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Résume

Afin d'étudier la faisabilité du stockage des déchets radioactifs, I'Andra, (agence
nationale francaise pour la gestion des déchets radioactifs) nous donne l'opportunité
d'étudier la formation argileuse du Jurassique devant abriter le laboratoire de Meuse/Haute-
Marne, a I'Est du bassin de Paris. Ces roches, datant du Callovien et du début de 1'Oxfordien,
sont des marnes plus ou moins grises formées d'un mélange d'argiles, de carbonate et de silt.
Les échantillons, collectés régulierement le long de la formation du Callovo-Oxfordien a
partir de plusieurs forages verticaux et obliques, ont été le sujet d'une étude de minéralogie
magnétique et une étude de la fabrique minérale replacée dans le cadre géographique, elle-
méme reliée a une étude du réseau poreux et de son anisotropie.

L'étude de minéralogie nous aide a caractériser la nature des fractions para- et
ferrimagnétique a l'origine de la susceptibilité et de la rémanence magnétique, qui varient en
fonction de la concentration en argile/carbonate/silt, ces silts étant composés en partie de
grains de magnétite détritique. Dans les niveaux les plus argileux (illites et smectites), la
fraction ferrimagnétique est aussi composée de sulfures de fer authigenes, peut-étre de
greigite, qui acccompagnent les pyrites framboides omniprésentes. Cette fraction semble
correspondre a la fraction de faible coercivité qui a été utilisée pour la ré-orientation des
forages verticaux par rapport au Nord magnétique. La fraction de plus forte coercivité est
composée des oxydes de fer détritiques, en accord avec la faible valeur de la rémanence
naturelle. Ainsi, la coexistence dans la méme roche sédimentaire de sulfures de fer et
d'oxydes de fer doit-étre reliée a des origines distinctes, plutét qu'a des conditions variables
de sédimentation ou de diagenese. La préservation de ces especes est attribuée a la trés faible
perméabilité que le sédiment a acquis apres sa compaction.

L'anisotropie de la susceptibilit¢ magnétique (ASM) reflete 1'organisation
principalement planaire des minéraux argileux, et éventuellement la fabrique de forme de la
fraction ferrimagnétique. Comme on s'y attend, l'axe court de I'ASM (K3) est vertical
(perpendiculaire au litage) avec un degré d'anisotropie de 0,3% a 5%; et un axe long (K1) qui
est constant en direction, autour de N-S dans les niveaux plus argileux et autour de NW-SE
dans les niveaux plus silteux. L'origine de cette linéation magnétique peut venir soit d'une
compaction anisotrope en direction du dépo-centre, soit, hypothése que nous préférons,
d'une orientation des particules parallelement a la direction des courants venant du NE
(Massifs Bohémien et Rhénan) ou venant du NW (massif Londres-Brabant) pendant la
compaction.

La fabrique minérale est comparée a l'anisotropie de la connectivité du réseau poreux
dans des lithologies représentatives de la formation. Pour documenter l'anisotropie de
connectivité, nous avons réalisé des injections au mercure sous haute pression parallelement
aux axes de 'ASM. Nous avons également réalisé des mesures d'ASM apres imprégnation
avec un ferrofluide sous différentes pressions, dans le but d'obtenir la forme du réseau
poreux. A partir de ces données, nous tentons de proposer trois modeles de pore. Dans le
premier modele, valable pour les échantillons les plus silteux, des chemins verticaux
semblent contréler la connectivité. Le second modele, correspond aux échantillons les plus
carbonatés ou la plus forte connectivité, parallele au litage, est quasiment isotrope dans le
plan de litage malgré des formes de pore anisotropes. Enfin dans le troisiéme modeéle, porté
par les échantillons les plus argileux et les plus imperméables au niveau du laboratoire
Andra, la connectivité est également paralléle au litage, et, dans ce plan, le grand axe de
conectivité est parralele a la linéation magnétique.

En conclusion, outre la modélisation pétrophysique du réseau poreux en relation avec
la micro-texture de la roche, notre approche minéralogique nous aide a confirmer, et
localement a affiner, la stratigraphie séquentielle de cette partie du Jurassique qui
correspond a un épisode de refroidissement entre deux épisodes plus chauds marqués par
des plateformes carbonatées. Notre approche minéralogique associée aux considérations de
fabrique, nous aide a proposer un scénario original de dynamique des apports sédimentaires.






Abstrac

In order to test the feasibility of nuclear waste storage, Andra, the French Agency in
charge of radioactive waste management, gave us the opportunity to study preserved
specimens of Jurassic clay-rich rocks from eastern Paris Basin. These rocks, deposited
during the Callovian and beginning of the Oxfordian, are dark- to light-grey marls that
consist mainly in a mixture of clay, calcite and silt. Core-specimens regularly collected
along the Callovo-Oxfordian formation from several vertical and oblique boreholes, were
subjected to a magnetic mineralogy study, and to a petrofabric study with respect to the
geographical frame, itself related to a study of the pore network.

The mineralogy study helps to characterize the nature of the para- and -ferrimagnetic
fractions at the origin of the magnetic susceptibility and remanence which vary according
to the clay/calcite/silt ratios, the latter being mostly made of detrital grains of magnetite.
In the clay-rich rocks (illite and smectites), the ferrimagnetic fraction is also made of
authigenic sulfides, possibly greigite, which accompany the ubiquitous framboids of pyrite.
This fraction seems to equate with the soft coercive fraction which was used to re-orient the
vertical borehole cores with respect to the present magnetic north. The hard fraction
equates with the iron-oxides, in agreement with the random nature of the natural
remanence. Hence, the coexistence in the same sediment of iron-sulfides and iron-oxides is
related to distinct origins rather than to variable conditions during sedimentation or
diagenesis. Preservation of these species is attributed to the very low permeability that the
sediment reached after its compaction.

The anisotropy of magnetic susceptibility (AMS) reflects the zone-axis organization of

the clay minerals, and eventually the shape fabric of the ferromagnetic fraction.
Expectedly, the short axis of the AMS (K3) is vertical (perpendicular to bedding) with an
anisotropy degree on the order of 0,3-5%, and the long axis (K1) is constantly trending
around N-S in the clay-rich levels and around NW-SE in the silt-enriched levels. This linear
fabric is argued to derive either from an anisotropic compaction toward the depocenter, or
to parallel the direction of the currents coming from the NE (Bohemian and Rhenan
massifs) or from the NW (London-Brabant massif) during sedimentation.
This mineral fabric is compared to the anisotropy of the pore network connectivity in
representative lithologies of the formation. We performed high pressure mercury injections
parallel to the AMS axes, in order to reflect the anisotropy of connectivity, and AMS
measurements after impregnation with a ferrofluid at different pressures, in order to
obtain the shapes of the pore network. From these data, we tentatively propose three pore
models, the first one for the silt-enriched specimens where vertically pathways seem to
control the connectivity, the second one for the carbonate-enriched specimens where the
highest connectivity is parallel to bedding, and which is almost isotropic in the bedding
plane in spite of an anisotropic pore structure, and the third one for the clay-enriched
specimens (at the site of the Andra Laboratory), where the highest connectivity, also
parallel to bedding, parallels the magnetic lineation.

In conclusion, in addition to this petrophysical modelling of the pore network, in
relation with the rock texture at the micro-scale, our mineralogical approach helped to
confirm (and locally refine) the sequential stratigraphy of this part of the Jurassic,
corresponding to a colder event in-between two carbonaceous-plateforms. Our
mineralogical approach added to fabric considerations helped us to propose an original
dynamical scenario of the sedimentary supplies.
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1 — Introduction au stockage nucléaire

Chapitre 1 - introduction au stockage nucéaire

Pour replacer la cadre de la these dans son contexte d’étude, on présente dans ce
chapitre le projet de stockage des déchets hautements radioactifs, dirigé par I’Andra
(Agence Nationale pour la gestion des Déchets RAdioactifs), apres de brefs rappels sur la
notion de radioactivité, d’énergie et de gestion.

1.1. L'Energie et les déchets nucléaires

Notre société a progressivement adapté son mode de vie a l'évolution de la
technologie pour un "quotidien" toujours plus agréable. Sa demande en énergie est
toujours plus forte et parfois sans limite (Fig. I.1). Elle est maintenant aussi dépendante a
I'énergie qu'un enfant est a ses parents. Elle doit alors faire face a la réalité des déchets, de
la pollution et de leurs conséquences sur l'environnement et sur I'Homme.

Industrie
138 T'Wh

identiel/Tertiaire
S RS ! 257 TVWh
Npcleaire
A3V, TWh" ¥

a]

Figure 1.1: a) Production par secteur d'énergie et b) consommation nationale d'électricité en 2002
(d'aprés EDF; www.edf.com).

La France, pendant les années de "vaches grasses" de l'aprés seconde guerre
mondiale, s'était déja tournée vers l'énergie nucléaire qui a la meilleure rentabilité
énergétique et ne pollue pas directement l'environnement (pas d'émission de gaz comme
le CO2, SO2, NOz2...), contrairement aux combustibles fossiles qui sont plus polluants. Les
chocs pétroliers des années soixante-dix ont justifié a posteriori 1'importance de cette
indépendance énergétique (Fig. I.2). La France est devenue le leader mondial relatif de
I'énergie d'origine nucléaire (en absolu, le leader est les Etats-Unis d'Amérique) avec plus
de 75% de son énergie électrique produite par les centrales nucléaires, de 1éere et de 2éme
génération, puis bientét de 3éme génération avec 1'European Pressured Reactor.
Actuellement, la France fournit 22% de 1'énergie électrique consommée par les pays
européens.
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174 TWh 477.2 TWh

Figure 1.2: Production francaise d'électricité en 1973 et 2004 (d'aprés EDF; www.edf.com).
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Figure 1.3: Le cycle du combustible nucléaire (document Andra; www.andra.fr).

Cette politique de I'énergie comporte 1'inconvénient des déchets nocifs pour la santé
et 'environnement (Fig. 1.3). Compte tenu de leur caractére radioactif, ils doivent étre
gérés avec grande rigueur. Comment les stocker ou les entreposer... pour s'en protéger

autant que possible sont des questions auxquelles il faut répondre de facon sfire et
efficace.
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La loi de 1991 (loi n°91-1381 du 30 décembre 1991: www.loi-dechets-
radioactifs.industrie.gouv.fr/), dite loi "Bataille", proposée par Christian Bataille, est
chargée d'aider a répondre a ces questions. Cette loi a envisagé la mise en route d'un vaste
programme de recherches et a fixé un rendez-vous quinze années plus tard, soit en 2006
pour faire le bilan des recherches sur le projet. Pour assurer, dans le respect des principes
du code de I'environnement (L. 542-1-1), la gestion des matieres et des déchets radioactifs,
ce progamme définit trois principaux axes (voir aussi www.andra.fr/sommaire.php3) ou
les axes 1 & 3 sont pilotés par le CEA (Commissariat a 1'Energie Atomique) et 1'axe 2 est
menée par 1'Andra (Fig. 1.4).

« Axe 1: séparation et transmutation des déchets a vie longue pour entreposage de
longue durée.

« Axe 2: stockage en couches géologiques profondes impliquant la construction de
laboratoires souterrains pour en tester la faisabilité dont un laboratoire est situé dans la
couche argileuse du Callovo-Oxfordien de 1'Est du Bassin Parisien, et fait 1'objet de ce
travail.

» Axe 3: développement des procédés de conditionnement des colis de déchets.

Etl.lde du

Etude du @ |
conditionnement
et entreposage

de Imgue duree

h:armatlons
- g&o Ioglques

Etude de Ia
séparation et
transmutation

Loi du 30 decembre 159;1

Figure 1.4: Les 3 axes de recherches concernant les déchets radioactifs, définis par la loi Bataille
de 1991 (document Andra; www.andra.fr).

Les déchets se répartissent en "familles" présentant des caractéristiques analogues
et reposant sur deux parametres, (i) le niveau du rayonnement et (ii) la période* (T) des
radionucléides présents.

* La période T est le temps au-dela duquel la radioactivité initiale est divisée par deux. Le Becquerel par gramme (Bq/g) est 1'unité qui mesure
le rayonnement émis ou l'activité radioactive. Elle va de quelques Bq/g (terre ~ 1bq/g) a quelques 1019 Bq/g au coeur § une centrale nucléaire.
1 Bq = 1 désintégration par seconde et 1 Curie = 3,7.1010 désintégrations par seconde = 37 GBq. Par-exemple, pour un gramme de matiére,
I'iode (138I) posséde une période de 8 jours et une activité massique de 4,6.1015 Bq/g alors que l'uranium (238U) posséde un T de 4,5
milliards d'années et une activité massique de 1,2.104 Bq/g. Cette longue période de I'uranium est d'ailleurs utilisée comme outil de mesure du
temps. A contrario, le carbone 14C avec un T de 5730 ans, est utilisé pour I'age des objets créés par nos ancétres. L'effet biologique de la
radioactivité est fonction du rayonnement, du temps d'exposition et de F nature de la cible. La nocivité se mesure en Sieverts (Sv). La limite
"européenne autorisée" est de 20 mSv/an. L'exposition moyenne naturelle est de 3,5 mSv/an et en dessous de 100 & 500 mSv la fréquence

d'apparition d'une maladie due au rayonnement ne se distingue pas de la fréquence "naturelle" observée.
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On distingue les radionucléides a vie courte (< 30 ans) des radionucléides a vie
longue (>30 ans). La classification francaise des déchets nucléaires comporte les
catégories suivantes: déchets de haute activité (HA); déchets de moyenne activité a vie
longue (MA-VL); déchets de faible activité a vie longue (FA-VL); déchets de faible et
moyenne activité a vie courte (FMA-VL) et déchets de tres faible activité (TFA). L'Andra
stocke ces déchets, a l'exception des HAVL qui sont gérés et stockés a la Hague,
Marcoule..., dans des sites particuliers en fonction de leur catégorie (899 sites sont
répertoriés et consultables sur le site www.andra.fr; Fig. 1.5).

Vie courte Vie longue
période < 30 ans période > 30 ans
Tres faible activité (TFA) Centre de stockage TFA

Etudes encours pour les

Centre de stockage de dech,ets graphitle‘s etles
’Aube déchets radiféres

Faible activité (FA)

Moyenne activité (MA)

Haute activité (HA) Etude en cours (loi du 30 décembre 1991)

Figure 1.5: Classification francaise des déchets radioactifs et filiéres de gestion a long terme,
existantes ou a I'étude (document Andra modifié; www.andra.fr).

Ces catégories de déchets ont des origines variables (Fig. 1.6). On trouve, par-
exemple, uniquement les déchets de type HA et MA-VL dans l'industrie électronucléaire,
issus des combustibles usés et non valorisables, c'est-a-dire non réutilisables par d'autres
procédés. La catégorie FA-VL est essentiellement celle de déchets contenant du radium et/
ou du thorium issus des traitements des matiéres premieres naturellement radioactives,
ou encore celle de déchets dits "graphites" issus des enveloppes de protection qui
entourent le combustible des centrales électronucléaires de 1ére génération (aujourd'hui
arrétées et en cours de démantelement). Les déchets de type FMA-VC et TFA sont
essentiellement issus des assainissements ou des structures de fonctionnement des
industries et des centrales nucléaires.
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Taux de radioactivité décroissante

Conteneur standard de déchets vitrifies

Déchets FA-VL

Coques et embouts de I'atelier de compac-
tage COGEMA la Hague

Déchets Radiféres Déchets graphites

Dépdt d'une coque de béton dans un
ouvrage de stockage (Centre FMA de
I'Aube)

Déchargement des big-bags (Cntre de
stockage TFA de 'Aube)

Description

Ces déchets ont une activité
moyenne qui dépasse le milliard
de Becquerels par gramme.

lls sont issus des combustibles
usés, non valorisables, de l'in-
dustrie électronucléaire. lls sont
sous forme d'une matrice coulée
dans du verre dans une conte-
neur inox.

Ces déchets ont une activité
moyenne qui dépasse le million de
Becquerels par gramme.

lls sont issus des structures des
combustibles usés et des résidus
liés aux fonctionnements des ins-
tallations nucléaires de l'industrie
électronucléaire.

Ces déchets ont une activité moyenne
qui varie de quelques dizaines a quel-
ques centaines de milliers de Becque-
rels par gramme.

Les radiféres sont issus des minerais
d'extraction de I'uranium et autre ma-
tiere premiére pour l'industrie nucléai-
re et des assainissements des centra-
les électronucléaires.

Les graphites sont issus des "chemi-
ses" qui entourent le combustible des
centrales électronucléaires de 1ére
génération, aujourd'hui arrétées.

Ces déchets ont une activité
moyenne variant de quelques cen-
taines a un million de Becquerels
par gramme.

Ces déchets sont liés a la mainte-
nance et aux fonctionnements des
installations nucléaires et parfois
issus des démantelements des ins-
tallations nucléaires.

Ces déchets ont une activité
moyenne inférieure a 100 Becque-
rels par gramme.

lls sont issus des démantéelements
des installations nucléaires et d'in-
dustries classiques utilisant des
matériaux nucléaires. lls sont sous
forme de déchets inertes (béton,
gravats, terres).

15% de volume pour 99.9% de la radioactivité Francaise

85% du volume pour 0.01% de la radioactivité Frangaise

Figure 1.6: Catégories et origines des déchets radioactifs (Document Andra modifié; www.andra.fr).

Plusieurs opérateurs sont a l'origine de déchets radioactifs: outre la production
électronucléaire d'EDF, il s'agit principalement de la recherche, de la défense, du domaine
médical et, accesssoirement, de déchets en provenance d'industries non électronucléaires

(Figs. L7 et 1.8).
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ELECTRONUGLEAIRE
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MEDICAL
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INDUSTRIE NON
ELECTRONUCLEAIRE
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Entreposages et stockages

Entreposages et stockages

Entreposages et stockages

Entreposages et stockages

controle, objets particuliers

naturellement radioactifs

Entreposages et stockages

CATEGORIE DE PRODUCTEURS OU DETENTEURS

Amont du cycle du combustible

Centres nucléaires de production d'électricité

Etablissements de traitement des déchets ou de maintenance

Aval du cycle du combustible [marginal)
Etablissements de traitement des déchets ou de maintenance
Centres d'études et de recherche du CEA civil

Etablissements de recherche (hors centres CEA)
[physique, chimie, recherche biomédicale)

Diagnostic, thérapeutiques, analyses
Centres d'études et de recherche du CEA civil

Etablissements de recherche [hors centres CEA)
(physique, chimie, recherche biomédicale)

Amont du cycle du combustible (marginal)
Aval du cycle du combustible [marginal)
Etablissements de traitement des déchets ou de maintenance

Centres d'études, de production ou d'expérimentation
travaillant pour la Force de dissuasion

Etablissements de la Défense, DGA, SSA,
Armées de terre/air/mer, Gendarmerie

Activités industrielles diverses : fabrication de sources,

Industries non nucléaires utiisant des matériaux

Figure 1.7: Secteurs économiques producteurs ou détendeurs de déchets radioactifs (document
Andra; www.andra.fr).
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FA-VL : 4,6% FMA-VC : 0,055%

MAVL : 4,4%

MAVL : B,22%

FMA-VC : 76,8% FAVL TFA : 0,031%
0,013% [

TFA : 14%

Industrie non
eélectronucléaire : 3,1%  Médical : 0,2%

Défense : 10,1% Blectronuoléaire : 62.5%

Recherche : 24,1%

Figure 1.8: Répartition du volume et de la radiocativité émis par catégorie de déchets et selon le

secteur économique en 2004 (document Andra; www.andra.fr).

Pour 90% de leur volume (Fig. 1.8), ces déchets FA-VL et TFA sont stockés (apres
traitement) en surface sur des sites exploités par 1'Andra dans les départements de la
Manche et de 1'Aube. Les 10% restant, qui concernent plus de 90% de la radioactivité, et
dont les périodes d'activité dépassent le millier voire la centaine de milliers d'années sont
pour l'instant entreposés a la Hague (Manche), Marcoule (Gard) et Cadarache (Bouches-

du-Rhone) (Fig. I.9).
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Figure 1.9: Principaux sites
d'entreposage et de stockage
en 2006 (document andra;
www.andra.fr).
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Au-dela de 2020, et sans faire d'hypothese sur les choix énergétiques futurs, cette
quantité devrait étre de l'ordre de 900 tonnes par an. Actuellement, la quantité de
combustible usé déchargée chaque année par EDF avoisine 1150 tonnes par an, issue des
centrales nucléaires de 1ére et 2éme génération, en considérant un age moyen de vie des
centrales nucléaires de 40 ans, et pour un parc actuel qui possede 7000 tonnes de
combustible exploitable. Il existe en 2006 sur le territoire, 58 réacteurs nucléaires, et il y a
quelques années 2 réacteurs rapides qui s'appelaient phénix (en cours d'arrét) et
superphénix (actuellement en phase finale de démantélement) et dont l'ensemble se
repartis en 19 sites. La gestion a long terme des déchets qui s'accumulent depuis plus de
40 ans, tant d'origine civile que militaire est une question essentielle que I'Andra a pour
tache de résoudre, via ses recherches de faisabilité d'un stockage réversible ou non, dans
des formations géologiques profondes, notamment grace a la réalisation de laboratoires
souterrains.

1.2. La gestion des déchets nucléaires par I'Andra

Cette agence Nationale, créée en novembre 1979 au sein du CEA, puis rendue
indépendante en 1991 sous forme d'un EPIC dont 1'organisation a été fixée en 1992, est
engagée dans 3 missions:

- industrielle et commerciale, avec la gestion des centres de stockage en surface
des déchets FMA qui constituent environ 90% des déchets, et l'assainissements des
installations électronucléaires maintenant arrétées;

- de recherche, par 1'étude de la possibilité d'un stockage réversible des déchets
HAVL dans les formations géologiques profondes grace a la recherche en laboratoire
souterrain;

- d'information et de communication par l'inventaire et la localisation des
déchets radioactifs, ainsi que l'information publique et transparente de sa gestion.

Dans le cadre de 1'axe 2 de la loi de 1991 concernant le stockage "géologique" des
déchets HAVL, I'Andra a poussé des recherches sur 2 types de milieux: l'argile et le
granite. Par la suite, le gouvernement a demandé a 1'Andra d'inscrire ses travaux dans une
logique de réversibilité et a amené a écrire un dossier de synthése en 2005, rédigé par
I'Andra et évalué par la CNE, I'ASN, le groupe permanent et ' AEN.
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1.3. Projet de stockage des déchets HAVL

En janvier 1994, le gouvernement a autorisé 1'Andra a engager des travaux de
reconnaissance de 3 sites (Fig. 1.10) possibles sur quatre département (Gard, Haute-
Marne, Meuse et Vienne).

Manche

Mer
Meéditerranée

Figure 1.10: Sites d'étude de stockage des déchets nucléaires en milieu géologique (document
Andra; www.andra.fr).

Les sites du Gard (roches de type siltite) et de la Vienne (roches granitiques) ont été
rejetés et, en 1998, le gouvernement a autorisé 1'Andra a poursuivre ses recherches sur les
départements de Meuse et Haute-Marne.

Pour le secteur de Meuse et de Haute-Marne, la couche du Callovo-Oxfordien
présente une épaisseur suffisante (> 130 m), et le secteur sélectionné est loin de grandes
failles régionales avec des conditions paléogéographiques de dépot, et donc des propriétés,
peu variables. Enfin elles sont peu perméables, avec un pendage faible et un gradient
géothermique quasi-inexistant, ce qui est favorable pour construire des galeries. Pour des
raisons géomécaniques, la profondeur maximum envisagée est de 600m a 650 m. A la
suite d'une premiere phase d'étude (synthése des données existantes: sismique et forages
pétroliers, cartographie, réalisation de forages carottés, sismique complémentaire),
I'Andra a déposé en juillet 1996 une demande d'Autorisation d'Installation et
d'Exploitation d'un laboratoire de recherche souterrain dans le Nord du département de la
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Meuse, canton de Montiers-sur-Saulx, commune de Bure. En 1998, le gouvernement a
autorisé 1'Andra a poursuivre ses recherches avec le creusement d'un laboratoire dans le
Callovo-Oxfordien.

Les études de I'Andra menées sur ce site se font en collaboration avec de nombreux
intervenants nationaux (CNRS, Universités, BRGM, bureaux d'études et grandes écoles) et
internationaux notamment les pays qui suivent une méme politique de stockage (Suede,
Belgique, Suisse, Etats-Unis, Allemagne, Angleterre, Japon). Des programmes et des
groupements de recherche ont émergé de ces projets, par-exemple avec le CNRS, les GdR
FORPRO, MOMAS et PARIS. Le GAR FORPRO (Groupement de Recherche sur I'étude des
FORmations géologiques PROfondes) est tres actif dans 1'étude de la faisabilité du
stockage dans le site de Bure. Il étudie les conditions de formation et d'évolution des
couches sédimentaires de 1'Est du Bassin Parisien, la géochimie des eaux de formation et/
ou interstitielles des roches, les relations entre la structure microscopique des argiles et
leurs propriétés physico-chimiques, 1'hydrogéologie passée et présente et participe au
développement de nouvelles techniques et méthodes d'études.

1.4. Problématique de la these

1.4.1. Objectifs

Le matériel sédimentaire argileux ou marneux est un excellent enregistreur de la
dynamique sédimentaire contemporaine du dépé6t (courants...), de la dynamique de sa
compaction (isotrope ou anisotrope), des contraintes et des petites déformations qu'il a
subies ensuite et qui sont enregistrées par des (néo)cristallisations et/ou des
réorientations des minéraux argileux et des autres phases associées.

Ce travail est dédié aux argilites du Callovo-Oxfordien provenant de divers forages
situés dans et autour du laboratoire de Bure. Il s'inscrit dans la problématique visant a
déterminer les propriétés physico-mécaniques des séquences sédimentaires de la
formation argileuse abritant le laboratoire d'étude de 1'Andra. Il propose de décrire la
fabrique minéralogique et texturale de ce matériel en caractérisant ses propriétés
d'anisotropie intiale, ainsi que ses propriétés de porosité et de texture, en liaison avec la
minéralogie des phases dominantes et accessoires. Plus généralement, on cherche par ces
approches a décrypter l'histoire et la dynamique de cette formation. Pour cela, il est
primordial de connaitre le mode de formation de ces dépots et leur évolution dans 1'espace
et le temps ainsi que la texture de cette formation. Ces études doivent permettre de mieux
contraindre les propriétés de transferts et donc de prévoir les comportements des fluides a
long terme ainsi que le comportement hydro-thermo-mécanique de la couche.

1.4.2. Etat des recherches dans le domaine

Plusieurs travaux détaillés de nature minéralogique et micro-texturale ont été
effectués (Universités de Strasbourg, de Nancy, de Grenoble, de Lille, de Poitiers...). Nous
avons pris connaissance de ces travaux, essentiellement issus du GAR FORPRO, a partir
des documents publiés de I'Andra, notamment ceux de la Journée des doctorants (2002 a
2004) et du volume (Balkema, 2002), "Hydromechanical and Thermomechanical
behaviour of Deep Argillaceous Rocks". Tous ces travaux fournissent des reperes
minéralogiques (phases minérales principales et accessoires), des indications sur les
conditions et la nature des transformations diagénétiques impliquant ces phases, ainsi que
des indications sur les comportements mécaniques macroscopiques de ces roches.
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Concernant les propriétés magnétiques des argilites, qui nous concernent plus
particuliérement comme descripteurs de minéralogie et d'anisotropie, quelques mesures
ont été réalisées par 1'équipe de I'ENS Paris dans le cadre de 1'Action FORPRO n°
2002-15Rf. La préparation de cette these a été accompagnée d'un travail sur quelques
échantillons provenant du Kimmeéridgien surplombant le Callovo-Oxfordien, puis des tests
de mesures magnétiques et de sensibilité ont été effectués sur des trongons de carotte de
forage en base et au sommet du Callovo-Oxfordien (rapport Andra, Esteban et Bouchez,
2003; D CC AGEM 01-036).

En ce qui concerne la structure de porosité, les travaux antérieurs, notamment
ceux issus de FORPRO, montrent que ce matériau présente une porosité relativement
homogeéne en volume et en taille des seuils d’acces, et également une anisotropie de
connectivité que nous mesurerons grace a une procédure nouvelle mise au point a
Strasbourg.

Ces résultats permettent de préciser la géométrie du réseau poreux en termes de
taille, de connectivité et position relative des volumes de transport et de réaction. Le
travail sur le réseau poreux doit étre poursuivi en complétant I'étude sur les vides qui
constituent le réseau poreux, notamment définir leur anisotropie de forme pour les
différentes classes de vides. Il faut également mieux connaitre I’arrangement spatial des
vides, notamment vis-a-vis des hétérogénéités dans la roche, qu’elles soient naturelles ou
induites au laboratoire (Sammartino, 2001; Laego, 2003).

Sur les bases précédentes, cette these concerne 1'étude conjointe des anisotropies
minéralogiques (s.l.) et de porosité des argilites de Bure. Les porteurs de ces anisotropies
seront caractérisés, et les anisotropies correspondantes quantifiées. A partir de séries
d'échantillons d'une dizaine de cm3 chacun, les anisotropies minéralogiques seront
quantifiées par les fabriques magnétiques d'aimantation induite et de rémanence. Sur ces
mémes matériaux, seront quantifiées et modélisées les connectivités de la porosité et les
anisotropies de connectivité du réseau poreux par de nouvelles approches d'injection au
mercure et au ferro-fluide. En effet, outre les techniques "classiques" de porosimétrie par
injection de mercure, on présentera celle qui permet d'injecter un ferro-fluide sous
pression hydrostatique. Cette technique permet d'obtenir directement une mesure du
volume poreux et de son anisotropie magnétique (Pfleiderer and Halls, 1994). On devrait
ainsi étre capable de décrire la géométrie, et le fonctionnement en clapets successifs, du
réseau poreux aboutissant au couplage entre aspects texturaux et porosité. Le caractere
non destructif de cette technique permettra de faire le lien avec les caractéristiques
hydrauliques de ces différents volumes (perméabilité). Ces approches complémentaires,
appliquées a un nombre limité d'échantillons, fournissent une description texturale et
mécanique de l'argilite qui est pertinente a 1'échelle de quelques centimetres cubes,
intermédiaire entre le grain minéral et la formation elle-méme.
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1.4.3. Perspectives: Aspects structuraux locaux et régionaux

Les structures a analyser peuvent étre classées en "site" ou "secteur” selon qu'on se
trouve a proximité ou non du Laboratoire souterrain. En ce qui concerne l'aspect de
secteur, et au moins pour les directions et intensités des anisotropies minéralogiques,
cette étude fournit une occasion de rassembler des données texturales sur le Callovo-
Oxfordien, ce qui nous permet d'élargir notre cadre de réflexion sur les sources
d'alimentation, les courants de dépdt, ou sur la compaction et/ou le fluage d'une pile
sédimentaire et sur l'origine diagénétique et/ou tectonique de ces structures
sédimentaires dans un grand bassin sédimentaire. L'effort principal porte cependant sur
les textures des argilites dans le site du Laboratoire, principalement par application du
cahier des charges du Projet FORPRO "Caractérisation de 1'état zéro de 1'évolution a court
terme de 'EDZ". Ainsi, les structures et les textures du matériau intégrant toute l’histoire
géologique cumulée de la formation, seraient établies a toutes les échelles: centimeétrique a
kilométrique. Cette analyse permettra enfin de mieux asseoir les critéres pétrophysiques
distinctifs entre structure “initiale”, son évolution & court terme suite aux travaux a
proximité et a distance des galeries, et a plus long terme, sur les conditions de drainage a
distance du laboratoire.

1.4.4. Architecture du mémoire

Ce mémoire est divisé en 7 parties:
« Partie I: La these et 1'étude du stockage des déchets nucléaires (ce chapitre)

« Partie II: Contexte géologique du bassin de Paris: que sait-on de I'Ouest Européen pour
les périodes concernant cette étude, et des données sédimentologiques et stratigraphiques
en 2D/3D du bassin de Paris.

« Partie III et IV: Les messages du magnétisme environnemental: quelles sont les
techniques utilisées et leur utilité (partie III); elles seront appliquées sur les échantillons
de la formation callovo-oxfordienne, ce qui permettra de formuler les premieres
interprétations sur le signal sédimentaire et séquentiel (partie IV).

« Partie V: L'approche de la pétrophysique et ses conséquences sur la structuration
générale des argilites. Cette partie s'appuiera sur les nouvelles techniques d'injection
(mercure et ferro-fluide) qui seront d'abord présentées puis appliquées aux argilites, pour
enfin proposer les premiers modeles structuraux. L'approche numérique de la
perméabilité sera présentée grace au nouveau logiciel d'analyse de la porosité (Pore-Cor).

» Partie VI: Dans cette partie, on discutera les données du magnétisme de celles de la
pétrophysique pour mieux comprendre la structuration des argilites et son évolution au
cours du temps et de 1'espace en soulignant les limites de sensibilité de ces techniques et
les questions qui demeurent.

On cloturera ce manuscrit par une conclusion générale qui synthétisera les
principaux résultats et la vision qui ressort des argilites et du Callovo-Oxfordien a partir
de ces approches couplées. Les perspectives fondamentales et techniques seront abordées
pour la suite des travaux a une échelle locale, celle de 'endommagement des galeries
(EDZ) du laboratoire qui fait naturellement suite a ces travaux concernant 1'état "initial" a
I'échelle un peu plus régionale. Ces derniers travaux auraient da entrer dans le cadre de
cette thése, mais le retard de plus d'un an de I'échantillonnage des galeries, arrive trop
tard pour étre analysé.
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2 — Cadre géologique du bassin de Paris

Chapitre 2 - cadre géologique du bassin de Paris

Pour nous aider a interpréter les résultats des études minéralogiques et
microstructurales du site de Bure, il nous faut connaitre ce que 1'on sait de l'histoire du
Bassin Parisien. Ce chapitre synthétise le contexte géologique des séries sédimentaires du
Bassin Parisien ainsi que les caractéristiques des dépéts dans le secteur d'étude.

2.1. Le contexte géodynamique de I'Ouest européen auv Jurassique

Suite a l'orogenése hercynienne, il y a ~300 Ma, accompagnée d'une imposante
chaine de montagnes et d'un épaississement de la crotte le long de l'arc allant de la
Bohéme a I'Espagne, 1'Europe occidentale connait un "désépaississement” d'origine
gravitaire essentiellement, suivie d'un amincissement lithosphérique généralisé (Ricou,
1994) a partir du Trias inférieur (230 Ma). Ce dernier préfigure 1'ouverture de 1'Atlantique
et "initie" la formation du bassin Parisien. Au Jurassique moyen, entre 155 et 160 Ma, c'est
I'Atlantique Central, au Sud de la transformante Acores-Gibraltar, qui commence a
s'ouvrir (Fig. II.1), causé par les mouvements anti-horaires des blocs Afrique/Arabie/Inde
par rapport a I'Eurasie (Owen, 1983). Ces mouvements expliquent les différentes phases
d’extension et de compression de 'Europe de I'Ouest. C'est précisément cette période qui
intéresse ce mémoire.

Au Trias-Jurassique, 'Europe occidentale, en cours d'extension, est au carrefour de
la Thétys Atlantique non encore océanisée a 1'Ouest, au Nord de la transformante Acores-
Gilbratar, et de la Thétys Ligure a 1'Est et au Sud, qui se referme déja sur sa marge
occidentale, et qui occupe la place du futur arc alpin (Fig. I11.1). L'Europe occidentale est
alors constituée de vastes zones immergées et peu profondes, a sédimentation a
dominante carbonatée (Bathonien: ~165 Ma, plateforme du Dogger), attestant d'un climat
aride et sub-tropical, desquelles un ensemble de blocs émergent ou forment des hauts-
fonds: Massif Armoricain, Massif Central, Vosges, Londres-Brabant, seuil de Bourgogne,
une grande partie de la péninsule ibérique. Entre ces blocs et haut-fonds, trois bassins
sont localisés au niveau du territoire francais aux histoires géologiques voisines (Curnelle
et Dubois, 1986): (1) le bassin d'Aquitaine, (2) le bassin Sub-Alpin ou Sud-Est et (3) le
bassin de Paris.
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Figure I1.1: Carte paléogéographique de l'Ouest Européen aux périodes du Trias, du Callovien et
de l'Oxfordien (d'apres Dercourt et al., 1985, modifié).

Vers la limite Callovien inférieur-moyen, datée entre 152 et 163 Ma selon Pellenard
(2003), et plus précisément a 156,5 Ma selon Palfy et al. (2000), une transgression marine
que l'on correle sur l'ensemble de 1'Europe, et attribuée au rifting de la région nord-
thétysienne (Lemoine et de Grancianski, 1988), ennoie presque partout la plateforme
carbonatée (Fig. II.2). La sédimentation devient argileuse, complétée par des saccades
d'apports détritiques fins (silts: quartz) en provenance des secteurs émergés, sous un
climat nettement plus froid qu'antérieurement (Price, 1999; Dromart et al., 2003a&b), et
en contexte qui reste relativement peu profond et réducteur (Guillocheau et al., 2000). La
sédimentation carbonatée du Jurassique moyen (Dogger) s’arréte, d’autant plus que la
matiere organique est piégée dans les sédiments marins du Callovo-Oxfordien et pourrait
créer ainsi un puits a CO., selon ces mémes auteurs, diminuant sa présence dans
Patmospheére et qui pourrait expliquer l'origine de la diminution de la température du
climat (Dormart et al., 2003a&Db) et accentuerait la diminution du taux de formation des
carbonates. La sédimentation carbonatée reprendra un peu plus de 4,5 millions d'années
plus tard (Dromart et al., 2003a&b; Andra, 2005), sous un climat qui, en moyenne s'est
réchauffé tout au long du Jurassique.
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Figure I1.2: Formation du bassin Parisien depuis le Paléozoique (référentiel Andra, 2005).
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Le climat de cette période est relativement bien connu, avec des températures
stables de type tropical (chaud et humide), ce qui est logique pour une position de
I'Europe de 1'Ouest aux latitudes de N25° a N30°, favorables a la mise en place d'une
plateforme carbonatée (Enay et al., 1993; Ricou, 1994; Thierry and Barrier, 2000). Par
ailleurs, Price (1999) montre qu'il aurait existé une courte période plus froide pendant le
Callovo-Oxfordien débutant par une transgression marine au Callovien inférieur-moyen
(Hallam, 2001) et une autre au Callovien moyen-supérieur, suivie par un net
réchauffement a la fin de I'Oxfordien inférieur (Cecca et al., 2005). Cette crise carbonatée
pendant le Callovo-Oxfordien, dont l'origine reste mal connue, semble toucher 1'ensemble
de I'Europe a l'entrée du Jurassique supérieur. Pour certains auteurs, cette crise est
d'ordre eustatique (Norris and Hallam, 1995), pour d'autres, c'est la tectonique qui
controle la subsidence (Guillocheau et al., 2000). Pour d'autres encore, la crise est d'ordre
climatique (Dromart et al., 2003a,b) ou d'origine volcanique, qui change la chimie des
eaux (Dromart et al., 1996), ou enfin liée a un impact météoritique (Brochwicz-Lewinski et
al., 1984). Dans tous les cas, une périodicité semble apparaitre en relation avec les
variations du niveau marin pendant ’Oxfordien inférieur ot se dépose le plus d’argiles,
dans une bathymétrie n’excédant pas 150 m (Guillocheau et al., 2000)

2.2. Cadre géodynamique du bassin Parisien

2.2.1. L'histoire du bassin Parisien

Le bassin de Paris fait partie des bassins sédimentaires les plus étudiés au monde.
Les premieres études datent de 1746 et 1756 par Guettard. Il posséde un découpage
biostratigraphique exceptionnellement complet et précis qui a permis de diviser I'Europe
de I'Ouest en deux provinces paléobiogéographiques, caractérisées par leurs propres
taxons (Cariou et al. 1985), finement synthétisées par Thierry et al. (1997) pour le
Callovien et par Cariou et al. (1997) pour I'Oxfordien. Malgré cela, la monotonie des
dépots, leur épaisseur, le manque d'affleurement... rendent ce bassin difficile a étudier.
Les prospections de diverses compagnies (pétrolieres notamment) et les recherches de
I'Andra et du BRGM pour la cartographie et I’hydrogéologie, rendent accessible la
connaissance de la géodynamique et l'histoire du bassin a travers une analyse fine des
corteges sédimentaires, de la physico-chimie des argiles, des propriétés mécaniques et
thermiques des roches.

La configuration actuelle du bassin parisien résulte de la déformation alpine au
Miocéne d'un socle Cadomien et Varisque supportant de petits bassins permiens (Fig. II.
3). Le bassin de Paris est considéré comme intracratonique, formé par subsidence
thermique (5m/Km: Cavelier et al., 1980; Curnelle et Dubois, 1986), liée a une période de
rifting permo-triasique (Brunet and Le Pichon, 1982).
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failles (d'apres Guillocheau et al., 2000).

Du Trias au Jurassique terminal, le bassin est subsident par extension. Il subit un
changement de direction de I'extension pendant 1'Aalénien (base du Jurassique moyen),
lors de l'ouverture de I'Atlantique central. Du Callovien au Kimméridgien, le bassin passe
d'un contexte subsident continental (subsidence thermique associée a une accélération
tectonique: Robin et al.,, 2000) a un domaine océanique de marge passive ou les ilots
continentaux qui restent a 1'émersion (Fig. II.4) sont d'origine hercynienne (massifs
Brabant, Armoricain et Cornouailles).

Au Crétacé inférieur, apres une émersion de 15 a 40 Ma, des discordances majeures
sont marquées par des compressions NE-SW (Cimmérien a limite Jurassique/Crétacé)
contemporaines de l'ouverture du golfe de Gascogne qui tend a diminuer la vitesse de
subsidence. La sédimentation, d'origine marine (seconde phase de sédimentation marine
du bassin), transgresse sur une surface d'érosion continentale infra-crétacé, avec des
apports d'abord de sable, suivis d'argiles, et enfin une généralisation a des dépots
pélagiques crayeux pendant le Kimméridgien supérieur. Apres, une extension de 1'Albien
au Turonien, le régime devient compressif avec une phase de plissement a la fin du
Crétacé. Ce régime de contrainte se poursuit au Tertiaire, du Lutétien a 1'Oligocéne
inférieur (compression N-S), a la base du Burdigalien et au Mioceéne terminal
(compression NE-SW). A partir de la limite Pléistocéne inférieur/moyen, le bassin subit
une surrection et une érosion qui lui donne sa morphologie actuelle (Fig. I1.5).
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Figure I1.4: Carte paléogéographique du bassin Parisien au Callovo-Oxfordien, d'apreés Thierry et
Barrier (2000).
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Figure II.5: Morphologie actuelle du Nord-Est du bassin Parisien (document Andra, 2005;
www.andra.fr).

Le bassin de Paris a subi quatre grands cycles de transgression/régression de 1er
ordre enregistrant des changements d'espace disponible pour la sédimentation dans le
bassin, et correspondant chronologiquement a I'ouverture de I'océan téthysien, puis ligure,
puis de la mer du Nord et enfin de 1'Atlantique Nord, eux-mémes liés a des phases de
rifting péri-européen du Mésozoique (Jacquin et al., 1998; Graciansky et Jacquin, 2003).
Cette histoire, qui a débuté il y a environ 240 Ma, a généré dans la partie la plus profonde
du bassin (centre du bassin, sous la faille de Bray) une épaisseur de 3200 m de sédiments,
avec 500 m de Permo-Trias, 1500 m de Jurassique, 1000 m de Crétacé et 150 m de
Tertiaire.
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2.2.2. Le bassin de Paris au Callovo-Oxfordien

La stratigraphie et les formations argileuses du Callovo-Oxfordien de 1'Est du Bassin
de Paris ont été étudiées par Pellenard et al. (1999, 2003), Guillocheau et al. (2000) et
Gaucher et al. (2004) (Fig. I1.6). Pour le Callovo-Oxfordien du bassin sub-alpin, les études
ont été menées par des bureaux d'étude (Antéa, 1997, 1998), a partir d'affleurements de
terrain et des forages pétroliers. L'épisode de dépo6t du Callovo-Oxfordien correspond a un
changement tectono-eustatique formé par l'ouverture de la mer du Nord qui peut-étre
subdivisé en 4 "sous-cycles" de 2éeme ordre (Cycle de transgression/régression de facies)
décrits par Jacquin et al. (1998).

Dans la région de Bure, les forages rencontrent ce niveau argilo-marneux lié a une
accélération de l'accommodation du bassin pendant cette période (Fig. I1.7). Les
sédiments progradent du Nord-Est vers le Sud-Ouest;le maximum d'épaisseur est de 162
m a une dizaine de kilomeétres au nord de Gondrecourt le Chateau, et le minimum est de
55 m au contact de la faille de Vittel.
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Figure II.7: Courbes d'accomodations calculées dans les formations "Les Quatres Bras", "vert le
Grandi", "Charmottes 5" emt "La Folie de Paris": corrélation avec les durées des cycles
stratigraphiques de 10-40 Ma (Guillocheau et al., 2000). En grisé: période de dépot du Callovo-
Oxfordien.
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Cette formation particuliére du Callovo-Oxfordien résulte d'un épisode détritique au
sein du second cycle de deuxiéme ordre qui a débuté au Bathonien moyen (~165 Ma) et se
termine a 1'Oxfordien (~150 Ma) dans un contexte de subsidence a faible gradient
thermique (Guillocheau et al., 1999). Actuellement, le gradient thermique sur le site Andra
est en moyenne de 2.5°C/100 m, et peut atteindre un maximum de 3.6°C/100 m a
proximité des failles (la marne) et un minimum de 2.2°C/100 m au centre de la zone
d’étude (Grataloup, 2004; Andra, 2005). Du Bathonien moyen a l'entrée du Callovien, on
trouve des accumulations de sédiments de forte énergie, de type oolithique et bioclastique,
générant une assise de 150 m et isolant des hauts fonds comme le seuil de Bourgogne.
Entre le Callovien moyen et 1'Oxfordien inférieur, la transgression marine se traduit par
des argiles et des marnes qui caractérisent la formation. A la fin de I'Oxfordien moyen a
supérieur, une accélération du taux de dépots de carbonate comble le bassin (Robin et al.,
2000) avec une progradation générale du Nord vers le Sud.

La structuration globale des dépo6ts du Callovo-Oxfordien est monoclinale avec un
pendage de 1° a 1,5° vers le centre du bassin (Fig. I1.5). Le Laboratoire de 1'Andra est situé
a une vingtaine de kilomeétres au Nord de la faille de Bray-Vittel orientée Est-Ouest (Fig.
I1.8) qui sépare le domaine ardennais au Nord du domaine morvano-vosgien au Sud
(Guillocheau et al.,, 2000). Des failles normales post-sédimentaires et les fossés
d'effondrement (Fig. I1.8) de Gondrecourt-le-Chateau (NNE-SSO) et de Joinville (NNE-
SSO) encadrent le secteur d'étude de ’Andra, avec des rejets verticaux décamétriques
pouvant localement atteindre les 100 m. L'interprétation dynamique de ces failles suggere
que le bassin de Paris a subi une extension NE-SW au Dogger puis WNW-ESE au Malm,
mais apparemment sans mouvement syn-sédimentaire des failles de la Marne pendant le
Callovien et I'Oxfordien inférieur (Grégoire, 2003). Ces régimes tectoniques n'ont généré
aucun changement lithologique brusque entre 1'Oxfordien inférieur et moyen. Par ailleurs,
les fossés de Gondrecourt et de Joinville (Fig. I1.6 & 8), proches du site, se sont formés a
I'Oligocéne (Lacombe et al., 1990) et n'ont donc pas d'influence sur le Callovo-Oxfordien.
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La fracturation de petite taille, mesurée en surface et au cours du creusement des
puits d’acces au laboratoire souterrain, de longueur décamétrique et d'extension verticale
métrique, est composée de diaclase, orientées selon deux familles de réseaux laches, de
directions N40°-N60° et N130°-N150° (Fig. I1.9), de fentes de tension, de fractures liées
aux tassements différentiels, et de joints stylolithiques.

Figure I1.9: Orientation des diaclases de surface, dans la
région de Bure (Andra, 1997).

135 diaclases

L'orientation des composantes horizontales de la contrainte a été mesurée par
I'ovalisation des forages (Fig. I1.10), par les ruptures en paroi ou "breakouts" (Heitz, 1997;
Wileveau., 2004; Wileveau and Desroches, 2005a) et par de la fracturation hydraulique
(Andra, 2005). Celles-ci montrent que la contrainte mineure a une direction moyenne
N54°E + 7° dans le Callovo-Oxfordien. La direction de la contrainte majeure est a N155°E
+10° (Fig. II.11; Vinsot et al., 2004).
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Figure II.11: Carte des contraintes horizontales majeures (0x) dans le secteur d'étude (référentiel
Andra, 2005).

2.2.3. Le découpage lithostratigraphique et séquentiel du Callovo-Oxfordien
du bassin Parisien

La chronostratigraphie du Callovo-Oxfordien s'est appuyée essentiellement sur
I'étude des ammonites (Thierry, 2005), et accessoirement sur d'autres faunes (Elion,
2001). Ces auteurs ont repéré quatre sous-étages dans le Callovo-Oxfordien (Fig. 12):

- Callovien moyen : Zones a Jason et Coronatum constituées d'argilites silteuses ;

- Callovien supérieur : Zone a Athleta et Lamberti, d'épaisseur réduite, plus carbona-
té (correspondant au « repere oolithique inférieur » dans le bassin) ;

- Oxfordien inférieur : la zone a Mariae d'une durée de 2,1 & 2,3 Ma (Ravenne et
Trouiller, 2005), tres riche en argile dont I'épaisseur peut dépasser 50 metres suivie de la
zone a Cordatum, épaisse de quelques dizaines de metres, qui devient plus carbonatée a
son sommet ;

- Oxfordien moyen : la zone Plicatilis est peu épaisse et plus riche en carbonates, elle
correspond au sommet de la formation du Callovo-Oxfordien. La zone Transversarium
correspond aux dépots de plateforme de « I’Oxfordien calcaire », avec apparition de facies
récifaux.




2 — Cadre géologique du bassin de Paris

L'étude de stratigraphie séquentielle (Andra, 2005) permet de distinguer 3 cycles
sédimentaires de durée de 1 a 4 Ma. Ce sont donc des séquences d'ordre 3 (Diastrata,
1995, 2001, 2003) en relation avec les variations du niveau marin relatif (Fig. II.12). On
distingue des surfaces remarquables telles que les surfaces de transgression (ST), des sur-
faces d'inondation maximales (SI) ainsi que des limites de séquence (LS). Ces surfaces
sont callées sur les repéres biostratigraphiques, ce qui fournit des références isochrones,
ou a défaut, des corrélations entre forages, variations enregistrées en milieu de dépot
calme et avec peu ou pas de mouvements tectoniques, au moins dans le secteur d'étude.
Ainsi, les SI sont les lithologies les plus riches en argile alors que les LS sont plus riches en
carbonate (Fig. 13). Ces unités lithologiques délimitées par ces surfaces remarquables sont
numérotées de Co1 a Co11 (Fig. I1.16) selon Pellenard (2003), ou de C2a a C2d (Fig. 11.13)

selon 1'Andra (20035).
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Plus spécifiquement, les 3 séquences au sens de Vail, c'est-a-dire de 3éme ordre emboitées
dans un cycle de second ordre (Andra, 2005) présentent des caracteéres propres qui les
distinguent:

« La séquence inférieure (Callovien Moyen: zones a Jason et a Coronatum)
repose sur la “dalle nacrée”, ou calcaires bioclastiques et oolitiques, qui s'est formée entre
le Bathonien et la fin du Callovien inférieur. Le sommet de cette dalla nacrée correspond a
une surface durcie et souvent perforée qui semble présenter localement des indices
d’émersion sur la plateforme bourguignonne (Collin, 2000). Elle est bien visible en
diagraphies de forage ou elle forme un décrochement, ce qui sert de repere isochrone
entre les forages. La séquence inférieure, installée sur cette discontinuité, correspond a un
apport brutal d'argilites silteuses homogenes, équivalent stratigraphique des argiles de la
Woévre inférieure, sans structure sédimentaire apparente, pas ou peu bioturbées. Ceci
indique un environnement de type circalittoral confiné, riche en pyrite et en matiere
organique. Ces dép6ts progradent du Nord vers le Sud (Fig. 11.14a), ce qui génere un léger
diachronisme de ces dép6ts entre la partie nord (en avance dans le dépét) et la partie sud
(en retard dans I'arrivée des dépots). De plus, on constate un épaississement du Sud vers
le Nord, voire vers le Nord-Est (Cuihlé et Bruneton, 2003).

« La séquence médiane (Callovien supérieur a Oxfordien inférieur: zones a
Athleta, Lamberti, Mariae et Cordatum) est la plus épaisse des séquences. Elle débute avec
un apport d'argilites (zones a Athleta et Lamberti) plus condensé qu'au Callovien moyen,
ou s'intercalent des lits biomicritiques a lamellibrances pélagiques soulignant une
bathymétrie d'environ 70 meétres (Robin, 2003). Ces couches se distinguent bien, en
diagraphies de forages par une baisse du gamma-ray. Ce Callovien supérieur
correspondrait a une réduction des apports terrigénes sur le site d'étude, induite par une
transgression marine qui pousse les dépdts vers un domaine plus proximal (Norris and
Hallam, 1995), voire par des courants trop forts qui empéchent leur dépot (Rais et al.,
2005). Ce Callovien supérieur calcaire a oolites ferrugineuses dans beaucoup de secteurs,
sert de repere inférieur oolitique (R.I.O.) pour les pétroliers, et est daté par ses
nombreuses ammonites.

Suit un apport progressivement plus argilo-silteux homogene et sans figure
sédimentaire (zone a Mariae puis a Cordatum) a l'exception de bioturbations pyritisées
liées a une augmentation de la tranche d'eau, avec une progradation en "onlap" du Nord-
Est vers le Sud-Ouest (Fig. I1.14b). C'est ici que 1'on rencontre le maximum d'argilosité de
toute la formation (60-65% d'argile et 18% de carbonate au maximum). La surface
d'inondation maximale (SI), confondue avec celle d’ordre deux, est suivie par une phase
d'aggradation sous une tranche d'eau de 100 a 150 m. Un changement dans la population
des minéraux argileux apparait au méme moment puisqu'on passe d'argiles interstratifiées
I/S R1 a des Ro, et la kaolinite disparait. La bathymétrie augmente de 1'Est vers 1'Ouest
dans un environnement marin ouvert légérement réducteur.

« La séquence supérieure (fin de I'Oxfordien inférieur a Oxfordien moyen: zone
Plicatilis) est celle ou le niveau de la mer s'éleve a nouveau et amene des apports, de plus
en plus nombreux, argilo-silteux intercalés de lits carbonatés, équivalents des marnes des
Eparges, qui caractérisent un environnement de dép6t marin moins profond que la
séquence précédente. L'épaississement, inverse des séquences antérieures, va du Sud-
Ouest au Nord-Est, comme l'indique la carte des isopaques de cette séquence (Fig. I1.14c).
En fin de séquence, on observe une surface de non-conformité (toit de la formation hoéte)
qui vient tronquer les dépots terrigenes par la mise en place d'une plateforme carbonatée
(zone a Transversarium), liée au retour vers un climat plus chaud et aride.
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Ainsi, 1'épisode argileux du Callovo-Oxfordien correspond a une phase de haut
niveau marin relatif appartenant a un grand cycle eustatique dans un contexte de
sédimentation calme ou les variations latérales sont faibles et qui présente une grande
extension géographique. Par rapport au secteur d'étude, 1'origine des apports se situe au
Nord. Les séquences inférieures et médianes s'épaississent du Sud vers le Nord. C'est le
cas inverse pour la séquence supérieure qui est tronquée a son sommet par l'installation
de la plateforme carbonatée de 1'Oxfordien. Ces séquences permettent de retracer les
variations du niveau marin et ses différents cycles (Fig. I1.15).
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Figure II.15: Découpage séquentiel de second et troisieme ordres proposé pour les argilites
callovo-oxfordiennes du bassin de Paris et relations avec l'évolution du gamma-ray associé aux
événements géologiques ayant influencé cette cyclicité (Hautevelle, 2006).
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2.2.4. La minéralogie du Callovo-Oxfordien du secteur d'étude

Le Callovo-Oxfordien est constitué de 3 phases minérales majeures, les argiles, la
calcite et le quartz (silt). Les phases secondaires sont principalement la dolomite, les
feldspaths, la pyrite et des oxydes de fer. La concentration en calcite et en quartz est liée
aux séquences d’ordre 3 lors des baisses du niveau marin relatif, ou leur concentration
peut atteindre 40 a 45%. Au maximum d'inondation, le taux d'argile atteint 60%, sinon il
est de 40 a 60%. En base de séquence, le taux de calcite peut atteindre 98%. La diminution
du taux d'argile apres le maximum d'inondation (séquence médiane) semble liée a
I'augmentation de la fraction silico-clastique (quartz essentiellement) et de carbonates. La
séquence inférieure (Callovien inférieur et moyen) est par ailleurs, la plus silteuse. Son
taux de silt semble augmenter en se déplacant vers le Nord du secteur.

Les changements minéralogiques des corteges argilo-carbonatés ont été mis en
évidence dans le Callovo-Oxfordien par Rousset (2002) et Pellenard (2003) et (in Andra,
2005); l'origine sédimentaire des changements dans la minéralogie des argiles semble
donc la plus probable. Les travaux les plus récents confirment cette origine sédimentaire.
Les argiles interstratifiées I/S de type R1, avec un taux de smectite de 20 a 40%, se
rencontrent dans la moitié inférieure du Callovo-Oxfordien, associées aux kaolinites. Une
transition d'une dizaine de metres pendant l'aggradation de haut niveau marin de la
séquence médiane permet un passage a des argiles I/S de type Ro ayant un taux de
smectite de 50 a 70% et associées a la disparition de la kaolinite dans la moitié supérieure
du Callovo-Oxfordien. Ces changements de la minéralogie des argiles sont présentes dans
Pensemble du secteur d’étude: dans le forage MSE101 (au Nord du secteur; Fig. I1.11 et II.
14) présente dans I'Oxfordien inférieur argileux; dans le forage EST342 (au Sud-Ouest du
secteur) présente dans le Callovien moyen mais aussi dans 1'Oxfordien inférieur argileux.
La simple ou double présence de ces transitions des minéraux argileux selon les secteurs
renforcent 1'idée d'une origine sédimentaire et non diagénétique car, sinon, elle affecterait
de la méme fagon l'ensemble du Callovo-Oxfordien.

L'apport de silt, reflété par le quartz principalement, est anti-corrélé avec le taux de
carbonate (Gaucher et al., 2004). Cet apport est plus marqué pour la période allant du
Callovien moyen a la fin de 1'Oxfordien inférieur. Observé au MEB et sous loupe
binoculaire sur fraction séparée, le quartz est souvent arrondi dans des tailles allant de 40
a 100 um. Ces caractéres suggerent que les grains de quartz ont une origine éolienne
(transportés par les vents) avant d'étre repris par des courants marins. Des grains de
quartz encore plus petits (5 um) et aux formes cristallines nettes ont aussi été observés,
pouvant suggérer une origine diagénétique mais de si petits grains sont parfois impossible
a émousser malgré de long transport.

Les phases carbonatées représentent entre 22% et 37% des argilites du Callovo-
Oxfordien. Les zones les plus riches (27%-37%) appartiennent aux séquences inférieures
et supérieures et les moins riches (22%-30%) appartiennent a la séquence médiane. Dans
ces roches, la dolomite contient une proportion non négligeable de fer, et le taux de pyrite
excede rarement 1 a 2%, la pyrite étant particulierement bien représentée dans la
séquence médiane, la plus riche en argile. Le rendement des extraits de la matiere
organique est plus abondant a la base du Callovo-Oxfordien, juste au dessus de la dalle
nacrée, ou il représente 0,35 mg/g de roche, décroit jusqu'au sommet du Callovien (0,05
mg/g) puis conserve cette teneur au-dela, pendant 1'Oxfordien. Les zones situées plus au
Sud du Laboratoire sont en moyenne moins importantes (0,25 mg/g) au dessus de la dalle
nacrée, avec une diminution brutale a 1'entrée de 1'Oxfordien, pour atteindre les mémes
valeurs que dans les autres secteurs a la fin de I'Oxfordien moyen (0.05 mg/g). Dans
I'ensemble du Callovo-Oxfordien, la concentration en matiere organique (Total Organic
Carbon) est inférieure a 0,6%.
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La teneur en fer augmente progressivement jusqu'a 1'épisode d'inondation
maximum de I'Oxfordien inférieur avant de diminuer a nouveau. L'outil "magnétisme",
sensible a la teneur en fer et a sa variation dans la formation sera présenté au chapitre III,
puis utilisé au chapitre IV, ot 1'on tentera de caractériser la minéralogie magnétique et son
évolution. Le seul "parametre" magnétique utilisé a ce jour dans ces argilites (Pellenard,
2003; Huret, 2006) a été la susceptibilité magnétique qui mesure la capacité des minéraux
a s'aimanter (Chapitre I11.3.2.1 & 3.3.1). Les variations de la susceptibilité (Fig. I1.16)
soulignent les variations lithologiques en reflétant essentiellement la quantité de
minéraux argileux faiblement ferriferes et les carbonates dont leur présence est observée
par les courbes gamma-ray et les concentrations en Al. Ces variations sont anti-corrélées
avec celle de la calcimétrie (rapports ERM, 1995). La courbe de Fe.O3 (Fig. I1.16) oscille de
0,5 a 4,5%, augmente jusqu'a l'unité Co6 puis diminue progressivement jusqu'a la
plateforme oxfordienne carbonatée marquée par 1'unité FG12, a 1'exception de 1'unité Co11
(équivalent des marnes des éparges) qui augmente légerement. Cette augmentation peut
souligner la présence de pyrite, d'oxydes et hydroxydes de fer (hématite, goethite),
d'argiles (illites, smectites), et d'autres silicates contenant du fer (chlorites, autres micas,
glauconie), et en moindre quantité des carbonates contenant du fer comme la dolomite et
I'ankérite. L'unité Co6 est riche en pyrite framboidale dispersée dans la matrice, dans des
terriers, et dans des tests d’organismes et fossiles.
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Figure II1.16: Comparaison des évolutions minéralogiques, géochimiques et de la susceptibilité
magnétique dans le Callovo-Oxfordien du forage HTM102 (Pellenard, 2003).
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2.2.5. Origine des apports minéralogiques du Callovo-Oxfordien

Les minéraux des roches sédimentaires que nous étudions peuvent avoir deux
origines: héritée (ou détritique) apportée par les courants, ou néoformée (i.e. origine
diagénétique) par réactions chimiques in-situ avec les fluides de la roche.

2.2.5.1. Phases minérales héritées

Les principales phases sont le quartz et les argiles:

« Le quartz est représenté par des grains de taille < 30 um, arrondis, parfois corrodés

(§8.2.2.4.). Leur origine détritique est confortée par les données de 880 (Bouchet et
Rassineux, 1996; Pellenard, 2003). Les datations sur les minéraux argileux associés au
quartz semblent montrer qu'ils proviennent des massifs hercyniens émergés tels que
Londres-Brabant.

« Les argiles I/S ont une origine détritique et non pas diagénétique. Or, la formation
n'a pas connu de température supérieure a une cinquantaine de degrés (Landais et Elie,
1999). Ceci indique que la formation n'a pas été enfouie a plus de ~850 m (Elie, 2000).
Les illites et les chlorites sont primaires et résultent, soit de 1'érosion des continents soit
de dépdts argileux antérieurs, soit d'une forte diagenese apres enfouissement important
par subsidence et fort taux de sédimentation. Les travaux de Landais et Elie (1999)
montrent que le taux de sédimentation et I'enfouissement a été tres faible et excluent donc
toutes formations minéralogiques par diagenese. Les données sur la matiére organique
(Ayt Ougougdal et al., 1996) renforcent 1'idée d"'un apport sédimentaire. Ces minéraux sont
ensuite transportés par les courants marins.

« La disparition de la kaolinite dans la moitié supérieure du Callovo-Oxfordien (Fig.
I1.17) est synchrone a une aridification plus marquée du climat de 1'époque, ce qui est
conforme aux autres résultats climatiques (Hautevelle et al., 2004).

« La présence simultanée d'illite et de kaolinite au Callovien (Fig. II.17) indique que
les sources sont plutot le massif Londres-Brabant et le massif Armoricain, en relation avec
la présence de ces minéraux dans ces massifs, a cette époque (Pellenard, 2003). A
I'Oxfordien inférieur, la kaolinite peut aussi provenir du Massif Central alors
probablement émergé et susceptible de fournir ce minéral. La datation de ces illites
(Permien) (Rousset, 2002) montre qu’elles sont d’origine détritique. Les argiles sont des
indicateurs du milieu de dépot car si les grains de kaolinite ou d'illite sont de grande taille
(plusieurs um) alors la sédimentation est plutoét de type plateforme interne. Si les
smectites ou les interstratifiés (I/S) sont présents, leur petite taille implique que la
sédimentation s'est effectuée plus au large.
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« L'origine des smectites est plus discutée. Elles se forment généralement sur le sol
des régions sous climat chaud et a drainage faible. D'apres Pellenard (1999 et 2003), elles
semblent d'origine lointaine telles que les marges de I'océan Atlantique du Nord en cours
d'ouverture, ou les smectites se seraient cantonnées d'abord au Nord-Nord-Ouest du
bassin (zone la plus subsidente) avant d'arriver sur le secteur d'étude. Le caractere
détritique de ces argiles est démontré par leur datation K-Ar qui donne des ages permo-
triasique (anté-Callovien) entre 206 et 275 Ma (Rousset, 2002).

+ La chlorite semble issue du massif de Londres-Brabant pour la partie nord du
bassin parisien, et du massif Bohémien pour la partie nord-est (Andra, 2005).

Ainsi, la distribution des argiles dépend de nombreux facteurs de sédimentation et
génétiques: paléogéographie, éloignement des rivages, type de sédimentation, crises
tectoniques... Outre ces données sur les minéraux détritiques, la matiére organique fournit
des informations sur le milieu de dépot, la paléogéographie et la diagenese. Si sa nature
semble identique pendant tout le Callovo-Oxfordien, sa production différe entre le
Callovien et 1'Oxfordien. La contribution des organismes sources de la matiére organique
est plus "marine" lors des transgressions marines alors qu'elle est plus "continentale"
pendant les phases de haut niveau marin. Le Callovien, qui semble plus "marin" que
I'Oxfordien, se démarque surtout par un environnement anoxique, d'apres la nature de la
matiere organique, lors des premiers dépots marins (Hautevelle et al., 2005), dans un
contexte climatique froid et de plus en plus aride. Ces données soulignent par ailleurs, que
I'Oxfordien inférieur correspondait a une période de sécheresse sur les continents
environnants, modifiant le type de végétation et donc le type d'apport de matiere
organique dans les sédiments.

2.2.5.2. Phases minérales diagénétiques

Les minéraux néoformés sont minoritaires, la température du milieu n'ayant jamais
excédé ~ 50°C sur une durée de plus de 10 Ma (Elie, 2000), ce qui correspond a une
profondeur d'enfouissement d’environ 850m. Outre les cristaux de calcite qui peuvent
abonder, ces conditions n'ont permis la formation que de petits cristaux authigénes en
faible proportion. Certaines kaolinites dites "vermiculaires", ou en accordéon, ainsi que de
fines particules d'illite ou d'interstratifiés de taille inférieure a 0,02 um semblent souligner
ces néoformations minérales.
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2.3. Aspects pétrophysiques de la formation sur le secteur d'étude

2.3.1. Les fondamentaux concernant I'espace poreux

Les assemblages minéralogiques et les interactions fluides-roches, sont des
parametres susceptibles de contrdler 'accessibilité aux pores de différentes tailles qui
existent entre cristaux. La géométrie de 1'espace poreux est liée a la morphologie des
assemblages minéralogiques (formes, tailles, arrangements), a leur organisation dans
I'espace, qui est fonction du taux de compaction, des anisotropies, et des chemins de
percolation et de la proportion entre les cristaux et la matrice argileuse. Dans les argilites
que nous étudions, les principaux minéraux sont, on l'a vu, le quartz (+ chlorite,...) et la
calcite (+ ankérite,...) liés par une matrice tres fine d'argiles plus ou moins gonflantes, le
tout associé a de la matiere organique et a des sulfures. Les techniques d'imagerie
(microscopie optique, MEB, SEM...) permettent d'évaluer leur abondance et leur taille aux
échelles centimétrique a nanométrique (rapport ERM, 2003). Ces données permettent de
proposer, au premier ordre, un modele d'organisation de la porosité et des propriétés de
transfert des argilites. Ces propriétés sont fondamentales a connaitre pour évaluer les
capacités de confinement et les propriétés thermo-hydro-mécaniques de la couche.

2.3.2. Organisation des particules sédimentaires

L'orientation des minéraux est surtout liée a la compaction mécanique due au poids
de la pile sédimentaire sus-jacente, qui augmente pendant I'enfouissement, et a I'expulsion
de l'eau pendant la compaction. Les particules fines, micrométriques & nanométriques,
telles que les bioclastes ou les argiles se placent horizontalement, paralléelement a la
stratification et s'organisent autour des grains détritiques les plus gros, tels que le quartz
(quelques pm a 100 um), les cristaux de calcite (>200 um) ou les bioclastes calcitiques.
Cette organisation permet de conserver une porosité intergranulaire. Dans le détail, la
distribution des minéraux est fonction de leur proportion et de leur origine. Par exemple,
alors que les minéraux détritiques se répartissent de maniere homogene dans la matrice
argileuse, les bioclastes se regroupent en amas ou en lits plus ou moins denses.

2.3.3. Mesures de la porosité et de sa variabilité

La porosité, ou espaces vides non occupés par les minéraux, se mesure généralement
en laboratoire via des techniques d'imprégnation sous pression, a l'aide de divers fluides
qui accedent a différentes échelles du réseau poreux (Sing et al., 1985): mercure, hélium,
azote, pétrole (Fig. I1.18), et dans ce mémoire, par des ferrofluides (Chapitre 5). La mesure
du volume imprégné, ou de la susceptibilit¢é magnétique de I'échantillon apres
imprégnation dans le cas des ferrofluides, permet d'accéder au volume poreux impliqué
dans les transferts diffusifs pour les pores les plus petits et éventuellement convectifs pour
les pores de suffisamment grande taille.
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Les méthodes effectuées directement en forage, soit par diagraphie neutron (NPHI)
pour les niveaux pauvres en argiles, soit par résonance magnétique nucléaire (CMR),
permettent de mesurer la quantité d'eau contenue dans le sédiment et sa variabilité a
I'échelle de la formation. Elles fournissent une mesure de la porosité in situ. Les méthodes
de laboratoire sur échantillons par porosimétrie, en affinant la mesure d'imprégnation en
fonction de la pression d'injection et du type de fluide injecté, aident a la compréhension
structurale de la porosité et, in fine, fournissent les parametres indispensables aux
modéles de réseau poreux.
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Figure I1.18: Echelle d'accessibilité a des pores selon les techniques utilisées, et relations entre
taille des vides et taille des particules (document Andra, 2005).
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La mesure en laboratoire de la porosité, effectuée par porosimétrie au mercure
(macro- et méso-porosité) et par adsorption a l'azote (micro-porosité), varie de ~ 13%
pour les niveaux les plus carbonatés a ~ 19,5% pour les niveaux les plus argileux. On
retrouve ces valeurs dans les mesures en forage pour I'argilite du Callovo-Oxfordien. Cette
variabilité verticale de la porosité, surtout liée a la proportion de minéraux argileux,
permet de retrouver les 3 grands cycles de sédimentation issus des variations du niveau
marin. Dans les parties homogenes les plus argileuses, la porosité moyenne totale peut
atteindre 20 + 1% dont ~ 10% de macropores, ~ 86% de mésopores et ~ 4% de
micropores. Les parties ou la porosité est la plus variable se situent dans les siltites
carbonatées ou argilo-carbonatées. Les cartes de porosité obtenues par autoradiographie
assistée par traitement d'images (Sammartino et al., 2002) montrent clairement les
hétérogénéités de dimension centimétrique pouvant influencer les mesures de laboratoire
pour déterminer les coefficients de diffusion (Fig. I1.19). Les variabilités latérales sont
faibles, ce qui traduit la faible variabilité minéralogique latérale comme le confirment les
diagraphies des divers forages.

a. Image acquise par autoradiographie ol lintensité des b. Cartographie de la porosité : zone bleues (porosités
niveaux de gris est proportionnelle a la porosité absolue. inférieures a@ 13%), zones vertes (porosités comprises

CLA : zone riche en minéraux argileux ; entre 13 et 20%) et zones rouges (porosités comprises
CCA : zone riche en carbonates. entre 20 et 30%).

Figure I1.19: Cartographie de la porosité par autoradiographie. Forage HTM 102-Faciés C2c
(Sammartino et al., 2002).

2.3.4. Modélisation de la porosité

La porosité est influencée par la présence de l'eau qui peut circuler, plus ou moins
facilement selon son état dans la roche. Connaitre la quantité d'eau, son état et sa
répartition est donc important pour interpréter les résultats de porosimétrie en
laboratoire. L'eau se présente sous quatre formes différentes (Revil and Glover, 1998): (1)
eau structurale, contenue dans le réseau des minéraux; (2) eau interfoliaire, entre les
feuillets des minéraux argileux, notamment les argiles gonflantes; (3) eau adsorbée en
surface des particules liée aux forces de Van der Walls et dipole-dipole, qui attirent les
molécules d'eau contre la surface des minéraux et qui représente une couche d'eau épaisse
d'environ 1 nm. Les argiles sont largement sujettes a ce type de forces; enfin (4) eau libre,
présente surtout dans les macropores, et qui n'est soumise a aucunes force a 1'exception
des effets capillaires de pores d'accés d'un pore a un autre, et qui peut donc librement
circuler dans la roche.
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Les mesures couplées d'injection au mercure (méso- et macro-porosité) et
d'adsorption a 1'azote (micro-porosité) permettent d'estimer la porosité occupée par 1'eau.
Le volume d'eau ou somme des 4 états possibles, contenue dans les pores représente ~ 7%
en moyenne du volume de I’échantillon dans les niveaux les plus argileux. Ces mesures ont
montré aussi que 1'eau libre ne semble pas jouer un réle important dans la porosité et
n'entre donc pas en jeu dans les transports convectifs. L'eau est surtout contenue dans les
espaces interfoliaires des argiles (i.e. eau interfoliaire).

Les mesures de porosité au mercure et a 1'azote, associées aux observations au MEB,
suffisent a "scanner" I'ensemble du spectre de la porosité a toutes les échelles et permet de
proposer un modele de distribution des tailles de pores (Fig. I1.20) pouvant conduire a
une représentation conceptuelle de la porosité des argilites (Fig. I11.21).

macroporosité meésoporosité microporosité
Classe de % Po--ag >
porosité 50 nm 2 nm 2-3A
20nm
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38
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E
=]
S
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des vides
T T T -
100 pm 10 pm 1 pm 100 nm 10 nm 1 nm 1A

Figure II.20: Modéle de distribution des diamétres des pores proposés pour les argilites du
Callovo-Oxfordien (document Andra, 2005; www.andra.fr).



http://www.andra.fr
http://www.andra.fr

44

Dans ce modéle (Fig. I1.21), deux types de porosité sont distincts:

« porosité a l'interface entre la matrice argileuse et les autres minéraux (quartz et
calcite), portée par des pores de taille submicrométrique, et qui représente environ 10% de
la porosité totale connectée (i.e. macroporosité);

« porosité de la matrice argileuse elle-méme, avec des tailles de pores de quelques
dizaines de nanomeétres a quelques micrometres; cette porosité représente 90% de la
porosité totale connectée par le biais de la mésoporosité.

Calcite, grain de quartz et figures de porosités associées

14
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Figure II.21: Modéle conceptuel de représentation de la porosité dans les argilites (Andra, 2005).

Parmi les échantillons analysés, on observe une diminution de la macroporosité au
profit de la mésoporosité dans les niveaux les plus argileux, associée a une diminution de
la taille des pores et des connexions porales. Elles sont le reflet d'une diminution de la
teneur en minéraux détritiques de grande taille (quartz + chlorite, glauconie...) et en
calcite (bioclastes, cristaux secondaires).
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2.3.5. Perméabilité et hydrodynamique des argilites du Callovo-Oxfordien

Les données acquises in situ sur les débits de production d'eau par des tests
hydrauliques, par exemple par les courbes de remontée de pression imposée, montrent
une plage de valeurs comprises entre 1074 et 102 m/s pour la conductivité hydraulique
des argilites. La conductivité hydraulique mesurée en laboratoire sur carotte (Fig. I1.22)
étant particulierement faible est donc difficile a mesurer. Les effets d'échelle peuvent avoir
une grande importance mais dans ces argilites cet effet reste négligeable (Delay et al., a
paraitre). Les quelques mesures de conductivité hydraulique sur carotte proviennent de
différents dispositifs de saturation par 1'eau dans une chambre hermétique dont le taux
hygrométrique est imposé. En intégrant la connaissance de 1'évolution de la diffusivité des
argilites (Eurogeomat, 1995; Robinet and Rhattas, 1995; Laego, 2003), c'est-a-dire la
vitesse de transfert des fluides aux travers de la porosité, par transport de type diffusif (i.e.
le principal transport dans ces roches), les dispositifs expérimentaux sur carottes peuvent
permettre de retrouver les mémes valeurs que celles mesurées en forage. Les valeurs
oscillent entre 1.1074 et 5,5.103 m/s (Fig. I1.22) et varient peu avec la position dans la
formation d'argilite du Callovo-Oxfordien.

Conductivité hydraulique (m/s)
1E-16 1E415  1E-14 1E-13  1E-12 1E-11  1E-10
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Figure II.22: Evolution avec la profondeur des mesures, sur échantillons en laboratoire, de la
conductivité hydraulique (m/s) et qualité des mesures (Laego, 2005).
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Des tests d'anisotropie de conductivité hydraulique sur deux forages (EST205 et
EST207) par le Laboratoire Environnement, Géomécanique et Ouvrages (LAEGO)
(Koriche, 2004; Laego, 2005) montrent des valeurs identiques ou, au plus, supérieures
d'un ordre de grandeur dans le plan du litage (horizontal) que selon la verticale. Ces
valeurs sont généralement comprises entre 104 et 102 m/s dans le plan horizontal

(Tableau II.1).

Forage ’P‘rofondeur du Conductiyité hydraulique Conduqtivité hydraulique
prélévement (m/sol) verticale (m/s) horizontale (m/s)
EST205 481,02 - 481,33 43510713 5a6.1013
EST205 502,42 - 502,74 2a4.10 2a4.101s
EST207 469,03 - 469,32 0,8a2.101 1a3.1013
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Tableau I1.1: Mesures des anisotropies de la conductivité hydraulique (im/s) entre deux forages
(EST205 et 207; Laego, 2005).

En intégrant toutes les méthodes appliquées soit au laboratoire soit en forage, il
ressort que la conductivité hydraulique moyenne de la formation du Callovo-Oxfordien est
comprise entre 5.1074 et 5.10'3 m/s avec un faible effet d'échelle. On note que les diaclases
et/ou les fentes de tension rencontrées dans la formation ne semblent de pas influencer la
conductivité hydraulique. Ceci souligne l'effet de colmatage (sealing) des argilites,
probablement via des mécanismes de dissolution-recristallisation par la calcite et la
célestine, notamment. Ces aspects, intégrés aux mesures de pression des fluides et aux
modeles conceptuels des couches composant la formation, permettent de proposer un
schéma d'écoulement (Fig. I1.23) a la verticale du site d'étude.
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Figure I1.23: Modéle d'écoulement des fluides dans les différentes couches du secteur d'étude, du
Dogger aux calcaires du Barrois (Andra, 2005).
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3 — Principes et méthodes en magnétisme des roches

Chapitre 3 - principes et méthodes en magnétisme des roches

On se propose de présenter les notions utiles a connaitre en magnétisme et les
méthodes utilisées pour tenter (dans le chapitre 4) de caractériser la minéralogie
magnétique, leur organisation, les enregistrements climatiques et eustatiques du passé...

3.1. Base du géomagnétisme terrestre et du paléomagnétisme

Depuis l'invention du compas par les Chinois, le magnétisme a fasciné 1'humanité
par ses effets invisibles a 1'oeil. Peregrinus (1269) a été le premier européen a se servir du
compas magnétique pour la navigation en mer. Le principe repose sur la suspension d'un
barreau aimanté qui tourne jusqu'a s'aligner avec les lignes de force du champ magnétique
(Fig. I11.1a) joignant le pole Nord (pole entrant) au pole Sud (pdle sortant). Le concept
méme de “lignes de force” a été inventé par Michael Faraday (1791-1867), pour aider a la
compréhension des phénomeénes magnétiques. C'est William Gilbert, en 1600, qui a
conclu que notre planete se comporte comme un grand aimant qui serait placé en son
centre et générerait une enveloppe magnétique, magnétosphere, nous protégeant des
radiations du vent solaire (Fig. III.1b).

solaire —

Vent
5 " - —— Magnétopause
Céne et piégeage 66

plasmas solaifes
Eruption solaire

Tmpact d*un-nuage solaire
électromagnétique

Figure III.1: Le champ magnétique terrestre. a) Lignes de force du champ magnétique terrestre
selon lesquelles s'aligne l'aiguille d'une bousssole (www.scifun.ed.ac.uk/); b) Schéma de la
magnétospheére terrestre et du vent solaire (www.ngdc.noaa.gov/seg/ geomag).

Les mesures paléomagnétiques ont montré que le champ magnétique terrestre
existe probablement depuis plus de 3,5 milliards d'années (Embleton and Giddings, 1974).
Son intensité, durant les périodes stables, n'a jamais été significativement différente de sa
valeur actuelle (Prévot et Perrin, 1992). L'origine du champ terrestre est a rechercher au
niveau du noyau externe liquide qui fonctionne comme une dynamo auto-entretenue ou
les énergies mécanique et thermique, liées a la convection, générent une énergie
magnétique et peuvent parfois créer des excursions, voire des inversions du champ
magnétique terrestre.

Les premiéres inversions ont été découvertes par David (1904) et Brunhes (1906)
dans des roches volcaniques anciennes, puis par Matuyama (1929) dans des laves du
quaternaire. Ces inversions du champ terrestre sont d'échelle globale et une fois datées,
servent de référence géochronologique (Fig. I11.2).

B a2
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Figure III.2: Echelle géochronologique de la polarité géomagnétique, avec un exemple plus
détaillé entre le Quaternaire et le Crétacé (o a 118 Ma). In Cox (1982).

Le concept de dipoOle axial géocentrique (Fig. IIL.3) considére que le champ
magnétique est produit par un dipole magnétique au centre de la Terre et aligné sur l'axe
de rotation.

Figure IIL.3: Schématisation du champ
magnétique terrestre: dipdle axial
géocentrique.

La tangente de l'inclinaison magnétique I est donné par: tan I = 2 tanA. Par
définition, pour un dipéle axial, la déclinaison par rapport au nord magnétique, D = 0°.
Cette relation ou la latitude du pole dépend directement de son inclinaison, est centrale en
paléomagnétisme, considérant que le modele du dipole axial est applicable aux différentes
périodes géologiques.
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3.2. Origine de I'aimantation des roches

3.2.1. Principes

Classiquement, on définit le moment magnétique M, l'aimantation J, le champ
magnétique H et la susceptibilité magnétique X ou K. Le moment magnétique peut se
définir en se référant soit a une paire de charges magnétiques (Fig. II1.4a), soit a une
boucle de courant électrique (Fig. III.4b). Pour une paire de charges magnétiques, positive
et négative, d'intensité m et séparées par une distance infinitésimale, le moment
magnétique M est:

M=ml

Pour une boucle de surface A portant un courant électrique d'intensité I, le moment

magnétique est:

M =TAn (unité: A.m?2)
ou n est le vecteur unitaire perpendiculaire au plan de la boucle, dont le sens est donné par
la loi d'Ampere. La notion de “charge magnétique” est purement mathématique et sert
uniquement a permettre la réalisation des formules déja disponibles pour 1’électricité
(statique a I’époque des premiéres études dans le domaine).

L'aimantation ou l'intensité magnétique J est le moment dipolaire magnétique par
unité de volume et donc la somme des moments magnétiques, divisée par le volume
intégrant tous ces moments:

S
— i

volume
ou mi est le moment magnétique élémentaire et I'unité est A/m.

3 b

J

@ <—charge =m =

©

M=ml M=IAn

Figure II1.4: Schéma du principe d'aimantation de la matiére. a) Moment magnétique généré par
un dipdle; b) Moment magnétique généré par la rotation d'une charge électrique autour d'un
point.
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Le champ magnétique concerne soit le vecteur champ magnétique inducteur H
(exprimé en A/m et indépendant du matériel) soit le vecteur induction magnétique B
(exprimé en T et associé a un matériel donné). B inclut les effets de 'aimantation
macroscopique M, décrite comme le moment dipolaire par unité de volume, selon la
relation:

B = po (H+M)

ou o est la permitivité magnétique du vide, de valeur 411.107, exprimée en Henry par
meétre (H/m) et se note p pour la permitivité magnétique d’'un autre milieu. A I'extérieur
du corps magnétique M = 0, B et H sont alors paralléles puisque B = poH. A I'intérieur du
corps magnétique M est non nul, B et H sont différents et peuvent méme avoir des signes
OppOsés.

L’aimantation M (en A/m) comporte deux aspects: 'aimantation rémanente (ou
rémanence), celle qui persiste en absence de champ H appliqué, et 'aimantation induite
(induite par un champ appliqué) qui s'annule quand on supprime le champ. Par exemple,
pour des études sous faible champ magnétique (ce qui n’est plus valable champ fort car la
rémanence magnétique va changer), le vecteur aimantation naturel My est la somme des
vecteurs d'aimantation rémanente naturelle (Mry) et induite (Mir) par le champ
magnétique de la Terre:

My = Mrx + Mir

Pour quantifier I'importance repective de chaque type d'aimantation, on utilise le
facteur de Koenigsberger (Q), qui rapporte l'aimantation rémanente naturelle a
I'aimantation induite: Q = Mrn/K, ou K ou X est la susceptibilité magnétique, rapport
entre I'aimantation induite Mir et l'intensité du champ terrestre (inducteur): K = Mir/Hr.
K est sans dimension si Hr et Mit sont écrits dans le systéme international (Tableau III.1).

Systéme International (SI)
Unités
fondamentale Unité
S

Induction magnétique (B) kg st Al Tesla (T)
Ch » H Cglpy! |Ampere m! )
amp magnétique (H) §'m (A/m) Tableau III.1: Unités des

parametres magnétiques usuels.

Aimantation (J) kegs!1C1 | Tesla(T) | Note: C est le Coulomb qui
mesure la quantité d’électricité

Moment magnétique (M) Cs!m? A m2 transportée en une seconde par

Sans un courant de un ampere.

Susceptibilité¢ magnétique (K) dimension

Suscc?ptlblhte magnétique m* Kg'! m® Kg'!

massique ()
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3.2.2. Les trois comportements magnétiques

Les théories du diamagnétisme et du paramagnétisme sont apparues en 1905 avec
les travaux de Langevin. Le diamagnétisme est partout présent car lié a la rotation des
électrons autour des noyaux des atomes, rotation qui induit un champ magnétique qui
tend a s'opposer au champ extérieur appliqué. Les matériaux qui ne présentent que le
comportement diamagnétique sont composés d'atomes ayant un moment magnétique
résultant nul. C'est le cas des alcalino-terreux, des gaz rares, Pd, Zn, Cu, et de la plupart
des molécules organiques, de l'eau, des acides...etc. La susceptibilit¢ d'un solide
diamagnétique est négative, tres faible et indépendante de la température (Fig. I11.5). Les
minéraux a comportement diamagnétique sont par exemple le quartz (SiO.) et la calcite
(CaCOs) dont la susceptibilité est de 1'ordre de 107 SI. Ces valeurs sont si faibles que 1'on
ne se préocupe guere du diamagnétisme et encore moins de son anisotropie.

A M (Aimantation induite : A/m)
MS o e e e e = = = = = = = = = = =
Ferromagnétisme
(sens large)
K: susceptibilité magnétique
(pente des courbes)
<&
"6
Mrd L &7 Kpara
29
/ @6\

/ \52

/
/ Champ inducteur

/ (Tesla)

> H
Hc i -
Kdia D'amaQHEtasme

Figure IIl.5: Susceptibilités diamagnétique (Kaia), paramagnétique (Kpara) et ferromagnétique
(Kp.

Le paramagnétisme est environ 100 fois plus intense que le diamagnétisme. Il tire
son origine du spin des électrons, c'est-a-dire de leur rotation sur eux-mémes (Stacey and
Banerjee, 1974). Sans champ appliqué, le moment magnétique résultant est disposé
aléatoirement d'un atome a un autre, ce qui donne un comportement diamagnétique. En
présence d'un champ magnétique, ces moments s'alignent parallelement au champ et une
aimantation apparait qui est inversement proportionnelle a la température. En effet, la
vibration atomique (mesurée par la température) peut-étre une barriére a cette
aimantation en empéchant l'alignement des moments magnétiques avec le champ
appliqué. Cette aimantation reste, malgré tout, de faible intensité de I'ordre de 104 a 103
SI. Comme dans les matériaux diamagnétiques, I'aimantation paramagnétique s'annule
quand on annule le champ magnétique.
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L'aimantation portée par le ferromagnétisme est au moins 1000 fois supérieure a
celle du diamagnétisme. Le terme de ferromagnétisme au sens large s'applique aux
matériaux qui possedent un moment magnétique méme en l'absence de champ
magnétique externe (aimantation spontanée: M;; Fig. II1.5). Ce phénomene vient de
I'interaction entre spins des atomes de la matiére. Ces interactions (soumises aux lois de la
mécanique quantique) produisent un champ plus ou moins fort selon la disposition de ces
spins. Suivant le type d'ordre magnétique (Fig. I11.6), on distingue trois états qui, du plus
grand au plus petit moment magnétique résultant, sont: - le ferromagnétisme (les
moments sont paralleles et de méme sens, comme pour le fer); - le ferrimagnétisme (les
moments sont opposés et d'intensité 