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Abstrait

L'ancien gisement de Vaux-en-Bugey, premiere production francaise de méthane du début du XXe siécle, est
revisité en tant qu'étude de cas pour aborder les théories actuelles de génération et d'accumulation de gaz

3
comme I'hydrogene et I'nélium. Le volume de gaz initial en place est estimé a 22 millions de m . Sur la base
d'une composition de 5% d'hydrogéne et 0,096% d'hélium, les volumes de ces gaz sur le terrain étaient

3 3
respectivement d'environ 1,1 million de m  pour I'hydrogéne et 24 000 m pour I'hélium. Les différentes

hypotheses de sources d'hydrogéne sont passées en revue: serpentinisation, hydro-oxydation de la sidérite,
radiolyse de I'eau, bio-fermentation, génération mécanique, dégazage a partir de failles en profondeur,
corrosion de l'acier. Pour la génération d'hélium, les différentes sources de minéraux radioactifs et les
accumulations intermédiaires sont examinées. Le scénario le plus probable est la production d'hydrogéne
par radiolyse de I'eau et la production d'hélium par désintégration radioactive dans ou a proximité du sous-
sol, migrant a travers des failles profondes, stockées et concentrées dans un aquifére avec du méthane
thermogénique, puis évacuées par le méthane dans le champ de gaz, lors de la poussée du Jura . Nouvelles
mesures avec détecteur de gaz portable, incomplet mais comprenant de I'hydrogéne, sur un ancien puits
d'exploration avec flux de gaz accessible, donnent I'occasion de commenter I'évolution de la saturation du
gaz plus d'un siécle aprés la découverte de 1906. La diminution de la teneur en hydrogene depuis la
découverte du champ est probablement due a I'activité des bactéries sulfato-réductrices.

Reprendre

e
L'ancien gisement méthane de Vaux-en-Bugey, premiére exploitation frangaise du début du XX siécle, est
revisité comme cas d'étude pour confronter les théories actuelles de génération et accumulation de gaz tels
que I'hydrogene et I'nélium, présente dans le gisement. Les roches meres de ces composés sont discutées
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ainsi que des hypotheses de mise en place et rétention. Le volume initial du gisement est estimé a 22 millions

3
dem . Surlabase d'une composition de 5% d'hydrogéne et 0,096% d'hélium, les quantités accumulées dans

3 3
le gisement pour ces deux gaz sont respectivement 1,1 millions de m pour I'hydrogéne et 24 000 m verser

I'nélium. Les différentes hypothéses de sources de I'hydrogéne sont revues: serpentinisation, hydro-
oxydation de la sidérite, radiolyse de I'eau, bio-fermentation, génération par effet mécanique, dégazage de
source profonde viades failles, corrosion de I'acier. Pour la génération d'hélium, les différentes sources de
minéraux radioactifs et les accumulations intermédiaires sont également examinées. L'hypothése la plus
probable est la génération de I'nydrogéne par radiolyse de I'eau et de I'hélium par radioactivité dans ou
proche du socle, migrant par des failles profondes, s'accumulant et se concentrant dans un aquifére avec du
méthane thermogénique puis entrainés avec le méthane dans le gisement lors du chevauchement du Jura.
De nouvelles mesures gaz sur avertisseur portable, mais comprenant I'hydrogéne, sur un des anciens puits
forés présentant un flux gaz accessible, permet de commenter une évolution du composé gazeux plus de
cent ans apres la date de découverte en 1906.

Mots clés: champ de gaz / gaz / hydrogéne naturel / hélium / Jura / Bugey / Vaux-en-Bugey

Mots clés: gisement / gaz / hydrogene naturel / hélium / Jura / Bugey / Vaux-en-Bugey
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1. Introduction

L'hydrogéne est un carburant attractif, car il ne produit pas de CO ,en bralant. Actuellement la majeure

partie de I'nydrogene utilisé dans le monde provient du gaz naturel (par reformage du méthane) et son
intérét a décarboniser n'est pas évident, sauf si le CO 5 libéré au cours du processus est capté et séquestré.

Depuis quelques années, I'nydrogéne a commencé a étre produit par électrolyse de I'eau a I'aide d'électricité
renouvelable (lorsqu'il n'est pas utilisé dans le réseau). Ce type de production, baptisé Power to Gas, peut
contribuer a l'atténuation du réchauffement climatique et pourrait donner I'opportunité de stocker de
I'énergie.

Le stockage de I'hydrogéne dans des installations de stockage de gaz souterraines existantes ou des
installations de stockage dédiées est possible pour les installations de stockage en caverne de sel et
actuellement en discussion pour les réservoirs poreux. Des recherches ou des projets pilotes sont lancés
pour comprendre comment I'hydrogéne se comporte dans le sous-sol (Marcogaz, 2016 ).

L'apparition d'une concentration anormale d'hydrogene gazeux dans le sous-sol continental est rare et une
découverte assez récente. Par exemple, premier rapport en 1984 pour un cas d'étude Kansas-USA, jusqu'a
40% (Angino et coll. , 1990 ) ou en 1987 pour le puits de Bourakebougou au Mali avec une teneur de 97%
(Prinzhofer et coll., 2018 ). Le fait que H 5 n'ait pas été mesuré pour l'analyse de routine dans l'industrie

pétroliére «occidentale» est un manque a combler lors de I'analyse comparative de la synthese de V. Sokolov
écrite en 1974. Les mesures de |'hydrogene étaient plus systématiques dans la CEl et elles démontrent que la
concentration de I'hydrogéne jusqu'a 25% n'est pas si rare dans I'accumulation de gaz naturels. En outre, un
ensemble de données montre une saturation en hydrogene jusqu'a 90% pour l'activité volcanique japonaise
(Sokolov, 1974).

Des suintements d'hydrogéne naturel continental ont été découverts (Larin et coll. , 2015 ;Prinzhofer et
Deville, 2015 ,Prinzhofer et coll., 2019 ) mais nous sommes loin de comprendre les sources d'hydrogéne, la
migration de I'hydrogéne et le comportement de I'hydrogéne dans le sous-sol. (Nivin, 2016 ;Gregory et coll.,
2019 ). L'intérét pour le sujet a été renouvelé récemment et souffre de la faiblesse des ensembles de
données. Une source d'hydrogene naturel, si disponible dans des conditions raisonnables, fournirait une
énergie décarbonisée et peut-&tre renouvelable, si l'origine s'avere partiellement liée a une source de
réservoir crustale ou magmatique profonde et prendrait alors une grande part dans la transition
énergétique.

C'est la raison pour laquelle toute étude de cas de gisement d'hydrogene naturel est d'un grand intérét.

Le champ de condensats de gaz de Vaux-en-Bugey, contenant environ 5% d'hydrogéne, fait partie de ces
études de cas. Par contre, la teneur en hélium était élevée a Vaux-en-Bugey. Cette précieuse production de
gaz est également abordée.
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L'objectif de ce travail est de tester les différentes hypothéses de génération et de migration des gaz,
focalisées sur I'hydrogene et I'hélium, pour le cas spécifique du champ de Vaux-en-Bugey en cohérence avec
le contexte géologique spécifique. L'évolution de la teneur en hydrogéne sur le terrain est abordée sur la
base de mesures récentes.

La premiére expérience de la production de gaz en France peut fournir des connaissances clés pour la
production et le stockage d'hydrogéne naturel.

2 Histoire de I'exploration-production du champ gazier de Vaux-en-Bugey
et contexte géologique

L'emplacement géographique du champ est présenté a la figure 1 et a la figure S3 pour I'emplacement des
puits.

E Fig. 1

l". " Carte de localisation du champ gazier de Vaux-en-Bugey.

2.1 Histoire de I'exploration-production

Le champ gazier de Vaux-en-Bugey a été découvert en 1906 lors du forage du puits Pagniez-Bregi. Le but de
cette exploration était de trouver du sel ou du charbon. Un horizon gazeux a été trouvé a 190,6 et 216 m sous
le niveau du sol et une éruption s'est produite. Le puits a été grossierement bouché et abandonné.

En 1917-1919, le Syndicat d'Etudes et de Recherches du Bugey fora le puits Torcieu pour le charbon, & 2 km
au Nord-Est du puits de découverte.

Aprés la premiére guerre mondiale, une société («Société Civile de Recherche de Vaux») a foré un puits de gaz
(SCRV) en 1919 mais elle n'a pas fourni un débit de gaz suffisant. Un permis d'exploitation miniere (appelé
Buisin du nom de la petite riviére traversant la zone) a été accordé au SREP et la production commerciale a
commencé en 1924.

Une société («Société de Recherche et d'Exploration Pétroliére», c'est-a- dire SREP) a lancé une campagne de
forage de 5 puits (SREP1 a SREP5). Tous les puits (a I'exception du SREP1) ont trouvé du gaz mais le principal
puits de production du champ était le SREP2. Un éclatement s'est produit pendant le forage, libérant environ

3
6 millions de m de gaz dans I'atmosphere.

Un gazoduc a été construit pour transporter le gaz vers la ville voisine d'’Ambérieu ou il était principalement
utilisé pour I'éclairage. Cette découverte a suscité de grandes attentes, pour approvisionner Lyon et une
verrerie construite dans le quartier. Le raccordement a Lyon n'a jamais été réalisé et I'approvisionnement de
la verrerie était temporaire et insuffisant. (Charpy, 1990 ).

Un procédé (basé sur l'adsorption active du charbon) pour soutirer I'essence (C5 +) du gaz fourni autour de

3
301/1000 m (Locherer, 1927).

Une station dédiée a été construite pour pressuriser le gaz dans des navires mobiles afin de fournir du gaz
combustible pour les véhicules (voir Fig. 1).

La production était tres faible apres 1950 et a été totalement arrétée aprés 1961.

2.2 Contexte géologique

Le champ gazier de Vaux-en-Bugey est situé dans la partie sud des montagnes du Jura, a I'extréme marge des
Alpes occidentales, a I'est de la France (voir figures 2 et 3).

A la fin de la formation des nappes dans les Alpes (la phase majeure est le Miocéne moyen, environ 15 Ma
pb), cette montagne en forme de banane a été comprimée, pliée et poussée vers le Nord-Ouest. Les
sédiments mésozoiques (au-dessus du facies évaporitique du Trias) soumis a des contraintes ont été poussés
sur les sédiments oligo-miocénes du graben de Bresse (Pfiffner, 2014 ). L'age de la poussée de Vaux-en-Bugey
est de 5 My bp, ante Pliocene to ante Plaisancian, de 5.3 a 3.6 My bp (Vincienne, 1932 ;Glangeaud, 1953 ).
L'accumulation de gaz est localisée dans les sédiments poussés.

Les failles de sommeil transversales NW-SE frappent, comme la faille profonde Pont d'Ain-Culoz (Philippe,
1994 ) a donné la forme générale de la chaine. Le champ gazier de Vaux est situé le long de celui le plus au
sud NW-SE, «faille du Rhone». Cette faille est la frontiére entre les montagnes plissées du Jura et le bas
tabulaire «lle Crémieu».
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Fig. 2

Carte structurelle régionale (a partir de Debrand-Passard et coll. (1984) etPhilippe
(1995) , modifié).

2.2.1 Cadre stratigraphique

La lithostratigraphie synthétique pour la région de Vaux-en-Bugey et Torcieu est présentée a la figure 4.

Le champ étant situé dans une poussée, la lithostratigraphie est incertaine, bien que 7 puits forés, en raison
de manques ou de chevauchements de séries. Aucun outil de journalisation n'était disponible a ce moment-
la et seuls deux puits obtiennent des noyaux (SREP3 et SREP4).

Au site de Vaux-en-Bugey, I'épaisseur de la croGte continentale est d'environ 30 km, donc entre une fine (24
km) pour le Massif Central-Forez et une épaisse (jusqu'a 58 km) pour le domaine alpin (Grellet et coll., 1993 ).
Il n'y a aucune preuve magmatique enregistrée dans la région. Le haut du sous-sol s'incline au sud-est de la
frontiere ouest de la chaine du Jura vers les Alpes ( Philippe, 1995 ). La méme caractéristique, est connue
pour le sous-sol «lle Crémieu» (Rocher et coll., 2004 ).

La partie supérieure du sous-sol, affleurant vers I'ouest dans le Massif Central (surélevé pendant I'orogénie
hercynienne et cadomienne) et vers I'est dans le massif de Belledonne (surélevé pendant I'orogénie alpine) et
aussi au sud de I'lle Crémieu a Chamagnieu, foré dans quelques puits est un igneo- standard. type
métamorphique. L'dge du sous-sol est encore incertain: si la partie principale est liée a l'orogenése
hercynienne (du Dévonien au Permien), reste la possibilité de pieces néo-protérozoiques, liées a I'orogénie
cadomienne (Chiron et Kerrien, 1979 ). Quoi qu'il en soit, Vaux-en-Bugey est situé a 50 km au sud des nappes
cristallines internes et des structures ophiolitiques de I'orogenése hercynienne ( Grellet et al., 1993 ).

Les sédiments paléozoiques sont présents le long d'une tendance SW-NE ( Debrand-Passard et al. , 1984 ),
affleurant vers le sud dans le bassin exploité de Saint-Etienne avec des mesures de charbon stéhanien-
autunien et des schistes bitumineux mais explorés uniquement en sous-surface dans le bassin du Bas-
Dauphiné (Mariton, 1981 ). Ces formations se prolongent vers le nord-est dans le secteur de Vaux-en-Bugey,
comme on le voit dans les puits de Torcieu et de Chatillon. La présence de Permo-Carbonifére est attestée
dans le puits SREP4 de Vaux-en-Bugey, par carottage. Au puits de Torcieu, la section forée de 1187 m sous le
Trias a obtenu 100 m de gres schisteux permien puis schiste noir carbonifére, psammites et feuillages de
charbon millimétriques ( Fig. S2 ).

Les sédiments mésozoiques affleurant en partie dans la zone ont été détaillés dans la syntheése riche et
exhaustive du champ, par Schoeffler (1941) .

Les grés fluviatiles du Trias inférieur du Buntsandstein, principal réservoir régional, ont une épaisseur de 48
m a Torcieu et absents a Vaux-en-Bugey.

Le Muschelkalk du Trias moyen a une épaisseur de 98 m a Torcieu avec des facies marneux et dolomitiques
ou calcaires.

Le Keuper du Trias supérieur (épaisseur estimée a 150 m), se compose de sections répétitives de marnes
irisées, de gypse et de couches dolomitiques provenant d'un environnement lacustre.

Contestant la description de Schoeffler, les auteurs suggerent que le réservoir de gaz dolomitique de Keuper
est un équivalent de la formation de Lettenkhole et se trouve alors a la base de I'unité de Keuper et non a 5
m sous le sommet. Parce que, d'une part, le réservoir de gaz est toujours situé a 100 a 150 m sous le haut
Keuper et d'autre part parce que la formation de Lettenkhole est observée régionalement et non I'équivalent
supérieur de Keuper «dolomie de Beaumont». Ce dernier disparait au nord de Vaux ainsi que le faciés
évaporitique salé (Dromart et coll., 1994 ).

Les formations Liassic et Dogger (350 m d'épaisseur) affleurant en partie dans la vallée de la Vaux,
développent des schistes marins et des calcaires avec des schistes gris ferrugineux oolithiques (3,5 m) dans
Toarcian, juste en dessous des principaux reliefs calcaires bajociens et bathoniens du site. Ils ont été
exploités a Vaux-en-Bugey pour I'extraction du fer.

Les formations du Jurassique supérieur et du Crétacé sont érodées dans la région.
Un oligocene discordant avec des grés marneux verts recouvre le calcaire du Bajocien dans le puits SREP5.

Le miocene, 200 m foré au SREP1, est constitué de sédiments molassiques comprenant du gres, de la marne
et du calcaire.

A

Fig. 3

Carte de localisation du relief et des puits régionaux (MNT, IFP, 2002 ).
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Fig. 4

Lithostratigraphie synthétique pour la région de Vaux-en-Bugey et Torcieu.

2.2.2 Formation des piéges, architecture et remplissage de gaz

La formation des piéges a gaz est le résultat d'événements structurels majeurs successifs ( Fig.3 ):

* Orogenése hercynienne: aprés le cadomien, la zone a été profondément touchée et a la fin du
Paléozoique, entre les chaines de montagnes ont été déposées les mesures de charbon stéhanien-
autunien et les schistes bitumineux, qui ont été affectés par les impulsions hercyniennes tardives avec
des flux de chaleur crustaux élevés (comme le volcanisme saxon ). Le champ gazier de Vaux-en-Bugey
est situé au-dessus de ce SW-NE orienté Bassin Permo-Carbonifére comme le prouvent les puits SREP4
(Vaux-en-Bugey), Torcieu et vers le nord Chatillon. Selon les données gravimétriques, un linéament
hercynien suit les bassins permo-carboniféeres sous la ceinture de poussée du Jura (Truffert et coll. ,
1990 ; Philippe, 1995 ), voir la figure 2 ;

* La phase de marge passive mésozoique avec ouverture de l'océan «Liguro-Piémontais», n'a pas
perturbé cette caractéristique;

* La phase d'extension oligocéne a créé le Graben profond de Bresse avec un soulévement de 2 km du
sous-sol & la frontiére Est, face au Jura, comme le suggére le profil d'Ecors ( Fig. 5 ). A I'échelle régionale,
il y avait une réactivation possible d'anciennes caractéristiques hercyniennes. A titre illustratif, les failles
bordant la Bresse Graben ont la méme direction que les failles bordant le Bassin Permo-Carbonifere
Bas-Dauphiné ( Fig. S1 coupe a);

* Orogénie alpine: celle-ci tardive a eu une phase paroxystique au milieu du Miocéne, autour de 15 My
bp. En ce qui concerne le Jura, il est désormais admis (Bergerat et coll. , 1990 ;Guellec et coll. , 1990 ;
Truffert et coll. , 1990 ; Philippe, 1995 ;Madritsch et coll. , 2011 ;De La Taille, 2015 ) depuis
I'interprétation du profil sismique profond des Ecors, qu'une phase d'inversion du socle au cours du
Miocene final est a l'origine du pieu sédimentaire poussant mésozoique survenu aprés le Miocene.
Cette inversion miocéne est illustrée sur la figure 5, le long du profil Ecors;

¢ De nos jours, la convergence entre les plaques adriatique et européenne est toujours en cours et une
sismicité importante est enregistrée dans la région ( De La Taille, 2015 ). Le séisme d'Ambérieu
(Chautagne) en 1822 (intensité 7,5 MSK), ( Fig.6 ), ou le plus récent en 2006 (magnitude 3,7) a Conand
(Bureau Central Sismologique Francais, 2006 ), ( Fig. 7 ), sont des événements significatifs.Jouanne et
coll. (1995) déterminent un taux horizontal de 4 mm / an pour le déplacement actuel.

Dans ce contexte, le champ gazier de Vaux-en-Bugey présente une localisation et une situation structurelle
tres spécifiques.

Le champ est situé a l'intersection de deux tendances principales de failles affectant le sous-sol (voir les
figures 2 et 3). Le gradient géothermique, tel que tracé par le BRGM (BRGM, 2008 ), est élevée dans la zone
de jonction de ces deux grandes tendances structurelles, jusqu'a 45 ° C/ km ( Fig. 8).

* le premier est direction NE-SO, en bordure du Bassin du Bas-Dauphiné le long de I'lle Crémieu, réactivé
pendant I'extension oligocéne a partir d'anciennes caractéristiques hercyniennes;

¢ la deuxiéme direction principale de la faille est NW-SE, le long du Rhéne. Il semble étre conjugué au
premier. La ligne sismique 88 Mex 03 en traversant cette direction montre la création d'un creux étroit
pendant I'Oligo-Miocéne ( Rocher et al., 2004 ) ( Fig. S1 coupe b). A I'heure actuelle et peut-étre depuis le
Miocéne moyen (15 Ma pb, principale phase de compression dans les Alpes), une faille décrochée se
produit le long de la faille du Rhéne entre le Jura et I'unité monoclonale «lle Crémieu» ( Philippe, 1995) (
Fig. 3). En surface, la faille de Villebois présente un déport de 300 m (Kerrien et Monjuvent, 1990 ).

Cet emplacement a l'intersection des principaux accidents structurels est propice au dégazage profond des
gaz.

Le champ est également situé au-dessus d'un sommet du réservoir fluviatile Buntsandstein du Trias inférieur,
a |'échelle régionale. Ce sommet est exactement situé au-dessus de I'ancien bassin hercynien SW-NE restant.
Cette géométrie est favorable a un bon piégeage des gaz, du moins depuis I'Oligocéne, lorsque le graben de
Bresse a été créé et que le sous-sol jurassien a été relevé.
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Fig.5

Données sismiques récentes ( De La Taille C., 2015 ). Coupe transversale du profil

Ecors ( Philippe Y., 1995) - voir emplacement Figure 2 .

v 22 2] Fig.6

e Evénement sismique de Chautagne (1822). Intensité MSK VII-VIIl, magnitude (5,5-6).
= . SourceBCSF.

Fig. 7

Evénement sismique de Conand (2006). Magnitude (3,7), profondeur de I'épicentre =
1-2 km. Source BCSF.

Fig. 8

Gradient géothermique dans le bassin de la Bresse ( BRGM, 2008 ).

2.2.2.1 Un champ dans une rampe poussée

La coupe transversale, présentée a la figure 9, orientée N45, de Torcieu-SREP4 (Vaux-en-Bugey) et SREPS5, a la
ville de Lagnieu, présente une interprétation actualisée qui tente de mieux illustrer la position et la relation
de la poussée mésozoique sur le Paléozoique et sous-sol. Le précédent est disponible auprés de Schoeffler
(1941) (Fig. 10).

Le champ de Vaux-en-Bugey est inclus dans une rampe poussée recouvrant les anciennes couches permo-
carboniféres. Un mélange de sédiments mésozoiques fracturés a poussé la molasse oligo-miocéne vers le
sud-ouest. Cette interprétation est cohérente avec les caractéristiques structurelles décrites ci-dessus: Faille
du Rhéne N130, qui coupe fortement toute la série mésozoique, juste au sud du champ. Le schéma est
différent sur le domaine Est de Vaux-en-Bugey (St Sorlin, Villebois), ou les rampes chevauchent la série
Jurassique moyen devant «l'lle Crémieu» ( Schoeffler, 1941 ). A l'ouest, des rampes chevauchent la molasse
du Miocéne ( Philippe, 1995).

Trois plans de glissement différents sont représentés:

* celui basal est plongeant SW et illustre ainsi une possible inversion du temps post-pliocéne a présent,
comme suggéré par des auteurs comme Glangeaud (1953) ,Jouanne (1994) ou De La Taille (2015) . Le
soulagement de Gros-Foug est constamment augmenté.Jouanne et coll. (1994) , estiment un taux de
déplacement latéral de 4 mm / an pour le sous-sol, impliquant une poussée qui sous-tend le Jura. Cette
caractéristique est cohérente avec les données des puits Torcieu et SREP4: les Muschelkalk (98 m
d'épaisseur) et Buntsandstein (48 m d'épaisseur) forés a Torcieu sont absents du SREP4. Ainsi,
I'avancement devrait étre toujours actif;

¢ le décollement situé au-dessus de Muschelkalk schisteux, a la base des faciés évaporitique et lagunaire
de Keuper (Gypse, schiste et dolomite) génére un deuxieme plan de glissement, base d'une unité
comprenant des pieces liassiques forées a 80 m de long dans le puits SREP4, 10 m SREP5 et 0,4 m dans
le puits Torcieu avec oolithes ferrugineux oolothiques;

® un troisieme plan de glissement, flanquant les piéces de Liassic, représente la base d'une unité de
Keuper comprenant des morceaux retirés de réservoir de Lettenkhole dolomitique pres de la base. Il
délimite avec une seconde section épaisse décamétrique liassique, fortement perturbée par les
frottements et capable d'établir un drain vertical et transversal vers le réservoir ascendant. Cette
caractéristique est interprétée ici comme faisant partie d'un flanc anticlinal inversé, comme observé par
forage dans les puits S1, 2 et 3 (Keuper en surface, puis Lias et Dogger a TD) a 4 km au sud-est du
champ ( Schoeffler, 1941 ).
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Le calcaire Dogger devant la poussée (a TD pour le puits SREP5), au-dessus du plan de glissement basal, est
censé faire partie de la bréchie avant (zone fracturée située sous la poussée), reste de I'anticlinal renversé.

La forme de la structure du sommet du champ, basée sur les premiéres profondeurs d'occurrence de gaz sur
les différents puits du champ (voir Tab.1 ) ressemble a un anticlinal avec un sommet non loin du SREP3 et
une fermeture possible jusqu'a 60 m. Mais la fermeture effective est de 10 a 15 m pour le calcaire de base
sinémurien («calcaire a Gryphées») 120 m au-dessus du réservoir.

Le puits SREP1, est situé dans un autre compartiment abaissé et n'a pas trouvé de gaz.

Le réservoir de gaz correspond au calcaire dolomitique de Keuper (une ou deux couches) de quelques metres
et méme moins. Ces horizons sont intercalés de marnes ou de schistes et de gypse. Cette situation peut
conduire a une surpression des réservoirs. C'est le cas du SREP2 a 222 m sous le sol et peut-étre du puits
Pagniez-Bregi. (voir apres).

Fig.9

B/

&)

Coupe transversale interprétative schématique.

Fig. 10

Coupe transversale interprétative schématique ( Schoeffler, 1941).

Tableau 1 Table des marqueurs de Vaux-en-Bugey.

2.2.2.2 Remplissage de gaz

Les gaz ont probablement été piégés dans un mécanisme en deux étapes ( Fig. 11).

La zone initiale de piégeage de gaz (piége 1) doit étre située le long de la marge du bassin de la Bresse ou
vers le nord, a partir du bassin permo-carbonifére ou de failles profondes. Depuis le soulévement post-
oligocene, le réservoir Trias Buntsandstein voisin (48 m d'épaisseur au puits Torcieu) dans des blocs inclinés a
failles préservés, pourrait étre chargé.

Au cours de l'inversion du socle du Miocene tardif ou de la poussée post-pliocéne jusqu'a présent, les failles
sont réactivées et une migration secondaire vers la formation dolomitique de Keuper était possible (piege 2).

Définir quand cette dernieére migration a eu lieu, précédente ou post poussée, est discutable et sera revisité
au chapitre 3.2 avec les données de pression issues de la production sur le terrain. Néanmoins, 'architecture
décrite de la poussée, fracturée, avec des voies de migration possibles verticalement et latéralement, ainsi
que des spectacles de pétrole et de gaz a l'intérieur de la base du décollement ( Fig. 9 ) plaident en faveur
d'un remplissage récent.

Un scénario alternatif est de considérer que I'accumulation de gaz est le reste d'un dégazage plus ancien
ayant lieu a environ 10 km au nord-est.

Fig. 11

Processus de charge schématiques (champ gazier de Vaux-en-Bugey).

3 Gaz de Vaux-en-Bugey contiennent

3.1 Volume produit

Le SREP3 est au sommet de la zone gazeuse mais la faible épaisseur du réservoir (0-10 m) dans ce puits,
pourrait expliquer le fait que la production de gaz de ce puits était trés faible.

Méme avec une certaine incertitude, les auteurs donnent des informations sur I'épuisement du champ (
Schoeffler, 1941 ;Bonte, 1948 ; Charpy, 1990 ). Les principales incertitudes sont le volume de gaz libéré lors de
I'éruption du puits de découverte (Pagniez-Bregi) et la production au cours de la derniére période (1956~
1961). La figure 12 présente un historique de production reconstitué, basé sur I'nypothése d'un rejet de gaz

3
de 2,6 millions de m (10 jours d'éruption) et d'une production nulle entre 1956 et 1961. L'éruption sur

3
SREP2 est estimée a 6 millions de m par Bonte (1948) .
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Fig. 12

Historique de production du champ gazier de Vaux-en-Bugey.

3.2 Epuisement de la pression

2
Les valeurs de pression sont encore plus incertaines que les volumes. lls sont mesurés en kgf / cm  en téte

de puits lors de la production et les dates correspondant aux différentes mesures ne sont pas précises.
Certaines valeurs correspondent au puits SREP2 et d'autres au puits SREP5 ou SREP3 (utilisé pour mesurer la
pression). Certaines valeurs correspondent a la pression dans la couche supérieure (SREP5) ou a la plus
profonde ou a une moyenne des deux valeurs.

Compte tenu du faible niveau de pression, le facteur z est proche de 1. C'est la raison pour laquelle la figure
13 est un diagramme croisé P / volume.

Deux valeurs sont particulierement intéressantes:

* la pression sur SREP2 avant et apres |'éruption ( soit une production de 6 millions de m ’ ). Le site de gaz
a commencé a 221 m avec un puits rempli d'eau ( Schoeffler, 1941 ) Cela signifie que la pression du
réservoir était de 22 bars ou plus. Nous choisissons cette valeur minimale pour rapporter sur le
graphique;

2
¢ lavaleurde 15kf/cm estdonnée aprés stabilisation et montée en pression ( Schoeffler, 1941 ).
Ce diagramme croisé suggere trois résultats importants:

* Premierement, en raison de toutes les incertitudes, la courbe n'est pas un vrai droit mais une tendance
linéaire claire pourrait étre tracée. Cela signifie qu'il n'y a pas d'effet d'entrainement de I'eau, qu'aucun
support de pression n'est fourni par un aquifére. Elle est conforme a la description du réservoir: lits
dolomitiques dispersés avec vacuoles bouchées par des marnes et du gypse. Une mesure de pression
sur SREPS en 2018, réalisée par les auteurs, a donné une valeur de 1 bar (absolu) en téte de puits. Cette
trés faible valeur, prés de 6 décennies aprés la fin de la production, si elle est représentative,
confirmerait que le réservoir est isolé;

e d'autre part, pour s'adapter a la tendance, en particulier les deux mesures de pression avant et aprés
I'éclatement du SREP2, la pression de découverte (que nous ne connaissons pas) devrait étre d'environ
10 bars au-dessus de la pression hydrostatique. Ceci est cohérent avec un réservoir isolé et surélevé et
pourrait expliquer la violence des deux éruptions. La pression initiale estimée, 10 bars au-dessus de
I'nydrostatique, pourrait s'expliquer par un soulevement structurel de 100 m pendant le transport de
poussée;

3
* troisiemement, le volume total de gaz initialement en place est d'environ 22 millions de m (le point de
croisement approximatif entre la droite d'épuisement et I'axe du gaz produit) et le facteur de

3 3
valorisation est trés élevé: environ 20,73 (millions de m de production de gaz) / 22 (millions de m de
gaz initialement en place) = 94%.

Fig. 13

Cross-plot pression /production pour le champ gazier de Vaux-en-Bugey.

3.3 Qualité du gaz

La qualité du gaz a été mesurée plusieurs fois sur le puits Pagniez Bregi et sur le puits de production SREP2
(Bregi, 1909 ; Schoeffler, 1941 ). Le tableau 2 présente ces données et données récentes qui seront discutées
ci-apres.

Ces analyses montrent les teneurs en alcanes (C 1 ac 4 : environ 90%), en azote (N ) : environ 5%), en dioxyde
de carbone (CO 5 10,5 a 5%), en hydrogene (H 5 :3,5a5 %) et les gaz rares, en particulier I'hélium avec une

teneur de 0,096% (Lepape, 1958 ).

L'analyse mentionnée par Locherer (1927) est différente: elle mentionne une teneur nulle en hydrogene, ce
qui n'est pas cohérent avec |' analyse de Pagniez Bregi (1909) et celle de Schoeffler (1941) .
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Pour essayer de vérifier H , contenu, un calcul sur la valeur calorifique a été fait. Un pouvoir calorifique global

3
de 9500 kCal / m est évoqué par Locherer (1927) . Cette valeur semble globalement cohérente soit avec
I'analyse de Locherer sans essence C gt soit avec I'analyse de Schoeffler prenant en compte le pouvoir

calorifique C o+ Cette approche ne permet pas de conclure clairement.

Néanmoins, les auteurs ne font pas beaucoup confiance aux données de Locherer, car elles sont différentes
des deux autres et parce que Locherer ne mentionne pas I'origine de ses données.

3
Sur la base d'un volume total de gaz initialement a la place de 22 millions de m et d'une teneur initiale
3
d'environ 5% d'hydrogéne, le champ gazier de Vaux-en-Bugey contenait 1,1 million de m d'hydrogene.

Aucune valeur de teneur en H ) S n'est disponible pendant la période de production historique, mais il a été

signalé que le gaz sentait fortement pendant la période de production, ce qui suggére une teneur importante
enH ) S (Bonte, 1948). De plus, du soufre trouvé dans les fissures des noyaux des réservoirs a été remarqué

( Schoeffler, 1941 ). Ce soufre a probablement cristallisé a partir de H ) S au contact de I'oxygéne, l'oxygéne

étant fourni par la boue ou I'air lors du carottage et du forage.

Tableau 2 Données sur la qualité du gaz de Vaux-en-Bugey.

4 Discussion sur l'origine des gaz

Un processus de charge schématique est présenté a la figure 11 pour I'accumulation de gaz. L'origine des
différents gaz du domaine de Vaux-en-Bugey est a discuter car les différents composants n'ont pas
forcément la méme origine. Un accent particulier est mis sur I'nydrogéne et I'hélium.

4.1 Méthane et alcanes

Il existe encore un débat concernant l'origine des gaz d'hydrocarbures naturels comme le méthane et les gaz
légers jusqu'au pentane (Etiope et Schoell, 2014 ). La plupart du temps, la génération de ces gaz pourrait
s'expliquer par I'évolution microbienne ou thermique de la matiére organique concentrée dans les roches
sédimentaires. Ce procédé, nommé biotique semble bien adapté au champ gazier de Vaux-en-Bugey.

Les roches sources carboniféres et permiennes sont présentes au sud dans le bassin du Bas-Dauphiné et
également au nord. Dans le puits Charmont (NE de Vaux), les charbons carboniféres ont une épaisseur de 52
m et pour le puits Chatelblanc, la modélisation de la maturité suggére I'apparition de la génération de gaz au
début du Crétacé pour la source autunienne (Pullan et Berry, 2019).

A I'heure actuelle, le Tmax enregistré (la fourchette est 435-470 dans la fenétre pétroliere) dans le Bassin du
Bas-Dauphiné et la modélisation du bassin pour les charbons stéphaniens, a plus de 1000 m de profondeur (
Guellec et al., 1990 ), expliquent aisément une génération de méthane. La qualité de ces sources est élevée
avec un potentiel pétrolier de 20 a 180 kgHC / t pour les charbons stéphaniens, 5 a 500 kgHC / t pour les
schistes bitumineux stéphaniens et 5 a 120 kgHC / t pour les schistes bitumineux autuniens. Dans le puits
Chassieu, représentatif du bassin, I'épaisseur totale des roches meres est d'environ 30 m (Blanc et coll., 1991
). Le méthane provient probablement du charbon stéphanien plus profondément enfoui et les hydrocarbures
légers des schistes permiens (autuniens). La premiére génération de pétrole et de méthane a partir de
schistes bitumineux permien-autuniens et de mesures de charbon stéhanien et de schistes bitumineux a
commencé au moins a la fin du Crétacé ( Blanc et al., 1991 ). Aprés la phase de pré-rift de I'Oligocéne, une
partie des roches méres enfouies plus profondément est devenue plus mature dans le bassin de la Bresse et
également dans la chaine jurassienne, le souléevement des charbons pendant la phase alpine du Miocéne
pourrait produire du méthane par décompression.

Il faut mentionner que l'occurrence de la formation de schiste chaud autunienne est éloignée de
I'emplacement de Vaux (60 km). Cette formation s'incline vers le nord-est, affleure a Givors, et atteint 7000 m
de profondeur a St Priest (20 km a I'est de Givors) selon Mariton (1981) etGudefin (1980) . Cet horizon est
inconnu au nord du bassin, uniquement mentionné dans le puits Blyes 101 (-975 m / sl pour le haut Permo-
Carbonifere) et absent dans le puits Cormoz (Est d'’Ambérieu). Cette formation paléozoique a une profondeur
de 500 m dans les puits de Vaux SREP4 et Torcieu mais sans les schistes chauds et facies houillers comme
dans le puits de Torcieu (1157 m forés section paléozoique pour le puits de Torcieu. Voir Tab. 1).

Des preuves de systéme de méthane thermogénique pourraient étre validées pour le puits Blyes 101, avec
une exposition de gaz (composition non disponible) lors du forage, dans le réservoir de Buntsandstein: ce
puits est situé a la limite sud-est du bassin du Bas-Dauphiné (voir Figs.2 et 3).
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Une origine biogénique du méthane n'est pas pertinente pour I'étude de cas de Vaux-en-Bugey, car la
composition du gaz montre une concentration en alcanes supérieurs jusqu'a 8% (voir Tab. 2 ). Les
accumulations biogéniques évaluées obtiennent du CH , presque pur.

Il faut mentionner que le CH 4 pourrait étre produit par des bactéries ou par réaction chimique (réaction de
Sabatier) a partir de CO ) etH 5 Ce mécanisme est discuté en 4.2 et évalué comme peu probable pendant la

phase d'épuisement du champ.

En conclusion: la thermogeneése des alcanes devrait étre efficace pour le terrain.

4.2 Dioxyde de carbone

Le CO 5 dans le sous-sol pourrait avoir des origines différentes (Jeandel, 2008 ).

Certains d'entre eux sont inorganiques:

* dégazage du manteau ou du magma comme dans le champ de CO 5 de Montmirail (Dréme, France) (

d
Jeandel, 2008 ;Crossey et coll., 2009 );

* métamorphisme des carbonates;
¢ dissolution des carbonates.

Certains autres processus sont organiques: maturation du kérogéne, métamorphisme du charbon,
biodégradation du pétrole et du gaz.

La saturation en dioxyde de carbone est d'environ 5% dans le gaz de Vaux. Dans le contexte de Vaux-en-
Bugey, la présence de CO 5 pourrait s'expliquer soit par le processus de maturation organique, soit par

I'origine mantellique et la migration a travers des failles profondes.

4.3 Azote

L'azote dans le sous-sol pourrait avoir différentes origines:
* origine atmosphérique par I'eau souterraine;

* maturation des matiéres organiques, en particulier le charbon, les atomes d'azote étant fournis par des
molécules organiques sous forme d'acides aminés. Ce gaz est généré a une température plus élevée
que le méthane (Littke et coll., 1995);

e dégazage du manteau ou du magma (Ballentine et Lollar, 2002 ).

L'origine atmosphérique n'est pas possible pour Vaux-en-Bugey car son réservoir est hermétiquement fermé
sans écoulement d'eau. Les deux autres hypotheses sont réalistes.

4.4 Hélium

Cet élément si rare (5,23 ppm dans l'air - 960 ppm dans le gaz de Vaux-en-Bugey), semble particulierement
bien représenté dans le Jura. Non seulement dans le champ de gaz de Vaux (0,096% volume) mais aussi dans
le puits de gaz de Grozon situé vers le nord (dans la région de Lons-le-Saulnier) avec jusqu'a 1,34% volume
(Ricour, 1956 ). A titre de comparaison, rappelons que dans le grand champ d'hélium de Panhandle (US-
Texas), la teneur varie a l'intérieur du champ, de 1,3 a 0,1% (Gage et Driskill, 2003 ).

L'hélium étant généré a partir de la désintégration radioactive de l'uranium, du thorium et du potassium
dans les grains minéraux, les candidats comme source sont d'anciennes formations permettant un long
processus radioactif.

Les schistes chauds du Permien (270 My pb), précédemment cités, forés dans le Bassin du Bas Dauphiné, a
I'Est de Lyon sont un bon candidat. Une soixantaine de puits ont été forés dans la zone: ils délimitent un
bassin orienté SW-NE avec une formation de coaly stéhanienne moyenne a la base et juste au-dessus d'une
formation de schiste bitumineux autunien. L'épaisseur du lit de schiste bitumineux pourrait atteindre 10 m et
I'épaisseur totale de la formation est supérieure a 200 m par endroits.

Comme I'hélium se dissout de préférence dans le gaz plutot que dans I'eau (Brown, 2010 ;Byrne et coll., 2018
), I'nélium est d'abord transféré des grains solides dans I'eau interstitielle, puis chassé par migration de
méthane gazeux. La formation autunienne est conforme a ce schéma: il y a des lits de grés blanc grossier
(«gore») a la base de la formation et entre les lits de schiste bitumineux. De plus, comme les eaux anciennes
et stagnantes collectent plus d'hélium que les eaux jeunes, hydrodynamiques, le bassin du «Bas Dauphiné»,
presque entierement enseveli, peut étre pertinent.



L'hélium peut également provenir du sous-sol contenant des minéraux radioactifs et migrant par failles.
Cette origine est réaliste selon la situation structurale de Vaux, décrite ci-dessus: couverture sédimentaire
limitée (environ 1500 m) et failles profondes pour permettre la migration.

L'hélium, s'il est produit par la désintégration radioactive de trés vieux minéraux, qu'il s'agisse du sous-sol ou
des schistes chauds, a d'abord été stocké dans I'eau souterraine puis rincé par la phase de gaz naturel.

4.5 Hydrogéne

4.5.1 Différents mécanismes de H 5 théoriquement disponibles

Les théories actuelles pour la génération H 5 dans le sous-sol sont encore balbutiantes.

Les processus suivants ont été identifiés ou prouvés in situ:
2+
* serpentinisation de I'ophiolite ( hydro-oxydation Fe  de I'olivine) (Deville et coll., 2010 ;Malvoisin, 2013
; Etiope et Schoell, 2014 );

¢ radiolyse de I'eau due a la présence de minéraux radioactifs (Lin et coll., 2005 );
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* réaction de I'eau avec  Ca (produit par désintégration radioactive de  K) ( Gregory et al., 2019);

* génération mécano-radicalaire ou cataclasie due a des failles (Hirose et coll., 2011).

Des études expérimentales soutiennent que le mécanisme de frottement libére H ) d'une gamme de roches

silicatées et non silicatées, associé a I'eau, et méme au basalte sec (en utilisant de I'eau cristallographique);

2(=Si)+2HZO=>2(:SiOH)+H2

De nombreuses études sur le terrain donnent une association claire entre I'activité sismique et les flux élevés
d'hydrogeéne (également radon et CO ) ). Au Japon,Sugisaki et coll. (1983) enregistre des concentrations allant

jusqu'a 5000 ppm (0,5%) dans les rainures de faille du district de Nagoya. Pour les tremblements de terre
historiques, il trace plusieurs milliers de ppm (plusieurs pour cent en volume) pour toutes les failles
historiquement actives liées au tremblement de terre. Des valeurs inférieures (<200 ppm) sont enregistrées
dans les défauts ol le séisme associé est inconnu, classés comme «défaut actif préhistorique». En
Chine,Wang et coll. (2018) , précisent que la Chine a commencé a observer I'nydrogene dissous dans les
années 1970: Un projet scientifique d'exploration de forage profond a montré une valeur élevée de la
concentration d'hydrogene plusieurs jours avant le séisme, a une trés longue distance jusqu'a 680 km de
I'épicentre:

¢ production d'hydrogéne de micro-organismes dans des conditions aérobies et anoxiques. Pour les
conditions anoxiques, les processus suivants sont possibles: fermentation de matiére organique,
fixation de I'azote, oxydation du monoxyde de carbone, oxydation du phosphure, oxydation de I'acétate
( Gregory etal., 2019).

D'autres mécanismes semblent réalistes ou possibles mais pas clairement observés ou démontrés pour le
sous-sol (quelques centaines de métres de profondeur):

* dégazage de I'nydrogéne primordial (Larin, 1993 );

2+
* hydro-oxydation du Fe  de la sidérite a température modéréeMilesi et coll. (2015) démontrent que la

réaction est possible mais a haute température et haute pression;

¢ hydro-oxydation de la pyrite. Ce minéral est trés stable et aucune hydro-oxydation (sans oxygene) n'a
été signalée (Toniazzo, 1998 );

2+
¢ hydro-oxydation de Fe  dans la biotite. Cette réaction est actuellement étudiée par J. Murray, B. Fritz et

al. avec des données réelles du granit de Soulz-sous-Foréts. Il est possible mais ne produira des
quantités importantes d'hydrogéne que si I'hydrogéne est régulierement soutiré du systéme;

¢ réaction de H 5 S avec FeS (pyrrhotite) conduisant a la formation de pyrite et H 5 libéré (Drobner et coll.,
1990);
* Lagénérationd'H 5 par thermogenése a partir de matiére organique n'est pas prise en compte, sur la

base de la production de gaz de schiste. L'hydrogéne n'est pratiquement jamais enregistré. La meilleure
valeur est de 0,07% dans le schiste de Barnett (Johnson et coll., 2015).



D'autres mécanismes ont été observés dans des contextes industriels mais ils semblent irréalistes in situ en
raison des éléments ou du niveau d'énergie dont ils ont besoin:

e fabrication de gaz a partir de charbon ou de bois;

* hydro-oxydation du fer métal (Fe) a haute température (réaction chimique qui conduit a découvrir du
gazH , par Lavoisier);

e génération de H 5 lorsqu'un outil en fer agit dans I'eau, nécessitant une énergie élevée (lors du forage

ou du broyage de roches) (Bjornstad et coll., 1994 );

® réaction d'acide (H 5 SO 4 par exemple) sur la poudre de fer (procédé utilisé pour préparer H , pour les

ballons dirigeables au début du XXe siecle (Bidault des Chaumes, 1914 ) ou conduisant a la corrosion
des équipements en acier;

* pyrolyse du méthane (CH >>C + 2 H _). Cette réaction a été récemment améliorée par catalyse et
4 2

proposée comme procédé de fabrication d'hydrogéne a 600 ° C (Upham et coll., 2017 );

¢ la pyrolyse des schistes bitumineux (comme les schistes bitumineux du Colorado) a 510 ° C donne un
meilleur taux de génération d'hydrogene que de méthane (Burnham, 2010 );

* plusdeH ) peut étre généré par la corrosion a |'oxygéne des équipements en acier (contenant du Fe) ou
des effets similaires dus a la protection cathodique (corrosion de I'anode ou génération de H ,encas de

potentiel trop élevé appliqué a I'équipement).
4.5.2 Mécanismes possibles pour la génération de Vaux H2

L'origine de I'nydrogéne du champ de Vaux-en-Bugey n'est pas claire. Les données isotopiques devraient
aider a confirmer certaines hypothéses mais elles ne sont pas disponibles. Sur la base des connaissances
géologiques d'une des régions les plus étudiées de France, le Jura, plusieurs hypothéses sont proposées
parmi la liste présentée ci-dessus:

2+
* [|'hydro-oxydation du Fe  des minéraux a été la premiére interprétation provisoire. Aucune roche

2+
ultrabasique (avec des concentrations de fer divalent Fe ) qui pourrait produire de I'hydrogéne dans

la croGte n'est signalée autour de I'emplacement de Vaux. Le sous-sol est un sous-sol de type ignéo-
métamorphique standard. Les études de cas du Texas et du Mali ont des roches précambriennes a
proximité, pas dans la région de Vaux-en-Bugey;

* des mines de fer ont été exploitées a proximité (Mazenot, 1936 ), a Villebois par exemple, et le facies
toarcien oolithique ferrugineux est confirmé dans le puits Torcieu (20 m au-dessus du plan de
décollement). Mais les données disponibles sur cet horizon ferreux liasique, (Cayeux, 1922 ) ne

3+
montrent que des composants Fe  sous forme d'hématite. Dans d'autres mines de fer du méme

horizon, la sidérite de I'Ouest (province du Mont Du Lyonnais) ou du Sud (province de I'lsere) (FeCO 3 )

est signalée ( Cayeux, 1922 ) comme composant du ciment entre les oolites. Ainsi, il n'est pas totalement
impossible que la sidérite existe dans I'horizon ferreux toarcien et ait été oxydée pour fournir du H ,au

champ de Vaux mais ce n'est pas trés probable;

* comme la position et la composition du granite dans le sous-sol sont inconnues dans la région, le
processus d'hydro-oxydation de la biotite reste possible le long des failles profondes du sous-sol mais
n'est pas documenté;

* le dégazage de la croQte profonde de H 5 le long des failles est un mécanisme possible que des défauts

profonds assurent la communication entre la crolte profonde et Vaux formation. La migration de
I'nydrogéne a partir de la croGte profonde pourrait avoir commencé tres tét le long d'anciennes failles
hercyniennes réactivées par la distension oligocéne ou l'inversion alpine a la fin du Miocéne et
éventuellement en cours;

* le processus radiolytique (dG a la désintégration radioactive) est possible. Il serait probablement lié a la
formation d'hélium et a la migration a partir de la croGte profonde mentionnée ci-dessus. Lin et coll.
(2005) ont proposé un diagramme croisé entre la teneur en He et la teneur en H N dans l'eau

souterraine. Une ligne est tracée pour une génération radiolytique pure et différents spots représentant
différents contextes géologiques ou I'hélium et H 5 ont été mesurés.

Calcul d'une teneur en eau H 5 et He a partir de la teneur en gaz (5 et 0,096%), de la pression du champ



7 8
(30 b) et des constantes d'Henry respectives (5,10 et 10 ), le point correspondant a |'eau de formation

6 5
de Vaux (H 5= 8,10 umol/LetHe=32-10 umol/L)se situe parfaitement dans le coin haut de la

parcelle, non loin de la tendance de production radiolytique / radiogene. Ce fait est cohérent avec une
génération radiolytique d'hydrogéne et une génération radiogéne d'hélium a partir de la méme source.
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* laréaction de I'eau avec  Ca doit étre envisagée. Cet effet est probablement a l'origine de I'hydrogene

contenu dans les gisements de gaz d'Allemagne du Nord en raison du sel de Zechstein ( Gregory et al.,
2019 ) mais n'est pas probable pour Vaux-en-Bugey car le Keuper ne contient pas de minéral
apparemment potassique (comme la sylvinite);

* la production d'hydrogéne fermentaire anaérobie dans le réservoir est peu probable: étant donné que
le contenu organique du réservoir de dolomite est supposé étre pauvre, une génération biogénique de
méthane est exclue (voir section 3.1);

¢ |'effet de corrosion de I'acier ne peut expliquer H 5 mesuré au début de |'exploitation ou lors de la

découverte du champ (pas d'oxygene dans le sous-sol, tubages et tubes neufs, pas de protection
cathodique);

* le dernier mécanisme a considérer est le mécanisme de frottement. De nombreux détails sur I'histoire
tectonique quaternaire sont rapportés par De La Taille (2015) pour souligner I'activité de failles dans
cette ceinture de poussée active ( Fig.5): comme I'événement sismique de Chautagne (Ambérieu) (1822),
MSK intensité VII - VIIl, magnitude (5,5) ( Fig.6 ). En outre, une sismicité trés superficielle a été
enregistrée dans le sud du Jura, comme dans le séisme Conand (prés de Vaux-en-Bugey, 3,7 magnitude
mais épicentre entre 1 et 2 km de profondeur) ( fig. 7 ), et ainsi affecter les sédiments des
chevauchements par . Il semble maintenant établi que des poussées crustales ont également lieu dans
la chaine: les intensités les plus élevées associées sont prévues jusqu'a 6,7. Pour Jouanne et al. (1995), le
mouvement induit des roches devant le Jura est estimé a 4 mm / an.

Selon Hirose et al. (2011) , la concentration d'hydrogéne pourrait atteindre 1,1 mol / kg de fluide. En

2
considérant une surface de 1 km (taille approximative du compartiment de champ) et une épaisseur

6
de 1 mm, le nombre de moles de H 5 qui pourraient étre générées pourrait étre de 1,110 a comparer
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23,10 molesdeH 5 présent Sur le terrain. Ce calcul approximatif démontre que ce mécanisme semble
capable d'expliquer la génération H ) a Vaux.

Selon un tel mécanisme, une source trés jeune de H 2est peut-étre en cours. |l est difficile de prouver

que ce processus fonctionne encore a I'heure actuelle, car la qualité du gaz de gisement a changé au
cours des derniéres décennies, probablement en raison de processus secondaires décrits dans le
chapitre suivant.

4.6 Sulfure d'hydrogéne

Comme expliqué ci-dessus, du sulfure d'hydrogene était présent depuis la découverte du champ. Or, la
teneur mesurée est de 130 ppm. Ce gaz pourrait étre produit par différents mécanismes mais
spécifiquement a partir de H , comme décriten 5.2.

5 Discussion sur les mesures récentes de la qualité du gaz

Well SREPS5 est toujours disponible pour les mesures et c'est I'occasion de comparer des données historiques
et des données récentes, des décennies aprés la découverte et la production. Cette comparaison est utile
pour comprendre ce qu'il advient de I'nydrogéne dans le sous-sol a long terme, que ce soit dans les champs
de gaz naturel ou dans les gisements artificiels (réservoirs souterrains de stockage de gaz).

5.1 Mesures récentes de la qualité du gaz

Le tableau 2 présente des mesures récentes de la qualité du gaz (2018) réalisées par les auteurs sur le puits
SREP5. Ces mesures ont été réalisées avec BIOGAS 5000 (produit Geotech, certifié Atex pour CH 4 0 5 co 5
H ) S) pour tous les gaz sauf I'hnydrogéne et avec Portasens Il (produit de technologie analytique certifié) pour

la teneur en hydrogene.

La pression en téte de puits SREP5 est la pression atmosphérique (selon une mesure approximative basée
sur le niveau hydrostatique réalisée par les auteurs).



Pour obtenir des valeurs stabilisées de teneur en H 5 (sans variation en une demi-heure), une ou deux heures

sont nécessaires.

La teneur en hydrogéne du gaz est inférieure aux valeurs initiales ( Tab.2 ) et il convient de vérifier si cette
valeur est représentative du gaz restant dans le réservoir.

La connexion au fond du trou entre le puits et le réservoir n'est pas claire. Le puits est constitué d'un tubage
de 9 "et un tube de 7" équipé d'un tamis est censé étre a l'intérieur du puits mais I'anneau entre les deux
tubes n'est pas isolé.

La teneur en H ) mesurée peut étre due a la corrosion du tubage. Ce scénario est réaliste. Les mesures ont

été effectuées apres environ une heure de période de concentration décroissante et une demi-heure de
stabilisation. Le volume de gaz produit par le puits a été estimé a environ 30 | / h par différentes
méthodologies: taille de la flamme (Etiope, 2015 -chapitre 2) et 2 types de compteurs donnant un débit
maximum (40 | / h) et un débit minimum (27 | / h). Le débit de gaz avec un tel débit a besoin de plusieurs
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heures pour renouveler entierement le volume du puits qui est d'environ 8,8 m (354 m de tube 7 ”). Une

telle période fluide n'était pas possible avant les mesures. Ainsi, il n'est pas exclu que méme stabilisée, la
teneur en H ) mesurée soit différente de la concentration du gaz dans le réservoir.

La mesure initiale est d'environ 0,1% supérieure a la mesure stabilisée. Comme I'écoulement est laminaire en
puits, on a pu calculer qu'en une demi-heure, les 38 premiers cm du tube sont retirés. La partie supérieure de
I'enveloppe de production et la tubulure (environ cm) ne sont pas enterrées puis soumises aux écarts de
température et a la condensation d'eau et d'hydrocarbures pendant les périodes trés froides. Cela conduit
probablement a une corrosion interne plus élevée dans cette partie du puits et a un mauvais état de surface.
L'excés d'hydrogene produit au cours de cette période de stabilisation pourrait étre estimé a 0,0075 L. Cela
peut correspondre a I'hydrogéne d( a la corrosion, compte tenu d'un jour de cette corrosion a raison de 2,5
um / an sur 75 cm de tube 7 ".Patroni, 2007 ) mais semble réaliste selon la situation du puits.

La conclusion de ces analyses est que la concentration mesurée peut étre supérieure a la concentration
représentative sur le terrain. Cette possibilité ne change pas la conclusion générale tirée de ces nouvelles
données:

* lateneurenCO 5 est similaire aux valeurs historiques (environ 5%);

* Lateneur en H 5 (hydrogene) a diminué a environ 0,5% ou méme moins si le scénario de corrosion

décrit ci-dessus doit étre considéré.

5.2 Discussion sur I'évolution de la teneur en hydrogéne
Pour interpréter cette évolution de la teneur en hydrogéne, plusieurs hypothéses pourraient étre proposées.

Le premier point a clarifier est I'hnomogénéité de cette concentration dans le champ de gaz. Les données
récentes sont mesurées sur le puits SREPS. La valeur de 5% H 5 correspond au puits SREP2 et la valeur

mesurée sur le puits Pagniez Bregi était de 3,7%. Nous ne disposons d'aucune information sur la mesure (0%)
donnée par Locherer (1927) . C'est la raison pour laquelle en douter semble raisonnable.

Une ségrégation gravimétrique de H 5 dans le réservoir peut exister et expliquer ces différences. En effet, les

profondeurs (sous le niveau de la mer) de la couche de gaz avaleur ne varient pas de maniére cohérente:
+148 m au-dessus du niveau de la mer pour le puits Pagniez-Bregi, +123 m au-dessus du niveau de la mer
pour le SREP2 et +120 m au-dessus du niveau de la mer pour le SREPS . Sur la base de ces données, cette
hypothese n'est pas confirmée.

L'hydrogene pourrait disparaitre dans le sous-sol en raison de réactions biochimiques ( Marcogaz 2016 ;
Gregory et al., 2019 ). L'un d'eux est la consommation de sulfate par les bactéries sulfato-réductrices (SRB):
selon la réaction suivante:

6H_+SO =>H_S+4H_O
2 4 2 2

Aucune analyse de I'eau de formation n'est disponible mais les horizons de gypse sont trés proches du
réservoir et il est donc tres probable que I'eau de la formation contienne des ions SO 4

Un bilan matiére approximatif sur SO 4 consommé et H ) S produit confirme la faisabilité du scénario: le
volume de formation d'eau, méme sans apport d'eau avec une concentration raisonnable de SO 4 (quelques

mg / 1) pourrait étre en mesure de fournir le SO 4 nécessaire pour consommer l'essentiel de I'hydrogéne du



champ. Il est possible que la majeure partie de H 5 S créée ait été retirée pendant la production, et le reste a

été dissous dans l'eau de formation, mais il est difficile d'effectuer un calcul de bilan massique car la teneur
initialeen H 5 S dans le gaz est inconnue.

La question est de clarifier quand la réaction a commencé: aprés la migration du gaz vers le piege 2 (I'eau de
la formation de Buntsandstein ne contient pas de sulfate), pendant I'épuisement des gaz, aprés
I'appauvrissement des gaz?

Une partie du H 5 S était probablement dans le gaz avant la découverte du champ (voir cristallisation au-
dessus du soufre dans les noyaux de réservoir) mais la principale réaction de production de H 5 S a peut-étre
commencé depuis la découverte et contribue a la diminution de H 5" Le processus de forage peut avoir

fourni a SRB ou nourrir SRB des nutriments ( Gregory et al., 2019).
Une autre réaction possible capable de consommer de I'hydrogéne, est la méthanogenése:

7H2+C02=>CH4+2H20

Cette réaction est possible a haute température. Cette réaction est suspectée d'étre possible a basse
température en raison de bactéries. (Buzek et coll., 1994 ;Panfilov, 2010 ; Gregory et coll. , 2019 ;Ranchou-
Peyruse et al., sous presse ). Si cette réaction s'était produite dans le réservoir de Vaux-en-Bugey, la teneur
en CO ) aurait diminué. Les valeurs du tableau 2 ne montrent pas de diminution nette de la teneur en CO 5

Mais la teneur en CO 5 du gaz est directement liée a un autre équilibre géochimique avec le carbonate et

peut changer indépendamment de la méthanogenese. En conclusion, la réaction de méthanogenése n'est
pas démontrée mais pas totalement exclue.

8 Conclusion

L'étude de cas du champ de Vaux-en-Bugey contribuerait a une meilleure compréhension de l'origine
naturelle de I'nydrogeéne et des mécanismes géochimiques lorsqu'il est stocké dans le sous-sol.

Méme dans un contexte géologique bien connu comme le Jura, l'origine de I'hydrogene dans le gaz reste
incertaine. Vaux-en-Bugey semble &tre un cas d'accumulation d'hydrogéne dans la crolte continentale qui
n'est pas lié a un mécanisme de serpentinisation des ophiolites a proximité qui est le principal décrit.

Plusieurs hypotheses ont été envisagées. Selon les auteurs, le mécanisme le plus probable est la radiolyse de
I'eau pour I'hydrogene et I'origine radiogene pour I'hélium, a partir d'une source profonde du sous-sol (ou
éventuellement de schistes chauds autuniens proches) migrant le long de failles hercyniennes anciennes et
toujours actives. L'autre mécanisme probable est la génération d'hydrogene mécano-radicalaire, la cataclasie,
due au frottement le long de failles peu profondes ou profondes.

Le moment du remplissage du réservoir de gaz n'a pas pu étre résolu correctement. Néanmoins, les auteurs
prévoient une meilleure probabilité de charge de gaz lors de la poussée, ce qui a permis la migration d'une
ancienne accumulation de gaz a Buntsandstein.

L'analyse isotopique de I'hydrogene dans CH 4 H ) et de He associé fournirait des données utiles.

Une analyse récente du gaz suggére fortement que la teneur en hydrogéne a diminué depuis la découverte
du gisement, il y a un siecle. Le mécanisme correspondant est probablement la consommation par SRB
(bactéries sulfato-réductrices). L'analyse de l'eau et la modélisation géochimique des réservoirs
confirmeraient cette hypothése.
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Carte structurelle régionale (a partir de Debrand-Passard et coll. (1984) etPhilippe
(1995), modifié).
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Fig. 3
Carte de localisation du relief et des puits régionaux (MNT, IFP, 2002 ).
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Fig. 4

Lithostratigraphie synthétique pour la région de Vaux-en-Bugey et Torcieu.

A Dans le texte

Fig. 5

Données sismiques récentes ( De La Taille C., 2015 ). Coupe transversale du profil
Ecors ( Philippe Y., 1995 ) - voir emplacement Figure 2.
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Fig. 6

Evénement sismique de Chautagne (1822). Intensité MSK VII-VIIl, magnitude (5,5-6).
Source BCSF.
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Fig. 7

Evénement sismique de Conand (2006). Magnitude (3,7), profondeur de I'épicentre =
1-2 km. Source BCSF.
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Fig. 8

Gradient géothermique dans le bassin de la Bresse ( BRGM, 2008 ).
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Fig. 9
Coupe transversale interprétative schématique.
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Fig. 10

Coupe transversale interprétative schématique ( Schoeffler, 1941).
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Fig. 11
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= Processus de charge schématiques (champ gazier de Vaux-en-Bugey).
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Fig. 12

Historique de production du champ gazier de Vaux-en-Bugey.
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Fig. 13

Cross-plot pression /production pour le champ gazier de Vaux-en-Bugey.
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