
s 
s 
s

ECOLEDES MINES 
DE PARIS

N°

THESE

pour obtenir le grade de

Docteur de l’Ecole des Mines de Paris
Speciality « Hydrologie et Hydrogeologie Quantitatives »

presentee et soutenue publiquement 

par

Delphine Patriarche

le 13 septembre 2001

Caracterisation et modelisation des transferts 
de traceurs naturels dans les argilites 

de Tournemire

Drrecterrra de f/iese

M. Emmanuel LEDOUX Ecole des Mines de Paris 
M. Jean-Luc MICHELOT CNRS, Universite d’Orsay

M. Ghislain de MARSILY University Paris 6 President
Mine Anne COUDRAIN-RIBSTEIN CNRS, Montpellier Rapporteur

Pierre TOULHOAT CEA Rapporteur
Nick WABER University de Berne Examinateur
Justo CABRERA IPSN Examinateur





Ce qui frappe dans les v^ritables ^forces de la nature », 
c'est le caract're ambigu, mesquin, insignifiant, de leur 
manifestation; la menue bizarrerie de Z'aiguiZZe aimantee 
qui s'inqui'te sur son fetu de paille, les bouts de papier 
qu'attire Z'ambre frotte.
Comme Taven Armand debouche dans le Causse par un trou 
de souris, ainsi fusent-elles a la surface du monde visible en 
^tranget^s ZiZZiputiennes, qui firent croire longtemps que la 
physique honnete devait se r^signer a composer avec la 
gaudriole, r^server un coin de son grenier aux farces et 
attrapes.

Julien Gracq, Lettrines

Si la matiere grise ^tait plus rose, 
le monde aurait moins les idees noires.

Pierre Dac





Remerciements

Comment faire pour n’oublier de remercier aucune des personnes qui m’ont permis d’effectuer 
ce travail? Je sens que c’est impossible de bien faire, tant de gens ont participe a sa reussite; 
c’est sur, je vais faire une boulette ...

J’essaie d’ordonner mes idees et immanquablement, mes premieres pansies vont a mes di- 
recteurs de these. Je remercie vivement MM. Emmanuel Ledoux et Jean-Luc Michelot pour la 
confiance qu’ils m’ont accordee en me permettant de travailler sur ce vaste sujet de recherche, 
et aussi pour leurs soutiens et conseils (scientifiques, mais pas seulement) toujours presents. Ces 
quelques mots ont bien du mal a exprimer l’estime et le respect que je leur porte, ainsi que le 
plaisir et la chance que j’ai eus de travailler avec eux.

Je tiens a exprimer toute ma gratitude a M. de Marsily pour m’avoir permis, lors de mon 
DEA, de comprendre et d’apprecier plus encore l’hydrogeologie grace a ses qualites oratoires et 
pedagogiques. Je suis tres honoree qu’il ait accepte de presider le jury de ma soutenance de these. 
Je remercie M. Pierre Toulhoat qui a bien voulu apporter une vision critique et enrichissante a 
mon travail de these, en acceptant d’en etre un des rapporteurs. Je remercie vivement Mme Anne 
Coudrain-Ribstein pour l’enthousiasme qu’elle a manifeste a evaluer mon travail en acceptant 
d’en etre rapporteur, et pour m’avoir motivee a presenter mon travail dans le cadre d’un congres 
international. Je remercie egalement M. Nick Waber pour avoir pris le temps de se pencher sur 
mon manuscrit et pour avoir accepte d’y apporter, en tant qu’examinateur, son point de vue et 
ses remarques constructives.

Ce travail de these n’aurait pu se faire sans l’lPSN et les membres de l’equipe Tournemire. Je 
remercie plus particulierement MM. Bernard Bonin, Jean-Yves Boisson, Helmut Pitsch, Gerard 
Bruno et Mme Catherine Beaucaire avec qui j’ai eu plaisir a travailler, ainsi que M. Justo Cabrera, 
pour avoir suivi mon travail, pour l’avoir examine et egalement pour les quelques jours agreables 
passes dans ce cher tunnel de Tournemire. Je remercie particulierement MM. Yann Moreau-Le 
Golvan et Vincent Lagneau, mes predecesseurs sur le sujet, qui m’ont apporte leur experience et 
de nombreux conseils.

C’est grace au soutien financier de l’lPSN, du Rectorat de Paris, d’Armines et de l’Ecole des 
Mines de Paris que cette these a pu etre realisee.

Ce travail m’a permis de collaborer etroitement avec les personnels de deux laboratoires. 
Comment faire sans les equipes techniques du Centre d’Informatique Geologique de l’Ecole des 
Mines de Paris et du Laboratoire d’Hydrologie et de Geochimie Isotopique de l’Universite d’Or- 
say ? Aucune idee. Grace a elles, j’ai pu effectuer dans de tres bonnes conditions tous les nombreux 
travaux experimentaux de cette etude. Je souhaite dire un grand merci pour leur disponibilite, 
leur accueil ainsi que pour l’excellence de leurs competences a : Mme Annick Filly et Mme Sandra 
Van Exter, du LHGI, et M. Andre Raulo et Mme Sabine Huet-Taillanter, du CIG.

Je remercie vivement MM. Patrick Goblet, Medard Thiry, Louis Raimbault, Jean-Michel 
Schmitt, Dominique Bruel ainsi que M. Laurent De Windt et Mme Engine Simon-Coincon pour 
leurs remarques constructives et leurs contributions non negligeables a ce travail.

Je n’oublie pas de saluer tous les personnels des deux laboratoires qui m’ont accueillie. J’ai 
trouve au CIG comme au LHGI bon nombre de personnes ouvertes et disponibles avec qui j’ai 
passe de tres bons moments. J’adresse a Mme Isabelle Olzenski et a Mme Sylvie Jacquesson une 
mention speciale pour leur patience et gentillesse devant mes impossibles questions administra
tes, ainsi qu’a MM. Pascal Viennot et Jan van der Lee pour avoir subi tous mes “Ca marche, 
le reseau ?” et autres questionnements intempestifs.

Merci aussi a Dominique Genty de m’avoir fait decouvrir les stalagmites et les peintures 
rupestres pendant les interminables distillations de cailloux ... et a Michel Poulin pour ses dis
cussions toujours passionnees.



Enfin, il est impossible de terminer sans nommer tous ceux qui m’ont aidee et encouragee, 
au quotidien ou bien d’un peu plus loin . . .

Parmi eux, des docteurs ou futurs docteurs, mais avant tout, amis. J’ai nomme : Anne Roue 
(de surcrolt, colocataire de bureau tres tolerante, toujours charmante et a l’occasion, chargee de 
jouer les ambulancieres), Nicolas Jeannee (seuss, 20h30, binouze, terrasse cote soleil; elle est pas 
belle, la vie?), Abdelmalek Faraj (dit Malek Raimbault, tout en poesie), Rachid Belmouhoub 
(la ressemblance de caractere, peut-etre), Anne-Lise Salignac (la douceur), Helena Molicova (a 
la fois, la force et la fragilite), Woo-Chang Jeong (le sourire toujours appreciable) et bien sur 
Stephanie Gries (la bonne vivante et l’empathie incarnee ... ga n’a pas du etre facile tous les 
jours).

Parmi eux, d’incontournables aviateurs : Bertrand Fantini (pas facile le plante de tente!), 
Remi Roger (le gaffeur assagi ou presque), Eric Grenier (toujours attentions), Ludovic Rivierre 
(la force tranquille) et Francois Margraff (le feu et la glace; merci pour les deux).

Parmi eux, les inclassables — venus d’horizons divers — et sanmoins formidables; pule-mele : 
Stephanie Dossal (ouah, l’autre eh!), Fabien Bizeul (mon juke-box prefere), Maxime Monfort (te, 
pas facile de retranscrire l’accent du Sud), Claire Mathieu (les sentiments bien compris), Agnes 
Todoroff et Florence Le (amies de toujours), Franck van Weert (l’irreductible voyageur), Diz Mi- 
lon (biz biz), Helene Mohandi (ma passeuse preferee; y’a pas photo, surtout compromettante ...), 
Mounir Traikia (mon central prefere; finesse d’esprit mais aussi “Hav’ a Buuuud!”), et Frederic 
Rocher (mon cube, toujours pret a festoyer).

Parmi eux aussi, des thesards-futurs-docteurs ou docteurs-ex-thesards, que j’ai eu plaisir 
a cotoyer au quotidien, a Fontainebleau ou a Orsay; Eric Gomez, Delphine Lecocq, Laurent 
Martin, Nicolas Flipo, Vincent Lagneau, Eric De Oliveira, Laurent Bertino, Nicolas Bez, Julien 
Senegas, David Geraets, Marta Benito, Simon Lopez, Thomas Walter, Valery Risson, Arnaud 
Delarue, Guiraude Lame, Christophe Chotteau, Anne-Celine Philippot, Laurent Guimier, Hya- 
cinthe Tongban . . .

Parmi eux enfin, tous ceux que je n’ai pas cites mais qui sauront se reconnaitre dans ces mots.
J’en finirai par un allie precieux, le Temps, qui a su me donner un peu plus de sagesse, 

d’introspection et aussi de courage quand de mauvais moments sont venus.
Moins serieusement, je salue Asterix, Obelix, Cesar, Idefix, Maestria et Falbala : les vaillantes 

machines que j’ai parfois mises a rude epreuve ... et je voudrais egalement que le Nutella ait la 
place qui lui revient; sans lui, les matins auraient ete moins dynamiques, c’est sur.

Je ne dirai rien qu’ils ne savent deja a M’man, P’pa et Isa.
D’ailleurs, rien sans eux.

Fontainebleau, le 17 septembre 2001



Table des matieres

Liste des figures 10

Liste des tableaux 12

Introduction 13

I Pourquoi et comment etudier les milieux argileux?
Exemple du massif de Tournemire 15

1 Presentation du massif de Tournemire 17

1.1 Enjeux et objectifs............................................................................................. 17

1.1.1 Le contexte general................................................................................ 17

1.1.2 Le programme “stockages profonds” ................................................. 17

1.1.3 Le laboratoire souterrain methodologique de Tournemire............... 18

1.2 Le massif de Tournemire................................................................................... 19

1.2.1 Localisation du massif de Tournemire .............................................. 19

1.2.2 Coupe geologique du massif de Tournemire..................................... 19

1.2.3 Forages et exploitation des donnees..................................................... 21

1.2.4 Stratigraphie du site............................................................................. 24

1.2.5 Proprietes physiques des roches du site.............................................. 27

1.3 Evolution geologique du bassin des Grands Causses..................................... 33

1.3.1 Tectonique ............................................................................................. 33

1.3.2 Geodynamique du bassin des Grands Causses.................................. 35

1.3.3 Paleoclimatologie et paleoenvironnements........................................ 38

1.4 Hydrogeologie...................................................................................................... 38

1.4.1 Les aquiferes.........................................................................................  39

1.4.2 Les charges hydrauliques ....................................................................... 39

1



Table des matieres

1.4.3 Proposition d’un modele hydrogeologique........................................ 41

1.5 Les traceurs comme indicateurs des transferts .............................................. 42

1.5.1 Les traceurs utilises dans les etudes precedentes............................... 43

1.5.2 Les traceurs utilises dans cette etude................................................. 44

2 De l’utilisation des traceurs a la modeiisation 47

2.1 La modelisation : les outils et les concepts utilises........................................ 47

2.1.1 Les parametres physiques.................................................................... 47
2.1.2 Presentation du code METIS.............................................................. 50

2.1.3 Phenomenologie du modele................................................................. 52

2.1.4 Conditions initiales et conditions aux limites .................................. 55

2.2 Scenario propose pour le passe hydrogeologique du massif de Tournemire . 56

2.2.1 Modelisation de la geodynamique du massif de Tournemire .... 56

2.2.2 Hypothese de circulation dans les aquiferes..................................... 60

2.2.3 Hypothese sur les conditions initiales.................................................  61

2.2.4 Tableaux recapitulatifs.......................................................................... 66

II Les traceurs : acquisition des donnees 69

3 Le chlorure : mise au point d’un protocole d’extraction (PECH) 71

3.1 Pourquoi un nouveau protocole pour l’acquisition de donnees en chlorure? 71

3.2 Le chlorure dans les argilites du Toarcien supdrieur..................................... 71

3.2.1 Travaux expdrimentaux sur les echantillons PECH.......................... 72

3.2.2 Traitement des donnees issues des dosages par chromatographie
ionique ................................................................................................... 74

3.2.3 Experiences sur la roche broyde et tamisee........................................ 75

3.2.4 Experiences de “diffusion simple” (sur materiau coherent) et ana
lyses chimiques de la roche ................................................................. 80

3.2.5 Conclusions des travaux expdrimentaux sur les echantillons PECH 84

3.3 Protocole d’Extraction des CHlorures (PECH) ........................................... 87

3.3.1 Objectifs ................................................................................................ 87

3.3.2 Mise en reuvre du PECH .................................................................... 87

3.3.3 Application du protocole aux echantillons PECH............................ 90

4 Les isotopes stables : evaluation des methodes 95

4.1 Generalites sur les isotopes stables de l’eau et les techniques de mesures . 95

4.1.1 Rappel sur la formulation isotopique................................................... 96

2



Table des matieres

4.1.2 Quelques techniques d’acquisition de donnees en isotopes stables
de la solution interstitielle .................................................................... 96

4.2 Evaluation de la distillation sous vide comme methods d’extraction de
l’eau porale ......................................................................................................... 97

4.2.1 Principe de la methode ....................................................................... 98

4.2.2 Limites de la technique pour les materiaux a faible teneur en eau . 98

4.2.3 Intercomparaison de la methode selon le manipulateur..............100

4.3 Comparaison de la distillation sous vide avec des experiences d’equilibration101

4.3.1 Les experiences d’equilibration............................................................. 101

4.3.2 Evaluation de la porosite mise en jeu................................................. 103

4.3.3 Determination du coefficient de diffusion de pore du deuterium . . 104

4.3.4 De la composition isotopique de l’eau Me................................... 105

4.4 Conclusion sur l’utilisation de la distillation sous vide ...............................105

5 Les coefficients de diffusion 107

5.1 Les coefficients de diffusion : parametres essentiels aux moderations des
transferts de fluides............................................................................................... 107

5.1.1 Rappel : les differents coefficients de diffusion.....................................107

5.1.2 Importance de la connaissance du coefficient de diffusion pour la
modelisation des transferts a Tournemire ...........................................107

5.1.3 Calcul des coefficients de diffusion des traceurs considers dans
l’eau libre ................................................................................................ 108

5.2 Evaluation des coefficients de diffusion de pore du deuterium.................. 108

5.2.1 Experiences de diffusion du tritium effectMes au DAMRI............... 108

5.2.2 Experience d’equilibration.......................................................................110

5.2.3 Conclusion sur revaluation du coefficient de pore du deuterium . . 110

5.3 Evaluation des coefficients de diffusion de pore du chlorure ......................110

5.3.1 DaCl- et DaI- dans une bentonite .................................................... 110

5.3.2 Experiences de diffusion de l’iodure effectMes au DAMRI............... 111

5.3.3 Tableau de resultats PECH....................................................................112

5.3.4 Conclusion sur revaluation du coefficient de diffusion de pore du
chlorure dans les argilites de Tournemire..............................................113

5.4 Conclusion sur les coefficients de diffusion du deuterium et du chlorure . . 115

5.4.1 Comparaison des coefficients de diffusion du deuterium et du chlorure 115

5.4.2 Influence de la porosite geochimique sur les coefficients de diffusion
utilises pour modeliser les transferts.................................................... 115

3



Table des matieres

III Les transferts de fluides a Tournemire 119

6 Teneurs en isotopes stables et en chlorure de l’eau interstitielle 121

6.1 Acquisition des donnees........................................................................ 121

6.2 Donnees obtenues a partir des echantillons provenant des forages verticaux 121

6.2.1 Forages utilises......................................................................................... 121

6.2.2 Incertitudes sur les donnees....................................................................122

6.2.3 Tableaux de resultats .............................................................................122

6.3 Donnees obtenues a partir des echantillons provenant des forages horizontaux131

6.3.1 Localisation des forages explores.......................................................... 131

6.3.2 Tableaux de resultats .............................................................................132

7 Caracterisation des transferts de fluide 135

7.1 Donnees en traceurs a difinrentes echelles ....................................................... 135

7.2 Analyse des profils de traceurs des forages horizontaux....................135

7.2.1 Les isotopes des eaux interstitielles....................................................... 135

7.2.2 Profils des concentrations en chlorure de l’eau interstitielle selon la
distance a la fracture................................................................................139

7.3 Discussion des processus de transferts de fluides a proximite des fractures 141

7.3.1 L’evaporation............................................................................................ 141

7.3.2 Melange avec un fluide d’origine meteorique........................................142

7.3.3 Melange avec un fluide sale....................................................................144

7.3.4 Production locale d’eau dans la fracture par ultrafiltration............... 145

7.4 Caracterisation des transferts de fluides : conclusion.......................148

7.4.1 Transferts impliquant l’exterieur du massif etudie...............................148

7.4.2 Transferts internes au massif................................................................ 150

8 Modelisations des transferts de traceurs 151

8.1 Objectifs des modelisations des transferts de traceurs.......................151

8.2 Mise en reuvre des modeles..................................................................151

8.2.1 Structure du domaine : maillage associe..............................................151

8.2.2 Parametres initiaux des modeles.......................................................... 153

8.2.3 Conditions initiales des modeles............................................................. 154

8.2.4 Conditions aux limites des modeles....................................................... 155

8.2.5 Calage des modeles...................................................................................156

8.2.6 Examen de la coherence des modeles.................................................... 157

8.3 Quelques considerations et calculs prealables ................................................. 158

4



Table des matieres

8.3.1 Proprietes de l’ecoulement dans le systeme ........................................158

8.3.2 Evaluation de l’impact hydrogeologique de la faille du Cernon . . . 159

8.3.3 Test de la diffusion pure..........................................................................160

8.3.4 Influence de la qualite de representation des donnees sur le calage
des coefficients de diffusion................................................................... 164

8.4 Modelisation des transferts avec conditions aux limites evolutives et
proprietes physiques actuelles du site................................................................ 166

8.4.1 Transport par diffusion pure sans fracturation.....................................166

8.4.2 Couplage du transport et de l’ecoulement sans fracturation .... 171

8.4.3 Transport par diffusion pure avec une fracturation dans l’Aalenien 176

8.4.4 Les transferts de traceurs avec prise en compte des proprietes phy
siques actuelles du site.............................................................................184

8.5 Modelisation des transferts avec conditions aux limites et
proprietes physiques evolutives du site............................................................. 185

8.5.1 Etat hydro-mecanique du systeme ....................................................... 185

8.5.2 Role joue par la compaction sur l’etat du systeme ........................... 186

8.5.3 Ecoulement dans le systeme....................................................................190

8.5.4 Couplage du transport et de l’ecoulement avec fracturation .... 194

8.5.5 Les transferts de traceurs avec prise en compte de proprietes phy
siques evolutives du site..........................................................................198

8.6 Conclusion sur la modelisation des transferts .............................................. 198

Conclusion 201

Bibliographie 207

Annexes 217

A Dimensionnement des experiences de diffusion par la modelisation i

A.1 Parametres utilises pour la modelisation........................................................ i

A.1.1 Le coefficient de diffusion de pore........................................................ i

A.1.2 Les porosites.........................................................................................  iii

A.2 Configuration de l’echantillon pour la modelisation..................................... iii

A.2.1 Schema initial envisage ....................................................................... iii

A.2.2 Second schema envisage....................................................................... v

A.3 Conclusion du dimensionnement des experiences de diffusion...................... vi

5



Table des matieres

B Donnees pour la mise au point du PECH ix

B.1 Dosages chromatographiques des manipulations PECH............................... ix

B.1.1 Resultats analytiques .......................................................................... ix

B.1.2 Graphiques des suivis temporels des experiences ............................ xv

B. 2 Dosages en chlore sur roche totale des echantillons PECH et rendement
de l’extraction des chlorures par maceration.................................................  xx

C Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons xxi

C. 1 Incertitudes sur les dosages............................................................................xxi

C.2 Dosages des echantillons des forages verticaux VF2, VF3 et VF4.............xxi

C.3 Dosages des echantillons des forages verticaux TN1 et TN3.................... xxiii

C.4 Dosages des echantillons des forages horizontaux TF1 et TF4................. xxxiii

6



Liste des figures

1.1 Carte de la region des Grands Gausses................................................................................................ 19

1.2 Coupe geologique schematique du massif de Tournemire.............................................................. 20

1.3 Entree sud du tunnel de Tournemire................................................................................................... 20

1.4 Les forages verticaux dans le tunnel de Tournemire........................................................................ 21

1.5 Travaux de carottage dans le tunnel de Tournemire........................................................................ 22

1.6 Relation cote NGF et distance de l’entree du tunnel.................................................................... 23

1.7 Colonne stratigraphique de la region de Tournemire .................................................................... 24

1.8 Nodules calcaires de l’Aalenien............................................................................................................. 26

1.9 Cristallisation de nodule calcaire et observation de la compaction............................................ 26

1.10 Poids volumiques mesures a Tournemire (d’apres donnees IPSN) ............................................ 27

1.11 Teneurs en eau ponderales mesurees a Tournemire (d’apres donnees IPSN)........................... 29

1.12 Correlation teneur en carbonates et teneur en eau ........................................................................ 30

1.13 Porosites mesurees a Tournemire (d’apres donnees IPSN) .......................................................... 31

1.14 Permeabilites mesurees a Tournemire (d’apres donnees IPSN)................................................... 32

1.15 Les Grands Causses et la region de Tournemire............................................................................... 34

1.16 Apercu schematique de revolution du bassin des Causses .......................................................... 36

1.17 Paleoenvironnements et paleoclimatologie des Causses................................................................. 37

1.18 Profil hydrogeologique simplifie dans l’axe du tunnel de Tournemire ...................................... 38

1.19 Charges hydrauliques mesurees selon la cote NGF (m), d’apres donnees IPSN..................... 40

1.20 Profils de deuterium calcules suivant un modele de diffusion pure (de 0 a 125 Ma) .... 43

1.21 Profils de traceurs naturels a Benken................................................................................................... 44

2.1 Exemple de differents trajets pour la molecule d’eau et un anion dissous dans l’eau :
differences de tortuosite selon le traceur consider........................................................................... 48

2.2 Permeabilites et coefficients d’emmagasinement specifique des couches au cours du temps 57

2.3 Lois liant la contrainte effective a la porosite selon le facies geologique.................................. 57

2.4 Porosite et pression des couches au cours du temps........................................................................ 58

2.5 Temperature et pourcentage de smectite au cours du temps....................................................... 59

2.6 Evolution de la teneur en des foraminiferes benthiques, foraminiferes planctoniques et
coccolithes au cours du temps, et paleeotempeeratures deeduites ................................................... 63

3.1 Travaux menes sur les 5 echantillons PECH, pour l’elaboration du Protocole d’Extraction
des CHlorures............................................................................................................................................... 73

7



Liste des figures

3.2 Resultats de l’Analyse en Composantes Principales : espaces des variables et des unites
statistiques des expeeriences de maceeration ......................................................................................... 76

3.3 Discrimination des differentes granulometries choisies pour les manipulations de remaceration 79

3.4 Resultats de l’Analyse en Composantes Principales : espaces des variables et des unites
statistiques des expeeriences de diffusion simple .............................................................................. 80

3.5 Image de la repartition en chlore, phosphore, fluor et hydrogene de l’echantillon VF4 07670
(secteur D) par microsonde ionique (250x250 ^m)........................................................................ 82

3.6 Image de la repartition en oxygene, silicium, soufre et carbone de l’echantillon VF4 07670
(secteur D) par microsonde ionique (250x250 ^m)........................................................................ 83

3.7 Resultats des analyses de chlorure en roche totale........................................................................... 85

3.8 Organigramme du protocole PECH...................................................................................................... 87

3.9 Le modele geometrique utilise................................................................................................................. 88

3.10 Profils des suivis temporels du chlorure pour les echantillons PECH......................................... 91

4.1 Intercomparaison des methodes d’extraction de l’eau interstitielle............................................ 97

4.2 Ligne de distillation sous vide................................................................................................................. 98

4.3 Comparaison des resultats sur les isotopes stables de l’eau interstitielle obtenue par distil
lation sous vide, selon les manipulateurs ............................................................................................ 100

4.4 Manipulations mises en reuvre pour la comparaison des distillations sous vide et des
experiences d’equilibration, et resultats associes................................................................................. 102

4.5 Modelisation de la diffusion du deuterium dans la solution liquide................................................104

5.1 Comparaison des coefficients de diffusion apparents du chlorure et du iodure.............................111

5.2 Determination du Dp du chlorure par ajustement d’un modele de diffusion pure (METIS) :
echantillon TN1 00600 ..................................................................................................................................112

5.3 Determination du Dp du chlorure par ajustement d’un modele de diffusion pure (METIS) :
eechantillon TN3 07496 ..............................................................................................................................  113

5.4 Coefficients de diffusion effectifs du chlorure a Tournemire............................................................. 116

5.5 Modeles de mise a l’equilibre par diffusion selon differentes porosites geochimiques du
chlorure pour l’echantillon TN3 00700 .....................................................................................................117

6.1 Localisation des forages VF2, VF3 et VF4................................................................................. 121

6.2 Concentration en chlorure de la solution interstitielle determine a l’aide du PECH, et
rameneee au poids de roche .......................................................................................................................  126

6.3 Donnees en chlorure de la solution interstitielle, toutes etudes confondues....................126

6.4 Diagramme deuterium vs oxygene-18 des eaux interstitielles des echantillons des forages
ID, TN1, TN3 et des eaux libres recoltees dans le massif............................................................. 129

6.5 Teneur en oxygene-18 et calcimetrie selon la cote NGF (calcimetrie d’apres donnees IPSN) 130

6.6 Teneur en deuterium de la solution interstitielle selon la cote NGF................................. 131

6.7 Les forages horizontaux dans le tunnel de Tournemire......................................................... 132

7.1 Diagrammed des teneurs en isotopes stables de l’eau interstitielle des echantillons du forage
TF1 en fonction de la distance a la fracture..................................................................................... 136

7.2 Diagrammed des teneurs en isotopes stables de l’eau interstitielle des echantillons du forage
TF4 en fonction de la distance a la fracture..................................................................................... 136

7.3 Diagramme deuterium vs oxygene-18 de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF1 137

7.4 Diagramme deuterium vs oxygene-18 de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF4 138

8



Liste des figures

7.5 Diagramme deuterium vs oxygene-18 des eaux interstitielles des echantillons (forages ID)
des zones saine et fracturee (Moreau-Le Golvan, 1997)................................................................. 139

7.6 Profil de concentration en chlorure de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF1 en
fonction de la distance a la fracture...................................................................................................... 140

7.7 Profil de concentration en chlorure de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF4 en
fonction de la distance a la fracture...................................................................................................... 140

7.8 Role de l’evaporation sur les isotopes stables de l’eau selon les conditions d’humidite rela
tive (d’apres Clark et Fritz (1997))......................................................................................................  142

7.9 Influence de l’ultrafiltration sur la composition isotopique des solutions residuelle et ultra-
filtree d’une solution initiale meteorique............................................................................................ 146

7.10 Scenario d’ultrafiltration par fracturation hydraulique.................................................................... 147

7.11 Scenario d’ultrafiltration par fracturation tectonique........................................................................147

7.12 Diagramme deuterium vs oxygene-18 des eaux interstitielles des echantillons des forages
ID, TN1, TN3, TF4 et des eaux libres recoltees dans le massif................................................... 149

8.1 Porosite selon les couches geologiques a Tournemire : valeurs mesurees et valeurs retenues
pour la modeelisation .................................................................................................................................. 153

8.2 Scenario I bis — calage 1 : profils en S 2H et Cl-, en diffusion pure............................................. 161

8.3 Scenario I bis — calage 1 : coefficients de diffusion du 2H et Cl-  162

8.4 Scenario I bis — calage 1 : critere de coherence...................................................................................163

8.5 Scenario I bis — calage 2 : profils en S2H et Cl-, en diffusion pure............................................. 164

8.6 Scenario I bis — calage 2 : coefficients de diffusion du 2H et Cl- et critere de coherence . 165

8.7 Diffusion pure, sans fracturation — Scenario II : profils en S 2H et Cl-................................. 166

8.8 Diffusion pure, sans fracturation — Scenario II : coefficients de diffusion du 2H et Cl- . . 167

8.9 Diffusion pure, sans fracturation — Scenario II : critere de coherence.....................................168

8.10 Diffusion pure, sans fracturation — Scenario III : profils en S 2H et Cl- .............................169

8.11 Diffusion pure, sans fracturation — Scenario III : coefficients de diffusion du 2H et Cl- . . 170

8.12 Diffusion pure, sans fracturation — Scenario III : critere de coherence..................................171

8.13 Scenario de conditions de charge hydraulique aux limites du systeme.........................................172

8.14 Charges hydrauliques a -2,1, -2 Ma et a l’actuel..................................................................................172

8.15 Permeabilite (calee) selon les couches geologiques a Tournemire, comparees aux observations173

8.16 Couplage ecoulement - transport, sans fracturation — Scenario II : profils en S 2H et Cl- 174

8.17 Couplage ecoulement - transport, sans fracturation — Scenario III : profils en S2H et Cl- 175

8.18 Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans l’Aalenien — Scenario II : profils en S 2H et Cl- 177

8.19 Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans l’Aalenien — Scenario II : coefficients de
diffusion du 2H et Cl- et critere de coherence..................................................................................178

8.20 Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans l’Aalenien — Scenario II : profils en S 2H et Cl- 179

8.21 Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans l’Aalenien — Scenario II: coefficients de diffusion
du 2H et Cl- et critere de coherence...................................................................................................180

8.22 Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans l’Aalenien — Scenario III : profils en S 2H et
Cl- ................................................................................................................................................................  181

8.23 Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans l’Aalenien — Scenario III : coefficients de
diffusion du 2H et Cl- et critere de coherence..................................................................................182

8.24 Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans l’Aalenien — Scenario III : profils en S2H et Cl- 183

9



Liste des figures

8.25 Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans l’Aalenien — Scenario III : coefficients de
diffusion du 2H et Cl- et critere de coherence..................................................................................184

8.26 Relation propose* de la porosite en fonction du temps.................................................................187

8.27 Coefficient multiplicateur de la valeur finale de la porosite pour chaque couche geologique,
applique a la porosite a chaque phase...................................................................................................187

8.28 Relation propose* du coefficient d’emmagasinement specifique en fonction du temps . . . 188

8.29 Coefficient multiplicateur de la valeur finale du coefficient d’emmagasinement specifique
pour chaque couche geologique, applique au coefficient d’emmagasinement specifique a 
chaque phase ...............................................................................................................................................  189

8.30 Permeabilite selon les couches geologiques a Tournemire, utilisee pour les modelisations
prenant en compte la compaction .......................................................................................................... 190

8.31 Charges hydrauliques a -53, -42, -41,9, -33, -23 Ma et a l’actuel — fracture de 50 cm
d’epaisseur dans le Toarcien superieur et le Toarcien moyen.......................................................191

8.32 Charges hydrauliques a -53, -42, -41,9, -33, -23 Ma et a l’actuel — fracture de 5 cm
d’epaisseur dans le Toarcien superieur et le Toarcien moyen.......................................................192

8.33 Comparaison des volumes d’eau expulses aux Apontes du syst&me par phase de calcul —
fracture de 50 cm d’epaisseur....................................................................................................................193

8.34 Comparaison des volumes d’eau expulses aux epontes du syst&me par phase de calcul —
fracture de 5 cm d’epaisseur....................................................................................................................... 193

8.35 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien
— Scenario II : profils en S2H et Cl-...................................................................................................194

8.36 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien
— Scenario II : coefficients de diffusion du 2H et Cl-, et critere de coherence.....................195

8.37 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien —
Scenario II : profils en S 2H et Cl- ...................................................................................................... 195

8.38 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien —
Scenario II : coefficients de diffusion du 2H et Cl-, et critere de coherence........................... 196

8.39 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien
— Scenario III : profils en S 2H et Cl-............................................................................................... 196

8.40 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien
— Scenario III : coefficients de diffusion du 2H et Cl-, et critere de coherence.....................197

8.41 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien —
Scenario III : profils en S 2H et Cl-...................................................................................................... 197

8.42 Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien —
Scenario III : coefficients de diffusion du 2H et Cl-, et critere de coherence ........................198

A.1 Sche ma initial envisage.............................................................................................................................. iv

A.2 Schema initial : equilibre pour un echantillon du Toarcien superieur ......................................... iv

A.3 Geometrie du schema .............................................................................................................................. v

A.4 Second sch ema : equilibre pour un echantillon du Toarcien superieur ...................................... vi

A. 5 Temps lvalue pour atteindre l’equilibre avec un Dp estime........................................................... vii

B. 1 Espace des variables et des unit As statistiques pour les fractions A ...........................................xviii

B.2 Espace des variables et des unites statistiques pour les fractions F ............................................xix

10



Liste des tableaux

1.1 Mineralogie des argilites toarciennes de Tournemire ........................................................................ 25

1.2 Mineralogie de la fraction argileuse du Toarcien superieur de Tournemire ............................... 25

1.3 Coefficients de diffusion effectifs de l’eau tritiee, parallelement et perpendiculairement a la
stratification ............................................................................................................................................... 28

2.1 Scenario propose pour le fonctionnement hydrogeologique du massif de Tournemire . . . . 67

2.2 Donnees isotopiques proposees pour les precipitations au Quaternaire...................................... 68

3.1 ACP : Matrice des correlations intervariables des exp eriences de maceration........................ 77

3.2 ACP : Matrice des correlations entre variables et facteurs principaux des experiences de
maceration ................................................................................................................................................... 77

3.3 Analyse mineralogique en roche totale des fractions A et E par diffractometrie rayons-X . 78

3.4 Analyse mineralogique des phases argileuses par diffractometrie rayons-X ............................. 78

3.5 ACP : Matrice des correlations intervariables des experiences de diffusion simple............... 80

3.6 ACP : Matrice des correlations entre variables et facteurs principaux des experiences de
diffusion simple ............................................................................................................................................ 81

3.7 Analyse chimique en elements majeurs par ICP-AES (CRPG) des echantillons PECH . . 81

3.8 Analyse chimique en elements majeurs par ICP-AES (CRPG) des echantillons PECH . . 82

3.9 Echantillons etudies pour le protocole PECH : cote NGF de l’echantillon, rapport roche/eau
de l’experience, teneur en eau ponderale de l’ echantillon et porosite geochimique du chlorure 90

3.10 Resultats obtenus par la modelisation des experiences PECH................................................... 92

4.1 Resultats analytiques en isotopes stables de l’eau interstitielle des travaux d’intercompa-
raison selon les manipulateurs, men es par distillation sous vide ................................................ 101

4.2 Mesures du S2H au cours du temps de la solution ajoutee, pour l’echantillon DPL1 IM . . 103

4.3 Mesures du S2H au cours du temps de la solution ajout e e, pour l’echantillon DPL2 IM . . 103

4.4 Resultats de la modelisation de la diffusion du deuterium dans la solution ajoutee................. 104

5.1 Coefficients de diffusion du deuterium et du chlorure dans l’eau libre (m2.s-1) calcules a
l’aide de la relation de Stokes-Einstein...................................................................................................108

5.2 Coefficients de diffusion du tritium (m2.s-1) sur les echantillons provenant de la galerie Est109

5.3 Coefficients de diffusion de pore du tritium ......................................................................................... 109

5.4 Coefficients de diffusion du deuterium (m2.s-1) a Tournemire....................................................... 110

5.5 Coefficients de diffusion du iodure (m2.s-1) dans la galerie Est a Tournemire.........................111

5.6 Forage TN1 : coefficients de diffusion du chlorure (m2.s-1) obtenus par modelisation METIS112

5.7 Coefficients de diffusion du chlorure (m2.s-1) a Tournemire (Toarcien superieur) .................. 113

11



Liste des tableaux

5.8 Forage TN3 : coefficients de diffusion du chlorure (m2.s 1) obtenus par modelisation METIS114

6.1 Donnees en chlorure de l’eau interstitielle des echantillons des forages VF2, VF3 et VF4 . 123

6.2 Donnees en chlorure de l’eau interstitielle des echantillons du forage TN1 ................................ 124

6.3 Donnees en chlorure de l’eau interstitielle des echantillons du forage TN3 ............................. 125

6.4 Donnees isotopiques de l’eau interstitielle des echantillons des forages ID ............................... 127

6.5 Donnees isotopiques de l’eau interstitielle des echantillons du forage TN1................................... 128

6.6 Donn ees isotopiques de l’eau interstitielle des echantillons du forage TN3 ................................ 129

6.7 Donnees isotopiques de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF1 133

6.8 Donnees isotopiques de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF4 133

6.9 Donnees en chlorure de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF1 134

6.10 Donnees en chlorure de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF4 134

7.1 Teneurs en isotopes stables et concentration en chlorure des eaux libres ....................................143

8.1 Cotes NGF des limites stratigraphiques au point metrique 869   152

8.2 Concentrations initiales de traceur dans l’eau de la formation peu permeable ......................... 154

8.3 Scenarios des conditions aux limites des modeles de transport.......................................................155

A.1 Coefficients de diffusion de pore du deut erium et tortuosit As...................................................... ii

A.2 Coefficients de diffusion de pore du chlorure .................................................................................... ii

A.3 Coefficients de diffusion de pore interpoles selon la lithologie ...................................................... iii

A.4 Les porosites totales interpolees selon la lithologie ........................................................................... iii

A.5 Temps de mise a l’equilibre du schema initial pour les chlorures............................................... iv

A.6 Temps de mise a l’equilibre du second schema pour les chlorures ........................................... v

A. 7 Estimation du temps de mise a l’ equilibre..................................................................................... vi

B. 1 Incertitudes absolues en mg.l-1 sur les dosages bruts................................................................. ix

B.2 Dosages des manipulations de diffusion (mg.l-1) ........................................................................... x

B.3 Dosages des manipulations de maceration (mg.l-1).......................................................................... xiii

B.4 Dosages des manipulations de remaceration (mg.l-1)...................................................................... xv

B.5 Matrice des correlations intervariables pour les fractions A............................................................xviii

B.6 Matrice des correlations intervariables pour les fractions F.............................................................xix

B. 7 Dosages des chlores en roche totale avant et apres maceration (ppm de roche) et rendement
des extractions par mac eration ............................................................................................................. xx

C. 1 Incertitudes absolues en mg.l-1 sur les dosages bruts.......................................................................xxi

C.2 Dosages (mg.l-1) par diffusion des echantillons provenant des forages VF2, VF3 et VF4 . xxiii

C.3 Dosages (mg.l-1) par diffusion des echantillons provenant du forage TN1................................xxvi

C.4 Dosages (mg.l-1) par diffusion des echantillons DaTN1 provenant du forage TN1.................xxviii

C.5 Dosages (mg.l-1) par diffusion des echantillons provenant du forage TN3...................................xxxiii

C.6 Dosages (mg.l-1) par diffusion des echantillons provenant du forage TF1...................................xxxiii

C.7 Dosages (mg.l-1) par diffusion des echantillons provenant du forage TF4...................................xxxiv

12



Introduction

L’evacuation des de chets radioactifs dans des conditions sures et notamment la pro
tection a long terme de l’homme et de l’environnement, constituent une preoccupation 
majeure de tous les pays dotes d’un parc electronucleaire mais aussi des pays qui uti- 
lisent les matures radioactives aussi bien dans la medecine, dans l’industrie et pour 
la recherche. Bien que la plupart des pays concernes s’accordent sur le principe de l’en- 
fouissement en formation geologique profonde pour le stockage des dechets radioactifs, les 
choix, quant au type de milieu, different. A cause des periodes radioactives extremement 
importantes de certains radionucleides, la conceptualisation de ces stockages necessite de 
considerer des scenarios geologiques sur des temps tres longs. Un des principaux enjeux 
du choix pour ces sites de stockage est le comportement de l’eau souterraine dans ces 
formations geologiques qui joue un role sur le transport de mature radioactive (radio
nucleides) eventuellement echappee des conteneurs de stockage.

Les questions fondamentales auxquelles doivent repondre les autorit es en matters de 
surete nucleaire sont donc : dans l’ eventualit e ou des radionucleides pourraient s’ echapper 
de leur conteneur, leur migration a travers le milieu geologique peut-elle avoir lieu? Si oui, 
quels sont les diffurents mecanismes de transport ? Quels seraient les temps de transfert 
de ces elements pour atteindre une zone sensible o' la biosphere pourrait etre exposee ? 
Et quel serait l’impact sur le regime hydraulique des eaux souterraines de futurs chan- 
gements climatiques et d’evenements tectoniques ?

Pour sa part, la France considere la possibilite de placer son principal site de sto
ckage de dechets nucleaires dans un milieu constitue d’argilites et de marnes ayant des 
conductivit es hydrauliques horizontale et verticale extremement faibles, engendrant par 
consequent, de tres lents deplacements de l’eau.

Pour mener des recherches et asseoir son expertise en matiere de stockage des dechets 
radioactifs dans les milieux argileux, l’Institut de Protection et de Surete Nucle aire a im
plant e un laboratoire souterrain au sein du massif de Tournemire (Aveyron, sud de la 
France). En vue d’etudier les capacites de confinement des argilites, l’ etude de cette 
formation geologique est effectuee en s’interessant a la fois au milieu lui-meme, et au 
comportement de l’eau qu’il contient.

Etant donnees les caract eristiques hydrodynamiques de telles formations — tres 
faibles porosit e (inferieure a 10 %) et conductivit e hydraulique (inferieure a 10-13 m.s-1) 
— il est extremement difficile d’evaluer le comportement de l’eau par des m e thodes clas- 
siquement utilis ees en hydrog eologie. Les mesures g eochimiques sont alors associ ees aux 
methodes hydrogeologiques afin d’obtenir plus de renseignements sur le regime hydrau
lique de la formation. Du fait des caracte ristiques particulieres de ce type de milieu, 
ces renseignements ne peuvent etre obtenus grace aux traceurs artificiels. Des traceurs 
naturels representant l’enregistrement de l’histoire hydroge ologique du milieu sont alors 
etudies.
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Introduction

Pr e alablement a toute comprehension du transport des radionucleides, une connais- 
sance du milieu argileux et des transferts de fluides s’avere ne cessaire. L’objectif de ce 
travail est donc d’apporter une contribution a l’ evaluation des transferts de fluides dans 
les couches peu permeables du massif de Tournemire. Ce travail — mene au Centre 
d’Informatique Geologique (Ecole des Mines de Paris), en collaboration avec l’lPSN et 
le Laboratoire d’Hydrologie et de G eochimie Isotopique (Universit e d’Orsay) — a pour 
objectif de comprendre la migration de traceurs naturels, en mettant a profit des profils 
de traceurs naturels presents dans les argilites et les marnes de ce site. Il s’agit d’analyser 
les mecanismes responsables des transferts de traceurs ainsi que d’estimer quantitative- 
ment, par la modelisation, les parametres qui les decrivent.

Les traceurs naturels choisis pour permettre de caract eriser puis mod eliser les trans- 
ferts de fluides sont le chlorure et la signature isotopique (5D et 518O) de l’eau inter
stitielle. Les mesures des concentrations de ces traceurs dans l’eau interstitielle ont et e 
men ees sur des forages verticaux recoupant les couches imperm eables du massif et sur 
des forages horizontaux permettant ^investigation privilegiee des zones a fracturation 
verticale.

La premiaere partie de ce travail est consacr ee aa la pr esentation du site de Tournemire 
et de la methodologie utilisee dans cette etude, consistant en l’utilisation conjointe de 
traceurs naturels et d’un modele nume rique de transport.

La seconde partie presente plus particulierement les travaux axes sur les m e thodes 
d’acquisition de donn ees pour les traceurs de la solution interstitielle. La mise au point 
d’un protocole de mesure des chlorures dans la solution interstitielle et la validation 
de la technique pour l’acquisition de donnees pour le deute rium de cette solution sont 
developpees. L’acquisition des donnees concernant les coefficients de diffusion de ces tra- 
ceurs y est egalement d ecrite.

Finalement, la troisieme partie presente d’une part, les donnees acquises sur les tra
ceurs pour les differents forages etudies et d’autre part, les travaux de mode lisation 
numerique (utilisant les donnees prealablement acquises) et les principales conclusions 
sur les transferts de fluides du site de Tournemire.
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Premiere partie

Pourquoi et comment etudier les 
milieux argileux? 

Exemple du massif de Tournemire
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Chapitre 1

Presentation du massif de
Tournemire

1.1 Enjeux et objectifs

1.1.1 Le contexte general

Dans tous les pays dot es d’un pare electronucleaire, l’evacuation des dechets radio
actifs fait l’objet d’une attention particuliere, compte tenu notamment de la ne cessite 
d’assurer la protection de l’homme et de l’environnement dans un avenir lointain. Il en 
est de meme dans d’autres pays o' les matures radioactives ne sont utilisees qu’a des 
fins medicales et industrielles ou dans la recherche.

Des qu’il s’agit de prot eger l’environnement des consequences du developpement in- 
dustriel, y compris de gerer des substances dangereuses (qui peuvent etre autres que 
radioactives), il convient de prendre en compte tout un ensemble de principes ethiques 
traduisant les aspirations de la societe (OECD/NEA, 1995) ainsi que des facteurs scien- 
tifiques et techniques lies aux impacts eventuels sur la biosphere (OECD/NEA, 1991).

Il convient donc d’ etablir de facon convaincante la surete a long terme de tout 
systems d’evacuation des dechets dangereux, prealablement a sa mise en rnuvre. En 
ce qui concerne les d echets radioactifs, des analyses de suuret e portant sur des echelles de 
temps bien superieures a celles retenues normalement pour toute planification sociale et 
technique sont menses dans de nombreux pays afin de concevoir l’isolation des dechets et 
d’assurer pendant les periodes de temps requises, l’absence de liberation des substances 
radioactives.

Ces analyses offrent le principal moyen d’ etudier, de quantifier et d’expliquer la surete 
a long terme des concepts et des sites d’evacuation choisis. Ces analyses reposent sur la 
definition du systeme d’ evacuation et de son environnement, la determination des pro
cessus et evenements susceptibles d’influer sur l’integrite du systeme d’evacuation, et la 
quantification des incidences radiologiques grace a la modelisation previsionnelle.

1.1.2 Le programme “stockages profonds”

Dans le cadre de son programme “stockages profonds”, l’Institut de Protection et de 
Surete Nucle aire cherche a recueillir les donnees objectives lui permettant de jouer son 
role d’expert (dans le cadre de la loi du 30 decembre 1991) pour revaluation des pro
jets d’implantation de laboratoires souterrains d’etude des stockages profonds de dechets 
nucle aires. Une partie des travaux de l’lPSN est donc ax4e sur la definition de l’environ-
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nement destine a recevoir les dechets nucle aires. Apres avoir realise de nombreux travaux 
de recherche sur un milieu granitique fracture (Fanay-Augere, France), l’lPSN a de cide 
en 1987 de s’int eresser a un site argileux.

Le choix de ce site s’est porte sur une formation d’argilites toarciennes situee sur la 
bordure ouest du causse du Larzac, pres de la commune de Tournemire, (qui est traversee 
par le tunnel ferroviaire de la Boutinenques, usuellement appele tunnel de Tournemire). 
La decision prise en 1998, dans le cadre de la loi 1991, de construire un laboratoire 
souterrain dans une formation argileuse de l’Est de la France, a conforte par son actualite 
les orientations de la mission de l’lPSN et son implication dans le programme “stockages 
profonds”.

1.1.3 Le laboratoire souterrain methodologique de Tournemire

Apres plus de 180 millions d’annees de quasi-immobilisme, les formations rocheuses 
qui constituent le massif de Tournemire ont connu dans les annees 1870, le creusement 
d’un tunnel destine a Sexploitation d’une ligne ferroviaire. Plus recemment, des ouvrages 
^investigations (forages et galeries) ont et e realises afin de mener a bien les etudes menees 
par l’IPSN.

L’lPSN dispose avec le site de Tournemire, d’un outil de choix pour l’ etude des milieux 
argileux auxquels il s’interesse en priorit e en raison de leur tres faible permeability et de 
leur grande capacite de r etention des radionucleides.

De nombreuses actions sont menees par l’lPSN dans le cadre des recherches a Tour
nemire.

Des travaux de terrain consistant en la realisation de nombreux forages (et le creu
sement de galeries) ont fournis un grand nombre d’echantillons pour des recherches plus 
poussees en laboratoire et ont permis par ailleurs d’effectuer des essais in situ. Sur le 
site ont ete realisees des analyses geophysiques, des etudes de geologie structurale, des 
mesures de porosit e et de perm eabilite, des analyses geochimiques de la roche, de l’eau 
interstitielle et de l’eau s’ e coulant au niveau des fractures ou encore, des mesures en 
continu de la deformation des galeries recemment creates dans la roche ...

Ces travaux de terrain s’inscrivent dans le cadre des actions de recherche amont 
menees par l’lPSN pour ce site. Ces actions ont ete jusqu’alors entreprises en association 
avec la Communaut e Europeenne ainsi que dans le cadre du GdR FORPRO (groupement 
de recherche “formations profondes”, en partenariat avec l’ANDRA — Agence Nationale 
pour la gestion des D echets RAdioactifs) et de nombreux laboratoires.

L’ objectif recherche par l’lPSN dans le cadre de la presente etude est de proposer, sur 
la base de donn ees obtenues sur le mat eriau de Tournemire, des processus et sc enarios de 
transferts hydriques aa partir des ph enomaenes de convection, de dispersion, de diffusion 
et d’utiliser la modelisation en vue de comprendre, d’interpreter et de quantifier ces 
mecanismes de transferts hydriques au sein du milieu, aa differentes echelles de temps et 
d’espace.
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1.2 Le massif de Tournemire

1.2.1 Localisation du massif de Tournemire

Tournemire est une commune du sud de l’Aveyron, situee a environ 25 km au sud

Roiitirj JWassegros

►vermes
LeVigap

Montague Noire ^
1 I Jurassique calcaire moyen et superieur

Reseau supose

Reseau controle par coloration
EZ3 Tri£ socle Hercynien

de Millau, et a 3 km de Roquefort sur 
Soulzon. Le massif de Tournemire appar- 
tient au grand ensemble des Causses, situe 
dans la partie sud-orientale du Massif Cen
tral (cf. figure 1.1) d’apres Dubois (1985).

Les Grands Causses sont de vastes pla
teaux calcaires ceintures par des massifs 
primaires :

- Cevennes a l’est,
- Margeride et Aubrac au nord,
- Rouergue et Albigeois a l’ouest,
- Montagne Noire au sud-ouest.
La structure geologique — une alter- 

nance entre des marnes et des calcaires — 
determine le modele particulier du relief; 
les paysages encadrant le site de Tourne
mire sont constitues de plateaux arides a 
corniches verticales avec des reliefs ruini- 
formes en bordure de plateaux, et de val- 
lons etroits a versants convexes sur pentes 
argileuses. L’orientation des vallons est sou- 
vent due a l’existence de failles.

Figure 1.1: Carte de la region des Grands Causses Le tunnel de Tournemire, situe a proxi-
(Dubois, 1-985) mite de la commune de Tournemire, relie

la vallee du Soulzon a la vallee du Cer- 
non. Il traverse, sur une grande partie, une formation argileuse toarcienne induce (cf. 
figure 1.2).

1.2.2 Coupe geologique du massif de Tournemire

Le site de Tournemire presente trois avantages, le rendant particulierement bien 
adapte au developpement de travaux experimentaux en vue de la caracterisation des 
milieux argileux.

- Le site est constitue d’une importante formation argileuse induree avec une con- 
trainte verticale de l’ordre de 60 bars ce qui permet de rendre compte des ca- 
racteristiques des argiles trouvees en profondeur (cf. figure 1.6).

- L’acces au crnur de la formation est possible grace a l’existence du tunnel recoupant 
le Toarcien superieur.

- La disposition subhorizontale des couches geologiques permet une exploration de 
la continuite de ces couches sur une large echelle.
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- 900 mFerme des Fournials
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- 700 mBathonien (calcaires, dolomies)

Bajocien (calcaires, dolomies)
- 600 m

HettangienTunnel - 500 m
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Domerien
- 300 mCarixien (calcaires)

Sinemurien (dolomies, calcaires)
- 200 m

1900 m500 m 1000 m 1500 m

Figure 1.2: Coupe geologique schematique du massif de Tournemire

A 1,5 km de k entree sud, la formation traversee est constitute de dolomie et de calcaire 
dolomitique de rHettangien. Le contact anormal ent-re les formations hettangiennes et 
toarciennes est du a la faille regionale du Cernon, qui montre un rejet vertical superieur 
a 400 metres. La formation toarcienne est surmontee par environ 270 metres de calcaires 
aaleniens, bajociens et bathoniens. La faille du Cernon qui coupe le tunnel an point 
metrique 1550, met en contact ces series avec des formations hettangienne et triasique 
formees respectivement de dolomies, calcaires dolomitiques et dolomies grises, marnes, 
gypse, conglomerate, et gres.

L’acces direct a la formation grace an tunnel a permis de realiser de nombreux forages, 
les premiers etant destines a kexploration et a la reconnaissance geologique du massif.

Figure 1.3: Entree sud du tunnel de Tournemire

20



Le massif de Tournemire

1.2.3 Forages et exploitation des donnees 

Forages realises a Tournemire

Depuis 1990, different^ forages d’exploration et d’etudes out ete effectues dans le 
cadre des recherches menees par 1’IPSN dans le tunnel de Tournemire (cf. figure 1.4).

n------1------ 1------1------1------'------1------'------ 1------1------r~
500 600 700 800 900 1000

Figure 1.4: Les forages verticaux dans le tunnel de Tournemire

- De novembre 1990 a juin 1991, six forages out ete realises dans les series jurassiques 
allant du Carixien a l’Aalenien a fin d’obtenir des donnees precises sur la lithologie, 
la permeabilite et la pression des fluides de formation des argiles, et dans les for
mations calcaires encadrant le Toarcien et le Domerien : il s’agit du forage vertical 
ascendant, CA, et des forages descendants DC, DS, DI, DM et CD.

- Eli 1994, hull, forages carottes rayonnants, couvrant- une surface de 16000 m2 per- 
pendiculaire an tunnel out ete realises. Ils sont- situes an point metrique 676,7. Leur 
denomination (IDO, ID45, ID90, ID 135, ID180, ID225, ID270, et ID315) donne leur 
direction azimutale par rapport a la verticale ascendante. Ces forages out permis 
d'explorer dans deux dimensions de l’espace les variations rencontrees, notamment 
en ce qui concerne la fracturation.

- Dans le but d’approfondir la connaissance de la fracturation a Tournemire deux 
galeries (nominees galeries Quest et Est) out ete creusees en 1996 de part et d’autre 
du tunnel. Ces travaux out permis de recouper la faille principale du massif separant 
celui-ci en deux parties distinctes par leur densite de fracturation — la plus frac- 
turee se situant- a l’Ouest — ainsi que de mettre a jour l’EDZ (Excavation Damaged 
Zone), la zone fracturee a proximite du tunnel sous l’effet de son creusement.
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(a) Sondeuse du forage TNI (b) Extraction et identification d’une carotte

Figure 1.5: Travaux de carottage dans le tunnel de Tournemire

- Eii 1997, out et-e entrepris les forages VF1, VF2, VF3 et VF4 (experience Venti- 
lofor) : il s’a git- de forages vert-icaux executes a part-ir de la galerie Est. Ils sont 
appeles VFx dans la figure 1.4.

- Eli decembre 1998, les forages liorizontaux TF1, TF2, TF3, TF4 et TF5 out ete 
effect-ues de fagon a recouper perpendiculairement des fractures a fin d’et-udier les 
possibles transfert-s a-ssocies a la fract-uration. Les forages TF1 et TF2 out ete 
effect-ues a part-ir du tunnel et- recoupent- la faille principale du site de Tournemire. 
Les forages TF3, TF4 et- TF5 out- ete effect-ues a part-ir de la galerie Est. Ces forages, 
a-insi que les suivant-s, out- ete realises a sec.

- En decembre 1999, une nouvelle campagne de forage dest-inee a b etude des t-raceurs 
nat-urels a debut-e. Le forage TNI recoupant- bAalenien a ete effect-ue. Cont-rairement- 
au forage CA, qui recoupait aussi baquifere de rAalenien, le forage TNI n’a- pas, a 
ce jour, donne de venues d’eau.
En juin 2000, le programme de forages vert-icaux s’est- poursuivi a-vec les forages 
TN2 et- TN3; ce dernier atteint le Toarcien inferieur.

Exploitation des donnees provenant des forages de Tournemire

A fin de pouvoir exploiter les donnees provenant- des different-s forages realises a 
Tournemire, la schemat-isation du site, bien que rela-t-ivement- simple grace a-ux couches
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geologiques subhorizontales, doit refleter an mieux l’observation effectuee sur le site. 
Ainsi, afiii de comparer les echantillons proveiiant de different, s forages, il faut prendre 
en compte le fait que, pour une meme altitude, deux echantillons li’appartiennent pas 
forcemeat, a la meme couclre geologique. Aussi faut-il tenir compte de la pente du tunnel 
de Tournemire ainsi que du pendage des couches du site, pour pouvoir replacer clraque 
echantillon sur leur niveau lit,host,rat, igraphique respectif.

La hgure 1.6 presente les differentes equations de transformation des cotes NGF, 
etablies a partir de niveaux reperes que sont, les limites Aalenien/Toarcien superieur, 
Toarcien superieur/Toarcien moyen, Toarcien moyen/Toarcien inferieur, Toarcien infe- 
rieur/Domerien et Domerien/Carixien.

Donnies mitriques

Aalenien y =-0,0663x + 614,8

y = 0,0146x + 506,86 + 5,63

y = 0,0146x + 506,86

Toarcien superieur
DC

y = -0,0389x + 439,0
Toarcien moyen

Toarcien inferieur y = -0,0715x + 416,6

Domerien

y = -0,0738x + 361,0
Carixien

Point metrique (m)

Figure 1.6: Relation cote NGF et distance de l’entree du tunnel

Grace aux cotes de tete des forages, aux releves metriques effectues dans le tunnel, 
ainsi qu’aux releves des differentes couches stratigraphiques rencontrees par les forages, 
les relations entre les cotes NGF (altitude) et le niveau stratigraphique peuvent etre 
determinees. Ceci permet de calculer une cote NGF equivalente corrigee de la stratigra- 
phie pour un echantillon lie proveiiant, pas du forage clioisi comme reference.

Dans ce travail, le point, metrique auquel sont, ramene les echantillons, correspond a 
celui des forages TNI et, TN3 c’est-a-dire au PM 869.
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1.2.4 Stratigraphie du site

Les couches stratigraphiques de la region de Tournemire sont presentees sur la figure 
1.7 (Barbreau et Boisson, 1993). Les series presentes du lit de la riviere du Soulzon au 
sommet du Causse du Larzac s’etendent sur 400 m du Lias au Dogger.

Figure 1.7: Colonne stratigraphique de la region de Tournemire (Barbreau et Boisson, 1993)

L’enchainement des series a lieu sans lacunes notables et comprend (du bas vers le 
haut) :

L’Hettangien, d’une puissance de 200 metres, est compose de dolomies et de cal- 
caires dolomitiques.

Le Sinemurien qui atteint une epaisseur de 70 metres est forme de dolomies et de 
calcaires. Dans les faits, le passage de l’Hettangien au Sinemurien n’est pas bien etabli; 
il a ete fixe a un “niveau a plantes” situe au sommet de la serie dolomitique.

Le Carixien, etendu sur 45 metres, presente des calcaires argileux de plus en plus 
fins et de plus en plus marneux vers le sommet.

Le Domerien est compose de 40 metres de marnes noires. Le Domerien est une etape 
ou se generalise les facies marneux dans la sedimentation.

Le Toarcien est divise en trois unites distinctes : le Toarcien inferieur presentant 25 
metres de “schistes carton”, le Toarcien moyen constitue de 20 metres de marnes, et le
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Toarcien superieur (traverse par le tunnel), qui est forme de 160 metres d’argilites.
Dans les differentes unites du Toarcien, on trouve de la matiere organique; celle-ci 

est bien plus souvent mature dans les argiles indurees que dans les argiles plastiques. La 
presence de matiere organique est un element non negligeable dans le cadre d’une etude 
liee a la suret e des stockages car cette matiere interagit fortement avec les radionucleides 
(De Windt et al., 1999).

La composition mineralogique de l’argilite toarcienne de Tournemire a et e determinee 
par Homand et Villieras (1996) et Sibai et al. (1993).

Le Toarcien inferieur est marneux : les teneurs en calcite atteignent 40 % et les teneurs 
en argile sont plus faibles, la fraction argileuse predominante etant micacee. Cette serie 
est egalement caract erisee par un contenu en kerogene atteignant 10 a 15 %.

Le Toarcien moyen, du point de vue de la mineralogie, est difference du Toarcien 
supe rieur par une plus faible teneur en quartz (de l’ordre de la dizaine de pour-cent), qui 
est compens ee par une augmentation de dolomie et de calcite.

Le Toarcien superieur est marque par un rythme s e dimentaire de 10 a 20 metres 
d’ e paisseur. Les argilites du Toarcien superieur de Tournemire contiennent environ 20 % 
de quartz, 20 % de calcite, pres de 10 % de dolomie, et environ 40 % d’argile (< 2 mm), 
de maniere assez constante. Le reste de la mineralogie est constitue de siderite et de 
pyrite suivant les niveaux (cf. tableau 1.1).

Mineralogie moyenne du 
Toarcien superieur (%) Quartz Calcite Dolomie Siderite Pyrite Feldspath Argile

Forage CD 
(Sibai et al., 1993) 19 24 13 3 3 43

Forage ID
(Homand et Villieras, 1996) 18 24 9 2 3 2 46

Tableau 1.1: Mineralogie des argilites toarciennes de Tournemire

Mineralogie moyenne du 
Toarcien superieur (%) Mica Kaolinite Chlorite Illite-

Smectite
Forage CD 

(Sibai et al., 1993) 11 20 2 10

Kaolinite-Chlorite Illite
Forage ID

(Homand et Villieras, 1996) 26 20

Tableau 1.2: Mineralogie de la fraction argileuse du Toarcien superieur de Tournemire

Les argiles sont pr edominantes avec des teneurs comprises entre 40 et 50 %. La 
fraction argileuse la plus represent^ est la kaolinite (20-25 %). Les micas et les illites- 
montmorillonites sont moins abondants (10-15 %) : la distinction illite-montmorillonite 
operee par diffraction X s’avere delicate car les pics etales qui ont et e reperes, peuvent 
aussi bien correspondre a de l’illite mal structuree qu’a de la montmorillonite (cf. tableau 
1.2). Enfin, la teneur en chlorite fluctue entre 0 et 5 %. Les teneurs en quartz et calcite 
varient de fagon antagonists suivant les cycles entre 15 et 30 %. La siderite, la pyrite et 
la dolomite sont presentes a des teneurs de l’ordre du pour-cent.

L’Aaienien, a Tournemire, montre des calcaires noduleux sur 60 metres. Dans les
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Grands Gausses, le passage Toarcien/Aalenien est insensible; on le situe avec rapparition 
des calcaires bioclastiques a Cancellophycus.

(a) Nodule calcaire fissure (b) Nodule calcaire lessive

Figure 1.8: Nodules calcaires de VAalenien

(a) Gypse au sein d’un nodule calcaire (b) Nodule non deforme par la compaction

Figure 1.9: Cristallisation de nodule calcaire et observation de la compaction

Le Bajocien, epais de 140 metres, est forme de calcaires a silex et de dolomies. Le 
passage Aalenien/Bajocien est progressif et se marque par un enricliissement en silex.

Les Bathonien inferieur et superieur sont- respectivement constitues de 140 metres 
de calcaires et dolomies et de 150 metres de dolomies.
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1.2.5 Proprietes physiques des roches du site 

Masse volumique

Les masses volumiques du materiau de Tournemire sont assez elevees; elles varient 
globalement entre 2500 et 2600 kg.m-3.

poids volumique (10 N.m"3)

Figure 1.10: Poids volumiques mesures a Tournemire (d’apres donnees IPSN)

Les mesures de poids volumiques du materiau sec (7d) ou liumide (7^) montrent 
cependant une baisse de la masse volumique du materiau au niveau du Toarcien inferieur 
vers une valeur de 2300 kg.m-3.

Outre leur densite relativement elevee, les argilites se sont revelees extraordinairement
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raides; la resistance a la compression est de l’ordre de 35 MPa et le module de Young 
est superieur a 10000 MPa (Boisson et al., 1998a).

Par ailleurs, les argilites developpent une pression capillaire importante (1,5 a 4 MPa) 
suggerant une forte reactivite du materiau vis-a-vis des fluides (Boisson et al., 1998a).

Surface specifique

La surface specifique des argilites a ete calculee pour des echantillons provenant du 
forage CD. Le calcul considers la surface specifique des argiles comme etant la sur
face laterals totale des pores, en utilisant un modele de pores cylindriques. Les surfaces 
specifiques calculees varient entre 1,38 et 3,26 m2.g-1 (Boisson et al., 1998a) — ce qui 
correspond a des surfaces specifiques allant de 34500 a 81500 cm2.cm-3 pour le materiau 
de Tournemire — alors que pour un sable ce parametre est de l’ordre de 150 a 220 
cm2 .cm-3 (de Marsily, 1994). Ceci suggere que l’eau contenue dans le volume des vides 
pourrait etre en majorite de l’eau Hee et qu’une tres faible proportion de cette eau serait 
de l’eau libre.

Anisotropie et coefficient de diffusion

Les argilites de Tournemire ont ete au cours de leur compaction, soumises a de fortes 
pressions generant un litage fin des argilites dans la direction horizontale, parallele a la 
stratigraphie. Les argilites forment donc un milieu anisotrope ce qui a des repercussions 
sur plusieurs parametres physiques tels que la permeabilite, la diffusion ...

En ce qui concerne la diffusion, lorsqu’elle est consideree en eau libre, ce processus 
est isotrope (cf. paragraphe 2.1.1). Mais dans le cas d’un milieu stratifie, l’anisotropie de 
ce milieu peut engendrer un processus de diffusion directionnelle (Sawhney et al., 1976 ; 
Bear, 1988 ; Moline et al., 1997).

La diffusion directionnelle relative au site de Tournemire a ete evaluee par Beaudoing 
et al. (1996), lors d’essais de diffusion en laboratoire. Le coefficient de diffusion effectif 
(cf. paragraphe 2.1.1) de l’eau tritiee a ete evalue sur des echantillons provenant du forage 
horizontal (zone saine du massif) ID 90 et des forages verticaux ID0 et ID 180.

De Echantillon De (m2.s !) De moyen
(m2.s-1)

De horizontal ID 90 / 02000
ID 90 / 04000

1.34.10- 11
1.46.10- 11 1,4.10-11

De vertical ID 0 / 02034
ID 180 / 02000

4.77.10- 12
9.61.10- 12 7,2.10-12

Tableau 1.3: Coefficients de diffusion effectifs de l’eau tritiee, parallelement et perpendiculairement a la
stratification

Le rapport des coefficients de diffusion effectifs de l’eau tritiee ^horizontal vaut 0,5. 
Ceci indique que la diffusion verticale est 2 fois moins importante que la diffusion hori
zontale.
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Teneur en eau ponderale

Les teneurs en eau mesurees sur les echantillons de la premiere campagne de forage 
s’etendent de 1 a 4 %. Ces mesures sur les forages CA, CD et ID out ete effect uees 
par dessication du materiau a 105°C pendant 24 lreures. Sur le graphique suivant sont- 
reportees ces donnees ainsi que les teneurs en eau mesurees par la meme methode sur 
le forage TNI. Les mesures effectuees sur les forages VF et sur quelques echantillons 
provenant des forages CA et CD out ete obtenues par des essais de suction (Boisson, 
1996). Les donnees obtenues sur les forages ID sont, d’une maniere generate plus elevees; 
ces donnees contferment en effet les teneurs en eau mesurees sur les forages ID 225, 
270, 315 et ID 0 qui se trouvent dans la zone tract uree du massif, et ou de nombreuses 
fractures contenant de Lean out ete rencontrees.

600

omGrien

300

250

■forages CA CD - lab. LHGI UDIL Nancy CGI 
A forages VF - lab. CGI ERM 
o forages ID - lab. LHGI 

A forage TN1 LHGI-CIG 

L forage TN3

12 3 4
teneur en eau pond6rale (%)

Carixien

Figure 1.11: Teneurs en eau ponderales mesurees a Tournemire (d’apres donnees IPSN)
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Malgre des teneurs en eau variables et relativement faibles, Barbreau et Boisson 
(1993) suggerent que le materiau est quasiment sature tout le long de la serie consideree. 
Cependant, Beaudoing et al. (1996) affirment que les echantillons proveiiant des forages 
ID etaient non satures an laboratoire; ces conclusions etaient obtenues en comparant la 
teneur en eau obtenue par dessication a 120°C et le volume poral obtenu a Tissue des 
essais de permeation.

Ceci lie permet cependant pas d’affirmer que la roclie est non saturee en eau dans 
son milieu naturel; en effet, Sauzeat et al. (2000) out montre qu’il semblait difficile de 
mesurer correctement, sans perte en eau de Techantillon, la teneur en eau de celui-ci des 
que le forage etait effect ue. De plus, les essais de succion sur les echantillons du forage 
CD out montre que les echantillons studies etaient satures (Boisson, 1996) car leur teneur 
en eau etait superieure a la limite de retrait.

Ces indications revelent done la necessity d’un conditionnement bien specifique a 
cliaque etude, et en particulier d’un conditionnement hermetique a l’air notamment pour 
Tetude de la teneur en eau, de la saturation ainsi que pour les etudes ou ces parametres 
sont, impliques. Par ailleurs, les principales conclusions de Boisson et al. (1998a) exposent 
la correlation entre la teneur en eau et la teneur en carbonates du materiau (cf. figure 
1.12). Les carbonates jouent le role de ciment entre les grains de matrice diminuant 
ainsi Tespace poral et done la teneur en eau. Ceci explique les faibles porosites que Ton 
retrouve notamment dans la couclie calcaire de TAalenien.
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Figure 1.12: Correlation teneur en carbonates et teneur en eau ponderale a Tournemire (Boisson et al,
1998a)

Porosite

Les analyses au porosimetre a mercure montrent que la porosite accessible par le 
mercure (volume poreux de table d’acces superieur a 0,003 mm) est en moyenne de 
2,7 % dans le Toarcien superieur. La porosite totale du Toarcien superieur a ete evaluee 
a 7 % en moyenne (Sibai et al., 1993), ce qui signifie que 60 % de la porosite est done 
repartie dans la microporosite (< 0,003 mm). Les mesures des isothenries d’adsorption
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(Tazote out montre que la porosite est principalement engendree par les interstices entre 
mineraux a 7 et 14 A, c’est-a-dire la kaolinite et la chlorite (Boisson, 1996).

Les donnees de porosite presentees sur la figure suivante out ete obtenues par differen- 
tes techniques sur les forages situes dans la zone pen fraeturee du massif (CA, CD, 
ID0-45-90-135-180, VF et TNI). Les mesures les plus faibles out ete obtenues par le 
porosimetre a mercure; elles sous-estiment la porosite du materiau car le mercure lie 
pent acceder a microporosite. Les donnees calculees par le DAMRI (Beaudoing et al, 
1996) out ete obtenues a partir des courbes des essais de permeation; certaines donnees 
semblent surestimees. Les donnees de porosite sont, aussi obtenues en utilisant, la teneur 
en eau et la masse volumique du materiau (cf. paragraphe 2.1.1). Ces donnees de porosites 
evaluees par le calcul d’apres la teneur en eau, out found le prohl suivaut pour la sequence 
geologique consideree a Tournemire.

Aalenien

en superieurToarci

□ □ ■

Toa rcien moyenCD O■ AH
Toarcien
inferieur

0 ■■

Domerien

■ poro tot calc Nancy CGI 
O poro calc DAMRI 
□ poro tot Hg Nancy 
A poro calc forage TN1 
A poro calc forage TN3 
A poro calc forage VF

Carixien

porosite (%)

Figure 1.13: Porosites mesurees a Tournemire (d’apres donnees IPSN)
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Les valeurs de porosite sont t.res faibles, situees en moyenne vers 7 %. De telles valeurs 
de porosite entrainent des consequences import-antes sur le transport de fluides.

Permeabilite

Les valeurs des coefficients de permeabilite a Tournemire varient de 10-16 a 10-4 m.s-1. 
Les valeurs les plus elevees vont- de 10-9 a 10-4 m.s-1 pour les couches aquiferes (Aalenien, 
Carixien) a-vec notamment, des valeurs homogenes pour le Carixien vers 10“' m.s-1. Sur 
les couches du Toarcien et du Domerien, les plus et-udiees, les valeurs se situent ent-re 
10-16 et 10-11 m.s-1.

Different.es techniques out ete utilisees pour determiner les valeurs de permeabilite.
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Figure 1.14: Permeabilites mesurees a Tournemire (d’apres donnees IPSN)
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Les techniques utilisees en laboratoire ont ete appliquees sur les couches du Toarcien 
et du Domerien; elles mettent en jeu des cellules qui maintiennent les echantillons sous 
un etat de contrainte. Les flux de fluides sont en general suivis en amont et en aval de 
la cellule, et un tracage y est associe. Ainsi, des mesures de permeation ont ete effectues 
en suivant de l’eau tritiee ou bien en suivant la dissipation d’un gaz ou encore en appli- 
quant un “pulse test” en laboratoire (Boisson et al., 1998). Les contraintes appliquees a 
l’echantillon tentent de refleter au mieux les contraintes retrouvees in situ : des tests ont 
ete effectues avec une contrainte triaxiale.

Des mesures de permeabilite ont aussi ete effectuees in situ par “pulse test” : le “pulse 
test” consists a suivre dans une section fermee d’un forage, revolution de la charge en 
fonction du temps, apres une variation instantanee de la charge (la chambre de mesure 
etant maintenue fermee).

Globalement, sur les couches du Toarcien et du Domerien, les valeurs obtenues en 
laboratoire apparaissent systematiquement plus faibles que celles obtenues in situ. Pour 
les couches du Toarcien et du Domerien, la variabilite des permeability obtenues par les 
diverses methodes est de cinq ordres de grandeur, ce qui montre bien la difficulte d’evaluer 
les parametres physiques, et en particulier la permeabilite, sur ce type de materiau.

Coefficient d’emmagasinement specifique

Le coefficient d’emmagasinement specifique est decrit au paragraphe 2.1.3. Les etudes 
precedentes effectuees sur le site de Tournemire evaluent le coefficient d’emmagasinement 
specifique Ss entre 10-7 m-1 (Ledoux et Viennot, 1991) et 10-6 m-1 (Boisson et al.,
1998a).

1.3 Evolution geologique du bassin des Grands Causses

Les propriety physiques comme hydrauliques des materiaux de Tournemire sont di- 
rectement issues de l’histoire geologique de la region. La connaissance de cette histoire 
est indispensable a la comprehension meme du systeme hydrogeologique de Tournemire. 
En ce sens, les differents aspects de tectonique, de geodynamique et de climatologie 
de la region des Causses qui permettent d’apprehender le systeme local du massif de 
Tournemire, sont developpes dans les paragraphes suivants.

1.3.1 Tectonique

Le bassin des Causses a une vaste structure generate en synclinal d’axe nord-sud. 
Deux types d’evenements geologiques majeurs se greffent sur ce modele :

- les phases tectoniques (failles),

- le volcanisme sporadique plio-quaternaire.
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Figure 1.15: Les Grands Gausses et la region de Tournemire

Les failles

Le modele structural de la region de Tournemire est decrit comme etant un grand bloc 
de direction est-ouest qui est delimite par les accidents du Cernon au nord et de Saint- 
Jean d’Alcapies vers le sud (cf. figure 1.15(b) d’apres Mennessier et Collomb (1983)).

Localement, la faille du Cernon (une des failles du faisceau de VHospitalet du Larzac) 
borde la partie nord du tunnel de Tournemire. Elle constitue l’element morpho-structural 
le plus important de ce secteur. Cette faille recoupe le tunnel au point metrique 1550. Sa 
localisation, dans le tunnel et sur le terrain, a permis de definir un pendage de 70° vers le 
nord au niveau du tunnel. Cette faille ancienne, a revolution tres complexe (deja existante 
a VHettangien d’apres Simon-Coincon et Schmitt (1999)), a joue de facon inverse lors de 
son dernier rejeu; le mouvement en jeu inverse de cette faille a rendu le compartiment 
nord chevauchant avec un rejet de plus de 400 metres, et est responsable du rebroussement 
des couches synforme cote sud, et antiforme cote nord.

A ^emplacement du tunnel, un vide de 2 a 3 metres de largeur a etc observe lors de 
la construction de l’ouvrage (de Sloovere et Mazeas, 1988). La zone perturbee de part et 
d’autre de la faille serait estimee a 250 metres au niveau du tunnel.

Le bloc est sectionne par la faille majeure de Tournemire de direction nord-est/sud- 
ouest. Les series jurassiques presentent une structure monoclinale dont Linclinaison des
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couches est faible : 3-4° vers le nord-est.
Le massif est affecte par plusieurs categories de failles et fractures heritees de differents 

evenements tectoniques regionaux (Cabrera, 1992 ; Boisson et al., 1998b) :

1. La famille de fractures predominante est de direction nord-nord-ouest/sud-sud-est, 
et presente un pendage important. Elle inclut une breche mylonitique relevee sur le 
forage ID 0. La genese de cette famille est liee a la compression pyreneo-provencale 
(compression nord/sud, Eocene moyen/Eocene superieur ~ 40 millions d’annees). 
Cette phase a egalement reactive les grands accidents du socle, principalement de 
direction est/ouest. Cette famille presente de nombreux remplissages de fracture 
dont l’epaisseur varie de quelques micrometres a plusieurs centimetres.

2. La famille de fractures est/ouest, plus discrete, est surtout presente en surface. 
Cette fracturation de composante normals est vraisemblablement liee a l’exten- 
sion post-pyreneenne (Oligocene), elle a cependant pu reactiver la fracturation 
preexistante.

3. Une probable compression est/ouest a egalement eu lieu, mais son effet sur la fractu
ration est presume tres faible. Cette phase compressive est associee a la tectonique 
post-Oligocene (compression alpine).

4. La famille nord-est/sud-ouest, peu inclinee, reste egalement discrete.

Le volcanisme * Il

Le volcanisme des Causses, d’age Plio-Pleistocene, fait partie d’un ensemble aligne 
nord-sud faisant la liaison entre l’Aubrac et le volcanisme de Lodeve.

Il se presente dans la region sous forme filonienne (dyke). Le contact des dykes avec 
l’encaissant s’est souvent realise selon les plans de failles preexistants.

L’affleurement de la Roque Negre, a l’ouest du tunnel, montre des perturbations 
reduites des terrains encaissants. Ces remontees magmatiques ont avorte lors de leur 
traversee du Toarcien. Toutefois, une augmentation de la fracturation sur un secteur 
hectometrique favorise la circulation des eaux, en accentuant la karstification et les 
concretions de sulfates et carbonates dans les formations calcaires du Dogger.

1.3.2 Geodynamique du bassin des Grands Causses

Les Grands Causses sont un sous-bassin du bassin du sud-est, lui-meme dependant 
de la Tethys (ocean est-ouest, axe sur la Mediterrannee actuelle et qui a connu son 
plus grand developpement au Mesozoique). Ils forment un bassin sedimentaire centre 
sur un axe nord-sud et comprennent des sediments allant du Stephano-Permien au 
Jurassique superieur. Le remplissage du bassin a debute par des episodes transgres- 
sifs epicontinentaux du Trias au Sinemurien (phase 2 de la figure 1.16 d’apres edition 
du Guide Michelin (Moreau-Le Golvan, 1997)). Il regnait alors sur l’emplacement des 
causses une mer peu profonde, generalement chaude, a fond instable, presentant plu
sieurs episodes lagunaires (Rouire et Rousset, 1980).

Au Domerien le bassin s’approfondit, et la sedimentation devient argileuse. Tourne
mire est situe au centre du bassin, ce qui explique la forte puissance du Toarcien (200 
metres).
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L’Aalenien est marque par le retour a une sedimentation carbonatee; les couches 
carbonatees du Jurassique moyen se sont- deposees au moins jusqu’au Bathonien. Le 
centre du bassin est alors occupe par une plate-forme instable, soumise a des alternances 
d’immersion et d’exondation (Rouire et Rousset, 1980).

Le Callovien semble etre encore present 
au centre du bassin, mats indissociable 
du Bathonien. Le Jurassique superieur 
existe encore sur une grande partie des 
Gausses, et son absence sur le Batho
nien de Tournemire lie prejuge pas de 
1’arret de la sedimentation a cet endroit.
Rouire et Rousset (1980) supposent que 
la sedimentation dans le bassin a pu se 
poursuivre jusqu’au Portlandien. Mats a 
cause de la dolomitisation ayant affecte 
les series du Jurassique superieur, le si
gnal de la sedimentation de ces couches 
geologiques a ete efface; ceci lie permet 
pas de conclure sur l’eventuel depot de 
Cretace inferieur (phase 3 de la figure 
1.16).

Le Cretace inferieur est connu sur les 
bordures meridionales des Grands Gaus
ses et le Cretace superieur subsiste en 
rares vestiges localises dans les remplis- 
sages karstiques; du Cretace en place a 
ete trouve sur le causse du Campestre et 
Luc ((Alabouvette et al, 1984) d’apres 
Simon-Coingon (2000)). Durant cette pe- 
riode, le bassin a evolue en distension.
Excepte le court intermede marin au Cre
tace superieur, les Grands Gausses su- 
bissent une evolution subaerienne depuis 
la fin du Jurassique; toutefois, Simon- Figure 1.16: Apercu schematique de revolution du bas- 
Coingon et Schmitt (1999) estiment que ™ Gausses (d'apr6s edition du Guide Mickelin)

1’emersion du massif a pu etre generate 
a la fin du Portlandien.

L’evolution est marquee par l’orogenese pyreneenne, qui se traduit par une tectonique 
en compression orientee nord-sud. Cette phase entraine le rejeu en decrochements d’ac
cidents de direction proche de nord-sud et des auciens accidents de direction est-ouest 
(phase 4 de la figure 1.16).

A l’Oligocene, succede une nouvelle phase de distension responsable de l’affaissement 
relatif des Gausses par rapport aux Cevennes. Au Plio-Quaternaire, la region a connu 
une activite volcanique. Le mo dele actuel est herite de 1’erosion issue du soulevement des 
Cevennes et du plissement pyreneo-provengal (45-30 Ma). En effet, le bombement general 
du Massif Central, combine a une baisse des niveaux marins, a entraine le creusement 
des vallees et 1’installation des reseaux karstiques (phase 5 de la figure 1.16).
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1.3.3 Paleoclimatologie et paleoenvironnements

La figure 1.17 synthetise r etude effectuee par Simon-Coingon et Schmitt (1999) sur 
la geodynamique du massif ainsi que sur les paleoclimats et paleoenvironnements dans 
la region de Tournemire.

Ces travaux out permis de mettre en evidence le role de la tectonique sur Lexondation 
du massif et sur les phases de fracturation. Ainsi, hexondation du massif a ete hxee a la 
hn du Portlandien (-131 Ma), suivie probablement d’un court episode de sedimentation 
marine au C ret ace, et les phases tectoniques engendrant la fracturation, out ete associees 
a la phase compressive pyreneenne (-42 Ma).

Par ailleurs, les paleoclimats out pu etre estimes par les indicateurs climatiques tels 
que les fossiles, debris vegetaux ou animaux, et par les alterations reperees sur le terrain. 
Ainsi, les phases de debut de karstihcation des couches calcaires out ete associees aux 
periodes humides de 1’Eocene et la karstihcation s’est accentuee avec rencaissement des 
vallees au Pliocene.

Les paleoenvironnements jouent un role tres important en matiere de fonctionnement 
hydrologique regional et local. En effet, l’accentuation de Lerosion a permis le creusement 
des vallees selon des trajets preferentiellement associes a la fracturation preexistante, et 
la baisse generate du niveau marin a entraine la mise en fonctionnement de systemes 
hydrogeologiques tels que les karsts.

La connaissance des different^ elements de revolution geologique regionale permet 
de replacer le massif de Tournemire dans un scenario geologique. Ceci permet de pro
poser une modelisation du systeme hydrogeologique qui prend en compte les contraintes 
paleohydrogeo logiques (cf. paragraphe 2.2).

Les travaux de Simon-Coingon et Schmitt (1999) out permis de commit re revolution 
generate de ces paleocontraintes mats, plus les evenements (d’ordre climatique, erosif...) 
sont, lointains, plus its s’averent difhciles a cerner. Ainsi, le fonctionnement hydraulique 
de la faille du Cernon qui est l’accident majeur du massif reste mat connu, et les difhcultes 
a evaluer son impact sur le fonctionnement hydrogeologique persistent.

1.4 Hydrogeologie

sw : Diisalte ct lireclies
Jill 1 Aifiiiffirr tin Jiirasni(|rin miiyrn
Jt i A<|iiilure dii Jiirasslijiri; inltrieur
T i Trin5

Sans echelle

Tunnel prnjeUi 
surenupe

I
LaSpskas |

NE

Figure 1.18: Profil hydrogeologique schematique dans l’axe du tunnel de Tournemire (Boisson, 1995)
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1.4.1 Les aquiferes

Les couches impermeables du Jurassique (Toarcien et Domerien), sont encadrees par 
deux horizons aquiferes.

L’aquifere inferieur est situe dans les series hettangiennes a carixiennes. C’est 
un aquifere regional. En effet, son alimentation s’etend a la table calcaire de l’avant- 
causse (dont font partie le plateau de Saint-Jean d’Alcapies et de Lauras, au sud de 
Tournemire — cf . figure 1.18 d’apres Boisson (1995)). Dans la region, l’inclinaison des 
blocs vers le nord-est et l’alimentation de la nappe au sud, orientent les ecoulements 
souterrains du sud-ouest au nord-est. Certaines sources de cet aquifere sont observables : 
elles correspondent a des trop-pleins des karsts noyes de l’aquifere. La nappe peut se 
trouver egalement en charge sous le Domerien, comme c’est le cas sous le tunnel de 
Tournemire. L’aquifere inferieur sert d’alimentation en eau, notamment pour la commune 
de Saint Affrique.

L’aquifere superieur, situe dans les couches du Jurassique moyen, est alimente 
par l’ensemble des pluies du Causse du Larzac. C’est un aquifere local sur le site de 
Tournemire.

Sur le causse, les ecoulements se font globalement vers le nord-nord-est. Sur la partie 
nord du massif de Tournemire, les ecoulements se font vers la faille du Cernon. Les 
precipitations en terrain calcaire sont drainees verticalement dans les microfissures et 
interstices des massifs. La fissuration est relayee en profondeur par la macrofissuration 
et le systems karstique. Une exploration speleologique a permis d’etablir une carte du 
parcours du karst qui alimente la source du Brias dans le cirque de Tournemire. Le trace 
suit principalement la direction de fracturation N160. Les sources connectees au systeme 
karstique reagissent immediatement apres une pluviometrie importante. Les courbes de 
tarissement sont longues (plusieurs semaines), ce qui indique que la circulation s’effectue 
alors par le reseau de fissures.

Ces formations aquiferes sont affectees par deux accidents subverticaux importants : 
la faille du Cernon de direction est-ouest au nord du massif, et la faille de Tourne
mire de direction sud-ouest/nord-est qui le recoupe.

Le role hydraulique de la faille du Cernon est mal connu. Il semble cependant que 
son comportement soit conditionne par la nature des ecailles presentes dans la zone 
de broyage. La presence de lames de Lias marneux permet l’apparition de sources de 
debordement sur le versant nord du causse. La faille peut donc jouer le role de drain, 
comme d’ecran.

1.4.2 Les charges hydrauliques

Les premiers objectifs des etudes meses a Tournemire etaient de caracteriser les 
transferts hydriques au sein des argilites du Toarcien par mesure in situ. Les forages 
descendants (CD, DI, DM, et DS) ont ete equipes de dispositifs de mesure de pression 
(pointes BAT). Des defaillances de ces systemes ont ete constatees car les enregistrements 
des pressions (par un systeme d’acquisition de donses) se sont brutalement interrompus 
apres quelques jours de fonctionnement pour l’une d’entre eux et quelques mois pour 
les autres. Apres expertise, ces defaillances ont ete attributes d’une part, au colmatage 
des aiguilles de connexion entre les capteurs et les systemes d’acquisition de donses et 
d’autre part, a un dysfonctionnement des pointes elles-memes.
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Par ailleurs, revaluation de la charge hydraulique stabilisee dans h ensemble litholo- 
gique du Toarcien a ete realisee en observant pendant une duree assez longue, revolution 
de la pression an cours du temps dans le forage ID 180. Des mesures de charge hydrau
lique out ete effect.uees avec stabilisation avant essai hydraulique, puis avec stabilisation 
apres essai hydraulique.
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Figure 1.19: Charges hydrauliques mesurees selon la cote NGF (m), d’apres donnees IPSN

Les mesures realisees a 1’issue des “pulse tests” out permis de constater que rensemble 
des charges hydrauliques mesurees est distribue selon une tendance lineaire (Boisson 
et al, 1998) avec des valeurs extremes se trouvant an niveau des aquiferes qui encadrent 
la formation argileuse (cf. figure 1.19). IT ensemble des valeurs des charges hydrauliques 
mesurees dans le forage ID 180 est legerement superieur aux charges mesurees avec les 
pointes BAT. Les mesures de pression d’eau out montre une charge hydraulique de 602 
metres a la cote de mesure 588 metres NGF (574 m NGF equivalents) pour l’aquifere 
superieur, et de 463 metres pour l’aquifere inferieur a la cote de mesure 296 metres NGF
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(283 m NGF equivalente).

L’absence de mesure de charge hydraulique a proximite du tunnel ne permet pas de 
determiner l’influence du tunnel sur les ecoulements. Mais par la simulation numerique, 
Ledoux et Viennot (1991) ont montre que le regime permanent d’ecoulement faisant suite 
au creusement du tunnel etait atteint.

Le regime transitoire d’ecoulement genere par le creusement des galeries a lui ete 
estime par le calcul a environ 20 ans (Ledoux et Viennot, 1991). Actuellement, les 
experiences qui sont menses a proximite des galeries sont donc realisees en regime tran- 
sitoire.

1.4.3 Proposition d’un modele hydrogeologique

Le deplacement de l’eau — la convection — dans une unite hydrogeologique est regi 
par le gradient de charge hydraulique et la permeabilite du milieu poreux. Les roches 
argileuses profondes presentent, a l’etat non perturbe, des permeabilites tres faibles, 
souvent a la limite de detection des techniques de mesures actuelles.

Compte tenu de la distribution des charges hydrauliques (cf. figure 1.19), l’ecoulement 
devrait donc se faire de l’aquifere superieur vers l’aquifere inferieur (Ledoux et Viennot, 
1991). Cependant, les valeurs de permeabilite determines dans le Toarcien et le Domerien 
(entre 10-15 et 10-11 m.s-1) permettent de dire que les ecoulements de l’eau dans ces 
couches sont tres lents. En effet, en considerant que la loi de Darcy (cf. paragraphs 2.1.3) 
est valide pour cette gamme de valeurs de permeabilite, la vitesse macroscopique de 
Darcy de deplacement du fluide traversant ces couches est de l’ordre de 15 cm.Ma-1. 
Ceci correspond, dans un milieu de porosite egale a 7 %, a une vitesse du front convectif 
egale a environ 2 m.Ma-1. Cette tres faible vitesse laisse supposer que la convection n’est 
pas le processus majeur de migration des solutes au sein des argilites.

Ces solutes peuvent notamment subir un deplacement par diffusion. L’evaluation de 
ce processus est effectu^e par la determination du coefficient de diffusion (dans le milieu 
poreux) de la particule consideree. Dans le cas de l’eau tritiee, le coefficient de diffusion 
a ete evalue a 1,4.10-11 m2.s-1 (cf. tableau 1.3). Ceci correspond, dans un milieu de 
porosite egale a 7 %, a une vitesse moyenne du front diffusif de l’ordre de 80 m.Ma-1 

et confirme que le processus diffusif est le processus majeur a l’origine des transferts de 
traceurs si l’on considere les parametres de la roche argileuse a Tournemire. Ceci est vrai 
pour ce qui concerne la matrice argileuse mais peut etre remis en cause par l’existence 
d’heterogeneites sedimeutaires ou tectoniques.

L’hypothese principale retenue actuellement pour le fonctionnement de ce systeme 
est qu’un processus de diffusion aurait lieu entre les traceurs des aquiferes encadrants et 
ceux de l’eau de la matrice.

L’eau des aquiferes correspond a de l’eau de recharge rapide, car ces aquiferes se 
situent dans des nappes calcaires karstifiees : cette eau est d’origine meteorique. Cette 
hypothese suggere que l’eau de la matrice a pour origine une eau de mer pieg4e lors de 
la sedimentation. La difference d’origine de ces deux types d’eau entraine une signature 
initiale isotopique et chimique de ces eaux totalement differente.

En effet, les eaux meteoriques actuelles sont tres faiblement concentrees en elements 
chimiques et leur signature isotopique (en deuterium et oxygene-18 de la molecule d’eau) 
leur est tout a fait caracteristique. A l’oppose, une eau de mer actuelle est tres chargee
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en elements dissous ([Cl-] = 2.104 mg.l-1) et a une signature isotopique tres distincte 
(62H = 0%o) de celle des eaux meteoriques (62H ~ -50 %o). Les signatures de ces eaux 
sont autant d’indices pour essayer de comprendre le fonctionnement des systemes hy- 
drogeologiques et en particulier a Tournemire, pour essayer d’evaluer les temps de trans- 
ferts par diffusion mais aussi le role de la convection, meme s’il est moindre, par l’inter- 
vention de la fracturation.

1.5 Les traceurs comme indicateurs des transferts

Lors d’etudes hydrogeologiques sur un site, on cherche toujours a identifier quels sont 
les differents processus mis en jeu pour le d eplacement de l’eau ou de ses solut es, et 
a evaluer quantitativement leur implication afin d’expliquer quelle a ete revolution du 
systeme et de pouvoir en estimer le devenir. Des indicateurs de transferts permettent de 
proposer les processus mis en jeu : ce sont les traceurs.

Les traceurs peuvent etre naturels, d eja presents dans le milieu, ou bien artificiels.
- Le traceur artificiel, le plus commun, et largement utilise pour etudier les reseaux 

karstiques ou les reseaux de surface, est la fluoresceine. Ce traceur est tout a fait 
adapt e aux transferts rapides et aux faibles melanges d’eau (faible dilution pour 
permettre de le repe rer). Pour les transferts de fluides rapides, des traceurs artifi
ciels (de type radioactif ou bien de compose organique synthetique) peuvent etre 
employes pour marquer l’eau dans l’ etude de certaines fractures par exemple. Dans 
le cas ou les transferts sont tres lents (du fait des faibles permabilit es), comme sur 
le site de Tournemire, seuls les traceurs naturels sont aptes a renseigner sur les 
transferts a l’ echelle d’un massif et a l’echelle des temps geologiques.

- Les traceurs naturels sont classiquement utilises pour les etudes sur les aquiferes. 
Ainsi, pour les eaux du bassin de Paris, Castro et al. (1998) ont utilise les gaz 
rares. Barbecot et al. (2000) combinent les traceurs chimiques et isotopiques pour 
la caract erisation de l’aquifere cotier de la zone de Caen.
L’utilisation des profils de traceurs pour l’ etude de la zone non saturee (Cook 
et al., 1992) et pour l’etude des aquitards s’est developpee depuis quelques annees 
(Desaulniers et al., 1981 ; Falck et al., 1990 ; Stone, 1992 ; Tyler et al., 1996 ; 
Harrington et al., 2001).

Ainsi, Groen et al. (2000) utilisent des profils du chlorure et du 637Cl pour mettre en 
evidence les differents types de melange d’un site cotier (dominance de la diffusion sur 
la convection au niveau des argiles et intervention d’une infiltration de saumure). Par 
ailleurs, des travaux etudiant de nombreux traceurs naturels tels que chlorure, 36Cl, 637Cl, 
deut erium, 14C ont et e menes tres recemment sur les successions argiles/depots argileux 
glaciaires (Hendry et Wassenar, 1999 ; Yan et al., 2000a ; Johannesson et Hendry, 2000 ; 
Hendry et al., 2000 ; Hendry et Wassenaar, 2000 ; Yan et al., 2000b ; Wassenaar et 
Hendry, 2000).

A Tournemire, de nombreux traceurs naturels ont ete utilises selon les travaux ef- 
fectues. Ainsi, Philippot (1995) a etudie le carbone-13 et l’oxygene-18 des mineraux de 
fractures pour evaluer les conditions physico-chimiques du milieu au moment de leur 
precipitation.

Les travaux de Ricard (1993) et Moreau-Le Golvan (1997) ont porte sur le tragage 
isotopique de l’eau interstitielle des argilites de Tournemire. Comme cela a ete e voqu e au
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paragraphs 1.4.3, les indicateurs de transferts qui seront utilises dans la presente etude 
sent les signatures chimiques (en particulier, le chlorure) et isotopiques (le deuterium et 
Toxygeue-lS) des eaux.

1.5.1 Les traceurs naturels utilises a Tournemire au cours des etudes 
precedentes

Les isotopes stables de Lean peuvent etre utilises comme traceurs de la fonction entree 
(precipitations) permettant ainsi de suivre leur cheminement a travers les different^ com
part iments du cycle de l’eau ainsi que les melanges possibles avec d’autres masses d’eau 
a caracteristique isotopique different^. I Is peuvent etre utilises aussi comme marqueurs 
de processus qui vont, affecter le reservoir d’eau (evaporation, thermalisme).

Ainsi, Moreau-Le Go Ivan (1997) a obtenu des profils de traceurs en deuterium et en 
oxygene-18; il a mis en evidence un enrichissement des valeurs en deuterium pour les 
prelevements effectues a moins d’un metre d’une fracture, suggerant ainsi des processus 
de transferts locaux.

♦ Moreau - Le Go Ivan, 1997 + 1 m frac 
O Moreau - Le Go Ivan, 1997 -1 m frac 

----- 1=25 Ma
— t=50 Ma 
—1=75 Ma

1=100 Ma
— t-125 Ma

Toarcien supirieur

Toarcien moyen

Carixien

Figure 1.20: Profils de deuterium calcules suivant un rnodele de diffusion pure (de 0 a 125 Ma) compares
aux douuees observees (Lagneau, 1997)

Par ailleurs, les profils obtenus dans les etudes anterieures out une forme en cloche 
suggerant le scenario retenu actuellement (cf. paragraphe 1.4.3) ou aurait lieu un melange 
diffusif des differentes “molecules isotopiques” (1H2180, 2H1H160 et 1H2160) et elements 
dissous (comme le chlorure) entre l’eau porale de l’ensemble Toarcien-Domerien et l’eau 
des aquiferes de l’Aaleiiien et du Carixien qui encadrent les couches d’argilites et de 
mar lies.
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Presentation du massif de Tournemire

Cette forme de profils de traceur naturel s’est revelee etre commune aux couches 
geologiques anciennes et de tres faible permeabilite. Ainsi, sur les sites suisses du Mont 
Terri (Riibel, 2000 ; Riibel et Sonntag, 2001) et de Benken (Waber, 2001 ; Waber et al, 
2001), les profils obtenus suggerent a priori le meme type de scenario que celui propose 
pour Tournemire (cf. figure 1.21).
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Figure 1.21: Profils de traceurs naturels a Benken (Waber, 2001)

A partir du profil en deuterium du site de Tournemire, Lagneau (1997) a effect ue des 
simulations avec scenarios geologiques simplifies (diffusion pure, pas de prise en compte 
de la fracturation et absence de variation des conditions aux limites) qui out permis de 
mettre en evidence la preponderance des transferts diffusifs an sein du massif de Tourne
mire. La figure 1.20 montre la superposition du profil de donnees en deuterium avec les 
courbes modelisees (de Vinstant 0 de la modelisation a 125 Ma). Ces travaux montrent 
egalement que l’hypothese initiale proposee par Moreau-Le Golvan (1997) apparait plau
sible et souligne aussi l’interet des traceurs pour tester les hypotheses de travail.

1.5.2 Les traceurs utilises dans cette etude

Suite a ces resultats preliminaries, les etudes des transferts de fluides a Tournemire 
sont toujours orientees vers une modelisation des processus mettant a profit les profils de 
traceurs. Le calage et la validation des modeles necessitent plusieurs series de donnees. 
Ainsi, les traceurs choisis dans cette etude sont les isotopes stables de beau interstitielle 
et les chlorures de la solution interstitielle.

Les donnees obtenues en isotopes stables de Lean par Moreau-Le Golvan (1997) ont 
etc completees sur l’Aalenien et la totalite du Toarcien et en particulier an niveau de la 
jonction entre argilites et les calcaires de l’Aalenien, ainsi qu’a proximite des fractures. 
Les donnees obtenues en chlorure concernent, comme pour les isotopes stables, la totalite 
de la couche.

Quels que soient les traceurs de la solution interstitielle choisis, dans les milieux a 
faible teneur en eau et faible porosite, de nombreuses difhcultes de mesure apparaissent.
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Les traceurs comme indicateurs des transferts

Le choix initial d’utiliser les isotopes de la solution interstitielle a ete motive 
par le fait que l’oxygene-18 (18O) et le deuterium (2H) obeissent a des lois physiques re- 
lativement simples de fractionnement entre les differentes phases (liquide, vapeur, solide) 
dependant de la temperature et permettant ainsi une approche qualitative et/ou quanti
tative des processus qui peuvent affecter un reservoir d’eau donne. Les bases posees par 
les travaux de Moreau-Le Golvan (1997) et Lagneau (1997) apparaissant prometteuses 
pour l’etude des processus des transferts a Tournemire, ce travail sera egalement base 
sur de nombreuses donnees en isotopes stables de l’eau interstitielle.

Les techniques actuelles d’extraction de l’eau (par evaporation par exemple) font ap
pel a des methodes eprouv&s au moins en ce qui concerns les milieux a forte teneur en 
eau. Mais, actuellement, de nombreuses difficuMs sont encore rencontrees pour la me- 
sure des isotopes stables de l’eau interstitielle des milieux a faibles teneurs en eau (Sacchi 
et al., 2000). Les techniques utilisees dans cette etude, ainsi que les donnees obtenues, 
sont explicitees respectivement aux chapitres 4 et 6.

Le choix d’utiliser les chlorures de la solution interstitielle a ete motive par
le comportement conservatif du chlorure en solution. En effet, le chlorure reste dans les 
solutions naturelles classiques un element chimiquement inerte. Ses interactions avec la 
matiere organique sont tres limitees. Cependant, certains processus tels que l’evaporation, 
la dissolution d’evaporites, l’ultrafiltration et la cryoconcentration peuvent faire evoluer 
sa concentration (Savoye, 1998). L’aMration de mineraux ainsi que la substitution des 
halogenures par des ions hydroxyles dans les reseaux cristallins contenant du chlore 
peuvent aussi, dans des conditions de pH et de temperature extremes, entrainer une 
augmentation sensible de la concentration en chlorure (Savoye, 1998).

Le chapitre 3 presente les travaux menes dans le but d’obtenir des donnees fiables 
relatives aux chlorures de la solution interstitielle. Les donnees obtenues sont presentees 
au chapitre 6.
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Chapitre 2

De l’utilisation des traceurs
a la modeiisation

2.1 La modeiisation : les outils et les concepts utilises

La modelisation (grace a un code numerique) des processus a l’origine des transferts 
de fluides et de traceurs necessite l’intervention de concepts physiques et mathematiques.

2.1.1 Les parametres physiques

Les parametres physiques intervenant lors de la modelisation sont les parametres 
utilises par les equations de transport et d’ecoulement. Il peut s’agir de parametres 
physiques dont la valeur est connue inde pendamment du modele ou bien de parametres 
dont on cherche justement les valeurs par calage des modeles.

La modelisation envisagee dans le cas du systeme hydrogeologique de Tournemire, 
a pour but de tester la proposition de fonctionnement des transferts de fluides de ce 
systeme en se basant sur un scenario geologique (qui definit les conditions initiales et 
les conditions aux limites du systeme) et en utilisant les parametres physiques du milieu 
qui ont pu etre mesures durant la periode actuelle (permeabilit e, porosite, coefficient de 
diffusion...).

L’acces a des valeurs pr ecises pour les parametres physiques des mat eriaux a faible 
teneur en eau et faible permeabilite, comme ceux de Tournemire est difficile (cf. para- 
graphe 1.2.5). Leur estimation permet de faire varier leur valeur lors de la modelisation 
dans la limite des valeurs qui ont pu aetre mesur ees et qui correspondent veritablement 
au processus que l’on souhaite mode liser.

En effet, les equations de transport et d’ecoulement font appel a differents types 
de porosit es et de coefficients de diffusion; ce paragraphe detaille les distinctions entre 
chacun d’entre eux.

Le coefficient de diffusion en milieu poreux

Les differents coefficients utilis es pour la description de la diffusion en milieu poreux 
sont definis (Horseman et al., 1996 ; Ochs et al., 1998) tels que :

Dp = RDa = — = — (2.1)
Wj T2
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De 1'utilisation des traceurs a la modelisation

oil Dp est le coefficient de diffusion de pore de l’espece, dans le milieu poreux,
Do est le coefficient de diffusion de l’espece dans l’eau pure (coefficient isotrope),
R est le coefficient de retard de l’espece,
De est le coefficient de diffusion effectif de l’espece dans le milieu poreux,
Da est le coefficient de diffusion apparent de l’espece dans le milieu poreux, 
t est la tortuosite du milieu,
et ojd est la porosite de diffusion c’est-a-dire la porosite accessible a l’espece chimique qui 
diffuse.

Le coefficient de diffusion dans l’eau pure

Le coefficient de diffusion moleculaire [L2.T_1] est defini par la relation de Stokes- 
Einstein (de Marsily, 1986) :

N 6 7T /j, r

ou R = 8,31441, est la constaute des gaz parfaits (kg.m2.s_2.K_1), 
T est la temperature (K),
N = 6,022045.1023, est le nombre d’Avogadro,
H est la viscosite du fluide,
et r est le rayon moyen des agregats moleculaires diffusants.

(2.2)

La tortuosite

De nombreux travaux expriment la tortuosite par differentes relations mathematiques. 
Elle se trouve cependant generalement definie comme etant rallongement du cliemin a 
parcourir pour une particule dans un milieu poreux (de Marsily, 1986 ; Gvirtzman et 
Gorelick, 1991 ; Dykhuizen, 1992).

dl eau dl anion

Figure 2.1: Exemple de differents trajets pour la molecule d’eau et un anion dissous dans l’eau : differences
de tortuosite selon le traceur considere

La tortuosite r dans un mo dele de pore unidimensionel, de type capillaire, est definie 
telle que r = ^ (Berner, 1980 ; Bear, 1988 ; Ochs et al, 1998) ou dl est la longueur du 
cliemin parcouru et dx est la longueur du domaine de roclie considere.

48
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Ainsi, dans la relation (2.1), la tortuosite t inclut la “reelle” tortuosite definie par dX et 
le facteur appele constrictivite, representant l’etranglement des pores (Boudreau, 1996).

La tortuosite, quoique bien definie en une dimension, reste une notion vague des que 
l’on tente de l’etendre a l’espace. En effet, comme le montre la figure 2.1 representant la 
difference des trajets parcourus selon la particule consideree, la tortuosite va varier selon 
les traceurs considers. Dans le cas du deuterium, par exemple, la porosite accessible a 
cette particule correspond a la porosite occupee par l’eau. Dans le second cas, si l’on 
considers un anion tel que le chlorure, la porosite accessible est moindre que celle du 
deuterium du fait de la taille de la particule et de l’exclusion anionique.

Le coefficient R de retard

Le coefficient R de retard de l’espece traduit en particulier le phenomena d’adsorption. 
Dans les argiles et pour des pH moyens (proches de la neutralite), les anions ne subissant 
pas d’adsorption sur les feuillets, ce facteur sera pris egal a 1 pour le chlorure. Il en sera 
de meme pour le deuterium, traceur de la molecule d’eau.

Le coefficient de diffusion de pore Dp

Le coefficient de diffusion dans l’eau pure D0 etant isotrope, le coefficient de diffusion 
de pore Dp est defini comme le tenseur symetrique de rang 2 Dp tel que (Bear, 1988) :

Dp
(

Do

V

1

0

0

0

Tv
0

0 \
0
1

Les porosites

Porosite totale

La porosite totale ut est definie comme :
volume des vides 

U volume total
Dans cette etude, considerant le cas d’un sol sature, la porosite totale a ete approchee en 
connaissant la masse volumique du materiau et la teneur en eau ponderale du materiau. 
La valeur de la porosite obtenue par ces mesures est appelee dans ce travail, la porosite 
physique.

uphys
q masse volumique de la roche

' masse volumique de l’eau
avec 0

masse humide - masse seche 
masse humide

Porosite efficace ou porosite cinematique

Du point de vue du deplacement des fluides, l’eau liee appartient au solide. La porosite 
efficace (ou cinematique) correspond a

ue
volume d’eau qui peut circuler 

volume total et ue uphys
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De l’utilisation des traceurs a la modelisation

Porosite de diffusion

Du point de vue du deplacement par diffusion des molecules d’eau elles-memes, la 
diffusion de ces molecules joue sur la totalite de l’espace connecte occupe par l’eau c’est- 
a-dire dans l’espace poral appele porosite effective ue. Alors, ud = ue.

Du point de vue du deplacement par diffusion des solutes, la totalite de la porosite 
n’est pas accessible a ces solutes. En effet, des pores eux-memes connectes peuvent ne 
pas etre accessibles a une espece dissoute pour des raisons de taille de pore ou bien en 
raison de processus electrostatiques comme, par exemple, l’exclusion anionique dans les
argiles.

L’utilisation frequente de traceur chimique a amene certains auteurs a estimer la 
porosite accessible de l’element chimique consider dans un type de milieu precis ; elle est 
appelee porosite geochimique. Alors, ud = ugeoch. Generalement, la porosite geochimique 
est donc plus faible que la porosite totale (Pearson, 1998).

Les recents travaux de Pearson (1999) rassemblent des valeurs de porosite geochimique 
de differents materiaux et pour differentes especes.

Ces travaux montrent que d’une part, la porosite geochimique attribuee a l’eau 
(deuteree ou tritiee) est tres proche de la porosite uphys, pour la plupart des materiaux, 
et que d’autre part, pour le chlorure, le rapport ’ge°ch est variable selon le materiau et
en particulier pour les materiaux riches en argiles; dans ces travaux, le rapport ’ge°ch, 
pour les materiaux contenant de l’argile en forte proportion, varie de 0,28 a 0,58.

Les marnes du site de Palfris (Suisse) possedent une teneur en eau ponderale egale a 
3 % c’est-a-dire une teneur en eau similaire a celle determine sur le site de Tournemire. 
Pour ces marnes, le rapport ’ge°ch vaut ~ 0, 3.

Pour les traceurs considers dans cette etude, les porosites geochimiques retenues, 
pour les couches du Toarcien et du Domerien, d’apres les valeurs donnees par Pearson 
(1999) sont :

- Pour le deuterium : ’ge°ch = 1’phys

- Pour le chlorure : ’ge°ch =0, 3’phys '
Concernant les couches calcaires du Carixien et de l’Aalenien, la porosite geochimique, 

pour le deuterium comme pour le chlorure, sera consideree egale a la porosite physique :
’geoch _ 1
’phys

2.1.2 Presentation du code METIS

Pour le travail de modelisation, le programme utilise est le code METIS (Modelisation 
des Ecoulements et des Transferts avec Interaction en milieu Sature). Ce programme a 
ete developpe par le Centre d’Informatique Geologique de l’Ecole des Mines de Paris 
(Goblet, 1989 ; Cordier et Goblet, 1999), pour sa plus grande partie dans le cadre de 
travaux menes par l’IPSN.

Milieu et type d’ecoulement

METIS est un modele “double milieu”.
Le milieu principal est compose de solide et de vide dans lequel l’eau et les elements en
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solution peuvent circuler. Ce milieu compose est traite comme un milieu unique possedant 
des proprietes physiques macroscopiques telles que la porosite et la permeability ...

Le second milieu permet de representer eventuellement la diffusion matricielle (zone 
ou les fluides sont immobiles) lorsque celle-ci doit etre prise en compte.

Ce modele s’applique a un milieu poreux dont l’heterogeneite grains-pores est tres fine 
et permet de definir des proprietes moyennes sur “un Volume Elementaire Representatif”, 
qui varie de fagon continue a l’echelle macroscopique.

Dans METIS, l’ecoulement est considere comme laminaire (non turbulent). Il est 
limite au milieu principal.

Methode de resolution des equations utilisee par METIS

METIS est un code de calcul utilisant la methode numerique des elements finis. Cette 
methode est puissante et tres flexible pour integrer une equation aux derivees partielles 
sur un espace. Elle comporte trois etapes principales.

- Le domaine est decompose en un ensemble d’elements qui, en deux dimensions, 
peuvent etre des triangles ou des quadrilateres ou bien avoir des formes plus com
plexes. Generalement, les elements a 4 nreuds (quadrilateres) sont utilises dans ME
TIS pour former le milieu a etudier. Des elements a 2 nreuds (segments) peuvent 
etre utilises pour representer des discontinuites dans le milieu comme par exemple 
des fractures. L’ensemble nreuds-elements constitue le maillage. Dans METIS, 
chaque nreud et chaque element ont un numero d’identification, servant a l’at- 
tribution des parametres physiques, des conditions initiales et des conditions aux 
limites (cf. paragraphe 2.1.4).

- Sur chaque element, la fonction inconnue h(x, y), approchee par la fonction H(x, y), 
est de compos ee en un ensemble de fonctions de base connues bk (x, y) tel que :

m
H (x,y) = ^] at bk (x,y)

i

et les inconnues sont alors les coefficients ak dans chaque element.
Pour la resolution des equations de transferts d’eau et de transport de la mature, 
METIS utilise une approximation des variables et des parametres physiques, qui 
permet de remplacer un probleme continu (o' ces parametres doivent etre definis 
en tout point et a tout instant) par un probleme discret (o' l’on se contente d’un 
nombre fini de valeurs pour les parametres et les inconnues). C’est la methode dite 
“des elements finis bilineaires isoparametriques”.

- En final, on teste sur un element quelconque que l’int egrale de l’ equation aux 
derivees partielles verifie la forme approchee H(x, y) de h(x, y). L’int egration des 
equations du transfert d’eau et du transport de masse, lorsque les elements finis sont 
des quadrilateres, est faite en utilisant la methode de Galerkin. Cette methode fait 
appel a une fonction de ponderation pour chaque nreud, de maniere ' pouvoir ecrire 
autant d’ equations qu’il existe de valeurs inconnues (une equation pour chaque 
nreud) (Goblet, 1981).
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2.1.3 Phenomenologie du modele 

L’ecoulement

Ce paragraphe presente un rappel sommaire des equations de base de circulation d’un 
fluide en milieu poreux. Le developpement de ces equations peut etre retrouve facilement 
notamment dans de Marsily (1994).

L’equation de continuit e

L’equation de continuit e exprime la conservation de la matiere o' dans un volume 
ferme fixe, la variation de la masse de fluide dans une unit e de temps est egale ' la somme 
alge brique des flux massiques traversant la surface du volume consider :

div (p If) + + p q = 0 (2.3)

o' p est la masse volumique du fluide [M.L-3],
/ est la porosit e, rapport du volume des vides au volume total,
q est un terme source correspondant aux apports ou pr elevements (forages par exemple), 
et if est la vitesse de Darcy, vitesse de filtration [L.T-1].
La vitesse de Darcy est une vitesse fictive moyenne (macroscopique) de l’ecoulement 
traversant la totalite d’une surface, comme si l’ensemble vides+pores etait offerte ' celui- 
ci.

La loi de Darcy

La loi de Darcy exprime la relation lineaire entre la vitesse de Darcy et le gradient 
de charge hydraulique :

if = —Kgradh = — K [gradp + pggradz] 
pg

(2.4)

o' K est le tenseur de la conductivit e hydraulique (permeability des hydrogeologues) 
[L.T-1],
p est la pression [M.L 2.T 1],
h est la charge (ou potentiel) hydraulique [L], d efinie dans le cas d’un liquide incompres
sible par :

h = -L + z
pg

o' g est l’acceleration de pesanteur,
et z est l’ elevation definie par rapport 'a un niveau de reference arbitraire.

L’equation de diffusivite

En combinant l’equation exprimant la loi de Darcy et l’equation de continuit e, et en 
emettant quelques hypotheses simplificatrices, l’equation de la diffusivit e s’ ecrit :

div(K1rad h) = Ss dt + q (2.5)
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o' Ss est le coefficient d’emmagasinement specifique de la nappe consideree. Le coefficient 
d’emmagasinement specifique represente le volume d’eau evacue pour un rabattement 
unitaire de charge hydraulique dans un volume el ementaire de milieu poreux.

Le transport

Le flux convectif

Le flux massique convectif exprime le deplacement d’une substance soluble dans l’eau, 
et soumise au deplacement de l’eau dans le milieu poreux.

0c =

o' C est la concentration de l’espece soluble dans l’eau mobile.

Ceci signifie que pour un transport purement convectif, les concentrations dependent 
uniquement du champ des vitesses.

Le flux dispersif

L’ e quation de la dispersion cinematique exprime la dispersion de la mature due a la 
non-uniformite de la distribution des vitesses des particules (ou substances dissoutes), 
lors du contournement des grains de solides alors que ces particules empruntent des 
trajets de longueurs differentes. Dans l’equation de transport (cf. paragraphe 2.1.3), le 
flux dispersif 0 s’ajoutera au flux diffusif exprime au paragraphe 2.1.3.

0 = —D grad C (2.6)

avec D coefficient tensoriel de dispersion tel que :

= / DL 0 0 \
D = I 0 Dt 0 I

\ 0 0 Dt )

avec Dl = aL f et Dt = aT f,
o' Dl et Dt sont respectivement les coefficients de dispersion longitudinale (dans le sens 
de l’ecoulement) et transversale (dans les deux directions orthogonales a la vitesse), et 
aL et aT, les coefficients de dispersion intrinseque ou dispersivites [L].

Le flux diffusif

Dans le cas d’une diffusion pure, le flux d’un solut e est decrit par la premiere loi de 
Fick :

dCF = - De
dx

Cette densit e de flux concerne la totalit e du milieu continu equivalent comprenant les 
phases fluide et solide. L’equation de diffusion resolue par METIS, dans le cas d’une 
diffusion pure est donnee par la seconde loi de Fick (Goblet, 1989) :

div (wj Dp1-add C) = ^ (2.7)
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o' Dp est le coefficient tensoriel de diffusion de pore de l’esp'ce, dans le milieu poreux
[L2.T-1], et De = WdDp, 
wd est la porosit e de diffusion,
C est la concentration de l’espece dans la phase liquide.

L’ e quation de transport

Le transport sans interaction Les trois processus gouvernant le transport d’une 
substance dissoute (ou d’une particule) sans interaction entre celle-ci et la matrice sont 
decrits dans l’ equation de transport suivante :

soit :

avec

div((D + wd Dp) grad C — Cft) we dt

div(D' —ad C — Cgt) We at

_ aL 0 0 \ =
D' = I 0 aT 0 I f + Wd Dp

\ 0 0 aT J

(2.8)

(2.9)

Il faut noter que la diffusion intervient dans l’espace poral de l’element (ou l’espece) 
chimique et joue donc sur le terme wd de la porosit e accessible ' l’espece alors que les 
termes convectif et dispersif interviennent dans l’espace poral o' s’ecoule l’eau et jouent 
donc sur le terme de porosit e efficace we.
Il n’est pas evident que wd = we, ne anmoins METIS ne considere qu’une seule porosit e 
dans l’ equation de transport qu’il resout.

Le transport avec interactions L’ equation de transport avec interactions entre une 
substance dissoute et la matrice s’ecrit comme l’equation (2.9) a laquelle on rajoute au 
second membre le terme Q, terme source representant une disparition d’ elements s’il est 
positif et un apport d’ elements s’il est negatif.

div(D' grad C — C gt) we
dC
at + Q (2.10)

Dans le cas d’une interaction instantanee reversible, du type sorption/desorption, on 
d efinit F, une fraction sorb ee d’un el ement transport e, dans la phase immobile, par 
F = KdC o' Kd est le coefficient de distribution volumique de l’element considere 
[L3.M-1]. L’ equation de transport (2.9) est alors donnee par :

div(D' grad C — C gt) dC ^ dC 
We + ^Kd at (2.11)

o' p est la masse du milieu sorbant par unite de volume du milieu total et vaut p = 
(1 — w)ps (Goblet, 1989 ; Valkiainen et al., 1992) et o' ps est la masse volumique du 
milieu sorbant. L’equation precedente devient :

div (D' gr ad C C —a) = (we + PKd) dC
dt

(2.12)
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puis

div(D' grad C — Ca)

o' R et Wa we + PKd.

D dC
RWe df (2.13)

2.1.4 Conditions initiates et conditions aux limites

La mod elisation d’un syst'eme hydrogeologique passe par la r esolution des equations 
presentees pre ce demment. Afin de realiser cette modelisation, un nombre minimal de 
donnees est requis : il s’agit de donnees refletant les conditions initiales (pour l’instant 0 

de la simulation) et les conditions aux limites du systeme. Ces conditions sont imposees 
syst ematiquement aux nreuds du maillage de METIS.

Ecoulement

Les conditions aux limites des domaines d’integration sont de deux types : limites a 
potentiel (ou pression) impos e et limites ' flux impose .

Potentiel impose

Cette condition porte sur la variable h. Elle s’applique lorsque la charge hydraulique 
' la limite consideree est independante des conditions de circulation dans l’aquifere.

Flux impose

Cette condition vise 'a imposer une valeur du gradient de charge 'a la limite consideree.
- Limite ' flux nul : cette option (option par de faut de METIS) peut etre utilis ee 

pour d ecrire le contact entre un aquif'ere et une strate imperm eable.
- Limite ' flux non nul : chaque nreud de la limite est alors traite comme un terme 

source par le code.

Transport

Concentration imposee

La valeur de la concentration C est connue et independante de la circulation a' cer- 
taines limites. Sa valeur est impos ee dans le temps, aux nreuds lui correspondant.

Zone frontifere

- Flux de traceur entrant : Cette condition peut etre imposee soit sur des limites a 
flux nul en ecoulement, soit sur des limites a' flux entrant.

- Flux de traceur sortant (condition d’exutoire) : Sur ce type de limite ' flux d’eau 
sortant, le flux dispersif est conside re comme nul. Le traceur est evacu e par convec
tion et la concentration ne varie pas en traversant la limite.
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Zone int erieure au domaine

De meme que pour les nreuds situes a la frontiere, on peut imposer aux nreuds situes 
a l’int erieur du domaine un terme source representant un debit massique proportionnel 
a la surface entourant les nreuds; ce terme source est introduit sous forme de densite 
surfacique. Il peut correspondre 'a un apport par production interne.

2.2 Proposition d’un scenario pour le passe hydrogeologique 
du massif de Tournemire

Les parametres intervenant dans les equations ayant ete de crits precedemment, le 
modele pour la simulation des transferts de fluides et de traceurs necessite d’etre contraint 
par des donnees paleohydrogeologiques. Dans les couches o' les transferts sont tres lents, 
le systeme possede une memoire, qui comme on le verra, peut se developper sur un tres 
long laps de temps.

Plusieurs aspects ont deja ete evoques d’un point de vue naturaliste dans le pa- 
ragraphe 1.3.2 mais leur exploitation en vue de contraindre le modele a ne cessit e une 
synth'ese de ces donn ees, en termes de proposition de scenario hydrogeologique, de donnees 
d’entree aux modeles pour les traceurs choisis, ainsi qu’une modelisation de la geodyna- 
mique du massif de Tournemire.

2.2.1 Modelisation de la geodynamique du massif de Tournemire

La g eodynamique du bassin des Grands Causses etant estim ee (cf. paragraphe 1.3.2), 
et les valeurs actuelles des proprietes du massif (porosite permeabilite, epaisseur des 
differentes strates) etant connues, Bruel (2000) a mode lise sur une colonne (en une di
mension) la dynamique du massif au cours du temps d’un point de vue hydro-thermo- 
mecanique. Le code utilise est le code NEWBAS developpe a l’Ecole des Mines de Paris 
(Belmouhoub, 1996).

En effet, ' partir de l’ e tat actuel du bassin (connaissance des donnees telles que la 
porosite, l’epaisseur des couches geologiques actuelles et la lithostratigraphie), la simu
lation de l’ evolution g eom etrique est possible.

Pour cela, il est n ecessaire d’evaluer la compaction pendant l’enfouissement, due au 
chargement par le poids des couches sus-jacentes, et de faire une hypothese sur l’ erosion 
affectant les parties du bassin ayant affleure au cours de l’histoire. Les variations eusta- 
tiques (variations du niveau de la mer) sont egalement prises en compte.

En pratique, les donnees concernant le facies se de posant ' chaque etape du scenario 
geologique de la formation du bassin, avec une porosit e connue (selon ce facies), et 
pendant une pdriode connue (donnees chronostratigraphiques) sont introduites dans le 
modele (cf. figure 2.2).

La connaissance de lois liant la porosite et la profondeur (d’apres des donnees bi- 
bliographiques), convertie en terme de contrainte effective pour chaque facies geologique 
permet de calculer, par resolution des equations d’ecoulement selon la direction verticale, 
la pression a laquelle se trouve chaque e tage geologique (cf. figure 2.3). Ce processus de 
r esolution est it eratif entre le calcul de la pression et celui de la porosit e.
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Figure 2.2: Permeabilites et coefficients d’emmagasinement specifique au cours du temps calcules par le
rnodele geodynamique (Bruel, 2000)
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Figure 2.3: Lois liant la contrainte effective a la porosite selon le facies geologique (Bruel, 2000)
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Une fois le champ de pressions calcule, on pent- determiner a clraque etape et pour 
chacun des stages geologiques, une porosite calculee.

De cette porosite sont- deduits la permeabilite, le coefficient d’emmagasinement ainsi 
que la profondeur d’enfouissement de la couclre consideree (cf. figure 2.4).

Selon le flux geothermique applique a la base de la pile stratigraphique et selon 
les conductivites et capacites thermiques de clraque couclre, les profils de temperature 
peuvent etre determines pour clracune des couches (cf. hgure 2.5).

La modelisation que propose Bruel (2000), donne pour permeabilite aetuelle des 
couches du Toarcierr et du Domerien environ 10-11 m.s-1, et pour les aquiferes, en
viron 10“' rn.s-1 ce qui correspond aux valours superieures des permeabilites evaluees 
a partir des “pulse tests” realises in situ. La modelisation conduit a des valours de co
efficients d’emmagasinement specihque hrraux superieurs a cellos estimees par les etudes 
anterieures.
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Figure 2.4: Porosite et pression des couches au cours du temps calculees par le rnodele geodynamique
(Bruel, 2000)

La cormaissance de la temperature pernret err outre de pouvoir simuler certairres 
transformations diagenetiques classiques telles que la deshydratatiorr des argiles (smec
tite transformee err illite) selon un formalisme cirretique simplihe. Pour obterrir la quarrtite 
d’illite retrouvee dans le materiau de Tournemire — jusqu’a 25 % dans le Toarcierr (Bois- 
sorr et al, 1998a) — il faut que ce materiau ait ete largement clrauffe ce qui implique 
soit un flux tlrermique eleve, au rrroirrs pendant certairres periodes du scenario, soft un 
fort enfouissement du materiau.
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La simulation presentee propose done revolution de la quantite de smectite (cf. figure 
2.5); le flux thermique est de 1,5 HFU1 hormis lors des phases comprises entre -165 et 
-152 Ma (correspondent a une periode de distension dans le bassin, avec un volcanisme 
sous-marin) ou le flux thermique vaut 4 HFU. L’augmentation de temperature induite 
(d’une cinquantaine de degres) permet en final d’obtenir une diminution de la quantite de 
smectite au profit de l’illite d’environ 15 % dans le Domerien, et 10 % dans le Toarcien.

Luo (1994) presente plusieurs types de transformation de la smectite en illite pro- 
posees par different^ auteurs. Selon le schema de la transformation chimique adopts, la 
quantite d’illite produite varie de 5 % a 20 %. Dans le cas oil 2 smectites donnent 1,065 
illite par la relation suivante (Huang et al, 1993),

2Naot4(Alit4rMgot2gFeotis)Si40io(OH)2 + 0, 85K ~*~ + 1,07
(smectite)

1, 065KoMAli,98Mgofl2)(Si3,22Al0,78)Ow(OH)2 
(illite)

+ 4,6SW2 + 0,36Fe(OH)3 + 0,56M^+ + 0,+ 0, DEgO 
la proportion d’illite produite dans le Toarcien vaut alors 5,3 % ce qui est eloigne des 
valeurs d’illites mesurees pouvant, atteindre 25 %.

La difficulty pour estimer la proportion d’illite generee au cours de l’histoire du bassin 
sedimentaire est accrue par la meconnaissance de la proportion d’illite detritique deja 
presente au moment du depot des couches geologiques. Compte tenu de 1’environnement, 
cette proportion d’illite detritique dans les depots etait certainement importante.
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Figure 2.5: Temperature et pourcentage de smectite au cours du temps calcules par le rnodele
geodynamique (Bruel, 2000)

1HFU = heat flow unit et 1 HFU = 42 mW.rn 2

59



De l’utilisation des traceurs a la modelisation

Outre le volcanisme, la temperature elevee peut etre generee par un enfouissement 
important de la pile stratigraphique. Les faibles porosites, comme la proportion d’illite 
dans le materiau, sont difficiles a expliquer a Tournemire; la modelisation presentee 
propose une faible sedimentation au Cretace (cf. paragraphs 1.3.2), ce qui limite la pro
fondeur d’enfouissement du Toarcien et Domerien. Pour atteindre une augmentation de 
temperature d’environ 50°C, sans faire intervenir une augmentation du flux de chaleur, 
il aurait fallu alors une epaisseur sedimentaire supplementaire d’environ 1,5 km (avec un 
gradient geothermique normal d’environ 30°C.km-1).

Cette reconstitution de l’histoire geologique du massif permet de mettre en evidence 
des lacunes sur les connaissances de l’histoire du site puisque tous les parametres (en par
ticular, la porosite et le coefficient d’emmagasinement specifique) ne sont pas expliques.

Mais la modelisation de l’histoire geologique du massif permet de proposer pour la 
modelisation des transferts les parametres physiques associes a chaque couche. De plus, 
elle montre les diflerentes etapes de compaction. Ainsi, la compaction mecanique est 
terminee au Maastrichtien (-74 Ma) ce qui est un element determinant pour definir les 
parametres d’ecoulement en vue de la modelisation des transferts de fluides. De plus, 
le fait que cette modelisation ne puisse rendre compte des valeurs de porosite qui sont 
determines actuellement sur le site, suggere qu’un processus geochimique (autre que 
la transformation de la smectite au profit de l’illite) a entraine une diminution de la 
porosite, posterieure a la fin de la compaction mecanique.

2.2.2 Hypothese de circulation dans les aquiferes

Apres une sedimentation jusqu’au debut de Cretace, l’exondation puis l’erosion du 
massif de Tournemire debutent. Les couches du Dogger semblent relativement peu at- 
teintes par cette erosion. Au debut du Tertiaire, il semble en effet qu’une centaine de 
metres de Cretace reste alors encore en place (Simon-Coingon et Schmitt, 1999).

L’evenement tectonique majeur qu’est la compression pyreneenne (de -53 a -33 Ma), 
avec son paroxysme au Bartonien (-42 Ma), va alors creer une fracturation importante 
qui va entrainer un reseau preferentiel de circulation d’eau notamment sur les couches 
les plus superficielles. Ceci, sous des climats periodiquement tropicaux (chauds et hu- 
mides) a l’Oligocene, va permettre de developper les premices de reseaux karstiques. Les 
ecoulements, pouvant etre rapides dans les karsts de ces formations superficielles, vont 
accelerer le processus d’erosion et permettre aux eaux meteoriques d’atteindre les couches 
du Dogger. Ce processus erosif a du etre d’autant plus rapide a Tournemire, que le site 
est situe en bordure du bassin, et que les couches deposees y etaient moins puissantes.

Bien que l’existence anterieure de karsts ne puisse etre totalement exclue, il semble 
que le debut de la karstification des couches du Dogger soit situe pour le bassin des 
Causses au Burdigalien (-20 Ma) (Ambert et Ambert, 1995).

Pendant de longues periodes du Mio-Pliocene, l’erosion a travaille lentement, pro- 
bablement parce que le massif etait peu eleve. Mais durant cette epoque, les efforts 
tectoniques redeviennent cassants, bien que les rejets soient moindres que ceux de l’Oli
gocene. L’analyse comparee des marges me ridionales des Causses permet de fixer au 
Neogene superieur (entre -15 et -13 Ma) le debut du creusement des vallees regionales 
(Ambert et Ambert, 1995). Cette premiere phase du creusement des vallees a ete stoppee 
par la mise en place de hauts niveaux marins au Pliocene inferieur (de -5,3 a -3,7 Ma) 
due a la re ouverture du detroit de Gibraltar apres l’ e pisode messinien (Blanc, 1997). Au
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Villafranchien (-3 Ma), les mouvements tectoniques qui ont exhausse le Massif Central, 
permettent a nouveau le creusement intensif des vallees (Derruau, 1973).

Consequences sur Vhypothe.se faite pour l’ecoulement

Jusqu’au Burdigalien (-20 Ma), on peut penser que globalement les couches du Dog
ger et du Lias sont restees en regime quasi-hydrostatique. La presence de fractures Me 
a la compression pyreMenne a pu permettre une certaine circulation locale de fluides.

La premiere phase de creusement des vallees (entre -15 et -13 Ma) correspond a une 
phase erosive intensive due a la baisse du niveau general des eaux (baisse du niveau de la 
mer entrainant une baisse du niveau des eaux continentales). L’apparition d’un gradient 
de charge hydraulique, entre les couches calcaires du Dogger et les points bas dans les 
vallees regionales naissantes, a permis Mcoulement de l’eau au sein des karsts, accelerant 
l’elargissement des galeries. L’ecoulement s’il a eu lieu dans les couches du Toarcien et 
du Domerien a du etre extremement limite du fait des faibles permeability d’une part, 
et d’un niveau general des eaux encore relativement eleve d’autre part. En effet, en ce 
qui concerne l’aquifere karstique inferieur, il n’apparait pas evident de determiner quel 
a pu etre son fonctionnement auparavant; cet aquifere, du fait de sa zone de recharge 
vers l’avant-Causse, a pu etre fortement mis en charge quand le niveau des eaux etait 
initialement eleve, suggerant alors une probable drainance verticale ascendante, a travers 
le Toarcien et Domerien, allant de l’aquifere inferieur vers l’aquifere supe rieur.

Au Villafranchien (-3 Ma), la seconde phase de creusement intensive des vallees 
debute et des lors, la charge de l’aquifere inferieure diminue fortement jusqu’a permettre 
un ecoulement dans le massif de Tournemire plutot dirige de l’aquifere supe rieur vers 
l’aquifere infe rieur. Les moderations des transferts de fluides prendront ainsi en compte 
une drainance verticale descendante a partir du Villafranchien.

Consequences sur I’hypothese faite pour le transport

La fracturation issue de la compression pyreMenne (des -53 Ma) a pu permettre la 
circulation locale de fluide dans le massif. Ceci a notamment pu permettre a des eaux 
meteoriques de parvenir jusqu’a l’Aalenien. En prenant en consideration cette fractura
tion, la mise en presence de l’eau des formations impermeables (Toarcien, Domerien) et 
de l’eau de type met eorique issue de la couche calcaire de l’Aalenien se situerait entre 
-53 Ma (avec un contact tres het erogene; seules les fissures separant des grands blocs 
auraient permis un contact direct entre les deux types d’eau) et -20 Ma. En effet, des -20 
Ma, le developpement des galeries karstiques a favorise ce contact entre les deux types 
d’eau. Bien que le transport diffusif ne Mcessite pas un contact direct entre les deux 
types d’eau (eau me t eorique et eau de formation), par la fracturation, celle-ci a donc 
favorise le transport des traceurs dans le systeme hydrogeologique de Tournemire, par 
diffusion. Aussi, les moderations du transport debuteront a -53 Ma.

2.2.3 Hypothese sur les conditions initiales

Les climats du Tertiaire et du Quaternaire

Succedant au Cretace qui a connu des periodes de climat de type chaud et sec, le 
Tertiaire debute avec le Paleogene, une pdriode dont le climat est plus frais qu’au Cretace 
(Frakes, 1979).
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La temperature au Tertiaire est estimee globalement a 12°C d’apres Brooks (1951) 
dans Dorf (1960). Le developpement de la mode lisation des climats, a partir notam- 
ment des enregistrements isotopiques mesures sur des foraminiferes benthiques, a permis 
d’evaluer les changements climatiques importants des epoques pass ees.

Les travaux de ce type menes sur le Tertiaire ont permis d’evaluer sur l’Europe une 
temperature d’environ 12°C au Paleocene (O’Connell et al., 1996) sous un climat hu- 
mide, et environ 20°C a l’Eocene (Sloan et Morrill, 1998). Lu et al. (1998) estiment que 
pendant ce rechauffement, la succession des mineraux argileux trouves dans le sud de 
l’Espagne, indique une augmentation de l’aridit e dans les zones t ethysiennes.

Savin et al. (1975) donnent les temperatures estime es a la surface de la mer aux 
basses latitudes; ils evaluent que, de la fin de l’Eocene jusqu’au debut du Miocene, les 
temperatures sont comprises entre 12 et 15°C. Des le Miocene moyen, la temperature 
atteint 25°C pour atteindre au Pliocene presque 30°C. A la fin du Pliocene, debut du 
Quaternaire commence un refroidissement prononce, puis une serie de rapides variations 
du climat correspondant aux glaciations. Les extremums des oscillations de temp erature 
durant cette pe riode sont estimees en Europe entre +15°C et -5°C (Frakes, 1979). Du
rant les p eriodes glaciaires du Quaternaire, les eaux de surfaces sont gel ees formant des 
glacis ainsi que des breches cryoclastiques dans les reseaux verticaux; la karstogenese se 
trouve alors stopple (Blanc, 1997) mais les eaux issues de la fonte du gel au contact des 
roches continuent de ruisseler jusqu’au niveau geologique inferieur. Les Grands Causses, 
se trouvant en zones p eriglaciaires, subissent dans les p eriodes hivernales, le gel des eaux 
dans les zones superficielles et, le degel de ces eaux lors des periodes estivales.

Pour le Quaternaire recent, Guiot (1987) a pu estimer les temperatures et les precipi
tations dans le sud de la France a partir des pollens preserves dans les sediments lacustres. 
De -18500 ans (BP) a -10500 ans (BP), les temperatures auraient et e entre 6 et 15°C 
moins elevees que de nos jours. Et pour l’etage de l’Holocene, un brusque rechauffement 
a lieu entre -10500 ans (BP) et -9500 ans (BP) d’environ +7 a +8°C atteignant son 
maximum vers -6000 ans (BP), et avec un maximum des temperatures d’environ 8°C de 
plus que les temperatures connues actuellement.

La d etermination des temp eratures pour les grandes p eriodes de changements cli- 
matiques permet, a l’aide de relations liant la temperature et la teneur en deuterium 
des eaux met eoriques (cf. paragraphe 2.2.3), de determiner les variations au cours du 
temps de ces teneurs. Les temperatures estimees aux cours des periodes geologiques sont 
report ees dans le tableau 2.1.

Hypothese sur l’eau de mer

Condition initiale sur les teneurs en isotopes stables de l’eau de mer * il

Bien que des auteurs aient par le passe fait l’hypothese que les teneurs en isotopes 
stables de l’eau de mer sont restees constantes au cours des temps (Pearson, 1964),
il s’avere, grace a l’ etude des enregistrements en oxygene-18 mesures sur les forami
niferes benthiques, que ces teneurs evoluent. Ainsi, Duplessy et al. (1980) montre que 
le 518O mesure sur les foraminiferes benthiques varie, selon la latitude et en fonction 
du temps. D’apres ces enregistrements, Rozanski (1985) estime que, pour la transition 
Pleistocene/Holocene (derniere glaciation au Quaternaire), la variation du 518O de l’eau 
dans l’Ocean Atlantique equivaut a ~ -1,3 %o, ce qui correspondrait — en supposant une
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droite d’evaporation de pente 5 — a une variation de ~ -6,5 %o pour 52H de beau de 
mer.

En se basant sur le meme type de correction des enregistrements des 5180 mesures 
sur les foraminiferes (-0,6 %o pour les Cibicides (Duplessy et al, 1980)), et a partir de 
renregistrement en 180 sur une carotte de bocean Pacifique nord (Douglas et Woodruff 
(1981) d’apres les resultats de Douglas et Savin (1975) et Savin et al (1975)), la recons
titution approximative des teneurs en isotopes stables de beau de mer donne une teneur 
en oxygene-18 de -0,6 %o (avec 5180 de 0 %o pour les foraminiferes an debut du Cretace, 
cf. figure 2.6), et une teneur en deuterium de 0 %o.

Malgre une utilisation globale de profils de foraminiferes (essentiellement valables 
regionalement), et une extrapolation a la periode du Cretace, de la correction de la te
neur en oxygene-18 des Cibicides sur celle de beau de mer, ces valeurs reconstitutes pour 
boxygene et le deuterium de beau de mer seront considerees, dans le modele pour la 
simulation des transferts de fluides.

03

-.00

Figure 2.6: Evolution de la teneur en oxygene-18 des foraminiferes benthiques (■), foraminiferes planc- 
toniques et coccolithes (A. #. X) an cours du temps et paleotemperatures deduites (Douglas et al., 1981)

De plus, ces faibles teneurs en isotopes determinees permettent de considerer dans le 
modele pour la simulation des transferts de traceurs que les conditions initiales — pour 
les modeles de transport — sur les teneurs en isotopes stables de beau de mer dans les 
formations du Toarcien et Domerien seront egales a 0 %o vs SHOW pour le deuterium 
et boxygene-18.

Condition initiale sur la concentration en chlorure de beau de mer

Les variations de concentrations de beau de mer au cours du temps sont tres peu 
connues. La teneur en oxygene-18 des eaux oceaniques au Cretace etant quasi-identique 
a celle mesuree actuellement, on pent supposer que les conditions evaporatoires (condi- 
tionnant les teneurs isotopiques de beau) etaient similaires a celles connues actuellement. 
En emettant bhypothese simplificatrice que le stock de chlorure contenu dans bocean est
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reste constant au cours du temps, il apparait que la concentration en chlorure de l’eau 
de mer au debut du Cretace a pu etre du meme ordre de grandeur que celle mesuree 
actuellement. Sous ces differentes hypotheses, la condition initiale pour la concentration 
de l’eau mer en chlorure, pour les couches du Toarcien et Domerien dans le modele de 
transfert de fluides, sera la concentration mesuree actuellement.

L’eau de mer actuelle correspond a une quantite de 34 kg de NaCl pour 1 m3 soit
19,4 g de Cl- par kg d’eau; avec une densite de 1025 kg.m-3 pour l’eau de mer, la 
concentration en chlorure de l’eau de mer est de 19,885 g.l-1 (de Marsily, 1986). La 
condition initiale sur la concentration en chlorure de l’eau de mer est donc de 20.103 

mg.l-1.

Hypothese sur les eaux meteoriques

Teneurs isotopiques des eaux meteoriques au Tertiaire et au Quaternaire

Les connaissances en matters de variations des teneurs isotopiques des precipitations 
au cours du temps sont essentiellement restreintes aux derniers 160000 ans et aux hautes 
latitudes, correspondant aux enregistrements dans les glaces de Vostok — Antarctique 
— ou de Camp Century — Groenland — (Oeschger et Mintzer, 1993). Quelques auteurs 
(Bao et Koch, 1998) tentent de determiner la composition isotopique des precipitations 
en utilisant des enregistrements sur des debris biologiques fossilises.

La relation de Dansgaard (1964) — dans Kitano (1975) — etablie sur des donnees 
globales et pour des precipitations modernes, donne la relation entre la teneur en oxygene-
18 et la temperature.

r a* 18O = 0,695 TannueHe - 13,6 % (SMOW) Dansgaard (1964) , _
( = 5,6 TannueHe - 100 % (SMOW) ( )

Les temperatures au cours du temps ayant ete estimees precedemment, cette relation 
permet d’obtenir des valeurs de teneurs isotopiques pour les precipitations. Cependant, 
l’utilisation faite ici de la relation de Dansgaard ne peut en aucun cas permettre une 
reconstitution de ces donnees, mais tout au plus une estimation tres approximative des 
teneurs en isotopes stables. En effet, la temperature seule n’intervient pas dans leur 
variation : les effets de continentalite, de latitude, d’altitude, de saisonnalite, et dans 
une moindre mesure, de condensation et de cinetique d’evaporation secondaire, jouent 
un role tres important dans la composition isotopique des precipitations (Clark et Fritz, 
1997). Malheureusement, ces effets et les variations dans le temps qu’ils induisent sur les 
precipitations sont difficiles a estimer, ce qui aboutit actuellement, a la reconstruction 
hypothetique des compositions isotopiques des precipitations, en utilisant la relation de 
Dansgaard.

Philippot et al. (2000) et Huneau (2000) ont montre respectivement sur les sites de 
Mol (Belgique) et de Valreas (sud de la France), que la pente de relation lineaire entre les 
paleotemperatures (obtenues a partir de l’analyse des gaz rares) et les teneurs en oxygene- 
18 differait d’un facteur 2,5 par rapport a la relation de Dansgaard (cf. equations 2.15 
et 2.16).

r a18O = 0,26 T(°C) - 9,5 % (V - SMOW) Philippot et al. (2000) ( )
(a2 H = 2,08 T (°C) - 66 %c(V - SMOW) (.5)
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r a18O = 0,22 T(° C) - 10 % (V - SMOW) Huneau (2000) (2 .
(a2H = 1,76 T(°C) - 70 % (V - SMOW) (2.16)

Philippot et al. (2000) expliquent cette importante difference entre les relations 2.15 
et de Dansgaard en partie par le fait que les teneurs en isotopes stables donnent des 
indications sur les temperatures de condensation de la vapeur atmospherique, au moment 
de la formation des precipitations alors que les teneurs en gaz rares dissous dependent 
de la temperature de la base de la zone non saturee au moment de la recharge.

Par ailleurs, Boyle (1997) determine une pente de -0,37 %o/°C pour la droite liant 
les donnees en oxygene-18 et la temperature, entre le dernier maximum glaciaire et 
l’Holocene. Ceci serait un effet induit par le rafraichissement d’environ 5°C des zones 
subtropicales oceaniques (ou s’evapore une importante partie de l’eau constituant les 
precipitations du Groenland). Pour etablir liquation de cette droite, il fait donc les 
hypotheses suivantes :

- il considere que la zone a l’origine de l’apport principal des precipitations n’a pas 
change au cours du temps.

- il considere qu’au dernier maximum glaciaire, la relation entre la temperature et 
les teneurs en oxygene-18 des precipitations etait une relation du type de celle de 
Dansgaard (pente identique = 0,69 %o/°C) mais dont l’ordonnee a l’origine etait 
changee du fait :

1. du rafraichissement de la zone oceanique, source de la vapeur d’eau des precipitations
2. de l’accroissement de 1 %o du S18O moyen de l’ocean, du a l’augmentation du 

volume des glaces aux poles.
La relation entre les teneurs en oxygene-18 des precipitations et la temperature, obtenue 
par Boyle (1997) permet de lier deux epoques distinctes (epoque A et l’actuelle, par 
exemple) c’est-a-dire que la teneur en 18O des precipitations de l’epoque A peut etre 
determinee, connaissant :

- la variation du a18O moyen de l’ocean entre l’epoque A et l’actuelle,
- la difference de temperature de la zone source des precipitations, entre l’epoque A 

et l’actuelle,
- la temperature actuelle et la teneur en 18O des precipitations actuelles,
- la temperature du milieu recepteur des precipitations, a l’epoque A.

Ces travaux ont ete menes sur la periode du dernier maximum glaciaire et sur les glaces 
du Groenland. Ces travaux sont novateurs puisqu’ils confirment que la relation de Dans
gaard ne peut s’appliquer sous sa forme brute en dehors des periodes modernes et qu’ils 
proposent par une nouvelle approche, une relation proche de celle obtenue par Huneau 
(2000) a partir de l’analyse de gaz rares.

Pour le site de Tournemire, la reconstitution des teneurs isotopiques des precipitations 
au cours du temps, est donc dans l’etat actuel des connaissances tres delicate. Concernant 
les scenarios pour les conditions d’entree pour le systeme hydrogeologique de Tournemire, 
deux hypotheses ont ete retenues.

Les teneurs isotopiques des precipitations calculees dans le premier scenario ont ete 
obtenues en utilisant la relation de Dansgaard (equation 2.14), dont on sait a priori 
qu’elle ne reflete pas les precipitations des epoques passees mais seulement de l’epoque 
actuelle. L’utilisation de la relation de Dansgaard ne constitue pas une reconstitution
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de ces donnees, mais permet de donner une estimation approximative des teneurs en 
isotopes stables.

Le second scenario propose des teneurs isotopiques des precipitations calculees a 
partir de la relation (equation 2.16) obtenue par Huneau (2000) sur le site de Valreas 
dans le sud de la France. Cette relation semble la mieux adaptee puisqu’elle a ete obtenue 
sur un site proche de Tournemire. Cependant, comme pour la relation de Dansgaard, cette 
relation est utilisee mais aucune certitude n’est emise pour la validite de son utilisation, 
en particulier au-dela de quelques dizaines de milliers d’annees.

Les teneurs isotopiques des precipitations calculees pour les deux scenarios ont ete 
reporters dans les tableaux recapitulatifs 2.1 et 2.2 (temperatures en Europe d’apres 
Frakes (1979), et echelle des temps d’apres Foucault et Raoult (1984)).

Concentrations en chlorure des eaux meteoriques au Tertiaire et au Quaternaire

La concentration en chlorure dans les eaux de pluie est generalement fonction de la 
distance a la mer. Ainsi, Schiller (1961) montre dans le Bassin d’Aquitaine que la teneur 
en chlorure de l’eau de pluie, tres forte au voisinage de la cote (15 a 20 mg.l-1), diminue 
tres rapidement vers l’interieur des terres. Elle n’est plus que de 10 mg.l-1 a 10 km et de
2,5 mg.l-1 a 125 km. De plus, Meybeck (1984) montre que le chlorure dans les eaux de 
pluie est bien d’origine oceanique mais que les concentrations mesurees peuvent varier 
selon la hauteur de pluie et l’importance des echanges atmospheriques. De ce fait, selon 
les sites etudies, les decroissances de ces concentrations en fonction de la distance a la 
coute peuvent fortement varier les unes par rapport aux autres.

Depuis l’exondation du massif, la distance du site de Tournemire, a la mer a relati- 
vement peu varie au cours du temps. L’hypothese qu’entre -53 Ma et la periode actuelle, 
les concentrations en chlore dans les eaux de pluie sont restees faibles est envisageable.

La concentration en chlorure des nappes aquiferes sera donc consideree dans les 
mo deles, constante et egale a la concentration mesuree dans les aquiferes du site de 
Tournemire de nos jours c’est-a-dire a ~ 5 mg.l-1 (cf. tableau 7.1).

2.2.4 Tableaux recapitulatifs

En resume, les travaux detaillees au paragraphe 2.2.2, suggerent que l’ecoulement 
au sein de la formation argileuse a pu debuter des -20 Ma, sous l’effet d’une drainance 
sans doute verticale ascendante. Toutefois, les moderations ne prendront en compte 
l’ecoulement dans la couche argileuse qu’a partir du Villafranchien (-3 Ma); la drainance 
est alors verticale descendante.

Ces travaux suggerent egalement qu’au plus tot, le transport diffusif des traceurs 
l’eau dans le systeme de Tournemire a commence a la compression pyreneenne vers -53 
Ma. Plus vraisemblablement, le transport commence apres une phase de fracturation 
importante qui correspond au paroxysme de la compression pyreneenne datee a -42 Ma. 
Neanmoins, les moderations prendront en compte le transport diffusif des l’Ypresien 
(-53 Ma).

Les donnees initiales des eaux dont on cherche a estimer les transferts dans le systeme, 
sont les valeurs des teneurs en isotopes stables et en chlorure de l’eau de mer. Ces donnees 
ont ete etablies (cf. paragraphes precedents), pour le Toarcien et le Domerien, a 0 %o pour 
le deuterium et l’oxygene-18, et a 20.103 mg.l-1 pour le chlorure.
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Ere Piriode Epoque Etage

QUATERNAIRE

Li

!

C

!s

Pliocene

Mioc6ne

Oligocene

Eocene

Paleocene

Villafranchien

Messinien

Burdigalien

Aquitanien

Priabonien

Bartonien

Lutetian

Ypresien

Ma

2,0
3,0

5,3
6,3

16,2

20,0

25,2

36,0

39,4

42,0

49,0

54,0

66,5

temperature
(°C)

Precipitations
(Dansgaard)
s2h s"b

Precipitations
(Huneau)

S2H S1^)

voir tableau 2.2

30

25

12

15

12

+68

+40

-33

-16

-33

+7,3

+3,7

-5,3

-3,2

-5,3

-47

-56

-79

-74

-79

I ECOULEMENT 
dralnance 

descendants
-3,4

-4,5

TRANSPORT

diffusion des 
traceurs 
dans la 

formation 
impermeable

ECOULEMENT
?

Tendanced 
dralnance 

ascendante 
?

-7,4

-6,7

-7,4

TRANSPORT
?

diffusion des 
traceurs 
dans la 

formation 
impermeable

Regime
hydrostatique

dans la 
formation 
argileuse

Tableau 2.1: Scenario propose pour le fonctiomiement hydrogeologique du massif de Tournemire
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Pour les variables d’entree du systeme c’est-a-dire pour les precipitations, la concen
tration en chlorure a ete choisie a 5 mg.l-1. En revanche, les teneurs en isotopes stables 
des precipitations ont varie au cours du temps; la determination des teneurs isotopiques 
des precipitations a ete effectuee en considerant les temperatures atmospheriques au 
cours du temps. Ces temperatures, et les teneurs isotopiques des precipitations qui ont 
e t e calcule es, en utilisant la relation de Dansgaard ( equation (2.14)), ont et e report ees 
au tableau 2.1 pour le Tertiaire et au tableau 2.2 pour le Quaternaire.

Precipitations
(Dansgaard)

Precipitations
(Huneau)

-45 -6.7 -82 -7.8

-128 -17.1 -109 -11.1

-33 -5.3 -79 -7.4

-128 -17.1 -109 -11.1

-45 -6.7 -82 -7.8

-128 -17.1 -109 -11.1

-33 -5.3 -79 -7.4

-128 -17.1 -109 -11.1

-27 -4.5 -79 -7.4

-128 -17.1 -109 -11.1

-16 -3.2 -74 -6.7

-116 -16.0 -106 -10.8

1 -1.1 -68 -6.0

-116 -16.0 -106 -10.8

Tableau 2.2: Donnees isotopiques proposees pour les precipitations au Quaternaire a partir des relations, 
518O en fonction de la temperature, etablies par Dansgaard (1964) et Huneau (2000) (temperatures en 

Europe d’apres Frakes (1979) et echelle des temps d’apres Foucault et Raoult (1984))

68



Deuxieme partie

Les traceurs 
Acquisition des donnees
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Chapitre 3

Le chlorure : mise au point d’un 
protocole d’extraction (PECH)

3.1 Pourquoi un nouveau protocole pour l’acquisition de 
donnees en chlorure ?

L’acquisition de donnees fiables en chlorure de la solution interstitielle est fondamen- 
tale au regard des objectifs poursuivis. Mais malgre de multiples methodes de deter
mination des concentrations chimiques pour les solutions interstitielles, elles se revelent 
souvent inappropriees pour les milieux geologiques a faibles teneurs en eau tels que les 
argilites.

Ainsi, le pressage (ou squeezing) des roches pour l’extraction directs des eaux in
terstitielles a ete tente sur le materiau de Tournemire par le British Geological Survey 
(Nottingham). Cette technique, consistant en l’expulsion de l’eau interstitielle par aug
mentation de la contrainte mecanique sur le materiau, a du etre modifiee pour le materiau 
de Tournemire du fait de sa faible teneur en eau. Les echantillons ont ete broyes puis 
sdches pour etre enfin rehydrates jusqu’a une teneur en eau d’environ 30 % (Cave et al., 
1997). Du fait du remaniement des echantillons et de l’ajout d’eau en proportion impor- 
tante, la dissolution des carbonates et des modifications dans les bases echangeables sont 
apparus non negligeables. De plus, cette methode a entraine le fractionnement ionique 
des elements au cours du pressage. Du fait de ces artefacts, cette technique n’a pas permis 
d’obtenir de resultats fiables pour les concentrations en chlorure; les donnees obtenues 
n’ont ete utilisees que de maniere indicative (De Windt et al., 1999)

Par ailleurs, d’autres techniques “mecaniques” comme la centrifugation, n’ont pas 
permis de recolter l’eau des argilites.

3.2 Le chlorure dans les argilites du Toarcien superieur

Les techniques generalement employees ne permettant pas d’obtenir de resultats sa- 
tisfaisants sur le materiau de Tournemire (du fait de la faible porosite du milieu et 
de la faible teneur en eau), un Protocole d’Extraction des CHlorures (PECH) de l’eau 
interstitielle a ete spdcialement mis au point.

Dans ce but, les travaux ont ete orientes vers la caracterisation des differents 
reservoirs de chlorure dans le materiau de Tournemire, et la determination des 
caracteristiques d’extraction des chlorures des eaux interstitielles.

Les precedentes etudes sur Tournemire (Barescut et Michelot, 1997 ; Lagneau, 1997 ;
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Moreau-Le Golvan, 1997 ; Boisson et al., 1998a ; Bonin, 1998) presentent les tres faibles 
permeabilites du site de Tournemire et suggerent la diffusion comme processus domi
nant pour la migration des traceurs. L’idee directrice des manipulations men&s pour 
l’elaboration du protocole PECH est donc d’utiliser la diffusion du chlorure afin d’estimer 
les concentrations initiales en chlorure de la solution interstitielle et les caracteristiques 
de la diffusion du chlorure dissous a travers la roche. Ceci a ete etudie en comparant 
deux pro cedes distincts :

Le premier procede a ete appele diffusion simple.
Il s’agit d’immerger dans de l’eau ultra-pure, a un rapport roche/eau determine, des 

echantillons intacts d’argilites et les laisser diffuser. La quantite de cette solution est 
determinee selon la geometrie de l’echantillon, du contenant, mais aussi en tentant de 
maximiser le rapport roche/eau (en tenant compte de l’effet de dilution et de la limitation 
analytique).

Le suivi de la diffusion est effectue par differents prelevements dans le temps et par 
analyse chromatographique des cations et anions de la solution. Des travaux de ce type 
ont ete effectues sur des granites (Savoye, 1998); le solvant utilise etait l’eau deionisee. 
Ces travaux ont montre que, sur des materiaux peu permeables, ces manipulations etaient 
longues.

Pour le materiau issu du Toarcien a Tournemire, une estimation preliminaire du temps 
de mise a l’equilibre a ete effectuee par modelisation; les resultats sur les echantillons 
utilises ont montre une mise a l’equilibre au bout de 18 a 24 semaines. Ces simulations 
sont decrites en annexe A.

Le second procede mis en reuvre est la maceration.
Il s’agit d’immerger des echantillons d’argilites, broyes selon une granulometrie fixee 

dans de l’eau ultra-pure, avec un rapport roche/eau determine, et de suivre revolution 
chimique de la solution.

Le suivi de ces experiences est identique a celui des manipulations de diffusion.

Les experiences de mise au point du protocole ont ete men&s sur echantillons pro- 
venant du forage VF4 (datant de janvier 1998) echantillonnant le Toarcien supdrieur. 
Ces echantillons ont ete preleves a 60,70, 64,65, 68,75, 72,60 et 76,70 metres de la tete 
du forage VF4 se situant au niveau du tunnel. L’appellation des echantillons PECH est
respectivement VF4 06070, VF4 06465, VF4 06875, VF4 07260 et VF4 07670.

3.2.1 Travaux experimentaux sur les echantillons PECH

Pour chacun des cinq echantillons presentes precedemment et comme le montre la 
figure suivante, la carotte a ete separee, d’une part en une serie de cubes d’environ 3 cm3 

chacun (pour un poids total d’environ 300 grammes) et d’autre part, en 5 series d’environ 
70 grammes de granulometries distinctes.

Les granulometries ont ete appeldes A, B, C, D et E. Les differentes tailles granu- 
lometriques utilisdes sont :

A : entre 20 et 4 mm 
B : entre 4 et 2,5 mm 
C : entre 2,5 et 1,6 mm 
D : entre 1,6 et 1 mm 
E : entre 1 et 0,4 mm
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Pour ces deux types de manipulations, on a rajoute de l’eau a un rapport roche/eau 
proclie de 2270 g.l-1. Durant toute la duree des manipulations de diffusion, les echantillons 
out ete places sous une lumiere Ultra Violet C (254 inn) afin de limiter le developpement 
bacterien et supprimer son influence sur la cliimie des solutions. En fin de manipulation 
de diffusion, Let at visuel des echantillons etait inchange : les cubes sont rest.es coherents.

Analyse chimique en roche totale et microsonde ionique

- 300 g

Diffusion simple

R/E = 2270 g.l

Maceration

Maceration
F< 0.4 mm

Broyage —► Tamisage -
20 mm > A > 4 mm 

4 mm > B > 2.5 mm
2.5 mm > C > 1.6 mm
1.6 mm > D > 1 mm

1 mm > E > 0.4 mm

Diffraction 
Rayons X

Diffraction Rayons-X

Figure 3.1: Travaux menes sur les 5 echantillons PECH, pour l’elaboration du Protocole d’Extraction des 
CHlorures : analyse chimique en roche totale, et analyse semi-quantitative par microsonde ionique (SIMS), 
experiences de “diffusion simple”, experiences de maceration sur 5 tallies granulometriques, analyses par 
diffraction X, et etude des resultats des prelevements chimiques par Analyse en Composantes Principales

La mise a l’equilibre a ete suivie chimiquement pour les deux types de manipulations. 
Ce suivi a ete mene pendant 3 semaines pour les experiences de maceration, et pendant 
9 mois pour les experiences de diffusion simple.

Les dosages des anions (fluor, chlorure, nitrite, bromure, nitrate, sulfate) et cations 
(lithium, sodium, ammonium, potassium, magnesium, calcium) sur les echantillons sont 
exposes en annexe B.1.1. L’analyse des nombreuses donnees obtenues a ete effectuee 
par traitement statist.ique (analyse factorielle discrimante et analyse en composantes 
principales).

Le bromure, comme le chlorure, etait un t.raeeur interessant a suivre; cependant, 
les teneurs en bromure mesurees etant t.res faibles et souvent pro dies de la limit.e de 
detection, il n’a pas ete possible de mett.re en place ce meme protocole pour 1’analyse du 
bromure de la solution interstitielle.

Par ailleurs, de nombreuses analyses (de diffraction aux rayons-X, a la microsonde 
ionique...) out ete effectuees afin de determiner les differents reservoirs de chlorure dans 
la roche.
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3.2.2 Traitement des donnees issues des dosages par chromatographie 
ionique

Les mesures brutes obtenues par chromatographie ionique, ont ete corrigees des per
turbations dues aux differents preievements opdr^s au cours du temps. Ces corrections 
comprennent :

Les corrections des donnees brutes par rapport au blanc

Le blanc CBlanc est la mesure de l’effet du contenant sur l’eau a chaque pas de 
temps. L’effet du contenant pour chaque echantillon ech est calcule a partir de l’effet du 
contenant sur le volume d’eau du blanc Veaublanc ramene au volume d’eau de l’echantillon

eauech
C Blanc — Cblanc„

Veeaublanc
eauech

La concentration reelle C de l’echantillon est donnee par la concentration mesuree 
minoree du blanc :

C — C Ech CBlanc
AC ^ ACEch + ACBlanc

Le calcul des rapports roche/eau au cours du temps

Pour le pieme prelevement et a volume preleve identique pour chaque prelevement,
le rapport roche/eau ER- vaut :

R R
Ep (E p.VOl prelevement)

o' R est la masse de roche initiale et considered constants au cours du temps (gramme),
E le volume d’eau initial (litre),
et Ep volume d’eau au pieme prelevement (litre).
Les incertitudes sur les mesures de poids de roche AR et de volume d’eau AE sont 
respectivement egales ' 0,1 g et 10-4 l.
Pour le rapport roche/eau au prelevement p et en considerant que AEp — AE, A-RR 
vaut :

R — _R (AR + AEpA
Ep Ep R Ep

Le calcul de la quantite extraite par kg de roche

La conversion de la concentration de la solution du becher (mg.l-1) en la teneur 
extraite — exprimee en mg d’espAce par kg de roche (ppm de roche) — est obtenue par 
la relation suivante :

C — 103 Cmg.i-1
Cppm de roche — 10 r 

E

AC — ( 1^-Cmg.l-1 ^ (ACmg.l-1 + AE ^
ACppm de roche — I c> 11^. +R

E \ Cmg.l 1 RE
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3.2.3 Experiences sur la roche broyee et tamisee

Analyse des donnees recoltees lors des manipulations de maceration

Les cinq echantillons etudies ont ete broyes et tamises ; pour chacun d’entre eux, cinq 
granulometries ont ete considerees. Les donnees chimiques recoltees lors du suivi des 
manipulations sont nombreuses et permettent leur analyse par un traitement statistique. 
Afin d’evaluer le role de la granulometrie et les processus mis en jeu dans ces manipula
tions, ces donnees ont ete traitees par analyse factorielle discrimante (AFD) d’une part, 
et par analyse en composantes principales d’autre part (ACP).

Le role de la granulometrie

L’analyse factorielle discrimante (AFD) permet de tester si, etant donne un certain 
nombre de descriptions (variables quantitatives), divers groupes d’individus (unites sta- 
tistiques dont le groupe d’appartenance est une variable qualitative) sont bien differents 
comme le suppose a priori l’hypothese d’appartenance a ces groupes distincts. Les 
categories choisies correspondent ici aux cinq granulometries.

L’AFD effectuee sur les donnees des manipulations de maceration montre que la gra
nulometrie joue un role. En effet, chacune des fractions granulometriques represente un 
groupe dans le nuage de points de l’espace des unites statistiques. Cependant, au sein 
d’une meme classe granulometrique, les donnees sont relativement dispers&s et ceci en- 
traine un chevauchement des groupes. En effet, le reclassement des unites statistiques 
dans les groupes calculus (et non plus fixes a priori) a l’issue de l’AFD permet de cal- 
culer un taux d’erreur de classification : celui-ci s’eleve ' 0,34. Ceci signifie que dans un 
tiers des prelevements effectu4s d’une categorie donn&, le comportement chimique de 
l’echantillon correspond ' celui d’une fraction granulometrique voisine. Autrement dit, 
pour deux echantillons dont les granulometries sont differentes, on peut obtenir le meme 
comportement chimique. Ceci est obtenu en jouant sur une autre variable : le temps 
(variable prise en consideration lors de l’AFD).

Le taux eleve de reclassement des unites statistiques par l’AFD, montre que les valeurs 
des categories de granulometries choisies pour les manipulations de macerations, ne sont 
pas discriminantes; ceci permet de meler les donnees des diffnrentes granulometries pour 
la determination des processus mis en jeu lors de ces manipulations.

Processus de liberation du chlorure lors des experiences de maceration

L’analyse en composantes principales (ACP) des donnees recueillies lors des manipu
lations de maceration permet de mettre en evidence les differents processus mis en jeu 
lors de ces exp eriences.

L’observation du cercle des correlations dans l’espace des variables a permis d’iden- 
tifier deux processus majeurs distincts :

1. La forte corr elation entre le potassium, le magnesium et le sodium exprime l’attaque 
des mine raux argileux. Cependant, la forte coline arite entre le vecteur du facteur 1 

et le calcium peut etre expliquee par la dissolution des calcites presentes dans les 
echantillons. De meme, la forte colinearite entre le vecteur du facteur 1 et le sulfate
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suggere l’alteration des pyrites on la mise en solution de sulfates solides. On peut 
dire de plus que ce processus est tres lie a la variable temps.
Eli consequence, on peut dire que le facteur 1 qui explique a 60 % la variance des 
domiees exprime generalement Valteration des mineraux.

2. Contrairement an premier facteur, le second facteur (13 % de la variance exprimee) 
est essentiellement exprime par la variable chlorure, qui elle-meme id est correlee 
signihcativement avec aucune autre variable. Ceci permet de s’assurer que dans 
les systemes experimentaux mis en place, le chlorure est un element chimiquement 
inerte et que son processus d’apparition dans le systeme est un processus physique. 
De plus, la non-correlation entre les variables chorure et sulfate suggere que ces 
deux elements sont issus de reservoirs different^ c’est-a-dire que le sulfate n’appa- 
rait pas etre issu de sulfates dissous dans la solution interstitielle.
La non-correlation des variables chlorure et temps, et la mise a l’equilibre du 
systeme que Ton observe aussi directement grace aux graphiques “concentration 
en fonction du temps” (presenters en annexe B.1.2), nous fait penser an processus 
de diffusion.

3. Certaines variables sont guidees par des processus annexes, en particulier les va
riables dont les correlations avec les facteurs 1 et 2 sont faibles. Ainsi, dans une 
moindre mesure que les deux processus exposes precedemment, d’autres proces
sus interviennent. Ainsi, le facteur 3 semble etre 1' oxy do-reduction, avec une 
correlation moyenne des nitrites. Si ce troisieme facteur est bien Loxydo-reduction, 
cela suggere que les sulfates obtenus lie sont pas issus de Loxydation des py
rites (non-correlation des variables sulfate et nitrite sur le facteur 3), mats bien 
de l’alteration de mineraux sulfates.

Cercle des correlations 
axes 1 et 2 (73% de la variance) Espace des unites statist!ques 

ACP experiences de maceration

Figure 3.2: Resultats de VAnalyse en Composantes Principales : espaces des variables et des unites
statistiques des experiences de maceration

L’ACP sur les domiees des manipulations de maceration permet de faire quelques re- 
marques supplementaires :

- L’ACP montre qu’il n’existe pas de correlation entre les chlorures et le calcium (r = 
0,29 cf. tableau 3.1), ce qui signihe que les calcites dissoutes lors des macerations 
tie liberent pas d’inclusions fluides chargees en chlorure, ou du moins qu’elles lie 
constituent pas la source majeure de chlorure (sauf si l’ouverture des inclusions 
fluides est purement mecanique, lors du broyage).
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Ceci permet d’eliminer un reservoir potential de chlorure dans les calcites et d’orien- 
ter les travaux vers l’observation de la microporosite accessible au processus de 
diffusion ainsi qu’au reservoir potentiel de chlorure que sont les mineraux (autres 
que la calcite) et les sites de compensation des cations a proximite des feuillets 
argileux.

- Par ailleurs, l’ACP montre que dans l’espace des unites statistiques, les cinq gra
nulometries considerees sont globalement presentes dans tout le nuage de points; 
c’est donc que les processus mis en jeu pour les granulometries de A a E sont iden- 
tiques. Comme pour l’AFD, la granulometrie, pour les valeurs utilisees dans ces 
manipulations n’est pas discriminante.

temps F Cl N02 N03 S04 Li Na NH4 K Mg
temps 1,00
F -0,76 1,00
Cl 0,04 0,22 1,00
N02 -0,79 0,55 -0,19 1,00
N03 -0,60 0,63 0,26 0,60 1,00
S04 0,67 -0,73 0,14 -0,59 -0,51 1,00
Li 0,33 -0,58 -0,31 -0,34 -0,52 0,65 1,00
Na 0,68 -0,79 0,09 -0,56 -0,49 0,95 0,62 1,00
NH4 0,43 -0,56 0,04 -0,45 -0,38 0,81 0,65 0,79 1,00
K 0,45 -0,60 0,16 -0,43 -0,37 0,91 0,67 0,90 0,83 1,00
Mg 0,63 -0,72 0,07 -0,50 -0,46 0,90 0,65 0,90 0,73 0,91 1,00
Ca 0,38 -0,41 0,29 -0,34 -0,22 0,58 0,28 0,57 0,34 0,63 0,70

Tableau 3.1: Matrice des correlations intervariables des experiences de maceration

facteur 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
temps 0,76 -0,15 -0,54 0,03 0,23 0,08 0,05 0,11 0,19 -0,03 -0,02 0,06
F -0,83 0,31 0,11 -0,17 -0,28 0,08 -0,13 0,24 0,06 -0,07 -0,04 -0,01
Cl 0,04 0,87 -0,34 -0,24 -0,12 -0,13 0,20 -0,08 0,04 0,03 -0,01 -0,01
N02 -0,69 0,06 0,59 0,22 0,16 -0,27 0,09 0,02 0,15 -0,02 -0,01 0,02
NOS -0,64 0,52 0,28 -0,03 0,38 0,32 0,06 -0,01 -0,02 -0,01 0,01 0,00
S04 0,95 0,14 0,07 -0,09 0,06 -0,07 0,03 0,10 -0,02 -0,13 0,14 -0,04
Li 0,71 -0,33 0,42 -0,09 -0,27 0,20 0,28 -0,03 0,06 -0,02 -0,02 0,00
Na 0,95 0,10 0,08 -0,03 0,17 -0,09 0,02 0,03 -0,10 -0,11 -0,13 -0,05
NH4 0,81 0,07 0,31 -0,38 0,04 0,00 -0,24 -0,15 0,14 0,01 -0,01 -0,01
K 0,89 0,26 0,31 -0,04 -0,03 -0,04 -0,04 0,07 -0,10 0,05 0,00 0,15
Mg 0,93 0,15 0,15 0,15 0,04 0,01 0,00 0,16 0,02 0,19 0,00 -0,08
Ca 0,62 0,46 -0,02 0,57 -0,19 0,10 -0,11 -0,10 0,05 -0,06 0,00 0,00

Tableau 3.2: Matrice des correlations entre variables et facteurs principaux des experiences de maceration

Diffractogrammes Rayons X 

Resultats sur la roche totale

Sur les granulometries A et E, des diffractogrammes aux rayons X, en roche totale, ont 
ete effectues. Les echantillons ont ete finement broyes au mortier d’agate pour la confec
tion d’echantillons non orientes. Le passage sur diffractometre (Philips type 1710) a ete 
effectue dans les conditions standard (rayonnement a anode Cu-Ka, tension generateur 
40 KV, intensite 20 mA, fente 1-0 1-1, monochromateur arriere, vitesse gonio 1°/mn, 
balayage par pas de 0,02° 20, sensibilite enregistrement 500 coups, constants de temps 
2, domaine angulaire 2 a 60°).
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Echantillon Argiles
(%)

Quartz
(%)

Calcite
(%)

Dolomite
(%)

Siderite
(%)

Pyrite
(%)

Plagioclase
(%)

Feldspaths
K (%)

VF4 06070 40 35 25 e e
VF4 06070 A 45 35 20 e e e
VF4 06070 E 45 35 20 e e e
VF4 06465 35 35 30 e e e

VF4 06465 A 45 35 20 e e e e
VF4 06465 E 45 35 20 e e e e
VF4 06875 30 35 35 e e

VF4 06875 A 45 35 20 e e e e
VF4 06875 E 45 35 20 e e e e
VF4 07260 40 35 25 e e

VF4 07260 A 45 35 20 e e e e
VF4 07260 E 45 35 20 e e e
VF4 07670 30 30 15 25 e

VF4 07670 A 30 25 10 20 e e e
VF4 07670 E 35 30 10 25 e e e e

Tableau 3.3: Analyse mineralogique en roche totale des fractions A et E par diffractometrie rayons-X

Resultats sur les fractions argileuses

Echantillon Illite (%) Chlorite (%) Kaolinite (%) Interstratifies Chl/Ill ou Chl/Smectite (%)
VF4 06070 25 10 45 20
VF4 06465 25 10 45 20
VF4 06875 25 10 45 20
VF4 07260 25 10 45 20
VF4 07670 25 10 45 20

Tableau 3.4: Analyse mineralogique des phases argileuses par diffractometrie rayons-X

Conclusion

La quantification se fait normalement par une estimation avec bouclage a 100 % pour 
pallier les effets de matrice et de cristallisation.

On note dans tous les echantillons la presence de 3 phases majeures (les argiles, le 
quartz et la calcite) et une phase supplementaire (la dolomite) dans les echantillons 07670 
A et E.

Les oxydes de fer sont presents sous forme de goethite ou d’hematite; les pics sont 
trop peu intenses pour permettre la determination du mineral.

Le bruit de fond ne laisse pas voir d’importantes quantites de matiere organique.
Le quartz, la calcite et la dolomite presentent des pics fins, ce qui est caracteristique 

de mineraux bien cristallises. Les resultats sur les phases majeures sont homogenes; il 
n’apparait pas de fluctuations.

Ces analyses, et dans la limite de leur precision (5 % pres), permettent de consta- 
ter que le broyage et la selection granulometrique n’ont pas induit de discrimination 
apparente entre les phases mineralogiques des echantillons de diffbrentes granulometries 
choisies.
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Analyse des donnees recoltees lors des manipulations de remaceration

A Tissue des experiences de maceration, les fractions granulometriques A, out ete a 
nouveau macerees; elles sont nominees AT Sur les fractions E issues des experiences de 
maceration, un nouveau broyage a ete effectue; la remaceration a ete effectuee sur la 
fraction granulometrique inferieure a 0,4 mm que Ton a nominee F. Cette fraction F a 
ete a nouveau maeeree avec un rapport roclie/eau de 700 g.l-1. On retrouve en annexe 
B.1.1 les resultats des analyses effectuees.

Ces donnees out ete traitees de fagon identique aux donnees des manipulations de 
maceration et de diffusion simple. Le rendement detraction des especes cliimiques a ete 
beaucoup plus eleve pour les fractions F que pour les fractions AT Ainsi, sur les fractions 
A relessivees, on a extrait de 1 a 2 mg de chlorure par kg de roclie et alors que pour les 
fractions F, Textraction est de 5 a 14 mg de chlorure par kg de roclie.

L’analyse des donnees des manipulations de remaceration par AFD montre clairement 
que les granulometries sont discriminaiites dans les processus mis en jeu lors des mani
pulations de remaceration; le taux de reclassement est de 0 c’est-a-dire que toute unite 
statistique decrite comme faisant partie a priori d’un groupe appartient effectivement 
bien a ce groupe.

Espace des unites statistiques 
AFD experiences de remac6ration
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Figure 3.3: Discrimination des differentes granulometries choisies pour les manipulations de remaceration

Les AGP des donnees cliimiques obtenues sur les fractions A’ et sur les fractions F 
out done ete menees separement. Les resultats des AGP sont regroupes en annexe B.1.2. 
On remarque que la 11011-correlation entre le chlorure et le calcium observee pour les 
experiences de maceration est a nouveau retrouvee lors des experiences de remaceration, 
aussi bien pour les fractions A (r = 0,15) que pour les fractions F (r = 0,22) (cf. ta
bleaux B.5 et B.6 en annexe B.1.2).

De plus, pour le materiau broye en dega de 0,4 mm, la liberation de chlorure est plus 
importante. L’hypothese de dissolution des inclusions fluides des calcites etant infirmee 
par la non-correlation entre les variables chlorure et calcium, on peut done emettre plu- 
sieurs hypotheses quant a la nature des chlorures extraits dans le cas de la remaceration 
des fractions F.

II peut en effet s’agir :

1. d’une ouverture de pores fermes — ou des inclusions fluides (saris dissolution de la 
calcite) — coiitenant une eau a concentration plus elevee,

2. d’un acces aux chlorures situes sur des sites de compensation des cations, pres des 
feuillets argileux,

3. d’une dissolution des chlorures appurtenant, a des mineraux hdtes, en ayaiit, depasse
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une granulometrie “seuil”. Dans ce cas, cette granulometrie “seuil” est inferieure a 
la taille granulomet-rique de la fraction A soft 0,4 mm.

3.2.4 Experiences de “diffusion simple” (sur materiau coherent) et ana
lyses chimiques de la roche

Processus de liberation du chlorure lors des experiences de diffusion simple

L’analyse en composantes principales effect.uee sur les donnees recueillies lors des 
manipulations de diffusion simple montre, comme pour les manipulations de maceration, 
la non-colinearite des vecteurs representant, les variables temps et chlorure, ainsi que la 
forte colinearite des vecteurs representant le temps, le sulfate et plus generalement les 
cations mesures.

Cercle des correlations 
axes 1 et 2 (77% de la variance)

Espace des unites statistiques 
ACP experiences de diffusion

Figure 3.4: Resultats de VAnalyse en Composantes Principales : espaces des variables et des unites
statistiques des experiences de diffusion simple

De la memo fagon que pour les manipulations de maceration, le facteur 1 est attribue 
a 1’alteration des mineraux argileux et le facteur 2 a la diffusion.

L’analyse en composantes principales effect.uee sur les donnees recueillies lors des 
manipulations de diffusion simple lie revele pas de processus different on supplementaire, 
a ceux mis en jeu lors des manipulations de maceration.

temps F Cl N02 N03 S04 Li Na NH4 K Mg
temps 1,00
F -0,66 1,00
Cl 0,14 0,28 1,00
N02 -0,59 0,09 -0,26 1,00
NOS 0,44 -0,43 0,14 -0,12 1,00
S04 0,94 -0,60 0,16 -0,48 0,27 1,00
Li 0,89 -0,66 0,01 -0,39 0,32 0,93 1,00
Na 0,87 -0,45 0,31 -0,72 0,32 0,82 0,75 1,00
NH4 0,66 -0,36 0,04 -0,39 -0,20 0,75 0,73 0,73 1,00
K 0,89 -0,52 0,23 -0,60 0,29 0,90 0,85 0,96 0,80 1,00
Mg 0,93 -0,70 0,00 -0,48 0,33 0,93 0,89 0,82 0,72 0,90 1,00
Ca 0,89 -0,51 0,35 -0,51 0,36 0,89 0,79 0,87 0,66 0,89 0,86

Tableau 3.5: Matrice des correlations intervariables des experiences de diffusion simple
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facteur 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
temps 0,97 -0,07 0,10 -0,06 0,01 -0,12 0,02 -0,07 0,12 0,07 -0,07 0,03
F -0,64 0,65 -0,11 -0,02 0,38 -0,02 0,08 0,01 0,01 0,00 -0,02 0,00
Cl 0,17 0,79 0,40 0,39 -0,15 -0,06 -0,10 0,03 0,02 -0,02 -0,01 0,00
N02 -0,59 -0,48 -0,01 0,63 0,07 0,10 0,05 0,01 0,00 0,04 -0,04 0,00
NOS 0,36 -0,26 0,86 -0,07 0,18 0,14 -0,04 -0,01 0,05 -0,03 0,04 -0,01
S04 0,96 -0,04 -0,08 0,13 0,08 -0,19 -0,01 0,04 0,02 0,10 0,08 -0,03
Li 0,91 -0,21 -0,08 0,10 0,17 -0,13 -0,20 -0,05 -0,10 -0,05 -0,04 0,00
Na 0,93 0,25 0,03 -0,12 -0,04 0,22 0,01 -0,02 -0,04 0,06 -0,07 -0,05
NH4 0,77 0,10 -0,56 0,15 0,04 0,19 -0,08 -0,06 0,11 -0,06 0,04 0,00
K 0,97 0,12 -0,05 0,01 0,04 0,17 -0,01 0,10 -0,08 0,06 0,03 0,05
Mg 0,95 -0,18 -0,06 0,00 0,01 -0,06 0,12 0,17 0,04 -0,09 -0,04 -0,01
Ca 0,92 0,13 0,11 0,16 -0,03 -0,03 0,25 -0,12 -0,07 -0,04 0,03 0,00

Tableau 3.6: Matrice des correlations entre variables et facteurs principaux des experiences de diffusion
simple

La mise au point des manipulations dite de diffusion simple a ete effectuee dans le but 
de favoriser ce processus, afin d’atteindre au mieux la quantite de chlorure de la solution 
interstitielle. Bien que les processus identifies dans les manipulations de diffusion simple 
et de maceration soient identiques, la diffusion est, comme attendu, mise en jeu de fagon 
plus importante dans le cas des manipulations de diffusion simple. En effet, les donnees 
recueillies placees dans l’espace des unites statistiques, sont moins alignees selon l’axe du 
facteur 1 dans le cas des experiences de diffusion simple que dans celui des experiences 
de maceration, et sont plus “orientees” vers l’axe du facteur 2.

Ceci semble tout a fait logique puisque les cubes decoupes pour les experiences de 
diffusion simple offrent une surface de contact plus faible que les echantillons broyes. De 
ce fait, la dissolution des mineraux argileux (toujours aussi rapide) est moins importante.

Analyses chimiques sur la roche totale

Echantillon SiO2
(%)

A^Og
(%)

Fe2Os
(%)

MnO
(%)

MgO
(%)

CaO
(%)

Na2O
(%)

K2O
(%)

TiO2
(%)

R2O5
(%)

Perte
au
feu
(%)

Total
(%)

VF4
06070 46,27 18,60 5,21 0,03 1,86 8,18 0,28 3,12 0,87 0,25 15,19 99,86
VF4

06465 46,65 18,53 4,85 <l.d. 1,81 8,27 0,29 3,15 0,86 0,22 15,21 99,84
VF4

06875 44,56 17,31 5,18 0,04 1,88 10,62 0,30 2,90 0,83 0,25 16,53 100,40
VF4

07260 46,21 16,77 5,02 0,03 1,76 10,26 0,30 2,77 0,83 0,20 15,70 99,85
VF4

07670 36,26 13,53 6,60 0,08 4,50 14,21 0,25 2,27 0,67 0,20 21,88 100,45

Tableau 3.7: Analyse chimique en elements majeurs par ICP-AES (CRPG) des echantillons PECH

Les mesures du chlore et autres elements chimiques ont ete effectuees sur la roche 
totale pour les cinq echantillons considers dans les manipulations PECH. Les analyses 
en chlore sur la roche totale ont ete effectuees sur les cinq granulometries (de A a E) des 
cinq echantillons, avant la maceration (analyses 1 et 2 — cf. tableau 3.8) ainsi qu’apres 
la maceration. Ces analyses sont repertories en annexe B.7 et comparees au paragraphs 
3.2.5. Dans les deux cas, la technique utilisee etait la fusion alcaline suivie d’un titrage 
colorimetrique. Les resultats des dosages sont donnes avec une precision moyenne de 7 %
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(Centre de Recherches Petrographiques et Geochimiques de Nancy).

Echantillon Cor, (%) CCbto, (%) (%) Cl (ppm) analyse 1 Cl (ppm) analyse 2
VF4 06070 1,35 11,58 0,99 78 85
VF4 06465 1,25 11,15 1,00 80 68
VF4 06875 1,61 14,58 1,05 80 98
VF4 07260 1,37 13,38 1,15 87 92
VF4 07670 1,06 20,39 0,81 69 78

Tableau 3.8: Analyse chimique en elements majeurs par ICP-AES (CRPG) des echantillons PECH

Ces resultats out pu etre confirmes par des analyses effectuees par potentiometrie 
apres combustion (laboratoire Wolff); les resultats obtenus sont, respectivement de 62 et 
82 mg.kg-1 pour les echantillons VF4 06465 et VF4 06875.

Localisation et essai de quantification du chlore grace a Vanalyse par micro
sonde ionique

Figure 3.5: Image de la repartition en chlore, phosphore, fluor et hydrogene de rechantillon VF4 07670 
(secteur D) par microsonde ionique (250x250 yin)

Des analyses par microsonde ionique (Carneca — Ims6f) out ete effectuees an Centre 
d’Informatique Geologique de l’Ecole des Mines de Paris (Raimbault, 2000). Les images
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obtenues lors de ces analyses permettent de visualise: la distribution des elements dans un 
materiau (analyse qualitative) ainsi que d’obtenir une analyse quantitative, en ce sens 
qu’a chaque pixel est associe un nombre d’impulsions (de 1’element analyse) stockees 
pendant le temps de comptage.

Les analyses out ete nienees sur les cinq ecliantillons utilises pour la mise an point du 
protocole PECH. Seules les images obtenues sur rechantillon VF4-07670 sont presentees 
ici. Ces images out ete obtenues sur un balayage de 250x250 pm.

Compte term des analyses chimiques, la zone etudiee apparait composee principa- 
lement de carbonates et d’argiles avec d’assez nombreux points de pyrite et quelques 
grains d’apatite. L’image du clilore (cf. figure 3.5) met en evidence des points d’accu- 
mulation associes a l’apatite; en effet, les zones on les quantites de clilore sont les plus 
elevees correspondent aux zones on le fluor et le phosphore sont fortement presents. De 
plus, 1’image du clilore niontre une correlation assez nette avec Limage de l’liydrogene, 
indiquant que le clilore est en partie associe aux phases argileuses.

Figure 3.6: Image de la repartition en oxygene, silicium, soufre et carbone de rechantillon VF4 07670 
(secteur D) par microsonde ionique (250x250 yin)

L’image du carbone (cf. figure 3.6) represente quant a elle essentiellement les carbo
nates ; la matiere organique (carbone non oxyde, done non correle avec boxygene) n’a 
pu etre mise en evidence (sans doute, du fait de sa faible table). La correlation entre les 
images du clilore et du carbone, n’est pas parfaite mais elle permet de dire que certains
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carbonates (biodetritiques?) contiennent du chlore. Cette observation du chlore dans des 
carbonates n’est pas systematique (impliquant une distribution heterogene de ces grains 
de carbonate contenant du chlore) ce qui pourrait expliquer, lors du suivi chimique des 
experiences de diffusion simple et de maceration, l’absence de correlation entre le calcium 
et le chlorure.

Les reservoirs du chlore dans le materiau de Tournemire

Les analyses effectu&s par microsonde ionique sur rechantillon VF4-07670 ont ega- 
lement ete effectu&s sur les autres echantillons. Elles ont permis de mettre en evidence, 
trois reservoirs de chlore (Raimbault, 2000).

D’une facon generate, le chlore est present de fagon diffuse dans la matrice argileuse. 
Le chlore n’est pas present dans les grains de quartz detritiques (ils sortent toujours 
en negatif sur l’image du chlore). Outre sa distribution diffuse au sein de la matrice et 
comme le montre l’exemple de rechantillon VF4 07670, le chlore est aussi generalement 
present dans les grains d’apatite.

Par ailleurs, sur certaines images, les plus grands grains de carbonate (calcite), aux- 
quels, dans au moins un des cas peut etre attribute une origine biodetritique (d’apres sa 
forme), emettent un signal nettement positif en chlore.

Raimbault (2000) conclut que les reservoirs potentiels de chlore sont donc l’apatite, 
les mineraux argileux formant la matrice, et certains grains (biodetritiques?) de calcite.

Cependant, il faut tenir compte du fait que les echantillons lors des ces analyses sont 
s^ches (etuve, puis vide pousse dans la microsonde) et que les chlorures presents dans la 
solution interstitielle sont alors, par evaporation de l’eau, pieg^s sur les mineraux argileux 
de la matrice, et donc qu’ils sont comptabilises dans le reservoir “mineraux argileux”.

Estimation quantitative de la localisation du chlore

Seul le reservoir des apatites a pu faire l’objet d’une quantification et a ete evalue a 
14 % (intervalle de confiance 10-20 %) du chlore present dans les argilites de Tournemire. 
De ce fait, il ne represente pas le reservoir majeur du chlore (Raimbault, 2000).

L’absence de standard de mineraux argileux a teneur en chlore connue (ou de stan
dards de phyllosilicates), n’a pas pas permis de quantifier le second reservoir. Le reservoir 
des grains de calcite semble etre celui le plus delicat a quantifier (Raimbault, 2000).

3.2.5 Conclusions des travaux experimentaux sur les echantillons PECH 

Les reservoirs du chlore dans le materiau de Tournemire

Les precedentes etudes effectu&s sur le materiau de Tournemire (par MEB et fluo
rescence X) dans le but de caracteriser les mineraux n’ont pu mettre en evidence la 
presence de chlorure. Les conclusions apportees par les difierentes manipulations pour la 
mise au point du protocole PECH et plus particulierement les analyses par microsonde 
ionique ont permis de caracteriser les difierents reservoirs de chlore dans les argilites de 
Tournemire.
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Ainsi, du chlore est contenu dans des grains d’apatite (pour environ 14 % de la 
quantit-e tot ale de chlore dans les argilites). Par ailleurs, du chlore est aussi contenu dans 
des grains de calcite sans doute de type biodetritique, ce qui corrobore la non-observation 
d’inclusions fluides fortement chargees en chlorure. La distribution heterogene de ce type 
de calcite peut expliquer la non-correlation entre la liberation du chlorure et la liberation 
du calcium, lors des analyses en composantes principals. Mats il est aussi possible que le 
chlore contenu dans ce reservoir soil negligeable au regard des quantiles presentes dans 
les autres reservoirs.

Malgre 1’absence de quantification des different^ reservoirs, ces analyses permettent 
de confirmer que le chlore dans les argilites de Tournemire n’est pas present uniquement 
dans l’eau interstitielle, ce qui peut expliquer une accessibility a l’eau differente selon 
le reservoir auquel il appartient. Ainsi, le chlore present dans les apatites comma dans 
la porosite occluse pourrait lie pas participer au processus de diffusion mis en oeuvre 
dans les experiences, ce qui expliquerait que les rendements detraction (cf. paragraphe 
suivant) obtenus soient faibles.

Comparaison des extractions par “maceration” et “diffusion simple”

Considerant les mesures de chlore en roche totale et les quantiles extraites par 
maceration, les rendements d’extract ion out ete calcules et se situent entre 3 % et 8 % 
(cf. annexe B.7). En terme de rendement d’extraetion, les experiences de diffusion simple 
sont comparables a celles de maceration ainsi que par ailleurs, aux lixivia!ions menees 
par Moreau-Le Go Ivan (1997).

Les faibles rendements des extractions obtenus peuvent etre expliques par la presence 
de chlore piege dans les apatites, sur les mineraux argileux de la mat rice et dans une 
porosite occluse.

Avant maceration 
Avant maceration

□ Aprds maceration
□ Quantite extra ite

■g 80

Z 40

A B C D E F Diffu A B C D E F Diffu A B C D E F Diffu

06070 06465
A B C D E F Diffu A B C D E F Diffu

07260 0767006875
Figure 3.7: Resultats des analyses de chlorure en roche totale, avant et apres maceration, et concentration 
(obtenue par les experiences de maceration et diffusion simple) ramenee au poids de roche de l’echantillon
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La figure precedente represente les resultats des analyses de chlore en roche totale 
avant et apres l’experience de maceration. Les resultats sont exprimes en ppm (mg de 
chlorure par kg de roche).

Sont reportees egalement sur ce graphique, les quantites de chlorure extraites par la 
maceration (ramenees au kg de roche).

Pour les echantillons 06465 D, 06465 E et 07670 D, les teneurs apres extraction par 
maceration sont superieures aux teneurs initiales du materiau, meme en tenant compte 
des barres d’incertitudes sur les mesures.

La contamination lors des manipulations de maceration etant exclue (puisque le com- 
portement du chlorure au cours du temps ne revele pas de pic de pollution pour ces 
echantillons), on peut expliquer les fortes teneurs de ces echantillons apres maceration par 
l’heterogeneite entre l’echantillon ayant subi l’analyse en chlore total avant la maceration 
et celui l’ayant subi apres la maceration.

Conclusions

Les differentes experiences menses ont montre que, bien que pour des rendements 
similaires, les macerations permettaient un gain de temps sur les diffusions simples, les 
incertitudes sur les quantites de chlorure extraites etaient plus elev6es. Ceci du fait de 
l’utilisation de la centrifugation (apres le broyage) dans les manipulations de maceration 
qui limite les quantites de roche a utiliser a ~ 70 g (d’ou une forte incertitude relative 
sur la quantite extraite).

Par ailleurs, les differentes analyses statistiques ont montre que la taille granu- 
lometrique des echantillons broyes influence, au-dela d’un certain seuil, la quantite ex
traite de chlorure; en effet, si cet effet n’a pas ete observe pour les fractions granu- 
lometriques A, B, C, D, et E, il semble bien que la fraction granulometrique F soit 
suffisamment fine (< 0,4 mm) pour permettre d’atteindre des mineraux de faible taille 
contenant du chlore ou pour ouvrir une porosite occluse.

Dans les manipulations de maceration, outre la mise en evidence d’un seuil de granu- 
lometrie au-dela duquel la diffusion n’est plus le processus dominant dans la liberation 
du chlorure, le processus de dissolution des mineraux argileux est fortement present par 
rapport aux experiences de diffusion simple. Et bien que pour les echantillons etudies 
jusqu’a present (provenant du Toarcien superieur), les experiences de maceration don- 
naient des resultats similaires a ceux des experiences de diffusion simple, ceci n’est peut 
etre pas verifie pour le materiau provenant des autres niveaux stratigraphiques. De ce 
fait, la technique de la maceration semble mal adaptee pour une utilisation sur un profil 
recoupant les divers niveaux stratigraphiques.

En outre, les experiences de diffusion simple, bien que moins rapides que celles de 
maceration, permettent d’obtenir la concentration en chlorure de la solution interstitielle 
des echantillons en limitant l’alteration des mineraux argileux, et semble plus adaptee a 
une utilisation sur les echantillons provenant de l’ensemble de la pile stratigraphique.

De plus, le conceptualisation d’un modele simulant l’experience, permet d’acceder 
pour chaque echantillon a une information supplementaire; en effet, la modelisation de la 
diffusion permet la determination du coefficient de diffusion du chlorure (cf. paragraphes 
suivants).

En consequence, le protocole envisage pour l’acquisition de donnees est donc celui de 
la diffusion simple.
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3.3 Protocols d’Extraction des CHlorures (PECH)

3.3.1 Objectifs

Les experiences de diffusion simple decrites precedemment out permis de montrer que 
les chlorures ayant ete mesures, au cours du temps dans l’eau ajoutee, lie provenaient 
pas de la dissolution des mineraux et correspondaient au chlore dissous de la solution 
interstitielle presente dans les pores non fermes.

Connaissant les caracteristiques physiques des experiences (rapport roche/eau, teneur 
en eau ponderate initiate de rechantillon) et la quantit-e de chlorure a l’etat final (equilibre 
diffusif), une simple equation de melange permet de determiner la concentration initiate 
en chlorure de la solution interstitielle. E11 outre, connaissant les caracteristiques phy
siques des experiences ainsi que le processus liberaut le chlorure (reconnu conime etant 
la diffusion), 1’utilisation d’un mo dele numerique (conjointe a des mesures dans le temps 
suivant. la diffusion) permet de determiner le coefficient de diffusion apparent du chlorure 
qui caracterise la dynamique de la diffusion du chlorure dans la roche.

3.3.2 Mise en oeuvre du PECH

L’organigramme presente sur la figure 3.8 decrit la mise en oeuvre du protocole PECH.

Manipulations en laboratoire

Les manipulations en laboratoire sont identiques a celles des manipulations de dif
fusion simple. Les echantillons sont decoupes en cubes d’environ 1,5 cm de cote. Par 
ailleurs, les quantites de roche et d’eau ajoutee sont minutieusement mesurees de fagon 
a limiter les incertitudes sur le rapport roche/eau.

METIS
(diffusion transitoire)

Optimisation
(fonction critere)

Determination de

Donn6es g6om6triques
(dispositif experimental)

Donnees experimentales

Porosity
(issue de la teneur en eau)

Pr6l6vements corrig6s
(analyse chimique, 

traitement de donnees)

Figure 3.8: Organigramme du protocole PECH
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Les prelevements d’eau, qui sont analyses par chromatographie ionique, sont effect ues 
sur les phases transitoire et permanente de la diffusion afin de pouvoir obtenir les deux 
donnees desirees, c’est-a-dire le coefficient de diffusion et la concentration initiate en 
chlorure de la solution interstitielle. Ceci suggere une connaissance approximative a priori 
de la dynamique de diffusion. Les donnees en chlorure obtenues grace a ces prelevements 
permettent de cater le mo dele numerique.

Traitement des donnees

Les donnees experimentales sont les resultats des dosages chromatographiques des 
prelevements effectues sur la solution de rechantillon des manipulations de diffusion 
simple. Le traitement des donnees experimentales est identique a celui expose precedem- 
ment pour les manipulations de diffusion simple (cf. page 74).

Modelisation de l’experience

L’experience est modelisee en trois dimensions. An lieu de plusieurs des de solide 
que Ton utilise dans l’experience, le mo dele n’eii represente qu’un seul. La representation 
geometrique est un de d’arete 2A (proclre de 1,5 cm) dont, le volume est d’environ 3,4 cm3. 
Le volume d’eau dans lequel le cube de roclre est immerge est aussi represente sous forme 
cubique ce qui permet de modeliser ce systeme relativement simplement.

2B

M

A

(a) Modele geometrique (b) Modele variable selon le rapport 
roche/eau (modele en 3D)

Figure 3.9: Le modele geometrique utilise

En effet, dans les experiences, ce volume d’eau 11’est pas un cube, mats cette ap
proximation peut etre faite car dans le volume d’eau, le coefficient de diffusion apparent 
du chlorure est au moins 100 fois plus eleve qu’au sein de la roclre (ce qui entraine 
une homogeneisation de la solution quasi- hist ant anee dans le volume d’eau). Ainsi, cette 
approximation est possible car la condition aux limites de ce systeme est definie par 
1’interface (surface de contact) entre l’eau et le cube d’argilite. Les surfaces inferieures
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et superieures du cube sont mises en contact avec l’eau. Ainsi, lors de la modelisation le 
rapport roche/eau (et donc le volume d’eau ajoutee) est respecte.

L’approximation de la representation du volume d’eau ajoutee par un cube a permis 
de calculer facilement la longueur M correspondant au milieu liquide (que l’on retrouve 
dans les trois dimensions cf. figure 3.9(a)), afin d’ajuster le rapport roche/eau de chaque 
experience.

Afin de limiter le temps de calcul, les simulations ont ete executees sur 1 du domaine. 
Le maillage du domaine est alors genere a l’aide d’un programme ecrit en FORTRAN.

- le volume de roche vaut (2A)3 cm3

- la masse de roche en g, avec la densite de roche a 2,5, vaut : r = 2,5 x (2A)3 g
- le volume d’eau vaut en cm3 : (2.(M + A))3 — (2A)3

- le rapport R/E a modeliser (en g.l 3) correspond a (R/E) 2,5x(2A)3

((2.(M+A))3 - (2A)3).10-3

- la longueur M vaut pour le rapport R/E souhaite : M = A 2500
(R/E) + 1 — 1

Apres chaque prelevement, selon le volume de liquide preleve, le rapport roche/eau est 
a nouveau calcule. Pour prendre en compte la diminution du volume d’eau apres chaque 
prelevement, la porosite associee au milieu “eau ajoutee” (initialement a 100 %) indiquee 
au code de calcul, est reevaluee; sur le domaine representant l’eau ajoutee, la porosite 
est alors moindre apres chaque prelevement.

Utilisation d’un modele numerique

Code de calcul utilise

Le code utilise est le code de calcul METIS, detaille au paragraphs 2.1.2. Le modele 
numerique decrit le processus physique determine au cours des manipulations de mise 
au point du protocole PECH; ce processus est la diffusion dont l’equation (equation 2.7) 
resolue par METIS est exposee au paragraphe 2.1.3.

Fonction critere

Les parametres de la diffusion (concentration initiale de la solution interstitielle et 
coefficient de diffusion de pore du chlorure dans le cube) ont ete cales en minimisant 
la somme des ecarts au carre entre les concentrations mesurees et les concentrations 
modelisees dans l’eau.

- A chaque date de prelevement, est consideree la valeur suivante : |Cmes — Cmod|.
- Si |Cmes — Cmod\ < ACmes, alors la donnee modelisee est dans l’incertitude de la

donnee mesuree.
- Si |Cmes — Cmod| > ACmgS , alors la donnee modelisee n’est pas dans l’incertitude

de la donnee mesuree.
- n est le nombre de donnees pour lesquelles la simulation se trouve dans l’incertitude

de la donnee c'est-h-dire o' l’inegalite |CmgS — Cmod| < ACmes est verifiee, et p est
le nombre total de donnees.
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- L’optimisation est obtenue par : 

1. la maximisation n,

2. la minimisation de S ou S
P yi(C»1

Cmod ) 2

3.3.3 Application du protocole aux echantillons PECH 

Parametres de la modelisation de la diffusion des echantillons PECH

Pour les cinq echantillons etudies en vue de la mise au point du protocole PECH, 
les mesures de teneurs en eau ponderale ont ete effectuees en calculant le rapport 
masse hum^-masse seche apres sechage a l’etuve pendant 24 heures. Les mesures de teneurs 
en eau sont exprimees en pourcentage de masse d’eau par masse de roche.

Les donnees de porosite u de chaque echantillon ont ete calculees a partir de la teneur 
en eau 0 mesuree, de la densite moyenne du materiau humide d determinee a 2,5 ± 0,05 
(cf. paragraphe 1.2.5) et de la porosite geochimique (cf. paragraphe 2.1.1) definie selon 
Pearson (1999).

Le calcul de la porosite utilisee par le modele est donne par ugf50ch = 0, 3 0 . d

Echantillon Cote NGF (m) roche/eau (g.l x) e (%) ^geoch (%)
VF4 06070 457 2272 3,1 2,33
VF4 06465 453 2266 3,1 2,33
VF4 06875 449 2267 3,1 2,33
VF4 07260 445 2265 3,1 2,33
VF4 07670 441 2270 2,5 1,88

Tableau 3.9: Echantillons etudies pour le protocole PECH : cote NGF de l’echantillon, rapport roche/eau 
de l’experience, teneur en eau ponderale de l’echantillon et porosite geochimique du chlorure

Donnees experimentales et comportement “exotique” du chlorure

Donnees de la phase transitoire de la diffusion

Les donnees experimentales recueillies pour la qualification de la methode de diffusion 
simple s’averent, a posteriori, peu utilisables pour determiner le coefficient de diffusion 
du chlorure dans les argilites. En effet, la figure 3.10 representant les profils des sui- 
vis temporels du chlorure pour les echantillons PECH, montre que la phase transitoire 
de la diffusion est courte et que peu d’echantillons ont ete preleves durant celle-ci. En 
consequence, la determination des coefficients de diffusion necessite un echantillonnage 
de la solution beaucoup plus frequent lors des quatres premieres semaines des manipu
lations.

De plus, les valeurs des coefficients de diffusion evaluees ici, pour les cinq echantillons 
PECH sont approximatives. Le chapitre suivant detaille l’acquisition des valeurs de co
efficients de diffusion pour les echantillons provenant des forages TN1 et TN3.
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Donnees du regime permanent de la diffusion

La majorit e des donnees experimental^ pour les diffusions simples des echantillons 
PECH a ete recueillie pendant le regime permanent de la diffusion. L’augmentation de 
la concentration en chlorure de la solution (initialement distill e e) semble terminee. Dans 
le cadre d’une diffusion pure, et sans autre processus, le profil des concentrations en 
chlorure en fonction du temps durant le regime permanent devrait marquer un palier. 
Or, comme le montre la figure 3.10, durant le regime permanent et pour chacun des 
echantillons, la concentration en chlorure semble varier.
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Figure 3.10: Profils des suivis temporels du chlorure pour les echantillons PECH

S’il s’agissait uniquement d’augmentations de la concentration, ceci aurait pu etre 
attribue a une Mgere alt eration des mineraux entrainant la liberation de chlorure. Mais
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les ACP ont montre que la liberation des chlorures est essentiellement guidee par la 
diffusion. De plus, les variations constatees sont aussi des diminutions de la concentration 
en chlorure.

L’Analyse en Composantes Principales sur les donnees de diffusion simple n’a pas pu 
expliquer ce phenomene. Aucune relation avec un autre anion ou un cation n’a ete re
marquee. En effet, le chlorure est reconnu comme etant un element chimique interagissant 
peu avec les autres elements de la solution. Ainsi,

- aux concentrations mesurees en chlorure, il n’est pas connu de mineral contenant 
du chlore : la solution est largement sous-saturee vis-a-vis des mineraux chlorures 
pour expliquer cette baisse du chlorure par une precipitation de ces min eraux.

- la readsorption du chlorure a la surface des argiles semble peu envisageable; Nolin 
(1997) a montre l’absence d’adsorption de la plupart des anions presents dans les 
eaux naturelles, et en particulier des ions Cl-, et Fletcher et Sposito (1989) ne 
mentionnent l’adsorption d’anions a la surface des argiles principalement lorsque 
les anions forment des complexes avec des cations divalents.

Le pH (qui a cependant peu varie au cours des manipulations), la variation de la 
force ionique aux interfaces roche/solution, ainsi que la mature organique ont pu jouer 
un role dans ces variations de la concentration en chlorure.

Ce comportement “peu stable” en regime permanent de la diffusion montre aussi 
que l’utilisation d’une equation de melange, en connaissant la concentration en fin de 
manipulation, ne permet pas avec exactitude de determiner la concentration initiale 
en chlorure de la solution interstitielle. Ceci confirme que les etapes de mod elisation et 
d’optimisation des parametres sont indispensables a la determination de la concentration 
initiale en chlorure de la solution interstitielle.

Modelisation

Les resultats de modelisation presentes ci-dessous ont et e etablis avec les parametres 
presentes au tableau 3.9. Ils prennent en compte une porosit e calculee connaissant la 
densite moyenne de la roche et la teneur en eau mesuree sur chacun des echantillons.

Echantillon [Cl-]init (mg.r1) Dp (10-11m2.s-1) donnees mod./exp. Critere S
VF4 06070 495 1,6 8/13 1,86
VF4 06465 519 2,1 7/12 1,20
VF4 06875 530 2,1 7/12 1,39
VF4 07260 531 0,9 10/13 1,57
VF4 07670 496 0,7 10/13 0,74

Tableau 3.10: Resultats obtenus par la modelisation des experiences PECH 
Ce tableau presente pour chaque echantillon, la concentration en chlorure de la solution interstitielle et 
le coefficient de diffusion de pore du chlorure obtenus par le PECH, ainsi que le critere S et le nombre de 
donnees reproduites par la modelisation par rapport au nombre de donnees experimentales disponibles
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Conclusion

La porosite

Le protocole PECH propose donc de determiner la concentration initiale en chlorure 
de la solution interstitielle ainsi que le coefficient de diffusion de pore du chlorure, dans la 
roche. Le parametre “porosite” qui varie pour chaque echantillon est difficile a mesurer 
sur les materiaux comme ceux du Toarcien et Domerien a Tournemire. Ceci entraine 
revaluation de la porosit e par le biais de la teneur en eau.

Plus facile a determiner en laboratoire que la porosite (le plus fr equemment, par 
se chage), la teneur en eau reste un parametre physique pourtant difficile a evaluer sur le 
mat eriau de Tournemire. Il semble en effet, qu’entre le forage, l’extraction de la carotte 
du milieu naturel, le conditionnement et le traitement de l’ echantillon, les pertes en eau 
soient significatives (Sauzeat et al., 2000). Cependant, les teneurs en eau mesur ees par 
differentes methodes et notamment par s e chage, semblent coherentes les unes avec les 
autres (cf. figure 1.11).

D’apres les mesures de teneur en eau sur les forages VF2, VF3 et VF4 (de ce dernier 
proviennent les echantillons utilises pour l’elaboration du protocole PECH), l’incertitude 
analytique sur la mesure de la teneur en eau est generalement de l’ordre de 0,1 % et
excede rarement 0,3 %.

Cette derniere valeur a et e retenue pour l’incertitude sur les mesures des teneurs en 
eau des echantillons.

Incertitudes sur les parametres determines par PECH

Du fait du faible nombre de prelevements effectues (insuffisant pour un traitement 
statistique), et de ^approximation de la valeur de la porosit e, utilisant la teneur en eau 
et la porosite geochimique selon Pearson (cf . paragraphs 2.1.1), il n’a pas ete possible 
de calculer l’incertitude sur les parametres obtenus.

Cependant, les simulations ont ete renouvelees pour les echantillons PECH, en pre- 
nant en compte des teneurs en eau variant de ± 0,3 % (incertitude retenue sur la mesure 
de la teneur en eau); la variation moyenne de la concentration en chlorure est de ^ 10 % 
pour une variation de la teneur en eau de ± 0,3 %.

Du fait du manque de donnees (faible nombre de prelevements), il n’a pas et e pos
sible d’effectuer de traitement statistique pour determiner l’incertitude sur les valeurs 
des coefficients de diffusion de pore du chlorure obtenus par le PECH. L’ajustement 
de la courbe mod elis ee aux donn ees exp erimentales, en faisant varier la teneur en eau, 
entraine un changement sur la concentration en chlorure mais ne modifie pas la valeur 
du coefficient de diffusion puisque l’ajustement est effectue de facon identique (memes 
criteres) dans tous les cas. En effet, la teneur en eau et la concentration initiale vont 
determiner la concentration finale du syteme, dict ee par les mesures expdrimentales du 
regime permanent, identique pour tous les cas de figure car le critere de calage utilise est 
toujours le meme. Alors que le coefficient de diffusion traduit la dynamique du systeme 
pour correspondre a la concentration finale qui, on vient de le voir, est identique pour 
tous les couples porosit e/concentration initiale.

L’incertitude sur la valeur du coefficient de diffusion n’a pas et e determine, mais ce
pendant, l’ordre de grandeur obtenu sur cette donnee peut etre consider comme correct, 
compte tenu de l’homogeneit e des donnees.
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Chapitre 4

Les isotopes stables : 
evaluation des methodes

4.1 Generalites sur les isotopes stables de l’eau et les tech
niques de mesures

Afin d’obtenir des valeurs de teneurs en isotopes stables de l’eau provenant des roches, 
plusieurs techniques sont generalement utilises tout d’abord, pour extraire l’eau de la 
roche, ensuite pour preparer l’echantillon d’eau obtenu, et enfin, pour analyser au spec- 
trometre de masse cet echantillon.

La preparation de l’echantillon (mise sous forme gazeuse, H2 ou CO2) pour l’ana- 
lyse du deuterium et de l’oxygene-18, et l’utilisation d’un spectrometre de masse sont 
actuellement des techniques bien eprouv&s (Coleman et al. (1982) pour le deuterium, et 
Epstein et Mayeda (1953) pour l’oxygene-18), car elles sont utilises couramment pour 
l’analyse des eaux trouv&s en quantites suffisantes (eaux des precipitations ou provenant 
d’un puits).

L’extraction de l’eau des roches, quant a elle, pose de nombreux problemes de validite 
— justesse et precision — des donnees obtenues, en particulier quand il s’agit de roches 
a tres faibles teneurs en eau.

Devant ces difficuMs, les techniques d’extraction d’eau des roches a tres faibles te
neurs en eau, se sont multiplies et sont testees dans les laboratoires mais, aucune d’entre 
elles n’est actuellement depourvue de defaut. Les recents travaux de Sacchi et al. (2000) 
presentent une revue de ces techniques, en precisant les faiblesses de chacune d’entre elles 
pour l’extraction d’une eau provenant de roche a faible teneur en eau.

De facon a evaluer la methods existant actuellement qui genere le minimum de biais 
sur l’eau obtenue, des travaux d’intercomparaison de methodes ont ete menes dans le 
cadre du GdR FORPRO (groupement de recherche ANDRA — CNRS “formations pro- 
fondes”) pour lesquels l’lPSN et le consortium Mont Terri ont accepte de fournir des 
echantillons de carottes.

Dans la presente etude, la technique utilisee pour l’extraction de l’eau des roches est la 
distillation sous vide a temperature constante. Neanmoins, afin de comparer les resultats 
obtenus dans la presente etude et les travaux anterieurs, revaluation de cette technique a 
ete completee. Apres un rappel de la formulation isotopique et des techniques existantes, 
ce chapitre est donc consacre a revaluation de la technique de distillation sous vide, 
notamment en rappelant les nombreux travaux effectues par Moreau-Le Golvan (1997), 
et en testant la methode par comparaison avec une equilibration isotopique de la solution 
interstitielle avec une eau pauvre en deuterium.

95
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4.1.1 Rappel sur la formulation isotopique

Les teneurs isotopiques sont exprimees en § (%o). Elles sont donnees par :

a (%)
isotope rare \ 

isotope abondant y Echantillon 
( isotope rare \
^ia°topeabondantJ standard

1 . 1000

Les standards pour le deuterium et l’oxygene-18 dans les eaux correspondent aux 
teneurs isotopiques d’une eau de mer distillee (voir par exemple, Clark et Fritz (1997)). 
Ils sont prepares par l’AIEA (Agence Internationale de l’Energie Atomique — Vienne). 
Ces references sont identifiees sous le sigle V-SMOW pour Vienna Standard Mean Ocean 
Water.

Pour le deuterium :

Pour l’oxygene-18 :

Avec ("Or)

et

wO
2 H 
H

^SMOW

^SMOW

§ 2H (%)

§ ^X,)

2h
H

'18O'

18 o

Echantillon

V-SMOW

Echantillon

V-SMOW

- 1

1

. 1000

. 1000

(2005,2 ± 0,45). 10-6 (Baertschi, 1976),

(155, 76 ± 0, 05) . 10-6 (Hagemann et al., 1970).

4.1.2 Quelques techniques d’acquisition de donnees en isotopes stables 
de la solution interstitielle

Les techniques classiques utilisees telles que le pressage ou la centrifugation ne per- 
mettent pas sur les materiaux a faible teneur en eau de recueillir l’eau interstitielle. Trois 
voies ont ete suivies pour mettre en place des techniques alternatives a ces methodes : 
les recherches sont orientees vers la deshydratation sous vide des roches, la lixiviation et 
l’echange isotopique avec une solution de teneur isotopique connue.

Les travaux engages lors de l’intercomparaison de methodes menee par le GdR FOR- 
PRO ont permis de regrouper les resultats obtenus par differentes methodes sur des 
echantillons provenant de memes carottes.

Les differents resultats (France-Lanord et Guilmette, 2000 ; Michelot et al., 2000) 
sont reportes sur la figure 4.1.

Pour les quatre echantillons, toutes les techniques utilisees montrent une bonne 
coherence des teneurs en deuterium obtenues. Pour l’oxygene-18, la variabilite des me- 
sures obtenues par certaines techniques ne permettent pas actuellement d’utiliser celles-ci 
de facon routiniere. Le graphique 4.1 permet cependant de voir que pour de nombreuses 
techniques les donnees obtenues se situent a gauche de la Droite Mondiale des eaux 
Meteoriques (DMM).
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Figure 4.1: Intercomparaison des methodes d’extraction de l’eau interstitielle : deshydratation avec ou 
sans ecrasement, distillation et equilibration avec du C02

Actuellement, il n’existe pas d’explication reconnue a cette position des eaux par 
rapport a la DMM. De nombreux travaux sont engages pour developper des techniques 
qui corrigeraient une eventuelle erreur experiment-ale conduisant a cette position des eaux 
a gauche de la DMM. Pourtant, et malgre Labsence act uelle d’explication tangible, les 
sites ou l’eau est placee a gauche de la DMM sur un diagramme 2H vs 180 (cf. chapitre 7) 
tie sont pas des cas Isolds. En effet, cette position particuliere est retrouvee notamment 
pour des eaux collectees a grande profondeur et dans des granites (Louva-t- et al, 1999); 
malgre les difficultes a limiter les erreurs analyt-iques en oxygene-18, il semble que les 
donnees situees a gauche de la DMM n’occupent pas cette place uniquement a cause 
d’un artefact analytique mais qu’un processus naturel non ident-ifie sort a l’origine de 
leur signature isotopique particuliere, au moins dans certains cas.

Les techniques en developpement actuellement montrent une dispersion des valeurs 
obtenues en oxygene-18. Les donnees obtenues par distillation sous vide a temperature 
const-ante sont quant a elles plus homogenes.

4.2 Evaluation de la distillation sous vide comme methode 
d’extraction de l’eau porale

Comme cela a et-e evoque en introduction, la methode employee dans la presente 
etude pour Lextraction de l’eau interstitielle des roches a fa-ible t-eneur en eau, en vue 
des analyses en deuterium et en oxygene-18, a et-e effect-uee par distillation sous vide a 
t-empera-t-ure const-ante. Cette technique a et-e mise en oeuvre au Laboratoire d’Hydrologie 
et- de Geochimie de l’Universit-e Paris-Sud.
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4.2.1 Principe de la methode

La technique de distillation sous vide consiste a evaporer Lean de l’echantillon sous 
vide statique et recuperer la vapeur condensee dans un piege cryogenique.

Resistance chauffante \

Pompe a vide

v$ Echantillon

Bain tlienno state Piege 1 Piege 2

Figure 4.2: Ligne de distillation sous vide

L’echantillon broye est place dans l’ampoule de distillation. Le vide est fait dans la 
ligne de distillation; puis pendant 14 heures an minimum, 1’ampoule baigne dans un bain 
thermostate a 50°C. L’eau interstitielle du materiau s’evapore, et est alors recuperee par 
condensation dans le piege cryogenique 1. Le second piege est present sur la ligne atm de 
preserver la pompe a vide, en cas d’eventuel probleme.

Les principes mis en oeuvre ici reposent sur la fixation de l’eau (gel), son mouvement 
(sous forme vapeur), et sa refixation (condensation/gel). Ces operations de chaugement de 
phase s’effectuant sous vide, cette manipulation est delicate vis-a-vis de la contamination 
de rechantillon avec l’atmosphere.

4.2.2 Limites de la technique pour les materiaux a faible teneur en eau

Moreau-Le Golvan (1997) a mis en evidence trois “defauts” de cette technique d’ex
traction des eaux pour les materiaux a tres faible teneur en eau.

Temps de contact echantillon-atmosphere

Le contact echantillon-atmosphere, favorise par le broyage, engendre une legere evapo
ration de l’eau de rechantillon creant ainsi un fractionnement (enrichissement) des te- 
neurs isotopiques de l’eau interstitielle (Moreau-Le Golvan, 1997). L’enrichissement iso- 
topique de l’eau pent lie pas etre mesurable sur un materiau ayant une forte teneur en 
eau, mats il sera d’autant plus mesure que le materiau contiendra une faible quantite 
d’eau.

Pour minimiser ce biais, il faut limiter le temps de contact ent-re l’echantillon et 1’at
mosphere lors du broyage et de la disposition de l’echantillon sur la ligne de distillation.
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Effet “taille des grains”

Selon la taille des grains pour un echantillon, la teneur en oxygene-18 peut varier 
d’environ 2,5 %o ce qui est largement plus que l’erreur analytique (0,2 %o); plus la gra- 
nulometrie devient fine, plus l’eau extraite est riche en oxygene-18 (Moreau-Le Golvan 
et al., 1997). Ce phenomena bien qu’identifie n’est pas clairement compris. Le fait que 
cet enrichissement ne se retrouve pas pour les donn&s en deuterium indique qu’il ne 
s’agit pas d’une evaporation. De plus, quelques broyages d’echantillons effectues sous at
mosphere d’azote ont permis d’ecarter l’hypothese d’echange d’oxygene entre l’air et l’eau 
(Moreau-Le Golvan, 1997). Ces resultats permettent d’ecarter le broyage de l’echantillon, 
comme etant le biais a l’enrichissement en oxygene note. En consequence, l’hypothese 
la plus problable est l’acces par distillation, a differents types d’eaux selon la porosite 
(Moreau-Le Golvan, 1997).

En effet, deux grandes categories d’eaux peuvent etre distinguees : l’eau liee et l’eau 
libre. L’eau liee correspond a l’eau attachee a la surface des grains par le jeu des forces 
d’attraction moleculaire (dues au caractere dipolaire de l’eau). Ces forces (tres elevens 
a proximite du grain) decroissent rapidement avec la distance de la molecule d’eau au 
grain. Au dela de cette couche, les molecules d’eau ne supportent plus d’attraction; l’eau 
est appeleee eau libre.

Ainsi, plus la roche serait finement broyee plus l’on pourrait acceder au stock d’eau 
liee par distillation. Ceci impliquerait que cette eau liee soit plus riche en oxygene-18 
que l’eau libre. Le phenomene d’enrichissement en isotope lourd n’ayant pas ete observe 
pour le deuterium, on peut alors suggerer que les teneurs en deuterium de l’eau liee et 
de l’eau libre sont identiques.

Si effectivement, le broyage de la roche selon differentes granulometries permet d’acce- 
der a differents types d’eau, il semble impossible de definir une granulometrie pour la- 
quelle l’eau extraite est representative de l’eau susceptible de diffuser. Et ce d’autant 
plus, que d’apres les surfaces specifiques calculees, la majorite de l’eau presente dans les 
argilites de Tournemire semble etre de l’eau adsorbee (Moreau-Le Golvan, 1997).

Dans l’impossibilite de choisir une granulometrie de reference, le materiau broye 
utilise pour la distillation est compose de toutes les granulometries confondues. De plus, 
ne pas proceder a la separation selon les tailles granulometriques permet de limiter le 
temps de contact avec l’atmosphere.

Distillation incomplete

Des travaux par analyse thermique couplee a la spectrometrie de masse ont ete ef
fectues a l’Institut Keramische Technologien und Sinterwerkstoffe (Dresde). Cette tech
nique consists a chauffer graduellement l’echantillon (de 0°C a 800°C) et a en analyser 
les gaz de sortie.

La caracterisation de deux echantillons (VF4-EHT 04550 et VF4-EHT 05024) par 
cette technique, a permis de determiner deux plages de temperature de depart d’eau. En 
effet, les donates recueillies sur la masse 18 montrent une premiere perte en eau entre 0 

et 350°C, et une seconde perte importante entre 350 et 700°C (Jaenicke-Rossler, 1999). 
Ces deux pertes sont attributes a la perte en eau libre et en en eau liee; on ne peut 
cependant pas etre categorique puisque la perte de l’eau de structure, type hydroxyle,
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apparait des 250 °C.
Ces travaux montrent que le depart d’eau s’etend sur une large gamme de tempera

tures. Eli ce sens, la distillation sous vide a temperature constaiite li’apparait pas comme 
etant ideale pour extraire la totalite de l’eau contenue dans les ecliaiitillons. Dans les 
faits, les temps de distillation (plus de 14 lieures) permettent d’extraire quasiment toute 
l’eau, comparativement a un etuvage a 105°C. La qualite de la distillation est controlee 
par le calcul de son rendement.

Le rendement de la distillation exprime le pourcentage d’eau recueillie par la dis
tillation (dans le piege cryogenique) par rapport a la quantile d’eau perdue lors de la 
distillation (mesuree par la difference de poids de rechantillon, avant et apres la distilla
tion). II est donne par :

B(%) =
poids de 1’eau recueillie par distillation . 100 (Jusserand, 1980)

poids d’eau total perdu par etuvage a 105°C 
L’effet d’une distillation incomplete se traduit par un appauvrissement en deuterium et 
en oxygene-18 : en effet, les isotopes lourds sont mo ins vite distilles que les legers.

L’influence de la distillation incomplete de l’argilite de Tournemire reste cependant 
faible et peut etre negligee lorsque le rendement de distillation est superieur a 90 % 
(Moreau-Le Go Ivan, 1997).

4.2.3 Intercomparaison de la methode selon le manipulateur

Une experience d’intercomparaison des manipulateurs sur la methode de distillation 
sous vide a ete effectuee sur les materiaux issus du Toarcien superieur de Tournemire 
et de rOpalinus clay du site de Mont Terri (Suisse). Ces materiaux eta lent destines a 
des travaux d’intercomparaison de methodes pour L extraction et 1’analyse des isotopes 
stables de l’eau.
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Figure 4.3: Comparaison des resultats sur les isotopes stables de beau interstitielle obtenue par distillation 
sous vide, selon les manipulateurs, sur le materiau FORPRO
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Cette comparaison comprend done, outre les incertitudes de type analytique (spec
trometre de masse), les incertitudes des manipulations. Sur la figure 4.3 sont reportees 
pour les quatre echantillons etudies, les valeurs obtenues par les manipulateurs. Dans 
cette experience, le materiau broye est identique pour les deux manipulateurs. Les distil
lations ont ete effectuees simultanement. Les preparations des echantillons et les passages 
au spectrometre de masse n’ont pas ete effectues en simultane. Les differences notoires 
sont les lignes de distillation, les actions des manipulateurs sur les lignes de distilla
tion (comme par exemple un vide plus ou moins pousse selon le manipulateur) mais le 
protocole est identique pour les deux manipulateurs.

L’experience montre que les resultats obtenus par les deux manipulateurs rentrent 
dans les incertitudes analytiques des donnees. Ceci montre, pour les echantillons conside
rs, que la methods est assez peu variable d’un manipulateur a l’autre et que l’ecart 
issu de la distillation sous vide est au plus egal a deux fois (pour l’oxygene-18 de 
l’echantillon TOU F1) l’erreur analytique du spectrometre de masse. Les donnees ob
tenues par differents manipulateurs peuvent donc etre utilisees simultanement.

Echantillon A6 F1 IOD1 A6 F2 IOD1 TOU F1 IOD1 TOU F2 IOD1
Analyse (%«)

O

a

O

a

O

a

O

a
Manipulateur 1 -9,2 -61,9 -9,3 -62,0 -9,5 -64,0 -9,6 -61,1
Manipulateur 2 -9,3 -60,4 -9,2 -60,1 -9,1 -62,8 -9,4 -58,8

Tableau 4.1: Resultats analytiques en isotopes stables de l’eau interstitielle des travaux d’intercomparai- 
son selon les manipulateurs, menes par distillation sous vide

Outre l’intercomparaison des manipulateurs, les resultats de cette experience montrent 
que la composition isotopique de l’eau interstitielle des echantillons analyses du Mont 
Terri est tout a fait homogene; en effet, la variation des teneurs isotopiques de l’eau inter
stitielle est comprise dans l’incertitude analytique. En revanche, les variations constatees 
pour les deux echantillons provenant de Tournemire pourraient etre significatives, sug- 
gerant ainsi une (faible) variabilite de la composition isotopique de l’eau interstitielle a 
l’echelle metrique (Michelot et al., 2000).

4.3 Comparaison de la distillation sous vide avec des expe
riences d’equilibration

4.3.1 Les experiences d’equilibration 

Principe

Comme pour les experiences de diffusion simple decrites dans le chapitre 3, il s’agit 
de laisser s’equilibrer par diffusion l’eau de la solution interstitielle et une eau ajoutee 
pauvre en deuterium. Dans l’experience suivante, l’eau appauvrie utilise est un standard 
utilise en laboratoire dont la valeur est determine a §2H = -425,4 %o vs V-SMOW.

L’echantillon d’argilite de forme parallelepipedique, est place dans un solide sac plas- 
tique equipe d’un septum permettant les prelevements de l’eau. Le sac plastique a ete 
prefer au classique bdcher car il permet, en s’adaptant a la forme de l’echantillon, de 
diminuer la quantite d’eau ajoutee, et donc d’obtenir un rapport roche/eau eleve. Ceci 
permet de diminuer l’incertitude sur la teneur initiale en deuterium de l’eau interstitielle.
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Les manipulations effectuees

Les experiences out ete menees sur une carotte provenant du forage IM ; il s’agit d’un 
forage horizontal effectue a proximite des forages ID. Cette carotte a ete divisee en deux 
morceaux appeles DPL1 IM et DPL2 IM.

A fin de bien contraindre cette experience, 1’analyse isotopique de l’eau interstitielle 
contenue dans cliaque echantillon a ete effect nee (Lean ayant ete obtenue par distillation 
sous vide sans melange prealable avec Lean appauvrie).

Les deux echantillons provenant des morceaux DPL1 IM et DPL2 IM out alors ete 
decoupes et inseres dans un sac plastique avec Lean pauvre en deuterium.

L’echantillon DPL1 IM est done const it ue d’un “pave” d’environ 1,5 cm d’epaisseur 
(1,5 x 12,5 x 5 cm3) et le rapport roclie/eau obtenu est de 5455 g.l-1. Pour l’echantillon 
DPL2 IM, le rapport roclie/eau obtenu est de 6001 g.l-1.

La seconde etape a consiste a suivre dans le temps 1’evolution de la teneur en 
deuterium de l’eau ajoutee.

En fin d’experience, 1’analyse de l’eau contenue dans la roclie apres extraction par 
distillation sous vide a egalement ete effectuee.

Echantillon 
forage IM

Fraction 1. Fraction 2

Equilibre atteint

Distillation
52H mes finale =-357%0

Figure 4.4: Manipulations raises en oeuvre pour la comparaison des distillations sous vide et des
experiences d’equilibration, et resultats associes

Analyse prealable de l’eau porale des echantillons, extraite par distillation sous vide

L’extraction par distillation et la mesure du deuterium out ete effectuees classique- 
ment. Les resultats obtenus sur l’eau interstitielle des echantillons sont, respectivement 
pour DPL1 IM et DPL2 IM de -59 et -61 %o. De plus, la teneur en eau a 105 °C a ete 
mesuree sur DPL1 IM et DPL2 IM a 3,31 et 3,21 %.
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Suivi temporel de la solution d’eau ajoutee

Apres avoir ajoute l’eau a faible teneur en deuterium (-425,4 %o), la teneur en 
deuterium de cette eau a ete suivie. De fagon identique aux experiences effectuees pour 
la determination de la concentration en chlorure (cf. chapitre 3), le melange entre l’eau 
interstitielle de l’echantillon et l’eau marquee s’effectue par diffusion.

Temps (jours) a2# (%)
0 -425

65 -368
121 -365
197 -359

Tableau 4.2: Mesures du deuterium au cours du 
temps de la solution ajoutee, pour l’echantillon 

DPL1IM

Temps (jours) a(%)
0 -425
9 -360

27 -358
83 -348

Tableau 4.3: Mesures du deuterium au cours du 
temps de la solution ajoutee, pour l’echantillon 

DPL2 IM

Analyse par distillation sous vide de l’eau porale presente dans les echantillons en fin 
d’experience d’equilibration

A l’issue des experiences d’equilibration, l’eau presente dans l’echantillon DPL1 IM 
(une fois extraite par distillation sous vide) a ete analysee. Le resultat obtenu est de
-357 %.

En comparant cette donate a la derniere mesure du suivi temporel, il semble que 
pour l’echantillon DPL1 IM :

- la mise a l’equilibre entre les deux solutions est quasiment atteinte,

- que la distillation sous vide fournit une valeur tres proche de celle obtenue par 
l’experience d’equilibration.

4.3.2 Evaluation de la porosite mise en jeu

L’equation de melange entre l’eau interstitielle de l’echantillon et l’eau ajoutee, lorsque 
l’equilibre est atteint, s’ecrit :

Ceau porale x teau porale + Ceau ajoutee x teau ajoutee — Cfinale x (Veau porale + teau ajoutee)

L’equilibre etant quasiment atteint lors du dernier prelevement pour l’echantillon 
DPL1 IM, l’equation ci-dessus permet alors de determiner le volume poral mis en jeu 
dans cette manipulation, et donc une teneur en eau de l’echantillon, en supposant que 
le rapport isotopique de l’eau interstitielle est bien de -59 %o (valeur determine par 
distillation sous vide), en posant la concentration initiale de l’eau ajoutee a -425,4 %o et 
la concentration finale a -357 %o. Ainsi, 0 — 4,21 %.

Inversement, en supposant connue et vraie la teneur en eau mesuree par etuvage 
a 105°C (3,31 %), une concentration initiale de l’eau interstitielle peut etre calculee. 
Dans ce cas, Ceauporale — +22 %o. Sachant que la distillation sous vide est une methode 
relativement fiable quant aux resultats obtenus en deuterium, il est clair que cette teneur 
en deuterium de +22 %o n’est pas vraisemblable et donc que la teneur en eau mesuree a
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105°C (3,31 %) ne represente probablement pas la totalite de l’eau interstitielle impliquee 
dans ces experiences d’equilibration par diffusion.

En appliquant le meme raisonnement a l’echantillon DPL2 IM, compte-tenu de la 
teneur en eau mesuree, la teneur initiale en deuterium calculee serait de +41,7 %o. Par 
contre, en se basant sur la derniere mesure du suivi temporel, la teneur en eau cal
culee serait de 4,49 %. Ces deux derniers resultats tout a fait concordants avec ceux de 
l’echantillon DPL1 IM, sont a prendre avec precaution car l’experience n’a pas ete menee 
a son terme; il n’a donc pas ete possible de determiner si l+quilibre etait atteint.

4.3.3 Determination du coefficient de diffusion de pore du deuterium

Le suivi temporel en deuterium de la solution ajoutee permet de determiner le coef
ficient de diffusion de pore du deuterium dans les argilites de Tournemire. Pour les 
experiences d’equilibration sur les echantillons DPL1 IM et DPL2 IM, la modelisation 
de la diffusion du deuterium est ajustee sur valeurs experimentales (cf. tableaux 4.2 et
4.3) en calant le coefficient de diffusion de pore du deuterium.

-300
S'Hinit mod<= -59 %o 

S Hcentre._cube
-325

-350

-375

-400

50 100 150 200

-300

-325

-350

-375

-400

-425

50 100 150 200

(a) Echantillon DPL1 IM (b) Echantillon DPL2 IM

Figure 4.5: Modelisation de la diffusion du deuterium dans la solution liquide

Echantillon ^ Heau porale (%0) e(%) Dp (m2.s 1) De (m2.s 1) Critere S donnees
DPL1 IM -59 4,21 C

D o 1 6,8.10-13 1,60 3/4
DPL2 IM -61 4,49 5,0.10-11 5,6.10-12 5,34 3/4

Tableau 4.4: Resultats de la modelisation de la diffusion du deuterium dans la solution ajoutee

Ces experiences d’equilibration ont permis d’obtenir deux coefficients de diffusion 
pour le deuterium qui different d’un ordre de grandeur. Le coefficient de diffusion de 
pore pour l’echantillon DPL1 IM a ete obtenu avec peu de donnees sur le debut de 
l’experience. Ceci contraint d’autant moins la determination du coefficient de diffusion 
qui se fait sur la phase transitoire de la diffusion c’est-a-dire en debut d’experience.

Le coefficient de diffusion de pore du deuterium obtenu pour l’echantillon DPL2 IM 
(Dp = 5,0.10-11 m2.s-1) semble donc plus “realiste” ; il se trouve d’ailleurs dans l’ordre 
de grandeur des coefficients du tritium obtenu par le DAMRI (cf. paragraphe 5.2.1).
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4.3.4 De la composition isotopique de l’eau liee

D’une part, la resolution de liquation de melange pour une teneur en eau 0 = 4,21% 
et une teneur en deuterium initiale de -59 %o (obtenue par distillation sous vide avec une 
teneur en eau mesuree de 0 = 3, 31% sur l’echantillon DPL1 IM) permet d’obtenir la 
valeur finale du deuterium ' l’equilibre de -357 %o. D’autre part, la teneur en deuterium 
de l’eau ajoutee, mesuree quasiment a l’equilibre est de -359 %o.

Ceci permet de dire que :

- soit, il n’existe pas de fractionnement important en deuterium entre l’eau liee et 
l’eau libre,

- soit, la proportion d’eau libre est tres faible par rapport a la proportion d’eau liee, 
du fait de la faible teneur en eau du materiau.

Ce resultat bien que ponctuel (une seule experience men6e a terme) est insolite dans 
le sens o' les differents auteurs interests par les methodes ''extraction evoquent pour 
les uns, un enrichissement en deuterium allant jusqu’a +20 %o pour l’eau liee par rapport 
a l’eau libre (Lawrence et Taviani, 1988), ou pour les autres, un appauvrissement allant 
jusqu’a -20 %o (Sheppard et Gilg, 1996 ; Araguas-Araguas et al., 1995).

Ces resultats obtenus en deuterium ne presume rien en ce qui concerne l’oxygene- 
18. Malheureusement, ce type d’experience n’est pas actuellement realisable etant donne 
que le volume d’eau necessaire pour effectuer l’analyse en oxygene-18 est important. 
Ce volume est suffisamment important pour que chaque prelevement fasse varier de 
facon significative le rapport roche/eau, ce qui perturbe la diffusion et rend delicate la 
determination du coefficient de diffusion.

4.4 Conclusion sur l’utilisation de la distillation sous vide

Les travaux menes sur la technique de distillation sous vide ont permis d’en preciser 
la validite par rapport aux problemes — souleves par les travaux de Moreau-Le Golvan 
(1997) — rencontres lors de son utilisation pour les materiaux ' faible teneur en eau.

En effet, la comparaison des resultats obtenus par deux manipulateurs differents 
suggere que les donnees deja obtenues lors des travaux anterieurs grace ' cette technique 
peuvent etre melees aux donnees obtenues dans la presente etude.

Malgre les problemes connus (Moreau-Le Golvan, 1997) concernant les donnees en 
oxygene-18 obtenues par distillation sous vide, l’utilisation de diffcrentes techniques exis- 
tant actuellement a montre que la distillation sous vide genere une faible variability des 
donnees obtenues en oxygene-18 (cf. paragraphe 4.1.2).

Concernant le deuterium, la comparaison avec des experiences d’equilibration a per
mis de confirmer la justesse de la technique pour l’obtention de ce type de donnees.

L’experience de mise ' l’equilibre, outre son utilisation pour la validation de la tech
nique de distillation sous vide, semble etre un moyen interessant pour permettre de 
determiner le volume d’eau porale (et donc estimer la teneur en eau) mise en jeu pour le 
deuterium lors de l’equilibration. Cette experience sur l’echantillon DPL1 IM a de plus, 
permis une nouvelle fois de mettre en evidence la difficulte d’obtenir une teneur en eau 
fiable, sur le materiau de Tournemire.

En conclusion, comme pour les experiences de diffusion simple mises en reuvre pour
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le chlorure, cette equilibration a permis de determiner des coefficients de diffusion de 
pore dans les argilites de Tournemire.
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Chapitre 5

Les coefficients de diffusion

5.1 Les coefficients de diffusion : parametres essentiels aux 
modelisations des transferts de fluides

5.1.1 Rappel : les differents coefficients de diffusion

La description du code calcul utilise dans la presente etude (cf. paragraphs 2.1.2) 
a deja permis d’evoquer le parametre qui regit les transferts diffusifs; le coefficient de 
diffusion. A chaque element chimique consider, plusieurs types de coefficient de diffusion 
sont associes. La relation (2.1) rappelee ci-dessous, donne les differents coefficients de 
diffusion et leur lien avec les parametres que sont la tortuosite et le coefficient de retard.

Dp = RDa = — Do
T2

Le coefficient de diffusion de l’equation de transport resolue par METIS est le coef
ficient de diffusion de pore Dp.

5.1.2 Importance de la connaissance du coefficient de diffusion pour la 
modelisation des transferts a Tournemire

Le coefficient de diffusion de pore est le parametre qui caracterise la cinetique du pro
cessus de diffusion. Dans le cas des transferts de fluides a Tournemire, le processus majeur 
mis en jeu est la diffusion, du moins dans la matrice. Le scenario envisage pour le fonc- 
tionnement hydrogeologique du systeme de Tournemire (cf. paragraphe 2.2.4) propose 
que la diffusion debate au plus tot, a l’Eocene et dure jusqu’a nos jours ce qui correspond 
a une pdriode de 53 Ma. En considerant cette longue pdriode, il devient fondamental de 
preciser les valeurs des coefficients de diffusion dans le materiau de Tournemire pour les 
traceurs dont on souhaite etablir revolution des concentrations au cours du temps.

La determination d’un coefficient Dp pour les traceurs utilises dans la presente etude 
(le deuterium et le chlorure), est rendue delicate par la nature du materiau a Tournemire. 
Aussi, plusieurs methodes permettant de determiner les coefficients de diffusion de ces 
traceurs, sont comparees; ainsi, pour le chlorure, le coefficient de diffusion est approche 
par similitude avec celui du iodure dans une bentonite et dans des echantillons prove- 
nant de Tournemire, ainsi que par les donnees obtenues grace au protocole PECH (cf. 
paragraphe 3.3.3). Pour le deuterium, les coefficients de diffusion sont approches par les
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donnees obtenues sur les experiences d’equilibration (cf. paragraphs 4.2) et par les essais 
de diffusion d’eau tritiee sur des echantillons de carottes provenant de Tournemire.

La determination des coefficients de diffusion par ces differentes methodes ne doit 
pas faire oublier qu’il s’agit de determination a partir d’experiences en laboratoire et que 
le coefficient de diffusion reel des traceurs in situ peut differer de facon non negligeable, 
par effet d’echelle.

Pour permettre de comparer les coefficients de diffusion entre eux, selon les differents 
dispositifs experimentaux grace a la relation repetee au paragraphe precedent, les valeurs 
D0 des coefficient de diffusion dans l’eau libre, ont ete calculees.

5.1.3 Calcul des coefficients de diffusion des traceurs consideres dans 
l’eau libre

Le deuterium est majoritairement engage dans la molecule d’eau; la molecule est 
notee HDO au lieu de H2O. Le calcul, par la relation de Stokes-Einstein (equation (2.2)), 
du Do pour le deuterium s’effectue en utilisant le rayon atomique de la molecule d’eau.

Temperature 15 °C 20 °C 25 °C
^ (cP) 1,139 1,002 0,8903

r#2O = 2,16 A 8,57.10-10 0 0 1 1,13.10-9
rcz = 1,80 A 1,03.10-9 1,19.10-9 1,36.10-9

Tableau 5.1: Coefficients de diffusion du deuterium et du chlorure dans l’eau libre (m2.s 1) calcules a
l’aide de la relation de Stokes-Einstein

Le coefficient de diffusion D0 de la molecule HDO devrait etre legerement inferieur a 
celui de H2O, du fait de la difference de la longueur de la liaison H-O et D-O.

Les valeurs obtenues par differentes methodes sur les traceurs HDO, HTO et H2 18O 
montrent que le coefficient de diffusion de l’eau dans l’eau vaut entre 2 et 2,7.10-9 m2.s-1 

a 25°C (Trappeniers et al., 1965).

Ainsi, Wang et al. (1953) donnent a 25°C,
- Do HDO = 2,34.10-9 m2.s-1,
- Do HTO = 2,44.10-9 m2.s-1 et
- Do H218O = 2,66.10-9 m2.s-1.

De plus, Wang (1965) donne pour D0 H2 18O respectivement a 10°C, 15°C et 25°C,
1,68.10-9, 1,97.10-9 et 2,57.10-9 m2.s-1.

5.2 Evaluation des coefficients de diffusion de pore du deu
terium dans les argilites de Tournemire

5.2.1 Experiences de diffusion du tritium effectuees au DAMRI

Le DAMRI (Departement des Applications et de la Metrologie des Rayonnements 
Ionisants du CEA) a effectue des essais de diffusion/permeation dans des echantillons de
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carottes provenant de la galerie Est du site de Tournemire. Les echantillons ont ete inseres 
dans une cellule entre une chambre amont contenant une eau synthetique (marquee au 
tritium), et une chambre aval permettant l’analyse de l’eau a la sortie de l’echantillon. 
Pour chaque echantillon, les coefficients de diffusion effectifs (de la premiere loi de Fick 
— cf. page 53) ont pu etre obtenus grace a la connaissance de la teneur en tritium de 
l’eau et des flux volumiques traversant la section aval de l’echantillon au cours du temps 
(Pocachard et al., 1998).

Echantillon De HTO (m2.s-1)
GE 2520-A2 1,16.10-11
GE 2520-A4 1,17.10-11
GE 2520-B3 1,16.10-11
GE 2520-B4 1,14.10-11

Tableau 5.2: Coefficients de diffusion du tritium (m2.s 1) sur les echantillons provenant de la galerie Est
(Pocachard et al., 1998)

En prenant la porositee totale moyenne du mateeriau de Tournemire au niveau du tunnel, 
egale a 7 %, et en considerant que le tritium a entierement acces a la porosite totale le 
coefficient de diffusion de pore du tritium est donc Dp = 1, 65.10-10 m2.s-1.

D’autres experiences de mesure de coefficients de diffusion de l’eau tritiee dans les 
argilites ont ete effectuees prealablement par Beaudoing et al. (1996) au DAMRI. Les 
travaux experimentaux ont permis d’obtenir le De qui, corrige de la porosite, permet de 
calculer les Dp (cf. annexe A). Les resultats sont reports dans le tableau ci-dessous.

Cote NGF (m) Echantillon Dp HTO (m2.s-1)

561,4 ID000/03967 7,76.10-11
545,1 ID000/02340 7,81.10-11
495,9 ID180/02000 6,04.10-11
475,8 ID180/04007 6,07.10-11
456,0 ID180/05990 5,99.10-11
436,1 ID180/07983 4,48.10-11
416,0 ID180/09990 4,58.10-11
396,1 ID180/11980 5,23.10-11
355,9 ID180/16000 6,02.10-11

Tableau 5.3: Coefficients de diffusion de pore du tritium (Beaudoing et al., 1996)

Les deux series d’experiences effectuees au DAMRI montrent des valeurs, pour les 
coefficients de diffusion effectifs pour l’eau tritiee, homogenes pour chacune d’entre elles. 
En moyenne, pour la premiere serie d’experience De = 1,16.10-11 m2.s-1, et pour la 
seconde De = 6,0.10-11 m2.s-1; les deux series d’experiences different d’un facteur 3,7.

Bien que les deux resultats se situent dans le meme ordre de grandeur, ceci peut 
suggerer que l’intervention d’artefacts analytiques puisse limiter la precision de la methode 
pour la deetermination des coefficients de diffusion de traceurs.
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5.2.2 Experience d’equilibration

Les resultats obtenus a partir des experiences d’equilibration (cf. paragraphs 4.3) 
donnent un resultat pour le coefficient de diffusion de pore du deuterium dans le meme 
ordre de grandeur. Mais la premiere experience — echantillon DPL1 IM — donne Dp = 
0,65.10-11 m2.s-1 et la seconde — echantillon DPL2 IM — donne Dp = 5.10-11 m2.s-1.

Les deux experiences donnent deux coefficients de diffusion de pore qui different d’un 
facteur 7.

5.2.3 Conclusion sur revaluation du coefficient de pore du deuterium

Les resultats obtenus par les experiences d’equilibration sont a prendre avec precaution 
car d’une part, seules deux experiences ont ete menses et d’autre part, la determination 
de ces valeurs de coefficient de diffusion de pore est basee sur seulement quatre analyses 
de la solution.

Si l’on ne tient pas compte des experiences menses par le DAMRI sur un echantillon 
provenant de la galerie Est, les experiences menses par deux approches distinctes per- 
mettent de dire que l’ordre de grandeur pour le coefficient de diffusion de pore du chlorure 
a Tournemire est de 10-11 m2.s-1.

Methode Dp (m2.s-1)
DAMRI - galerie Est 1,65.10-10
DAMRI - forages ID 4,48 a 7,81.10-11

Experiences d’equilibration 0,65'5.10-11

Tableau 5.4: Coefficients de diffusion du deuterium (m2.s 1) a Tournemire

La variabilite des resultats interne a chaque methode est due principalement a la 
difficulte d’evaluer precisement la porosite des echantillons, parametre essentiel pour 
calculer le coefficient de diffusion de pore.

5.3 Evaluation des coefficients de diffusion de pore du chlo
rure dans les argilites de Tournemire

Au commencement de cette etude, aucun coefficient de diffusion du chlorure dans les 
argilites de Tournemire n’etait disponible. Afin de determiner ces coefficients, plusieurs 
approches ont ete tentees.

Avant de presenter nos propres travaux, les paragraphes suivants passent en revue 
les differentes approches explorees.

5.3.1 DaCl et DaI dans une bentonite

L’iodure ainsi que le chlorure sont communement utilises dans les etudes hydrogeo- 
chimiques en tant que traceurs geochimiques.
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Outre leur comportement conservatif reconnu, et bien que l’ion iodure soit d’un rayon 
atomique plus grand que le chlorure, ces traceurs sont utilises souvent simultanement 
pour determiner les coefficients de diffusion au sein d’un materiau (Robinson et Stokes, 
1959 ; Shackelford et al., 1989 ; Shackelford et Daniel, 1991).

En effet, les coefficients de diffusion dans l’eau pure D0 sont deja tres proches (D0 

Cl- = 17,1.10-10 m2.s-1 et Do I- = 17,2.10-10 m2.s-1 a 18 °C, Li et Gregory (1974)). 
Mais la similitude du comportement diffusif de ces deux traceurs est confirmee par la 
comparaison de leur coefficient de diffusion apparent, dans la bentonite Kupinia-F1. Les 
donnees recueillies en iodure par Sato et al. (1992) et en chlorure par Kozaki et al. (1998) 
montrent que les coefficients de diffusion apparents des deux traceurs sont en effet tres 
proches (cf. figure 5.1).
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Figure 5.1: Comparaison des coefficients de diffusion apparents du chlorure et du iodure

5.3.2 Experiences de diffusion de l’iodure effectuees au DAMRI

Le paragraphe precedent montre que les comportements diffusifs dans des argiles de 
l’iodure et du chlorure sont similaires. Les travaux effectues par le DAMRI (evoques au 
paragraphe 5.2.1) ont ete egalement menes sur l’iodure. Ainsi, les coefficients de diffusion 
de l’iodure determines par Pocachard et al. (1998) (reports dans le tableau suivant) 
permettent d’approcher les valeurs des coefficients de diffusion du chlorure.

Echantillon Del- (m2.s-1) porosite accessible (%) Dpi- (m2.s-1)
GE 2520-A2 2,07.10-13 1,6 1,28.10-11
GE 2520-A4 1,39.10-13 1,4 9,88.10-12
GE 2520-B3 2,41.10-13 1,1 2,13.10-11
GE 2520-B4 1,90.10-13 1,5 1,25.10-11

Tableau 5.5: Coefficients de diffusion du iodure (m2.s 1) dans la galerie Est a Tournemire (Pocachard et
at, 1998)

1Kupinia-F est un produit de Kunimine Industries Co. Ltd. (Sato et al., 1992)
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En moyennant ces donnees, les coefficients de diffusion de l’iodure sont : De I = 
1, 94.10-13 m2.s-1, Dp I- = 1,38.10-11 m2.s-1 avec une porosite accessible de 1,4 %.

5.3.3 Tableau de resultats PECH 

Resultats obtenus sur le forage TN1

L’echantillon TN1 00600 est donne comme exemple (cf. figure 5.2). Le regime tran- 
sitoire de la diffusion de la solution interstitielle vers l’eau distillee selon le protocols 
PECH d’une part, et le regime permanent d’autre part, ont ete suivis simultanement sur 
deux portions de l’echantillon TN1 00600, avec deux rapports roche/eau difierents.

Cl model. (99 mg.l"j O.-ME-lfr-B^.s"1) - 
i Cl centre ctib^ -

Roche/Eau = 2241 g.l Cl exp'"

0 25 50 75 100125 150175 200225 250275 300325 350375 400425 450
heures

Cl modelise (init 99 mg/l) • 
Cl experimental 1

Roche/Eau = 2519 g.l

50

5

1
4

i?3

2

0
0 25 75

(a) Regime transitoire de la diffusion du Cl (b) Regime permanent de la diffusion du Cl

Figure 5.2: Determination du Dp du chlorure par ajustement d’un modele de diffusion pure (METIS) :
echantillon TN1 00600

Pour les deux experiences menses, l’ajustement optimal des courbes modelisees par 
le critere S (cf. paragraphe 3.3.2) sur les donnees experimentales obtenues a ete efiectue. 
Les donnees de porosite ont ete obtenues a partir de la teneur en eau ponderale mesuree 
a 105°C (cf. paragraphe 3.3.3). Les resultats sont reports dans le tableau 5.6.

Echantillon ©
(%)

^phys
(%)

^geoch
(%)

METIS

DpCf-
(m2.s-1)
METIS (m2.s-1)

T2 =
D0 T

[Cf-W
(mg.f-1)
METIS

Critere
S

nb de
donnees 
simulees

Da TN1 00600 3,6 9,0 2,7 4,4.10-11 1,2.10-12 30,9 5,6 99 0,25 7/14
Da TN1 01200 3,1 7,9 2,4 6,4.10-11 1,5.10-12 21,3 4,6 119 0,18 6/14
Da TN1 01900 2,6 6,6 2,0 8,7.10-11 1,7.10-12 15,6 4,0 71 0,02 7/14
Da TN1 02485 4,1 10,1 3,0 8,7.10-11 2,6.10-12 15,6 4,0 24 0,02 8/14
Da TN1 02958 4,5 11,3 3,4 4,1.10-11 1,4.10-12 33,2 5,8 53 0,13 6/14
Da TN1 03310 4,0 9,9 9,9 3,0.10-11 3,0.10-12 45,3 6,7 12 0,71 4/14
Da TN1 03610 3,1 7,8 7,8 1,2.10-10 9,4.10-12 11,2 3,4 39 0,05 10/14
Da TN1 03915 2,9 7,2 7,2 4,5.10-11 3,2.10-12 30,2 5,5 37 0,05 9/14
Da TN1 04272 1,8 4,5 4,5 3,2.10-11 1,4.10-12 42,5 6,5 80 0,40 6/14
Da TN1 04607 1,0 2,4 2,4 5,0.10-11 1,2.10-12 20,9 4,6 116 0,08 10/14

Tableau 5.6: Forage TN1 : coefficients de diffusion du chlorure (m2.s 1) obtenus par modelisation METIS
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Resultats obtenus sur le forage TN3

Contrairement aux echantillons du forage TN1 (cf. paragraphs precedent), les coeffi
cients de diffusion du chlorure, determines pour les echantillons du forage TN3 ont ete 
obtenus en ne pro cedant qu’a une unique experience de diffusion par echantillon, mais en 
choisissant de fagon plus judicieuse les dates des differents prelevements d’eau (cf. figure
5.3).

12 2 -1-1
11 Cl centre cube 

Cl exp
10

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
heures

Figure 5.3: Determination du Dp du chlorure par ajustement d’un modele de diffusion pure (METIS) :
echantillon TN3 07496

La figure precedente illustre le suivi dans le temps des mesures en chlorure de la 
solution d’eau ajoutee pour l’echantillon TN3 07496. Le coefficient de diffusion de pore 
du chlorure utilise est 4,6.10-11 m2.s-1.

Les coefficients de diffusion du chlorure determines sur les echantillons du forage TN3 
sont donnes dans le tableau 5.8.

5.3.4 Conclusion sur 1’evaluation du coefficient de diffusion de pore du 
chlorure dans les argilites de Tournemire

Le tableau suivant (5.7) resume les differentes methodes employees pour estimer le 
coefficient de diffusion de pore du chlorure a Tournemire.

Methode porosite accessible (%) DpCC (m2.s-!)
Modelisation METIS 2,0'3,4 4,1 'gJ.lO-11

d’apres DpI- 1,4 1,38.10-!!

Tableau 5.7: Coefficients de diffusion du chlorure (m2.s 1) a Tournemire (Toarcien superieur)
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Echantillon e
(%)

^phys
(%)

^geoch
(%)

METIS

DpCr
(m2.s-1)
METIS (m2.s-1)

T2 =
D0 T

[Cl \init
(mg.f-1)
METIS

Critere S
nb de
donnees 
simulees

TN3 00969 3,6 9,0 2,7 5,2.10-11 1,4.10-12 26,2 5,1 135 0,840 7/10
TN3 01500 3,4 8,5 2,6 5,2.10-11 1,3.10-12 26,2 5,1 167 0,073 8/10
TN3 02020 3,3 8,3 2,5 5,5.10-11 1,4.10-12 24,7 5,0 185 0,036 10/10

TN3 02520 3,3 8,3 2,5 4,9.10-11 1,2.10-12 27,8 5,3 156 0,051 9/10
TN3 03010 3,3 8,3 2,5 4,6.10-11 1,1.10-12 29,6 5,4 200 0,098 9/10
TN3 03520 3,3 8,3 2,5 4,7.10-11 1,2.10-12 28,9 5,4 228 0,213 8/10

TN3 03994 3,3 8,3 2,5 5,9.10-11 1,5.10-12 23,1 4,8 226 0,057 9/10
TN3 04513 2,3 5,8 1,7 8,3.10-n 1,4.10-12 16,4 4,0 253 0,494 10/10

TN3 04778 2,8 7,0 2,1 8,0.10-11 1,7.10-12 17,0 4,1 287 0,405 8/10
TN3 05260 3,2 8,0 2,4 5,7.10-11 1,4.10-12 23,9 4,9 236 0,059 9/10
TN3 05514 3,2 8,0 2,4 4,1.10-11 9,8.10-13 33,2 5,8 266 0,180 7/10
TN3 06010 3,2 8,0 2,4 5,9.10-11 1,4.10-12 23,1 4,8 285 0,146 9/10
TN3 06256 3,3 8,3 2,5 5,9.10-11 1,5.10-12 23,1 4,8 289 0,057 10/10
TN3 06765 3,4 8,5 2,6 4,3.10-11 1,1.10-12 31,6 5,6 305 0,085 9/10
TN3 07250 3,5 8,8 2,6 4,5.10-11 1,2.10-12 30,2 5,5 325 0,097 9/10
TN3 07496 3,5 8,8 2,6 4,6.10-11 1,2.10-12 29,6 5,4 323 0,090 10/10

TN3 07980 3,5 8,8 2,6 5,1.10-11 1,3.10-12 26,7 5,2 298 0,197 9/10
TN3 08265 3,4 8,5 2,6 4,6.10-11 1,2.10-12 29,6 5,4 326 0,128 9/10
TN3 08780 3,3 8,1 2,4 3,7.10-11 9,0.10-13 36,8 6,1 367 0,153 8/10
TN3 09250 3,3 8,3 2,5 4,1.10-11 1,0.10-12 33,2 5,8 305 0,092 9/10
TN3 09535 3,3 8,3 2,5 4,5.10-11 1,1.10-12 30,2 5,5 427 0,095 9/10
TN3 10012 3,3 8,3 2,5 3,9.10-11 9,7.10-13 34,9 5,9 475 0,224 9/10
TN3 10500 3,3 8,3 2,5 4,4.10-11 1,1.10-12 30,9 5,6 491 0,114 10/10
TN3 10765 3,2 8,0 2,4 4,8.10-11 1,2.10-12 28,3 5,3 447 0,120 10/10

TN3 11040 3,7 9,3 2,8 5,9.10-11 1,6.10-12 23,1 4,8 435 0,283 10/10
TN3 11485 3,9 9,6 2,9 6,7.10-11 1,9.10-12 20,3 4,5 582 0,341 10/10

TN3 12018 3,2 8,0 2,4 8,3.10-11 2,0.10-12 16,4 4,0 464 0,272 9/10
TN3 12465 4,0 10,0 3,0 6,7.10-11 2,0.10-12 20,3 4,5 539 0,588 9/10
TN3 12735 3,5 8,8 2,6 7,3.10-11 1,9.10-12 18,6 4,3 798 1,420 9/10
TN3 13255 3,5 8,8 2,6 6,6.10-11 1,7.10-12 20,6 4,5 427 0,186 10/10

TN3 13870 3,0 7,5 2,3 9,3.10-11 2,1.10-12 14,6 3,8 403 0,168 9/10
TN3 14295 2,2 5,5 1,7 6,2.10-11 1,0.10-12 21,9 4,7 640 0,194 9/10
TN3 14752 2,2 5,5 1,7 3,3.10-11 5,4.10-13 41,2 6,4 695 0,313 9/10
TN3 15061 2,2 5,5 1,7 2,9.10-11 4,8.10-13 46,9 6,8 561 0,118 10/10

Tableau 5.8: Forage TN3 : coefficients de diffusion du chlorure (m2.s 1) obtenus par modeiisation METIS

Concernant la methode d’estimation par la modeiisation METIS (PECH), les coeffi
cients de diffusion de pore sont uniquement ceux qui ont ete calcules pour les echantillons 
du Toarcien superieur (DaTNl 01200, 01900, 02485 et 02958) ; l’echantillon DaTNl 00600 
a ete ecarte car il a ete preleve dans l’EDZ (Excavation Disturbed Zone).

Selon toutes les methodes d’estimation evoqu&s precedemment, l’ordre de grandeur 
des coefficients de diffusion de pore pour le chlorure est egal a 10-11 m2.s-1; compte tenu 
de la porosite geochimique (egale a 0,3 fois la porosite totale), ceci correspond en terme 
de coefficient de diffusion effectif a Tournemire a un ordre de grandeur de 10-12 m2.s-1.

Aussi, les donnees obtenues par le protocole PECH seront donc utilisees (cf. chapitres 
7 et 8) comme valeurs initiales des coefficients de diffusion de pore du chlorure pour les 
moderations.
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5.4 Conclusion sur les coefficients de diffusion du deuterium 
et du chlorure

5.4.1 Comparaison des coefficients de diffusion du deuterium et du 
chlorure

La comparaison des differentes methodes explorees montre une concordance des va- 
leurs pour les coefficients de diffusion de pore du chlorure dans le Toarcien superieur a 
Tournemire. Cependant, il faut rester prudent quant a l’utilisation de ces valeurs pour 
le parametre Dp pour la modelisation a grande echelle.

Ces valeurs comme deja precise, refletent des valeurs non directionnelles du coefficient 
de diffusion de pore.

Enfin, il ne faut pas negliger le fait que ces valeurs sont issues de travaux experimen- 
taux en laboratoire et que, par deconfinement ou effet d’echelle, la diffusion au sein de 
la couche peut etre sensiblement dificrente. Ainsi, Valkiainen et al. (1992) montrent que 
les coefficients de diffusion utilises lors de la modelisation du site de l’lle de Hastholmen 
(Finlande) sont 20 fois plus eleves que les coefficients de diffusion obtenus en laboratoire. 
La raison suggeree pour comprendre la sous-estimation des coefficients de diffusion en la
boratoire est que, a une echelle plus large, l’occurrence de microfractures supplementaires 
augments la porosite et le facteur de formation. Ceci est particulierement vrai pour le 
granite.

Concernant revaluation des coefficients de diffusion de pore du deuterium, malgre le 
faible nombre de donnees et la variabilite des resultats, l’ordre de grandeur des coefficients 
de diffusion de pore est identique a celui du chlorure.

5.4.2 Influence de la porosite geochimique sur les coefficients de diffu
sion utilises pour modeiiser les transferts

Role de la porosite geochimique

Malgre leur coefficient de diffusion de pore se situant dans le meme ordre de grandeur, 
ces traceurs, n’ont pourtant pas, en terme de flux, un comportement identique.

En effet, l’utilisation de la porosite accessible au traceur entraine une difference de flux 
diffusifs pour ces deux traceurs. La porosite accessible c’est-a-dire la porosite geochimique 
a ete consideree a priori pour le chlorure egale a 0,3 fois la porosite totale alors que pour 
le deut erium, la porosite geochimique a ete prise comme egale a la porosite totale (cf. 
paragraphe 2.1.1). Ceci entraine que le coefficient de diffusion effectif du chlorure est plus 
faible que celui du deuterium. En effet, pour le calcul des flux massiques pour chaque 
traceur, la porosit e (differente pour chacun d’entre eux) va etre prise en compte. Dans ce 
cas, le coefficient de diffusion effectif permet de comparer les flux de chacun des traceurs.

Bien que dans les faits, les donnees de diffusion introduites dans le programme METIS 
sont des coefficients de diffusion de pore, la representation des coefficients de diffusion, 
permettant de comparer les comportements diffusifs des deux traceurs en terme de flux, 
sera faite au moyen des coefficients de diffusion effectifs.

A titre indicatif, le profil de ces coefficients effectifs pour le chlorure est represente 
sur la figure 5.4.
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Coefficient de diffusion effectif du chlorure (nrr.s'1)

Figure 5.4: Coefficients de diffusion effectifs du chlorure a Tournemire

Estimation de la porosite geochimique du chlorure dans les argilites de Tour
nemire

Principe

L’objectif de cette experience est d’obtenir la valeur du rapport ^°ch pour le materiau 
de Tournemire. Dans les experiences menees lors de la mise en place du protocole PECH, 
ce parametre a ete fixe (a 0,3) afin de determiner la concentration en chlorure de la 
solution interstitielle des echantillons. Le principe mis en oeuvre dans Lexperience suivant-e 
consiste a determiner la valeur de la porosite geochimique en connaissant la concentration 
initiate en chlorure de la solution interstitielle.
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Conclusion sur les coefficients de diffusion du deuterium et du chlorure

Experience

Pour cela, l’echantillon de roche a ete introduit dans une solution salee de concen
tration en chlorure connue (550 mg.l-1). Le suivi temporel en chlorure a permis de 
determiner la concentration finale (a l’equilibre) a 543 ± 11 mg.l-1.

Une fois l’equilibre obtenu, l’echantillon de roche a ete introduit dans une solution 
d’eau distillee, et le suivi temporel de la concentration en chlorure de la solution ajoutee 
pour cette seconds equilibration a egalement ete effectue (cf. figure 5.5).

Resultats et commentaires

TN3-00700 (543 mg.l-1; D=0,33.10"9 m2.s"1)
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Figure 5.5: Modeles de mise a l’equilibre par diffusion selon differentes porosites geochimiques du chlorure
pour l’echantillon TN3 00700

De la meme facon que pour les manipulations o' la concentration a ete determine 
grace aux modelisations, cette experience a permis d’estimer la porosite geochimique pour 
l’echantillon TN3 00700 lors de cette seconde diffusion. Ainsi, le critere S (cf. paragraphe 
3.3.2) a ete minimise pour une valeur de 2,609 avec 6 valeurs experimentales reproduites 
par le modele sur 10 donnees disponibles, pour une valeur de la porosite chimique egale
' °, 49 ^phys.

Ce resultat est interessant car il montre bien qu’apres deux experiences d’equilibra- 
tion, mettant en jeu des solutions aqueuses largement sous-saturees vis-a-vis de la calcite, 
la porosite chimique est supdrieure a 0,3 wphys. Lors de cette experience de diffusion (et 
comme pour les experiences du protocole PECH — cf. chapitre 3), de la calcite a pu etre 
dissoute et l’ouverture de pore a pu etre provoquee. L’utilisation d’une eau en equilibre 
vis-a-vis de la calcite, lors des deux equilibrations successives, aurait permis d’avoir une
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estimation de la porosite geochimique plus precise. Cependant, etant donne le taux de 
carbonates dans le materiau, il semble relativement improbable que les 20 % de difference
entre les porosites geochimiques — consider a priori a 0,3 wphys et calcuMe a 0,49 wphys
— puissent etre issus en totalite de la dissolution des carbonates.
Compte tenu de ces perturbations, on peut dire que pour l’echantillon TN3 00700, la 
porosite geochimique est inferieure a 0,49 wphys.

Conclusion : valeur utilisde de la porosite geochimique

Cette unique tentative d’acces a la valeur de la porosite geochimique n’en permet 
qu’une estimation approximative. Le manque de travaux plus approfondis sur l’estima- 
tion du rapport pour les argilites de Tournemire ne permettent pas d’utiliser la valeur 
determinee par l’experience precedente. Aussi, les travaux qui suivent, conservent la va
leur Wgeoch. = 0,3wphys, retenue de l’etude bibliographique (cf. paragraphe 2.1.1).
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Chapitre 6

Teneurs en isotopes stables et 
en chlorure de l’eau 

interstitielle

6.1 Acquisition des donnees
1/acquisition des donnees de concentrations en chlorure et de teneurs en isotopes 

stables de beau interstitielle, en vue de la caracterisation et la modelisation des transferts 
de fluides, a ete menee par les methodes precedemment deer it es; la determination des 
concentrations en chlorure a ete effectuee par le protocole PECH (cf. chapitre 3) et 
hanalyse en isotopes stables de beau par distillation sous vide et spectrometrie de masse 
(cf. chapitre 4).

La presentation des donnees obtenues est suivie d’un commentaire global sur les 
resultats.

6.2 Donnees obtenues a partir des echantillons provenant 
des forages verticaux

6.2.1 Forages utilises

Forages VF2, VF3 et VF4

Ces forages out ete effectues dans la galerie Est (cf. figure 6.1); ils sont situes au 
point metrique 690 dans le tunnel. Les forages VF2 et VF3 out une profondeur de 20 
metres, et le forage VF4 a une profondeur de 80 metres.

Galerie Quest

ID 270

10 m N

Galerie Est

3 VF2 VF1 VF4

) 4 9 14 19 metres

ID 90

Figure 6.1: Localisation des forages VF2, VF3 et VF4
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Teneurs en isotopes stables et en chlorure de l’eau interstitielle

Les forages VF2, VF3 et VF4 se trouvent respectivement a 9, 4 et 19 metres du 
tunnel. Les echantillons sur les forages VF ont ete preleves tous les 4 metres.

Forages TN1 et TN3 : reference du profil

Les forages TN1 et TN3 se situent au point metrique 869 dans le tunnel. Les isotopes 
stables (Michelot et Errarhaoui, 2000) et le chlorure de l’eau interstitielle des echantillons 
provenant de ces forages ont ete analyses.

Par ailleurs, les forages TN1 et TN3 ont ete retenus comme reference pour comparer 
les donnees obtenues sur les echantillons provenant des differents forages. Des “cotes 
corrigees” de ces echantillons ont ete calculees a partir des cotes NGF reelles, afin de 
reporter sur le transect des forages TN1 et TN3 les donnees correspondantes; ceci permet 
ainsi de respecter la lithostratigraphie de chacun des eechantillons.

Ces cotes corrigees ont ete obtenues a partir des equations de droites etablies au 
chapitre 1 (cf. figure 1.6).

Forages ID

De nombreuses donnees isotopiques utilisees dans cette etude sont issues de travaux 
anterieurs (Moreau-Le Golvan, 1997). Elles ont ete obtenues sur les forages ID situes au 
point metrique 675,7, dans le tunnel.

6.2.2 Incertitudes sur les donnees

Incertitudes sur les donneees en chlorure

Les tableaux de resultats, exposes au paragraphe 6.2.3, donnent les concentrations 
en chlorure de la solution interstitielle obtenues grace au protocole PECH. Les resultats 
sont exprimes en mg.l-1 et les incertitudes ont ete evalu&s a 10 % de la concentration
(cf. paragraphe 3.3.3).

Incertitudes sur les donnees en isotopes stables

Les tableaux suivants donnent les resultats analytiques des analyses isotopiques (ex- 
primees en %o vs V-SMOW) obtenus pour le forage vertical TN1.

Les incertitudes analytiques (reproductibilite analytique) sur les donnees en deuterium 
et en oxygene-18 sont respectivement de 2 %c et 0,2 %c.

Ne sont presentees que les analyses dont le rendement (en tenant compte de l’incer- 
titude) est supdrieur a 90%.

6.2.3 Tableaux de resultats

Les echantillons surlignes en gris dans les tableaux de resultats qui suivent, sont les 
echantillons proches d’une fracture, c’est-a-dire distants de moins d’un metre de celle-ci,
d'aprds les logs gdologiques des forages.
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Dans le cas des forages ID, il s’agissait de fractures on la presence d’eau a ete parfois 
remarquee.

Pour le forage TNI, il s’agit plus precisement de fissures, et dans ce cas, aucune venue 
d’eau n’a ete signalee.

Pour le forage TN3, le log geologique indique generalement qu’il s’agit de microfissures 
bien que les zones comprises ent-re les cotes 04550-04710 cm, 11530-11960 cm et 12755- 
13070 cm soient fracturees.

Donnees en chlorure obtenues par le protocole PECH

Echantillon Cote NGF (m) Cote eq. (m) © uaeoch Dp Cl" (nP.,-DCl- (mg.Z-1) Critere S nb de donnees si mu lees

VF2 00439 512,3 505,3 3,00% 7,5% 2,2% 5,2.10 —11 369 0,342 5/5

VF2 00848 508,2 501,2 2,98% 7,4% 2,2% 5,5.10-" 322 0,168 5/5

VF2 01298 503,7 496,7 2,67% 6,7% 2,0% 4,9.10-n 443 51,050 2/6

VF2 01574 500,9 494,0 2,55% 6,4% 1,9% 4,9.10-n 611 0,406 5/5

VF2 01915 497,5 490,6 2,66% 6,6% 2,0% 4,6.10-n 550 0,726 4/5

VF3 00444 512,2 505,3 2,99% 7,5% 2,2% 5,2.10-11 347 0,273 5/5

VF3 00885 507,8 500,9 2,57% 6,4% 1,9% 5,5.10-n 386 1,673 3/5

VF3 01250 504,2 497,2 2,73% 6,8% 2,0% 4,9.10-n 462 0,237 5/5

VF3 01630 500,4 493,4 2,85% 7,1% 2,1% 4,9.10-n 555 2,640 2/6

VF3 01929 497,4 490,4 2,97% 7,4% 2,2% 4,6.10-n 371 0,546 4/5

VF4 00406 512,6 505,6 3,37% 8,4% 2,5% 5,2.10-n 189 1,044 4/5

VF4 00845 508,2 501,3 3,39% 8,5% 2,5% 5,5.10-n 162 1,565 4/5

VF4 01240 504,3 497,3 3,41% 8,5% 2,6% 5,5.10-11 221 2,902 3/5

VF4 01618 500,5 493,5 3,23% 8,1% 2,4% 4,9.10-n 340 3,600 2/4

VF4 02000 496,7 489,7 3,37% 8,4% 2,5% 4,6.10-n 330 2,142 3/5

VF4 02440 492,3 485,3 3,49% 8,7% 2,6% 4,7.10-n 293 1,015 3/5

VF4 02735 489,3 482,4 3,32% 8,3% 2,5% 4,7.10-n 340 1,441 4/5

VF4 03240 484,3 477,3 2,99% 7,5% 2,2% 5,9.10-n 384 1,204 3/5

VF4 03640 480,3 473,3 3,13% 7,8% 2,3% 8,3.10-H 307 1,608 4/5

VF4 04010 476,6 469,6 3,24% 8,1% 2,4% 5,7.10-n 352 0,891 4/5

VF4 04444 472,2 465,3 3,09% 7,7% 2,3% 4,1.10-11 329 1,672 4/5

VF4 04840 468,3 461,3 3,24% 8,1% 2,4% 5,9.10-n 341 0,504 4/5

VF4 05170 465,0 458,0 3,19% 8,0% 2,4% 5,9.10-n 371 1,049 3/5

VF4 05600 460,7 453,7 3,31% 8,3% 2,5% 4,3.10-11 506 4,009 2/6

VF4 06050 456,2 449,2 3,15% 7,9% 2,4% 4,4.10-n 408 2,054 2/6

VF4 06070 456,0 449,0 3,15% 7,9% 2,4% 1,6.10-11 495 1,860 8/13

VF4 06445 452,2 445,3 2,98% 7,5% 2,2% 4,5.10-n 308 1,384 3/5

VF4 06465 452,0 445,1 3,13% 7,8% 2,3% 2,1.10-11 519 1,200 7/12

VF4 06840 448,3 441,3 2,63% 6,6% 2,0% 4,6.10-n 454 1,059 4/5

VF4 06875 447,9 441,0 3,11% 7,8% 2,3% 2,1.10-n 530 1,390 7/12

VF4 07240 444,3 437,3 2,78% 6,9% 2,1% 4,6.10-11 405 0,570 4/5

VF4 07260 444,1 437,1 3,11% 7,8% 2,3% 9,0.10-12 531 1,570 10/13

VF4 07616 440,5 433,5 2,73% 6,8% 2,0% 3,7.10-n 367 0,310 5/5

VF4 07670 440,0 433,0 2,50% 6,3% 1,9% 7,0.10-12 496 0,740 10/13

VF4 07914 437,5 430,6 2,92% 7,3% 2,2% 3,7.10-n 409 1,728 4/5

Tableau 6.1: Donnees en chlorure de beau interstitielle des echantillons des forages VF2, VF3 et VF4 
Ce tableau presente pour chaque echantillon des forages VF2, VF3 et VF4, la cote reelle et la cote 
corrigee de Vechantillon, la teneur en eau ponderale mesuree et la porosite calculee a partir de la teneur 
en eau, la porosite geochimique pour le chlorure. Il presente egalement le coefficient de diffusion de pore 
du chlorure et la concentration en chlorure de la solution interstitielle determines par les modelisations 
METIS. Sont egalement reportes le critere S des simulations et le nornbre de donnees representees par la 
simulation par rapport au nornbre de donnees experimentales disponibles a Tissue du protocole PECH
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Echantillon Cote NGF (m) © Dp Cl- (Tr/.a-i) ci- Critere S nb de donnees simulees

TNI 00600 531,2 3,6% 9,0% 2,7% 4,40.10-" 99 0,07 2/3

TNI 00700 532,2 2,6% 6,5% 2,0% 4,73.10-n 163 0,78 2/3

TNI 00800 533,2 4,0% 10,1% 3,0% 5,07.10-n 67 0,12 2/3

TNI 00900 534,2 3,9% 9,7% 2,9% 5,40.10-n 73 0,03 3/3

TNI 00992 535,1 3,1% 7,8% 2,3% 5,71.10-n 86 0,98 1/3

TNI 01100 5336,2 3,5% 8,7% 2,6% 6,07.10-n 134 9,18 1/3

TNI 01200 537,2 3,1% 7,9% 2,4% 6,40.10-n 119 1,87 0/3

TNI 01300 538,2 3,2% 8,0% 2,4% 6,73.10-H 156 1,19 1/3

TNI 01400 539,2 2,4% 5,9% 1,8% 7,06.10-n 147 0,35 2/3

TNI 01500 540,2 2,9% 7,3% 2,2% 7,39.10-H 112 0,04 2/3

TNI 01594 541,1 3,7% 9,3% 2,8% 7,69.10-H 59 27,16 2/3

TNI 01695 542,1 2,7% 6,8% 2,0% 8,03.10-H 88 2,33 1/3

TNI 01790 543,1 3,6% 9,0% 2,7% 8,34.10-H 67 0,03 2/3

TNI 01900 544,2 2,6% 6,6% 2,0% 8,70.10-n 71 1,41 1/3

TNI 02000 545,2 2,0% 5,0% 1,5% 8,70.10-n 148 0,72 1/3

TNI 02100 546,2 3,9% 9,7% 2,9% 8,70.10-n 117 2,51 1/3

TNI 02205 547,2 3,8% 9,6% 2,9% 8,70.10-n 135 3,59 1/3

TNI 02280 548,0 2,1% 5,4% 1,6% 8,70.10-n 168 0,56 1/3

TNI 02390 549,1 3,9% 9,6% 2,9% 8,70.10-n 67 0,03 2/3

TNI 02485 550,0 4,1% 10,1% 3,0% 8,70.10-n 24 0,70 2/3

TNI 02600 551,2 4,3% 10,8% 3,2% 7,58.10-n 57 0,14 1/3

TNI 02705 552,2 4,0% 10,1% 3,0% 6,56.10-11 52 0,08 3/3

TNI 02795 553,1 4,0% 10,0% 3,0% 5,69.10-n 56 2,99 1/3

TNI 02855 553,7 3,9% 9,7% 2,9% 5,10.10-11 72 0,53 1/3

TNI 02900 554,2 4,5% 11,3% 3,4% 4,66.10-11 58 1,36 1/3

TNI 02958 554,8 4,5% 11,3% 3,4% 4,10.10-n 53 0,09 0/3

TNI 02990 555,1 1,8% 4,6% 1,4% 4,05.10-n 138 11,92 1/3

TNI 03030 555,5 3,6% 9,1% 2,7% 4,00.10-n 130 4,35 1/3

TNI 03118 556,4 4,4% 11,0% 3,3% 3,87.10-H 95 0,99 1/3

TNI 03190 557,1 3,4% 8,4% 2,5% 3,77.10-n 64 0,15 1/3

TNI 03250 557,7 5,0% 12,6% 12,6% 3,69.10-n 13 0,00 2/3

TNI 03310 558,3 4,0% 9,9% 9,9% 3,60.10-n 12 0,25 0/3

TNI 03385 559,0 1,1% 2,8% 2,8% 5,70.10-n 132 0,04 3/3

TNI 03440 559,6 2,2% 5,4% 5,4% 7,24.10-n 51 0,14 2/3

TNI 03499 560,2 2,1% 5,3% 5,3% 8,89.10-n 60 i,n 2/3

TNI 03559 560,8 2,0% 5,0% 5,0% 1,06.10-1° 63 0,10 2/3

TNI 03610 561,3 3,1% 7,8% 7,8% 1,20.10-1° 39 0,41 2/3

TNI 03670 561,9 1,1% 2,7% 2,7% 1,05.10-1° 141 0,23 2/3

TNI 03730 562,5 1,5% 3,6% 3,6% 9,05.10-n 121 0,03 3/3

TNI 03785 563,0 2,4% 5,9% 5,9% 7,70.10-n 30 0,49 0/3

TNI 03845 563,6 3,6% 9,0% 9,0% 6,22.10-n 28 1,13 1/3

TNI 03915 564,3 2,9% 7,2% 7,2% 4,50.10-n 37 1,80 1/3

TNI 03970 564,9 2,4% 5,9% 5,9% 4,30.10-n 38 9,47 1/3

TNI 04040 565,6 1,1% 2,7% 2,7% 4,04.10-11 80 0,07 1/3

TNI 04115 566,3 1,5% 3,8% 3,8% 3,77.10-n 107 0,32 2/3

TNI 04180 567,0 0,9% 2,2% 2,2% 3,54.10-n 119 0,46 2/3

TNI 04272 567,9 1,8% 4,5% 4,5% 3,20.10-11 80 0,14 1/3

TNI 04340 568,6 2,2% 5,5% 5,5% 3,57.10-n 81 0,16 2/3

TNI 04400 569,2 1,4% 3,6% 3,6% 3,89.10-n 63 0,02 3/3

TNI 04455 569,7 1,5% 3,7% 3,7% 4,18.10-n 115 0,14 2/3

TNI 04540 570,6 1,0% 2,4% 2,4% 4,64.10-11 138 0,24 3/3

TNI 04607 571,2 1,0% 2,4% 2,4% 5,00.10-11 116 0,35 2/3

Tableau 6.2: Donnees en chlorure de beau interstitielle des echantillons du forage TNI 
Ce tableau presente pour chaque echantillon du forage TNI, la cote reelle de ITchautillou, la teneur en 
eau ponderale mesuree, la porosite calculee a partir de la teneur en eau et la porosite geochimique pour 
le chlorure. II presente egalement le coefficient de diffusion de pore du chlorure et la concentration en 
chlorure de la solution interstitielle determines par les modelisations METIS. Sont egalement reportes le 
critere S des simulations et le nombre de donnees representees par la simulation par rapport au nombre 

de donnees experimentales disponibles a Tissue du protocols TECH
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Echantillon Cote NGF (m) © Dp Cl- (Tr/.a-i) ci- Critere S nb de donnees simulees

TN3 00969 509,9 3,6% 9,0% 2,7% 5,2.10-" 135 0,840 7/10

TN3 01500 504,5 3,4% 8,5% 2,6% 5,2.10-n 167 0,073 8/10

TN3 02020 499,3 3,3% 8,3% 2,5% 5,5.10-n 185 0,036 10/10

TN3 02520 494,3 3,3% 8,3% 2,5% 4,9.10-n 156 0,051 9/10

TN3 03010 489,4 3,3% 8,3% 2,5% 4,6.10-n 200 0,098 9/10

TN3 03520 484,3 3,3% 8,3% 2,5% 4,7.10-n 228 0,213 8/10

TN3 03994 479,6 3,3% 8,3% 2,5% 5,9.10-n 226 0,057 9/10

TN3 04513 474,4 2,3% 5,8% 1,7% 8,3.10-H 253 0,494 10/10

TN3 04778 471,8 2,8% 7,0% 2,1% 8,0.10-n 287 0,405 8/10

TN3 05260 466,9 3,2% 8,0% 2,4% 5,7.10-n 236 0,059 9/10

TN3 05514 464,4 3,2% 8,0% 2,4% 4,1.10-n 266 0,180 7/10

TN3 06010 459,4 3,2% 8,0% 2,4% 5,9.10-n 285 0,146 9/10

TN3 06256 457,0 3,3% 8,3% 2,5% 5,9.10-n 289 0,057 10/10

TN3 06765 451,9 3,4% 8,5% 2,6% 4,3.10-n 305 0,085 9/10

TN3 07250 447,0 3,5% 8,8% 2,6% 4,5.10-n 325 0,097 9/10

TN3 07496 444,6 3,5% 8,8% 2,6% 4,6.10-n 323 0,090 10/10

TN3 07980 439,7 3,5% 8,8% 2,6% 5,1.10“H 298 0,197 9/10

TN3 08265 436,9 3,4% 8,5% 2,6% 4,6.10-n 326 0,128 9/10

TN3 08780 431,7 3,3% 8,1% 2,4% 3,7.10-n 367 0,153 8/10

TN3 09250 427,0 3,3% 8,3% 2,5% 4,1.10-11 305 0,092 9/10

TN3 09535 424,2 3,3% 8,3% 2,5% 4,5.10-n 427 0,095 9/10

TN3 10012 419,4 3,3% 8,3% 2,5% 3,9.10-n 475 0,224 9/10

TN3 10500 414,5 3,3% 8,3% 2,5% 4,4.10-n 491 0,114 10/10

TN3 10765 411,9 3,2% 8,0% 2,4% 4,8.10-n 447 0,120 10/10

TN3 11040 409,1 3,7% 9,3% 2,8% 5,9.10-n 435 0,283 10/10

TN3 11485 404,7 3,9% 9,6% 2,9% 6,7.10-n 582 0,341 10/10

TN3 12018 399,4 3,2% 8,0% 2,4% 8,3.10-11 464 0,272 9/10

TN3 12465 394,9 4,0% 10,0% 3,0% 6,7.10-n 539 0,588 9/10

TN3 12735 392,2 3,5% 8,8% 2,6% 7,3.10-n 798 1,420 9/10

TN3 13255 387,0 3,5% 8,8% 2,6% 6,6.10-11 427 0,186 10/10

TN3 13870 380,8 3,0% 7,5% 2,3% 9,3.10-n 403 0,168 9/10

TN3 14295 376,6 2,2% 5,5% 1,7% 6,2.10-11 640 0,194 9/10

TN3 14752 372,0 2,2% 5,5% 1,7% 3,3.10-n 695 0,313 9/10

TN3 15061 368,9 2,2% 5,5% 1,7% 2,9.10-11 561 0,118 10/10

Tableau 6.3: Donnees en chlorure de beau interstitielle des echantillons du forage TN3 
Ce tableau presente pour chaque echantillon du forage TN3, la cote reelle de T echantillon, la teneur en 
eau ponderale mesuree, la porosite calculee a partir de la teneur en eau et la porosite geochimique pour 
le chlorure. II presente egalement le coefficient de diffusion de pore du chlorure et la concentration en 
chlorure de la solution interstitielle determines par les modelisations METIS. Sont egalement reportes le 
critere S des simulations et le nombre de donnees representees par la simulation par rapport au nombre 

de donnees experimentales disponibles a Tissue du protocols TECH
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Aal6nien

Toarcien supirieur

m 400

Toarcien moyen
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□ forage TN1 + 1 m frac
□ forage TN1 - 1 m frac 

forage TN3 + 1 m frac 
forage TN3 -1 m frac

O forages VF2-3-4 + 1 m frac 
O forages VF2-3-4 -1 m frac

Carlxlen

Chlorure solution Interstitielle

(a) (b)

Figure 6.2: Concentration en chlorure de la solution interstitielle determinee a l’aide du PECH, et ramenee
au poids de roche

Les pro fils selon la cote NGF corrigee (cf. 
figure 6.2(a)) montrent un accroissement de 
la concentration en chlorure avec la profon- 
deur dans le Toarcien. Ramenee au poids 
de roche (cf. figure 6.2(b)), la concentration 
en chlorure (de la solution interstitielle) 
s’aecroit egalement, ce qui indique que cet 
accroissement 11’est pas du au fait que la 
teneur en eau intervienne lors du protocle 
PECH. Cependant, 1’absence de donnees 
dans le Domerien et le Carixien lie permet 
pas de dire quelle est la forme generate du 
profit, et notamment si la concentration 
en chlorure diminue a proximite du Carixien.

La figure 6.3 rassemble les donnees en 
chlorure obtenues lors des etudes effect uees 
a Tournemire. Les donnees obtenues dans le 
cadre de cette etude montrent une augmen
tation import-ante de la concentration en 
chlorure localisee vers la cote 500 m NGF 
pour les forages VF2 et VF3.
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□ forage TN1 (cette 6tude)
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AIPSN
ARicard, 1993
O forages VF2-3-4 (cette 6tude) 

forage TN3 (cette 6tude)

Carixien

Chlorure de la solution Interstitielle (mg.I'1)

Figure 6.3: Donnees en chlorure de la solution 
interstitielle, toutes etudes confondues
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Donnees obtenues a partir des echantillons provenant des forages verticaux

Donnees en isotopes stables

Echantillon Cote NGF (m) Cote eq. (m) {1*0 (%o) (%») Echantillon Cote NGF (m) Cote eq. (m) (%o) (%»)

ID-0 00360 526,0 510,0 -8,6 -62 ID-180 05160 465,1 457,5 -7,8 -54

ID-0 00780 530,2 514,2 -8,8 -62 ID-180 05600 460,7 453,1 -8,4 -54

ID-0 01175 534,2 518,2 -8,6 -63 ID-180 06380 452,9 445,3 -8,4 -53

ID-0 01560 538,0 522,0 -6.2 -56 ID-180 06790 448,8 441,2 -9,1 -54

ID-0 01700 539,4 523,4 -7,2 -61 ID-180 07195 444,7 437,2 -8,1 -50

ID-0 02040 542,8 526,8 -8,1 -66 ID-180 07600 440,7 433,1 -8,0 -53

ID-0 02425 546,7 530,7 -7,4 -61 ID-180 08403 432,6 425,1 -8,8 -54

ID-0 02810 550,5 534,5 -7,3 -61 ID-180 08800 428,7 421,1 -8,6 -58

ID-0 03165 554,1 538,1 -8,9 -61 ID-180 09200 424,7 417,1 -8,3 -53

ID-0 03615 558,6 542,6 -6,7 -59 ID-180 09600 420,7 413,1 -8,0

ID-45 00385 524,2 508,2 -9,1 -60 ID-180 10370 413,0 405,4 -7,8 -55

ID-45 00440 524,6 508,6 -8,8 -65 ID-180 11598 400,7 391,5 -7,8 -52

ID-45 00800 527,2 511,1 -9,6 -63 ID-180 11980 396,6 387,7 -51

ID-45 01205 530,0 514,0 -9,3 -64 ID-180 12400 392,7 383,5 -57

ID-45 01620 533,0 516,9 -9,4 -63 ID-180 12800 388,7 379,5 -10,2 -57

ID-45 02385 538,4 522,3 -9,0 -64 ID-180 13205 384,6 370,8 -9,8 -60

ID-45 02800 541,3 525,3 -9,3 -68 ID-180 13600 380,7 366,8 -60

ID-45 03200 544,1 528,1 -8,0 ID-180 14400 372,7 358,8 -59

ID-45 03600 547,0 530,9 -8,7 -65 ID-180 14785 368,8 355,0 -9,6 -63

ID-45 03994 549,7 533,7 -4,9 ID-180 15200 364,7 350,8 -9,0 -56

ID-90 00490 519,7 512,1 -7,9 -62 ID-180 15605 360,6 346,8 -9,3 -60

ID-90 00800 519,7 512,1 -8,3 -61 ID-225 00430 514,2 506,7 -7,4

ID-90 01200 519,7 512,1 -11,9 ID-225 00520 513,6 506,1 -7,4 -55

ID-90 01600 519,7 512,1 -8,6 -63 ID-225 00780 511,7 504,2 -7,9 -59

ID-90 02420 519,7 512,1 -8,1 -62 ID-225 01195 508,8 501,3 -7,8 -57

ID-90 02800 519,7 512,1 -7,8 -63 ID-225 01580 506,1 498,6 -8,8 -59

ID-90 03200 519,7 512,1 -7,7 -57 ID-225 02420 500,2 492,6 -8,4 -60

ID-90 03600 519,7 512,1 -7,7 -60 ID-225 02800 497,5 489,9 -8,4 -61

ID-135 00400 514,4 506,9 -9,0 -60 ID-225 03180 494,8 487,3 -8,2 -60

ID-135 00777 511,8 504,3 -8,2 ID-225 03600 491,8 484,3 -8,2 -59

ID-135 01200 508,8 501,3 -8,1 ID-270 00415 519,7 512,1 -8,7 -63

ID-135 01600 506,0 498,4 -8,6 -59 ID-270 00790 519,7 512,1 -7,8

ID-135 02400 500,3 492,8 -8,8 -58 ID-270 01200 519,7 512,1 -6,5 -52

ID-135 02788 497,6 490,0 -7,6 -59 ID-270 01580 519,7 512,1 -7,1 -58

ID-135 03200 494,6 487,1 -7,6 -57 ID-270 02400 519,7 512,1 -8,4 -59

ID-135 03600 491,8 484,3 -8,6 -56 ID-270 02800 519,7 512,1 -7,0 -54

ID-180 00400 512,7 505,1 -8,3 -54 ID-270 03600 519,7 512,1 -7,1 -58

ID-180 00800 508,7 501,1 -8,0 -61 ID-315 00430 524,5 508,5 -7,6 -56

ID-180 01200 504,7 497,1 -7,9 -47 ID-315 00785 527,0 511,0 -9,0 -62

ID-180 01600 500,7 493,1 -8,9 -60 ID-315 01200 530,0 513,9 -6,1 -56

ID-180 02403 492,6 485,1 -8,2 -58 ID-315 01580 532,7 516,6 -8,6 -61

ID-180 02800 488,7 481,1 -8,4 -55 ID-315 02394 538,4 522,4 -8,6 -63

ID-180 03200 484,7 477,1 -7,6 -54 ID-315 03184 544,0 528,0 -5,3 -52

ID-180 03560 481,1 473,5 -8,2 -56 ID-315 03603 547,0 530,9 -5,7

ID-180 04400 472,7 465,1 -8,3 -56 ID-315 04010 549,8 533,8 -8,2

ID-180 04800 468,7 461,1 -8,6 -55

Tableau 6.4: Donnees isotopiques de beau interstitielle des echantillons des forages ID 
Ce tableau presente pour chaque echantillon des forages ID, la cote reelle et la cote corrigee de 
rechantillon, ainsi que les teneurs en isotopes stables (5lhO et 52H) de la solution interstitielle de

lTchantillon
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Teneurs en isotopes stables et en chlorure de l’eau interstitielle

Echantillon Cote NGF (m) (%») © ©
Extraction

©
Etuvage A© Rendement

distillation A Rend*

TNI 00615 531,3 -10,4 -70 3,60% 3,3% 3,5% 0,1% 100% 4%

TNI 00715 532,3 -ii,i -72 2,61% 2,5% 2,6% 0,1% 100% 5%

TNI 00815 533,3 -10,4 -70 4,02% 3,7% 3,8% 0,1% 98% 4%

TNI 00915 534,3 -10,2 -72 3,89% 3,3% 3,5% 0,1% 113% 4%

TNI 01007 535,2 -10,0 -69 3,10% 3,4% 3,5% 0,1% 87% 3%

TNI 01115 536,3 -10,3 -73 3,46% 3,3% 3,5% 0,1% 99% 4%

TNI 01215 537,3 -10,4 -71 3,14% 3,4% 3,6% 0,1% 99% 4%

TNI 01315 538,3 -10,5 -68 3,20% 3,0% 3,2% 0,2% 96% 5%

TNI 01415 539,3 -10,3 -70 2,37% 2,3% 2,4% 0,1% 100% 6%

TNI 01515 540,3 -9,8 -66 2,90% 2,8% 2,9% 0,1% 97% 4%

TNI 01608 541,3 -10,2 -67 3,71% 3,6% 3,7% 0,1% 100% 4%

TNI 01710 542,3 -10,5 -71 2,71% 2,7% 2,7% 0,1% 100% 5%

TNI 01807 543,2 -9,1 -72 3,60% 3,3% 3,5% 0,1% 99% 4%

TNI 01915 544,3 -9,7 -76 2,64% 2,5% 2,6% 0,1% 100% 5%

TNI 02015 545,3 -9,9 -78 2,00% 2,0% 2,0% 0,1% 100% 7%

TNI 02115 546,3 -10,4 -80 3,87% 3,8% 3,9% 0,1% 100% 3%

TNI 02220 547,4 -11,0 -83 3,83% 3,4% 3,8% 0,1% 91% 3%

TNI 02295 548,1 -9,9 -73 2,14% 2,0% 2,1% 0,1% 104% 7%

TNI 02405 549,2 -10,0 -74 3,85% 3,7% 3,9% 0,1% 99% 3%

TNI 02505 550,2 -10,0 -75 4,25% 4,0% 4,2% 0,1% 99% 3%

TNI 02615 551,3 -10,2 -75 4,32% 4,2% 4,4% 0,1% 99% 3%

TNI 02720 552,4 -10,4 -77 4,02% 3,7% 3,8% 0,1% 101% 3%

TNI 02810 553,3 -10,3 -75 3,99% 3,7% 3,8% 0,1% 103% 4%

TNI 02870 553,9 -10,4 -75 3,87% 3,8% 3,8% 0,1% 102% 4%

TNI 02915 554,3 -10,6 -76 4,50% 4,3% 4,4% 0,1% 100% 3%

TNI 02975 554,9 -10,2 -78 1,84% 1,7% 1,8% 0,1% 102% 7%

TNI 03005 555,2 -10,3 -80 3,64% 3,3% 3,4% 0,1% 99% 4%

TNI 03093 556,1 -10,0 -74 4,4% 4,3% 4,4% 0,1% 101% 3%

TNI 03145 556,6 -11,0 -79 3,37% 3,1% 3,4% 0,1% 93% 4%

TNI 03205 557,2 -10,2 -73 5,03% 3,5% 3,6% 0,1% 99% 3%

TNI 03265 557,8 -10,2 3,95% 3,6% 3,6% 0,1% 99% 4%

TNI 03325 558,4 -9,2 -65 1,12% 1,1% 1,2% 0,1% 100% 12%

TNI 03399 559,2 -10,4 -70 2,16% 2,3% 2,4% 0,1% 96% 5%

TNI 03455 559,7 -9,8 -67 2,11% 2,1% 2,1% 0,1% 102% 7%

TNI 03515 560,3 -9,9 -67 2,00% 1,7% 1,8% 0,1% 102% 7%

TNI 03570 560,9 -10,8 -64 3,11% 1,5% 1,5% 0,1% 100% 9%

TNI 03630 561,5 -10,9 -67 1,14% 1,3% 1,4% 0,1% 100% 9%

TNI 03690 562,1 -11,0 -63 1,07% 1,1% 1,1% 0,1% 100% 13%

TNI 03750 562,7 -9,7 -63 1,45% 1,4% 1,4% 0,1% 103% 9%

TNI 03801 563,2 -9,8 -70 2,36% 2,3% 2,3% 0,1% 102% 6%

TNI 03871 563,9 -10,1 -67 3,60% 3,4% 3,4% 0,1% 100% 4%

TNI 03932 564,5 -10,5 -78 2,88% 2,5% 2,7% 0,1% 98% 5%

TNI 03985 565,0 -10,5 -71 2,37% 2,3% 2,4% 0,1% 98% 6%

TNI 04060 565,8 -9,6 -67 1,06% 1,2% 1,2% 0,1% 100% 10%

TNI 04133 566,5 -9,6 -68 1,51% 1,3% 1,4% 0,1% 103% 10%

TNI 04195 567,1 -10,4 -63 0,87% 1,0% 1,0% 0,1% 100% 15%

TNI 04287 568,0 -9,5 -67 1,80% 1,8% 1,9% 0,1% 100% 6%

TNI 04355 568,7 -9,6 -67 2,20% 2,1% 2,2% 0,1% 100% 7%

TNI 04415 569,3 -8,4 -69 1,43% 1,1% 1,1% 0,1% 114% 15%

TNI 04509 570,3 -9,6 -71 1,47% 1,5% 1,5% 0,1% 106% 11%

TNI 04590 571,1 -67 0,95% 1,1% 1,1% 0,1% 104% 14%

Tableau 6.5: Donnees isotopiques de beau interstitielle des echantillons du forage TNI 
Ce tableau presente pour chaque echantillon du forage TNI, la cote reelle de bechantillon, les teneurs 
en isotopes stables (5lhO et 52H) de la solution interstitielle de rechantillon, ainsi que la teneur en eau 

ponderale de rechantillon et le rendement de b extraction de beau par distillation sous vide
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Donnees obtenues a partir des echantillons provenant des forages verticaux

Echantillon Cote NGF (m) 5^0 (%o) <^H (%o) © Echantillon Cote NGF (m) <n*o (%») (%o) ©

TN3 00700 512,5 -10,1 -67 3,8% TN3 08570 433,8 -9,2 -56 3,3%

TN3 01770 501,8 -9,2 -62 3,3% TN3 09080 428,7 -9,0 -51 3,2%

TN3 02800 491,5 -8,9 -60 3,3% TN3 09590 423,6 -9,2 -51 3,4%

TN3 03785 481,7 -9,4 -59 3,3% TN3 10095 418,6 -9,5 -55 3,5%

TN3 04533 474,2 -9,0 -56 2,3% TN3 10560 413,9 -9,1 -50 3,2%

TN3 05040 469,1 -9,1 -59 3,2% TN3 11080 408,7 -9,0 -53 3,7%

TN3 05535 464,2 -9,3 -58 3,1% TN3 11505 404,5 -9,5 -52 4,1%

TN3 06070 458,8 -9,2 -58 3,3% TN3 12075 398,8 -8,1 -51 3,3%

TN3 06542 454,1 -8,7 -56 3,3% TN3 12580 393,7 -8,7 -49 4,2%

TN3 07055 449,0 -9,3 -52 3,5% TN3 13446 385,1 -8,0 -51 3,4%

TN3 07520 444,3 -9,3 -57 3,4% TN3 13820 381,3 -9,0 -52 2,9%

TN3 08040 439,1 -9,1 -56 3,5% TN3 14430 375,2 -9,3 -53 2,2%

Tableau 6.6: Donnees isotopiques de beau interstitielle des echantillons du forage TN3 
Ce tableau presente pour chaque echantillon du forage TN3, la cote reelle de l’echantillon, et les teneurs 
eu isotopes stables (5lhO et 52H) de la solution interstitielle de rechantillon. II presente egalement la

teneur en eau ponderale de rechantillon

Les teneurs isotopiques des differents forages explores out ete reportees sur la figure 
suivant-e dans un diagramme 52H vs 5180. Les donnees correspondant aux echantillons 
preleves a moins d’un metre d’une fracture reconnue sur les logs geologiques out ete 
distinguees de celles des echantillons preleves a plus d’un metre de ces fractures.

I
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♦ Eau interstitielle forages ID + 1 m frac 
O Eau interstitielle forages ID -1 m frac 
■ Eau interstitielle forage TN1 + 1 m frac 
□ Eau interstitielle forage TN1 - 1 m frac
• Eau interstitielle TN3 + 1 m frac 
O Eau interstitielle TN3 -1m frac 
A Eau de fracture TF5
A Forage CA 9/12/99 
A Cirque du Brias 9/12/99 
A Forage M2 24/9/99 et 9/12/99 
A Eaux Galerie Est; Moreau-Le Golvan, 1997 
-- DM EM Gatetal., 1970

Droite Mondiale des eaux M6t6oriques 
Droite des eaux m6teoriques a Toumemire

-12,0 -11,0 -10,0 -9,0 -8,0 -7,0 -6,0 -5,0

6 180 (%o vs V-SMOW)

Figure 6.4: Diagramme deuterium vs oxygene-18 des eaux interstitielles des echantillons des forages ID, 
TNI, TN3 et des eaux libres recoltees dans le massif

Coiicernant les echantillons situes au-dela de 1 metre d’une fracture, les donnees se 
situent aux alentours de la droite mondiale des eaux meteoriques (cf. paragraphe 7.2.1) ce 
qui indique a priori une origine meteorique dominaute de l’eau interstitielle. Cependant, 
les eaux se distinguent les unes des autres selon les forages; ainsi, les eaux des forages 
ID qui regroupent des eaux prelevees a des cotes recouvraut tout le prohl sont nettement 
distinctes des eaux du forage TNI et des eaux du forage TN3. De plus, les eaux de ces 
deux derniers forages, sont globalement sit-uees au-dessus de la droite mondiale des eaux
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Teneurs en isotopes stables et en chlorure de l’eau interstitielle

meteoriques alors que pour les forages ID, celles-ci sont situees de part et d’autre de 
cette droite. La figure 6.4 montre clairement que la population des teneurs isotopiques 
des eaux interstitielles provenant des echantillons des forages ID (point metrique 676) 
est different^ de la population de celles obtenues a partir des forages TNI et TN3 (point 
metrique 869). Ceci suggere que si la signature isotopique des eaux interstitielles est 
donnee par les aquiferes encadrants, les modes de transmission de la signature isotopique 
des aquiferes a la matrice different selon le point metrique considers dans le tunnel.

Concernant les echantillons situes a moins de 1 metre d’une fracture, les eaux intersti
tielles de ces echantillons pour les forages ID out un exces en deuterium signihcativement 
plus faible que cedes des echantillons situes au-dela de 1 metre de la fracture. Les eaux 
des echantillons du forage TNI, pro dies des fractures, sont retrouvees globalement sous 
la droite mondiale des eaux meteoriques, a proximite des eaux des echantillons eloignes 
des fractures du meme forage. Pour le forage TN3, les eaux des echantillons situes a moins 
de 1 metre d’une fracture se confondent avec les autres eaux du forage. La fracturation 
connue sur les forages ID semble generer un processus fractionnant pour les isotopes 
stables des eaux des echantillons a proximite des fractures. Ceci est net pour les forages 
ID, moins marque pour le forage TNI, et non-decelable pour le forage TN3. Le processus 
fractionnant pour l’eau interstitielle a proximite des fractures est etudie au chapitre 7.

L’etude des isotopes stables de l’eau interstitielle sur les nombreux forages a permis 
d’obtenir les profils en oxygene-18 (cf. figure 6.5(a)) et deuterium (cf. figure 6.6) selon 
leur position dans la pile stratigraphique.
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Figure 6.5: Teneur en oxygene-18 et calcimetrie selon la cote NGF (calcimetrie d’apres donnees IPSN)
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Donnees obtenues a partir des echantillons provenant des forages horizontaux

Le profil en oxygene-18 obtenu a partir des differents forages est difficile a interpreter 
par un simple mecanisme de diffusion ent-re roxygene-18 de l’eau interstitielle de la ma
t-rice et celui de l’eau presente dans les aquiferes sus et sous-jacent a cet-t-e formation. 
Bien qu’il y ait un net changement de revolution des teneurs en oxygene-18 de l’ea-u, 
ent-re rAalenien et- le Toarcien, le profil rest-e globalement plat, except-e dans la part-ie 
superieure du Toarcien superieur a-vec les donnees des echantillons pro dies des fractures 
pour les forages ID, et- un appauvrissement en isotopes lourds dans le Toarcien inferieur.

Les faibles teneurs en isotopes lourds de l’oxygene pour l’ea-u coincident- a-vec les fortes 
proportions de carbonates ret-rouvees dans rAalenien et- dans le Toarcien inferieur (cf. 
figure 6.5(b)). Moreau-Le Golvan (1997) a mont-re que le profil d’oxygene-18 de l’ea-u 
interstitielle variait de fagon antagoniste par rapport- an profil de 1’oxygene-18 des cal
ettes matricielles. Ces variations sont particulierement prononcees an niveau du Toarcien
inferieur.

Ainsi, les teneurs en oxygene-18 peuvent- 
et-re modifiers independamment des 
transferts de fluides par soft des ar
tefacts analytiques (cf. effet “t-a-ille 
de grains”), soft des echanges ent-re 
l’oxygene de l’eau et- celui des carbo
nates matriciels, et- plus generalement 
l’oxygene des mineraux de la roche 
encaissante (const-it-ua-nt- un grand 
reservoir d’oxygene). Ceci permet de 
conclure, que foxygene-18 n’est pas un 
traceur des transferts d’ea-u et- done 
que le profil d’oxygene-18 a Tournemire 
n’est- pas represent at if d’un profil de 
diffusion.

Pour le profil en deuterium, il n’a- 
pas et-e mis en evidence d’interactions 
eau/roche dont le signal geochimique 
dominerait celui de la diffusion. Le 
profil const-itue des donnees precedentes 
et- des nouvelles donnees de cet-t-e etude 
confirme la forme de cloche du profil 
deja- obtenu dans les et-udes anterieures.
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Figure 6.6: Teneur en deuterium de la solution inter
stitielle selon la cote NGF

6.3 Donnees obtenues a partir des echantillons provenant 
des forages horizontaux

6.3.1 Localisation des forages explores

L’et-ude des transferts a proximite des fractures a et-e effect-uee a partir des carottes 
provenant- des forages horizontaux (TF1 et- TF4; cf. graphique 6.7) recoupant des frac

131



Teneurs en isotopes stables et en chlorure de l’eau interstitielle

tures perpendiculairement. Ces fractures sont associees a Lepisode tectonique de la com
pression pyreneenne. Elies sont respectivement orientees N170 et N130.

Le forage TF4 se trouve dans la zone “saine” (moins fracturee) du massif (partie 
Est). La fracture rencontree par ce forage est d’epaisseur limitee. Elle est marquee par 
Vabsence de materiau sur moins de 10 cm, constatee lors de Vextraction des carottes de ce 
forage. Les argilites du forage sont homogenes avec quelques rares fissures millimetriques 
colmatees par de la calcite.

TF4 TF5

Galerie Quest Galerie Est

ID 270

.Faille principale

D’apres Cabrera (IPSN)

Figure 6.7: Les forages horizontaux dans le tunnel de Tournemire

Le forage TF1 recoupe la faille principale du massif. Cette faille (deerochante) separe 
le massif en deux zones dites, fracturee pour la partie Quest, et saine pour la partie Est. 
Les echantillons issus du forage TF1 out ete preleves dans la zone non fracturee du massif 
(a partir de la cote 01432 cm jusqu’a la cote 01969 cm). La faille principale correspond 
a une zone d’environ 50 cm ou le materiau est broye (cotes 01380 - 01430 cm) mais la 
fracturation existe au-dela de cette zone broyee. En effet, entre les cotes 01070 et 01430 
cm, une zone fortement brechihee a ete relevee sur le log geologique de ce forage.

6.3.2 Tableaux de resultats

L’analyse de la solution interstitielle des carottes issues des forages TF1 et TF4 a ete 
effectuee en isotopes stables (par la methode distillation sous vide) et en chlorure (en 
utilisant le PECH).

Analyses en isotopes stables de la solution interstitielle

Les tableaux suivants donnent les resultats des analyses isotopiques (exprimees en %o 
vs V-SMOW) obtenus pour les forages horizontaux TF1 et TF4.

Ne sont presentees que les analyses dont le rendement de la distillation (en tenant 
compte de Vincertitude) est superieur a 90 %.
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Donnees obtenues a partir des echantillons provenant des forages horizontaux

Echantillon (%,)
Distance a la 

fracture 
principale (cm)

e
Extraction

(%)
e Etuvage

(%)
Rendement
distillation
(%)

TF1 01432 -9,9 -60,0 1 3,4±0,14 3,7±0,14 96 ±6
TF1 01438 -6,4 -55,5 6 3,1±0,18 3,2±0,18 100±8
TF1 01440 -9,7 -56,6 8 3,4±0,18 3,7±0,18 95±7
TF1 01446 -8,0 -59,3 14 3,3±0,15 3,4±0,15 98±6
TF1 01452 -9,7 -62,5 20 3,5±0,10 3,7±0,10 96 ±4
TF1 01459 -6,4 -61,4 27 3,0±0,19 3,1±0,19 100±9
TF1 01466 -10,4 -59,7 34 3,5±0,19 3,6±0,19 98±7
TF1 01467 -10,1 -62,3 35 3,5±0,16 3,6±0,16 98±6
TF1 01472 -49,7 40 3,0±0,22 3,2±0,22 100±10
TF1 01475 -5,6 -58,2 43 3,0±0,14 3,1±0,14 98±7
TF1 01480 -10,2 -62,0 48 3,2±0,13 3,6±0,13 91±5
TF1 01487 -54,5 55 2,9±0,23 3,0±0,23 100±11
TF1 01495 -6,5 -60,8 63 3,0±0,19 3,0±0,19 106±9
TF1 01504 -9,1 -59,0 72 3,4±0,20 3,6±0,20 95±8
TF1 01512 -7,5 -52,8 80 2,9±0,27 3,0±0,27 100±13
TF1 01520 -8,0 -60,4 88 3,2±0,19 3,4±0,19 100±8
TF1 01527 -6,3 -60,5 95 2,8±0,23 2,9±0,23 100±12
TF1 01537 -8,4 -58,4 105 3,1±0,22 3,2±0,22 103±10
TF1 01547 -9,5 -57,0 115 3,2±0,29 3,2±0,29 109±14
TF1 01562 -10,1 -60,1 130 3,3±0,27 3,5±0,27 104±11
TF1 01572 -9,8 -56,5 140 3,4±0,37 3,4±0,37 1114=17
TF1 01598 -10,1 -65,8 166 3,5±0,09 3,6±0,11 96 ±4
TF1 01611 -9,5 -62,5 179 3,5±0,11 3,6±0,11 99 ±4
TF1 01633 -9,6 -63,0 201 3,5±0,10 3,7±0,10 97±4
TF1 01669 -9,6 -63,0 237 3,5±0,10 3,6±0,10 97±4
TF1 01701 -9,3 -62,3 269 3,5±0,10 3,7±0,10 95±4
TF1 01781 -10,2 -63,2 349 3,5±0,11 3,7±0,11 96 ±4
TF1 01891 -9,0 -60,4 559 3,3±0,09 3,4±0,09 98±4
TF1 01969 -9,8 -60,6 537 3,5±0,09 3,6±0,09 97±4

Tableau 6.7: Donnees isotopiques de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF1

Echantillon a2H (%,)
Distance a la 

fracture 
principale (cm)

e
Extraction

(%)
e Etuvage

(%)
Rendement
distillation
(%)

TF4 01095 -8,5 -61,7 13 2,7±0,11 2,8±0,11 94 ±6
TF4 01098 -8,8 -59,5 10 3,1±0,11 3,2±0,11 95±5
TF4 01100 -9,0 -58,9 8 3,0±0,11 3,2±0,11 95±5
TF4 01106 -8,2 -58,2 2 2,8±0,12 3,0±0,12 96 ±6
TF4 01124 -49,8 16 3,4±0,20 3,5±0,20 100±9
TF4 01125 -6,9 -55,6 17 3,3±0,19 3,4±0,19 97±8
TF4 01130 -6,8 -57,4 22 2,8±0,14 2,9±0,14 95±7
TF4 01135 -53,9 27 3,0±0,19 3,2±0,19 100 ±9
TF4 01140 -10,1 -61,8 32 3,3±0,11 3,5±0,11 95±4
TF4 01142 -10,6 -63,3 34 3,4±0,11 3,6±0,11 95±4
TF4 01148 -64,1 40 3,0±0,15 3,1±0,15 98±7
TF4 01155 -10,3 -62,3 47 3,3±0,10 3,5±0,10 96 ±4
TF4 01157 -9,7 -65,6 49 3,2±0,11 3,4±0,11 95±4
TF4 01162 -51,9 54 2,9±0,15 3,1±0,15 102±7
TF4 01168 -8,7 -62,1 60 3,2±0,23 3,3±0,23 100±10
TF4 01172 -6,3 -52,2 64 2,7±0,16 2,8±0,16 106±9
TF4 01178 -8,6 -59,8 70 3,2±0,20 3,3±0,20 103±9
TF4 01185 -9,3 -60,9 77 3,2±0,09 3,4±0,09 95±4
TF4 01187 -9,7 -62,0 79 3,4±0,12 3,5±0,12 97±5
TF4 01193 -6,0 -50,4 85 2,9±0,20 3,0±0,20 103±10
TF4 01197 -7,8 -58,6 89 2,7±0,18 3,0±0,18 89±8
TF4 01208 -8,3 -58,3 100 3,5±0,18 3,5±0,18 103±8
TF4 01218 -7,5 -48,5 110 3,4±0,24 3,4±0,24 100±10
TF4 01231 -9,9 -62,9 123 3,4±0,09 3,6±0,09 94 ±4
TF4 01261 -9,4 -61,0 153 3,3±0,11 3,4±0,11 97±5
TF4 01291 -9,4 -63,4 183 3,3±0,10 3,5±0,10 96 ±4
TF4 01321 -9,5 -63,7 213 3,5±0,10 3,6±0,10 100±5
TF4 01351 -9,6 -64,8 243 3,4±0,09 3,6±0,09 96 ±4
TF4 01376 -9,1 -61,3 268 3,4±0,11 3,5±0,11 99±5

Tableau 6.8: Donnees isotopiques de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF4
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Teneurs en isotopes stables et en chlorure de l’eau interstitielle

Analyses en chlorure de la solution interstitielle

Les incertitudes sur les concentrations determinees par le protocole PECH (utilisant 
le code METIS) ont ete evaluees a 10 % de la concentration (cf. page 93).

Echantillon
Distance a 
la fracture 
principale 

(cm)

rapport
R/E

(g.i-1)
e

(%)
[Cl ]metis

(mg.M) Critere S
nombre de
donnees dans 
l’incertitude

TF1 01435 3 1926,05 3,3 205 0,01 2/3
TF1 01447 15 2333,04 3,2 210 0,07 2/3
TF1 01460 28 1994,71 3,2 255 0,00 2/3
TF1 01476 44 2140,71 3,2 220 0,11 2/3
TF1 01483 51 1954,87 3,5 233 0,50 2/3
TF1 01496 64 2050,77 3,1 200 0,33 3/3
TF1 01505 73 2076,27 3,4 170 0,15 3/3
TF1 01515 83 2401,43 2,9 246 0,20 3/3
TF1 01528 96 2149,34 3,2 245 0,01 1/3
TF1 01538 106 1985,39 3,1 250 0,01 1/3
TF1 01548 116 2184,74 3,2 240 0,18 3/3
TF1 01573 141 2144,85 3,4 257 0,23 3/3
TF1 01578 146 1994,53 3,4 207 0,41 2/3
TF1 01634 202 2297,88 3,5 210 2,06 1/3
TF1 01702 270 2398,21 3,6 160 0,68 2/3
TF1 01893 461 2648,20 3,3 160 3,43 2/3
TF1 01971 539 2725,76 3,5 200 0,09 3/3

Tableau 6.9: Donnees en chlorure de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF1

Echantillon
Distance a 
la fracture 
principale 

(cm)

rapport
R/E

(g.l-1)
e

(%)
[Cl ]metis

(mg.M) Critere S
nombre de
donnees dans 
l’incertitude

TF4 01102 6 1997,31 3,6 210 0,41 2/3
TF4 01131 23 2106,07 2,9 236 0,50 2/3
TF4 01136 28 1892,71 2,9 290 1,40 2/3
TF4 01144 36 1818,76 3,4 194 0,18 3/3
TF4 01149 41 2120,14 3,5 185 0,67 2/3
TF4 01159 51 2194,11 3,4 210 0,07 3/3
TF4 01163 55 2324,69 2,9 240 0,37 1/3
TF4 01169 61 2296,37 3,4 210 1,32 1/3
TF4 01175 67 2006,91 3,2 193 0,13 3/3
TF4 01179 71 2242,62 3,2 220 0,57 3/3
TF4 01194 86 2144,53 2,9 220 0,16 3/3
TF4 01200 92 2363,03 2,7 240 0,82 2/3
TF4 01209 101 1881,19 3,5 210 0,88 2/3
TF4 01219 111 1778,66 3,4 230 0,83 2/3
TF4 01233 125 2569,72 3,4 210 1,72 2/3
TF4 01263 155 2479,78 3,3 190 0,10 3/3
TF4 01293 185 2566,84 3,3 210 0,97 2/3
TF4 01323 215 2663,02 3,5 210 2,41 0/3
TF4 01353 245 2102,22 3,4 210 1,05 2/3
TF4 01378 270 2556,17 3,4 214 2,20 1/3

Tableau 6.10: Donnees en chlorure de l’eau interstitielle et teneur en eau des echantillons du forage TF4

L’ensemble de ces donnees est commente dans le chapitre suivant qui traite notam- 
ment des processus de transferts a proximite des fractures.
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Chapitre 7

Caracterisation 
des transferts de fluides

7.1 Donnees en traceurs ' differentes echelles

La presence d’eaux interstitielles riches en deuterium, au regard de la tendance 
generale des compositions isotopiques des eaux interstitielles obtenues a Tournemire, 
a ete mise en evidence dans le Toarcien superieur (Moreau-Le Golvan, 1997). Ainsi, 
le graphique 6.6 (cf. page 131), montre que dans la zone situee entre l’Aalenien et le 
niveau du tunnel (cote NGF 517 m), de nombreux points s’ecartent de la tendance 
generale du profil, tendance qui correspondrait a un melange par diffusion pure. Moreau- 
Le Golvan (1997) a constate que les eaux analysees correspondant a ces points etaient 
issues d’echantillons situes a moins d’un metre d’une fracture (sur le log geologique). 
Les premieres hypotheses (Lagneau, 1997) emises pour expliquer cet “enrichissement” 
en isotopes lourds de l’eau interstitielle a proximite des fractures proposaient soit, une 
remontee des eaux du centre de la formation par voie convective grace a la presence de 
ces fractures, soit une infiltration preferentielle des eaux meteoriques par ces fractures.

Ce chapitre est consacre a l’etude de la solution interstitielle a proximite des fractures 
afin de verifier que l’enrichissement isotopique de l’eau interstitielle est bien lie a la 
presence de fractures, et afin d’essayer de comprendre le role de celles-ci dans les transferts 
des traceurs localises a proximite de ces fractures. Dans ce but, des forages horizontaux 
recoupant perpendiculairement des fractures ont ete etudies.

7.2 Analyse des profils de traceurs des forages horizontaux

Les donnees obtenues en chlorure et en isotopes stables de la solution interstitielle 
sont reportees dans les tableaux de resultats 6.7, 6.8, 6.9 et 6.10 du chapitre precedent.

7.2.1 Les isotopes des eaux interstitielles

Profils des teneurs isotopiques de l’eau porale selon la distance a la fracture

Les donnees en isotopes stables de la solution interstitielle sont representees en fonc- 
tion de la distance a la fracture (cf. figures 7.1 et 7.2); ces profils permettent de mettre 
en evidence l’heterogene ite des donnees a proximit e (~ 1,5 m) de la fracture. Les signaux 
en deuterium et en oxygene-18, sont en effet tres disperses jusqu’a environ 1,5 m de la 
fracture, pour les forages TF1 et TF4.
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Zone d'lnfluence

distance 6 la fracture en cm

Zone d'lnfluence

distance d la fracture en cm

(a) Deuterium (b) Oxygene-18

Figure 7.1: Diagrammes des teneurs en isotopes stables de beau interstitielle des echantillons du forage
TF1 en fonction de la distance a la fracture

; Moreau - Le Cohan,'
Zone d'lnfluence

distance d la fracture en cm

□ Calorie Est; Moreau - Le Cohan, 1997

Zone d’lnfluence

distance 6 la fracture en cm

(a) Deuterium (b) Oxygene-18

Figure 7.2: Diagrammes des teneurs en isotopes stables de beau interstitielle des echantillons du forage
TF4 en fonction de la distance a la fracture

Ainsi, dans cette zone, les teneurs isotopiques de l’eau interstitielle varient respec- 
tivement de 14 %o (valeur sur TF4) et 4 %o (valeur sur TF1) pour le deuterium et 
Toxygene-lS.

Signature isotopique des eaux interstitielles

Droites Locales et Mondiales des eaux Meteoriques

Dans un diagramme deuterium vs oxygene-18, la Droite Mondiale des eaux Meteori
ques d’equation 52H = 8A18O + 10 (Craig, 1961)1 correspond a la moyenne arithmetique 
des donnees isotopiques sur les eaux meteoriques recensees par l’AIEA. Dansgaard (1964) 
definit d, l’exces en deuterium coniine d = 52H — 8AlsO.

Get exces en deuterium est fonction des conditions de production de la vapeur at- 
mospherique, et done de l’origine des masses d’air. Un exces en deuterium peut done

1 Cette equation de droite est une bonne approximation (Rozanski et al., 1993) de bequation reprecisee 
en S2H = 8.17(±0.07).5lbO + 11.27(3=0.65) par Rozanski et al. (1992).
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Analyse des profils de traceurs des forages horizontaux

etre determine pour une zone geographique, ce qui permet de defhiir une droite locale 
des eaux meteoriques.

Ainsi, la Droite des eaux Meteoriques de l’Est Mediterraueen (DMEM) connait un 
exces en deuterium allant jusqu’a 22 % (Gat et Car mi, 1970).

Compte tenu de la position geographique et du climat actuel de la region des Gausses, 
la Droite Locale des eaux Meteoriques de Tournemire se situe entre la DMM et la DMEM. 
E11 effet, L analyse des eaux des sources et c apt ages connectes aux aquiferes karst iques de 
Tournemire (en particulier au niveau de la faille du Cernon) montre un exces maximal 
en deuterium de +16 %o (Moreau-Le Golvan, 1997); ces eaux sont censees refieter les 
precipitations actuelles car les transferts au sein du karst sont presumes rapides limit ant 
ainsi le changement du signal isotopique de ces eaux. Ce fort exces en deuterium refiete 
1’influence climatique creee par la proximite de la Mer Mediterranee.

Figure 7.3: Diagramme deuterium vs oxygene-18 de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF1

La configuration des donnees est identique a celle exposee par Moreau-Le Golvan 
(1997). On constate d’apres les figures 7.3 et 7.4 que, pour le forage TF1 conime pour le 
forage TF4, les points de donnees sont repartis de part et d’autre de la Droite Mondiale 
des eaux Meteoriques (DMM).
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8 180 (%o)

Figure 7.4: Diagramme deuterium vs oxygene-18 de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF4

Signification des points de donnees places a gauche de la DMM

Comme cela a etc explique precedemment (cf. paragraphs 4.1.2), la position des points 
de donnees a gauche de la DMM est difficilement explicable dans le cadre des modeles 
aetuels qui tie proposent que le seul processus d’evaporation secondaire — rencontre lors 
du recyclage de vapeur continent ale — pour expliquer de telles donnees (Clark et Fritz, 
1997). L’histoire geologique du massif n’indiquant pas une continentalite marquee (c’est- 
a-dire une faible distance a la liter) et prolongee du site de Tournemire, ce processus tie 
semble pas et-re a l’origine des teneurs plagant- les points a gauche de la DMM.

Une autre hypothese expliquant que les donnees se trouvent a gauche de la DMM (cf. 
figures 7.3 et 7.4) serait une diminution de la t-eneur en oxygene-18 due a l’effet “taille 
de grains” cause par la distillation sous vide. Cependant, cet effet “taille de grains” tie 
semble pas expliquer le phenomene observe puisque aucun artefact sur le deuterium n’est 
connu et qu’il existe pourtaut une relation lineaire ent-re les teneurs en oxygene-18 et les 
teneurs en deuterium des echantillons du forage TF4 (cf. figure 7.4).

Relation liant les teneurs isotopiques de l’eau pora.le dans la zone pro die de la fracture

En considerant la figure 7.3, la relation lineaire ent-re les teneurs en oxygene-18 et 
les teneurs en deuterium des echantillons du forage TF1 est nettement mo ins bonne. 
A contrario, pour le forage TF4 (figure 7.4), les points s’alignent selon une droit-e de 
regression de pent-e 2,5 (R2 = 0,80).

Ce resultat est a rapprocher des travaux effectues par Moreau-Le Golvan (1997) (cf. 
figure 7.5).

138



Analyse des profils de traceurs des forages horizontaux

H-l-l 1 1 M I I 1 I M I 1 M I I I H I I I M 1 ■LU.J I I II III I I

Incertitude

Y = 2,5 * X -39,3
R-2 = 0,54

■ -  Droite Meteorique Mondiale

"4" PM 1550 Source

O Eau interstitielle de la zone non fracturee 

— ^ — Eaux interstitielles de la zone fracturee

I I I I I I I I I I I I

-10.0 -9.5 -9.0 -8.5 -8.0 -7.5 -7.0 -6.5 -6.0 -5.5 -5.0

5 18 O (%o vs SMOW)

Figure 7.5: Diagramme deuterium vs oxygene-18 des eaux interstitielles des echantillons (forages ID) des 
zones saine et fracturee (Moreau-Le Golvan, 1997)

La relation trouvee a l’echelle du massif sur les eaux interstitielles de la zone fracturee 
(forages ID) est tout a fait similaire a celle determine dans la presente etude sur les 
eaux interstitielles du forage TF4. Ceci suggere que le processus ayant genere le signal 
d’enrichissement isotopique sur le forage TF4, a l’echelle metrique, pourrait etre identique 
au processus ayant provoque l’enrichissement en isotopes lourds des eaux (a proximite 
des fractures) etudiees sur l’ensemble de la pile sedimentaire, et en particulier dans la 
partie superieure du Toarcien superieur.

7.2.2 Profils des concentrations en chlorure de l’eau interstitielle selon 
la distance a la fracture

Les profils de concentrations en chlorure sur les forages TF1 et TF4 sont reportes sur 
les figures 7.6 et 7.7.

Malgre quelques lacunes de mesures pour le forage TF1, dues a l’echantillonnage et 
au conditionnement difficile des carottes, les profils de donnees en chlorure (obtenues par 
le protocole PECH) ont ete etablis. Le signal en chlorure pour ces forages est difficile a 
interpreter du fait de l’incertitude sur ces donnees.
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Eli effet, pour le forage TF1, il semble que la concentration en chlorure soit legerement 
superieure dans la zone a proximite de la fracture par rapport a l’eau interstitielle dans 
la matrice (au-dela de 1,5 in), mais le faible nombre de domiees dans cette derniere zone 
lie permet pas d’etre categorique.

Figure 7.6: Profil de concentration en chlorure de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF1 en
fonction de la distance a la fracture
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Figure 7.7: Profil de concentration en chlorure de l’eau interstitielle des echantillons du forage TF4 en
fonction de la distance a la fracture

Pour le forage TF4, le signal en chlorure dans la zone dite non influencee par la 
fracture est tres stable, et la concentration est d’environ 210 mg.l-1. Dans la zone dite
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influencee par la fracture, le signal en chlorure est disperse entre 185 et 290 mg.l-1, mais 
compte tenu des incertitudes sur les mesures, il est egalement impossible pour le forage 
TF4, d’affirmer que la concentration en chlorure de la solution interstitielle a proximite 
de la fracture est significativement differente de celle de la zone situee au-dela de 1,5 
metre de la fracture.

Sur les graphiques 7.6 et 7.7 ont ete reportees les concentrations en chlorure relevees 
dans les aquiferes et dans les eaux de fractures provenant du forage TF5 (forage a proxi
mite du forage TF4, dont la fracture recoupee est associee au meme reseau de fractures 
que celle du forage TF4).

Les concentrations en chlorure mesurees dans la zone a proximite de la fracture ne sont 
pas plus faibles que celles mesurees dans la zone dite non influencee. Ceci semble ecarter 
l’hypothese d’un melange entre les eaux interstitielles et des eaux provenant des aquiferes 
qui circuleraient dans les fractures. Cependant, la bonne concordance entre les teneurs en 
chlorure des eaux interstitielles et celles des eaux de fractures peut simplement refleter 
un equilibre local par diffusion entre ces deux types de solution. Il est donc impossible 
de prejuger de la teneur en chlorure initiale des eaux de fractures; leur teneur actuelle 
pouvant refleter cette equilibration par diffusion.

7.3 Discussion des processus de transferts de fluides a proxi
mite des fractures

Les differentes hypotheses concernant les transferts de fluides a Tournemire suggerees 
par les profils de traceurs horizontaux sont discutees dans les paragraphes suivants.

Si les analyses en isotopes stables montrent que les eaux de fractures possedent une 
signature isotopique de type meteorique suggerant une origins allochtone (provenant des 
aquiferes), les analyses en chlorure des eaux de fractures montrent des teneurs tout a 
fait similaires a celles retrouv&s dans la matrice, suggerant une origine autochtone. Ces 
deux indications a priori contradictoires rendent difficile ^interpretation des transferts 
de fluides a proximite des fractures. Il s’agit donc de comprendre l’origine des eaux de 
fractures.

7.3.1 L’evaporation

Un des processus envisage pour expliquer l’enrichissement en isotopes lourds de 
la solution interstitielle des echantillons preleves a proximite des fractures peut etre 
l’evaporation. En effet, ce processus permettant l’evaporation preferentielle des isotopes 
Mgers genere un enrichissement de la solution residuelle. Ceci suppose que la solution 
initiale corresponde a la solution matricielle retrouvee au-dela de 1,5 m apres la fracture.

La figure 7.8 (d’apres Clark et Fritz (1997)) montre que pour des conditions extre- 
mement sAches (proche de 0 % d’humidite), la pente de la droite d’evaporation est de 
3,9. Or, la pente de la droite determine, dans un diagramme 52H en fonction de 518O, 
pour les donnees de la zone d’influence de la fracture du forage TF4 n’est que de 2,5 
(cf. figure 7.4). Il semble donc que le processus subit a proximite des fractures ne soit 
pas l’evaporation, et ceci est d’autant moins envisageable qu’actuellement, le reseau de 
fractures auquel appartient la fracture du forage TF4, contient de l’eau. En effet, la
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fracture du forage TF4 lie produit pas d’eau et 11’est pas circulante elle-meme, mais a 
proximite, celle du forage TF5 en produit (presence d’un packer). Meme si ce reseau 
11’etait, pas sature , il est difficile d’envisager que la phase gazeuse qui y serait represent.ee 
soit considerablement desaturee en va.peur d’eau.

— DMM

- - - 95% d'humidit6 : pente 6,8

------ 50 % d'humidite : pente 4,5

-------0 % d'humiditd : pente 3,9

8 1,0 (%.)

Figure 7.8: Role de l’evaporation sur les isotopes stables de beau selon les conditions d’humidite relative
(d’apres Clark et Fritz (1997))

7.3.2 Melange avec un Guide d’origine meteorique

L’origine de la perturbation du signal isotopique a proximite des fractures pourra.it 
et.re due a la presence d’un fiuide present, (pour le forage TF4) on a.yaiit, ete present, (pour 
le forage TF1) dans la fracture.

Le tableau suivant, (cf. tableau 7.1) rassemble les principals mesures en clilorure et, 
en isotopes stables des eaux fibres recolt,ees dans le massif de Tournemire.

Certains defiantillons d’eaux s’ecoulant, des fractures de la galerie Est, (aux points GE 
2670 et, GE 2510) out, ete analyses. Les mesures en isotopes stables de ces prelevements 
montrent, que ces eaux appartiennent, an meme ensemble que les eaux issues du forage 
TF5 (cf. figure 7.4). Ceci suggere done que les donnees aequises sur les eaux de la galerie 
Est, sont, representatives des eaux presentes dans la fracture du forage TF4, fracture t.res 
proefie de celle rencontree par le forage TF5.

Melange avec une eau meteorique actuelle

Les graphiques 7.3 et, 7.4 reportant, les mesures en isotopes stables de Lean int,er
st,it,ielle des forages TF1 et, TF4 permettent, de const,at.er que les points representatifs 
des echantillons sit.ues a proximite de la fracture lie se distribuent, pas selon une droit,e 
reliant, d’une part, le pole de 1’eau int,erst,it,ielle de la zone dit.e non infiuencee, et, d’aut.re 
part, le pole des eaux actuelles des aquiferes.
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Echantillon a1 2H (^ vs V-SMOW) a18O (^ vs V-SMOW) [Cl ] (mg.l 1)
Cirque du Brias 9/12/99 (Aalenien)1 -47 -7,7 7,7
forage CA 9/12/991 -51 -7,9 7,3
forage CA2 3,6
forage DC -523 -8 3 <102
faille du Cernon2 3,58
faille du Cernon 09/03/993 -48 -7,5
faille du Cernon 15/07/993 -50 -7,5
faille du Cernon 23/12/993 -49 -7,5
Eau galerie Est4 -41 -6,8
” -41 -6,9
” -43 -7,2
” -43 -6,9
” -44 -7,0
” -44 -7,1
” -44 -7,1
” -44 -7,0
” -47 -7,2
forage TF5 18/01/991 -44 -7,4 247,2
forage TF5 21/01/993 -46,3 -7,0
forage TF5 07/05/993 -46,5 -7,5
forage TF5 15/07/991 -50 -7,5 294,7
forage TF5 23/09/993 -47,0 -7,4
forage TF5 23/09/991 -50 -7,6
forage TF5 09/12/991 -46 -7,6 225,8
forage TF5 25/01/003 -47,6 -7,4
forage M2 04/06/993 -46,8 -7,4
forage M2 24/09/991 -51 -7,4 191,9
forage M2 03/11/993 -46,6 -7,5
forage M2 9/12/991 -46 -7,5 204,2
forage M2 23/12/993 -46,1 -7,4

Tableau 7.1: Teneurs en isotopes stables et concentration en chlorure des eaux libres

Ceci montre que le processus a l’origine de l’enrichissement isotopique de l’eau inter- 
stitielle a proximite des fractures ne peut etre un melange simple (a deux poles) entre 
l’eau interstitielle de la matrice et l’eau actuelle provenant d’un aquifere.

Melange avec une eau meteorique ancienne

Contrairement aux teneurs isotopiques des eaux meteoriques modernes, bien decrites 
grace au reseau de mesure AIEA/OMM, et notamment aux teneurs isotopiques des 
precipitations jusqu’a 200000 ans, reconstituees grace aux glaces de Vostok, les teneurs 
en isotopes stables des eaux meteoriques plus anciennes sont mal connues. Il n’est donc 
pas exclu que les points des echantillons situes a proximite de la fracture se distribuent 
selon une droite reliant d’une part le pole des eaux interstitielles du massif et d’autre 
part un pole d’eaux meteoriques anciennes, non-situees sur la DMM. Cependant, sous 
cette hypothese, les profils en chlorure des forages horizontaux ne sont pas expliques.

1Ce document
2IPSN
3Michelot et Errarhaoui (2000)
4Moreau-Le Golvan (1997)
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Si ce second pole est une eau meteorique (meme ancienne), elle aurait du etre fai- 
blement chargee en chlorure et donc generer une dilution en chlorure a proximite de la 
fracture. Ce signal n’apparaissant pas, ceci permet, soit de refuter cette hypothese, soit 
de suggerer que ce signal de dilution en chlorure a proximite de la fracture a ete resorbe 
par la diffusion reconnue comme dominante a l’echelle du massif.

Par ailleurs, une eau meteorique percolant le long des fractures pourrait se charger 
en chlorure en dissolvant par exemple des inclusions fluides salees se trouvant dans les 
calcites de fractures. La presence de solutions salees (environ 20 % en equivalent poids 
de NaCl) dans les inclusions fluides des calcites de fractures provenant de l’Hettangien 
et du Carixien a ete mise en evidence (Peyaud et al., 1999). Cependant, pour les inclu
sions fluides dans les calcites de fractures du Toarcien, la mesure de salinite des solutions 
correspondantes n’a pu etre effectuee pour le moment (du fait que ces inclusions fluides 
sont monophasees, et donc difficiles a analyser).

L’absence d’informations quant a la salinite des inclusions fluides des calcites au 
niveau des fractures etudiees ne permet donc pas de conclure sur une hypothetique 
liberation de ces inclusions fluides par dissolution des calcites de fractures due a la cir
culation de fluides meteoriques (dans ces fractures).

7.3.3 Melange avec un fluide sale

La presence de chlorure en forte concentration dans les eaux des fractures entraine 
une difficulte certaine a impliquer les eaux meteoriques des aquiferes dans les processus 
de transfert de fluides a proximite des fractures.

Les hypotheses faisant intervenir des fluides sales allochtones ne sont donc pas a
exclure a priori.

Intrusion d’un fluide sale

La presence des couches triasiques a proximite du Toarcien et du Domerien (cf. fi
gure 1.2) et d’un conduit hydraulique important (faille du Cernon) a l’interface, permet 
de supposer que les echanges entre les deux compartiments pourraient exister (ou avoir 
existe; la faille du Cernon ayant rejoue de nombreuses fois dans son histoire).

Les relations entre ces deux compartiments sont meconnues. Actuellement, les ecoule- 
ments dans le massif ne semblent pas les mettre en relation. Cependant, les transferts de 
fluides d’un compartiment (cote nord, Trias) a l’autre (cote sud, Toarcien et Domerien), 
s’ils ont lieu, ont pu correspondre par le passe — lors de basculements du bassin des 
Causses, par exemple — a des ecoulements d’eaux lessivant les niveaux triasiques vers les 
zones permeables du compartiment sud, qui correspondent aux limites Aalenien/Toarcien 
et Domerien/Carixien.

L’absence de contraintes temporelles et de connaissance sur le fonctionnement hy- 
drogeologique de la zone de la faille du Cernon ne permet pas de conclure sur cette 
hypothese. Les arguments isotopiques (sur les isotopes du strontium) presentes par Mi
chel (1999) qui suggerent l’absence de circulations et paleocirculations de fluides via un 
reseau de fractures connecte aux aquiferes sauf au niveau de la faille du Cernon, viennent 
confirmer que cette hypothese demande a etre etayde.

Outre la presence de niveaux triasiques a proximite des couches du Toarcien et 
Domerien, et etant donne que des pdriodes de l’histoire geologique du massif, et plus
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generalement de la region des Gausses, restent meconnues, d’autres hypotheses d’intru- 
sion de fluides sales ne sont pas a exclure pour expliquer les fortes concentrations de 
chlorure dans les eaux de fractures.

Mobilisation du fluide d’un niveau inferieur du massif

Les profils de traceurs a l’echelle du massif presentes au chapitre precedent, montrent 
par leur forme en cloche qu’actuellement, les concentrations au centre de la forma
tion (Toarcien inferieur et Domerien) sont plus importantes qu’au niveau du Toarcien 
superieur et ce, aussi bien pour le deuterium que pour le chlorure.

La remontee des eaux de ces niveaux a concentrations plus elevens vers le Toarcien 
superieur est une hypothese supplementaire pour expliquer les profils de traceurs des 
forages horizontaux. Ges eaux, chargees en chlorure et relativement riches en isotopes 
lourds, ont pu lors de leur venue au niveau des zones observees (forages TF1 et TF4) 
generer des transferts de traceurs par diffusion : les eaux de fractures et les eaux matri- 
cielles se sont equilibrees en chlorure et en isotopes stables.

Le moteur propose de cette remontee des eaux est la presence de suppressions au 
niveau du Toarcien et du Domerien qui ont entraine les fluides vers la partie supdrieure 
du profil (Toarcien superieur), lors de la fracturation liee a la compression pyreneenne.

Gette hypothese de remontee de fluides fait l’objet d’une modelisation et d’une dis
cussion, au chapitre 8 (cf. page 194).

7.3.4 Production locale d’eau dans la fracture par ultrafiltration 

Principe de I’ultrafiltration

L’ultrafiltration est un processus mis en evidence en conditions de laboratoire (Goplen 
et Hanshaw, 1973), o' les teneurs isotopiques des solutions initiale et finale de filtration 
s’alignent sur une droite (cf. figure 7.9). Les donates du forage TF4 qui s’alignent selon 
une droite avec une pente relativement proche de celle obtenue par Goplen et Hanshaw 
(1973), font penser que ce processus pourrait etre ' l’origine du signal isotopique des eaux 
interstitielles a proximite des fractures. Goplen et Hanshaw (1973) ont mis en evidence, 
en laboratoire, le fractionnement isotopique d’une solution aqueuse au sein d’un disque 
d’argile (montmorillonite a 35 % de porosite faisant office de membrane) induit par 
advection (application d’une difference de pression de 100 bars). Sur un diagramme 2H 
vs 18O, la droite de regression entre ces teneurs isotopiques des solutions initiale et 
ultrafiltree est de pente 3,1 (exemple avec une solution initiale d’eau meteorique sur la 
figure 7.9).

Les solutions residuelle et ultrafiltree se trouvent respectivement enrichie et appauvrie 
en isotopes lourds par rapport a la solution initiale. Le mecanisme majeur du processus 
de filtration est attribue aux differentes liaisons de la molecule d’eau selon les isotopes, 
produisant des differences de taux de transport pour les espdces isotopiques (Goplen 
et Hanshaw, 1973). Phillips et Bentley (1987) ne contestent pas ce mecanisme mais 
lui preferent le fractionnement entre l’eau libre et l’eau des spheres d’hydratation des 
cations. Ge fractionnement est du a une surconcentration des cations issus de l’exclusion 
des anions (appelee exclusion de Donnan (Horseman et al., 1996)) par le rapprochement 
des charges negatives des argiles.
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Solution
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Solution
initiate

DMEMGatetal., 1970

Ultrafiltration pente 3,1 
Coplen et al.,1973

8 180 (%o)

Figure 7.9: Influence de l’ultrafiltration sur la composition isotopique des solutions residuelle et ultrafiltree
d’une solution initiate meteorique

La diffusion moleculaire tie jouerait qu’un role mineur dans le processus d’ultrafiltra- 
tion; pour une diffusion moleculaire pure, la pente aurait une valeur de 0,5 (Coplen et 
Hanshaw, 1973).

Comme le montre la figure 7.4 (page 138), les donnees du forage TF4 sont alignees 
selon une droite de pente proclie de celle de 1’ultrafiltration. Si Ton considere les valeurs 
isotopiques de la zone date “non influencee” (c’est-a-dire au-dela de 1,5 m a partir de la 
fracture), elles sont nettement inferieures (appauvries en isotopes lourds) a celles trouvees 
dans la zone proclie de la fracture.

Proposition de scenario pour le processus d’ultrafiltration

Le processus d’ultrafiltration, s’il a lieu an niveau des fractures de Tournemire, 
necessity la presence d’un gradient hydraulique pour expliquer la pente de la droite 
de 2,5. La mise en oeuvre de cette convection peut etre envisagee selon deux scenarios : 
sort par fracturation hydraulique, sort par fracturation tectonique.

Le scenario de mise en pression de l’aquifere inferieur, creant une fracturation et clian- 
geant les proprieties de la matrice a proximite de la fracture est favorable a l’hypothese 
d’ultrafiltration puisqu’il permet d’obtenir une solution enrichie en isotopes lourds dans 
la zone a proximite de la fracture par rapport a l’eau retrouvee dans la zone dite non 
influencee.

Cependant, ce scenario mettant en jeu une fracturation hydraulique semble difhcile- 
ment envisageable a Tournemire. En effet, la fracturation est generalement associee aux 
episodes de mouvements tectoniques et n’est probablement pas d’origine hydraulique.
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Figure 7.10: Scenario d’ultrafiltration par fracturation hydraulique

Contrairement a l’hypothese de l’origine hydraulique pour le processus d’ultrafiltra- 
tion, le scenario d’ultrafiltration liee a un episode de fracturation tectonique est en- 
visageable pour expliquer renrichissement en isotopes stables des eaux interstitielles a 
proximite des fractures.

La fracturation tectonique, eiigendrant la creation d’un gradient hydraulique, per- 
mettrait a Lean d’etre alors expulsee de la matrice vers la fracture. Cependant, la zone 
proche de la fracture lie jouerait le role de membrane que si la porosite dans cette zone 
devenait plus faible qu’avant 1’evenement. Ceci lie permettrait alors pas aux isotopes 
lourds de traverser cette zone aussi rapidement que les isotopes legers.

Fracture Zone confluence Zone non influencee

Rupture
Diminution

de
porosite

Ultrafiltration

Solution
ultrafiltree
appauvrie

Solution
residuelle
enrichie

Compression

Solution
intacte

Figure 7.11: Scenario d’ultrafiltration par fracturation tectonique

La diminution de porosite a proximite de la zone de rupture (fracture) lie pouvant- 
probablement pas intervenir en cas d’extension, seule la tectonique en compression est 
susceptible de generer la configuration necessaire a la mise en place d’un processus d’ul
trafiltration (cf. figure 7.11).
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Discussion sur le processus d’ultrafiltration

La suggestion de l’ultrafiltration reste pourtant tres hypothetique. En effet, en l’etat 
actuel des connaissances, le mecanisme physico-chimique de l’ultrafiltration n’est pas 
clairement determine. De plus, il apparait difficile d’estimer les parametres necessaires a 
un tel processus, d’autant plus que la diffusion (qui est le moteur principal des transferts 
a l’echelle du massif) a du reduire le signal original cree par le processus a proximite des 
fractures, ce qui suggere que le signal observe actuellement ne correspond pas au signal 
original genere par ce processus.

7.4 Caracterisation des transferts de fluides : conclusion

Il n’a pas ete possible de determiner precisement quel processus de transfert de fluides 
est a l’origine de l’enrichissement isotopique a proximite des fractures, ce qui n’a donc pas 
permis de preciser l’origine des fluides de fracture. Cependant, on peut emettre plusieurs 
hypotheses qui se distinguent en deux principaux types de transferts de fluides; d’une 
part, les transferts qui impliquent le domains exterieur au massif etudie et d’autre part, 
les transferts internes au massif.

7.4.1 Transferts impliquant l’exterieur du massif etudie 

Connexion aux aquiferes

Sur le graphique 7.12 sont reportes les points representant les signatures isotopiques 
des eaux interstitielles des echantillons provenant des forages TN1, TN3, TF4 et ID. Dans 
ce diagramme, il apparait deux categories de forages pour lesquelles le comportement 
isotopique des eaux different.

- La premiere categorie regroupe les forages TN1 et TN3, pour lesquels les points 
dessinent des nuages compacts dont le centre de gravite se place approximativement 
sur la Droite Mondiale des eaux Meteoriques.

- La seconde categorie regroupe les forages TF4 et ID. Les nuages de points pour 
ces forages sont plus allonges, avec une dispersion des donates en oxygene-18 plus 
importante qu’en deuterium. A l’oppose de la premiere categorie, ces nuages ne 
s’alignent pas selon la DMM.

La difference connue entre ces deux groupes de forages est la fracturation. En effet, pour 
les forages TN1 et TN3, quelques fissures seulement ont ete relevees sur les carottes, mais 
generalement celles-ci n’ont pas delivre d’eau libre. A l’inverse, les forages ID sont forte- 
ment fractures et de nombreuses venues d’eau au niveau des fractures ont ete relevees. 
La fracture etudiee du forage TF4 etait seche, mais de l’eau a pu etre recoltee dans la 
fracture voisine rencontree par le forage TF5.

- Pour le premier groupe de forages, l’alignement des nuages de points avec le DMM 
peut etre explique par le fait que la signature des eaux interstitielles de ces fo
rages est controlee, par la signature isotopique de l’eau des aquiferes, transmise en 
l’absence de fracture par un processus de diffusion.

- Pour le second groupe de forages, les nuages de points ne s’alignant pas avec la 
DMM, il est difficile de concevoir qu’il n’y a qu’un simple melange entre les poles
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eau iiiterst it ielle de la formation argileuse et eau de fracture proveiiant des aquifer es. 
Eli effet, 1’incoherence apparente existant sur les eaux de fracture montrant une 
signature isotopique de type meteorique actuelle conjointe a une signature en clilo- 
rure s’apparentant a cede de l’eau de la matrice, 11’a pu etre expliquee par un simple 
melange.

Eau interstitielle forages ID + 1 m frac
Eau interstitielle forages ID - 1 m frac
Eau interstitielle forage TN1 + 1 m frac
Eau interstitielle forage TN1 -1m frac
Eau interstitielle TN3 + 1 m frac
Eau interstitielle TN3 -1m frac
Eau de fracture TF5
Forage CA 9/12/99
Cirque du Brias 9/12/99
Forage M2 24/9/99 et 9/12/99
Eaux Galerie Est; Moreau-Le Golvan, 1997
TF4 zone influence
TF4 zone non influence
Droite Mondiale des eaux Meteoriques

-12,0 -11,0 -10,0 -9,0 -8,0

8 1>0 (%o vs V-SMOW)

-7,0 -6,0 -5,0

Figure 7.12: Diagramme deuterium vs oxygene-18 des eaux interstitielles des echantillons des forages ID, 
TNI, TN3, TF4 et des eaux libres recoltees dans le massif 

Les barres d’incertitudes analytiques out ete supprimees afin de favoriser la lisibilite du graphique; ces 
incertitudes sont de 0,2 %o pour Voxygene-18 et de 2 %o pour le deuterium

Toutefois, une connexion par la fracturation entre la formation et L aquifer e superieur 
a pu avoir lieu par le passe. L’arrivee dans la fracture d’une eau meteorique tres riche 
en isotopes lourds (lors de climats tres cliauds) et de faible concentration en chlorure, 
aurait permis au contact de la matrice de generer un melange diffusif. Alors les images 
de points represent ant la matrice a ce niveau out pu s’aligner initialement sur la DMM, 
entre les signatures isotopiques de la solution interstitielle initiale et de l’eau meteorique 
initiale. L’eau presente dans la fracture, s’est elle peu a peu aussi equilibree avec celle de 
la matrice (donnant les teneurs isotopiques relevees actuellement) et expliquant alors les 
concentrations similaires en chlorure dans la matrice et dans les fractures. Get equilibre 
est effectivement atteint pour le deuterium et le chlorure, alors qu’il se trouve perturbe 
pour 1’oxygene-18 par des reactions geochimiques provoquant un fractionnement isoto
pique. Sous cette hypothese, la pente de la droite represent,ant, les rapports isotopiques 
des eaux interstitielles a proximite des fractures rehete alors le taux de reequilibration; 
1’equilibre final correspondent, a une droite horizontale.

Les resultats lie sont done pas en faveur de l’hypothese d’une connexion actuelle par 
la, fracturation de la, formation argileuse avec les aquifer es. Cependant, ces const,at,at,ions 
lie permettent, pas d’ecarter categoriquement, l’hypothese d’une telle connexion passee 
pour les forages ID et, TF4.
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Intrusion d’un fluide externe sale

L’intrusion d’un fluide sale dans le domains impermeable du massif de Tournemire 
est une hypothese qui permet d’expliquer les concentrations eiev4es en chlorure dans les 
eaux de fractures. Elle permet de plus, de justifier l’absence de melange a deux poles entre 
l’eau interstitielle et les eaux meteoriques. Cette hypothese est confortee par la presence 
de la faille du Cernon qui peut jouer le role d’un conduit hydraulique important. Cette 
hypothese est de plus envisageable du fait de la proximite de depots triasiques.

Cependant, les modes de transferts de ces fluides sales sont inconnus actuellement; la 
meconnaissance du fonctionnement hydrogeologique de la faille ainsi que des mouvements 
de l’eau a l’echelle du bassin sedimentaire au cours de l’histoire geologique du massif, ne 
permettent pas de proposer un scenario de lessivage des niveaux triasiques et de transport 
des fluides sales.

7.4.2 Transferts internes au massif

Transfert de fluides entre les couches impermeables

Les transferts de fluides au sein des couches impermeables peuvent se produire a l’oc- 
casion d'une fracturation et de l'existence d'une surpression dans le milieu. Les transferts 
de fluides a l’echelle de la couche, etant domines par la diffusion, les concentrations en 
traceurs (deuterium et chlorure) dans l’eau interstitielle sont plus elevees au centre de la 
formation, et lors de la fracturation, l’eau du centre de la formation peut etre entramee 
vers la partie superieure du Toarcien.

Cette hypothese explique bien qualitativement les profils horizontaux obtenus en 
isotopes stables et les concentrations en chlorure des eaux de fractures.

Production locale de fluide

Le moteur generant cette production de fluide ne peut etre qu’hydraulique puisqu’un 
seul type d’eau (l’eau matricielle) est consider. Cette production pourrait avoir lieu lors 
de la fracturation due a un evenement tectonique (Muir Wood, 1994); une compression 
de la matrice engendrerait un important gradient de charge hydraulique (entre la matrice 
et la zone de fracture) et ce gradient de charge serait alors favorable a la manifestation 
du processus d’ultrafiltration. Cette hypothese pourrait expliquer l’absence de variation 
des concentrations en chlorure, le long des profils des forages horizontaux — cf. figure 
7.7 — compare a ceux obtenus pour les isotopes stables de la solution interstitielle — cf. 
figure 7.2.

Cependant, le processus physico-chimique de l’ultrafiltration reste a preciser pour 
expliquer le fractionnement meme des molecules d’eau sous l’effet de la diffusion et de la 
convection.
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Chapitre 8

Modelisations des 
transferts de traceurs

8.1 Objectifs des modelisations des transferts de traceurs

Compte tenu des profils verticaux obtenus en deuterium et en chlorure, ainsi que 
des donnees pour les coefficients de diffusion de ces deux traceurs, on se propose de 
tester par la modelisation, selon les differents scenarios de conditions aux limites du 
systeme pour ces traceurs (cf. paragraphe 2.2.3), certaines des hypotheses emises dans 
le chapitre precedent concernant les processus de transferts de traceurs a Tournemire. 
Etant donne que l’hypothese de l’intrusion de fluides sales d’origine externe et que celle 
de l’ultrafiltration ne sont pas contraintes — soit dans le temps, soit par l’absence de 
precision quant au processus lui-meme — les modelisations presentees dans ce chapitre 
sont donc limitees aux hypotheses de la diffusion pure, de la connexion par la fracturation 
d’une partie des couches impermeables avec les aquiferes, et de l’hypothese de transferts 
internes en presence de fractures, au sein des couches impermeables.

Les modelisations presentees dans cette etude ont pour but de proposer et quantifier 
des processus permettant de representer les profils des traceurs, dans leur forme generale, 
ainsi que d’expliquer les particularites developpees dans le chapitre precedent a savoir, 
l’enrichissement en isotopes lourds de l’eau interstitielle a proximite des fractures mais 
egalement les fortes concentrations en chlorure des eaux porales des forages VF2 et VF3 
— par rapport a celles du forage VF4 — alors que ces trois forages se situent dans la 
galerie Quest, au meme point metrique dans le tunnel.

8.2 Mise en reuvre des modeies

8.2.1 Structure du domaine : maillage associe

Les maillages utilises pour la representation des couches du massif de Tournemire 
sont des maillages fixes.

La construction d’un maillage d’elements finis recommande que ses elements soient 
a peu pres uniformes pour que la convergence numerique soit bonne. Vu la relative 
simplicite geometrique du systeme du massif de Tournemire (couches stratigraphiques 
subhorizontales), les couches sont considerees dans les modeles comme horizontales. Les 
mailles qui constituent les maillages sont des elements a quatre noeuds (rectangulaires). 
Des segments (elements a deux noeuds) sont utilises pour la representation des disconti-
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nuites de type fracture (cf. paragraphe 2.1.2). En pratique et pour chaque element, ^ 
doit etre inferieur ou egal a 5.

Le maillage a partir duquel ont ete realisees les simulations represente le profil 
synthetise a partir des differentes donnees projetees au niveau du point metrique 869 
suivant la transformation des cotes NGF presentee sur la figure 1.6 (cf. page 23). Il 
presente des cotes extremes de 297 m NGF (limite Carixien/Domerien) et 570 m NGF.

Les limites entre les differents niveaux stratigraphiques sont donnees dans le tableau 
suivant :

limite cote NGF (m)
Toarcien superieur/Aale nien 557,2

tunnel 519,5
Toarcien moyen/Toarcien supe rieur 405,2
Toarcien inferieur/Toarcien moyen 377,6

Dome rien/Toarcien inferieur 354,5
Carixien/Dome rien 296,9

Tableau 8.1: Cotes NGF des limites stratigraphiques au point metrique 869

Si le mo dele geometrique representant le systeme geologique du massif est fixe au 
cours du temps, le maillage quant a lui, est specifique a chacun des problemes considers. 
Ainsi, il va differer selon que, seuls les transferts verticaux sont considers (probleme en 
une dimension) ou que les transferts verticaux et horizontaux sont considers, comme 
par exemple pour l’etude de la variation des concentrations de traceurs a proximite des 
fractures (probleme en deux dimensions).

Modele a une dimension

Dans le cas de l’etude des transferts uniquement verticaux, une simple colonne a ete 
representee. Les mailles sont regulieres; il s’agit de quadrilateres representant 1m x 1m. 
Le maillage est alors constitue de 273 elements et de 548 noeuds.

Modele a deux dimensions

Un modele a deux dimensions a ete utilise pour la modelisation des transferts de 
fluides comprenant des transferts horizontaux. Ce modele a ete utilise pour prendre en 
compte la presence de fractures dans le milieu et pour rendre compte de l’impact de la 
fracturation a differentes distances du plan de fracture sur la composition en traceur de 
l’eau interstitielle dans le milieu. En effet, les fractures, considerees verticales dans les 
modeles, court-circuitant deux zones distinctes dans le massif, permettent aux fluides de 
se deplacer par convection entre ces deux zones. Ceci engendre des variations de concen
trations des traceurs de l’eau interstitielle, notamment dans la direction transversale a la 
fracture (c’est-a-dire horizontale). L’utilisation d’un modele a deux dimensions permet 
de visualiser ces variations.

Deux domaines seront considers pour ces modelisations : un domaine de 15 metres 
de large et un domaine de 500 metres de large. Dans le cas du domaine de 15 metres
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de large, le maillage comporte 3822 elements et 4110 noeuds, les mailles representent 
1 m x 1 m. Dans le cas du domaine de 500 metres de large, le maillage comporte 27027 
elements et 27400 noeuds, les mailles representent 5 m de large x 1 m de lraut.

Quel que soit le cas, le nombre des segments est egal a la hauteur (en metres) de la 
fracture verticale representee.

8.2.2 Parametres initiaux des modeles

Compte t.enu de L information disponible donnee par les mesures de porosite, le Toar- 
cien superieur a ete divise en trois sous-couches sur lesquelles les parametres out ete 
consideres independamment les uns des autres. La partie inferieure du Toarcien superieur 
(appelee toado) va de la cote 405 m NGF a 470 m NGF ; la partie moyenne du Toarcien 
superieur (appelee toami) va de la cote 470 m NGF a 530 m NGF, et la partie superieure 
du Toarcien superieur (appelee toaup) va de la cote 530 m NGF a 557 m NGF.

Porosites

a
o%I

Aalenien
550 -

tunnel

500 -

Toarcien sup
450 -

400 -
Toarcien moy

□Toarcien inf

350 -
Domerien

porosite modele 
poro tot calc Nancy CGI 

poro tot Hg Nancy 
poro tot calc forage VF 

poro tot calc forage TN1 
poro tot calc forage TN3300 i

porosite (%)

Les valeurs des porosites 
utilisees par le modele 
pour les different^ niveaux 
sont, les suivantes :

poro_aal = 5.% 
poro_toaup = 9.% 
poro_toami = 7.% 
poro_toado = 8.% 
poro_toamoy = 9.% 
poro_toainf = 6.% 
poro_dom = 4.%

Figure 8.1: Porosite selon les couches geologiques a Tournemire : valeurs 
mesurees et valeurs retenues pour la modelisation

Ainsi, en retenant la methode d’obtention de la porosite par le calcul de la teneur en 
eau ponder ale, la porosite a ete consideree egale a 9 % dans la partie haute du Toarcien
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superieur, a 7 % dans sa partie moyenne et a 8 % dans sa partie basse. Les porosites 
proposees sur la figure precedente correspondent aux porosites actuelles du site de Tour- 
nemire. Elles sont utilisees pour toutes les modelisations prenant en compte les proprietes 
physiques actuelles du site.

Ces valeurs considerees comme representatives du milieu ont ete prises comme fixes 
c’est-a-dire non parametriques.

Coefficients de diffusion

De fagon identique a la porosite, les coefficients de diffusion sont appliques indepen- 
damment a chaque couche et le Toarcien est divise en trois sous-couches. C’est le calage de 
ces parametres qui permet de proposer des modelisations des profils de traceurs. Pour le 
chlorure, les valeurs des coefficients de diffusion sont determines par calage des modeles, 
en considerant les valeurs initiales determines experimentalement (cf. figure 5.4, page 
116).

8.2.3 Conditions initiales des modeles

Quels que soient les traceurs considers, les concentrations observ&s de ces traceurs 
en fonction de la profondeur se distribuent selon des profils en cloche. Comme les pro- 
prietes du site de Tournemire l’imposent, la diffusion moleculaire dont le moteur se trouve 
etre le contrasts entre les concentrations dans la formation peu permeable et celles des 
aquiferes qui l’encadrent, est le processus essentiel des transferts de traceur.

L’absence de marqueurs indiscutables de la solution initiale dans la formation peu 
permeable ne permet pas de dire avec certitude quel etait le type de la solution presente, 
a l’etat initial des simulations.

Compte tenu de l’historique des evenements geologiques du site de Tournemire, l’hy- 
pothese de “l’eau de mer” semble a priori la plus probable. Cette hypothese consiste a 
supposer que la solution initiale se trouvant au sein de la formation peu permeable est 
une solution marine qui s’est trouvee piegee dans les sediments.

Cette hypothese, plus largement developpdc au paragraphe 2.2.3 (page 61), suppose 
que la teneur initiale en deuterium est de 0 %o et que celle en chlorure est de 2.104 mg.l-1; 
ces valeurs correspondant aux teneurs moyennes obtenues pour une eau oceanique ac- 
tuelle.

traceur “eau de mer”
deuterium (%o vs V-SMOW) 0

oxygene-18 (% vs V-SMOW) 0

chlorure (mg.l-1) 2.104

Tableau 8.2: Concentrations initiales de traceur dans l’eau de la formation peu permeable
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8.2.4 Conditions aux limites des modeles

Conditions aux limites pour le transport

Les travaux visant a proposer les conditions aux limites du systeme pour le transport 
sont developpes au paragraphe 2.2.3. Trois scenarios de conditions aux limites pour le 
transport ont ete retenus.

Temps
(ka)

Scenario I Scenario II Scenario III
H2 O18 Cl- H2 O18 Cl- H2 O18 Cl-

de -53000 a -36000 -33 -5,3 -79 -7,4
de -36000 a -25200 -16 -3,2 -74 -6,7
de -25200 a -16200 -33 -5,3 -79 -7,4
de -16200 a -5300 +40 +3,7 -56 -4,5
de -5300 a -5000 +68 +7,3 -47 -3,4
de -5000 a -2100 -116 -16, 0 -106 -10,8
de -2100 a -2000 +1 -1,1 -68 -6,0
de -2000 a -1800 -116 -16,0 -106 -10,8
de -1800 a -1200 -16 -3,2 -74 -6,7
de -1200 a -700 -50 -7,9 5 -128 -17,1 5 -109 -11,1 5
de -700 a -660 -27 -4,5 -79 -7,4
de -660 a -350 -128 -17,1 -109 -11,1
de -350 a -300 -33 -5,3 -79 -7,4
de -300 a -200 -128 -17,1 -109 -11,1
de -200 a -160 -45 -6,7 -82 -7,8
de -160 a -120 -128 -17,1 -109 -11,1
de -120 a -80 -33 -5,3 -79 -7,4
de -80 a -10 -128 -17,1 -109 -11,1
de -10 a -1 -45 -6,7 -82 -7,8
de -1 a nos jours -50 -7,9 -50 -7,9

Tableau 8.3: Scenarios des conditions aux limites des modeles de transport 
Ce tableau represente pour differentes phases de changements climatiques, les teneurs en deuterium, 
en oxygene-18 et en chlorure de l’eau des precipitations, selon les trois scenarios proposes. Le scenario 
I propose des valeurs invariantes dans le temps pour les isotopes stables de l’eau et pour le chlorure. 
Les scenarios II et III proposent des valeurs invariantes pour le chlorure, et des valeurs reconstituees 
respectivement par les relations de Dansgaard (1964) et Huneau (2000), pour les isotopes stables de l’eau

des precipitations

Le scenario I propose que, au cours du temps, les conditions aux limites du systeme 
sont restees identiques. Le scenario II est base sur la relation de Dansgaard (1964), 
relation qui est malheureusement valable uniquement pour les precipitations modernes. 
Le scenario III est base sur une relation peu eprouvee, obtenue recemment a partir de 
l’etude des gaz nobles (Huneau, 2000). Les valeurs observees dans l’environnement sont 
utilisees pour le dernier millenaire.

Conditions aux limites hydrodynamiques

Les modelisations de transport des traceurs prenant en compte uniquement le pro
cessus de diffusion ne tiennent evidemment pas compte des conditions hydrodynamiques 
du systeme.
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Pour les modelisations ou l’ecoulement est consider, les conditions hydrodynamiques 
varient au cours du temps. Les conditions aux limites du systeme ont ete estimees d’apres 
les deux grandes etapes d’erosion et de baisse du niveau des eaux qui ont ete identifiers 
depuis l’exondation du massif.

De -53 Ma a -20 Ma, le regime est consider hydrostatique dans les couches du Dog
ger.

La periode allant du Burdigalien (-20 Ma) au Villafranchien (-3 Ma) correspond a une 
phase d’erosion — due a l’exhaussement general du Massif Central et de ses bordures — 
entrainant la baisse reguliere du niveau marin de base. L’indication sur le taux d’erosion 
est donnee par la perte de hauteur de relief entre le Cenomanien et l’actuel. Ce denivele 
correspond a 700 metres ce qui equivaut a un taux moyen d’erosion de 7,3 m.Ma-1. Du
rant cette periode, la serie des couches geologiques du massif de Tournemire allant jusqu’a 
l’Aalenien est consideree comme etant a l’etat hydrostatique. L’erosion se produisant a 
cette periode sur le massif entraine la diminution identique de la charge hydraulique 
pour les deux epontes. Le maintien de l’egalite de charges entre les deux epontes en
traine qu’en l’absence de suppressions dans le domaine consider, l’ecoulement dans le 
systeme est nul.

La periode allant du Villafranchien (-3 Ma) a nos jours, correspond a une baisse 
franche du niveau des eaux due a l’abaissement du niveau de la mer. C’est durant cette 
periode que les vallees actuelles ont ete dessinees. La charge de l’aquifere superieur, 
consider comme perche pendant cette periode, est maintenue a sa valeur actuelle (602 m). 
La charge de l’aquifere inferieur diminue jusqu’a sa valeur actuelle de 463 m. Le taux de 
baisse de la charge hydraulique durant cette peeriode est consideeree constant et est alors 
de l’ordre de 45 m.Ma-1. Ce taux de baisse de la charge hydraulique est tres eleve par 
rapport a un taux d’erosion (generalement compris entre 4,6 et 7,2 m.Ma-1 (Daniels 
et Hammer, 1992)); il prend en compte a la fois le taux d’erosion et la forte baisse du 
niveau marin durant cette peeriode.

8.2.5 Calage des modeles

Quelles que soient les modeelisations entreprises, chacun des deux profils de traceurs 
(en deuterium et en chlorure) a ete cale separement, en agissant sur les coefficients de 
diffusion. Comme il s’agit de deux traceurs dont les caracteristiques (notamment les 
coefficients de diffusion) different, le jeu de parametres convenant pour l’une des series 
ne sera pas adapte a la seconde.

Toutes les donnees des tableaux du paragraphe 6.2.3 ont ete utilisees pour permettre 
le calage des parametres. Rappelons que les profils simules correspondent aux donnees 
projetees sur la pile sedimentaire reconstitute.

Deroulement du calage

Le calage des modeles est effectue en confrontant les donnees exptrimentales dispo- 
nibles au reesultat numeerique des modeelisations.

Le calage consiste a optimiser la modelisation de facon a ce que l’ecart entre les 
donnees observ^es (mesures geochimiques dans la presente etude) et le resultat modelise 
soit le plus faible possible, selon les conditions initiales et les conditions imposeees au cours 
du temps dans le modele. Afin de quantifier cet ecart, le choix d’un critere numerique 
est neecessaire.
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Critere de calage

Le critere choisi est un critere quadratique utilise classiquement. Il s’agit de minimiser 
pour la ieme couche, la somme si des ecarts entre chacune des donnees experimentales et 
la donnee simulee correspondante.

Si n
1

Cmod) 2

ou ni est le nombre de donnees experimentales pour la couche i.

Le terme (Cmes)-2 est utilise de fagon ' travailler sur l’erreur relative. Il permet 
d’ameliorer la restitution des petites sorties et de comparer chacun des criteres de chaque 
couche ainsi que les criteres obtenus sur une meme couche pour des traceurs differents.

La qualite d’une modelisation, avec un traceur determine, peut etre appreciee par le 
critere S.

Straceur — ^ ] si

o' i est le nombre total de couches stratigraphiques modelisees.

ni varie si les donnees a proximite des fractures ont ou n’ont pas ete considerees, et 
selon le traceur choisi.

Optimisation du calage

D’un point de vue pratique, pour chaque donnee experimental, la cote de cette 
donnee est approchee au metre le plus proche. Dans le profil des donnees simulees, au 
dernier pas de temps, la valeur de la concentration (ou teneur) modelisee a la cote cor
respondante est comparee ' la donnee experimental.

Le critere si est calcule sur chaque couche. L’ajustement des parametres se fait dans 
un premier temps des couches situees le plus au centre de la formation peu permeable vers 
les bords de celle-ci. L’ajustement est ensuite effectue par tatonnements, du fait de 'in
fluence des couches entre elles aussi bien pour les parametres que pour les concentrations 
obtenues.

8.2.6 Examen de la coherence des modeles 

Deroulement de la validation des modeles

La coherence des modeles presentes a ete consideree sous deux points de vue.

Disposant de deux series de donnees (deuterium et oxygene-18) dont le comportement 
est cense retracer directement celui de l’eau, un calage des moderations a des valeurs de 
coefficients de diffusion identiques pour ces deux series de donnees aurait pu renseigner 
sur la validite de ce calage. Cependant, ceci n’est pas possible du fait du comportement 
geochimique de l’oxygene-18 (cf. paragraphe 6.2.3). En ce sens, il ne peut etre alors utilise 
pour confirmer ou infirmer les scenarios de diffusion proposes.
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Seuls les profils des deux series de donnees en deuterium et en chlorure sont donc 
representatifs de la diffusion. Mais les comportements diffusifs de ces deux traceurs sont 
sensiblement differents (coefficients de diffusion dans l’eau pure et porosite accessible 
differents); la critique des modelisations a donc ete effectuee en observant la proportion- 
nalite des coefficients de diffusion obtenus sur les differentes couches modelisees. Sans 
oublier de regarder l’ecart du mo dele aux donnees experimentales, cette proportionnalite 
renseigne sur la coherence du systeme de fonctionnement propose.

Le critere associe a l’observation de cette proportionnalite est appele dans cette etude 
l’“indice de coherence”.

Indice de coherence

Les param'etres essentiels au calage des mod'eles sont principalement les coefficients de 
diffusion. Les parametres tels que le coefficient d’emmagasinement ou bien la conductivite 
hydraulique ne sont pas pris en compte ' ce niveau de l’etude.

Le crit'ere de coherence se base sur la comparaison des coefficients de diffusion utilises
pour caler les profils du deuterium et du chlorure. Il s’agit de comparer 
du calage, ' la valeur de ^ge°ch D0°ct- .

De C 'a l’issue

Pour l’Aalenien, ^ge°ch —1. La valeur experimentale (cf. page 108) de ^ge°ch 0°°Cn- vaut 
1,72 et la valeur theorique calculee (a partir de la relation de Stockes-Einstein) est de 
0,83.

Pour les couches argileuses, ^ge°ch —0,3. La valeur experimentale de ^ge°ch jO°Cl— vaut 
0,58 et la valeur theorique calculee (a partir de la relation de Stockes-Einstein) est de
0,24 (cf. page 108).

Comme cela a ete precedemment souligne, le comportement des deux traceurs consi
ders a l’egard de la diffusion est sensiblement different. En l’occurrence, le critere nume- 
rique expose ici, ne prend pas en compte la difference de tortuosite existant entre ces 
deux traceurs (cf. page 48); aussi, ce critere doit etre consider comme indicatif mais 
non concluant.

8.3 Quelques considerations et calculs prealables

8.3.1 Proprietes de l’ecoulement dans le systeme

Densite de l’eau constante

Malgre de forts contrastes de concentration en chlorure aux limites du systeme, la 
densite de l’eau a ete considere constante sur la totalite du profil.

La convection a grande echelle

Le calcul du nombre de Peclet donne par exemple par de Marsily (1994) effectue 
pour le materiau non fracture de Tournemire montre bien qu’en l’absence de fracture, la
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diffusion moleculaire est le processus majeur et que l’ecoulement peut etre neglige.

Soit Logio(Pe) = —23, ce qui correspond bien an domaine de diffusion pure.
Eli revanche, en presence de fractures (a permeabilite plus elevee que celle de la 

matrice), la convection a grande eclielle peut devenir alors non negligeable.

La convection naturelle

La presence d’une repartition non uniforme de la temperature on de la salinite dans 
un milieu poreux peut eiitrainer un gradient spatial de la densite du fluide, ce qui est 
susceptible de conduire a un mouvement du fluide, iiidepeiidamment du fait que le fluide 
est eiitraine par variation de charge. Ce pheiiomene appele convection naturelle peut 
alors provoquer des variations de module et de direction de la vitesse.

La convection naturelle, qui semble negligeable du fait des faibles contrastes de 
temperature (mats aussi des faibles permeabilites qui peuvent la limiter), lie sera pas 
prise en compte dans les travaux qui suivent.

La dispersion

La dispersion cinematique exprime la dispersion de la matiere due a la lion-uniformite 
de la distribution des vitesses des particules (on substances dissoutes), lors du contour- 
nement des grains de solides alors que ces particules empruntent des trajets de longueurs 
differentes. La dispersion cinematique est done proportionnelle a la vitesse du fluide; le 
flux dispersif s’exprime par :

/ at 0 0 \
0 ot 0 U grad C

y o o ot J
Ceci signifie que la vitesse de 1’ecoulement du fluide joue un role majeur sur le flux 
dispersif.

Plus precisement a Tournemire, les ecoulements sont, de fagon generate tres limites du 
fait des faibles permeabilites et des faibles gradients de charges (cf. 8.3.1). La dispersion 
cinematique lie sera done pas prise en compte dans les travaux qui suivent. Seule la 
composante diffusive de la dispersion sera consideree.

8.3.2 Evaluation de l’impact hydrogeologique de la faille du Cernon

Ce calcul preliminaire a pour object if d’evaluer 1’impact de la faille du Cernon sur 
le transport au sein du massif. Le schema de fonctionnement tel qu’il est conceptualise 
pour cette evaluation est tres simplifie. Seule la diffusion moleculaire est consideree.

Tenant compte de la preponderance des transferts diffusifs dans le massif, revaluation 
de 1’impact de la faille du Cernon se fait par le calcul de la distance d’influence de la
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diffusion dans le massif. La distance caracteristique de la diffusion est donnee (Lichtner, 
1991) par :

x = a/ Dp .t
Pour ce calcul, la zone de la faille du Cernon etant tres brechifiee, le coefficient de 
diffusion de pore du chlorure le plus eleve, parmi les mesures disponibles, a ete consider 
(1,2.10-10 m2.s-1); l’initialisation du processus diffusif etant datee de 53 millions d’an- 
nees, la distance (a partir de la faille du Cernon) affectee par la diffusion est alors de 450 
metres.

Cette estimation, bien qu’elle ne prenne pas en compte l’impact de la convection, 
consider dans un premier temps minoritaire, surestime la distance affectee par la dif
fusion, du fait du fort coefficient de diffusion choisi, qui n’est sans doute pas identique 
sur toute la distance consideree. Ceci permet de conclure que les forages exploites dans 
cette etude se situant a environ 680 metres de la faille du Cernon ne sont pas atteints 
actuellement par le phenomena de diffusion horizontale engendre par la faille du Cernon 
et, qu’en consequence, les variations de concentrations en traceurs a une meme cote entre 
les differents forages n’ont pas pour origins la diffusion horizontale a l’echelle du massif.

8.3.3 Test de la diffusion pure

L’objectif de ce test est de verifier que la diffusion peut etre le moteur principal des 
transferts de fluides a l’echelle du massif. Ce travail avait deja ete effectue par Lagneau 
(1997) mais il presentait des modelisations portant sur des periodes de 125 Ma. Ce test a 
donc pour objet de tenter d’evaluer l’ordre de grandeur des coefficients de diffusion pour 
chacun des traceurs dans le cas de transfert de fluides uniquement par diffusion pure, sur 
53 Ma et dans le cadre de l’hypothese initiale de l’“eau de mer piegee”.

Les modelisations pour ce test sont menses sur un maillage a une dimension. Toutes 
les donnees disponibles ont ete utilises pour les phases de calage et de validation.

Choix du scenario pour les conditions sur les concentrations de traceurs aux 
limites du systeme

Scenario I irrealisable La constatation de l’impossibilite de modeliser les differents 
profils de traceurs avec le scenario I des conditions aux limites s’impose immediate- 
ment; en effet, quelles que soient les donnees de concentrations initiales des couches 
du Toarcien et du Domerien, la teneur isotopique imposee a -50 %o en deuterium 
ne permet pas d’obtenir les concentrations mesurees de nos jours qui atteignent 
des valeurs aussi faibles que -80 .

Scenario I bis Un scenario I bis, avec des conditions aux limites fixes dans le temps 
et correspondant aux donnees extremes mesurees de nos jours dans les aquiferes, 
a ete utilise. Ces concentrations utilisees aux limites du systeme sont de -80 %o en 
deuterium et 5 mg.l-1 en chlorure.

Modelisation du scenario I bis

Pour le test de la diffusion pure (scenario I bis), les conditions aux limites du systeme 
(choisies arbitrairement egales aux donnees extremes mesurees de nos jours) ne correspon
dant pas aux donnees mesurees a ces limites; en consequence, le coefficient de diffusion
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des traceurs pour rAalenien a et-e choisi volontairement eleve de fagon a ce que pour la 
partie superieure du profil, ces domiees correspondent aux valeurs mesurees a rinterface 
Aalenieii/Toarcieii superieur (bien que, dans le modele, elles soient imposees au niveau 
du karst circulant- de rAalenien c’est-a-dire la frontiere superieure du maillage).

Les profils de traceurs modelises

La modelisa-t-ion de la diffusion pure pour le deuterium permet, en ajustant les coeffi
cients de diffusion, de bien rendre le profil de domiees experiment-ales. Hormis la couclie 
de rAalenien (a-vec un critere s de 0,035), la reproduction des domiees du deuterium est 
excellent^ (s < 0,007).

t = 0 ka

Aalenien

Toarcien sup

Toarcien inf

Domerien

t = 0 ka

Aalenien

ircien sup

'oarcien inf

Domerien

-85 -75 -65 -55 -45 0 250 500 750
52H (%ovs V-SMOW) [Cl'pmg.r1)

Figure 8.2: Scenario I bis — calage 1 : profils en 52H et CP, en diffusion pure

De fagon ident-ique au profil en deuterium, le calage des coefficients de diffusion permet 
de bien retracer le profil de domiees en clilorure. Coniine pour le deuterium, les domiees 
en clilorure de rAalenien sont- t-res mal representees alors que les domiees des a-ut-res 
couches sont- bien rendues par la modelisa-t-ion. On peut- not-er tout de iiieine que pour le 
Toarcien superieur, le critere s va-ut- 0,130 pour les domiees en clilorure alors qu’il lie va-ut- 
que 0,004 pour le profil en deuterium. Ceci traduit- en fait-, sur ce niveau, une dispersion 
plus import-ante des domiees en clilorure (et- done la difficult-e accrue a les representer), 
par rapport- a celle des domiees en deuterium.

Les coefficients de diffusion cafes

La figure suivant-e represente les coefficients de diffusion effect-ifs de cliaque traceur, 
utilises pour la modelisa-t-ion que Ton peut- comparer aux valeurs experiment-ales obt-enues
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sur les echantillons. II s’agit des valeurs des coefficients de diffusion effectifs dans la 
direction verticale. Pour rappel, les valeurs experiment-ales des coefficients de diffusion 
pour le chlorure sont- des valeurs non directionnelles.
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Figure 8.3: Scenario I bis — calage 1 : coefficients de diffusion du 2H et Cl

Les valeurs des coefficients de diffusion effectifs cafes pour cet-t-e simulation sont- 
donnees dans 1’editioii des resultat.s qui suit.

Deuterium

diff_aal = 45E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 3E-13 m2.s-1 
diff_toami = 10E-13 m2.s-1 
diff_toado = 10E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 5E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 2E-13 m2.s-1 
diff_dom = 2E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.001347
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.006452
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.002431
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.004365
Nb donnees = 118

Aalenien Critere s = 0.034832
Nb donnees = 21

S = 0.04942

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.028964
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.048243
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.130308
Nb donnees = 89

Aalenien Critere s = 0.610620
Nb donnees = 22

S = 0.81813
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La coherence du mo dele

La figure suivante presente le critere de coherence pour cette simulation, tel qu’il est 
defini dans le paragaphe 8.2.6.
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Figure 8.4: Scenario I bis — calage 1 : critere de coherence

Dans le cas du scenario I bis, prenant en compte des conditions d’entree arbitraires 
et fixes pour les deux traceurs, le critere de coherence est, pour toutes les couches hormis 
le Domerien, inferieur a 2. Ceci montre que l’ordre de grandeur des valeurs calees pour 
les coefficients de diffusion des deux traceurs est a peu pres identique, ce qui a ete precise 
an chapitre 5 (page 115).

Pour la couclre du Domerien un facteur 7 intervient entre les coefficients de diffusion 
des traceurs, ce qui correspond quasiment a un ordre de grandeur de difference. Mats 
compte tenu de 1’absence de domiees (aussi bien en terme de teneurs qu’en terme de 
coefficients de diffusion obtenus experimentalement), il est difficile de proposer un calage 
plus precis. Ceci suggere cependant que l’hypothese proposee a cette limite du systeme 
(Domerien/Carixien), retenue dans cette simulation, semble iiiadaptee.

En conclusion, les modelisations effectuees montrent, comme cela etait attendu, que 
la diffusion rend compte de failure generate des profils de traceurs observes, et que l’liy- 
pothese de l’eau de mer comme eau piegee dans les couches peu permeables tors de la 
sedimentation est vraisemblable. En effet, pour les chlorures, les coefficients de diffu
sion issus du calage du mo dele de diffusion sont tout a fait dans l’ordre de grandeur 
de ceux determines experimentalement en laboratoire. En revanche, pour le deuterium, 
dans cette modelisation preliminaire, les coefficients de diffusion du deuterium cafes sont
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sous-estimes de plus d’un ordre de grandeur par rapport aux coefficients de diffusion 
experimentaux disponibles; not-re interpretation est que les conditions aux limites inva- 
riantes dans le temps que nous avoirs choisies arbitrairement dans les aquiferes pour ce 
traceur sont incompatibles avec le profil de diffusion observe. Compte tenu de ce fait, 
des scenarios de variations des teneurs en deuterium selon les grands changements cli- 
matiques seront appliques aux conditions aux limites du systeme pour les modelisations 
ulterieures presentees des le paragraphe 8.4.

Le scenario I bis lie permet done pas de conclure sur la nature exacte des transferts 
de fluides qui out pu se produire a Tournemire mats permet uniquement de montrer 
que la diffusion agissant comme leur moteur principal des transferts est compatible avec 
l’echelle de temps consideree.

8.3.4 Influence de la qualite de representation des donnees sur le calage 
des coefficients de diffusion

Dans un souci d’obtenir une meilleure reconstitution des donnees sur les couches du 
Toarcien moyen pour le deuterium et du Toarcien inferieur pour le chlorure, un second 
calage des coefficients a ete effectue. Les profils de traceurs obtenus sont represented sur 
la figure 8.5.

-85 -75 -65 -55

52H (%ovs V-SMOW)

-45 250 500

[crpmg.r1)
750

Figure 8.5: Scenario I bis — calage 2 : profils en 5 2H et Cl , en diffusion pure

Pour le deuterium, le critere s du Toarcien moyen a ete tres legerement diminue ainsi 
que le critere S represent ant globalement la qualite de la modelisation. Contrairement
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au deuterium, pour le chlorure, la diminution du critere s pour le Toarcien inferieur a 
entraine une augmentation du critere S par rapport au premier calage.

Deuterium

diff_aal = 45E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 3E-13 m2.s-1 
diff_toami = 10E-13 m2.s-1 
diff_toado = 10E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 0.8E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 2E-13 m2.s-1 
diff_dom = 2E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.003200
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.003401
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.002412
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.004531
Nb donnees = 118

Aalenien Critere s = 0.034779
Nb donnees = 21

S = 0.04832

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toami = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 7.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 1.5E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 0.25E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.8E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule

Toa-inf
0 donnee
Critere s = 0.009251
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.075305
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.128092
Nb donnees = 89

Aalenien Critere s = 0.620897
Nb donnees = 22

S = 0.83354

Les profils de coefficients de diffusion cales pour une meilleure reconstitution des 
donnees sont reportes sur la figure suivaute.
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coefficient de diffusion effectif- deuterium (m2.s ’) coefficient de diffusion effectif-chlorure (mis ’)

Figure 8.6: Scenario I bis — calage 2 : coefficients de diffusion du 2U et Cl et critere de coherence

La tres legere amelioration de la representation des donnees sur certains niveaux 
entraine une forte variation des coefficients de diffusion. Eli particulier, les coefficients 
de diffusion cales pour le chlorure sont, sur les couches du Toarcien moyen et inferieur, 
tres eloignes du profil de donnees obtenu experimentalement, contrairement a ce qui est 
obtenu avec le premier calage. Ceci peut etre attribue au faible nombre de donnees en 
chlorure et a leur relative dispersion sur la couche du toarcien inferieur.
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8.4 Moderation des transferts avec conditions aux limites 
evolutives et proprieties physiques actuelles du site

Avant de presenter les modelisations faisant intervenir des variations de porosite du 
site an cours du temps, les resultats presentes dans un premier temps considerent- que la 
porosite est rest-ee const-ante an cours du temps.

Les modelisations qui suivent- considerent les scenarios II et III (de conditions aux 
limites du syst-eme pour les traceurs) qui out et-e determines a l’a-ide de la reconstitution 
paleoenvironnementale du bassin des Gausses.

8.4.1 Transport par diffusion pure sans fracturation

La modelisation des transferts de traceurs par le processus de diffusion pure avec 
des conditions pour les traceurs suivis aux limites fixes — scenario I bis (cf. paragraphe
8.3.3) — permet de conclure que le mot-eur principal de ces transferts est la diffusion 
moleculaire. Les modelisations en diffusion pure avec les scenarios II et III pour les 
conditions des traceurs aux limites du syst-eme sont- exposees ci-dessous.

Scenario II

t = 0 ka t = 0 ka
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Figure 8.7: Diffusion pure, sans fracturation — Scenario II : profils en 52H et Cl
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Le profil en deuterium a ete cale en ajustant les coefficients de diffusion. Globalement, 
ce profil represente bien les donnees experimentales. Cependant, il est a noter que les 
donnees de la partie superieure du Toarcien superieur lie sont pas mieux reconstitutes 
que dans les scenarios precedents.

Deuterium Chlorure

diff_aal = 260E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 22.5E-13 m2.s-1 
diff_toami = 200E-13 m2.s-1 
diff_toado = 250E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 200E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 100E-13 m2.s-1 
diff_dom = 22.5E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.001182 
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.006292 
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.002209 
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.010631 
Nb donnees = 118 

Aalenien Critere s = 0.013714 
Nb donnees = 21

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13.E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3.E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.028964 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.048243 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.130308 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.610620 
Nb donnees = 22

S = 0.03403 S = 0.81813

Les coefficients de diffusion utilises sont reportes sur la figure 8.8.
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Figure 8.8: Diffusion pure, sans fracturation — Scenario II : coefficients de diffusion du 2H et Cl
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Coiicernant le deuterium, le coefficient- de diffusion de ce traceur est globalement 
sureva-lue except-e dans la part-ie superieur du Toarcien superieur ou il est sous-eva-lue.

Les conditions aux limites pour le chlorure et-ant- fixes dans le temps, le calage des 
coefficients de diffusion est identique a celui obt-enu lors de la simulation du scenario I 
bis.

Afhi d’evaluer la coherence du modele utilisant le second scenario de conditions aux 
limites du systeme pour les traceurs, le rapport des coefficients de diffusion effect-ifs du 
deuterium et du chlorure a et-e trace selon le profil vertical represent ant la cote NGF 
dans le massif.

Le trace du rapport de ces deux coefficients de diffusion donne la variation a-vec 
la profondeur de la tortuosite de chacun des deux traceurs pour chacune des couches 
individualisees par la modelisation (cf. paragraphe 8.2.6).
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Figure 8.9: Diffusion pure, sans fracturation — Scenario II : critere de coherence

Ce trace (figure 8.9) permet de constater que la zone ou le rapport est le plus eleve est 
celle du Domerien c’est-a-dire pour la couche ou les donnees experiment-ales, en deuterium 
comme en chlorure, sont- peu abondantes. La va-leur quantitative du rapport- est- a-ssez 
peu indicat-rice mats son importance relative dans le Domerien est- a imputer a un calage 
t-res peu contraint pour cet-t-e couche.
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Scenario III

De fagon identique an second scenario de donnees en t-raceurs aux limites du systeme, 
les donnees experiment-ales sont-, pour le t-roisieme scenario, globalement- bien representees 
par la modelisation. Plus localement, pour la part-ie superieure du Toarcien superieur, la 
representation des t-eneurs en deuterium est difficile.
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Figure 8.10: Diffusion pure, sans fracturation — Scenario III : profils en 52H et Cl

Deuterium

diff_aal = 650E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 3E-13 m2.s-1 
diff_toami = 17.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 35E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = IE-13 m2.s-1 
diff_toainf = 5E-13 m2.s-1 
diff_dom = 2E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.001206 
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.004993 
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.001663 
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.011536 
Nb donnees =118 

Aalenien Critere s = 0.017236 
Nb donnees = 21 S

S = 0.03663

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.BE-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.BE-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13.E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3.E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.028964 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.048243 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.130308 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.610620 
Nb donnees = 22

S = 0.81813
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Les coefficients de diffusion du deuterium utilises pour la modelisation du profil de 
teneur en deuterium de la solution interstitielie montre contrairement a ceux obtenus 
pour le second scenario que, hormis la partie inferieure du Toarcien superieur, t-ous les 
coefficients de diffusion modelises sous-evaluent les coefficients de diffusion obtenus en 
laboratoire.

Comme pour le scenario II, les conditions aux limites pour le chlorure etant fixes 
dans le temps, le calage des coefficients de diffusion est identique a celui obtenu lors de 
la simulation du scenario I bis.
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Figure 8.11: Diffusion pure, sans fracturation — Scenario III : coefficients de diffusion du 2H et Cl

Par ailleurs, le trace des rapports de coefficients de diffusion des deux traceurs studies 
montre pour ce troisieme scenario, une tres forte valeur pour l’Aaleiiien (cf. figure 8.12).

Cependant, par rapport au second scenario la valeur du rapport des coefficients de 
diffusion observee pour le Domerien est beaucoup moins elevee et se rapproche des valeurs 
observees pour les aut,res couches du massif.

Conclusion

Ces modelisations des deux scenarios de conditions evolutives, simulant les transferts 
par diffusion pure permettent de confirmer que ces deux scenarios peuvent expliquer la 
tendance generate des profits de traceurs. Cependant, dans les deux cas, des difficulties 
out ete rencontrees aux limites du systeme.

D’une part, pour la limite Aalenien/Toarcien superieur, la reconstitution des donnees
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Figure 8.12: Diffusion pure, sans fracturation — Scenario III : critere de coherence

est difficile si on se limite a un processus diffusif.
D’autre part, pour la limite Domerien/Carixien, les coefficients de diffusion sont- in- 

certains. Le scenario II propose un coefficient de diffusion en deuterium “conforme” a 
ceux obtenus experimentalement mais le rapport des coefficients de diffusion des deux 
traceurs montre une forte valeur suggerant done une t-rop faible valeur pour le coefficient 
de diffusion du chlorure (cf. figure 8.7).

Ces coefficients de diffusion modelises peuvent et-re modifies par la fracturation. 
Compte t-enu de la fracturation import-ante rencontree en limite Aalenien/Toarcien supe- 
rieur, un ecoulement- local de 1'aquifere jusqu’a- cet-t-e limite doit etre considere.

Par ailleurs, pour le Domerien, compte t-enu que la zone d’ aliment- at ion du Carixien 
est- assez eloignee du point- modelise (PM 869), un decalage t-emporel des donnees d’ent-ree 
an niveau du Domerien devrait etre envisage; pour cela, il sera.it int-eressant- d’est-imer 
les vit-esses de circulation de l’ea-u dans le Carixien.

8.4.2 Couplage du transport et de l’ecoulement sans fracturation 

Ecoulement dans le systeme

Conditions de charge lrydraulique aux limit-es du syst-eme

Le scenario des conditions de charges hydrauliques aux limit-es du syst-eme precise a-u 
paragraphe 8.2.4 propose un ecoulement- limite aux 3 derniers millions d’annees. Pour
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des raisons de decoupage des phases du calcul resultant des variations de conditions aux 
limites, cet ecoulement est considere, dans la modelisation du transport et de recoupment 
couples, de 2,1 Ma a l’actuel. Les charges hydrauliques imposees aux limites du systeme 
sont, considerees const-antes a chaque phase. Les valeurs des charges imposees out ete 
obtenues en considerant une baisse de charge de 46,33 m.Ma-1 pour l’aquifere inferieur, 
comme cela est illustre par la hgure suivante.

aquiffcre supSrieur aquifdre inf6rieur

Temps (Ma)

650

630

610

590

570

550

530

510

490

470

450

Figure 8.13: Scenario de conditions de charge hydraulique aux limites du systeme

Evolution de la charge hydraulique dans le systeme

Figure 8.14: Charges hydrauliques a -2,1, -2 Ma et a l’actuel
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Coefficient d’emmagasinement

Les coefficients d’emmagasinement specihque utilises sont de l’ordre de 5.10-6 m_1.

Permeabilite

Compte t-enu du scenario adopte pour recoulement, les permeabilites verticales out ete 
calees pour clraque couclre, aim que la simulation de recoulement reproduce les valeurs 
des charges hydrauliques a ctuelles. Les resultats sont exprimes sur la figure suivant.e; les 
permeabilites sont comprises ent.re 10-14 et 10-15 m.s-1 et restent dans la large plage 
des valeurs de permeabilites mesurees.

a
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550 -
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Toarcien sup
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Toarcien moy

Toarcien inf

350 -
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permeabilite modelisee -------
Kv DAMRJ ♦ HkHTOlab o

300 -

Les valeurs des permeabilites 
calees, utilisees par le mo dele 
pour les different^ niveaux sont les
suivantes :

perm_aal 
perm_toaup = 
perm_toami 
perm_toado = 
perm_toamoy = 
perm_toainf = 
perm_dom

IE-9 m.3-1 
0.8E-14 m.3-1 
0.8E-14 m.s-1 
2.3E-14 m.s-1 
2E-14 m.s-1 
0.8E-14 m.s-1 
0.9E-14 m.s-1

le-16 le-15 le-14 le-13 le-12 le-11 le-10 le-09 le-08 
permeabilite (m.s ')

Figure 8.15: Permeabilite (calee) selon les couches 
geologiques a Tournemire, comparees aux observations

Le proffi des coefficients de permeabilite obtenus par calage, pour representer les 
profils de charges (cf. paragraphe precedent) montre que la permeabilite obtenue dans la 
partie superieure du Toarcien superieur est moins elevee que pour sa partie inferieure, et 
ce, malgre une forte fracturation connue dans la zone au-dessus du tunnel. Ceci est sans 
doute du a Labsence de mesure de charge hydraulique dans cette partie, ce qui n’a pas 
permis de contraindre suffisamment la modelisation.
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Le calcul de la permeabilite moyemie est donne pour un ecoulement transversal aux 
couches par la relation suivante (de Marsily, 1994) ou e* est l’epaisseur de la couclre i et 
Ki sa permeabilite :

K,moyen

Ce calcul donne A'moyen vertical = 8,8-10-15 m.s-1 conime valeur de la permeabilite moyen- 
ne sur les couches du Toarcien et du Domerien. II en resulte que la vitesse verticale de 
Darcy actuelle est de 4,8.10-15 m.s-1 sort 15 cm.Ma-1.

Transport dans le systeme

Pour tester 1’influence de recoupment sur le transport, les coefficients de diffusion 
utilises correspondent a ceux obtenus lors des modelisations en diffusion pure.

Scenario II

t = 0 ka t = 0 ka

Aalenien Aalenien

550 " 550 i

500 - 500 -

Toarcien supircien sup

& 450 - & 450 -

400 - 400 -

oarcien inf Toarcien inf

350 - 350 - ■2 < lm fracDomerien VF2 > lm frac
VF3

ID < lm frac I I < lm frac
VF4 > lm frac

TNI < lm frac TNI < lm frac
TNI > lm frac TNI > lm frac
TN3 < lm frac TN3 < lm frac

TN3 > lm frac300 E 300 L

-65

52H (%ovs V-SMOW) [CT] (mg.!1)

Figure 8.16: Couplage ecoulement - transport, sans fracturation — Scenario II : profils en 5 2H et Cl
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Deuterium

diff_aal = 260E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 22.5E-13 m2.s-1 
diff_toami = 200E-13 m2.s-1 
diff_toado = 250E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 200.E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 100E-13 m2.s-1 
diff_dom = 22.5E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.001252 
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.005834 
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.002451 
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.010836 
Nb donnees =118 

Aalenien Critere s = 0.013753 
Nb donnees = 21

S = 0.03412

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.023818 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.051449 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.130863 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.616153 
Nb donnees = 22

S = 0.82228

Scenario III

t = 0 ka t = 0 ka

Aalenien

ircien sup

oarcien inf

Domerien

ID < lm frac

TNI < lm frac
TNI > lm frac
TN3 < lm frac

Aalenien

Toarcien sup

Toardien rftoy

Toarcien inf

■2 < lm frac
VF2 > lm frac
VF3

'l l < lm frac
VF4 > lm frac
TNI < lm frac
TNI > lm frac
TN3 < lm frac
TN3 > lm frac

52H (%ovs V-SMOW) [Cl'Hmg.l'1)

Figure 8.17: Couplage ecoulement - transport, sans fracturation — Scenario III : profils en 5 2H et Cl
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Deuterium

diff_aal = 650E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 3E-13 m2.s-1 
diff_toami = 17.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 35E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 1E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 5E-13 m2.s-1 
diff_dom = 2E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.000453 
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.006369 
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.001780 
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.012281 
Nb donnees = 118 

Aalenien Critere s = 0.017242 
Nb donnees = 21

S = 0.03812

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.023818 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.051449 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.130863 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.616153 
Nb donnees = 22

S = 0.82228

Conclusion

En conservant les coefficients de diffusion obtenus par calage des modeles en dif
fusion pure, les profils de traceurs en tenant compte de l’ecoulement sont quasiment 
inchanges. On observe un leger bombement des profils de traceurs vers la base du profil. 
Ceci confirme qu’en l’absence de fracture, les transferts de traceurs sont tres largement 
diffusifs, conformement au calcul du nombre de Peclet (cf. paragraphs 8.3.1).

8.4.3 Transport par diffusion pure avec une fracturation dans l’Aalenien

La fracturation a Tournemire est principalement due a la compression pyreneenne 
dont le paroxysme est date vers -42 Ma. La fracture introduite dans l’Aalenien apparait 
donc a cette date dans le modele. Pour cela, une phase supplementaire de calcul est 
imposee a METIS ; la premiere phase — pendant laquelle les conditions de traceurs aux 
limites du systeme sont constantes — allant de -53 a -36 Ma est subdivisee en deux 
phases allant respectivement de -53 a -42 Ma et de -42 a -36 Ma.

Les fractures peuvent etre caracterisees par leur orientation, leur ouverture et la 
distance qui les separent les unes des autres. Afin de representer la fracturation dans le 
massif de Tournemire, deux types de fracture ont ete modelisees :

- une fracture verticale de 50 cm d’epaisseur, avec une occurrence tous les 1000 
metres : cette fracture peut representer une fracture du type de la fracture princi- 
pale de Tournemire qui recoupe le massif en deux blocs.

- une fracture verticale de 5 cm d’epaisseur, avec une occurrence tous les 30 metres : 
cette fracture peut representer la fracturation plus generalement rencontree dans 
le massif.

La presence de la fracture est simulee dans un maillage en deux dimensions, par des 
elements joints (elements a deux noeuds), places verticalement au niveau o' l’on souhaite 
representer la fracturation. Les limites verticales du modele restent des limites a flux nuls 
ce qui implique l’existence d’une fracture image symetrique de la premiere. Ainsi, pour 
modeliser ces deux types de reseaux (infinis) de fracture, les elements joints representent :
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- dans le premier cas, une demi-fracture de 25 cm dans un maillage representant, 
horizontalement 500 metres

- dans le second cas, une demi-fracture de 2,5 cm dans un maillage representant 
horizontalement 15 metres.

La concentration dans la fracture pour les modeles qui suivent est imposee; les 
concentrations en traceur dans la fracture correspondent aux concentrations des differents 
scenarios testes decrit.es an paragraphe 8.2.4. Compt.e term que la fracture — represent.ee 
dans rAalenien pour les modeles qui suivent, — se voit, a fleeter une concentration im
posee, et, etaiit donne le t.res faible impact, de recoupment, sur le transport des t.raceurs 
(cf. paragraphe precedent), celui-ci n’a, pas et.e pris en compt.e dans un premier temps; 
la fracture joue alors un role de court,-circuit, ent.re le sommet, de rAalenien represente et, 
la base de la fracture (an niveau de rinterface Aalenien/Toarcien superieur).

Scenario II

Fracture de 50 cm - occurrence de 1000 m

t = 0. ka t = 0. ka

Aalenien

550 ^

500 -

Toarcien suprcien sup

450 -

400 -

foarcien inf Toarcien inf

350 -
Domerien Domerien

fracture

500m fracturefracture

500m fracture

300 k

-65

52H (%ovs V-SMOW) [crpmg.r1)

Figure 8.18: Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans rAalenien — Scenario II : profils en 5 2H et CD 
Cette figure represente les profils modelises en 52H et CD, pour les points se situant dans la fracture, et 

horizontalement a 5 metres et 500 metres de la fracture

La presence de la fracturation dans rAalenien permet, de mieux expliquer le prohl de 
donnees en deuterium dans cet.t.e couclie. A contrario, le prohl de donnees en chlorure 
dans rAalenien n’est, pas mieux rendu par la modelisation en introduisant, la fracture a
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ce niveau; les heterogeneities lithologiques que constituent les nodules de calcaire dans 
1’Aalenien et la partie superieure du Toarcien superieur pourraient etre la source des 
perturbations des concentrations en chlorure.

Deuterium

diff_aal = 30E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 40E-13 m2.s-1 
diff_toami = 125E-13 m2.s-1 
diff_toado = 250E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 200E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 150E-13 m2.s-1 
diff_dom = 25E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.000343 
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.008154 
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.001944 
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.004919 
Nb donnees = 118 

Aalenien Critere s = 0.088984 
Nb donnees = 21

S = 0.10434

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.035781 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.045970 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.127739 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.612004 
Nb donnees = 22

S = 0.82149
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Figure 8.19: Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans VAalenien — Scenario II : coefficients de diffusion
du 2H et CP et critere de coherence

Le profil de coefficients de diffusion modelises pour le chlorure montre, coniine pour 
les modelisations en diffusion pure et sans fracturation, une bonne concordance avec les 
donnees obtenues experimentalement.

En revanche, pour le deuterium, les coefficients de diffusion modelises sont genera- 
lement surestimes par rapport aux donnees experimentales sauf pour le Domerien et la 
partie superieure du Toarcien superieur. En effet, pour la partie superieure du Toarcien 
superieur, le coefficient de diffusion modelise est legerement sous-estime; la surestimation 
globale des coefficients de diffusion pour le deuterium suggere que la fracturation dans 
le massif, liormis pour la partie superieure du Toarcien superieur, pourrait jouer un role
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de conduit et diminuerait alors 1’importance de la diffusion a ces niveaux.
De plus, pour le Domerien, le coefficient de diffusion modelise est dans le memo ordre 

de grandeur que 1’unique donnee disponible a ce niveau; mats etant donne le calage pour 
le coefficient de diffusion du chlorure, cette configuration enframe une forte valeur pour 
le critere de coherence a ce niveau. Comnie cela a ete remarque precedemment pour les 
modelisations en l’absence de fracturation, cette forte valeur du critere de coherence dans 
le Domerien peut etre induite par un calage du coefficient de diffusion du chlorure tres 
peu contraint du fait de 1’absence de donnees en traceurs sur cette couclre.

Fracture de 5 cm - occurrence de 30 m

t = 0. ka 0. ka

T/arcien inf

fraJQ^nmen
1 m fracture --------

15m fracture ------
ID < lm frac 1—=—1

TNI < lm frac t—1 
TNI > lm frac 1 ♦ 1
TN3 < lm frac 1 o 1

Aalenien

Toarcien sup

£ 450

Toarcien inf

Domerien
fracture

15m fracture

52H (%ovs V-SMOW) [crpmg.r1)

Figure 8.20: Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans V Aalenien — Scenario II : profils en 5 2H et CP 
Cette figure represente les profils modelises en 52H et CP, pour les points se situant dans la fracture, et 

horizontalement a 1 metre et 15 metres de la fracture

Pour les modelisations mettant en jeu un reseau de fractures d’epaisseur 5 cm et 
d’occurrence de 30 m, les conclusions sont identiques a celles des modelisations pour un 
reseau de fractures d’epaisseur 50 cm et d’occurrence 1000 m.
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Deuterium

diff_aal = 85E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 25E-13 m2.s-1 
diff_toami = 110E-13 m2.s-1 
diff_toado = 160E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 70E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 125E-13 m2.s-1 
diff_dom = 21.5E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.000214 
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.009424 
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.002233 
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.014355 
Nb donnees = 118 

Aalenien Critere s = 0.019166 
Nb donnees = 21

S = 0.04539

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.042417 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.045183 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.127113 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.616661 
Nb donnees = 22

S = 0.83137

Cependant, les crit.eres de coherence des modelisations obtenus sont ici meilleurs 
pour le calage des coefficients de diffusion du deuterium. Eli revanche, la dispersion des 
donnees pour un memo niveau est moins bien expliquee; en effet, pour les modelisations 
precedent.es (cf. figure 8.18), une difference de concentration est not.ee a un meme niveau 
selon la distance separant le point, observe et, le point, met.rique auquel est, place la fracture, 
ce qui 11’est, pas le cas pour une fracture de 5 cm d’epa.isseur (cf. figure 8.20).

| Aalenien

Toarcien sup

* Toarcien moy

Toarcien inf

e

Domerien

ef. de diff. modelise ----------
DAMRI * 

equilibration ?

|Toarcien sup

a 430

forage TNI
forage TN3

Toarcien sup

Toarcien moy

Toarcien inf

le-13 le-12 le— 11 le-10
coefficient de diffusion effectif- deuterium (m2.s_1)

le-14 le-13 le-12 le—11
coefficient de diffusion effectif - chlorure (m2.s_1)

0 10 20 30 40 50 60 70 80

D,H/D,C1

Figure 8.21: Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans VAalenien — Scenario II : coefficients de diffusion
du 2H et CP et critere de coherence
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Scenario III

Fracture de 50 cm - occurrence de 1000 m

t = 0. ka t = 0. ka

ircien sup

larcien inf

Domerien

fracture

500m fracture

Aalenien

550 1

500 -

Toarcien sup

& 450 -

400 -
Toarcien moy

Toarcien inf

350 -
Domerien

fracture

500m fracture

300 t

52H (%ovs V-SMOW) [Cl ] (mg.l1)

Figure 8.22: Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans V Aalenien — Scenario III : profils en S 2H et CD 
Cette figure represente les profils modelises en 52H et CD, pour les points se situant dans la fracture, et 

horizontalement a 5 metres et 500 metres de la fracture

La modelisation du transport, prenant en compte le scenario III de conditions aux 
limites pour les traceurs, avec une fracturation verticale de 50 cm d’epaisseur tons 
les 1000 m, montre contrairement au scenario II, que les coefficients de diffusion du 
deuterium modelises sont- inferieurs a ceux obtenus experimentalement pour toutes les 
couches considerees.
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Deuterium

diff_aal = 200E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 3E-13 m2.s-1 
diff_toami = 15E-13 m2.s-1 
diff_toado = 15E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 1.5E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 7.5E-13 m2.s-1 
diff_dom = 2E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.000262 
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.008127 
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.001869 
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.012361 
Nb donnees = 118 

Aalenien Critere s = 0.086259 
Nb donnees = 21

S = 0.10888

Chlorure

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.5E-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.035781 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.045970 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.127739 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.612004 
Nb donnees = 22

S = 0.82149

:oef. de diff. modelise ■
DAMRI 

i equilibration

?.........

iV
SToarcien sup

••

T^rcien moy

* Toarcien inf
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coef. de diff. modelise ----------
forage TNI ■
forage TN3 •
forages VF *

coefficient de diffusion effectif- deuterium (m2.s ’) coefficient de diffusion effectif- chlorure (m2.s ’)

Figure 8.23: Diffusion pure, avec fracture de 50 cm dans VAalenien — Scenario III : coefficients de
diffusion du 2H et CP et critere de coherence

Dans ce cas, la fracturation du milieu pen permeable tie pent- done et-re proposee pour 
expliquer le contraste ent-re les coefficients de diffusion modelises et experiment-aux.

Si le scenario III de conditions aux limites est considere conime represent ant l’liis- 
torique reel des conditions aux limites pour les traceurs, les ecart-s ent-re donnees expe
riment-ales et- va-leurs modelisees pour les coefficients de diffusion du deuterium peuvent- 
et-re at-t-ribues aux differences de conditions de confinement- que commit le materiau en 
laboratoire et- dans le milieu nat-urel.
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Fracture de 5 cm - occurrence de 30 m

t = 0. ka 0. ka

oarcien inf

lm fracture ------
15m fracture ------
ID < lm frac 1—6 1

TNI < lm frac 1-6—1 
TNI > lm frac 1 ♦
TN3 < lm frac 1—6—1 
TN3 > lm frac l—♦-1

Aalenien

550 ^

500 -

Toarcien sup

£ 450 -

400 -
Toarcien moy

Toarcien inf

350 -
Domerien

fracture

15m fracture

300 k

52H (%ovs V-SMOW) [Cl'Hmg.r1)

Figure 8.24: Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans l’Aalenien — Scenario III : profils en 5 2H et CP 
Cette figure represente les profils modelises en 52H et CP, pour les points se situant dans la fracture, et 

horizontalement a 1 metre et 15 metres de la fracture

Deuterium Chlorure

diff_aal = 50E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 2.5E-13 m2.s-1 
diff_toami = 11E-13 m2.s-1 
diff_toado = 17.5E-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 2.BE-13 m2.s-1 
diff_toainf = 15E-13 m2.s-1 
diff_dom = 2.5E-13 m2.s-1

diff_aal = 40E-13 m2.s-1 
diff_toaup = 10E-13 m2.s-1 
diff_toami = 9.BE-13 m2.s-1 
diff_toado = 8.BE-13 m2.s-1 
diff_toamoy = 13E-13 m2.s-1 
diff_toainf = 3E-13 m2.s-1 
diff_dom = 0.3E-13 m2.s-1

Domerien Critere s = 0.000292
Nb donnees = 2

Toa-inf Critere s = 0.007137
Nb donnees = 5

Toa-moy Critere s = 0.001814
Nb donnees = 9

Toa-sup Critere s = 0.012855
Nb donnees = 118

Aalenien Critere s = 0.139352
Nb donnees = 21

Domerien Critere s non calcule 
0 donnee

Toa-inf Critere s = 0.042417 
Nb donnees = 3

Toa-moy Critere s = 0.045183 
Nb donnees = 6

Toa-sup Critere s = 0.127113 
Nb donnees = 89 

Aalenien Critere s = 0.616661 
Nb donnees = 22

S = 0.16145 S = 0.83137

Les remarques concernant les coefficients de diffusion du deuterium pour le scenario 
III, sont identiques pour les deux types de reseaux de fractures modelises. Dans les deux 
cas, les criteres de coherence obtenus sont “meilleurs” pour le scenario III que pour le
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scenario II; en effet, le rapport des coefficients de diffusion du deuterium et du chlorure 
est globalement plus faible pour le scenario III, ce qui indique un comportement diffusif 
plus proclie pour les deux traceurs, pour ce scenario.

| Aalenien

Toarcien sup
A*

Toarcien moy

Toarcien inf

Domerien

coef. de diff. modelise ----------
DAMRI * 

equilibration ?

le-13 le-12 le— 11 le-10
coefficient de diffusion effectif- deuterium (m2.s_1)

|Toarcien sup

a 430 -

forage TNI
forage TN3

coefficient de diffusion effectif-chlorure (m2.s ’)

& 430

I

Figure 8.25: Diffusion pure, avec fracture de 5 cm dans l’Aalenien — Scenario III : coefficients de diffusion
du 2H et CP et critere de coherence

8.4.4 Les transferts de traceurs avec prise en compte des proprietes 
physiques actuelles du site

Les travaux de modelisations presenter out permis de montrer qu’en 1’absence de 
fracture dans les couches impermeables, les transferts de traceurs sont regis principale- 
ment par la diffusion moleculaire et que l’ecoulement lie prend qu’une tres faible part au 
deplacement de ces traceurs.

La modelisation des transferts de traceurs naturels en introduisant un reseau fracture 
dans rAalenien permet de mieux reconstituer les profils de traceurs dans rAalenin que 
ce soit avec le scenario II ou le scenario III de conditions aux limites. Cependant, selon 
le scenario teste, les coefficients de diffusion modelises different et leur concordance avec 
les donnees experimentales varie.

Ainsi, pour le scenario II, les valeurs modelisees pour le coefficient de diffusion du 
deuterium sont superieures aux donnees experimentales ce qui suggere la presence de 
fracture au sein du milieu peu permeable. Le cas de figure d’une fracturation dans les 
couches du Toarcien est etudie au paragraphe 8.5.4.

Par ailleurs, et sans l'intervention de fracture au sein des couches peu permeables, 
les resultats des modelisations semblent plus coherents pour le scenario III. En effet, les 
criteres de coherence des modelisations suivaut ce scenario sont moins eleves suggerant, 
un comportement des deux traceurs plus homogene. De plus, pour le scenario III, les 
resultats permettant d’obtenir des modelisations avec des criteres de calage plus faibles — 
c’est-a-dire avec une reconstitution meilleure des donnees experimentales — sont obtenus 
pour le reseau de fractures de 50 cm d’epaisseur et d’occurrence 1000 m.
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8.5 Modelisation des transferts avec conditions aux limites 
et proprietes physiques evolutives du site

8.5.1 Etat hydro-mecanique du systeme 

Sous-compaction et surpression

Lors d’un enfouissement rapide (avec un taux de sedimentation eleve — de l’ordre de 
0,1 a 1 mm.an-1), des surpressions peuvent se developper dans les sediments argileux. 
Dans ce cas, l’eau ne peut etre expulsee et le sediment se comporte anormalement. La 
pression dans les pores devient ainsi superieure a la pression hydrostatique (dite normale) 
et le fluide supports une part de la charge qui aurait du normalement etre supports par 
le sediment. Le sediment est ainsi dit sous-compacte et la surpression de l’eau interstitielle 
est constatee.

Cet effet de surpression peut aussi etre accentue par d’autres processus tels que la 
tectonique locale, la reduction de la porosite resultant de la diagenese minerale des argiles 
et/ou la maturation de la matiere organique et la production d’hydrocarbures (Bethke, 
1986 ; Jeans, 1994 ; Burrus, 1997).

Dans le cas du massif de Tournemire, Lagneau (1997) a envisage qu’a l’exondation 
du massif il subsistait une surpression de 2 MPa dans le milieu, et que la relaxation de 
cette surpression constituait le moteur de la circulation des fluides du centre de la forma
tion vers ses epontes, ce qui expliquait en partie les ecarts en deuterium constates dans 
cette partie du profil. Bien que la modelisation bas4e sur cette hypothese representait 
effectivement une tendance a l’enrichissement isotopique au voisinage d’une fracture, les 
resultats etaient cependant relativement eloignes des observations. En effet, les distances 
horizontales caracteristiques de l’enrichissement isotopique de la solution interstitielle 
(allant jusqu’a 100 metres pour cette modelisation) sont nettement plus faibles dans la 
realite (environ 1 metre, cf. chapitre 7).

Cette surpression de 2 MPa (Lagneau, 1997) a ete estimee a partir de simulations de 
compaction, utilisant une relation liant la porosite et la contrainte effective, permettant 
d’obtenir les faibles porosites connues sur le site de Tournemire. Cette relation a ete uti- 
lisee independamment de toute description de comportement connue pour un materiau.

Dans la presente etude, la simulation de la compaction selon un scenario geologique 
plus detaille et en revenant aux lois classiques (cf. paragraphe 2.3) de compaction, 
n’a pas permis de representer fidelement les porosites observees et n’a pas revele de 
surpression dans le systeme consider. Cependant, l’absence de certitudes concernant 
la pile sedimentaire au Cretace ne permet pas de proposer avec exactitude l’histoire 
geodynamique du massif et donc ne permet pas d’exclure totalement l’hypothese de 
l’existence de surpressions dans le massif. L’hypothese de transferts fluides internes au 
massif presentee au paragraphe 7.4.2) est developpee dans les paragraphes qui suivent.

Expulsion de l’eau par la compaction

Lors de l’exondation du systeme, l’expulsion de l’eau contenue dans les couches peu 
permeables par la compaction a pu se faire de facon heterogene aux interfaces entre les 
couches peu permeables et les aquiferes (Carixien/Domerien et Toarcien superieur/Aale- 
nien) du fait de la fracturation preferentielle a ces niveaux. Ces heterogeneites se mani-
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festent par des flux variables aux interfaces mais ne modifient pas pour autant les concen
trations en traceurs des eaux. Les profils de traceurs ne sont donc pas la consequence 
directe de la compaction.

8.5.2 Role joue par la compaction sur l’etat du systeme

La compaction des roches a pour effet de modifier complement les proprietes du 
milieu. Ainsi, le comportement des fluides dans le milieu s’en trouve egalement affecte.

La description mathematique de l’ecoulement et du transport fait appel a un certain 
nombre de grandeurs physiques qui sont relativement dependantes les unes des autres. 
La resolution des equations decrivant mathematiquement l’ecoulement et le transport 
necessite cependant une enumeration sSparSe de chacun de ces parametres. Ainsi, il est 
possible de faire varier s eparSment dans METIS, la porosite, le coefficient d’emmagasi- 
nement, la perme abilit e, les coefficients de diffusion ...

Dans le cas de milieux geologiques largement etudies ou ces parametres n’atteignent 
pas des valeurs extremes, il est relativement aise de determiner des relations generales 
qui relient ces grandeurs physiques. Dans le cas de Tournemire, les valeurs qui decrivent 
les proprietes de ce milieu sont tout a fait inhabituelles, ce qui entraine une relative 
me connaissance des relations decrivant les parametres entre eux et de la rheologie du 
mat eriau.

Les differentes etudes men ees sur les argilites de Tournemire ont permis de mieux 
comprendre le comportement actuel de ce materiau. Malheureusement, revolution tem- 
porelle des propriet Ss du milieu est difficile a apprShender; ceci explique notamment la 
difficulte de proposer un scenario de compaction avec les lois utilisees classiquement pour
ce type d’analyse.

Cette section propose un scenario devolution des grandeurs physiques utilisSes pour 
la description de l’ecoulement et du transport, en presence d’un processus de compaction 
du milieu.

Prise en charge par METIS de revolution temporelle des parametres

La mise en reuvre du code METIS a ete effectuSe en procSdant au dScoupage du calcul 
par phases. Les phases du calcul sont d efinies par les differentes phases des conditions 
aux limites du systSme pour les traceurs. Outre ces changements, les propriStSs du milieu 
changent Sgalement a chaque phase; elles sont cependant considSrSes constantes au sein 
de chacune des phases.

Porosite

La manifestation premiere de la compaction est la diminution de la porosit S au cours 
du temps.

Pour Stablir une evolution de la porositS au cours du temps a Tournemire, la porositS 
initiale du materiau constituS d’argiles et de calcaires a St S considSrSe Sgale a 70 % 
et la porositS finale (actuelle) a StS considSrSe Sgale a 7 %. Afin d’avoir une valeur de 
porositS intermediate (vers 50 Ma), la simulation avec le code NEWBAS a St S considSrSe 
(cf. paragraphe 2.2.1); la porositS a cette date correspond a environ 25 %. Le taux de
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perte de porosite diminuant avec le temps, une relation exponentielle a ete appliquee 
arbitrairement (cf. figure 8.26) : u(t) = (6,25.10~5t2 — 1, 2510-2t + 0, 7)exp(—10~5t).

ro(t) = (6,25.10'Y-1,25.10h+0.7) exp(-10"*l)

70,0%

50,0%

2 30,0%

20,0%

temps (Ma)

Figure 8.26: Relation proposee de la porosite en fonction du temps

Les simulations proposees prennent en comptent les 53 derniers millions d’annees. Le 
decoupage du calcul en phases est irregulier ; les phases sont, dehnies par les changements 
des conditions aux limites du systeme pour les traceurs (detallies precedemment).

porositS propos6e — porosite module

4,0

3.0

2,5 &

l2,0 3

1.5 E

J
0,5

0,0

Figure 8.27: Coefficient multiplicateur de la valeur finale de la porosite pour chaque couche geologique,
applique a la porosite a chaque phase
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La relation proposee pour revolution de la porosite a ete determinee pour une couclre 
dont- la porosite finale est de 7 %. Cependant, les couches du massif qui sont- modelisees 
out des porosites finales (actuelles) qui different de 7 %. Pour ces couches, un coefficient 
multiplicateur de la valeur finale de la porosite de la couclre considered a ete applique a 
chaque phase, pour conserver une evolution proportionnelle de la porosite des couches 
entre elles (cf. figure 8.27).

Coefficient d’emmagasinement specifique

Sous l’effet du tassement du milieu poreux au cours du temps, le coefficient d’emma
gasinement subit egalement une evolution. Pour les milieux geologiques studies classique- 
ment, le coefficient de compressibilite de la roclre est generalement considers constant. 
Pour les argiles, les observations sur divers sites montrent que la porosite selon 1’enfouis- 
sement varie quasi-lineairement par morceaux. Ces ruptures de pentes seraient associees 
a des changements des mecanismes de compaction a l’eclrelle du grain (Burrus, 1997). 
On pent, done parser que la compressibilite rrrenre de ce type de milieu est forretiorr de 
l’enfouissement, done du temps et pent, airrsi etre reliee a la porosite.

Le coefficient, d’emmagasinement specifique diminue avec le temps, d’urre valeur ini
tiate de 8,5.10-3 nr-1 a la valeur finale 2,9.10-6 nr-1. La relation a ete obterrue err 
considerant la valeur intermediate du coefficient d’emmagasinement specifique (Ss = 
3.10-4 nr-1), vers 50 Ma, obterrue par la simulation de la compaction avec le code NEW- 
BAS (cf. paragraplre 2.2.1).

Ss(t) -------Ss log(Ss)

1.E-02

s. 5.0E-03

1.E-05

temps (Ma)

Figure 8.28: Relation proposee du coefficient d’emmagasinement specifique eu fonction du temps

De la rrrenre fagorr que pour la porosite, un coefficient multiplicateur de la valeur 
finale du coefficient d’emmagasinement specifique d’urre couclre corrsideree a ete applique 
a chaque phase, pour conserver une evolution proportionnelle du coefficient d’emmaga- 
sinernent specifique des couches entre elles.
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150 ®>l
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Figure 8.29: Coefficient multiplicateur de la valeur finale du coefficient d’emmagasinement specifique pour 
chaque couche geologique, applique au coefficient d’emmagasinement specifique a chaque phase

Permeabilite

Les pressions anormales relevees dans de nombreux bassins peuvent result-er, entre 
aut-res, d’un desequilibre de compaction on la charge sedimentaire tend a forcer l’eau 
interstitielle vers la surface, mais la faible permeabilite des sediments entrave cet-t-e ex
pulsion. Ceci tend a montrer que le materiau t-res tot apres son depot est en mesure 
d’acquerir la propriet-e de faible permeabilite.

La permeabilite des couches argileuses (argilit-es et marries) a done ete volontairement 
choisie relativement faible (de l’ordre de 10-14 m.s-1), pour les travaux de modelisation 
qui suivent. De plus, elle a ete consideree const-ante au cours du temps.

Coefficients de diffusion

L’evolution de la porosit-e implique un changement des va-leurs de coefficient- de dif
fusion. En effet, les coefficients de diffusion effect-ifs des traceurs consideres prennent- 
en compt-e la porosit-e du materiau. II est- egalement- t-res difficile d’envisager revolution 
temporelle ce parametre qui est- fonction de la porosit-e mats egalement- de la t-ort-uosit-e.

Les mo deles proposes dans les paragraphes qui suivent- considerent- que le coefficient 
de diffusion de pore est- rest-e constant au cours du temps.

Structure fixe du domaine

La compaction d’un ba-ssin sedimentaire par 1’augment-at-ion du poids de la colonne 
lors de la sedimentation conduit- a des modifications geomet-riques au cours du temps. 
Le propos de ce chapitre et-a-nt- de modeliser les transferts de traceurs au sein du massif
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de Tournemire an cours du temps, la comiaissance de la variation geometrique meme du 
bassin est done d’importance.

Les travaux de Bruel (2000) sur la modelisation de la geodynamique du massif (ex
poses an paragraphe 2.2.1, page 56) montrent qu’a rexondation du massif, la compac
tion due a des effets purement mecanique serait terminee. Ceci implique que pour les 
modelisations rest ant dans le cadre des lois classiques de compaction, la representation 
geometrique du massif est effect nee a l’aide d’un maillage fixe, non evolutif avec le temps.

Le maillage correspondent, a ces modelisations est identique a celui utilise dans les 
modelisations precedent,es mats pour simuler la, compaction les parametres de porosite et, 
de coefficient, d’emmagasinement, evoluent, en fonction du temps (cf. paragraphe 8.5.2). 
Cependant, nous avoirs considere une variation de la, porosite sous l’effet, d’un mecauisme 
incertain (probablement, geochimique) pour expliquer les valeurs actuelles de porosites 
observees. Par souci de simplification, nous avoirs considere que cette variation de porosite 
n’entramait pas de deformation de la pile sediment,aire.

8.5.3 Ecoulement dans le systeme 

Permeabilite

550 -

500 -

g 450 [ 

1

400 -

350 -

300 L

A alenien

Toarcien sup

- l :

GO G O ♦< Toarcienmoy

Toarcien inf
■

' ■ ♦ * Bomerien

permeabilite modelisee ----- ■

;l ........... , _ K. pulse in sity ■ _____

le-16 le-15 le-14 le-13 le-12 le-11 le-10

permeabilite (m.s l)

Les valeurs des permeabilites 
calees, utilisees par le mo dele 
pour les different,s niveaux sont, les
suivantes :

perm_aal 
perm_toaup = 
perm_toami 
perm_toado = 
perm_toamoy = 
perm_toainf = 
perm_dom

IE-9 m.3-1 
0.8E-14 m.3-1 
0.8E-14 m.s-1 
2.3E-14 m.s-1 
2E-14 m.s-1 
0.8E-14 m.s-1 
0.9E-14 m.s-1

Figure 8.30: Permeabilite selon les couches geologiques 
a Tournemire, utilisee pour les modelisations prenant en 

cornpte la compaction

La figure precedent,e reproduit, le profil des permeabilites de matrice calees, apres calage 
du mo dele lrydrodynamique sur la base du profil de charges observees actuellement, et, 
d’une cinetique adequate de la resorption de la surpression. La permeabilite des elements
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represent ant la fracture est identique a cede de la matrice, jusqu’a d instant 11 Ma de la 
simulation. A cet instant, la fracture est alors consideree comme telle et sa permeabilite 
s’en t.rouve changee; elle a ete hxee a 10“' m.s-1.

Conditions de charge hydraulique aux limites du systeme

Comme pour les modelisations lie prenant pas en compte de variations des pro
prietes physiques du site, les charges hydrauliques aux limites du systeme sont, considerees 
constantes et egales a 602 m pendant les 50 premiers millions d’annees simulees. La varia
tion de la charge de l’aquifere inferieur est consideree sur les 3 derniers millions d’annees, 
de la meme fagon que pour les simulations precedent.es de l’ecoulement, (cf. hgure 8.13).

Evolution de la charge hydraulique dans le systeme : relaxation de la pression

Fracture de 50 cm - occurrence 1000 m

t = -53000. ka t = -42000. ka t = -41900. ka

1 Aalenien

Toarcien sup

Toarcien moy

■ Toarcien inf

Domerien

..MT .
want pulse ♦ 
pres pylse

800 1000 1200 

charge hydraulique (m)

800 1000 1200 

charge hydraulique (m)

t= -23000. ka

400 600 800 1000 1200

charge hydraulique (m)

itavant pulse 
it apres pylse

800 1000 1200 

charge hydraulique (m)

400 600 800 1000 1200

charge hydraulique (m)

800 1000 1200 

charge hydraulique (m)

Figure 8.31: Charges hydrauliques a -53, -42, -41,9, -33, -23 Ma et a l’actuel — fracture de 50 cm 
d’epaisseur dans le Toarcien superieur et le Toarcien rnoyen
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Fracture de 5 cm - occurrence 30 m

t = -53000. ka t = -42000. ka t = 41900. ka
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Figure 8.32: Charges hydrauliques a -53, -42, -41,9, -33, -23 Ma et a l’actuel — fracture de 5 cm d’epaisseur
dans le Toarcien superieur et le Toarcien rnoyen

Surpression initiale

On a considers a 1’instant, initial, que le depot, des couches superieures a celles du 
Toarcien a entraine une augmentation de la pression correspondent, a une surcharge hy
draulique de 500 m d’eau (soit, une surpression de 5 MPa) uniforme dans les couches im- 
permeables (Toarcien et, Domerien). Compte t.enu que la, charge hydraulique de haquifere 
est, hxee a 602 m, la, charge hydraulique initiale appliquee aux couches peu permeables 
est, done de 1100 m.

Ceci suppose que pour about,ir a cet, etat, le systeme a ete considers tot,element, 
clos d’un point, de vue hydraulique (cf. paragraphe precedent). Au debut, de la simula
tion (instant, 0), cette surpression commence a se relaxer par les limit,es horizontales du 
systeme (Aalenien/Toarcien superieur et, Domerien/Carixien). A -42 Ma (instant, 11 Ma 
de la simulation), une fracture due a la compression pyreneenne est, introduite dans le 
systeme.
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Fracturation
La fracturation sera consideree comma etant une rupture instantanee (a -42 Ma) de 

la matrice dans le Toarcien superieur/Toarcien moyen. Les elements joints seront places 
dans le maillage, pour que la fracture representee se sit-ue ent-re les cotes 386 et 490 m.

Comme pour les moderations lie prenant pas en compte de variations des proprietes 
physiques du site, deux types de reseaux de fractures seront studies. Leur representation 
dans le mo dele sera effectuee de la meme fagon (cf. paragraphs 8.4.3).

La porosite associee aux zones de fractures est de 9 % et la permeabilite introduite 
est de 10-9 m.s-1 (ce qui est tres important par rapport a la permeabilite de matrice).

Couplage de la compaction et du modele d’ecoulement
Etant donne que les variations de la porosite et du coefficient, d’emmagasinement sont, 

prises en compte dans le modele par de forts changement, a chacune des phases de calcul 
et que la relation proposee dans ce travail liant ces deux parametres reste relativement 
speculative, la verification de la concordance entre la diminution du volume poreux (im- 
posee an modele) et les volumes d’eau expulses aux epontes du systeme (calcules par le 
modele d’ecoulement) a ete entreprise.

20000
perte vol poro 

perte vol eau sortie

18000 -

16000 -

14000 -

12000 -
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temps (Ma)

Figure 8.33: Comparaison des volumes d’eau ex
pulses aux epontes du systeme par phase de calcul 

— fracture de 50 cm d’epaisseur
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Figure 8.34: Comparaison des volumes d’eau ex
pulses aux epontes du systeme par phase de calcul 

— fracture de 5 cm d’epaisseur

Pour les deux types de reseaux de fractures represents, les volumes d’eau sont tres 
important^ en debut de simulation. L’intro duct ion de la fracture a -42 Ma genere une 
baisse des volumes d’eau expulses aux epontes. E11 cumulant a clraque phase de calcul, les 
volumes d’eau expulses aux epontes, la comparaison avec la perte de porosite a chacune
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des phases montre nil comportement similaire (proportionnel) pour les simulations des 
deux types de reseaux de fractures (cf. figures 8.33 et 8.34). Les volumes d’eau perdus 
aux epontes du systeme sont beaucoup plus eleves en debut de simulation que la perte 
de porosite, et inversement des la seconde phase de calcul, ils sont sous-estlines par le 
calcul par rapport a la perte de porosite. Dans les deux cas de figure, le volume d’eau 
total expulse aux epontes (sur 1’ensemble de la simulation) reste superieur a la perte de 
porosite entre 1’instant initial et 1’instant final.

Outre le fait que la relation proposee liant le coefficient d’emmagasinement specihque 
et la porosite soit speculative, le fait que le coefficient d’emmagasinement dans ces simu
lations lie soit pas couple a la variation de la charge hydraulique genere des incoherences 
dans le calcul. A Tissue de ces constatations, les calculs qui suivent doivent done etre 
plutot utilises pour une interpretation qualitative des resultats. Rappelons qu’un calcul 
hydromecanique complet aurait ete plus rigoureux.

8.5.4 Couplage du transport et de l’ecoulement avec tract ur at ion

Les modelisations du transport des traceurs prenant en compte la compaction qui 
suivent sont presentees pour les scenarios II et III de conditions aux limites pour les 
traceurs et pour les deux types de reseaux de fractures evoques au paragraphe 8.4.3.

Scenario II

Fracture de 50 cm - occurrence de 1000 m

Aalenien

rcien sup

Toarcien inf

frajQfFistien
5m fracture — 

500m fracture -------
ID < lm frac 1 - 1

TNI < lm frac t-e—i 
r\l I m line o

t = 0. ka

.Aalenien

Toarcien sup

oardien rftoy

teienjnf
____

500m fracture
VF2 < lm frac 
VF2 > lm frac
VF3 < lm frac

VF4 < lm frac 
VF4 > lm frac 
TNI < lm frac 

I N I I m I'rac
TN3 < lm frac 
TN3 > lm frac

-85 -75 -65 -55 -45

52H (%ovs V-SMOW)

0 250 500 750

[crpmg.r1)

Figure 8.35: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien —
Scenario II : profils en 52H et CP
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Figure 8.36: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien — 
Scenario II : coefficients de diffusion du 2H et CP, et critere de coherence

Fracture de 5 cm - occurrence de 30 m

Figure 8.37: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien —
Scenario II : profils en 52H et CP
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* Toarcien moy
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Figure 8.38: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien — 
Scenario II : coefficients de diffusion du 2H et Cl-, et critere de coherence

Scenario III

Fracture de 50 cm - occurrence de 1000 m
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Figure 8.39: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien —
Scenario III : profils eii 52H et Cl-
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Figure 8.40: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 50 cm dans le Toarcien — 
Scenario III : coefficients de diffusion du 2H et CP, et critere de coherence

Fracture de 5 cm - occurrence de 30 m
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Figure 8.41: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien —
Scenario III : profils en 52H et CP
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Figure 8.42: Couplage ecoulement - transport avec compaction et fracture de 5 cm dans le Toarcien — 
Scenario III : coefficients de diffusion du 2H et CP, et critere de coherence

8.5.5 Les transferts de traceurs avec prise en compte de proprietes 
physiques evolutives du site

L’interpretation qualitative des modelisations presentees precedemment suggere que 
les heterogeneites locales de concentrations de traceur peuvent etre expliquees, pour 
le chlorure, par des circulations convectives du centre de la formation vers la partie 
superieure du prohl. II est toutefois necessaire, dans ces modelisations, d’appliquer des 
coefficients de diffusion plus faibles que les coefficients de diffusion obtenus experimen- 
talement pour que l’heterogeneite des concentrations persiste apres 42 Ma.

De plus, en utilisant les scenarios II et III de conditions aux limites pour le deuterium, 
cette tendance est tres peu marquee. Pour le deuterium, un leger enrichissement en 
isotope lourds de l’eau situee a proximite de la fracture (jusqu’a environ 5 metres) est 
note pour une fracture de 50 cm et en utilisant le scenario III.

Ceci correspondrait au cas de figure de la faille principale du site de Tournemire. Or 
les observations montrent un enrichissement isotopique de l’eau interstitielle a proximite 
de fractures de moindre epaisseur.

II lie faut cependant pas rejeter cette hypothese; il serait interessant de reprendre ces 
modelisations avec un code de calcul couplant le coefficient d’emmagasinement specifique 
et la variation de charge hydraulique.

8.6 Conclusion sur la modelisation des transferts

La modelisation du transport de traceurs par la diffusion moleculaire/ionique montre 
que ce processus est preponderant. Le test des scenarios II et III qui prennent en compte 
les conditions aux limites evolutives pour les traceurs aux limites du systeme montre que 
generalement c’est le scenario III qui permet de representer les profils de concentrations de 
traceurs avec des coefficients de diffusion cafes les plus proches des coefficients de diffusion 
experimentaux. Toutefois, c’est lorsque la condition aux limites pour le deuterium est
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fixe (et arbitraire) que la qualite du calage des coefficients de diffusion est la meilleure.
Les variations reelles aux limites du systems en deuterium ont donc pu etre du meme 

type que celles proposes par le scenario III, avec une meme alternance dans le temps mais 
vraisemblablement des variations de teneur moins contrastees d’une periode a l’autre.

La representation d’heterogeneites du milieu dans les modeles n’a pu malheureuse- 
ment se faire que pour le cas des fractures. Des heterogeneites comme les nodules calcaires 
par exemple sont difficilement conceptualisables dans le modele. Les variations locales 
des proprietes (comme la porosite par exemple) peuvent etre introduites facilement dans 
le modele, mais sont difficilement caracterisables.

L’introduction de la fracturation dans l’Aalenien a permis de mieux representer 
les profils de traceurs de cette couche. En revanche, les modelisations representant la 
fracturation dans les couches peu permeables n’ont pas permis de rendre compte des 
heterogeneites de concentrations de traceurs. Pour le deuterium, seule la modelisation 
d’une fracture d’epaisseur 50 cm a permis de mettre en evidence un enrichissement en 
isotopes lourds de l’eau interstitielle situee a proximite des fractures mais les distances 
horizontales influencees ne refletent pas les observations. De plus, ces modelisations pour 
le deuterium comme pour le chlorure ne permettent pas un calage des coefficients de 
diffusion conforme aux valeurs experimentales. L’utilisation d’un code de calcul couplant 
le coefficient d’emmagasinement sp&ifique et la variation de la charge hydraulique, ainsi 
qu’une connaissance plus poussee de revolution des proprietes du materiau pourrait 
vraisemblablement permettre d’ameliorer la qualite des resultats de ces modelisations.
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Base sur des connaissances geochimiques et sur l’observation de profils de traceurs 
naturels, le travail presente montre la complementarite des outils que sont les traceurs 
naturels et la modelisation numerique pour la caracterisation et la quantification des 
transferts de fluides dans les milieux a faible porosite et faible permeabilite. Plusieurs 
avancees aussi bien d’ordre experimental que relatives a la connaissance du fonctionne- 
ment hydrogeologique du massif ont pu etre realisees.

Sur le plan experimental, le developpement d’une methode d’acquisition des 
concentrations et des coefficients de diffusion des chlorures dans la solution interstitielle 
a ete effectue (protocole PECH). Cette nouvelle methode lie mesures chimiques (chro
matographic ionique), connaissance de la matrice (analyses par microsonde ionique), 
analyse statistique (analyse en composantes principales) et modelisation de la diffusion 
des chlorures dans des echantillons de roche (utilisation du code METIS).

Par ailleurs, la methode de distillation sous vide proposee par d’autres auteurs — 
pour l’extraction de l’eau des roches en vue de la mesure de la teneur en deuterium par 
spectrometrie de masse — a pu etre qualifiee. Cette derniere methode a donc ete utilisee 
pour de nouvelles donnees en deuterium.

L’acquisition des donnees a ete effectuee sur de nombreux forages. Le developpe
ment du protocole PECH a permis d’obtenir les concentrations en chlorure de la solution 
interstitielle sur un profil vertical synthetique d’environ 200 metres et selon deux forages 
horizontaux.

Des donnees supplementaires en isotopes stables ont permis d’enrichir des profils 
verticaux obtenus lors d’etudes precedentes. Deux profils en deuterium et oxygene-18 
completent aussi les profils en chlorure des forages horizontaux.

Les nouvelles donnees acquises dans cette etude permettent de confirmer la forme 
en cloche du profil en deuterium. Pour le profil de donnees en chlorure, de l’Aalenien 
au Toarcien inferieur, la concentration en chlorure de la solution interstitielle croit avec 
la profondeur. L’absence de donnees dans le Domerien et Carixien (partie inferieure) 
ne permet pas de confirmer categoriquement la forme en cloche de ce profil; cependant, 
cette forme en cloche peut etre envisagee, etant donne que la limite inferieure correspond 
a un aquifere karstique, ou l’eau presente est faiblement concentree en chlorure.

L’observation des profils de traceurs selon les forages horizontaux, recoupant perpen- 
diculairement des fractures, montre cependant que la fracturation genere des perturba
tions sur les traceurs de la solution interstitielle de la matrice a proximite des disconti
nues. Pour les fractures observees, l’eau interstitielle se trouve plus riche en isotopes 
lourds sur une distance de 1 metre a 1,5 metre a partir du plan de fracture, que l’eau
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interstitielle des echantillons se trouvant plus loin dans la matrice. Cette observation 
indique l’existence de transferts locaux de traceurs, lies a la fracturation et aux fluides 
de fracture.

La synthese de l’histoire paleohydrogeologique presentee dans cette etude a 
permis de proposer un scenario plausible pour le transport des traceurs et l’ecoulement 
des fluides dans le massif de Tournemire. Bien que des transferts de fluides precoces 
anterieurs a l’exondation du massif aient ete mis en evidence par des travaux recents 
(concernant pour le moment l’Hettangien), l’histoire paleohydrogeologique propose que 
le contact connu actuellement entre des eaux meteoriques et les eaux matricielles des 
couches impermeables du massif de Tournemire ait debute il y a 53 millions d’annees, lors 
des premices de la compression pyreneenne; ceci autorise a placer le debut du transport 
des traceurs a cette date. Par ailleurs, la fracturation a Tournemire est maintenant bien 
connue et revele que la plupart des fractures posterieures a cette epoque ont ete generees 
par les mouvements tectoniques de la compression pyreneenne, il y a 42 millions d’annees.

Les restitutions des variations de temperatures, par l’etude des paleoenvironnements, 
ont permis d’obtenir deux scenarios des teneurs en isotopes lourds des eaux meteoriques, 
en utilisant les relations de Dansgaard (1964) et Huneau (2000). Ces deux scenarios 
traduits en conditions aux limites pour les traceurs ont donc ete utilises pour modeliser 
les transferts.

La caracterisation et la modelisation des transferts de traceurs a l’echelle du 
massif a, dans un premier temps, ete effectu4e grace aux profils de concentrations des 
traceurs dans les forages verticaux et aux scenarios des conditions aux limites du systeme. 
La modelisation du transport des traceurs, en diffusion pure, avec des conditions inva
riables dans le temps aux limites du systeme, a confirme, comme le suggerait la courbe 
en cloche des traceurs, que la diffusion moleculaire est bien le processus de transport 
preponderant dans le massif de Tournemire. En effet, les valeurs modelisees des coeffi
cients de diffusion, en particulier pour le chlorure, sont tout a fait en accord avec les 
donnees experimentales. Ceci est un argument fort en faveur de transferts de fluides 
convectifs limites, a l’echelle du massif.

En appliquant les deux scenarios de conditions evolutives aux limites du systeme, 
les modelisations permettent egalement de reproduire les profils de traceurs mais le 
calage — bien que plus coherent pour le scenario qui est issu de la relation de Hu
neau (2000) — enframe des disparity entre les coefficients de diffusion modeiisds et les 
donnees experimentales, pour le deuterium. De plus, l’introduction de la fracturation 
dans l’Aalenien a permis de mieux representer le profil de donnees du deuterium a l’in- 
terface Aalenien/Toarcien supdrieur. Cependant, les heterogeneites de concentration en 
chlorure a ce niveau, probablement Mes a la presence de nodules calcaires, n’ont pu etre 
representees.

Les heterogeneites de concentrations en traceurs a un meme niveau de la pile sedimen- 
taire, peuvent etre liees a une variation locale des proprietes du milieu telles que la 
porosite ou la permeabilite, et qui peut se materialiser par une fracture. Ainsi, les 
heterogeneites de concentrations en traceurs, observ^es sur les profils issus des forages 
horizontaux, associ&s a la proximite des fractures peuvent etre expliquees par des trans
ferts locaux. Les hypotheses proposees pour expliquer ces transferts de traceurs a
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proximite des fractures impliquent pour les unes, des fluides exterieurs au massif et 
pour les autres des fluides d’origine interne au massif.

Ainsi, pour les transferts de fluides ayant une origine allochtone, l’hypothese d’une 
intrusion de fluides sales est envisagee car les concentrations en chlorure de la solution 
interstitielle et des fluides de fractures sont relativement semblables, et ces fluides de 
fractures sont largement plus sales que l’eau des aquiferes encadrant la formation im
permeable. Cependant, l’histoire paleohydrogeologique du massif, connue actuellement, 
ne permet pas de contraindre cette hypothese dans le temps et dans l’espace, et par 
consequent la modelisation d’une telle hypothese n’a pas pu etre realisee.

L’hypothese d’une connexion ancienne par la fracturation des couches argileuses avec 
les aquiferes impliquant des eaux meteoriques anciennes riches en isotopes lourds, et des 
processus geochimiques controlant la teneur en oxygene-18 dans la matrice, a pu etre 
suggeree pour les forages ID et TF1/TF4.

Par ailleurs, une des hypotheses de transferts internes dans le massif suggere une pro
duction locale de fluide par expulsion de l’eau de matrice vers la fracture lors d’evenements 
tectoniques mettant en jeu un processus d’ultrafiltration. Le mecanisme physico-chimique 
de l’ultrafiltration est actuellement mal explique, et de ce fait, cette hypothese n’a pu 
etre testee par la modelisation.

Une seconde hypothese pour des transferts de fluides internes dans le massif, expli- 
quant les heterogeneites des concentrations de traceurs a proximite des fractures, est une 
remontee d’eau par voie convective (dans les fractures) du centre de la formation (ou 
les concentrations sont les plus elevees) vers la partie supdrieure du Toarcien supdrieur. 
Cette hypothese a ete test ee mais les calculs entrepris ne permettant pas de coupler de 
maniere complete la compaction et l’e coulement, les resultats restent qualitatifs. Pour les 
deux sc enarios de conditions aux limites des traceurs, les coefficients de diffusion, obtenus 
par calage du modele, pour obtenir les profils de traceurs sont trop eleves pour qu’un 
contraste de signature isotopique persiste suffisamment longtemps a proximit e des frac
tures. Par contre, le signal en chlorure persiste plus longtemps. Cette hypothese demande 
donc a etre e tay e e avec un calcul couple complet.

En conclusion, les hypotheses que nous avons retenues et qui cadrent avec l’histoire 
geologique du massif, amenent a la conclusion que les transferts de traceurs sont princi- 
palement diffusifs. Cependant, cette conclusion pourrait etre remise en cause s’il s’averait 
que l’intrusion de fluides sales pouvait egalement se replacer dans l’histoire geologique du 
massif. Il faudrait alors r eviser les modalit es de transferts devant la n ecessit e de prendre 
en compte un nouveau terme source pour le chlorure.

L’ etude des transferts de fluides lies a la pr esence de fractures montre la possibilit e 
de transferts internes au massif. L’hypothese de la mise en jeu d’un processus d’ultra
filtration propose des transferts sur des distances limitees a quelques metres, mais cette 
hypothese devra etre test ee pour savoir si les distances affect ees ne sont pas beaucoup 
elevees lors du processus, puis reduites sous l’effet de la diffusion (reconnue a l’echelle du 
massif). Par ailleurs, le role des transferts convectifs au sein des couches imperme ables 
doit etre confirme, par un modele numerique plus couple prenant en compte l’historique 
de la variation de la porosite (qu’il n’est actuellement pas possible de de crire au moyen 
des lois de compaction classiquement utilis ees). Toutefois, 'influence de fractures internes 
au massif semble relativement limit ee.

Ce travail attribue donc aux argilites et marnes de Tournemire de bonnes proprietes
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de confinement car les deplacements convectifs d’eau y sont trds lents, et n’impliquent que 
de faibles perturbations sur la distribution des solut ds dans l’eau interstitielle a l’echelle 
du massif par rapport a un profil globalement diffusif le long de la pile sddimentaire.

Les perspectives de ce travail sont multiples.

Concernant les traceurs StudiSs, il apparait que les lacunes de donndes dans la partie 
infdrieure des profils (en particulier pour celui du chlorure) limitent les interpretations 
en terms de transfert de fluides. L’investigation dans cette partie du massif semble donc 
indispensable a la connaissance de la composition de l’eau interstitielle et de celle des 
eaux (de l’aquifdre infS rieur et des Sventuelles fractures prdsentes dans le Domd rien).

De plus, cette etude bien que proposant des transferts de fluides differents selon que 
la matrice soit fractures ou non, ne permet pas de conclure (en utilisant les isotopes 
et le chlorure de l’eau porale) sur les diffdrents modes de transferts de fluides. Des me- 
sures chimiques rdcentes portant sur l’eau des fractures a diffdrents points dans le tunnel 
montrent deux chimismes distincts. L’ etude associde de la chimie de ces eaux (compre- 
nant les majeurs mais aussi les isotopes du sulfate et les gaz rares) et des moddles de 
transport apportera des elements de reponse suppldmentaires a la caract drisation des 
differents modes de transferts de fluides rencontres.

Par ailleurs, afin de contraindre l’hypothdse sur l’intrusion de fluides salds, il ap
parait ndcessaire d’axer les recherches futures sur le comportement hydrogd ochimique de 
la faille du Cernon et de l’aquifdre infdrieur (zones a proximite des couches salifdres du 
Trias). Concernant l’hypothdse d’une d volution autochtone de fluids par ultrafiltration, 
des travaux visant a la determination du processus physico-chimique a l’origine du frac- 
tionnement isotopique de l’eau pourraient dtre entrepris en vue de confirmer ou d’infirmer 
cette hypothdse. Une reflexion sur les interactions fluide/roche en terms de fractionne- 
ment isotopique (diffusion de Knudsen, differentiation des liaisons de Van der Waals), 
des analogies avec les membranes synth etiques et/ou le fractionnement du m ethane dans 
les milieux gdologiques (domains pdtrolier) ainsi que des travaux en laboratoire sur le 
mat driau de Tournemire (analyse de solutions ultrafiltrde et rdsiduelle, aprds un pas
sage forcd de l’eau dans un dchantillon de roche) permettraient de clarifier cet dventuel 
processus.

Cette etude a permis de montrer la sensibilit e des sc enarios de conditions aux limites 
du systdms pour les moddles mis en reuvre. Il semble donc important d’accroltre les 
connaissances sur ces scenarios. Ceci pourrait dtre entrepris par le test, sur d’autres 
sites, des relations utilis des pour l’dtablissement des scenarios proposes dans cette dtude.

L’utilisation de moddles d’dcoulement et de transport ndcessite d’approfondir la con
naissance du comportement mScanique du materiau de Tournemire (lors de la compaction 
mdcanique et gdochimique) et des propridtds (passdes) qui en ddcoulent (telles que la po- 
rosit S , le coefficient d’emmagasinement...). En outre, les simulations des transferts de 
fluides se heurtent a des limites lides aux outils numdriques eux-mSmes; l’emploi futur 
d’outils en cours de ddveloppement couplant la compaction, l’d coulement, le transport 
voire la chimie permettront de tester quantitativement des hypotheses de transferts ac- 
tuellement non confirmees.

Ce travail illustre la multidisciplinaritd des recherches ndcessaire a l’avancement de 
la connaissance sur les propridt ds de confinement des milieux gdologiques; les travaux
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de recherche fundamentals, techniques (notamment en laboratoire), de ddveloppement 
de mdthodes (analytiques et numdriques), ainsi que la synthdse de l’ensemble restent 
indispensables.
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Chapitre A

Dimensionnement des 
experiences de diffusion 

par la modelisation

Afin de savoir si les manipulations de diffusion simple sont envisageables, on a procede 
a leur mode lisation en utilisant le code METIS.

A.1 Parametres utilises pour la modelisation

Le dimensionnement des experiences de diffusion a et e une des premieres etapes de 
ce travail.

L’utilisation des parametres tels que le coefficient de diffusion du chlorure a ete ef- 
fectuee a l’aide de donne es preexistantes (Beaudoing et al., 1996) du site de Tournemire 
(tortuosite et coefficient de diffusion de l’eau triti e e assimile a celui du deuterium).

De meme, les donnees de porosites utilises sont les donnees issues des experiences 
de de termination des coefficients de diffusion (Beaudoing et al., 1996).

A.1.1 Le coefficient de diffusion de pore

Calcul des D0 du chlorure et du deut erium

On calcule grace a l’ equation (2.2) (cf. paragraphe 2.1.3), le coefficient de diffusion 
D0 dans l’eau pure du deuterium et du chlorure a 25°C :

- D0 du deut erium = 2.13.10-9 m2.s-1

- D0 du chlorure = 1.36.10-9 m2.s-1

avec a 25°C, ^ = 0.8903 cp soit 0.8903.10-3 kg.m-1 .s-1 

et th = 1.15 A, rci = 1.80 A.

Dp du deut erium

Des mesures de coefficient de diffusion effectif ont et e effectuees par le D epartement 
des Applications et de la M etrologie des Rayonnements Ionisants (CEA) sur une dizaine 
d’echantillons (Beaudoing et al., 1996). Ces mesures de coefficients de diffusion ont et e 
effectuees pour l’eau tritie e. On considere ici qu’elles sont applicables au deute rium.
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Dimensionnement des experiences de diffusion par la modelisation

D’apres l’equation (2.1) (cf. paragraphs 2.1.3), connaissant la porosite ue et le coeffi
cient De de 2H et prenant R, le coefficient de retard de 1’esphce, egal a 1, les valeurs des 
coefficients Dp de 2 H ont ete calculees pour chacun des echantillons etudies par Beau- 
doing et al. (1996). Elles sont exprimees dans le tableau ci-dessous. Connaissant le D0, 
ces mesures ont permis de calculer la tortuosite telle qu’elle est exprimee dans l’equation 
(2.1) pour ces memes echantillons.

Cote NGF (m) Ref. Echant. Porosite (%) Dp 2H (10-11 m2.s-1) Tortuosite
561.4 ID000/03967 14.7 7.76 5.24
545.1 ID000/02340 12.3 7.81 5.22
495.9 ID180/02000 7.9 6.04 5.94
475.8 ID180/04007 7.1 6.07 5.92
456.0 ID180/05990 8.4 5.99 5.96
436.1 ID180/07983 7.9 4.48 6.89
416.0 ID180/09990 10.6 4.58 6.82
396.1 ID180/11980 10.7 5.23 6.38
355.9 ID180/16000 6.5 6.02 5.95

Tableau A.1: Coefficients de diffusion de pore du deuterium et tortuosites

Dp du chlorure

On considere ici, en premiere approximation, que la tortuosite du milieu est indepen- 
dante de l’esphce consideree. Donc connaissant le D0 d’une esphce chimique, on peut 
calculer son Dp sachant quelle est la tortuosite du milieu.

Ainsi, grace a l’equation (2.1), on peut determiner le Dp du chlorure connaissant le 
Dq calcule au paragraphe A.1.1 soit D0 = 1.36.10-9 m2.s-1.

Cote NGF (m) Ref. Echant. Porosite (%) Tortuosite Dp Cl (10-11 m2 .s-1)
561.4 ID000/03967 14.7 5.24 4.95
545.1 ID000/02340 12.3 5.22 4.99
495.9 ID180/02000 7.9 5.94 3.86
475.8 ID180/04007 7.1 5.92 3.88
456.0 ID180/05990 8.4 5.96 3.82
436.1 ID180/07983 7.9 6.89 2.86
416.0 ID180/09990 10.6 6.82 2.93
396.1 ID180/11980 10.7 6.38 3.34
355.9 ID180/16000 6.5 5.95 8.62

Tableau A.2: Coefficients de diffusion de pore du chlorure

Les echantillons sur lesquels les mesures de coefficients de diffusion ont eu lieu, etaient 
peu nombreux. Dans une premiere approximation, les coefficients de diffusion de pore 
sur tout le profil ont ete evalues par interpolation lineaire des donnees des tableaux A.1 

et A.2, et ce pour chaque facies stratigraphique majeur rencontre.
Les coefficients de diffusion de pore du chlorure et du deuterium sont reportes sur le 

tableau A.3.
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Configuration de 1’echantillon pour la modelisation

CoteNGF
(m)

1

W
o

1

o Lithologie

568.7-535.0 7.78 4.97 Alternance marno-calcaire
535.0-446.0 6.03 3.85 Argilites a nodules, argilites micacees
446.0-413.2 4.53 2.89 Argilites grises, argilites gris-bleu
413.2-387.2 5.23 3.34 Marnes noires (1 donnee)
387.2-367.0 5.62 3.59 Marnes grises (0 donnee)
367.0-308.3 6.02 3.84 Marnes noires (1 donnee)

Tableau A.3: Coefficients de diffusion de pore interpoles selon la lithologie

A.1.2 Les porosites

Les porosites totales exprimees dans le tableau ci-dessous ont ete determinees en 
moyennant sur chaque couche consideree les donn&s de porosites determinees par Beau- 
doing et al. (1996).

Cote NGF (m) Nb de donnees Porosite totale (%)
568.7-535.0 2 13.5
535.0-446.0 3 8.16
446.0-413.2 2 9.25
413.2-387.2 1 10.7
387.2-367.0 0 8.6
367.0-308.3 1 6.5

Tableau A.4: Les porosites totales interposes selon la lithologie

Il est a noter que les porosites issues de ces travaux n’ont ete utilisees que pour 
le dimensionnement des experiences et n’ont pas ete retenues par la suite, du fait de 
leur surevaluation. En effet, des artefacts experimentaux sur le pergage des disques 
experimentaux aurait entraine cette surestimation.

Cependant, ces artefacts n’ont pas joue sur la determination des coefficients de dif
fusion de l’eau tritiee.

A.2 Configuration de l’echantillon pour la modelisation

A.2.1 Schema initial envisage

On considers un echantillon de 6.0 cm de diametre et de 15 cm de haut. Le volume 
de l’echantillon est de 424 cm3. Le materiau a une densite moyenne de 2.5; l’echantillon 
a une masse de 1.06 kg. A 8 % de teneur volumique en eau, on a donc 34 cm3 d’eau 
interstitielle. Selon le schema suivant, en presence de 467 cm3 d’eau ultra-pure, le rapport 
roche/eau vaut 2270 g.l-1.

La valeur elevee du rapport roche/eau permettra lors des prelevements de minimiser 
l’incertitude sur la mesure effectu&. En effet, aux valeurs elevees de rapport roche/eau, 
une faible variation du rapport roche/eau entraine une faible variation de la quantit e en
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Dimensionnement des experiences de diffusion par la modelisation

chlorure extraite alors qu’aux faibles valeurs de rapport roche/eau, une faible variation 
du rapport entraine une forte variation de la quant,it,e extraite (Moreau-Le Go Ivan, 1997).

Eli consequence et puisque Ton souliaite suivre la diffusion en prelevant. regulierement 
de l’eau, on doit se placer aux rapports roche/eau eleves.

Pour les chlorures, les conditions ini- 
tiales sont, de 150 ppm de chlorure dans 
rechantillon, valeur moyenne ayaiit ete 
evaluee prealablement a cette etude dans 
les argilit.es, et 0 ppm dans la solution 
aqueuse. Dans le tableau ci-dessous sont 
report.es les coefficients de diffusion de 
pore du chlorure et, les porosites utilises 
pour la modelisation (donnees presen
tees page hi) a.insi que les temps de mise 
a l’equilibre calcules pour cliaeun des 
types de facies rencontres :

| Eau a teneur en chlorures connue

Echantiiion d’argiiite

Poids estime de i’echantiiion : 1.06 Kg 
Folds estime de I’eau : 467 g

Rapport Roche/Eau : 2270 g/l

Figure A.l: Schema initial envisage

Strat.igraphie CoteNGF Equilibre (semaines) Dp (10~n m2.s 1) Porosit.e (%)

Toarcien superieur 568.7-535.0 27 4.97 13 5
Toarcien superieur 535.0-446.0 35 3 85 8.16
Toarcien superieur 446.0-413.2 47 2.89 9 25
Toarcien rnoyen 413.2-387.2 40 3 34 10.7
Toarcien inferieur 387.2-367.0 38 3 59 8.6
Domerien 367.0-308.3 36 3.84 6.5

Tableau A.5: Temps de mise a l’equilibre du schema initial pour les chlorures

Afin de determiner le temps necessaire a la mise a l’equilibre, nous a.vons precede 
a la simulation de cette experience de diffusion qui a mont.re une extreme lenteur du 
processus de diffusion.

[C1-] Argilc 1 mm du centre 
[C1-] Eau 8 mm de Targile

temps (semaines)

Figure A.2: Schema initial : equilibre pour un echantiiion du Toarcien superieur
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Configuration de 1 ’echantillon pour la modelisation

Ainsi, pour une carotte de 15 cm de hauteur et de 3 cm de rayon, la modelisation 
montre que l’equilibre chimique pour les chlorures n’est atteint qu’au bout de 47 semaines 
et ce, avec un rapport roche/eau de 2270 g.l-1 (cf. figure A.2).

Remarque

Pour determiner le temps de mise a l’equilibre, on a considers les concentrations 
an centre de la carotte et dans la solution aqueuse. On estime que celles-ci sont iden- 
tiques lorsqu’elles different de 0.9 mg.l-1 et moins. Cette valeur correspond a l’erreur 
analytique de la mesure de concentration en chlorure par chromatographie ionique d’une 
solution concentree a 20 ppm (ordre de grandeur de la concentration finale obtenue apres 
diffusion).

Ce schema applique aux argilites de Tournemire permet d’atteindre l’equilibre chi
mique an bout de 6 a 11 mois apres rimmersion dans la solution aqueuse.

Compte tenu des resultats de ces simulations, on peut dire que les manipulations de 
diffusion lie sont pas realisables dans des delais acceptables.

Le temps de mise a l’equilibre chimique etant trop long, les manipulations selon ce 
schema lie sont pas envisageables.

A.2.2 Second schema envisage

La diminution du temps de mise a l’equilibre, en restant au rapport roche/eau iden- 
tique passe par raugmentation de la surface de contact entre le solide et la solution 
aqueuse ajoutee.

Les parametres du second schema sont les 
suivants; le rapport roche/eau reste inchange 
sort 2270 g.l-1 et les caracteristiques geome- 
triques sont donnees ci-contre. II s’agit ici de 
la coupe d’une demi-carotte (le mo dele est a 
symetrie radiate).

Figure A.3: Geometric du schema

0,2 cm

le™ Roche Eau
3.2 cm 0.7 cm

0,2 cm

Stratigraphic CoteNGF Equilibre (semaines) D.p (10-"mAs-i) Porosite (%)

Toarcien superieur 568.7-535.0 5 4.97 13 5
Toarcien superieur 446.0-413.2 10 2.89 9 25

Tableau A.6: Temps de mise a l’equilibre du second schema pour les chlorures
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[C1-] Centre 
[C1-] Eau

temps (semaines)

Figure A.4: Second schema : equilibre pour un echantillon du Toarcien superieur

Les temps de mise a l’equilibre dans le cas du second schema envisage sont, nettement 
reduits : ent-re 5 et 10 semaines.

A partir de ce second schema, nous avoirs envisage des manipulations realisables avec 
des argilit.es de Tournemire ayant une epaisseur de materiau comparable aim d’obtenir 
des temps de diffusion similaires a ceux calcules dans le cas de ce second schema.

A.3 Conclusion du dimensionnement des experiences de
diffusion

Afin de determiner le temps necessaire pour atteindre l’equilibre diffusif, la simula
tion sur les echantillons PECH studies a ete effect nee.

Les conditions initiates donnees sont de 150 ppm de chlorure pour la solution int.er- 
stitielle et de 0 ppm pour Lean rajout.ee.

Dans le tableau suivant, sont, report.es les result,ats de la modelisation ainsi que les 
coefficients de diffusion utilises :

Echantillon Dp (m2.s w@(%) Temps d’equilibration (semaines)

VF4 06875 3,85. 10-^ 7.78 18
VF4 07670 2,89. 10-^ 6.25 24

Tableau A.7: Estimation du temps de mise a l’equilibre
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Conclusion du dimensionnement des experiences de diffusion

Centre du cube 
Eau ajoutSe

22 24

Centre du cube 
Eau ajoutfe

20 22

(a) VF4 06875 (b) VF4 07670

Figure A.5: Temps evalue pour atteindre l’equilibre avec un Dp estime

Les temps de mise a l’equilibre sont compris entre 18 et 24 semaines pour un rapport 
roche/eau de 2270 g.l-1.
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Chapitre B

Donnees pour la 
mise au point du PECH

B.1 Dosages chromatographiques des manipulations PECH

B.1.1 Resultats analytiques 

Incertitudes sur les dosages

Type d’echantillon F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Blanc 0.01 0.06 0.02 0.12 0.1 - 0.07 0.01 0.03 0.02 0.35
Granu 0.2 0.9 0.02 0.03 20 0.01 18 0.4 0.94 0.52 1.53
Diffu 0.2 0.9 0.05 0.17 18 0.01 20 0.6 0.87 1.28 2.14
Remacere 0.1 0.25 0.005 0.18 24 0.01 12 0.4 2.25 1.98 3.21

Tableau B.1: Incertitudes absolues en mg.l 1 sur les dosages bruts

Dosages des manipulations de diffusion simple

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Blanc MIDI Diffu 20-5 1.8 0.8 0.35 1.4 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 27-5 2.3 0.7 0.37 1.3 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 10-6 2.7 1.0 0.25 1.7 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 24-6 - - - - - - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 8-7 - - - - - - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 29-7 5.6 1.1 0.19 1.8 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 19-8 5.7 0.9 0.15 1.6 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 9-9 6.0 0.8 0.08 1.7 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 30-9 6.2 0.7 0.00 1.8 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 28-10 3.6 0.7 0.00 1.6 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 25-11 3.5 0.7 0.00 1.9 1 - - - - - -
Blanc MIDI Diffu 16-12 3.6 0.8 0.00 1.9 1 0.00 0 0.1 0.2 0 5
Blanc MIDI Diffu 13-01 3.6 0.8 0.00 1.9 1 0.00 0 0.1 0.3 0 6
Blanc MIDI Diffu 03-09 7.5 0.4 < 0.02 1.4 1 < 0.02 0 0.0 0.1 0 2
Diffu VF4 06070/20-5 1.3 10.7 0.65 0.8 114 0.01 126 0.7 2.7 1 3
Diffu VF4 06070/27-5 1.6 10.5 0.42 0.8 172 0.02 165 0.8 4.0 2 6
Diffu VF4 06070/10-6 1.4 9.6 0.20 0.8 214 0.03 215 1.1 5.2 4 8
Diffu VF4 06070/24-6 1.5 10.7 0.18 0.8 294 0.04 258 1.4 6.5 6 12
Diffu VF4 06070/8-7 1.1 8.7 0.07 0.9 279 0.05 289 1.3 7.2 7 15
Diffu VF4 06070/29-7 1.3 10.8 0.00 1.9 393 0.06 335 2.1 9.8 10 17
Diffu VF4 06070/19-8 1.1 9.6 0.00 17.8 427 0.06 355 1.9 10.5 12 17
Diffu VF4 06070/9-9 1.0 12.0 0.20 50.1 509 0.07 429 2.4 12.5 11 32
Diffu VF4 06070/30-9 0.9 11.7 0.20 85.4 551 0.07 450 2.3 13.0 13 36
Diffu VF4 06070/28-10 1.1 12.4 0.18 155.2 607 0.08 477 1.6 13.3 16 53
Diffu VF4 06070/25-11 0.0 9.4 0.00 171.3 602 0.08 439 1.1 12.5 24 42
Diffu VF4 06070/16-12 0.5 11.8 0.00 218.3 747 0.07 430 1.0 13.3 25 55
Diffu VF4 06070/13-01 0.7 12.7 0.00 246.0 804 0.12 472 1.4 14.0 29 53

A suivre. . .
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Donnees pour la mise au point du PECH

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Diffu VF4 06070/03-09 < 0.2 9.8 < 0.2 227.0 978 < 0.15 366 < 0.15 12.6 28 35
Diffu VF4 06465/20-5 1.1 11.2 0.68 0.8 234 0.02 182 1.0 4.9 4 10
Diffu VF4 06465/27-5 1.4 12.0 0.38 0.9 346 0.03 241 1.5 6.6 5 10
Diffu VF4 06465/10-6 1.5 11.7 0.19 1.0 434 0.04 289 1.8 8.9 7 14
Diffu VF4 06465/24-6 1.5 11.9 0.16 0.7 516 0.05 333 2.2 10.3 11 21
Diffu VF4 06465/8-7 1.4 22.2 0.00 1.2 590 0.05 357 2.3 11.3 13 20
Diffu VF4 06465/29-7 1.4 11.6 0.00 1.2 675 0.07 378 2.6 13.0 16 24
Diffu VF4 06465/19-8 1.4 11.8 0.00 2.5 757 0.07 407 2.8 15.6 19 29
Diffu VF4 06465/9-9 1.3 10.1 0.00 7.2 617 - - - - - -
Diffu VF4 06465/30-9 1.3 11.5 0.00 24.8 901 0.09 512 3.2 17.2 19 51
Diffu VF4 06465/28-10 1.6 13.7 0.00 52.1 982 0.10 513 3.2 17.3 22 60
Diffu VF4 06465/25-11 0.6 11.7 0.00 59.0 1033 0.15 476 2.8 16.6 31 60
Diffu VF4 06465/16-12 1.1 12.9 0.00 66.6 1158 0.13 468 2.4 17.3 32 74
Diffu VF4 06465/13-01 0.9 13.0 0.00 71.9 1273 0.15 513 3.2 19.1 38 77
Diffu VF4 06465/03-09 < 0.25 9.9 < 0.25 80.2 1411 < 0.2 463 2.8 19.9 38 61
Diffu VF4 06875/20-5 1.1 11.5 0.60 0.9 98 0.00 110 0.7 2.7 2 7
Diffu VF4 06875/27-5 1.8 12.3 0.43 1.0 159 0.02 163 0.8 4.2 2 7
Diffu VF4 06875/10-6 1.9 12.1 0.24 0.8 222 0.03 220 1.2 5.4 4 8
Diffu VF4 06875/24-6 1.7 11.9 0.00 0.6 282 0.04 268 1.4 6.8 6 12
Diffu VF4 06875/8-7 1.8 11.0 0.00 0.9 339 0.05 306 1.7 7.8 8 16
Diffu VF4 06875/29-7 1.3 10.8 0.00 0.6 417 0.06 347 1.9 9.4 12 19
Diffu VF4 06875/19-8 1.3 11.0 0.00 0.7 494 0.07 379 2.3 11.0 15 21
Diffu VF4 06875/9-9 1.2 13.4 0.00 0.8 636 - - - - - -
Diffu VF4 06875/30-9 1.3 14.1 0.00 0.9 723 0.07 457 2.9 13.1 15 42
Diffu VF4 06875/28-10 1.3 14.1 0.00 0.3 793 0.08 487 3.2 14.5 18 82
Diffu VF4 06875/25-11 0.0 11.5 0.00 0.3 844 0.14 447 2.6 13.4 28 54
Diffu VF4 06875/16-12 0.4 12.5 0.00 0.6 960 0.10 460 2.9 13.9 28 53
Diffu VF4 06875/13-01 3.6 19.2 0.00 6.7 1080 0.13 478 3.2 14.9 33 78
Diffu VF4 06875/03-09 < 0.25 8.4 < 0.25 < 0.25 1217 < 0.2 655 7.7 25.8 51 71
Diffu VF4 07260/20-5 1.1 10.1 0.60 0.9 82 0.01 103 0.6 2.9 1 6
Diffu VF4 07260/27-5 1.9 11.0 0.41 1.0 145 0.01 136 0.9 2.9 2 7
Diffu VF4 07260/10-6 1.9 11.1 0.26 0.9 220 0.02 211 1.2 4.9 3 8
Diffu VF4 07260/24-6 1.7 10.7 0.00 0.7 287 0.04 263 1.4 6.6 5 13
Diffu VF4 07260/8-7 1.6 10.4 0.11 0.9 343 0.05 227 1.3 5.8 6 12
Diffu VF4 07260/29-7 1.5 10.2 0.00 0.8 426 0.05 339 2.0 9.5 11 16
Diffu VF4 07260/19-8 1.3 10.3 0.00 0.9 511 0.06 356 2.0 10.5 13 28
Diffu VF4 07260/9-9 1.6 13.2 0.00 0.7 668 0.08 430 2.9 12.7 13 35
Diffu VF4 07260/30-9 1.6 13.4 0.00 0.4 727 0.07 450 3.2 13.3 14 40
Diffu VF4 07260/28-10 1.8 12.7 0.00 0.7 815 0.08 470 3.1 13.6 16 49
Diffu VF4 07260/25-11 0.9 13.1 0.00 1.2 857 0.07 418 2.9 15.0 23 44
Diffu VF4 07260/16-12 1.4 11.8 0.00 1.2 959 0.11 430 2.7 13.3 24 42
Diffu VF4 07260/13-01 1.1 13.0 0.00 3.4 1083 0.13 443 3.1 13.6 27 60
Diffu VF4 07260/03-09 < 0.25 8.3 < 0.25 7.3 1333 < 0.2 351 4.5 13.7 25 47
Diffu VF4 07670/20-5 1.0 7.6 0.54 0.9 70 0.00 103 0.6 2.4 2 5
Diffu VF4 07670/27-5 1.5 8.6 0.41 1.0 136 0.02 153 0.7 3.8 2 7
Diffu VF4 07670/10-6 1.5 8.9 0.20 1.1 221 0.04 225 1.2 5.3 5 9
Diffu VF4 07670/24-6 1.4 8.2 0.26 1.0 288 0.04 286 1.6 7.4 8 12
Diffu VF4 07670/8-7 1.3 8.2 0.12 1.1 342 0.05 315 1.7 8.4 12 15
Diffu VF4 07670/29-7 1.5 10.2 0.00 0.8 426 0.07 355 2.1 10.4 16 18
Diffu VF4 07670/19-8 1.0 8.1 0.00 0.8 474 0.07 374 2.3 11.6 20 23
Diffu VF4 07670/9-9 0.9 10.7 0.00 0.6 620 0.07 425 2.9 13.1 17 27
Diffu VF4 07670/30-9 0.9 10.3 0.00 0.4 711 0.07 445 2.9 13.2 18 33
Diffu VF4 07670/28-10 1.1 10.6 0.00 0.4 800 0.08 442 3.0 13.4 21 55
Diffu VF4 07670/25-11 0.0 8.9 0.00 0.9 844 0.08 406 2.7 12.5 30 30
Diffu VF4 07670/16-12 1.1 8.6 0.00 0.7 934 0.08 406 2.6 13.1 33 49
Diffu VF4 07670/13-01 0.9 9.7 0.00 0.7 1096 0.09 436 3.0 14.1 39 63
Diffu VF4 07670/03-09 < 0.25 8.2 < 0.25 < 0.25 1465 < 0.2 378 5.3 15.5 38 45

Tableau B.2: Dosages des manipulations de diffusion (mg.l 1)

Dosages des manipulations de maceration

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Blanc MIDI Granu 14-5 0.0 0.8 0.54 0.7 1 0.00 0 0.0 0.2 0.1 6
Blanc MIDI Granu 16-5 0.0 0.7 0.48 1.0 1 0.00 0 0.0 0.2 0.1 6
Blanc MIDI Granu 18-5 0.2 0.8 0.21 1.4 1 0.00 0 0.0 0.2 0.1 6
Blanc MIDI Granu 20-5 0.0 0.7 0.09 1.5 1 - - - - - -
Blanc MIDI Granu 22-5 0.0 0.8 0.02 1.9 1 0.00 0 0.0 0.3 0.1 6
Blanc MIDI Granu 25-5 0.0 0.7 0.00 2.0 1 0.00 0 0.0 0.3 0.1 6
Blanc MIDI Granu 29-5 0.0 0.7 0.00 1.4 1 0.00 0 0.0 0.2 0.1 6
Blanc MIDI Granu 2-6 0.0 0.8 0.00 1.6 1 0.00 0 0.0 0.3 0.1 6
Blanc MIDI Granu 3-6 0.0 0.9 0.00 1.6 1 0.00 0 0.0 0.1 0.1 6
Blanc MIDI Granu 4-6 - - - - - 0.00 0 0.0 0.1 0.0 3
Granu VF4 06070-A/14-5 1.9 10.9 0.64 0.7 110 0.00 156 0.8 6.2 2.7 52

A suivre. . .

x



Dosages chromatographiques des manipulations PECH

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Granu VF4 06070-A/16-5 2.0 11.2 0.70 0.4 160 0.00 186 0.8 5.3 1.5 10
Granu VF4 06070-A/18-5 2.0 11.7 0.56 0.3 209 0.00 204 0.8 5.9 2.3 8
Granu VF4 06070-A/20-5 1.9 12.2 0.25 0.4 244 0.00 226 0.9 6.4 2.8 16
Granu VF4 06070-A/22-5 1.8 12.6 0.14 0.7 289 0.00 239 1.0 7.1 3.2 13
Granu VF4 06070-A/25-5 1.8 13.5 0.00 0.4 348 0.00 233 0.9 6.9 3.4 13
Granu VF4 06070-A/29-5 1.1 11.0 0.00 0.2 356 0.00 259 1.2 8.0 4.4 13
Granu VF4 06070-A/3-6 0.9 10.3 0.00 0.0 397 0.00 297 0.9 9.5 5.3 16
Granu VF4 06070-B/14-5 2.2 12.4 0.63 1.0 145 0.00 181 0.7 5.5 1.9 25
Granu VF4 06070-B/16-5 2.2 12.6 0.58 0.4 191 0.00 210 0.9 6.5 2.1 10
Granu VF4 06070-B/18-5 2.1 12.4 0.00 0.2 231 0.00 218 0.9 6.8 2.6 9
Granu VF4 06070-B/20-5 1.9 12.3 0.00 0.3 250 0.00 237 1.0 7.2 3.1 13
Granu VF4 06070-B/22-5 2.1 12.9 0.00 0.6 305 0.00 234 1.3 7.9 3.5 13
Granu VF4 06070-B/25-5 1.8 13.4 0.00 0.6 342 0.00 266 1.3 8.9 4.0 10
Granu VF4 06070-B/29-5 1.4 11.3 0.00 0.2 366 0.00 267 1.3 9.2 4.6 14
Granu VF4 06070-B/3-6 1.2 9.9 0.00 0.0 371 0.00 287 0.8 9.9 5.3 16
Granu VF4 06070-C/14-5 2.5 12.7 0.60 0.9 156 0.00 192 1.0 6.5 1.7 7
Granu VF4 06070-C/16-5 2.4 13.0 0.36 0.2 207 0.00 205 0.9 7.2 2.4 8
Granu VF4 06070-C/18-5 2.3 13.2 0.00 0.3 244 0.00 235 1.2 8.7 2.7 11
Granu VF4 06070-C/20-5 2.2 13.7 0.00 0.4 289 0.00 251 1.2 11.4 3.4 17
Granu VF4 06070-C/22-5 2.1 14.0 0.00 0.7 316 0.00 253 1.3 9.6 3.6 13
Granu VF4 06070-C/25-5 1.8 13.7 0.00 0.4 366 0.00 270 1.5 10.7 4.4 15
Granu VF4 06070-C/29-5 1.3 11.1 0.00 0.0 386 0.00 291 1.7 11.0 5.1 15
Granu VF4 06070-C/3-6 1.3 11.6 0.00 0.0 428 0.00 305 1.0 11.5 5.6 14
Granu VF4 06070-D/14-5 2.7 12.5 0.59 0.9 182 0.00 189 1.1 7.1 1.9 10
Granu VF4 06070-D/16-5 - - - - - - - - - - -
Granu VF4 06070-D/18-5 2.2 12.8 0.00 0.4 254 0.00 224 1.2 10.4 3.0 14
Granu VF4 06070-D/20-5 2.3 23.2 0.00 0.2 328 0.00 261 1.1 11.0 4.3 47
Granu VF4 06070-D/22-5 1.9 13.3 0.00 0.3 343 0.00 258 1.3 10.3 4.2 17
Granu VF4 06070-D/25-5 1.8 14.8 0.00 0.8 420 0.00 284 1.4 12.4 5.4 35
Granu VF4 06070-D/29-5 1.4 12.0 0.00 0.2 427 0.00 300 1.5 13.0 5.7 16
Granu VF4 06070-D/3-6 1.1 12.2 0.00 0.0 495 0.00 304 2.4 13.5 6.9 24
Granu VF4 06070-E/14-5 2.9 12.8 0.74 1.0 177 0.00 181 1.3 8.9 1.7 7
Granu VF4 06070-E/16-5 2.7 13.7 0.68 0.4 226 0.00 214 1.1 9.6 2.9 11
Granu VF4 06070-E/18-5 2.3 13.9 0.00 0.3 269 0.00 234 1.2 10.8 3.7 15
Granu VF4 06070-E/20-5 2.0 14.9 0.00 0.3 315 0.00 258 1.3 11.9 4.2 12
Granu VF4 06070-E/22-5 1.9 15.9 0.00 0.4 372 0.00 281 1.4 12.8 5.5 15
Granu VF4 06070-E/25-5 1.7 16.2 0.00 0.4 460 0.00 317 1.0 16.0 9.5 81
Granu VF4 06070-E/29-5 1.1 13.2 0.00 520 0.00 348 1.7 17.5 9.7 65
Granu VF4 06070-E/3-6 1.1 13.9 0.00 0.0 578 0.00 349 1.8 17.1 9.6 41
Granu VF4 06465-A/14-5 1.4 10.2 0.67 0.7 249 0.03 248 1.2 10.0 2.9 11
Granu VF4 06465-A/16-5 1.4 10.8 0.58 0.5 335 0.04 323 1.1 12.0 5.0 14
Granu VF4 06465-A/18-5 1.4 10.4 0.16 0.0 400 0.04 295 1.4 10.8 5.1 14
Granu VF4 06465-A/20-5 1.2 10.9 0.00 0.2 426 0.04 312 1.5 11.1 5.8 17
Granu VF4 06465-A/22-5 1.4 10.4 0.00 0.0 486 0.04 332 1.6 12.2 6.8 23
Granu VF4 06465-A/25-5 1.3 10.2 0.00 0.0 516 0.05 339 1.7 13.6 7.2 21
Granu VF4 06465-A/29-5 1.1 10.1 0.00 0.0 548 0.06 354 1.9 13.8 8.2 22
Granu VF4 06465-A/3-6 1.1 10.5 0.00 0.0 606 0.05 369 1.7 14.3 8.9 22
Granu VF4 06465-B/14-5 1.4 10.0 0.65 0.6 279 0.03 254 1.4 10.5 3.8 10
Granu VF4 06465-B/16-5 1.3 10.4 0.63 0.3 379 0.04 303 1.5 13.1 5.7 19
Granu VF4 06465-B/18-5 1.3 10.8 0.17 0.0 449 0.05 331 1.8 13.8 6.4 18
Granu VF4 06465-B/20-5 1.2 10.8 0.00 0.0 484 0.08 347 1.9 17.5 7.8 24
Granu VF4 06465-B/22-5 1.4 10.9 0.00 0.0 545 0.07 360 2.0 16.2 8.1 24
Granu VF4 06465-B/25-5 1.2 10.0 0.00 0.0 575 0.06 356 2.0 16.3 8.7 24
Granu VF4 06465-B/29-5 1.0 10.0 0.00 0.0 599 0.05 382 2.2 17.5 9.8 26
Granu VF4 06465-B/3-6 1.1 10.2 0.00 0.0 669 0.04 390 1.8 16.2 11.0 27
Granu VF4 06465-C/14-5 1.5 9.0 0.56 0.6 333 0.05 301 1.6 13.5 4.5 14
Granu VF4 06465-C/16-5 1.4 9.6 0.49 0.2 400 0.04 302 1.8 14.5 5.7 20
Granu VF4 06465-C/18-5 1.4 10.6 0.15 0.0 475 0.05 319 1.7 14.8 5.9 19
Granu VF4 06465-C/20-5 1.4 11.0 0.00 0.0 525 0.05 345 2.2 17.5 7.1 24
Granu VF4 06465-C/22-5 1.3 10.6 0.00 0.0 587 0.06 345 2.1 17.8 8.2 28
Granu VF4 06465-C/25-5 - - - - - - - - - - -
Granu VF4 06465-C/29-5 1.2 10.7 0.00 0.0 674 0.07 391 2.4 19.2 10.2 27
Granu VF4 06465-C/3-6 1.3 11.3 0.00 0.0 742 0.04 386 1.8 17.9 11.2 26
Granu VF4 06465-D/14-5 1.7 9.3 0.59 0.5 357 0.04 277 1.9 13.6 4.2 13
Granu VF4 06465-D/16-5 1.5 9.7 0.48 0.2 410 0.04 305 1.8 15.4 5.4 20
Granu VF4 06465-D/18-5 1.4 10.3 0.18 0.0 479 0.05 331 2.1 16.4 6.2 19
Granu VF4 06465-D/20-5 1.3 11.1 0.00 0.1 528 0.06 344 2.3 17.8 7.1 19
Granu VF4 06465-D/22-5 1.4 9.6 0.00 0.0 537 0.06 351 1.9 16.7 7.6 25
Granu VF4 06465-D/25-5 1.4 10.3 0.00 0.0 629 0.06 376 2.3 19.6 9.1 24
Granu VF4 06465-D/29-5 1.3 12.9 0.00 0.0 756 0.07 398 2.4 22.0 10.7 27
Granu VF4 06465-D/3-6 1.1 10.6 0.00 0.0 743 0.06 412 2.3 20.6 13.0 38
Granu VF4 06465-E/14-5 1.9 8.5 0.64 0.6 293 0.03 243 1.5 13.6 3.4 14
Granu VF4 06465-E/16-5 1.6 10.4 0.54 0.2 373 0.04 248 1.6 13.9 4.7 19
Granu VF4 06465-E/18-5 1.4 11.6 0.15 0.0 482 0.06 318 1.9 18.2 7.4 23

A suivre. . .

xi



Donnees pour la mise au point du PECH

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Granu VF4 06465-E/20-5 1.3 12.0 0.00 0.2 573 0.06 361 1.7 21.2 10.5 33
Granu VF4 06465-E/22-5 1.4 11.8 0.00 0.0 615 0.08 386 2.2 21.0 9.8 25
Granu VF4 06465-E/25-5 1.3 12.3 0.00 0.0 676 0.08 393 2.3 21.9 11.6 34
Granu VF4 06465-E/29-5 1.1 11.7 0.00 0.0 710 0.08 421 2.6 23.8 12.9 33
Granu VF4 06465-E/3-6 0.8 11.3 0.00 0.0 780 0.05 412 2.2 22.4 14.8 35
Granu VF4 06875-A/14-5 2.0 11.3 0.75 0.6 101 0.00 139 0.8 4.1 0.7 5
Granu VF4 06875-A/16-5 2.1 11.1 0.75 0.2 160 0.00 164 0.6 4.8 1.7 7
Granu VF4 06875-A/18-5 1.8 10.6 0.43 0.6 184 0.00 191 1.0 5.6 2.3 10
Granu VF4 06875-A/20-5 1.6 10.8 0.23 0.2 214 0.03 198 1.2 6.1 2.7 10
Granu VF4 06875-A/22-5 1.6 11.4 0.00 0.1 264 0.03 219 1.2 6.6 2.9 13
Granu VF4 06875-A/25-5 1.3 11.3 0.00 0.0 297 0.03 235 1.2 7.7 3.6 12
Granu VF4 06875-A/29-5 1.3 11.0 0.00 0.0 355 0.03 257 1.4 8.1 4.0 12
Granu VF4 06875-A/3-6 1.0 9.1 0.00 0.0 389 0.03 327 1.0 10.0 6.0 20
Granu VF4 06875-B/14-5 2.3 11.3 0.68 0.6 128 0.00 149 0.8 4.7 1.2 5
Granu VF4 06875-B/16-5 2.2 11.3 0.49 0.2 180 0.00 184 1.1 5.8 1.9 7
Granu VF4 06875-B/18-5 1.9 11.0 0.00 0.5 194 0.00 195 1.0 6.3 2.4 8
Granu VF4 06875-B/20-5 1.8 11.1 0.00 0.1 253 0.02 207 1.1 6.8 2.7 10
Granu VF4 06875-B/22-5 1.6 11.1 0.00 0.0 275 0.03 229 1.1 7.5 2.9 11
Granu VF4 06875-B/25-5 1.0 7.7 0.00 0.0 216 0.03 220 1.1 6.6 3.2 11
Granu VF4 06875-B/29-5 1.4 10.6 0.00 0.0 328 0.03 252 1.3 8.2 3.8 12
Granu VF4 06875-B/3-6 1.2 11.2 0.00 0.0 399 0.03 305 1.0 9.9 5.2 17
Granu VF4 06875-C/14-5 2.6 11.4 0.53 0.6 164 0.00 164 1.1 5.7 1.1 7
Granu VF4 06875-C/16-5 2.4 11.0 0.34 0.2 203 0.02 195 1.3 6.8 2.2 9
Granu VF4 06875-C/18-5 2.3 11.2 0.00 0.0 235 0.02 198 1.2 7.5 2.5 13
Granu VF4 06875-C/20-5 1.8 10.9 0.00 0.0 263 0.03 217 1.2 8.0 2.8 17
Granu VF4 06875-C/22-5 1.8 10.5 0.00 0.0 278 0.03 226 1.4 8.3 3.0 12
Granu VF4 06875-C/25-5 1.8 11.3 0.00 0.0 322 0.03 246 1.3 9.4 3.8 14
Granu VF4 06875-C/29-5 1.4 11.5 0.00 0.0 351 0.03 206 1.2 7.1 3.3 10
Granu VF4 06875-C/3-6 1.3 11.1 0.00 0.0 384 0.03 298 1.2 10.7 5.8 25
Granu VF4 06875-D/14-5 2.8 10.0 0.50 0.7 163 0.00 114 0.9 4.0 0.9 4
Granu VF4 06875-D/16-5 2.7 10.9 0.38 0.3 209 0.02 176 1.2 6.7 2.0 10
Granu VF4 06875-D/18-5 1.9 10.3 0.16 0.1 234 0.02 199 1.2 7.9 2.6 11
Granu VF4 06875-D/20-5 2.0 11.5 0.00 0.1 271 0.02 217 1.3 8.0 2.8 10
Granu VF4 06875-D/22-5 1.9 11.8 0.00 0.0 294 0.03 232 1.3 9.2 3.0 12
Granu VF4 06875-D/25-5 1.5 10.5 0.00 0.0 295 0.03 243 1.4 10.1 3.7 14
Granu VF4 06875-D/29-5 1.5 11.6 0.00 0.0 342 0.04 258 1.6 10.1 4.4 14
Granu VF4 06875-D/3-6 1.2 11.8 0.00 0.0 410 0.03 311 1.1 12.5 6.5 42
Granu VF4 06875-E/14-5 3.2 10.3 0.53 0.7 156 0.03 151 1.3 7.1 1.2 7
Granu VF4 06875-E/16-5 2.6 11.9 0.40 0.5 205 0.02 184 1.3 9.0 2.4 9
Granu VF4 06875-E/18-5 2.2 16.7 0.22 1.4 240 0.02 207 1.4 9.2 3.0 11
Granu VF4 06875-E/20-5 1.6 12.2 0.00 0.0 405 0.04 277 1.8 14.1 4.6 24
Granu VF4 06875-E/22-5 1.5 12.7 0.00 0.0 401 0.03 274 1.7 12.6 5.4 17
Granu VF4 06875-E/25-5 1.3 12.2 0.00 0.0 477 0.04 313 1.9 14.8 7.1 20
Granu VF4 06875-E/29-5 1.0 11.9 0.00 0.0 496 0.06 337 2.1 17.0 8.6 20
Granu VF4 06875-E/3-6 0.9 13.2 0.00 0.0 605 0.03 396 1.8 20.6 11.7 38
Granu VF4 07260-A/16-5 2.7 12.1 0.76 0.6 133 0.01 151 0.0 4.4 1.4 8
Granu VF4 07260-A/18-5 2.1 10.6 0.66 0.2 164 0.02 176 0.7 5.7 1.8 8
Granu VF4 07260-A/20-5 2.0 11.0 0.47 0.2 208 0.02 187 0.7 6.0 2.2 10
Granu VF4 07260-A/22-5 1.9 10.7 0.14 0.1 239 0.02 209 0.8 6.7 2.5 7
Granu VF4 07260-A/25-5 1.4 10.4 0.00 0.0 264 0.03 215 0.8 6.5 3.0 10
Granu VF4 07260-A/29-5 1.5 10.4 0.00 0.0 296 0.03 239 1.3 8.0 3.8 12
Granu VF4 07260-A/2-6 1.3 10.9 0.00 0.0 357 0.04 256 1.4 8.2 4.3 12
Granu VF4 07260-A/4-6 1.2 10.2 0.00 0.0 388 0.03 286 1.5 8.9 5.6 31
Granu VF4 07260-B/16-5 2.5 11.2 0.68 0.5 149 0.02 156 0.8 6.1 1.5 7
Granu VF4 07260-B/18-5 2.1 11.3 0.50 0.2 202 0.02 169 0.9 5.6 2.0 10
Granu VF4 07260-B/20-5 2.1 10.6 0.10 0.0 217 0.02 196 1.0 6.6 2.2 8
Granu VF4 07260-B/22-5 1.9 10.9 0.00 0.1 255 0.03 212 1.1 7.1 2.7 10
Granu VF4 07260-B/25-5 1.6 9.7 0.00 0.2 262 0.03 215 1.1 6.9 2.6 9
Granu VF4 07260-B/29-5 1.5 10.6 0.00 0.0 325 0.03 234 1.2 7.9 3.5 11
Granu VF4 07260-B/2-6 1.4 10.7 0.00 0.0 358 0.05 260 1.5 9.4 4.3 12
Granu VF4 07260-B/4-6 1.3 9.9 0.00 0.0 380 0.04 299 1.1 9.5 5.9 20
Granu VF4 07260-C/16-5 2.4 10.9 0.58 0.6 171 0.02 153 0.9 5.5 1.4 6
Granu VF4 07260-C/18-5 2.3 11.0 0.47 0.2 201 0.02 138 0.7 4.9 1.7 6
Granu VF4 07260-C/20-5 2.2 11.3 0.23 0.1 227 0.03 189 1.0 6.6 2.3 7
Granu VF4 07260-C/22-5 2.0 10.7 0.00 0.2 252 0.02 205 0.7 7.5 2.9 10
Granu VF4 07260-C/25-5 1.8 11.1 0.00 0.3 284 0.04 222 1.1 8.1 3.0 11
Granu VF4 07260-C/29-5 1.7 11.1 0.00 0.2 314 0.03 160 0.9 5.7 2.4 10
Granu VF4 07260-C/2-6 1.7 11.4 0.00 0.2 364 0.04 249 1.5 10.1 3.9 12
Granu VF4 07260-C/4-6 1.4 11.0 0.00 0.4 367 0.03 291 1.0 10.2 5.8 40
Granu VF4 07260-D/16-5 2.6 11.5 0.45 0.6 185 0.01 97 0.9 4.1 1.0 5
Granu VF4 07260-D/18-5 2.4 11.3 0.38 0.7 212 0.03 185 0.7 7.3 1.9 7
Granu VF4 07260-D/20-5 2.4 11.2 0.17 0.0 264 0.03 202 0.7 8.1 2.6 21
Granu VF4 07260-D/22-5 2.2 11.3 0.00 0.0 273 0.03 209 0.8 7.8 2.5 11
Granu VF4 07260-D/25-5 1.7 10.6 0.00 0.2 292 0.03 226 1.0 9.0 3.4 9

A suivre. . .

xii



Dosages chromatographiques des manipulations PECH

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Granu VF4 07260-D/29-5 1.8 12.7 0.00 0.2 363 0.04 246 1.2 9.8 4.4 11
Granu VF4 07260-D/2-6 1.5 11.8 0.00 0.0 423 0.03 256 1.2 16.6 5.4 29
Granu VF4 07260-D/4-6 1.3 11.0 0.00 0.0 415 0.04 315 1.1 12.4 6.6 22
Granu VF4 07260-E/16-5 2.6 10.3 0.44 0.6 171 0.02 163 1.0 8.1 2.1 10
Granu VF4 07260-E/18-5 2.3 11.7 0.36 0.2 266 0.02 180 0.9 8.7 3.2 16
Granu VF4 07260-E/20-5 1.8 12.6 0.00 0.0 378 0.04 226 0.7 14.4 10.1 84
Granu VF4 07260-E/22-5 1.8 12.5 0.00 0.2 321 0.04 234 1.8 10.7 4.2 18
Granu VF4 07260-E/25-5 1.7 12.1 0.00 0.2 372 0.05 236 1.2 10.7 4.8 15
Granu VF4 07260-E/29-5 1.4 12.7 0.00 0.0 435 0.05 261 1.3 12.1 5.9 15
Granu VF4 07260-E/2-6 1.1 11.5 0.00 0.2 507 0.06 292 1.4 14.6 7.8 23
Granu VF4 07260-E/4-6 1.1 11.9 0.00 0.0 524 0.05 362 1.4 16.7 9.5 29
Granu VF4 07670-A/16-5 1.7 7.1 0.71 0.5 101 0.02 139 0.0 4.3 1.2 5
Granu VF4 07670-A/18-5 1.8 7.5 0.84 0.3 144 0.03 186 0.5 5.5 2.4 10
Granu VF4 07670-A/20-5 1.8 8.0 0.79 0.2 179 0.02 195 0.7 5.4 2.0 8
Granu VF4 07670-A/22-5 1.5 8.0 0.56 0.3 236 0.02 220 0.7 6.6 3.0 13
Granu VF4 07670-A/25-5 1.4 8.6 0.29 0.0 278 0.03 239 1.2 6.7 3.3 11
Granu VF4 07670-A/29-5 1.3 8.4 0.00 0.0 327 0.03 255 1.3 7.7 4.2 12
Granu VF4 07670-A/2-6 1.1 8.3 0.00 0.2 358 0.04 288 1.5 8.4 5.0 13
Granu VF4 07670-A/4-6 1.2 8.0 0.00 0.0 392 0.04 305 2.4 9.8 8.3 24
Granu VF4 07670-B/16-5 2.1 8.2 0.69 0.4 145 - - - - - -
Granu VF4 07670-B/18-5 2.0 8.3 0.64 0.0 178 0.02 178 0.9 5.8 1.7 8
Granu VF4 07670-B/20-5 1.8 8.1 0.46 0.0 211 0.02 186 0.7 5.4 2.2 10
Granu VF4 07670-B/22-5 1.6 8.2 0.19 0.0 244 0.03 211 0.8 6.6 2.7 11
Granu VF4 07670-B/25-5 1.5 8.9 0.00 0.0 291 0.03 228 1.2 7.1 3.1 12
Granu VF4 07670-B/29-5 1.3 7.9 0.00 0.2 311 0.04 250 1.4 8.2 4.0 10
Granu VF4 07670-B/2-6 1.4 8.4 0.00 0.0 341 0.04 283 1.5 8.9 4.5 14
Granu VF4 07670-B/4-6 1.3 8.3 0.00 0.0 372 0.03 305 1.2 10.2 7.2 23
Granu VF4 07670-C/16-5 2.2 7.9 0.65 0.5 150 0.02 159 0.9 5.9 1.6 6
Granu VF4 07670-C/18-5 2.1 8.5 0.52 0.2 195 0.02 186 1.0 7.0 2.4 12
Granu VF4 07670-C/20-5 2.0 8.3 0.22 0.0 222 0.02 201 1.2 7.0 2.2 9
Granu VF4 07670-C/22-5 1.8 8.4 0.00 0.3 258 0.03 221 1.2 9.4 3.1 11
Granu VF4 07670-C/25-5 1.6 8.4 0.00 0.0 289 0.03 235 1.1 7.8 3.2 12
Granu VF4 07670-C/29-5 1.5 8.5 0.00 0.0 329 0.04 266 1.5 9.4 4.1 13
Granu VF4 07670-C/2-6 1.4 8.7 0.00 0.0 365 0.05 290 1.7 11.0 4.8 13
Granu VF4 07670-C/4-6 1.3 9.0 0.00 0.0 380 0.04 307 1.2 11.7 7.8 23
Granu VF4 07670-D/16-5 2.4 7.8 0.52 0.6 150 0.02 164 1.0 6.8 1.7 8
Granu VF4 07670-D/18-5 2.2 8.2 0.43 0.2 178 0.02 183 1.1 7.8 2.4 10
Granu VF4 07670-D/20-5 2.1 9.1 0.18 0.3 250 0.03 201 1.1 8.7 4.2 28
Granu VF4 07670-D/22-5 1.9 9.0 0.00 0.0 261 0.03 226 1.2 8.4 3.1 14
Granu VF4 07670-D/25-5 1.7 8.8 0.00 0.0 289 0.04 239 1.3 9.6 3.7 11
Granu VF4 07670-D/29-5 1.5 9.0 0.00 0.0 303 0.04 261 1.4 10.1 5.2 11
Granu VF4 07670-D/2-6 1.3 8.5 0.00 0.0 350 0.05 282 1.6 11.6 6.1 16
Granu VF4 07670-D/4-6 1.2 9.3 0.00 0.0 365 0.04 311 1.3 13.5 8.9 25
Granu VF4 07670-E/16-5 2.1 6.4 0.46 0.6 118 0.02 166 1.0 9.1 2.7 11
Granu VF4 07670-E/18-5 1.9 8.2 0.45 0.3 177 0.02 162 1.2 9.0 3.8 13
Granu VF4 07670-E/20-5 1.8 9.3 0.00 0.0 265 0.03 204 1.3 10.3 5.0 15
Granu VF4 07670-E/22-5 1.5 9.6 0.00 0.0 317 0.05 239 1.6 12.6 6.5 18
Granu VF4 07670-E/25-5 1.3 10.3 0.00 0.0 382 0.06 280 1.8 14.8 9.2 17
Granu VF4 07670-E/29-5 1.2 10.6 0.00 0.0 420 0.07 296 2.0 15.2 9.5 15
Granu VF4 07670-E/2-6 1.0 10.4 0.00 0.0 490 0.07 327 2.1 17.4 13.6 19
Granu VF4 07670-E/4-6 0.9 9.8 0.00 0.0 510 0.06 392 1.7 22.2 18.4 53

Tableau B.3: Dosages des manipulations de maceration (mg.]
Dosages des manipulations de remaceration

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Blanc Remacere 28-7 0.0 0.5 0.00 1.7 1 - - - - - -
Blanc Remacere 29-7 0.0 0.6 0.00 1.8 1 0.00 0 0.9 0 0 1
Blanc Remacere 30-7 0.0 0.6 0.00 1.7 1 0.00 0 0.1 0 0 4
Blanc Remacere 31-7 0.0 0.7 0.00 1.7 1 0.00 1 0.0 0 0 5
Blanc Remacere 3-8 0.0 1.0 0.00 1.7 1 0.00 0 0.3 0 0 1
Blanc Remacere 5-8 0.0 0.8 0.00 1.7 1 0.00 0 0.2 0 0 1
Blanc Remacere 7-8 0.0 0.7 0.00 1.7 1 0.00 1 0.0 0 0 5
Blanc Remacere 10-8 0.0 0.7 0.00 1.6 1 0.00 0 0.1 0 0 1
Blanc Remacere 12-8 0.0 0.6 0.00 1.7 1 0.00 0 0.0 0 0 2
Blanc Remacere 14-8 0.0 0.7 0.00 1.7 1 0.00 0 0.0 0 0 5
Remacere VF4 06070-A/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 06070-A/29-7 0.5 1.3 0.07 1.8 295 0.02 127 1.6 14 6 16
Remacere VF4 06070-A/30-7 0.7 1.5 0.08 1.8 311 0.04 133 1.7 15 6 15
Remacere VF4 06070-A/31-7 0.8 2.2 0.09 2.0 306 0.00 138 1.7 16 7 16
Remacere VF4 06070-A/3-8 0.6 1.3 0.11 1.8 334 0.05 145 1.8 17 9 18
Remacere VF4 06070-A/5-8 0.7 1.5 0.12 1.7 338 0.04 157 2.0 19 10 20
Remacere VF4 06070-A/7-8 0.7 1.8 0.13 1.7 354 0.04 153 2.0 20 10 20
Remacere VF4 06070-A/10-8 0.7 1.9 0.16 1.7 378 0.05 162 2.2 23 12 22

A suivre. . .
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Donnees pour la mise au point du PECH

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Remacere VF4 06070-A/12-8 0.8 2.0 0.16 1.7 384 0.07 161 2.3 24 13 25
Remacere VF4 06070-A/14-8 0.7 1.8 0.20 2.0 402 0.07 166 2.3 24 14 27
Remacere VF4 06070-F/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 06070-F/29-7 1.2 3.3 0.08 1.3 279 0.07 126 2.1 32 8 25
Remacere VF4 06070-F/30-7 1.0 3.7 0.13 0.6 299 0.07 145 2.4 38 11 46
Remacere VF4 06070-F/31-7 1.0 4.0 0.00 0.4 340 0.09 159 2.6 40 12 31
Remacere VF4 06070-F/3-8 0.9 3.9 0.00 0.4 400 0.09 162 2.9 44 17 36
Remacere VF4 06070-F/5-8 0.8 5.8 0.00 3.3 419 0.07 170 3.0 51 19 54
Remacere VF4 06070-F/7-8 0.8 4.5 0.00 0.6 467 0.09 176 3.2 52 24 50
Remacere VF4 06070-F/10-8 0.8 4.7 0.00 0.5 566 0.10 188 3.8 62 31 61
Remacere VF4 06070-F/12-8 0.8 4.9 0.00 0.3 660 0.12 195 4.0 69 36 95
Remacere VF4 06070-F/14-8 0.6 6.2 0.00 0.2 864 0.13 211 4.8 77 47 98
Remacere VF4 06465-A/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 06465-A/29-7 0.5 1.2 0.00 2.0 126 0.02 78 0.7 8 3 11
Remacere VF4 06465-A/30-7 0.7 1.1 0.00 2.2 144 0.03 89 0.8 9 4 10
Remacere VF4 06465-A/31-7 0.7 0.9 0.00 2.0 152 0.03 96 0.9 10 4 10
Remacere VF4 06465-A/3-8 0.8 1.4 0.00 2.1 158 0.04 103 1.0 12 5 11
Remacere VF4 06465-A/5-8 0.9 2.0 0.00 2.1 172 0.04 103 1.6 13 6 13
Remacere VF4 06465-A/7-8 0.7 1.1 0.00 2.0 182 0.05 115 1.3 14 7 15
Remacere VF4 06465-A/10-8 0.7 1.2 0.00 1.9 195 0.05 112 1.3 15 8 17
Remacere VF4 06465-A/12-8 0.7 1.7 0.00 2.1 207 0.06 116 1.5 17 9 18
Remacere VF4 06465-A/14-8 0.6 1.2 0.00 2.0 221 0.06 121 1.5 17 9 19
Remacere VF4 06465-F/29-7 1.2 4.9 0.00 2.2 170 0.05 92 1.2 33 6 22
Remacere VF4 06465-F/30-7 1.0 5.5 0.29 0.4 197 0.06 102 1.3 37 8 21
Remacere VF4 06465-F/31-7 0.9 5.7 0.00 0.3 253 0.07 124 1.7 42 10 23
Remacere VF4 06465-F/3-8 1.0 6.4 0.00 1.2 296 0.08 137 2.0 48 13 39
Remacere VF4 06465-F/5-8 0.8 6.4 0.00 0.3 341 0.08 147 2.4 54 16 43
Remacere VF4 06465-F/7-8 1.4 7.5 0.00 0.7 376 0.08 156 2.4 61 19 60
Remacere VF4 06465-F/10-8 1.1 8.5 0.00 3.6 450 0.09 162 2.8 69 23 62
Remacere VF4 06465-F/12-8 0.8 9.7 0.00 0.6 531 0.10 166 3.3 75 28 68
Remacere VF4 06465-F/14-8 0.7 10.8 0.00 0.3 609 0.10 183 3.5 86 33 72
Remacere VF4 06875-A/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 06875-A/29-7 0.4 1.3 0.00 1.9 395 0.04 152 1.8 19 11 32
Remacere VF4 06875-A/30-7 0.6 1.4 0.00 1.9 411 0.04 164 2.1 22 12 30
Remacere VF4 06875-A/31-7 0.6 1.3 0.07 1.8 417 0.05 163 2.1 22 13 31
Remacere VF4 06875-A/3-8 0.6 1.3 0.14 1.7 448 0.05 164 2.4 23 14 32
Remacere VF4 06875-A/5-8 0.5 1.1 0.19 1.6 434 0.06 172 2.4 25 16 38
Remacere VF4 06875-A/7-8 0.6 1.6 0.22 1.5 466 0.06 177 2.7 26 18 41
Remacere VF4 06875-A/10-8 0.6 1.4 0.31 1.3 478 0.06 177 2.6 28 19 42
Remacere VF4 06875-A/12-8 0.5 1.3 0.35 1.1 488 0.07 182 3.0 31 20 45
Remacere VF4 06875-A/14-8 0.7 2.0 0.42 1.4 509 0.08 190 3.0 31 22 47
Remacere VF4 06875-F/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 06875-F/29-7 0.9 3.4 0.00 3.4 247 0.06 99 1.7 36 8 26
Remacere VF4 06875-F/30-7 0.9 4.1 0.00 0.5 341 0.08 133 2.4 43 13 40
Remacere VF4 06875-F/31-7 0.9 4.0 0.00 0.3 381 0.08 135 2.3 43 14 36
Remacere VF4 06875-F/3-8 0.8 3.7 0.00 0.3 424 0.10 157 2.9 51 19 54
Remacere VF4 06875-F/5-8 0.7 3.8 0.00 0.2 454 0.10 167 3.1 57 23 58
Remacere VF4 06875-F/7-8 0.6 4.6 0.00 0.3 482 0.10 164 3.2 58 25 62
Remacere VF4 06875-F/10-8 0.7 4.3 0.00 0.4 559 0.11 173 3.7 68 31 76
Remacere VF4 06875-F/12-8 0.6 4.4 0.00 0.5 607 0.11 177 4.0 73 35 90
Remacere VF4 06875-F/14-8 0.6 4.6 0.00 0.2 674 0.12 188 4.5 81 41 103
Remacere VF4 07260-A/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 07260-A/29-7 0.3 1.0 0.00 2.0 383 0.00 140 1.8 17 10 27
Remacere VF4 07260-A/30-7 0.5 1.4 0.00 1.9 402 0.05 155 1.9 20 11 27
Remacere VF4 07260-A/31-7 0.6 1.3 0.00 1.9 398 0.05 157 2.0 21 11 27
Remacere VF4 07260-A/3-8 0.5 1.0 0.00 1.6 382 0.06 163 2.1 22 13 32
Remacere VF4 07260-A/5-8 0.6 1.5 0.00 1.8 429 0.06 166 2.0 23 14 33
Remacere VF4 07260-A/7-8 0.8 6.8 0.00 0.4 466 0.06 167 2.4 24 15 37
Remacere VF4 07260-A/10-8 0.5 1.2 0.00 1.7 460 0.07 175 2.6 27 17 38
Remacere VF4 07260-A/12-8 0.6 1.2 0.17 1.5 478 0.08 173 2.7 28 17 40
Remacere VF4 07260-A/14-8 0.6 1.6 0.20 1.5 485 0.08 182 2.8 29 19 43
Remacere VF4 07260-F/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 07260-F/29-7 0.9 4.8 0.00 2.5 231 0.06 84 1.5 33 6 19
Remacere VF4 07260-F/30-7 0.8 6.0 0.00 0.3 321 0.08 128 2.0 46 11 29
Remacere VF4 07260-F/31-7 0.8 6.2 0.00 0.4 377 0.09 145 2.3 50 13 35
Remacere VF4 07260-F/3-8 0.8 6.6 0.00 0.6 428 0.09 152 2.5 53 16 43
Remacere VF4 07260-F/5-8 0.6 5.9 0.00 1.5 445 0.08 159 2.7 57 19 47
Remacere VF4 07260-F/7-8 0.7 1.6 0.00 2.1 454 0.10 166 2.9 59 21 52
Remacere VF4 07260-F/10-8 0.7 7.3 0.00 0.8 534 0.10 171 2.9 68 25 66
Remacere VF4 07260-F/12-8 0.7 7.1 0.00 0.5 547 0.10 176 3.1 73 28 72
Remacere VF4 07260-F/14-8 0.6 6.7 0.00 0.3 621 0.09 175 3.0 71 30 71
Remacere VF4 07670-A/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 07670-A/29-7 0.5 1.3 0.00 2.3 246 0.02 10 1.4 17 10 22
Remacere VF4 07670-A/30-7 0.4 1.1 0.00 2.0 247 0.02 97 1.6 19 11 23

A suivre. . .
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Dosages chromatographiques des manipulations PECH

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Remacere VF4 07670-A/31-7 0.6 1.6 0.00 2.1 259 0.04 98 1.7 20 12 25
Remacere VF4 07670-A/3-8 0.6 1.3 0.00 2.2 273 0.04 98 1.7 21 15 26
Remacere VF4 07670-A/5-8 0.6 1.1 0.00 2.2 269 0.05 102 1.8 22 17 29
Remacere VF4 07670-A/7-8 0.6 1.1 0.00 2.0 289 0.05 106 3.0 24 19 31
Remacere VF4 07670-A/10-8 0.5 1.4 0.16 1.9 308 0.05 111 2.3 27 21 34
Remacere VF4 07670-A/12-8 0.6 13.9 0.18 33.0 317 0.05 107 2.2 27 22 35
Remacere VF4 07670-A/14-8 0.5 1.7 0.20 1.9 337 0.06 110 2.3 28 24 37
Remacere VF4 07670-F/28-7 - - - - - - - - - - -
Remacere VF4 07670-F/29-7 0.8 3.2 0.00 1.9 213 0.07 90 2.6 42 15 27
Remacere VF4 07670-F/30-7 0.7 3.1 0.00 1.0 263 0.07 92 2.5 43 18 32
Remacere VF4 07670-F/31-7 0.8 3.3 0.00 0.4 283 0.08 101 2.8 48 22 37
Remacere VF4 07670-F/3-8 0.7 3.4 0.00 0.7 328 0.07 107 3.0 52 31 49
Remacere VF4 07670-F/5-8 0.7 3.2 0.00 0.3 357 0.07 106 2.9 54 35 57
Remacere VF4 07670-F/7-8 0.6 3.6 0.00 0.6 382 0.08 109 3.3 57 39 56
Remacere VF4 07670-F/10-8 0.7 4.1 0.00 0.8 478 0.11 116 3.4 66 50 66
Remacere VF4 07670-F/12-8 0.5 4.6 0.00 0.6 525 0.09 113 3.3 67 54 96
Remacere VF4 07670-F/14-8 0.5 4.1 0.00 0.3 653 0.10 124 3.7 74 65 92

Tableau B.4: Dosages des manipulations de remaceration (mg.l 1)

B.1.2 Graphiques des suivis temporels des experiences 

Experiences de diffusion simple
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Donnees pour la mise au point du PECH
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Dosages chromatographiques des manipulations PECH
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Donnees pour la mise au point du PECH

PECH 07260 Remacere PECH 07670 Remacere
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jours jours

Analyse en composantes principales : fractions A

Les grapliiques et tableaux ci-dessous representent les resultats des AGP sur les 
donnees mesurees sur les fractions A.

Blplot ACP Rsmaceration fractions A' 
(74% de la variance exprim6e)

• N03

Figure B.l: Espace des variables et des unites statistiques pour les fractions A

temps F Cl N02 N03 S04 Li Na NH4 K Mg
temps 1,00
F 0,31 1,00
Cl 0,19 0,45 1,00
N02 0,57 0,02 0,04 1,00
N03 -0,36 -0,11 -0,63 -0,51 1,00
S04 0,32 -0,28 0,24 0,60 -0,69 1,00
Li 0,80 0,15 0,15 0,51 -0,48 0,55 1,00
Na 0,40 -0,01 0,21 0,55 -0,70 0,85 0,58 1,00
NH4 0,57 -0,16 0,18 0,66 -0,59 0,86 0,66 0,71 1,00
K 0,60 -0,25 0,16 0,66 -0,57 0,85 0,71 0,64 0,94 1,00
Mg 0,60 -0,27 0,12 0,62 -0,44 0,69 0,65 0,45 0,87 0,95 1,00
Ca 0,46 -0,37 0,15 0,60 -0,60 0,86 0,64 0,63 0,89 0,95 0,92

Tableau B.5: Matrice des correlations intervariables pour les fractions A
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Dosages chromatographiques des manipulations PECH

Analyse en composantes principales : fractions F

Les graphiques et tableaux ci-(lessons representent les resultats des AGP sur les 
donnees mesurees sur les fractions F.

Biplot ACP Remac6ration fractions F 
(74% dale vralance exprim6e)
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Figure B.2: Espace des variables et des unites statistiques pour les fractions F

temps F Cl N02 N03 S04 Li Na NH4 K Mg
temps 1,00
F -0,55 1,00
Cl 0,41 0,15 1,00
N02 -0,29 0,29 -0,05 1,00
N03 -0,30 0,33 -0,03 -0,07 1,00
S04 0,91 -0,59 0,30 -0,30 -0,35 1,00
Li 0,80 -0,53 0,19 -0,31 -0,44 0,90 1,00
Na 0,69 -0,21 0,40 -0,20 -0,27 0,79 0,78 1,00
NH4 0,83 -0,66 0,05 -0,34 -0,36 0,90 0,86 0,66 1,00
K 0,97 -0,56 0,48 -0,32 -0,29 0,90 0,81 0,66 0,82 1,00
Mg 0,82 -0,68 0,03 -0,27 -0,32 0,76 0,66 0,28 0,82 0,78 1,00
Ca 0,92 -0,59 0,22 -0,26 -0,31 0,92 0,82 0,62 0,89 0,91 0,86

Tableau B.6: Matrice des correlations intervariables pour les fractions F
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Donnees pour la mise au point du PECH

B.2 Dosages en chlore sur roche totale des echantillons 
PECH et rendement de l’extraction des chlorures par 
maceration

Avant maceration Apres maceration Maceration
Echantillon e (%) Cltotal

(mg.kg-1) ^Cltotal Granulo Cltotal
(mg.kg-1) ACltotal

Cl-
(mg.kg-1) Rend*

06070 3.1 78-85 6

A 66 5 5.94 7
B 73 6 5.72 7
C 72 5 5.82 7
D 88 6 5.12 6
E 85 6 5.83 7

06465 3.1 68-80 5

A 76 6 4.32 6
B 65 5 4.27 6
C 74 6 4.39 6
D 88 6 5.46 8
E 107 8 5.03 7

06875 3.1 8098 7

A 65 5 4.86 5
B 69 5 3.26 3
C 68 5 4.75 5
D 86 6 5.01 5
E 82 6 5.21 5

07260 3.1 87-92 7

A 65 5 4.43 5
B 58 4 4.14 5
C 80 6 4.66 5
D 84 6 5.29 6
E 82 6 5.49 6

07670 2.5 69-78 6

A 69 5 3.74 5
B 58 4 3.62 5
C 78 6 3.44 4
D 102 7 3.77 5
E 76 6 4.42 6

Tableau B.7: Dosages des chlores en roche totale avant et apres maceration (ppm de roche) et rendement
des extractions par maceration
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Chapitre C

Dosages par chromatographie 
ionique de la diffusion des

echantillons

C.1 Incertitudes sur les dosages

Type d’echantillon F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
Blanc 0.01 0.06 0.02 0.1 0.1 - 0.1 0.01 0.03 0.02 0.4
VF2-VF3-VF4 0.3 0.9 - 0.2 28 - 15 0.3 0.5 0.6 1
TN1-TN3 0.2 0.5 - 0.2 85 - 17 0.6 2 12 19

Tableau C.1: Incertitudes absolues en mg.l 1 sur les dosages bruts

C.2 Dosages des echantillons des forages verticaux VF2, 
VF3 et VF4

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
BLANC/07-05 1.5 0.6 <0.01 0.4 <0.3 - - - - - -
BLANC/21-05 3.0 0.7 <0.02 0.1 <0.6 - - - - - -
BLANC/04-06 3.7 0.8 <0.02 0.6 <0.6 - - - - - -
BLANC/18-06 4.3 0.4 <0.02 0.3 <0.6 - - - - - -
BLANC/02-07 5.6 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
VF2 00439/07-05 1.5 6.2 <0.05 0.5 208 <0.1 165 1.3 5.3 2.8 7
VF2 00439/21-05 2.0 7.4 <0.1 1.0 328 <0.1 238 1.9 8.1 6.8 15
VF2 00439/04-06 1.6 7.1 <0.1 <0.1 419 <0.15 275 3.6 10.3 11.2 26
VF2 00439/18-06 1.4 7.6 <0.15 <0.15 541 <0.15 270 2.9 11.6 11.9 29
VF2 00439/02-07 1.5 6.2 <0.1 <0.1 546 <0.15 319 3.9 14.4 18.3 38
VF2 00848/07-05 1.8 5.9 <0.05 0.3 257 <0.15 173 1.1 5.7 3.8 12
VF2 00848/21-05 1.9 6.8 <0.1 0.9 421 <0.1 249 2.6 9.2 8.4 20
VF2 00848/04-06 1.4 7.2 <0.1 <0.1 608 <0.2 283 2.9 13.4 14.4 35
VF2 00848/18-06 1.3 6.7 <0.15 <0.15 662 <0.2 481 5.1 29.7 27.9 63
VF2 00848/02-07 1.3 4.8 <0.1 <0.1 659 <0.15 333 3.6 14.9 24.8 52
VF2 01298/07-05 1.9 8.6 <0.05 0.3 212 <0.1 221 2.5 12.1 2.6 8
VF2 01298/21-05 1.9 9.3 <0.1 <0.1 412 <0.15 298 3.0 13.1 8.7 23
VF2 01298/04-06 1.6 9.5 <0.1 0.5 574 <0.2 440 4.7 18.3 17.2 41
VF2 01298/18-06 1.3 20.8 <0.15 <0.15 683 <0.2 438 3.9 19.8 23.1 54
VF2 01298/02-07 1.4 17.4 <0.1 <0.1 692 <0.15 375 2.2 15.8 25.4 54
VF2 01574/07-05 2.2 9.3 <0.05 0.5 440 <0.15 282 3.7 17.3 8.4 22
VF2 01574/21-05 2.5 10.9 <0.1 <0.1 634 <0.2 324 3.7 17.3 10.7 26
VF2 01574/04-06 2.1 11.7 <0.1 <0.1 725 <0.2 328 3.5 24.4 14.2 32
VF2 01574/18-06 1.8 10.3 <0.15 2.4 738 <0.2 343 3.9 23.9 16.9 36
VF2 01574/02-07 2.2 8.4 <0.15 1.3 747 <0.15 368 3.9 23.0 23.3 45
VF2 01915/07-05 0.9 4.1 <0.05 2.5 70 <0.05 177 0.9 6.7 2.3 6
VF2 01915/21-05 2.5 11.6 <0.1 <0.1 377 <0.1 251 2.1 8.7 6.1 15
VF2 01915/04-06 2.0 10.9 <0.1 1.1 446 <0.15 299 2.3 11.1 9.7 22
VF2 01915/18-06 2.0 10.5 <0.15 1.7 520 <0.15 331 2.6 13.0 13.7 31

A suivre. . .
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Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
VF2 01915/02-07 1.9 8.9 <0.1 <0.1 582 <0.15 342 3.9 13.1 17.2 37
VF3 00444/07-05 1.6 6.7 <0.1 0.9 454 <0.15 246 3.0 12.8 7.4 18
VF3 00444/21-05 1.2 6.7 <0.1 0.5 586 <0.2 325 2.4 17.8 14.5 31
VF3 00444/04-06 1.7 7.5 <0.1 0.4 754 <0.2 335 2.9 18.9 20.6 44
VF3 00444/18-06 1.3 7.3 <0.15 0.7 802 <0.2 288 2.1 17.9 20.3 41
VF3 00444/02-07 1.6 6.3 <0.15 1.8 822 <0.15 367 4.0 21.6 29.0 55
VF3 00885/07-05 1.9 9.1 <0.1 0.4 699 <0.2 342 2.3 21.9 16.1 36
VF3 00885/21-05 1.6 8.9 <0.15 1.1 926 <0.2 421 4.3 26.7 30.1 58
VF3 00885/04-06 1.5 6.9 <0.15 0.7 908 <0.2 490 5.1 32.7 44.0 82
VF3 00885/18-06 1.2 6.2 <0.15 0.2 960 <0.2 499 5.0 35.3 54.3 96
VF3 00885/02-07 1.5 6.7 <0.15 <0.15 1152 <0.2 492 5.4 33.7 61.1 104
VF3 01250/07-05 2.2 7.7 <0.05 0.3 115 <0.05 138 1.1 6.5 1.5 4
VF3 01250/21-05 2.0 8.8 <0.1 0.4 283 <0.1 229 2.0 7.5 5.6 14
VF3 01250/04-06 2.3 8.9 <0.1 0.8 401 <0.15 287 2.6 12.2 9.5 24
VF3 01250/18-06 2.0 8.9 <0.15 1.0 485 <0.15 326 2.8 13.1 13.8 31
VF3 01250/02-07 2.1 7.0 <0.1 <0.1 528 <0.15 311 1.9 11.3 16.5 37
VF3 01630/07-05 2.1 8.4 <0.05 0.4 206 <0.1 179 1.8 6.8 2.6 8
VF3 01630/21-05 2.2 11.8 <0.1 0.7 333 <0.1 249 1.9 9.4 6.2 15
VF3 01630/04-06 1.7 8.5 <0.1 0.3 437 <0.15 301 2.8 12.7 10.3 26
VF3 01630/18-06 1.8 9.7 <0.15 1.3 520 <0.15 347 3.1 15.0 14.6 34
VF3 01630/02-07 2.1 7.5 <0.1 <0.1 531 <0.15 323 4.1 12.5 16.4 37
VF3 01929/07-05 1.9 7.6 <0.05 0.2 193 <0.1 187 1.6 6.9 2.4 7
VF3 01929/21-05 2.1 8.5 <0.1 0.7 349 <0.1 257 2.1 10.2 6.1 15
VF3 01929/04-06 1.6 6.9 <0.1 0.4 423 <0.15 285 2.3 11.6 9.3 22
VF3 01929/18-06 1.9 7.5 <0.15 0.7 492 <0.15 319 2.6 14.8 13.2 31
VF3 01929/02-07 2.6 7.2 <0.1 <0.1 584 <0.15 314 3.0 13.3 15.4 35
BLANC/11-06 1.8 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
BLANC/25-06 3.9 1.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 0.0 <0.05 <0.05 <0.3
BLANC/13-07 6.5 0.5 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
BLANC/02-08 7.9 0.6 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
BLANC/08-10 6.6 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
VF4 00406/11-06 3.0 6.0 <0.1 0.7 194 <0.1 161 2.1 4.8 3.4 9
VF4 00406/25-06 2.5 5.8 <0.1 <0.1 335 <0.1 249 1.4 8.8 8.8 20
VF4 00406/13-07 2.3 5.7 <0.1 <0.1 563 <0.15 318 2.0 12.2 16.3 37
VF4 00406/02-08 2.2 5.8 <0.15 <0.15 658 <0.2 342 2.3 14.2 22.0 48
VF4 00406/08-10 1.5 6.0 <0.15 <0.15 1119 <0.2 351 2.7 16.0 30.1 74
VF4 00845/11-06 3.5 5.7 <0.1 1.0 238 <0.1 174 1.8 5.0 4.6 12
VF4 00845/25-06 2.2 4.9 <0.1 <0.1 375 <0.1 270 1.5 8.3 10.9 25
VF4 00845/13-07 2.2 5.6 <0.1 <0.1 577 <0.15 335 1.9 11.6 18.7 42
VF4 00845/02-08 2.0 5.4 <0.15 <0.15 634 <0.2 355 2.2 13.5 24.0 54
VF4 00845/08-10 1.4 5.3 <0.15 <0.15 983 <0.2 343 4.7 13.7 28.1 68
VF4 01240/11-06 3.5 7.6 <0.1 <0.1 92 <0.1 122 1.6 3.0 2.1 6
VF4 01240/25-06 2.4 5.8 <0.1 <0.1 228 <0.1 216 1.3 6.2 5.8 14
VF4 01240/13-07 2.3 7.5 <0.1 <0.1 404 <0.15 297 1.7 9.3 12.8 31
VF4 01240/02-08 2.1 6.5 <0.15 <0.15 512 <0.2 332 3.6 12.6 18.1 42
VF4 01240/08-10 1.4 5.7 <0.1 <0.1 785 <0.15 303 2.1 11.9 22.7 48
VF4 01618/11-06 2.8 10.3 <0.1 <0.1 338 <0.1 217 2.9 6.3 5.3 13
VF4 01618/25-06 3.0 10.5 <0.15 <0.15 497 <0.15 306 2.9 10.8 11.8 27
VF4 01618/13-07 2.5 11.0 <0.1 <0.1 653 <0.2 345 3.2 13.0 16.4 37
VF4 01618/02-08 3.1 41.2 <0.15 3.0 688 <0.25 373 4.0 14.6 20.1 44
VF4 01618/08-10 1.6 8.0 <0.1 <0.1 847 <0.2 349 5.5 15.1 21.2 50
VF4 02000/11-06 3.6 8.6 <0.1 <0.1 86 <0.1 127 1.6 2.9 2.4 9
VF4 02000/25-06 3.1 9.7 <0.1 <0.1 187 <0.1 201 1.9 5.6 4.4 12
VF4 02000/13-07 2.7 10.4 <0.1 <0.1 322 <0.15 260 2.4 8.0 8.2 20
VF4 02000/02-08 2.7 9.4 <0.15 <0.15 384 <0.2 307 2.7 10.5 12.1 29
VF4 02000/08-10 1.5 7.0 <0.1 <0.1 615 <0.15 299 3.8 11.3 14.6 36
VF4 02440/11-06 4.9 9.6 <0.1 1.0 74 <0.1 121 1.8 2.8 1.2 6
VF4 02440/25-06 3.9 10.2 <0.1 <0.1 183 <0.1 211 1.6 5.5 4.4 12
VF4 02440/13-07 3.2 10.2 <0.1 <0.1 359 <0.15 284 2.4 8.1 8.9 23
VF4 02440/02-08 2.4 8.9 <0.15 <0.15 450 <0.2 327 2.8 10.5 13.5 33
VF4 02440/08-10 1.4 7.9 <0.1 <0.1 714 <0.15 366 2.4 13.1 18.7 40
VF4 02735/11-06 2.6 9.6 <0.1 <0.1 758 <0.15 367 4.0 14.3 15.0 34
VF4 02735/25-06 2.4 10.8 <0.15 <0.15 1054 <0.15 460 3.9 19.4 27.3 60
VF4 02735/13-07 2.0 11.6 <0.15 <0.15 1317 <0.2 495 4.3 22.8 35.2 76
VF4 02735/02-08 1.8 10.1 <0.2 <0.2 1170 <0.25 509 5.2 24.3 40.3 87
VF4 02735/08-10 <0.2 10.2 <0.2 <0.2 1405 <0.2 585 6.6 30.1 47.9 108
VF4 03240/11-06 2.5 10.3 <0.1 0.7 406 <0.1 259 2.8 8.7 5.7 14
VF4 03240/25-06 2.1 9.6 <0.1 <0.1 607 <0.15 257 3.4 13.5 13.1 30
VF4 03240/13-07 2.3 11.2 <0.15 <0.15 788 <0.2 408 3.9 16.3 18.2 41
VF4 03240/02-08 2.1 9.2 <0.15 <0.15 813 <0.25 441 3.1 18.7 23.2 51
VF4 03240/08-10 2.0 8.3 <0.15 <0.15 1047 <0.2 419 6.2 19.1 23.2 53
VF4 03640/11-06 3.8 8.1 <0.1 0.5 93 <0.1 138 2.1 3.2 2.0 7
VF4 03640/25-06 3.6 7.6 <0.1 <0.1 194 <0.1 220 1.9 5.9 4.0 11
VF4 03640/13-07 3.1 8.9 <0.1 <0.1 321 <0.15 274 2.2 8.1 6.9 18
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Dosages des echantillons des forages verticaux TN1 et TN3

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
VF4 03640/02-08 2.9 7.6 <0.15 <0.15 353 <0.2 323 3.2 10.4 9.5 23
VF4 03640/08-10 1.7 7.4 <0.1 <0.1 601 <0.15 292 3.6 10.0 11.4 29
VF4 04010/11-06 3.0 12.9 <0.1 3.3 498 <0.15 282 3.6 7.5 7.0 18
VF4 04010/25-06 2.3 13.9 <0.1 <0.1 733 <0.15 398 3.4 12.2 14.6 33
VF4 04010/13-07 2.3 13.9 <0.15 <0.15 921 <0.2 449 3.8 14.8 21.7 50
VF4 04010/02-08 2.2 12.6 <0.2 <0.2 913 <0.25 497 4.8 17.2 26.4 59
VF4 04010/08-10 1.8 12.2 <0.15 <0.15 1327 <0.2 474 6.9 17.5 27.3 63
VF4 04444/11-06 3.9 11.5 <0.1 0.7 122 <0.1 146 1.0 3.1 1.6 6
VF4 04444/25-06 3.1 10.7 <0.1 <0.1 252 <0.1 244 2.1 6.3 472.0 12
VF4 04444/13-07 2.5 10.0 <0.1 <0.1 347 <0.15 320 2.9 9.0 8.7 22
VF4 04444/02-08 2.7 9.9 <0.15 <0.15 480 <0.2 360 3.1 11.2 11.6 27
VF4 04444/08-10 1.2 9.2 <0.1 <0.1 819 <0.2 375 <0.2 12.1 15.3 36
VF4 04840/11-06 3.2 10.6 <0.1 0.5 119 <0.1 137 2.2 2.8 1.8 6
VF4 04840/25-06 2.9 11.2 <0.1 <0.1 244 <0.1 230 1.9 5.7 4.2 11
VF4 04840/13-07 2.5 9.1 <0.1 <0.1 299 <0.15 315 3.3 8.7 8.3 21
VF4 04840/02-08 2.6 9.8 <0.15 <0.15 411 <0.2 364 3.2 10.9 12.0 29
VF4 04840/08-10 1.7 9.6 <0.1 <0.1 617 <0.15 289 3.7 9.3 11.2 22
VF4 05170/11-06 3.3 11.9 <0.1 <0.1 143 <0.1 164 1.1 3.8 2.0 7
VF4 05170/25-06 2.8 11.7 <0.1 <0.1 273 <0.1 260 1.9 6.5 4.6 11
VF4 05170/13-07 2.6 10.3 <0.1 <0.1 340 <0.15 319 2.9 8.5 8.2 22
VF4 05170/02-08 2.3 11.7 <0.15 <0.15 476 <0.2 388 3.0 11.4 12.8 31
VF4 05170/08-10 1.9 10.8 <0.1 <0.1 700 <0.2 300 4.0 8.8 11.0 25
VF4 05600/11-06 3.2 11.6 <0.1 0.8 110 <0.1 144 1.1 3.3 1.8 6
VF4 05600/25-06 2.9 12.6 <0.1 <0.1 259 <0.1 260 2.2 6.4 4.9 13
VF4 05600/13-07 2.2 10.1 <0.1 <0.1 323 <0.15 354 3.3 9.6 10.4 25
VF4 05600/02-08 2.4 14.2 <0.15 <0.15 498 <0.2 399 3.1 11.7 15.0 65
VF4 05600/08-10 1.6 10.6 <0.1 <0.1 737 <0.2 349 4.4 10.9 15.1 26
VF4 06050/11-06 4.2 13.5 <0.1 <0.1 149 <0.1 167 1.8 3.6 2.1 7
VF4 06050/25-06 3.1 13.6 <0.1 <0.1 298 <0.1 277 2.1 6.6 5.1 14
VF4 06050/13-07 2.5 12.5 <0.1 <0.1 379 <0.15 349 2.8 8.8 8.4 21
VF4 06050/02-08 2.3 12.1 <0.15 <0.15 533 <0.2 378 2.9 10.4 11.3 28
VF4 06050/08-10 1.5 11.0 <0.1 <0.1 751 <0.2 336 4.3 9.5 11.1 27
VF4 06445/11-06 3.4 10.7 <0.1 <0.1 902 <0.15 432 4.7 16.3 15.7 33
VF4 06445/25-06 1.8 11.7 <0.15 <0.15 1303 <0.2 538 4.7 21.7 28.4 60
VF4 06445/13-07 1.7 9.9 <0.2 <0.2 1331 <0.25 583 5.7 24.8 37.0 77
VF4 06445/02-08 2.2 12.4 <0.25 <0.25 1444 <0.3 620 5.6 27.1 43.9 90
VF4 06445/08-10 <0.25 10.8 <0.25 <0.25 1610 <0.25 466 6.0 20.7 33.5 68
VF4 06840/11-06 2.2 11.4 <0.1 1.5 768 <0.15 375 4.3 13.5 12.7 31
VF4 06840/25-06 1.7 11.7 <0.15 <0.15 1183 <0.15 501 4.7 19.4 27.2 61
VF4 06840/13-07 1.8 11.4 <0.2 <0.2 1266 <0.2 549 4.9 22.3 37.2 82
VF4 06840/02-08 1.9 12.3 <0.2 <0.2 1401 <0.25 574 5.5 24.8 44.9 98
VF4 06840/08-10 1.8 12.1 <0.25 <0.25 1667 <0.25 375 2.7 14.9 30.5 61
VF4 07240/11-06 5.0 12.3 <0.1 0.5 163 <0.1 181 2.0 4.1 2.3 7
VF4 07240/25-06 2.8 13.0 <0.1 <0.1 337 <0.1 285 2.2 6.7 5.4 14
VF4 07240/13-07 2.5 12.6 <0.1 <0.1 415 <0.15 353 3.0 8.8 9.5 25
VF4 07240/02-08 2.5 12.3 <0.15 <0.15 576 <0.2 399 3.4 11.0 12.6 31
VF4 07240/08-10 1.7 12.2 <0.1 <0.1 854 <0.2 335 2.2 9.7 11.4 30
VF4 07616/11-06 4.4 10.8 <0.1 0.4 127 <0.1 149 2.3 3.0 1.9 6
VF4 07616/25-06 3.9 13.3 <0.1 <0.1 338 <0.1 277 1.4 6.4 5.2 13
VF4 07616/13-07 2.9 10.4 <0.1 <0.1 398 <0.15 358 3.0 8.9 10.0 24
VF4 07616/02-08 2.7 9.9 <0.15 <0.15 556 <0.2 415 3.2 11.2 14.3 34
VF4 07616/08-10 1.7 10.6 <0.1 <0.1 836 <0.2 508 5.7 14.9 21.1 34
VF4 07914/11-06 3.8 15.3 <0.1 1.0 209 <0.1 203 1.3 4.4 2.7 8
VF4 07914/25-06 2.7 15.0 <0.1 <0.1 410 <0.1 319 2.5 7.4 6.2 16
VF4 07914/13-07 2.1 12.7 <0.1 <0.1 458 <0.15 388 3.0 9.8 10.4 27
VF4 07914/02-08 2.4 14.4 <0.15 <0.15 617 <0.2 432 3.4 12.1 13.4 33
VF4 07914/08-10 1.6 13.4 <0.15 <0.15 862 <0.2 457 5.3 12.6 19.1 29

Tableau C.2: Dosages (mg.l 1) par diffusion des echantillons provenant des forages VF2, 
VF3 et VF4

C.3 Dosages des echantillons des forages verticaux TN1 et 
TN3

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
TN1 BLANC/28-3 0.6 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 <0.1 <0.01 <0.05 <0.05 <0.3
TN1 BLANC/25-4 1.2 <0.1 <0.01 0.2 <0.3 <0.01 <0.1 <0.01 <0.05 <0.05 <0.3
TN1 BLANC/23-5 2.6 0.1 <0.1 <0.1 <0.3 <0.01 <0.1 <0.01 <0.05 <0.05 <0.3
TN1 00600/28-3 3.1 2.8 <0.15 <0.15 456 <0.1 219 2.3 9 21 40
TN1 00600/25-4 2.9 2.4 <0.1 1.1 540 <0.1 276 3.6 15 36 74
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Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
TN1 00600/23-5 4.2 3.0 <0.1 1.3 775 <0.15 282 3.9 17 49 99
TN1 00700/28-3 <0.15 2.2 <0.15 <0.15 554 <0.15 251 4.0 12 27 54
TN1 00700/25-4 1.6 3.6 <0.1 1.1 777 <0.15 305 4.7 16 46 95
TN1 00700/23-5 <0.15 3.8 <0.15 0.9 1129 <0.20 342 4.3 19 70 147
TN1 00800/28-3 1.1 1.6 <0.15 <0.15 437 <0.1 203 2.2 8 20 41
TN1 00800/25-4 1.1 2.0 <0.1 0.7 668 <0.1 202 3.2 11 31 63
TN1 00800/23-5 <0.15 2.3 <0.15 1.0 908 <0.15 313 4.1 19 60 124
TN1 00900/28-3 1.3 2.3 <0.15 <0.15 449 <0.1 215 2.4 8 20 39
TN1 00900/25-4 1.8 2.6 <0.1 1.2 678 <0.1 282 3.8 15 39 77
TN1 00900/23-5 <0.15 2.7 <0.15 1.0 957 <0.15 332 4.0 19 63 125
TN1 00992/28-3 1.7 1.8 <0.15 <0.15 340 <0.1 181 2.3 7 19 36
TN1 00992/25-4 4.2 4.7 <0.1 1.9 514 <0.1 245 3.2 14 37 68
TN1 00992/23-5 1.6 2.3 <0.1 0.5 684 <0.15 265 3.7 16 55 99
TN1 01100/28-3 1.0 1.9 <0.15 <0.15 508 <0.15 201 2.8 9 33 63
TN1 01100/25-4 5.3 8.5 <0.1 3.2 691 <0.1 245 3.3 15 55 106
TN1 01100/23-5 1.0 3.5 <0.15 1.6 1007 <0.15 273 4.0 19 94 161
TN1 01200/28-3 2.5 1.6 <0.15 <0.15 525 <0.15 211 2.9 9 34 66
TN1 01200/25-4 3.2 4.2 <0.1 1.8 730 <0.1 236 3.6 15 56 105
TN1 01200/23-5 2.1 4.3 <0.15 1.8 939 <0.15 275 3.6 18 76 143
TN1 01300/28-3 1.3 2.3 <0.15 <0.15 620 <0.15 202 2.6 10 38 70
TN1 01300/25-4 2.7 3.9 <0.15 2.7 841 <0.1 258 3.8 18 66 129
TN1 01300/23-5 1.0 3.1 <0.15 1.1 1010 <0.15 266 4.0 19 90 179
TN1 01400/28-3 1.2 2.8 <0.15 <0.15 415 <0.1 166 2.3 8 27 52
TN1 01400/25-4 1.3 3.3 <0.1 0.7 579 <0.1 224 3.0 14 52 97
TN1 01400/23-5 1.5 4.0 <0.1 0.9 795 <0.15 229 3.2 15 73 136
TN1 01500/28-3 1.8 2.0 <0.15 <0.15 289 <0.1 153 2.0 7 22 40
TN1 01500/25-4 1.8 1.9 <0.1 0.8 436 <0.1 195 2.8 12 43 79
TN1 01500/23-5 1.8 2.3 <0.1 0.8 643 <0.15 210 3.0 15 67 124
TN1 01594/28-3 0.4 1.7 <0.15 1.5 1066 <0.2 265 3.4 14 77 148
TN1 01594/25-4 <0.2 2.0 <0.2 0.9 1254 <0.15 321 4.7 23 109 217
TN1 01594/23-5 7.4 10.9 <0.2 4.4 1612 <0.20 308 4.8 24 126 258
TN1 01695/28-3 <0.15 1.7 <0.15 <0.15 892 <0.2 214 3.3 12 68 128
TN1 01695/25-4 1.0 2.1 <0.2 0.8 1100 <0.1 270 3.8 20 100 194
TN1 01695/23-5 <0.2 4.9 <0.2 1.9 1418 <0.15 266 4.2 22 122 239
TN1 01790/28-3 2.8 1.9 <0.1 <0.1 376 <0.1 170 2.0 7 22 40
TN1 01790/25-4 2.1 2.1 <0.1 0.7 545 <0.1 219 2.9 12 41 77
TN1 01790/23-5 1.9 2.4 <0.1 0.9 861 <0.15 255 3.7 16 69 128
TN1 01900/28-3 1.5 1.3 <0.1 <0.1 534 <0.15 175 2.4 9 37 70
TN1 01900/25-4 1.4 1.7 <0.15 0.6 746 <0.1 235 3.2 15 67 130
TN1 01900/23-5 2.3 3.4 <0.15 1.6 1089 <0.15 230 3.4 16 87 172
TN1 02000/28-3 1.4 1.7 <0.1 <0.1 819 <0.2 182 2.8 13 67 128
TN1 02000/25-4 1.5 1.5 <0.2 0.9 929 <0.1 227 3.6 21 100 197
TN1 02000/23-5 1.3 2.6 <0.15 0.9 1235 <0.15 218 3.9 23 116 232
TN1 02100/28-3 1.5 1.4 <0.15 <0.15 1027 <0.2 222 3.1 13 78 149
TN1 02100/25-4 1.5 1.5 <0.2 1.9 1283 <0.1 274 4.2 22 111 226
TN1 02100/23-5 2.1 3.4 <0.20 1.5 1635 <0.15 270 4.6 23 131 280
TN1 02205/28-3 1.1 1.5 <0.15 <0.15 930 <0.2 186 3.1 12 73 135
TN1 02205/25-4 1.4 1.6 <0.2 0.8 1128 <0.1 225 3.6 20 106 206
TN1 02205/23-5 1.3 3.9 <0.20 1.4 1412 <0.15 231 4.2 23 135 270
TN1 02280/28-3 1.5 1.4 <0.1 <0.1 538 <0.15 148 2.4 9 42 80
TN1 02280/25-4 1.6 1.9 <0.15 0.7 735 <0.1 199 3.2 16 74 148
TN1 02280/23-5 1.5 2.8 <0.15 1.9 1161 <0.15 194 3.6 18 103 213
TN1 02390/28-3 3.0 1.9 <0.1 <0.1 395 <0.1 145 2.2 8 26 50
TN1 02390/25-4 2.5 1.9 <0.1 0.5 669 <0.1 213 3.0 15 60 119
TN1 02390/23-5 1.9 2.3 <0.15 1013 <0.15 214 3.1 16 85 175
TN1 02485/28-3 3.2 1.1 <0.1 <0.1 374 <0.1 134 1.7 6 27 50
TN1 02485/25-4 2.1 1.1 <0.1 0.7 610 <0.1 203 2.9 14 62 121
TN1 02485/23-5 2.8 2.6 <0.15 1.3 960 <0.15 198 3.2 15 79 160
TN1 02600/28-3 1.9 1.4 <0.1 <0.1 521 <0.15 151 2.2 8 39 75
TN1 02600/25-4 1.8 1.5 <0.15 0.9 770 <0.1 202 2.9 15 71 143
TN1 02600/23-5 1.5 2.1 <0.15 0.9 1090 <0.15 205 3.6 17 98 206
TN1 02705/28-3 2.8 1.7 <0.1 <0.1 359 <0.1 118 1.7 7 32 61
TN1 02705/25-4 2.9 1.9 <0.1 0.7 595 <0.1 157 2.5 13 63 127
TN1 02705/23-5 2.3 1.9 <0.15 1.0 841 <0.15 150 3.0 15 84 178
TN1 02795/28-3 1.7 1.4 <0.1 <0.1 533 <0.15 145 1.9 9 45 85
TN1 02795/25-4 1.6 1.8 <0.15 1.2 837 <0.1 187 2.8 14 77 159
TN1 02795/23-5 3.6 4.9 <0.15 1.6 1293 <0.15 189 3.2 16 110 244
TN1 02855/28-3 <0.15 1.2 <0.15 <0.15 1003 <0.2 147 2.7 11 84 177
TN1 02855/25-4 1.2 1.8 <0.2 0.7 1275 <0.15 207 3.6 22 138 310
TN1 02855/23-5 1.6 2.5 <0.20 1.8 1740 <0.20 187 3.2 19 148 349
TN1 02900/28-3 <0.15 1.0 <0.15 <0.15 1333 <0.2 177 2.6 14 119 255
TN1 02900/25-4 1.3 2.1 <0.25 1.5 1707 <0.15 229 3.7 23 167 380
TN1 02900/23-5 1.9 3.8 <0.30 3.8 2317 <0.20 210 3.7 21 177 427
TN1 02958/28-3 1.5 1.6 <0.1 <0.1 250 <0.1 71 1.2 6 28 56

A suivre. . .

xxiv



Dosages des echantillons des forages verticaux TN1 et TN3

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
TN1 02958/25-4 1.3 1.5 <0.1 0.9 365 <0.1 95 1.8 10 49 102
TN1 02958/23-5 1.8 2.2 <0.10 0.9 551 <0.15 85 2.1 10 57 121
TN1 02990/28-3 1.4 1.5 <0.1 <0.1 530 <0.15 125 2.0 8 43 81
TN1 02990/25-4 1.5 2.1 <0.15 1.1 802 <0.1 176 2.9 16 83 168
TN1 02990/23-5 5.2 8.1 <0.15 3.9 1284 <0.15 173 3.2 18 110 240
TN1 03030/28-3 1.8 <1.0 <0.1 <0.1 440 <0.1 122 1.8 7 35 67
TN1 03030/25-4 1.9 1.3 <0.1 0.8 706 <0.1 176 2.7 15 72 142
TN1 03030/23-5 4.1 4.1 <0.15 1.7 1199 <0.15 183 3.4 18 105 222
TN1 03118/28-3 1.7 2.4 <0.1 <0.1 407 <0.1 116 1.7 8 35 65
TN1 03118/25-4 1.3 2.1 <0.1 0.7 648 <0.1 166 2.6 15 74 144
TN1 03118/23-5 1.5 3.8 <0.15 1.3 1012 <0.15 162 3.1 17 101 204
TN1 03190/28-3 1.3 1.2 <0.1 <0.1 328 <0.1 98 1.8 8 31 58
TN1 03190/25-4 1.1 1.5 <0.1 0.9 609 <0.1 146 2.4 14 69 138
TN1 03190/23-5 1.2 2.0 <0.15 1.1 984 <0.15 140 2.9 16 90 188
TN1 03250/28-3 1.1 1.3 <0.1 <0.1 577 <0.15 101 1.7 9 52 107
TN1 03250/25-4 1.5 1.8 <0.15 1.2 1014 <0.1 141 2.8 18 102 231
TN1 03250/23-5 1.2 1.8 <0.20 300.5 1448 <0.15 138 3.1 20 133 323
TN1 03310/28-3 0.9 1.6 <0.1 <0.1 328 <0.1 84 1.5 7 33 66
TN1 03310/25-4 1.2 0.9 <0.1 0.8 594 <0.1 121 2.1 13 73 157
TN1 03310/23-5 1.3 2.0 <0.10 4.7 962 <0.15 109 2.5 14 90 202
TN1 03385/28-3 <0.10 3.1 <0.10 0.9 123 <0.1 17 0.5 4 19 53
TN1 03385/25-4 1.0 3.7 <0.1 0.9 175 <0.1 22 0.8 6 28 81
TN1 03385/23-5 1.0 3.5 <0.10 1.2 206 <0.15 21 1.0 6 30 87
TN1 03440/28-3 1.5 2.7 <0.10 <0.10 444 <0.1 39 0.8 7 54 134
TN1 03440/25-4 1.7 2.5 <0.1 0.6 647 <0.1 50 1.5 12 81 209
TN1 03440/23-5 2.2 3.3 <0.15 1.3 864 <0.15 44 1.4 12 89 244
TN1 03499/28-3 0.9 2.9 <0.10 <0.10 299 <0.1 36 0.8 7 39 90
TN1 03499/25-4 1.5 3.4 <0.1 1.0 429 <0.1 44 1.3 12 63 156
TN1 03499/23-5 3.5 4.9 <0.10 2.5 683 <0.15 42 1.3 11 71 175
TN1 03559/28-3 0.4 2.5 <0.10 1.0 265 <0.1 32 0.8 6 36 84
TN1 03559/25-4 0.8 2.8 <0.1 1.1 421 <0.1 42 1.2 11 65 161
TN1 03559/23-5 1.3 3.3 <0.10 1.4 679 <0.15 37 1.4 11 69 174
TN1 03610/28-3 1.4 2.9 <0.10 <0.10 380 <0.1 36 0.8 8 46 107
TN1 03610/25-4 1.5 2.6 <0.1 0.8 591 <0.1 48 1.3 13 76 191
TN1 03610/23-5 2.6 3.9 <0.15 2.0 940 <0.15 42 1.4 13 88 231
TN1 03670/28-3 0.8 3.3 <0.10 0.8 347 <0.1 35 0.8 7 47 108
TN1 03670/25-4 1.0 4.4 <0.1 0.6 593 <0.1 45 1.3 13 77 192
TN1 03670/23-5 1.5 4.3 <0.15 1.8 872 <0.15 42 1.5 13 92 239
TN1 03730/28-3 <0.1 4.7 <0.10 0.6 247 <0.1 13 0.4 5 30 90
TN1 03730/25-4 0.8 5.1 <0.1 1.6 316 <0.1 18 0.7 8 43 130
TN1 03730/23-5 1.5 5.1 <0.10 1.2 415 <0.15 15 0.7 7 42 128
TN1 03785/28-3 0.8 1.4 <0.10 <0.10 297 <0.1 33 1.0 6 39 89
TN1 03785/25-4 0.9 1.6 <0.1 1.0 486 <0.1 49 1.2 11 77 171
TN1 03785/23-5 1.2 2.9 <0.10 1.0 887 <0.15 45 1.4 12 99 250
TN1 03845/28-3 0.8 1.3 <0.10 <0.10 342 <0.1 31 0.7 6 43 99
TN1 03845/25-4 1.0 1.3 <0.1 0.6 593 <0.1 43 1.2 11 81 194
TN1 03845/23-5 1.8 2.8 <0.15 1.3 1007 <0.15 41 1.3 12 100 250
TN1 03915/28-3 <0.1 2.8 <0.10 <0.10 312 <0.1 15 0.7 6 41 105
TN1 03915/25-4 0.5 4.6 <0.1 0.8 409 <0.1 23 0.8 10 64 176
TN1 03915/23-5 1.5 4.0 <0.10 1.1 634 <0.15 19 0.8 9 62 170
TN1 03970/28-3 0.8 1.7 <0.10 <0.10 275 <0.1 27 0.7 9 39 94
TN1 03970/25-4 1.2 2.1 <0.1 1.0 476 <0.1 32 1.0 10 66 167
TN1 03970/23-5 6.1 7.5 <0.10 4.1 770 <0.15 30 1.1 11 88 228
TN1 04040/28-3 0.5 2.0 <0.10 <0.10 687 <0.2 20 1.0 7 67 170
TN1 04040/25-4 <0.2 2.4 <0.2 1.4 862 <0.1 28 1.0 12 100 281
TN1 04040/23-5 <0.15 1.8 <0.15 <0.15 112 <0.15 27 0.9 13 110 320
TN1 04115/28-3 <0.1 4.3 <0.10 <0.10 855 <0.1 21 0.9 9 86 233
TN1 04115/25-4 <0.2 4.9 <0.2 1.2 1086 <0.15 24 1.1 14 124 351
TN1 04115/23-5 <0.20 3.6 <0.20 <0.20 1313 <0.20 22 0.8 13 131 389
TN1 04180/28-3 0.7 2.3 <0.10 <0.10 418 <0.1 16 0.5 6 48 130
TN1 04180/25-4 0.9 2.5 <0.1 <0.1 642 <0.1 18 0.8 9 77 227
TN1 04180/23-5 <0.15 2.0 <0.15 <0.15 912 <0.15 19 0.7 10 94 291
TN1 04272/28-3 <0.1 3.9 <0.10 <0.10 245 <0.1 8 0.4 3 31 88
TN1 04272/25-4 0.2 3.8 <0.1 0.8 373 <0.1 12 0.5 7 53 122
TN1 04272/23-5 <0.10 3.2 <0.10 <0.10 484 <0.15 10 0.4 6 58 175
TN1 04340/28-3 <0.1 3.9 <0.10 <0.10 335 <0.1 9 0.5 4 40 107
TN1 04340/25-4 <0.1 4.6 <0.1 1.3 461 <0.1 12 0.7 6 68 185
TN1 04340/23-5 <0.10 3.8 <0.10 <0.10 667 <0.15 12 0.5 6 76 218
TN1 04400/28-3 <0.15 4.5 <0.15 <0.15 991 <0.2 11 0.6 5 86 289
TN1 04400/25-4 <0.2 4.6 <0.2 1.3 1207 <0.15 16 0.9 8 125 458
TN1 04400/23-5 <0.20 4.3 <0.20 <0.20 1513 <0.15 11 <0.15 8 129 521
TN1 04455/28-3 <0.1 4.7 <0.1 <0.1 237 <0.1 5 0.3 3 29 106
TN1 04455/25-4 <0.1 4.7 <0.1 0.9 339 <0.1 6 0.4 5 43 154
TN1 04455/23-5 <0.10 3.9 <0.10 <0.10 431 <0.15 6 0.3 4 44 162
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Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
TN1 04540/28-3 <0.1 3.1 <0.1 <0.1 684 <0.15 8 0.4 5 55 232
TN1 04540/25-4 <0.15 2.9 <0.15 0.9 783 <0.1 5 0.3 5 73 336
TN1 04540/23-5 <0.15 3.1 <0.15 <0.15 934 <0.15 5 0.3 5 75 342
TN1 04607/28-3 <0.1 3.4 <0.1 <0.1 621 <0.15 8 0.5 4 55 220
TN1 04607/25-4 <0.15 3.2 <0.15 0.9 767 <0.12 5 <0.15 4 74 314
TN1 04607/23-5 1.7 4.1 <0.15 <0.15 901 <0.20 6 0.4 4 90 339

Tableau C.3: Dosages (mg.l 1) par diffusion des echantillons provenant du forage TN1

Echantillon / heures F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
DaTN1 BLANC/1.3 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 <0.1 <0.02 0 <0.05 <0.3
DaTN1 BLANC/3.1 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
DaTN1 BLANC/18.6 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 0 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
DaTN1 BLANC/24.1 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 0 <0.02 <0.05 <0.05 0
DaTN1 BLANC/28.5 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 0 <0.02 <0.05 <0.05 0
DaTN1 BLANC/44.5 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 0 <0.02 0 <0.05 0
DaTN1 BLANC/52.3 <0.02 <0.2 <0.02 <0.02 <0.6 <0.01 0 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
DaTN1 BLANC/67.4 <0.02 <0.2 <0.02 <0.02 <0.6 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
DaTN1 BLANC/75.7 <0.02 <0.2 <0.02 <0.02 <0.6 <0.01 0 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
DaTN1 BLANC/121.3 <0.02 <0.2 <0.02 <0.02 <0.6 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 <0.05 <0.3
DaTN1 BLANC/170.7 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 0 <0.02 <0.05 0 1
DaTN1 BLANC/242.2 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 0 <0.02 <0.05 0 1
DaTN1 BLANC/335.1 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 0 1
DaTN1 BLANC/431.5 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.3 <0.01 <0.1 <0.02 <0.05 0 0
DaTN1 00600/1.3 0.5 0.4 <0.02 <0.02 19 <0.05 28 0.8 2 1 15
DaTN1 00600/3.1 0.6 0.7 <0.02 <0.02 31 <0.05 39 0.9 2 1 13
DaTN1 00600/18.6 1.2 1.5 <0.02 0.2 69 <0.05 60 1.1 3 2 7
DaTN1 00600/24.1 1.2 1.4 <0.05 <0.05 93 <0.1 72 1.4 3 2 9
DaTN1 00600/28.5 1.5 1.8 <0.05 0.2 122 <0.1 84 1.4 4 4 30
DaTN1 00600/44.5 1.6 2.1 <0.05 <0.05 159 <0.1 101 1.7 4 4 24
DaTN1 00600/52.3 1.7 2.3 <0.05 <0.05 174 <0.1 101 1.6 4 4 11
DaTN1 00600/67.4 1.7 2.2 <0.05 <0.05 196 <0.1 120 1.6 5 5 11
DaTN1 00600/75.7 1.6 2.3 <0.05 <0.05 208 <0.1 126 1.7 5 5 11
DaTN1 00600/121.3 1.7 2.5 <0.1 <0.1 246 <0.1 140 1.7 5 7 15
DaTN1 00600/170.7 1.6 2.3 <0.05 <0.05 253 <0.1 167 1.5 8 8 17
DaTN1 00600/242.2 1.1 1.4 <0.05 <0.05 378 <0.1 197 1.8 10 14 31
DaTN1 00600/335.1 1.1 1.7 <0.1 <0.1 408 <0.15 211 2.1 10 18 40
DaTN1 00600/431.5 1.0 1.6 <0.1 <0.1 474 <0.15 225 2.2 12 21 49
DaTN1 01200/1.3 0.7 0.5 <0.02 <0.02 25 <0.05 31 0.9 2 2 18
DaTN1 01200/3.1 1.1 1.0 <0.02 <0.02 39 <0.05 38 0.8 2 2 16
DaTN1 01200/18.6 1.6 1.3 <0.02 <0.02 82 <0.05 59 1.0 3 2 5
DaTN1 01200/24.1 1.6 1.7 <0.05 <0.05 95 <0.1 59 1.2 2 3 8
DaTN1 01200/28.5 1.9 2.0 <0.05 <0.05 111 <0.1 71 1.2 3 3 7
DaTN1 01200/44.5 2.1 2.2 <0.05 0.5 146 <0.1 76 1.4 3 4 14
DaTN1 01200/52.3 2.2 2.3 <0.05 <0.05 160 <0.1 90 1.5 5 4 9
DaTN1 01200/67.4 2.3 2.4 <0.05 0.5 182 <0.1 99 1.4 4 6 12
DaTN1 01200/75.7 8.1 2.4 <0.05 1.2 193 <0.1 107 1.5 4 6 11
DaTN1 01200/121.3 2.2 2.4 <0.1 <0.1 241 <0.1 114 1.6 5 8 16
DaTN1 01200/170.7 1.9 1.9 <0.05 <0.05 243 <0.1 144 1.3 8 11 24
DaTN1 01200/242.2 1.7 1.5 <0.05 <0.05 320 <0.1 169 1.5 8 14 28
DaTN1 01200/335.1 1.1 1.6 <0.1 0.4 368 <0.15 182 2.1 10 11 45
DaTN1 01200/431.5 0.9 1.6 <0.1 0.5 436 <0.15 198 1.9 10 25 48
DaTN1 01900/1.3 0.7 0.4 <0.02 0.2 26 <0.05 28 0.6 2 1 13
DaTN1 01900/3.1 1.1 0.5 <0.02 0.3 36 <0.05 37 0.6 2 1 8
DaTN1 01900/18.6 1.9 0.9 <0.02 0.3 73 <0.05 55 0.6 3 3 7
DaTN1 01900/24.1 1.9 0.7 <0.05 0.4 82 <0.1 62 0.9 4 4 10
DaTN1 01900/28.5 2.3 1.2 <0.05 <0.05 104 <0.1 72 0.9 4 4 17
DaTN1 01900/44.5 2.5 1.3 <0.05 0.7 132 <0.1 81 1.1 4 6 20
DaTN1 01900/52.3 2.6 1.1 <0.05 0.7 144 <0.1 88 0.9 5 6 12
DaTN1 01900/67.4 2.3 1.1 <0.05 0.4 163 <0.1 95 1.1 5 7 15
DaTN1 01900/75.7 2.7 1.3 <0.05 0.5 171 <0.1 100 1.2 5 8 14
DaTN1 01900/121.3 2.4 1.3 <0.1 0.9 184 <0.1 117 1.4 6 11 22
DaTN1 01900/170.7 2.6 1.3 <0.05 <0.05 250 <0.1 135 1.3 8 13 28
DaTN1 01900/242.2 2.4 1.3 <0.05 <0.05 298 <0.1 157 1.7 9 18 36
DaTN1 01900/335.1 2.3 1.3 <0.1 <0.1 327 <0.15 163 1.7 9 21 41
DaTN1 01900/431.5 1.8 1.2 <0.1 1.8 388 <0.15 171 1.9 10 28 58
DaTN1 02485/1.3 1.4 0.4 <0.02 0.2 12 <0.05 25 0.5 2 2 20
DaTN1 02485/3.1 1.8 0.4 <0.02 0.3 17 <0.05 30 0.5 2 1 10
DaTN1 02485/18.6 3.4 0.9 <0.02 0.3 39 <0.05 43 0.5 2 2 7
DaTN1 02485/24.1 3.4 1.0 <0.05 0.8 43 <0.1 33 0.5 2 3 21
DaTN1 02485/28.5 3.6 1.0 <0.05 0.7 47 <0.1 50 0.7 3 2 10
DaTN1 02485/44.5 4.0 1.0 <0.05 1.1 66 <0.1 58 0.8 3 4 17
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Dosages des echantillons des forages verticaux TN1 et TN3

Echantillon / heures F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
DaTNl 02485/52.3 3.9 1.2 <0.05 0.9 68 <0.1 60 0.8 3 4 11
DaTNl 02485/67.4 4.2 1.1 <0.05 0.8 79 <0.1 69 0.9 4 4 8
DaTN1 02485/75.7 4.4 1.6 <0.05 0.7 86 <0.1 63 8.9 4 5 11
DaTNl 02485/l2l.3 3.6 1.2 <0.1 1.0 103 <0.1 85 1.0 4 7 14
DaTNl 02485/l70.7 4.0 1.2 <0.05 <0.05 164 <0.1 97 1.0 6 10 21
DaTNl 02485/242.2 3.5 1.1 <0.05 <0.05 222 <0.1 132 1.3 8 15 30
DaTNl 02485/335.l 3.1 1.2 <0.05 <0.05 284 <0.1 136 1.3 8 20 41
DaTNl 02485/43l.5 2.6 1.1 <0.05 <0.05 341 <0.1 147 1.5 9 26 51
DaTN1 02958/1.3 0.6 0.4 <0.02 0.2 7 <0.05 15 0.4 2 1 19
DaTN1 02958/3.1 0.8 0.6 <0.02 0.2 9 <0.05 18 0.4 2 1 16
DaTN1 02958/18.6 1.3 0.9 <0.02 0.2 15 <0.05 24 0.4 2 1 6
DaTN1 02958/24.1 1.3 1.2 <0.05 0.7 18 <0.1 30 0.4 2 2 9
DaTN1 02958/28.5 1.5 1.4 <0.05 0.7 21 <0.1 30 0.7 2 2 17
DaTN1 02958/44.5 1.9 1.4 <0.05 0.8 28 <0.1 31 0.6 2 2 28
DaTN1 02958/52.3 1.8 1.8 <0.05 0.8 32 <0.1 37 0.4 2 2 7
DaTN1 02958/67.4 1.8 1.4 <0.05 1.1 37 <0.1 33 0.6 2 4 9
DaTN1 02958/75.7 1.8 1.4 <0.1 0.5 40 <0.1 41 0.7 3 4 8
DaTN1 02958/121.3 1.6 1.1 <0.1 <0.1 57 <0.1 49 0.8 3 6 13
DaTN1 02958/170.7 2.3 1.9 <0.05 <0.05 69 <0.1 57 0.8 5 9 20
DaTN1 02958/242.2 2.2 1.4 <0.05 <0.05 100 <0.1 68 0.9 6 13 28
DaTN1 02958/335.1 1.8 1.3 <0.05 <0.05 137 <0.1 69 1.0 6 17 37
DaTN1 02958/431.5 1.8 1.6 <0.05 <0.05 177 <0.1 73 1.0 7 21 44
DaTN1 03310/1.3 0.9 0.3 <0.02 <0.02 6 <0.05 13 0.5 2 2 19
DaTN1 03310/3.1 1.3 0.6 <0.02 <0.02 9 <0.05 21 0.6 2 2 25
DaTN1 03310/18.6 2.3 0.9 <0.02 <0.02 21 <0.05 31 0.6 3 3 11
DaTN1 03310/24.1 2.3 0.9 <0.05 <0.05 23 <0.1 33 0.5 3 4 14
DaTN1 03310/28.5 2.6 0.8 <0.05 <0.05 29 <0.1 31 0.8 3 4 17
DaTN1 03310/44.5 3.1 1.6 <0.05 <0.05 39 <0.1 36 0.9 3 6 22
DaTN1 03310/52.3 3.0 1.1 <0.05 <0.05 45 <0.1 40 1.0 4 6 14
DaTN1 03310/67.4 2.8 0.9 <0.05 <0.05 52 <0.1 56 1.0 4 7 15
DaTN1 03310/75.7 2.7 1.1 <0.05 <0.05 56 <0.1 48 0.9 4 8 17
DaTN1 03310/121.3 2.5 1.2 <0.05 <0.05 109 <0.1 66 1.1 5 12 25
DaTN1 03310/170.7 2.2 1.2 <0.05 <0.05 151 <0.1 71 1.0 8 16 37
DaTN1 03310/242.2 1.7 0.8 <0.05 <0.05 258 <0.1 88 1.2 9 27 56
DaTN1 03310/335.1 1.1 0.9 <0.05 <0.05 355 <0.1 91 1.3 10 36 75
DaTN1 03310/431.5 1.3 1.2 <0.05 <0.05 462 <0.1 97 1.4 11 48 95
DaTN1 03610/1.3 0.4 1.2 <0.02 <0.02 10 <0.05 6 0.3 3 3 22
DaTN1 03610/3.1 0.5 1.3 <0.02 <0.02 13 <0.05 8 0.3 3 3 21
DaTN1 03610/18.6 0.7 2.4 <0.02 <0.02 28 <0.05 13 0.4 3 5 16
DaTN1 03610/24.1 0.8 2.4 <0.05 <0.05 31 <0.1 15 0.7 3 6 18
DaTN1 03610/28.5 0.9 3.0 <0.05 <0.05 40 <0.1 17 0.7 4 8 30
DaTN1 03610/44.5 0.7 2.7 <0.05 <0.05 48 <0.1 18 0.8 4 10 57
DaTN1 03610/52.3 0.8 3.5 <0.05 <0.05 59 <0.1 20 0.7 4 11 28
DaTN1 03610/67.4 0.8 3.1 <0.05 <0.05 58 <0.1 22 0.6 4 11 23
DaTN1 03610/75.7 0.8 3.1 <0.05 <0.05 60 <0.1 22 0.7 5 12 29
DaTN1 03610/121.3 0.7 2.6 <0.05 <0.05 79 <0.1 25 0.8 5 16 37
DaTN1 03610/170.7 0.9 2.9 <0.05 <0.05 111 <0.1 33 0.6 7 18 45
DaTN1 03610/242.2 1.0 3.1 <0.05 <0.05 152 <0.1 38 0.7 8 25 59
DaTN1 03610/335.1 0.8 3.1 <0.05 1.4 189 <0.1 34 0.7 7 30 70
DaTN1 03610/431.5 0.8 3.2 <0.05 <0.05 246 <0.1 38 0.8 9 39 87
DaTN1 03915/1.3 0.2 1.2 <0.02 <0.02 34 <0.05 2 0.2 3 4 30
DaTN1 03915/3.1 0.3 0.8 <0.02 <0.02 44 <0.05 5 0.3 3 6 23
DaTN1 03915/18.6 0.4 1.4 <0.02 <0.02 70 <0.05 6 0.2 4 8 34
DaTN1 03915/24.1 0.3 1.6 <0.05 <0.05 78 <0.05 7 0.4 4 10 39
DaTN1 03915/28.5 0.5 1.5 <0.05 <0.05 103 <0.1 9 0.6 5 14 63
DaTN1 03915/44.5 0.3 1.7 <0.05 <0.05 109 <0.1 9 0.5 5 16 79
DaTN1 03915/52.3 0.3 1.9 <0.05 <0.05 123 <0.1 11 0.5 5 17 43
DaTN1 03915/67.4 0.4 1.9 <0.05 <0.05 132 <0.1 9 0.4 5 20 51
DaTN1 03915/75.7 0.3 2.6 <0.05 <0.05 152 <0.1 9 0.5 6 21 52
DaTN1 03915/121.3 0.4 2.5 <0.05 <0.05 220 <0.1 11 0.5 6 26 66
DaTN1 03915/170.7 0.6 2.3 <0.05 <0.05 250 <0.1 16 0.4 8 30 80
DaTN1 03915/242.2 0.6 2.2 <0.05 <0.05 342 <0.1 19 0.5 9 40 107
DaTN1 03915/335.1 0.5 2.6 <0.1 <0.1 394 0.2 16 0.5 9 47 121
DaTN1 03915/431.5 0.6 2.4 <0.1 <0.1 434 <0.1 16 0.5 9 53 133
DaTN1 04272/1.3 0.2 0.9 <0.02 <0.02 6 <0.05 3 0.1 2 3 19
DaTN1 04272/3.1 0.2 1.5 <0.02 <0.02 10 <0.05 4 0.1 2 4 21
DaTN1 04272/18.6 0.3 2.2 <0.02 <0.02 17 <0.05 6 0.1 3 5 18
DaTN1 04272/24.1 0.2 2.2 <0.05 <0.05 19 <0.1 6 0.1 3 7 25
DaTN1 04272/28.5 0.2 2.7 <0.05 <0.05 24 <0.1 8 0.1 4 7 31
DaTN1 04272/44.5 0.4 3.0 <0.05 <0.05 30 <0.1 8 0.1 4 9 39
DaTN1 04272/52.3 0.2 2.9 <0.05 <0.05 32 <0.1 8 0.1 4 10 27
DaTN1 04272/67.4 0.3 3.1 <0.05 <0.05 35 <0.1 10 0.1 4 12 33
DaTN1 04272/75.7 0.2 3.6 <0.05 <0.05 50 <0.1 10 0.1 4 12 33
DaTN1 04272/121.3 0.1 2.9 <0.05 <0.05 69 <0.1 8 0.1 4 17 49
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Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons

Echantillon / heures F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
DaTN1 04272/170.7 0.4 3.5 <0.05 <0.05 129 <0.1 10 0.2 4 20 62
DaTN1 04272/242.2 <0.05 3.8 <0.05 <0.05 189 <0.1 12 0.3 5 29 85
DaTN1 04272/335.1 0.3 4.0 <0.05 <0.05 153 <0.1 9 0.3 5 35 97
DaTN1 04272/431.5 0.3 2.7 <0.05 <0.05 228 <0.1 9 0.2 5 39 107
DaTN1 04607/1.3 0.1 0.7 <0.02 <0.02 25 <0.05 2 0.1 2 3 22
DaTN1 04607/3.1 0.2 1.0 <0.02 <0.02 33 <0.05 2 0.1 2 4 25
DaTN1 04607/18.6 0.2 1.7 <0.02 <0.02 53 <0.05 3 0.0 2 7 29
DaTN1 04607/24.1 0.1 1.9 <0.05 <0.05 55 <0.1 3 0.1 3 9 37
DaTN1 04607/28.5 <0.05 2.6 <0.05 <0.05 74 <0.1 4 0.1 3 10 42
DaTN1 04607/44.5 <0.05 2.4 <0.05 <0.05 83 <0.1 5 0.1 3 13 75
DaTN1 04607/52.3 0.2 2.2 <0.05 <0.05 88 <0.1 4 0.1 3 13 52
DaTN1 04607/67.4 0.2 2.8 <0.05 <0.05 109 <0.1 4 0.2 3 15 56
DaTN1 04607/75.7 <0.05 2.4 <0.05 <0.05 88 <0.1 11 0.1 3 15 56
DaTN1 04607/121.3 <0.05 3.0 <0.05 <0.05 135 <0.1 4 0.2 3 19 72
DaTN1 04607/170.7 <0.05 2.8 <0.05 <0.05 164 <0.1 7 0.2 3 21 84
DaTN1 04607/242.2 <0.05 2.8 <0.05 <0.05 210 <0.1 7 0.2 3 26 103
DaTN1 04607/335.1 <0.05 2.8 <0.05 <0.05 254 <0.1 4 0.2 3 30 116
DaTN1 04607/431.5 <0.05 2.4 <0.05 <0.05 354 <0.1 4 0.1 3 39 164

Tableau C.4: Dosages (mg.] 1) par diffusion des echantillons DaTN1 du forage TN1

Echantillon / heures F Cl NO2 Br NO3 SO4
TN3 BLANC/5 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/12 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/24 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/40 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/62 <0.01 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/120 0.3 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/238 0.5 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/543 0.8 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 BLANC/975 1.5 <0.1 <0.01 <0.01 1.37 4
TN3 BLANC/1750 2.4 <0.1 <0.01 <0.01 <0.01 <0.3
TN3 00969/5 0.7 1.4 <0.02 <0.02 0.21 16
TN3 00969/12 1.0 1.9 <0.02 <0.02 0.27 23
TN3 00969/24 1.3 2.6 <0.02 <0.02 <0.02 38
TN3 00969/40 1.6 3.2 <0.02 <0.02 <0.02 58
TN3 00969/62 1.6 3.3 <0.02 <0.02 <0.02 75
TN3 00969/120 1.5 6.5 <0.04 <0.04 1.76 124
TN3 00969/238 1.3 3.5 <0.04 <0.04 <0.04 185
TN3 00969/543 0.9 3.7 <0.04 <0.04 <0.04 321
TN3 00969/975 <0.1 4.3 <0.1 <0.1 <0.1 498
TN3 00969/1750 0.8 3.4 <0.10 <0.10 <0.10 727
TN3 01500/5 0.6 1.4 <0.02 <0.02 0.25 12
TN3 01500/12 0.8 1.8 <0.02 <0.02 0.19 19
TN3 01500/24 1.0 2.1 <0.02 <0.02 0.19 30
TN3 01500/40 1.3 2.8 <0.02 <0.02 <0.02 43
TN3 01500/62 1.4 2.7 <0.02 <0.02 <0.02 56
TN3 01500/120 1.4 3.3 <0.04 <0.04 <0.04 92
TN3 01500/238 1.6 3.2 <0.04 <0.04 <0.04 148
TN3 01500/543 1.0 3.1 <0.04 <0.04 <0.04 247
TN3 01500/975 0.8 4.0 <0.1 <0.1 <0.1 371
TN3 01500/1750 0.8 3.0 <0.10 <0.10 <0.10 564
TN3 02020/5 0.8 1.6 <0.02 <0.02 0.71 12
TN3 02020/12 1.2 2.4 <0.02 <0.02 <0.02 19
TN3 02020/24 1.5 2.9 <0.02 <0.02 <0.02 31
TN3 02020/40 1.6 3.5 <0.02 <0.02 <0.02 40
TN3 02020/62 2.0 3.9 <0.02 <0.02 <0.02 59
TN3 02020/120 1.7 4.3 <0.04 <0.04 <0.04 92
TN3 02020/238 1.6 4.1 <0.04 <0.04 <0.04 150
TN3 02020/543 1.1 4.2 <0.04 <0.04 <0.04 277
TN3 02020/975 0.7 4.2 <0.1 <0.1 <0.1 450
TN3 02020/1750 0.9 4.1 <0.10 <0.10 <0.10 689
TN3 02520/5 0.7 1.3 <0.02 <0.02 0.31 9
TN3 02520/12 0.7 1.7 <0.02 <0.02 0.27 13
TN3 02520/24 0.9 1.9 <0.02 <0.02 0.16 20
TN3 02520/40 1.2 2.5 <0.02 <0.02 <0.02 33
TN3 02520/62 1.2 2.6 <0.02 <0.02 <0.02 41
TN3 02520/120 1.3 3.1 <0.04 <0.04 <0.04 71
TN3 02520/238 1.5 2.9 <0.04 <0.04 <0.04 125
TN3 02520/543 1.0 2.9 <0.04 <0.04 <0.04 234
TN3 02520/975 0.6 3.1 <0.1 <0.1 1.13 334
TN3 02520/1750 <0.1 2.5 <0.10 <0.10 <0.10 471
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Dosages des echantillons des forages verticaux TN1 et TN3

Echantillon / heures F Cl NO2 Br NO3 SO4
TN3 03010/5 0.7 1.7 <0.02 <0.02 0.15 13
TN3 03010/12 1.2 2.7 <0.02 <0.02 0.19 21
TN3 03010/24 1.4 3.3 <0.02 <0.02 0.13 32
TN3 03010/40 1.9 4.0 <0.02 <0.02 <0.02 46
TN3 03010/62 2.0 4.3 <0.02 <0.02 <0.02 63
TN3 03010/120 1.8 4.6 <0.04 <0.04 <0.04 94
TN3 03010/238 2.1 4.7 <0.04 <0.04 <0.04 152
TN3 03010/543 1.4 4.6 <0.04 <0.04 <0.04 242
TN3 03010/975 0.9 4.9 <0.1 <0.1 <0.1 371
TN3 03010/1750 <0.1 4.2 <0.10 <0.10 <0.10 522
TN3 03520/5 0.8 1.9 <0.02 <0.02 0.31 14
TN3 03520/12 1.1 3.7 <0.02 <0.02 0.23 21
TN3 03520/24 1.4 3.5 <0.02 <0.02 0.11 35
TN3 03520/40 1.8 4.5 <0.02 <0.02 0.79 49
TN3 03520/62 1.7 4.7 <0.02 <0.02 <0.02 65
TN3 03520/120 1.7 5.3 <0.04 <0.04 <0.04 105
TN3 03520/238 1.8 5.3 <0.04 <0.04 <0.04 162
TN3 03520/543 1.4 5.4 <0.04 <0.04 <0.04 269
TN3 03520/975 0.8 6.0 <0.1 <0.1 <0.1 368
TN3 03520/1750 <0.1 4.8 <0.10 <0.10 <0.10 503
TN3 03994/5 0.7 1.7 <0.02 <0.02 0.35 13
TN3 03994/12 1.2 2.8 <0.02 <0.02 0.49 22
TN3 03994/24 1.4 3.8 <0.02 <0.02 <0.02 36
TN3 03994/40 1.7 4.6 <0.02 <0.02 <0.02 51
TN3 03994/62 2.0 4.8 <0.02 <0.02 <0.02 69
TN3 03994/120 1.6 5.2 <0.04 <0.04 <0.04 106
TN3 03994/238 2.0 5.2 <0.04 <0.04 <0.04 168
TN3 03994/543 1.6 5.2 <0.04 <0.04 <0.04 246
TN3 03994/975 1.1 5.4 <0.1 <0.1 <0.1 352
TN3 03994/1750 1.2 5.0 <0.10 <0.10 <0.10 489
TN3 04513/5 0.9 1.9 <0.02 <0.02 0.33 23
TN3 04513/12 1.1 2.7 <0.02 <0.02 0.14 33
TN3 04513/24 1.4 3.7 <0.02 <0.02 0.51 53
TN3 04513/40 1.6 4.2 <0.02 <0.02 <0.02 74
TN3 04513/62 1.5 4.5 <0.02 <0.02 <0.02 96
TN3 04513/120 1.6 4.7 <0.04 <0.04 <0.04 139
TN3 04513/238 1.6 4.8 <0.04 <0.04 <0.04 211
TN3 04513/543 0.9 4.7 <0.04 <0.04 <0.04 328
TN3 04513/975 0.7 4.5 <0.1 <0.1 1.63 486
TN3 04513/1750 0.9 4.2 <0.10 <0.10 <0.10 678
TN3 04778/5 0.8 2.2 <0.02 <0.02 0.29 15
TN3 04778/12 1.2 3.0 <0.02 <0.02 <0.02 24
TN3 04778/24 1.4 3.9 <0.02 <0.02 0.16 39
TN3 04778/40 1.8 5.0 <0.02 <0.02 <0.02 54
TN3 04778/62 2.0 5.5 <0.02 <0.02 <0.02 74
TN3 04778/120 1.5 5.8 <0.04 <0.04 <0.04 114
TN3 04778/238 1.8 5.4 <0.04 <0.04 <0.04 164
TN3 04778/543 2.2 7.2 <0.04 <0.04 <0.04 268
TN3 04778/975 0.9 5.4 <0.1 <0.1 <0.1 383
TN3 04778/1750 1.1 5.0 <0.10 <0.10 <0.10 526
TN3 05260/5 0.6 1.8 <0.02 <0.02 0.18 13
TN3 05260/12 0.9 2.4 <0.02 <0.02 <0.02 20
TN3 05260/24 1.0 2.9 <0.02 <0.02 <0.02 29
TN3 05260/40 1.5 3.9 <0.02 <0.02 <0.02 44
TN3 05260/62 1.6 4.1 <0.02 <0.02 <0.02 58
TN3 05260/120 1.5 4.5 <0.04 <0.04 <0.04 92
TN3 05260/238 1.6 4.2 <0.04 <0.04 <0.04 143
TN3 05260/543 1.3 4.6 <0.04 <0.04 <0.04 243
TN3 05260/975 1.0 5.1 <0.1 <0.1 <0.1 341
TN3 05260/1750 1.0 4.2 <0.10 <0.10 <0.10 482
TN3 05514/5 0.8 1.8 <0.02 <0.02 0.28 14
TN3 05514/12 0.9 2.6 <0.02 <0.02 0.12 21
TN3 05514/24 1.2 3.5 <0.02 <0.02 0.18 37
TN3 05514/40 1.5 4.4 <0.02 <0.02 <0.02 53
TN3 05514/62 1.7 4.9 <0.02 <0.02 <0.02 72
TN3 05514/120 1.5 5.6 <0.04 <0.04 <0.04 110
TN3 05514/238 1.6 5.4 <0.04 <0.04 <0.04 167
TN3 05514/543 1.1 6.5 <0.04 <0.04 <0.04 267
TN3 05514/975 1.0 4.9 <0.1 <0.1 <0.1 357
TN3 05514/1750 1.0 5.4 <0.10 <0.10 <0.10 474
TN3 06010/5 0.9 2.3 <0.02 <0.02 0.17 22
TN3 06010/12 1.2 4.0 <0.02 <0.02 0.21 41
TN3 06010/24 1.4 5.1 <0.02 <0.02 <0.02 65
TN3 06010/40 1.6 6.5 <0.02 <0.02 <0.02 87
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Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons

Echantillon / heures F Cl NO2 Br NO3 SO4
TN3 06010/62 1.7 6.9 <0.02 <0.02 <0.02 113
TN3 06010/120 1.5 7.6 <0.04 <0.04 <0.04 166
TN3 06010/238 1.5 7.6 <0.04 <0.04 <0.04 233
TN3 06010/543 0.9 7.9 <0.04 <0.04 <0.04 346
TN3 06010/975 0.7 7.2 <0.1 <0.1 <0.1 485
TN3 06010/1750 0.5 7.0 <0.10 <0.10 <0.10 653
TN3 06256/5 0.9 2.7 <0.02 <0.02 0.75 21
TN3 06256/12 1.3 3.6 <0.02 <0.02 0.15 30
TN3 06256/24 1.4 4.6 <0.02 <0.02 <0.02 46
TN3 06256/40 1.6 5.5 <0.02 <0.02 <0.02 64
TN3 06256/62 1.9 6.0 <0.02 <0.02 <0.02 83
TN3 06256/120 1.5 6.7 <0.04 <0.04 <0.04 130
TN3 06256/238 1.6 6.6 <0.04 <0.04 <0.04 193
TN3 06256/543 1.2 6.7 <0.04 <0.04 <0.04 298
TN3 06256/975 0.8 6.5 <0.1 <0.1 <0.1 417
TN3 06256/1750 0.9 6.3 <0.10 <0.10 <0.10 580
TN3 06765/5 0.7 2.1 <0.02 <0.02 0.25 14
TN3 06765/12 0.9 3.2 <0.02 <0.02 0.23 22
TN3 06765/24 1.1 4.2 <0.02 <0.02 0.14 36
TN3 06765/40 1.4 5.4 <0.02 <0.02 <0.02 51
TN3 06765/62 1.7 5.9 <0.02 <0.02 <0.02 68
TN3 06765/120 1.5 6.8 <0.04 <0.04 <0.04 105
TN3 06765/238 1.7 6.7 <0.04 <0.04 <0.04 161
TN3 06765/543 1.3 6.9 <0.04 <0.04 <0.04 262
TN3 06765/975 0.7 6.5 <0.1 <0.1 <0.1 361
TN3 06765/1750 1.0 6.7 <0.10 <0.10 <0.10 488
TN3 07250/5 0.6 2.4 <0.02 <0.02 0.23 15
TN3 07250/12 1.0 3.7 <0.02 <0.02 0.21 25
TN3 07250/24 1.1 4.8 <0.02 <0.02 0.24 38
TN3 07250/40 1.5 6.1 <0.02 <0.02 <0.02 52
TN3 07250/62 1.7 6.8 <0.02 <0.02 <0.02 70
TN3 07250/120 1.5 7.9 <0.04 <0.04 <0.04 109
TN3 07250/238 1.6 7.8 <0.04 <0.04 <0.04 166
TN3 07250/543 1.2 8.2 <0.04 <0.04 <0.04 268
TN3 07250/975 1.0 7.9 <0.1 <0.1 <0.1 358
TN3 07250/1750 0.8 7.3 <0.10 <0.10 <0.10 465
TN3 07496/5 0.8 2.8 <0.02 <0.02 0.39 18
TN3 07496/12 1.1 4.2 <0.02 <0.02 0.10 29
TN3 07496/24 1.3 5.3 <0.02 <0.02 0.13 45
TN3 07496/40 1.5 6.8 <0.02 <0.02 <0.02 61
TN3 07496/62 1.8 7.4 <0.02 <0.02 <0.02 82
TN3 07496/120 1.5 8.2 <0.04 <0.04 <0.04 125
TN3 07496/238 1.8 8.2 <0.04 <0.04 <0.04 190
TN3 07496/543 1.2 8.3 <0.04 <0.04 <0.04 295
TN3 07496/975 0.9 8.9 <0.1 <0.1 <0.1 404
TN3 07496/1750 0.9 8.0 <0.10 <0.10 <0.10 541
TN3 07980/5 0.7 2.5 <0.02 <0.02 0.21 18
TN3 07980/12 1.2 4.4 <0.02 <0.02 0.17 33
TN3 07980/24 1.4 5.8 <0.02 <0.02 <0.02 52
TN3 07980/40 1.7 6.9 <0.02 <0.02 <0.02 71
TN3 07980/62 1.8 7.6 <0.02 <0.02 <0.02 88
TN3 07980/120 1.4 8.9 <0.04 <0.04 <0.04 140
TN3 07980/238 1.6 8.6 <0.04 <0.04 <0.04 208
TN3 07980/543 1.1 8.6 <0.04 <0.04 <0.04 317
TN3 07980/975 1.3 8.6 <0.1 <0.1 <0.1 454
TN3 07980/1750 <0.1 7.8 <0.10 <0.10 <0.10 590
TN3 08265/5 0.6 2.7 <0.02 <0.02 0.33 17
TN3 08265/12 0.8 3.2 <0.02 <0.02 0.16 23
TN3 08265/24 1.0 4.3 <0.02 <0.02 <0.02 38
TN3 08265/40 1.2 5.7 <0.02 <0.02 <0.02 51
TN3 08265/62 1.5 6.1 <0.02 <0.02 <0.02 68
TN3 08265/120 1.3 7.3 <0.04 <0.04 <0.04 105
TN3 08265/238 1.2 7.2 <0.04 <0.04 <0.04 154
TN3 08265/543 1.2 7.8 <0.04 <0.04 <0.04 259
TN3 08265/975 1.0 7.5 <0.1 <0.1 <0.1 351
TN3 08265/1750 1.2 6.7 <0.10 <0.10 <0.10 488
TN3 08780/5 0.6 2.7 <0.02 <0.02 0.43 19
TN3 08780/12 0.9 3.7 <0.02 <0.02 0.17 28
TN3 08780/24 1.1 5.2 <0.02 <0.02 <0.02 47
TN3 08780/40 1.3 7.0 <0.02 <0.02 <0.02 66
TN3 08780/62 1.3 7.4 <0.02 <0.02 <0.02 82
TN3 08780/120 1.4 8.8 <0.04 <0.04 <0.04 123
TN3 08780/238 1.2 9.1 <0.04 <0.04 <0.04 185
TN3 08780/543 1.1 9.5 <0.04 <0.04 <0.04 294
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Dosages des echantillons des forages verticaux TN1 et TN3

Echantillon / heures F Cl NO2 Br NO3 SO4
TN3 08780/975 1.3 9.5 <0.1 <0.1 <0.1 410
TN3 08780/1750 0.8 8.6 <0.10 <0.10 <0.10 558
TN3 09250/5 0.6 2.1 <0.02 <0.02 0.21 18
TN3 09250/12 0.8 3.2 <0.02 <0.02 0.20 29
TN3 09250/24 0.9 4.1 <0.02 <0.02 <0.02 43
TN3 09250/40 0.9 5.1 <0.02 <0.02 <0.02 55
TN3 09250/62 1.0 5.8 <0.02 <0.02 <0.02 76
TN3 09250/120 1.1 6.8 <0.04 <0.04 <0.04 112
TN3 09250/238 1.0 7.0 <0.04 <0.04 <0.04 169
TN3 09250/543 0.9 7.3 <0.04 <0.04 <0.04 263
TN3 09250/975 1.0 6.4 <0.1 <0.1 <0.1 341
TN3 09250/1750 1.0 6.5 <0.10 <0.10 <0.10 465
TN3 09535/5 0.5 2.5 <0.02 <0.02 0.16 17
TN3 09535/12 0.8 3.8 <0.02 <0.02 <0.02 28
TN3 09535/24 0.9 4.9 <0.02 <0.02 <0.02 42
TN3 09535/40 1.1 6.6 <0.02 <0.02 <0.02 60
TN3 09535/62 1.3 7.1 <0.02 <0.02 <0.02 76
TN3 09535/120 1.2 8.2 <0.04 <0.04 <0.04 115
TN3 09535/238 1.1 8.2 <0.04 <0.04 <0.04 172
TN3 09535/543 0.9 8.5 <0.04 <0.04 <0.04 271
TN3 09535/975 0.8 8.1 <0.1 <0.1 <0.1 371
TN3 09535/1750 1.0 7.9 <0.10 <0.10 <0.10 483
TN3 10012/5 0.6 2.8 <0.02 <0.02 0.19 18
TN3 10012/12 0.9 4.1 <0.02 <0.02 0.08 26
TN3 10012/24 1.0 5.5 <0.02 <0.02 0.15 43
TN3 10012/40 1.3 7.3 <0.02 <0.02 <0.02 61
TN3 10012/62 1.4 8.0 <0.02 <0.02 <0.02 78
TN3 10012/120 1.4 8.9 <0.04 <0.04 <0.04 106
TN3 10012/238 1.4 9.9 <0.04 <0.04 <0.04 173
TN3 10012/543 1.1 10.2 <0.04 <0.04 <0.04 271
TN3 10012/975 0.9 10.1 <0.1 <0.1 <0.1 385
TN3 10012/1750 0.8 8.8 <0.10 <0.10 <0.10 523
TN3 10500/5 0.7 3.4 <0.02 <0.02 0.22 26
TN3 10500/12 1.1 5.2 <0.02 <0.02 0.08 40
TN3 10500/24 1.3 7.0 <0.02 <0.02 0.09 64
TN3 10500/40 1.6 8.6 <0.04 <0.04 <0.04 82
TN3 10500/62 1.6 9.3 <0.04 <0.04 <0.04 107
TN3 10500/120 1.6 10.3 <0.04 <0.04 <0.04 159
TN3 10500/238 1.5 10.8 <0.04 <0.04 <0.04 230
TN3 10500/543 1.1 11.1 <0.05 <0.05 <0.05 355
TN3 10500/975 0.8 10.9 <0.1 <0.1 <0.1 499
TN3 10500/1750 1.4 10.2 <0.10 <0.10 <0.10 676
TN3 10765/5 0.8 3.4 <0.02 <0.02 0.32 27
TN3 10765/12 1.2 4.6 <0.02 <0.02 0.15 41
TN3 10765/24 1.3 6.3 <0.02 <0.02 <0.02 66
TN3 10765/40 1.6 7.9 <0.04 <0.04 <0.04 85
TN3 10765/62 1.6 8.7 <0.04 <0.04 <0.04 110
TN3 10765/120 1.5 9.4 <0.04 <0.04 <0.04 156
TN3 10765/238 1.7 9.9 <0.04 <0.04 <0.04 222
TN3 10765/543 1.4 10.1 <0.05 <0.05 <0.05 334
TN3 10765/975 1.3 9.9 <0.1 <0.1 <0.1 471
TN3 10765/1750 1.2 9.1 <0.10 <0.10 <0.10 625
TN3 11040/5 0.9 3.6 <0.02 <0.02 0.28 27
TN3 11040/12 1.2 5.2 <0.02 <0.02 0.12 43
TN3 11040/24 1.5 6.9 <0.02 <0.02 0.13 65
TN3 11040/40 1.7 8.6 <0.04 <0.04 <0.04 81
TN3 11040/62 2.0 9.5 <0.04 <0.04 <0.04 109
TN3 11040/120 1.6 10.6 <0.04 <0.04 <0.04 165
TN3 11040/238 1.9 10.5 <0.04 <0.04 <0.04 230
TN3 11040/543 1.4 9.2 <0.05 <0.05 <0.05 319
TN3 11040/975 1.1 10.0 <0.1 <0.1 <0.1 465
TN3 11040/1750 1.0 9.4 <0.10 <0.10 <0.10 625
TN3 11485/5 0.8 4.9 <0.02 <0.02 0.22 33
TN3 11485/12 1.3 7.1 <0.02 <0.02 0.23 51
TN3 11485/24 1.6 9.3 <0.02 <0.02 0.12 75
TN3 11485/40 1.7 11.1 <0.04 <0.04 <0.04 97
TN3 11485/62 2.0 11.6 <0.04 <0.04 <0.04 122
TN3 11485/120 2.0 14.0 <0.04 <0.04 <0.04 180
TN3 11485/238 1.8 13.1 <0.04 <0.04 <0.04 244
TN3 11485/543 1.2 13.3 <0.05 <0.05 <0.05 381
TN3 11485/975 <01 12.5 <0.1 <0.1 <0.1 548
TN3 11485/1750 <0.10 12.0 <0.10 <0.10 <0.10 737
TN3 12018/5 1.0 3.8 <0.02 <0.02 0.31 32
TN3 12018/12 1.6 6.4 <0.02 <0.02 0.15 58
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Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons

Echantillon / heures F Cl NO2 Br NO3 SO4
TN3 12018/24 1.8 8.4 <0.02 <0.02 <0.02 88
TN3 12018/40 2.2 10.0 <0.04 <0.04 <0.04 114
TN3 12018/62 2.1 10.1 <0.04 <0.04 <0.04 141
TN3 12018/120 1.8 11.3 <0.04 <0.04 <0.04 206
TN3 12018/238 2.1 11.2 <0.04 <0.04 <0.04 277
TN3 12018/543 1.5 10.8 <0.05 <0.05 <0.05 370
TN3 12018/975 1.2 10.9 <0.1 <0.1 <0.1 488
TN3 12018/1750 1.2 10.0 <0.10 <0.10 <0.10 600
TN3 12465/5 1.1 5.9 <0.02 <0.02 0.30 47
TN3 12465/12 1.4 8.3 <0.02 <0.02 0.89 70
TN3 12465/24 1.7 10.7 <0.02 <0.02 <0.02 104
TN3 12465/40 1.9 11.8 <0.04 <0.04 <0.04 128
TN3 12465/62 1.9 12.6 <0.04 <0.04 <0.04 164
TN3 12465/120 1.5 14.4 <0.04 <0.04 1.74 235
TN3 12465/238 1.5 13.3 <0.04 <0.04 <0.04 306
TN3 12465/543 1.1 12.9 <0.10 <0.10 <0.10 433
TN3 12465/975 <0.1 13.4 <0.1 <0.1 <0.1 556
TN3 12465/1750 0.9 12.4 <0.10 <0.10 <0.10 688
TN3 12735/5 1.0 7.4 <0.02 <0.02 0.19 68
TN3 12735/12 1.4 11.0 <0.02 <0.02 0.17 106
TN3 12735/24 1.5 14.9 <0.02 <0.02 0.39 154
TN3 12735/40 1.7 16.5 <0.04 <0.04 <0.04 194
TN3 12735/62 1.9 17.0 <0.04 <0.04 <0.04 237
TN3 12735/120 1.5 19.8 <0.04 <0.04 <0.04 319
TN3 12735/238 1.1 19.1 <0.04 <0.04 <0.04 401
TN3 12735/543 0.9 18.3 <0.10 <0.10 <0.10 577
TN3 12735/975 0.8 19.4 <0.1 <0.1 <0.1 712
TN3 12735/1750 <0.15 16.2 <0.15 <0.15 <0.15 857
TN3 13255/5 0.8 3.8 <0.02 <0.02 0.26 36
TN3 13255/12 1.2 5.6 <0.02 <0.02 0.11 55
TN3 13255/24 1.3 7.2 <0.02 <0.02 <0.02 78
TN3 13255/40 1.6 8.8 <0.04 <0.04 <0.04 102
TN3 13255/62 1.6 9.2 <0.04 <0.04 <0.04 132
TN3 13255/120 1.7 10.5 <0.04 <0.04 <0.04 200
TN3 13255/238 1.4 10.2 <0.04 <0.04 <0.04 282
TN3 13255/543 1.2 9.5 <0.10 <0.10 <0.10 403
TN3 13255/975 0.9 10.1 <0.1 <0.1 <0.1 515
TN3 13255/1750 0.7 9.4 <0.10 <0.10 <0.10 640
TN3 13870/5 1.0 3.3 <0.02 <0.02 0.28 33
TN3 13870/12 1.4 5.0 <0.02 <0.02 0.13 56
TN3 13870/24 1.7 6.7 <0.02 <0.02 0.20 89
TN3 13870/40 2.1 7.7 <0.04 <0.04 <0.04 117
TN3 13870/62 2.1 7.8 <0.04 <0.04 <0.04 144
TN3 13870/120 1.7 9.0 <0.04 <0.04 <0.04 207
TN3 13870/238 1.8 7.9 <0.04 <0.04 <0.04 276
TN3 13870/543 1.4 7.8 <0.10 <0.10 <0.10 388
TN3 13870/975 1.4 8.0 <0.1 <0.1 <0.1 497
TN3 13870/1750 1.0 8.1 <0.10 <0.10 <0.10 613
TN3 14295/5 0.8 3.7 <0.02 <0.02 0.47 35
TN3 14295/12 1.0 4.5 <0.02 <0.02 0.14. 57
TN3 14295/24 1.2 6.4 <0.02 <0.02 0.15 90
TN3 14295/40 1.5 7.7 <0.04 <0.04 <0.04 116
TN3 14295/62 1.9 8.3 <0.04 <0.04 <0.04 145
TN3 14295/120 1.7 9.6 <0.04 <0.04 <0.04 215
TN3 14295/238 1.5 9.6 <0.04 <0.04 <0.04 301
TN3 14295/543 1.1 8.6 <0.10 <0.10 <0.10 392
TN3 14295/975 0.9 9.4 <0.1 <0.1 <0.1 557
TN3 14295/1750 0.9 8.5 <0.10 <0.10 <0.10 707
TN3 14752/5 0.7 2.9 <0.02 <0.02 0.25 50
TN3 14752/12 1.0 4.4 <0.02 <0.02 0.09 68
TN3 14752/24 0.9 6.1 <0.02 <0.02 <0.02 111
TN3 14752/40 1.1 7.9 <0.04 <0.04 <0.04 146
TN3 14752/62 1.1 8.5 <0.04 <0.04 <0.04 173
TN3 14752/120 - 10.7 <0.04 <0.04 <0.04 243
TN3 14752/238 - 11.3 <0.04 <0.04 <0.04 322
TN3 14752/543 0.5 11.8 <0.10 <0.10 <0.10 490
TN3 14752/975 0.7 12.2 <0.1 <0.1 <0.1 642
TN3 14752/1750 0.9 10.9 <0.10 <0.10 <0.10 829
TN3 15061/5 0.7 2.3 <0.02 <0.02 0.31 41
TN3 15061/12 0.8 2.9 <0.02 <0.02 0.13 52
TN3 15061/24 0.9 3.9 <0.02 <0.02 <0.02 74
TN3 15061/40 0.8 4.9 <0.04 <0.04 <0.04 95
TN3 15061/62 0.9 5.7 <0.04 <0.04 <0.04 200
TN3 15061/120 - 7.2 <0.04 <0.04 <0.04 178
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Dosages des echantillons des forages horizontaux TF1 et TF4

Echantillon / heures F Cl NO2 Br NO3 SO4
TN3 15061/238 - 7.8 <0.04 <0.04 <0.04 245
TN3 15061/543 0.5 7.8 <0.10 <0.10 <0.10 350
TN3 15061/975 0.8 8.2 <0.1 <0.1 <0.1 481
TN3 15061/1750 <0.10 7.1 <0.10 <0.10 <0.10 618

Tableau C.5: Dosages (mg.l 1) par diffusion des echantillons provenant du forage TN3

C.4 Dosages des echantillons des forages horizontaux TF1 
et TF4

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
TF1 BLANC/22-10 5.0 <0.2 <0.15 <0.15 <0.6 <0.01 0 0.1 <0.05 <0.05 <0.3
TF1 BLANC/03-12 7.1 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.2 0 0.1 <0.05 <0.05 <0.3
TF1 BLANC/14-01 6.0 <0.5 <0.05 <0.05 <1.5 <0.01 0 0.0 <0.05 <0.05 <0.3
TF1 BLANC/20-06 0.7 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 0 0.1 <0.05 <0.05 1
TF1 BLANC/11-07 2.0 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 0 0.1 <0.05 <0.05 1
TF1 BLANC/01-08 4.1 <0.2 <0.02 <0.02 <0.6 <0.01 0 0.1 <0.05 <0.05 <0.3
TF1 01435/22-10 <0.2 4.4 <0.2 <0.2 1330 <0.2 418 5.8 45 63 115
TF1 01435/03-12 <0.25 4.7 <0.25 <0.25 1642 <0.2 443 5.9 49 85 154
TF1 01435/14-01 <0.25 3.6 <0.25 <0.25 1769 <0.2 436 4.9 38 95 174
TF1 01447/22-10 <0.2 5.4 <0.15 <0.15 1147 <0.15 388 5.4 25 34 64
TF1 01447/03-12 <0.2 4.1 <0.2 <0.2 1218 <0.2 422 3.2 28 52 98
TF1 01447/14-01 <0.2 5.5 <0.2 <0.2 1442 <0.2 445 4.1 24 65 123
TF1 01460/22-10 1.4 5.2 <0.15 <0.15 922 <0.15 314 4.0 21 24 47
TF1 01460/03-12 <0.15 5.7 <0.15 <0.15 1304 <0.2 404 5.0 29 44 79
TF1 01460/14-01 <0.2 3.8 <0.2 <0.2 1309 <0.2 412 3.8 24 56 107
TF1 01476/22-10 1.0 5.2 <0.15 1.8 970 <0.15 354 4.6 23 28 53
TF1 01476/03-12 <0.15 4.9 <0.15 <0.15 1313 <0.2 378 5.2 25 43 81
TF1 01476/14-01 <0.2 3.8 <0.2 <0.2 1270 <0.2 402 3.7 21 54 101
TF1 01483/22-10 1.6 5.7 <0.15 <0.15 757 <0.15 312 4.0 17 23 43
TF1 01483/03-12 <0.15 4.6 <0.15 <0.15 956 <0.2 365 4.9 21 40 75
TF1 01483/14-01 <0.2 5.0 <0.2 <0.2 1087 <0.2 363 3.9 16 45 89
TF1 01496/22-10 1.2 4.8 <0.15 <0.15 784 <0.15 295 3.7 12 20 41
TF1 01496/03-12 <0.15 4.0 <0.15 <0.15 728 <0.2 342 3.7 15 32 65
TF1 01496/14-01 <0.15 4.1 <0.15 <0.15 1034 <0.2 383 4.2 14 41 84
TF1 01505/22-10 1.3 4.2 <0.15 <0.15 914 <0.15 303 3.8 15 24 51
TF1 01505/03-12 <0.15 4.8 <0.15 <0.15 1186 <0.2 374 4.1 19 40 79
TF1 01505/14-01 <0.2 4.0 <0.2 <0.2 1214 <0.2 372 2.7 15 47 96
TF1 01515/22-10 1.4 6.1 <0.15 <0.15 910 <0.15 355 4.6 20 25 48
TF1 01515/03-12 <0.15 6.0 <0.15 <0.15 1251 <0.2 411 4.7 23 40 74
TF1 01515/14-01 <0.2 5.5 <0.2 <0.2 1259 <0.2 416 2.6 18 46 88
TF1 01528/22-10 1.5 5.4 <0.15 0.5 835 <0.15 328 4.0 15 21 42
TF1 01528/03-12 <0.15 3.8 <0.15 <0.15 995 <0.2 397 4.9 21 40 78
TF1 01528/14-01 <0.15 4.3 <0.15 <0.15 1204 <0.2 386 3.9 15 46 91
TF1 01538/22-10 1.2 5.1 <0.15 0.6 703 <0.15 295 3.9 17 18 35
TF1 01538/03-12 <0.15 3.8 <0.15 <0.15 756 <0.2 377 5.0 23 34 60
TF1 01538/14-01 <0.15 4.4 <0.15 <0.15 1092 <0.2 362 2.6 17 40 76
TF1 01548/22-10 1.0 5.7 <0.15 <0.15 744 <0.15 304 3.6 12 19 37
TF1 01548/03-12 <0.15 6.2 <0.15 <0.15 1028 <0.2 360 4.1 15 32 63
TF1 01548/14-01 <0.2 5.4 <0.2 <0.2 1074 <0.2 372 3.3 12 37 74
TF1 01573/22-10 1.2 6.2 <0.15 <0.15 923 <0.15 352 4.2 20 26 54
TF1 01573/03-12 <0.15 6.9 <0.15 <0.15 1304 <0.2 404 5.0 25 45 84
TF1 01573/14-01 <0.2 6.0 <0.2 <0.2 1308 <0.2 425 3.8 20 55 106
TF1 01578/20-06 <0.15 4.8 <0.15 <0.15 819 - - - - - -
TF1 01578/11-07 <0.2 5.0 <0.2 <0.2 999 <0.20 532 9.8 28 45 101
TF1 01578/01-08 <0.15 3.5 <0.15 12.5 1037 <0.20 447 8.5 26 50 108
TF1 01634/20-06 <0.15 4.5 <0.15 <0.15 883 <0.15 362 6.0 22 47 94
TF1 01634/11-07 <0.2 3.7 <0.2 <0.2 1007 <0.20 574 8.8 27 44 99
TF1 01634/01-08 <0.2 5.9 <0.2 <0.2 1065 <0.20 474 7.4 25 48 107
TF1 01702/20-06 <0.15 3.4 <0.15 <0.15 830 <0.15 374 5.9 22 44 92
TF1 01702/11-07 <0.2 5.7 <0.2 <0.2 910 <0.20 505 10.6 26 46 117
TF1 01702/01-08 <0.15 4.8 <0.15 7.2 1045 <0.20 565 8.1 29 54 122
TF1 01893/20-06 <0.15 5.1 <0.15 <0.15 1043 <0.15 547 7.0 26 43 98
TF1 01893/11-07 <0.2 4.9 <0.2 <0.2 1195 <0.20 584 8.0 29 57 126
TF1 01893/01-08 <0.2 7.8 <0.2 12.2 1272 <0.20 631 8.9 34 74 159
TF1 01971/20-06 <0.15 6.7 <0.15 <0.15 852 <0.15 495 6.4 21 31 70
TF1 01971/11-07 <0.2 6.4 <0.2 <0.2 990 <0.20 551 7.5 26 45 101
TF1 01971/01-08 <0.2 5.6 <0.2 5.2 1086 <0.20 582 8.3 28 56 118

Tableau C.6: Dosages (mg.l 1) par diffusion des echantillons provenant du forage TF1
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Dosages par chromatographie ionique de la diffusion des echantillons

Echantillon / date F Cl NO2 NO3 SO4 Li Na NH4 K Mg Ca
TF4 BLANC/15-10 4.6 <0.2 <0.02 0.1 <0.6 - - - - - -
TF4 BLANC/26-11 14.5 0.5 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 0 0.0 0 <0.05 <0.3
TF4 BLANC/07-01 5.3 <0.5 <0.05 <0.05 <1.5 <0.01 0 0.0 <0.05 <0.05 <0.3
TF4 BLANC/20-06 0.7 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 <0.05 <0.05 <0.05 <0.3
TF4 BLANC/11-07 2.0 <0.4 <0.04 <0.04 <1.2 <0.01 <0.1 <0.05 <0.05 <0.05 <0.3
TF4 BLANC/01-08 4.1 <0.2 <0.02 <0.02 <0.6 <0.01 <0.1 <0.05 <0.05 <0.05 <0.3
TF4 01102/15-10 1.4 5.4 <0.15 1.4 1226 <0.1 412 5.5 40 37 67
TF4 01102/26-11 <0.2 5.1 <0.2 <0.2 1718 <0.15 431 6.6 49 76 149
TF4 01102/07-01 <0.25 4.4 <0.25 <0.25 1857 <0.15 473 6.1 47 96 190
TF4 01115/15-10 1.7 6.8 <0.15 0.8 1002 <0.1 373 3.4 21 36 76
TF4 01115/26-11 <0.15 4.8 <0.15 <0.15 1092 <0.15 393 5.3 28 57 113
TF4 01115/07-01 <0.15 5.2 <0.15 <0.15 1324 <0.15 420 4.2 26 70 141
TF4 01131/15-10 1.4 4.4 <0.1 <0.1 818 <0.1 360 3.1 18 25 54
TF4 01131/26-11 <0.15 5.2 <0.15 <0.15 1318 <0.15 359 4.9 23 45 93
TF4 01131/07-01 <0.2 4.1 <0.2 <0.2 1287 <0.15 432 4.2 25 61 125
TF4 01136/15-10 1.5 5.0 <0.15 0.8 1028 <0.1 387 4.4 36 39 73
TF4 01136/26-11 <0.15 5.6 <0.15 <0.15 1479 <0.15 385 5.7 41 60 110
TF4 01136/07-01 <0.2 3.7 <0.2 <0.2 1433 <0.15 426 5.1 38 77 149
TF4 01144/15-10 1.7 4.3 <0.1 <0.1 692 <0.1 321 2.8 15 22 47
TF4 01144/26-11 <0.15 4.7 <0.15 <0.15 1048 <0.15 338 6.1 21 40 80
TF4 01144/07-01 <0.15 3.9 <0.15 <0.15 1039 <0.15 354 3.0 18 45 92
TF4 01149/15-10 1.4 4.5 <0.1 <0.1 855 <0.1 338 3.1 17 23 51
TF4 01149/26-11 <0.15 4.9 <0.15 <0.15 1269 <0.15 371 3.1 23 41 78
TF4 01149/07-01 <0.2 3.7 <0.2 <0.2 1296 <0.15 418 3.9 22 55 112
TF4 01159/15-10 1.3 5.4 <0.15 <0.15 1239 <0.1 418 4.6 34 47 95
TF4 01159/26-11 <0.2 5.5 <0.2 <0.2 1622 <0.15 366 4.9 35 63 123
TF4 01159/07-01 <0.25 5.3 <0.25 <0.25 1742 <0.15 445 5.0 36 86 169
TF4 01163/15-10 1.5 5.8 <0.15 <0.15 1060 <0.1 412 3.9 27 36 72
TF4 01163/26-11 <0.2 3.8 <0.2 <0.2 1121 <0.15 401 5.1 31 56 109
TF4 01163/07-01 <0.2 5.1 <0.2 <0.2 1490 <0.15 459 4.6 30 72 141
TF4 01169/15-10 2.2 5.2 <0.15 <0.15 1116 <0.1 414 4.5 32 38 77
TF4 01169/26-11 <0.2 4.1 <0.2 <0.2 1308 <0.15 408 5.2 37 59 111
TF4 01169/07-01 <0.2 5.0 <0.2 <0.2 1536 <0.15 466 5.2 36 76 146
TF4 01175/15-10 1.3 4.1 <0.15 <0.15 1121 <0.1 365 4.4 32 38 75
TF4 01175/26-11 <0.2 4.8 <0.2 <0.2 1572 <0.15 396 5.3 40 65 122
TF4 01175/07-01 <0.25 4.0 <0.05 <0.25 1573 <0.15 423 4.9 35 78 149
TF4 01179/15-10 1.4 5.7 <0.15 <0.15 1073 <0.1 381 3.9 25 34 70
TF4 01179/26-11 <0.2 4.9 <0.2 <0.2 1309 <0.15 364 4.3 28 54 105
TF4 01179/07-01 <0.2 4.8 <0.2 <0.2 1499 <0.15 428 4.2 27 69 133
TF4 01194/15-10 1.6 5.0 <0.15 <0.15 1017 <0.1 374 3.2 22 31 63
TF4 01194/26-11 <0.2 4.6 <0.2 <0.2 1210 <0.15 381 4.9 29 49 94
TF4 01194/07-01 <0.2 4.8 <0.2 <0.2 1333 <0.15 411 4.0 25 62 121
TF4 01200/15-10 1.4 5.6 <0.1 <0.1 765 <0.1 341 3.2 14 19 42
TF4 01200/26-11 <0.15 4.1 <0.15 <0.15 1077 <0.15 337 5.2 18 34 69
TF4 01200/07-01 <0.2 5.1 <0.2 <0.2 1231 <0.15 388 3.7 17 45 91
TF4 01209/15-10 1.9 4.4 <0.1 <0.1 620 <0.1 288 1.4 10 15 33
TF4 01209/26-11 2.1 5.1 <0.15 <0.15 901 <0.15 296 4.5 14 27 54
TF4 01209/07-01 <0.15 3.7 <0.15 <0.15 900 <0.15 334 3.3 13 33 70
TF4 01219/15-10 1.5 4.8 <0.1 <0.1 639 <0.1 276 2.8 10 19 43
TF4 01219/26-11 1.2 4.9 <0.15 <0.15 908 <0.15 296 3.6 14 31 63
TF4 01219/07-01 <0.15 3.4 <0.15 <0.15 881 <0.15 314 3.0 13 36 75
TF4 01233/20-06 <0.15 4.0 <0.15 <0.15 775 <0.10 453 5.1 19 29 63
TF4 01233/11-07 <0.2 5.7 <0.2 <0.2 1053 <0.15 522 6.9 25 45 98
TF4 01233/01-08 <0.2 5.8 <0.2 8.3 1007 <0.15 534 6.9 28 53 113
TF4 01263/20-06 <0.15 4.9 <0.15 <0.15 787 <0.10 597 5.5 27 44 95
TF4 01263/11-07 <0.2 5.5 <0.2 <0.2 988 <0.15 520 6.6 27 48 106
TF4 01263/01-08 <0.2 4.7 <0.2 7.7 1098 <0.15 558 7.1 30 64 134
TF4 01293/20-06 <0.15 5.5 <0.15 <0.15 829 <0.10 451 5.2 21 36 78
TF4 01293/11-07 <0.2 7.7 <0.2 <0.2 1127 <0.15 516 6.6 24 50 108
TF4 01293/01-08 <0.2 6.2 <0.2 18.0 1126 <0.15 548 7.0 27 64 135
TF4 01323/20-06 <0.15 8.1 <0.15 <0.15 930 <0.10 504 5.1 23 39 83
TF4 01323/11-07 <0.2 4.8 <0.2 <0.2 940 <0.15 547 7.4 27 58 124
TF4 01323/01-08 <0.15 7.4 <0.15 2.2 1198 <0.15 606 8.3 33 75 155
TF4 01353/20-06 <0.15 5.3 <0.15 <0.15 821 <0.10 431 5.1 20 37 80
TF4 01353/11-07 <0.2 4.7 <0.2 <0.2 1014 <0.15 501 8.0 26 54 116
TF4 01353/01-08 <0.2 6.6 <0.2 12.1 1062 <0.15 503 7.3 29 69 144
TF4 01378/20-06 <0.15 4.7 <0.15 <0.15 904 <0.10 469 5.5 21 36 78
TF4 01378/11-07 <0.2 4.3 <0.2 <0.2 1076 <0.15 560 7.4 28 57 124
TF4 01378/01-08 <0.2 6.1 <0.2 11.3 1189 <0.15 595 7.5 31 70 147

Tableau C.7: Dosages (mg.l 1) par diffusion des echantillons provenant du forage TF4
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Resume

L’Institut de Protection et de Surete Nucleaire a selectionne le massif de Tournemire (Aveyron) pour 
installer sa station experimental dans le cadre de ses recherches sur les capacites de confinement des 
milieux argileux pour le stockage de dechets radioactifs. Compte tenu des tres faibles teneur en eau et 
permeabilite des couches argileuses des argilites, la migration dans ce milieu devrait etre tres faible. 
L’ecoulement et le transport ont ete etudies en utilisant des traceurs naturels de la solution intersti- 
tielle. Apres le developpement d’un nouveau protocole pour l’extraction du chlorure de l’eau porale et 
des tests sur la methode de distillation sous vide de la roche pour la mesure du deuterium de l’eau 
porale, l’acquisition de donnees pour ces deux traceurs (etudies pour leur comportement geochimique 
conservatif) a ete effectuee sur la sequence geologique du massif et a proximite des fractures. Les pro
fils de donnees obtenus montrent que le processus majeur de transferts dans le massif est la diffusion 
moleculaire/ionique mais ils montrent un enrichissement en 5D et 518O de la solution interstitielle, jus- 

qu’a un metre a proximite des fractures, compare a l’eau porale dans la matrice au-dela de cette zone. 
Ces observations suggerent qu’un second processus de transport puisse g6n6rer des transferts specifiques 
a proximite des fractures. L’hypothese du processus de diffusion moleculaire a l’echelle du massif a ete 
testee par un modele de transport, sur une periode de plusieurs dizaines de millions d’annees, en prenant 
en compte les caracteristiques geodynamiques de la region (telles que la tectonique et la fracturation in- 
duite), et en proposant des scenarios de variations des concentrations de traceurs aux limites du systeme 
pour representer les changements climatiques majeurs. Les transferts de traceurs dans le massif, princi- 
palement diffusifs, sont ou ont pu etre affectes par un second processus engendrant l’heterogeneite des 
concentrations a proximite des fractures. Ce processus implique soit une intrusion de solutions salees, 
soit des transferts internes au massif dus a des surpressions.
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