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RESUME

L’hydrogéne naturel a été documenté dans de nombreux environnements géologiques depuis le
début du XXe siecle de maniére occasionnelle ou accidentelle, mais il n’a commencé a retenir
I’attention des milieux académique, gouvernemental et industriel que depuis la fin des années
2010. L’essor récent de ces recherches requiert donc une mise a jour périodique de 1’état des
connaissances sur le sujet, en préalable a tout effort d’exploration dans le contexte géologique du
Québec. Le présent rapport vise a dresser 1’inventaire de ces connaissances, en se concentrant sur
les environnements géologiques les plus pertinents pour la province. Cette étude est destinée a
supporter les efforts d’exploration pour I’hydrogéne naturel au Québec.

Parmi les différents mécanismes géologiques connus comme pouvant produire de I’hydrogene
naturel, les plus pertinents en contexte québécois incluent : 1) le dégazage du manteau et du noyau;
2) la radiolyse de I’eau en présence de roches faiblement radioactives, tels les granites; 3)
I’altération hydrothermale et principalement le processus de serpentinisation des roches mafiques
et ultramafiques; ainsi que 4) la décomposition de la matiére organique des shales par
enfouissement ou par métamorphisme de contact. D’autres phénomeénes peuvent également
produire de 1’hydrogéne naturel dans toutefois des quantités moindres, notamment la friction
associée au mouvement des failles, la production par les micro-organismes ou I’activité humaine
liée aux forages. Enfin, la possibilité de provoquer artificiellement la production d’hydrogéne dans
certains environnements géologiques naturels commence a étre envisagée (hydrogene orange).

Le principal mode de découverte de I’hydrogéne naturel a longtemps été de maniere fortuite. Les
découvertes les plus récentes et les travaux scientifiques récents et en cours contribuent a
rationaliser la démarche exploratoire, notamment par une meilleure compréhension des
associations avec d’autres gaz non-combustibles, de la nature de certaines dépressions de surface,
et des caractéristiques géophysiques de certaines accumulations. Les principaux sites dans lesquels
I’hydrogene naturel est documenté ont toutefois des caractéristiques trés disparates, de sorte
qu’une typologie des environnements propices a 1’accumulation d’hydrogeéne naturel demeure
encore difficile a établir. En particulier, de nombreuses lacunes de connaissance demeurent a
propos des propriétés hydrauliques des roches réservoirs et couvertures par rapport a I’hydrogene,
ainsi qu’a propos des réactions chimiques qui peuvent nuire ou favoriser la circulation ou le
piégeage de I’hydrogéne. Des enseignements peuvent toutefois étre tirés des travaux en cours sur
le stockage géologique d’hydrogene manufacturé et des travaux d’exploration pour I’hélium, un
atome dont la taille est comparable a celle de la molécule de dihydrogene.

Présentement, 1’exploration pour 1I’hydrogéne naturel est principalement concentrée dans les
bassins sédimentaires, d’une part parce que les données de 1’industrie pétroliere permettent
d’évaluer rapidement la présence de différents types de gaz en sous-surface, tel I’hydrogéne,
d’autre part parce que les bassins sédimentaires contiennent des roches couvertures a8 méme de
retenir au moins en partie I’hydrogéne, dans des quantités plus ou moins importantes, de la méme
maniere que les hydrocarbures. D’autres types de réservoirs potentiels peuvent toutefois étre
envisagés et commencent a retenir ’attention pour l’exploration, en particulier les roches
cristallines du socle, qui sont aussi souvent elles-mémes des roches sources pour 1’hydrogéne
naturel. Dans ce type d’environnement, la présence de fractures naturelles est nécessaire au
développement d’un réservoir. Enfin, un exemple de capture et de commercialisation de gaz
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naturel provenant d’émanations de méthane a la sortie d’évents naturels ouvre la perspective d’une
production d’hydrogéne naturel directement a partir des émanations de surface.

La conceptualisation d’un « systtme hydrogéne » est en cours de maturation. Un systéeme
hydrogene typique inclut une roche source, un conduit de migration, une roche réservoir et sa
couverture impermeéable, a I’instar des systémes pétroliers conventionnels. Cette analogie n’est
toutefois pas satisfaisante et peut induire en erreur, car les différences entre les deux ressources
sont significatives. L’une des différences fondamentales est que, contrairement aux réservoirs
d’hydrocarbures qui s’épuisent & mesure qu’on les produit, la charge en gaz des réservoirs
d’hydrogéne apparait au contraire transitoire, le réservoir étant souvent encore alimenté
aujourd’hui par la source. Dans certaines conditions, il est envisageable que cette recharge soit
renouvelable a I’échelle humaine.
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1. INTRODUCTION

1.1 Mise en contexte

Le dihydrogéne (ou simplement « hydrogéne », Hz) est depuis peu inclus dans 1’équation
énergétique de nombreux pays. L’hydrogeéne vert, en particulier, permettrait d’accélérer la
décarbonation de nos sources d’énergie. Bien qu’elle soit souhaitable et doive étre encouragée, la
production d’hydrogene vert par électrolyse est toutefois un processus énergivore et coliteux qui
nécessite des infrastructures et des investissements importants. Dans cette optique, 1’hydrogéne
naturel pourrait représenter une source d’approvisionnement complémentaire a I’hydrogene vert.

L’hydrogéne naturel, aussi parfois appelé hydrogéne blanc ou hydrogéne doré (« gold hydrogen »),
est de I’hydrogéne qui est généré naturellement dans la crolte terrestre. Différents processus
géologiques peuvent générer cet hydrogeéne naturel, en particulier I’hydrolyse de I’eau dans des
roches faiblement radioactives telles que des granites ou des gisements d’uranium, ou la réaction
avec 1’eau de certains minéraux riches en fer que 1’on trouve dans les roches mafiques et
ultramafiques.

Si I’hydrogéne naturel a été identifié et documenté depuis tres longtemps de maniére occasionnelle
ou accidentelle dans de nombreux environnements géologiques (Zgonnik, 2020), ce n’est que
depuis quelques années qu’il a commencé a retenir I’attention des milieux académique,
gouvernemental et industriel. L’essor récent de ces recherches requiert une mise a jour réguliere
de I’état des connaissances sur le sujet, en préalable a tout effort d’exploration dans une nouvelle
région. Le présent rapport vise précisément a dresser I’inventaire de ces connaissances, en se
concentrant sur les environnements géologiques qui sont pertinents pour le Québec.

1.2 Description du contenu du rapport

Ce rapport s’articule autour de deux grandes sections qui documentent les principales sources et
occurrences connues d’hydrogéne naturel. Les principales sources documentées ici sont le
dégazage du manteau et du noyau, la radiolyse de 1’eau en présence de roches faiblement
radioactives, I’altération hydrothermale et principalement le processus de serpentinisation, ainsi
que la décomposition de la matiére organique. D’autres phénoménes peuvent également produire
de I’hydrogene naturel dans des quantités moindres : les mieux documentés sont brievement
décrits a titre indicatif, essentiellement pour attirer 1’attention sur le risque de faux positifs qui peut
résulter de la découverte d’hydrogene produit par ces mécanismes.

Les principales occurrences et accumulations d’hydrogene naturel documentées dans le monde
sont ensuite décrites, en commencant par leurs modes de découverte du plus simple au plus
sophistiqué (découvertes fortuites, analyse de bases de données, anomalies de surface et méthodes
géophysiques). Un échantillon représentatif de sites et de réservoirs est ensuite décrit plus en détail
afin d’illustrer la diversité des environnements de découverte, et les problématiques associees.
Enfin, les principaux attributs d’un « systéme hydrogéne » sont présentés sur la base des
connaissances actuelles, qui demeurent limitées : les mécanismes de migration, la nature des
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roches couvertures et des réservoirs potentiels, ainsi que les causes principales de destruction de
I’hydrogene.

1.3 Portée et limitations de I’étude

Ce rapport vise a dresser un inventaire non-exhaustif des connaissances actuelles sur ’hydrogéne
naturel dans le monde. L’essor des recherches sur le sujet fait en sorte qu’un tel inventaire
mériterait d’€tre mis a jour sur une base réguliére. La ligne éditoriale qui a été retenue ici consiste
a sélectionner et présenter un corpus représentatif de sources bibliographiques qui donnent une
vision d’ensemble de chacune des thématiques abordées, de manicre équilibrée autant que
possible, mais sans prétention encyclopédique.

Par ailleurs, ce rapport est destiné a supporter 1’exploration pour I’hydrogéne au Québec, de sorte
que seuls les environnements géologiques les plus pertinents sont considérés dans 1’inventaire des
roches sources potentielles. A titre d’exemple, I’hydrothermalisme associé¢ au volcanisme actif et
les rides médio-océaniques ne sont pas traités.
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2. PRINCIPALES SOURCES

2.1 Dégazage du manteau et du noyau

D’un point de vue pratique, seul I’hydrogéne présent dans la crotte terrestre continentale présente
un potentiel de captation et d’exploitation. Toutefois, la crolte ne représente que 0,5% de la masse
de la Terre et la possibilité que de I’hydrogéne soit présent dans le manteau et le noyau doit étre
évaluée, car il pourrait constituer une source significative si son dégazage conduit a des
accumulations dans la crodte sus-jacente.

L’idée que de I’hydrogéne soit présent dans le manteau ou le noyau n’est pas récente (Chamberlin,
1909; Vernadski, 1960; Craig et Lupton, 1976; Larin, 1993), mais a longtemps fait figure de
rapport minoritaire, car elle parait peu compatible avec le modéle d’accrétion planétaire
communément accepté. Ce modele n’est toutefois pas parfait et implique que le noyau ait une
densité environ 10% plus élevée que celle effectivement mesurée par des méthodes géophysiques.
La présence d’éléments 1égers constituant un alliage avec le fer et le nickel du noyau est necessaire
pour expliquer cette différence (Poirier, 1994) et a ce titre, les hydrures de fer sont considérés
comme un élément potentiellement important de la composition du noyau (Isaev et al., 2007), ce
que tendent a supporter des travaux de modélisation récents (Isaev et al., 2007; Caracas, 2015;
Murphy, 2016; Tagawa et al., 2016; Ikuta et al., 2019). Les études sur le sujet attirent de plus en
plus I’attention de la communauté scientifique et des modéles commencent a étre proposes pour
réconcilier le processus d’accrétion planétaire avec la présence possible de grandes quantités
d’hydrogéne dans le manteau et le noyau primitifs (environ 4% en poids selon Toulhoat et
Zgonnik, 2022).

La question de la présence d’hydrogene dans le manteau est en partie abordée par la problématique
de I’hydrogene dans le noyau : de I’hydrogene dit primordial serait ainsi présent dans le manteau
soit par dégazage du noyau soit par capture au moment de 1’accrétion planétaire. Une seconde
source doit également étre envisagée, a savoir I’hydratation de I’asthénosphere dans les zones de
subduction (Williams et Hemley, 2001). En particulier, dans le cas d’une subduction océanique,
de I’eau est libérée dans 1’asthénosphére par le métamorphisme et la déshydratation des minéraux
de la crolite océanique plongeante. L’essentiel de cette eau percole vers la base de la plaque sus-
jacente, mais une partie peut également résider plus longtemps dans 1’asthénosphére en fonction
des mouvements de convection qui I’animent. Lorsque des produits de subduction atteignent la
limite entre le manteau et le noyau externe sans avoir été totalement déshydratés, 1’eau résiduelle
peut contribuer a extraire du carbone du noyau tout en enrichissant le noyau en hydrogene (Ko et
al., 2022).

Des observations directes supportent par ailleurs la présence d’eau — donc d’hydrogéne — dans le
manteau. D’une maniére générale, Williams et Hemley (2001) notent que les magmas d’origine
profonde, de type point-chaud, sont davantage hydrates que le manteau supérieur océanique, et en
déduisent que la teneur en hydrogéne dans le manteau augmente avec la profondeur. Cette teneur
en hydrogéne devait également étre plus élevée dans le manteau ancien comparativement au
manteau actuel, car on observe que les komatiites sont enrichies en hydrogéne par rapport aux
roches ultramafiques plus jeunes (Williams et Hemley, 2001). De méme, des inclusions fluides
contenant de 1’eau sont documentées dans des diamants présents dans certaines kimberlites et
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lamproites (Melton et Giardini, 1981; Schrauder et Navon, 1994; Kagi et al., 2000; Weiss et al.,
2022), ce qui confirme la présence d’eau dans le manteau supérieur a des profondeurs de 1’ordre
de 150 a 200 km. Certaines inclusions contiennent méme du méthane et de I’hydrogéne gazeux
associés a des alliages métalliques typiques d’environnements réducteurs (Smith et al., 2016).
Dans ce type d’environnement, les phases fluides stables sont dominées par les especes réduites
CHas et H> (Matveev et al., 1997; Rohrbach et al., 2011), et I’eau et I’hydrogéne moléculaire (Hz)
coexistent sous la forme de deux phases immiscibles (Bali et al., 2013). Zgonnik (2020) dresse un
inventaire détaillé des études ayant conduit a proposer une source mantellique pour 1’origine de
I’hydrogéne documenté dans différents environnements géologiques.

Enfin I’analyse isotopique de I’hydrogéne permet de discriminer des sources dont 1’origine est
vraisemblablement mantellique, lorsque le rapport deutérium/protium (62H-Hz) est supérieur a
—650%0 et a fortiori d’origine primordiale lorsque ce rapport est supérieur a — 350%o dans les
environnements volcaniques et les rides médio-océaniques (Milkov, 2022), mais cet auteur met
aussi en garde sur I’ambiguité des interprétations possibles.

2.2 Radiolyse de I’eau

La décomposition de I’eau par radiolyse consiste en la dissociation de cette molécule en différents
produits radiolytiques sous I’effet d’une radiation ionisante. Le processus de radiolyse, trés rapide,
se produit en trois étapes, physique, physico-chimique et enfin chimique (Figure 1), dont le
résultat peut étre résumé ainsi :

Radiation ionisante

H,0 eqq HO',H*,H*,HO3,H;07,05,0H~, H,0,, H,

Avec : e, = €lectron hydrate et x* = radical libre.

La plupart des produits de cette réaction sont instables et réagissent rapidement entre eux — Lin et
al. (2005a) comptabilisent jusqu’a 37 réactions différentes — parfois pour se recombiner en H-O.
Zgonnik (2020) decrit en détail comment ces réactions compétitives peuvent nuire a la production
et a ’accumulation d’hydrogene, ainsi que certains biais méthodologiques qui peuvent conduire a
surestimer la masse d’hydrogene produit par ce processus.

Certains minéraux peuvent agir comme agents catalytiques de la radiolyse, notamment la pyrite,
la calcite et divers oxydes (Lefticariu et al., 2010; Kumagai et al., 2013; LaVerne et al., 2003;
Essehli et al., 2011; Costagliola et al., 2017). Fait notable, lorsque la radiolyse est induite par la
désintégration o, un noyau d’hélium 4 est émis par le radionucléide en méme temps qu’une
particule ionisante.

Dans I’environnement géologique, ce sont principalement 238U, 232Th et “°K qui sont susceptibles
d’initier la radiolyse, mais aussi certains de leurs sous-produits de désintégration tels *°Ca et 8’Sr
(Zgonnik, 2020). De fait, une origine radiolytique pour I’hydrogene est présumée ou avérée dans
plusieurs gisements d’uranium (Levinson, 1977; Dubessy et al., 1989; Truche et al., 2018). D une
maniere plus générale, on retrouve ces éléments radioactifs en plus faible concentration dans les
roches magmatiques et particulierement les granites potassiques, mais aussi dans des basaltes
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(Vovk, 1987; Lin et al., 2005b; Dzaugis et al., 2016; Parnell et Blamey, 2017a). Ils sont également
présents dans certains produits d’érosion, notamment les shales, dans certaines évaporites ou *°K
est concentré directement a partir de I’eau de mer (Smith et al., 2005; Parnell et Blamey, 2017b;
Wang et al., 2019), ainsi que dans les dérivés métamorphiques de tous ces précurseurs.

Time (s) lonizing Radiation
0 H,O
Physical stage excitation lonization
1015 s H,O* H,O* + e
- . \ .l H2O \ Hzo*
Physico-chemical H, + O('D) H,0 HO >+ H-
stage
l H,0 K.
H*+ HO* H;+2 HO® HO® + H,O* HO*+H,+O0H e,
102 s
Chemical stage
106s _| e, H°, HO®, HO,*,OH-, H;0%, H,, H,0,

\4

Figure 1. Principales réactions se produisant au cours des trois étapes de la radiolyse de I'eau (Le Caér,
2011; reproduit avec permission).

De maniére contre-intuitive, il semble que les métasédiments et les roches magmatiques agées
(précambriennes), métamorphisées ou non, contiennent davantage d’hydrogéne que leurs
équivalents plus jeunes (< 200 Ma) (Parnell et Blamey, 2017a), alors qu’on s’attendrait a ce que
des roches magmatiques plus jeunes soient plus riches en radionucléides, tandis que I’hydrogene
aurait eu le temps de quitter le systeme dans les roches plus agées. Il peut s’agir d’un biais
d’échantillonnage, 1’essentiel des publications rapportant des observations faites dans des mines
du socle précambrien. Cette tendance peut aussi étre réelle et pourrait étre expliquée en partie par
I’effet cumulatif de radionucléides fils résultant de la désintégration de 238U, 232Th et “°K (Zgonnik,
2020).
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2.3  Altération hydrothermale

L’altération hydrothermale est un processus au cours duquel un minéral est expos¢ a un fluide
aqueux plus chaud que la roche encaissante. Le minéral, instable dans ces nouvelles conditions,
réagit chimiquement avec le fluide pour former, par hydrolyse, un ou plusieurs nouveaux minéraux
qui sont a I’équilibre dans ces conditions. L’un des processus les plus efficaces et les mieux
compris pour produire de I’hydrogéne dans ces circonstances est I’oxydation du fer ferreux Fe?*
en fer ferrique Fe3*, une réaction qui s’accompagne de la réduction de I’hydrogéne de 1’eau en H2°.
Les roches mafiques et plus encore les roches ultramafiques, d’origine mantellique, sont par
définition riches en fer (et en magnésium), ce qui en fait les principaux candidats a la production
d’hydrogene par altération hydrothermale (McCollom et Seewald, 2013).

En particulier, I’un des minéraux constituants ou accessoires des roches mafiques et ultramafiques,
I’olivine, est formé a haute température en milieu anhydre, ce qui le rend particulierement sensible
a I’altération hydrothermale a faible profondeur. Un phénoméne de serpentinisation se produit
alors, dont les produits dépendent de la minéralogie de I’olivine et des fluides en présence.
L’olivine correspond en fait a une série de minéraux dont les plus fréquents évoluent entre un pole
magnésien pur — la forstérite — et un pdle ferreux pur — la fayalite — mais qui comprend aussi des
minéraux riches en manganeése et en calcium. La serpentine résultante correspond également a une
série de minéraux dont les plus fréquents polymorphes sont le chrysotile (amiante), 1’antigorite et
la lizardite (Evans et al., 2013).

De maniére simplifiée, la réaction de serpentinisation peut étre résumée ainsi :

Olivine + H,0 — Serpentine + Magnétite + Brucite + H,

Dans les faits, c’est 1’altération du pole ferreux de 1’olivine qui produit de I’hydrogéne et de la
magnétite tandis que I’altération du pole magnésien produit de la serpentine et, éventuellement, un
hydroxyde de magnésium qui augmente le pH de la solution :

3 Fe,Si0, + 2 H,0 - 3 Si0, + 2 Fe;0, + 2 H,
3 Mg,Si0, + 4 H,0 + Si0, » 2 Mg;Si,05(0H),
2Mg,Si0, + 3 H,0 - Mg5Si,05(0H), + Mg?*t + 2 OH™
Mg?** +2 0H™ - Mg(0OH),

En présence de CO., I’hydrogene de 1’eau réagit avec le carbone pour produire du méthane plutot
que du dihydrogene :

i 4 — 2x X
Mg,_,Fe,SiO, + 3 H,0 + ECOZ
= —3—MgsSi;05(0H), + Si0; + 3 Fe;04 +  CH,
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Avec :

Mg,_,Fe,Si0, : Olivine

Fe,Si0, : Fayalite (olivine)

Mg,Si0, : Forstérite (olivine)

Fe;0, : Magnétite

Mg;Si,0s(0OH), : Serpentine

Mg(OH), : Brucite — qui peut également étre ferrifiere (Mg,Fe,_,(OH),)

Selon McCollom et Bach (2009), le pic de production d’hydrogéne est atteint lorsque le processus
de serpentinisation se produit a des tempeératures entre 200 et 315 °C. Hors de cet intervalle de
température, ces auteurs reléevent que la production d’hydrogéne est limitée au-dela de 315 °C par
1’équilibre thermodynamique entre I’olivine et la phase liquide et en de¢a de 150 °C par la lenteur
des réactions cinétiques et le partitionnement du fer ferreux dans la brucite néoformée.

Une controverse existe cependant quant a 1’efficacité du processus de serpentinisation pour
produire de I’hydrogéne a basse température. Par exemple, Neubeck et al. (2014) observent en
laboratoire que la production d’hydrogéne est possible a une température de 70 °C, mais inhibée
par la présence de carbonates a des températures de 30 et 50 °C. Miller et al. (2017) rapportent des
résultats expérimentaux réalisés a 100 °C, dans lesquels c’est la brucite néoformée qui réagit pour
compléter le processus de serpentinisation et produire I’hydrogéne. Mayhew et al. (2013)
observent la production d’hydrogéne a partir d’échantillons de roches mafiques et ultramafiques a
une température de 150 °C et suggéerent que la présence de spinelle agit comme catalyseur de la
réaction. A ’inverse, McCollom et Donaldson (2016) n’observent aucune production significative
d’hydrogéne et de quartz lors d’expériences réalisées a 90 °C, si ce n’est qu’une production
marginale causée par des artéfacts de laboratoire. Huang et al. (2021) ont constitué une base de
données colligeant les parameétres et les résultats d’une centaine d’études expérimentales portant
sur la production d’hydrogéne et de méthane par serpentinisation. Cette base de données a fait
I’objet d’une méta-analyse par Barbier et al. (2020) qui observent que les expériences réalisées a
basse pression et basse température (<100 °C) conduisent généralement a une plus faible
production d’hydrogéne comparativement aux expériences réalisées a moyenne ou haute pression
et a haute température (> 200 °C). Ces auteurs relévent toutefois une grande variabilité dans les
résultats expérimentaux, de 1’ordre de huit ordres de grandeur dans le cas de 1’hydrogene, et
pointent vers de possibles problemes de contamination des échantillons ou du matériel dans de
nombreux cas. A tous égards, Barbier et al. (2020) concluent que le faible nombre d’études
consacrées aux processus de serpentinisation a basse température ne permet pas d’obtenir de
conclusions définitives quant a I’efficacité du processus dans la production d’hydrogeéne.

Outre la question de la température de réaction (et donc souvent de la profondeur), plusieurs autres
facteurs peuvent limiter ou favoriser la production d’hydrogéne par serpentinisation. En premier
lieu les roches mafiques et ultramafiques sont trés peu perméables et ’influx d’eau est tributaire
de la présence de fractures interconnectées. Lorsque présente, cette perméabilité de fracture peut
par ailleurs étre réduite a la faveur d’autres réactions et néoformations impliquant la serpentine
elle-méme, par exemple par la formation de silicates de magnésium hydratés comme le talc. Ces
minéraux occupent un volume plus important que son précurseur, ce qui peut mener a 1’occlusion
de la perméabilité de fracture et interrompre I’influx d’eau. Apps et van de Kamp (1993) relévent
¢galement qu’en présence de sulfates le dihydrogene est consommé pour produire du H2S : pour
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étre efficace du point de vue de la production d’hydrogene, la serpentinisation doit se faire a partir
d’une eau pauvre en sulfates, soit une eau météorique ou une eau de mer a partir de laquelle les
sulfates ont préalablement précipité. A I’inverse, la présence de minéraux instables contenant une
proportion de fer semble pouvoir augmenter la production d’hydrogeéne, en particulier la brucite
(Miller et al., 2017). De méme, des travaux expérimentaux ont montré que la présence de
catalyseurs tels que le zinc (Mayhew et al., 2013), le nickel (Michiels et al., 2018) et le palladium
(Liu et al., 2016) peuvent accélérer la cinétique de production de I’hydrogéne (Brunet, 2019).

En dépit de ces incertitudes et de ces facteurs limitants, de I’hydrogéne est effectivement reconnu
comme associé a de nombreux environnements mafiques et ultramafiques, autant aux dorsales
médio-océaniques qu’en milieu continental (voir notamment Coveney et al., 1987; Abrajano et al.,
1988; Sleep et al., 2004; Klein et al., 2013; Szponar et al., 2013; Lin et al., 2014; Deville et
Prinzhofer, 2016; Worman et al., 2016 et 2020; Rlpke et Hasenclever, 2017; Preiner et al., 2018;
Vacquand et al., 2018; Albers et al., 2021; ainsi que les revues de Smith et al., 2005; Zgonnik,
2020; Milkov, 2022).

L hydrothermalisme est aussi proposé comme pouvant générer de I’hydrogéne dans d’autres
environnements geologiques, notamment dans le cas des granites peralcalins (principalement par
altération de 1’arfvedsonite, voir Truche et al., 2021) ainsi que dans les bassins sédimentaires en
présence de sidérite, d’hématite ou de magnétite. Ainsi, en laboratoire, la sidérite réagit avec I’eau
a haute température (200 a 300 °C) pour produire de la magnétite, du CO> et de I’hydrogéne, ces
deux derniéres espéces se recombinant pour produire a nouveau de I’eau et du carbone amorphe
(Milesi et al., 2015) :

3FeC0O; + H,0 — Fe3;0, + 3 CO, + H,
CO,+2H, - C+2H,0

Cette relation a ensuite été documentée dans un bassin sédimentaire ou 1’¢élévation de température
a été causée par I'intrusion de dykes de diabases, et ou I’hydrogene produit a ensuite été¢ absorbé
par les hydrocarbures présents dans le systeme (Milesi et al., 2016).

Dans le cas de I’hématite et de la magnétite, la réaction peut se faire en présence de sulfure
d’hydrogéne et produit alors de la pyrite et de I’eau en méme temps que de I’hydrogéne (Arrouvel
et Prinzhofer, 2021) :

Fe,0; + 4 H,S - 2 FeS, + 3 H,0 + H,
Fe;0, + 6 H,S - 3 FeS, + 4 H,0 + 2 H,

La magnétite peut ¢galement produire de I’hydrogéne en présence d’eau et sans apport de sulfure
d’hydrogéne, comme 1’ont montré en laboratoire de Geymond et al. (2023) pour des réactions se
produisant a basse température (80 a 200 °C). Des températures de réaction encore plus basses
sont envisageables, comme dans le cas de I’altération des formations de fer précambriennes.
Geymond et al. (2022) documentent ainsi des émanations d’hydrogeéne associées a de telles
formations de fer en Namibie, ou la production d’hydrogéne parait avoir lieu tres prés de la surface
a température ambiante.
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2.4  Décomposition de la matiére organique

La dégradation de la matiere organique et son eévolution vers les différentes formes
d’hydrocarbures solides (kérogeéne et charbon), liquides (pétrole) et gazeux (méthane et
condensats) a lieu au cours de la diagenése. Ce processus commence avec 1’action des micro-
organismes et produit essentiellement du methane biogénique au cours de la diagenése précoce.
Le processus se poursuit avec 1’augmentation de température pour former des hydrocarbures
liquides puis des gaz humides et enfin du méthane (stade dit de catagenese). Au-dela de ce stade,
seul le méthane est préserve, les autres hydrocarbures étant convertis en méthane et en résidus
carbonés (stade dit de métagenése).

Cette maturation de la matiére organique est principalement corrélée a 1’augmentation de la
température, mais elle est aussi fortement tributaire de la durée du processus et est, dans une
moindre mesure, également influencée par la pression et par la présence de minéraux ferriféres
agissant comme catalyseurs (Seewald, 2001). Pour cette raison, il est difficile de fixer un seuil de
température qui correspondrait au passage de la catagenése a la métagenése, mais une température
de I’ordre de 150 °C est communément admise (Tissot et Welte, 1984). Si 1’augmentation de
température se poursuit au-dela de la métagenése, le méthane et la matiére organique résiduelle
sont convertis en graphite sous I’effet du métamorphisme.

Ces processus de maturation thermique durant la diagenese ne sont pas propices a la production
d’hydrogéne et, si de I’hydrogéne est disponible, il aura tendance a étre absorbé par la matiere
organique selon des processus d’hydrogénation (Tissot et Welte, 1984). Toutefois des expériences
de laboratoire montrent que de I’hydrogéne peut étre libéré lors de la pyrolyse des roches meres a
haute température. Ainsi Campbell et al. (1980) rapportent que I’hydrogene est le produit dominant
lors de la pyrolyse de shales bitumineux a 900 °C. Li et al. (2015; 2017) ont obtenu de 1’hydrogéne
par pyrolyse d’échantillons de shales carbonatés et de charbons en systeme ouvert (jusqu’a
1200 °C) et par pyrolyse d’échantillons de shales lacustres et marins en systéme fermé (jusqu’a
600 °C). Ces auteurs observent que la production d’hydrogéne est moindre dans le cas des
experiences realisées en systeme fermé et en concluent que la pression de confinement joue un
role important dans la libération de I’hydrogene. Dans une autre expérience en systéme ouvert,
Horsfield et al. (2022) observent que de I’hydrogene est obtenu lorsque la pyrolyse d’échantillons
de shale est poussée jusqu’aux stades de la métagenése et du métamorphisme. Cette expérience a
¢été étendue avec succes a d’autres types de shale représentatifs par Mahlstedt et al. (2022), qui
concluent que la production géologique de I’hydrogene a partir de la matiere organique a haute
température peut se produire a un rythme suffisant pour assurer I’établissement de communautés
microbiennes en profondeur. Le taux de production d’hydrogene rapporté par ces auteurs était de
I’ordre de 20 mg par gramme de carbone organique total initialement disponible. Dans ces
expériences, les processus supposés ou démontrés de libération thermogénique de I’hydrogene
impliquent le crackage des liens C-H par aromatisation ou par polycondensation des
hydrocarbures.

Outre les études réalisées en laboratoire mentionnées ci-dessus, Suzuki et al. (2017) rapportent des
observations réalisées sur une suite de roches meres collectées dans une méme région, mais
présentant différents degrés de maturité thermique depuis la diagenese (= 100 °C) jusqu’au
métamorphisme (= 600 °C). Ces auteurs observent une augmentation de la teneur en hydrogéne
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dans la phase de gaz libre (par opposition a la phase gazeuse adsorbée sur le kérogeéne et les argiles)
qui est corrélée avec I’augmentation du degré de maturité thermique. A I’inverse, la teneur en
méthane et en CO2 décroit avec 1’augmentation de la maturité thermique, les gaz résiduels évoluant
du COz2 au profit du méthane, puis du méthane au profit de I’hydrogéne. La diminution du CO2 est
expliquée par 1’expulsion précoce de 1’cau de formation dans laquelle le CO> est dissous. La
concentration en méthane dans le gaz résiduel croit ensuite avec la maturité thermique et atteint
un maximum vers 250 °C, avant de diminuer lorsque la roche mere atteint la fin du stade de
métagenése et le début du métamorphisme. La proportion d’hydrogéne augmente a partir de
200 °C et devient dominante dans les métapélites (shale métamorphisé). Des résultats similaires
sont observés dans le cas des charbons, qui présentent un enrichissement en hydrogéne pour les
rangs les plus élevés (anthracite).

Suzuki et al. (2017) observent également que la teneur en hydrogéne mesurée, bien qu’importante,
est inférieure aux prédictions basées sur la simple diminution du rapport H/C dans le kérogene, et
en concluent qu’une partie de I’hydrogene a di étre consommée par la déshydratation de minéraux
hydratés durant le métamorphisme. Cette conclusion fait écho a I’observation de Zgonnik (2020)
qui remarque qu’a des températures élevées (non précisées), I’hydrogéne va réagir avec des
composés riches en oxygene pour former de I’eau, qui est thermodynamiquement plus stable.

Sur la base des données expérimentales de Horsfield et al. (2022) et de Mahlstedt et al. (2022),
une modélisation de la quantité d’hydrogene naturel produite par des shales supramatures dans le
cceur du Bassin de Cooper en Australie a été réalisée par Boreham et al. (2023). Selon ce modele,
dans ce bassin les shales commencent a produire de I’hydrogéne moléculaire libre (c’est-a-dire,
qui n’est pas immédiatement réabsorbé par la matiere organique ou par les hydrocarbures) lorsque
la matiére organique atteint un degré de maturité thermique correspondant a un pouvoir réflecteur
de la vitrinite (Ro) égal ou supérieur a 3,5%, qui correspond au stade de I’anchizone. Les résultats
de cette modélisation semblent corrélés a la distribution des concentrations en hydrogene qui sont
mesurées dans des puits d’hydrocarbures forés dans le bassin, pour lesquels les concentrations les
plus élevées coincident avec les secteurs ayant également la maturité thermique la plus élevée.

La déshydrogénation radiolytique de la matiére organique par scission des liens C-H est également
un processus envisageable, en présence de minéraux radioactifs, notamment dans le cas de certains
shales.

Enfin, la réduction thermochimique des sulfates a été proposée récemment par Milkov (2022)
comme un mécanisme permettant de produire de I’hydrogene. S’il est avéré, ce mécanisme peut
étre un facteur important dans la production d’hydrogéne dans certains bassins sédimentaires. Ce
processus apparait toutefois questionnable. La réduction thermochimique des sulfates fait réagir
des sulfates dissous provenant de I’eau de mer, des eaux connées (eaux de formation) ou de certains
minéraux tels le gypse et I’anhydrite, avec des ions H™ en présence de kérogéne, pour produire
principalement du H2S et de I’eau (Machel, 2001; Mougin et al., 2007). Ce processus parait
incompatible avec la formation d’hydrogene. La référence citée par Milkov (2022) pour proposer
ce mécanisme — Ostertag-Henning et Scheeder (2009) — fait pourtant état d’études documentant la
production de quantités significatives d’hydrogeéne durant la réduction thermochimique des
sulfates et cite les travaux de Zhang et al. (2007). La lecture de Zhang et al. (2007) permet de lever
toute ambiguite : ces auteurs observent effectivement la production d’hydrogéne pendant leurs
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experiences de réduction thermochimique des sulfates, mais a un volume moindre que celui
produit par les analyses témoins réalisées sans sulfure, a une exception pres : la réaction consomme
donc de I’hydrogene plutdt qu’elle n’en produit. En revanche, la décomposition thermochimique
du H>S, qui est un processus inverse de la réduction thermochimique des sulfates, peut produire
de I’hydrogéne. Différentes méthodes existent pour compléter ce processus en laboratoire, mais
elles impliquent plusieurs étapes et des réactants que 1’on trouve peu fréquemment en milieu
naturel, tels des sulfures métalliques ou du diiode (Kiuchi et al., 1982; De Crisci et al., 2019).

2.5  Autres mécanismes geologiques naturels

Outre les mécanismes décrits précédemment, plusieurs autres mécanismes naturels sont également
considérés comme pouvant produire de 1’hydrogéne. Ces mécanismes sont généralement
considérés de moindre importance, ou sont simplement moins bien étudiés. Seule la friction en
zone de faille est présentée ici, les autres mécanismes sont simplement mentionnés.

Le principal mécanisme alternatif est la friction des roches dans les zones de failles. Dans ce
scénario, les recherches suggerent que des radicaux formés sur les surfaces fraichement abrasees
des minéraux silicatés réagissent avec 1’eau pour produire de I’hydrogéne selon la réaction suivante
(Kitaet al., 1982) :

2 (= Si) + 2 H,0 - 2 (= SiOH) + H,

De nombreuses expériences ont reproduit le phénomene en laboratoire (Saruwatari et al., 2004;
Hirose et al., 2011, 2012; Suzuki, 2015). Toutefois, Zgonnik (2020) releve que ces travaux
prennent rarement en compte la possibilité que de I’hydrogéne gazeux préexistant soit libéré lors
du broyage de la roche ou des minéraux, contaminant ainsi les résultats analytiques.

Sugisaki et al. (1983) observent que I’hydrogene est essentiellement produit par les roches
silicatées tandis que les roches carbonatées produisent du COa. Ces auteurs établissent également
une relation entre 1’ancienneté du mouvement de la faille et la concentration en hydrogene.
McMahon et al. (2016) observent également la présence d’hydrogéne dans les impactites, avec des
concentrations plus élevées dans les pseudotachylites et comparativement moindres dans les
cataclasites.

Parmi les autres mécanismes secondaires pouvant conduire a la production d’hydrogéne, Milkov
(2022) a recensé ceux mentionnés ci-apres (voir les références dans cette publication) :

- Le métasomatisme du manteau supérieur et de la crofte, associ¢ a I’infiltration d’hydrures
métalliques du manteau inférieur

- L’hydratation de la biotite dans les roches felsiques, comme les granites

- La réaction mécano-chimique du phosphate pour produire de la phosphine, puis
I’hydrolyse de celle-ci en hydrogene

- La libération mécanique d’hydrogene piégé dans des inclusions fluides

- La libération d’hydrogéne a partir de minéraux porteurs d’ions ammonium, oxydés en
présence de sulfates a haute température
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2.6 Production microbienne

Les micro-organismes dotés d’une enzyme hydrogénase sont capables de produire du dihydrogéne
a partir d’ions H* par différents processus catalytiques, notamment par fermentation et par
oxydation anaérobique du CO, ainsi qu’en sous-produit de la fixation de 1’azote ou de 1’oxydation
de I’acide phosphoreux (Schwartz et al., 2013).

Ces réactions sont principalement étudiées en laboratoire (voire exclusivement, dans le cas de
I’acide phosphoreux) et dans les sols, mais Gregory et al. (2019) relévent qu’un nombre croissant
d’études se penchent sur la dynamique de ces phénomenes dans le substratum rocheux, notamment
sous 1’impulsion des recherches sur la production d’hydrogéne vert et sur le stockage géologique
d’hydrogéne.

La production d’hydrogéne par les micro-organismes est toutefois souvent intimement associée a
sa consommation in situ par d’autres espéces commensales (« transfert inter-espéces ») selon une
relation syntrophique, de sorte que la production d’hydrogéne biologique conduit rarement a des
accumulations significatives. En pratique, si I’hydrogeéne biologique n’est pas évacué a mesure
qu’il est produit, soit par migration hors du systéme soit par consommation in situ, I’accumulation
d’hydrogene biologique conduit rapidement a I’inhibition de son propre mécanisme de production.
L’hydrogéne d’origine biologique peut également étre mélangé a de I’hydrogene abiotique
provenant d’une source plus profonde, comme 1’ont mis en évidence Hao et al. (2020).

2.7 Phénomenes anthropiques

2.7.1 Artéfacts

L’intervention humaine dans un médium géologique peut causer une production involontaire
d’hydrogene. Si le phénomene n’est pas anticipé ou détecté, la présence de cet hydrogene d’origine
anthropique peut étre attribuée a un phénomene naturel de maniére erronée.

La cause la plus fréquemment évoquée pour expliquer la présence d’hydrogéne d’origine
anthropique est la réaction des coffrages et tubages métalliques d’un puits avec un fluide corrosif.
Le fluide peut étre simplement un aquifére oxygéné (Bjornstad et al., 1994) ou acide. Guélard
(2017) et Guélard et al. (2017) rapportent le cas d’un puits d’hydrocarbures dans lequel de
I’hydrogéne d’origine anthropique contamine de 1’hydrogéne naturel, et montrent comment
I’examen de I’historique du puits et 1’analyse isotopique permettent de discriminer les deux
sources.

Sur le méme principe, les coffrages et tubages en acier peuvent étre corrodés par le CO; ou le HzS
(Milkov, 2022 et références incluses). Ce phénomene ne survient toutefois que dans des
environnements particuliers, principalement en milieu sédimentaire ou volcanique, et la présence
de ces gaz est aisément détectée.

Chapelle et al. (1997) et Bjerg et al. (1997) formulent des recommandations pour I’installation des
puits destinés a mesurer la concentration d’hydrogéne dans un aquifeére, notamment 1’utilisation
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de tubages en PVC et I’absence de sources de courants induits. Bjerg et al. (1997) relévent
également que des perturbations du sol, telle I’installation d’un puits, peuvent exercer une
influence sur la concentration en hydrogene dans des puits voisins.

Enfin, le métamorphisme du trépan (« bit metamorphism ») est un mécanisme qui fait référence a
la dégradation subie par la roche (et éventuellement par le fluide de forage) sous I’effet combiné
de la chaleur, de la pression et du cisaillement qui sont imposés par un trépan lorsque celui-ci n’est
pas lubrifié adéquatement ou lorsque sa vitesse de rotation est trop élevée (Wenger et al., 2009).
Des gaz de décomposition instables sont produits lors de ce phénomeéne, tels CO, éthéne et
propéne, mais aussi freqguemment H.S et CO. (Wenger et al., 2009). Keller et Rowe (2017)
observent que cette decomposition peut également produire de 1’hydrogéne lorsque la dégradation
affecte aussi le métal du trépan, selon une réaction énoncée de maniere générique ainsi (Heghes,
2006) :

2Fe+3H,0 - Fe,0;+3H,

Ce phénomene est principalement documenté dans les forages pétroliers, pour lesquels il est facile
de suivre en continu la variation de la concentration des gaz a 1’aide d’un chromatographe a mesure
que le trépan pénétre la roche. Il est plus difficile de détecter ce phénoméne dans le cas d’un
échantillon de gaz de sol prélevé de maniére ponctuelle a partir d’un tube — métallique — qui a été
enfoncé dans le sol par forage ou par percussion. Dans ces circonstances, seule une mesure
prolongée peut permettre de lever I’ambiguité quant a 1’origine naturelle ou anthropique de
I’hydrogéne détecté. Halas et al. (2021) documentent ce phénoméne sur un site naturel ou de
I’hydrogéne est détecté de manicre ponctuelle par des mesures réalisées immédiatement apres le
forage du trou, tandis que le suivi a long terme sur une année démontre 1’absence d’hydrogéne sur
le site. Pelissier et al. (2022) font un constat similaire sur un autre site. Pour ces deux auteurs, les
tubes enfoncés par percussion produisent moins d’artefacts que les tubes enfoncés par forage.

2.7.2 Hydrogéne orange

Tel que mentionné précédemment, Huang et al. (2021) recensent une centaine d’études
expérimentales portant sur la production d’hydrogéne et de méthane par serpentinisation. S’il est
possible de reproduire et d’étudier ce processus en laboratoire, la question se pose de savoir s’il
peut étre provoqué délibérément dans un environnement géologique naturel.

Osselin et al. (2022) ont envisagé cette possibilité et proposé d’identifier I’hydrogene ainsi produit
comme de I’hydrogene orange, par analogie avec le spectre de couleurs attribué aux autres formes
d’hydrogéne manufacturé. La couleur orange fait référence a la couleur caractéristique du fer
ferrique produit en méme temps que 1’hydrogene lors de 1’altération hydrothermale des minéraux
ferromagnesiens. Osselin et al. (2022) évaluent notamment la possibilité d’injecter du CO2 en
méme temps que de I’eau afin de séquestrer le COz tout en libérant de I’hydrogene. Selon le modele
proposé par ces auteurs, le caractére exothermique des réactions de serpentinisation et de
carbonatation pourrait éviter d’avoir a chauffer excessivement I’eau injectée, ce qui rend le
processus economique, voire permettre de récupérer une partie de la chaleur sous forme d’énergie
géothermique.
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La production d’hydrogéne orange demeure encore hypothétique et Osselin et al. (2022) relevent
de nombreux enjeux de recherche et de développement, notamment le besoin de définir les valeurs
optimales pour la pression, la température et le débit d’injection, de méme que la nécessité
d’évaluer les réactions qui peuvent entrer en compétition avec les processus de production
d’hydrogéne et de précipitation du carbone, ce qui a un impact sur les volumes produits et
séquestrés. Toutefois 1’idée commence déja a étre évaluée, notamment par le United States
Geological Survey (Ellis et Gelman, 2022; USGS, 2023). Les travaux futurs qui pourraient étre
menés pour développer 1I’hydrogéne orange pourraient permettre de mieux comprendre le mode
de formation et les occurrences de I’hydrogéne naturel produit par altération hydrothermale, et
pourraient favoriser la production d’hydrogeéne dans des environnements géologiques comportant
des roches sources adéquates, mais pour lesquelles le processus n’est pas actif présentement.
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3. OCCURRENCES ET ACCUMULATIONS

3.1 Bilans de masse

La question de la pertinence d’explorer pour 1I’hydrogeéne naturel peut étre abordée en termes de
bilans de masse : L hydrogéne naturel est-il produit sur terre en quantité suffisante pour justifier
sa recherche, ou s’agit-il d’un phénoméne marginal ? Et si les quantités produites sont importantes,
quelles sources d’hydrogéne sont plus prolifiques que d’autres et devraient retenir I’attention en
priorité ?

L’inventaire le plus détaillé du cycle de I’hydrogene sur terre a été compilé par Zgonnik (2020) et
est reproduit de maniere simplifiée dans le Tableau 1. L’analyse de cet inventaire par son auteur
montre que les bilans de masse actuellement disponibles ne sont pas suffisamment complets pour
permettre de répondre a ces questions, notamment parce que : 1) la compréhension que 1’on a des
sources et des puits d’hydrogéne demeure encore en évolution, 2) ’'unique mécanisme de
production d’hydrogeéne considéré est 1’interaction eau/roche et ne tient pas compte d’éventuelles
sources mantelliques et 3) les estimations de certains auteurs recoupent plusieurs sources ce qui
obscurcit les comparaisons.

A titre d’exemple, Zgonnik (2020) reléve que 1’estimation de la quantité d’hydrogéne produit sur
terre augmente d’un ordre de grandeur & chaque une ou deux décennies environ. Cet auteur observe
¢galement une grande variabilité dans les estimations de la quantité d’hydrogene produit par une
méme source, avec parfois une différence d’un ordre de grandeur selon les auteurs consultés.

Il est toutefois possible de reconnaitre une tendance lourde dans la production d’hydrogéne naturel
en faveur des sources profondes (basaltes océaniques, volcans et systémes hydrothermaux, etc.)
par opposition aux phénomenes plus superficiels tel le métamorphisme du charbon. Cette
observation résulte pour partie des plus grands volumes de roche impliqués dans le cas des sources
profondes, et pour partie aussi d’un effet de loupe sur certains mécanismes de production qui sont
mieux étudiés que d’autres. Une solution pour affiner ces résultats serait de revenir aux données
de départ pour calculer des ratios de production par km? de roche.

Au final, il apparait que les bilans de masse, pour indicatifs qu’ils soient, ne permettent pas encore
d’orienter adéquatement I’exploration pour 1’hydrogéne naturel et risquent au contraire de
détourner I’attention de sources qui sont moins prolifiques a I’échelle de la planéte, mais qui
pourraient mener localement a des accumulations exploitables si elles coincident avec des pieges
appropriés.
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Tableau 1. Compilation des estimations des sources géologiques de I'hydrogéne naturel (adapté de
Zgonnik, 2020; reproduit avec permission).

Source Volume Masse
(x 10° m3 Hz / an) (x 108t Hy / an)
1,3 0,12
. . - - 2 0,18
Systéme de rift médio-océanique 3.7 0.33
4,3 0,38
Oxydation de la cro(te océanique 107 0,9+0,6
1,8a29 0,16 a4 0,26
Serpentinisation de la cro(ite océanique 8,5 0,76
22,4 2
Massifs ophiolitiques 2a4 0,18 a 0,36
R . 84 7.5
Basaltes de la crolite océanique
139 12,6
Socle précambrien 0,45a4,3 0,04 a 0,38
Volcans et systemes hydrothermaux 108 £ 81 9,6+7,2
. 2a7,7 0,18 a 0,69
Volcans subaériens
2,7 0,24
Volcans de ride médio-océanique 0,2a40,6 0,02 40,05
Métamorphisme du charbon 0,02 0,0014
Manteau ou noyau ? ?
Estimation totale de 2020 : 254 + 91 23+8
Estimation de 2012 : 67 6
Estimation de 2000 : 6 0,54
Estimation de 1983 : 0,3 0,027

3.2 Modes de découverte

3.2.1 Découvertes fortuites

Comme souvent en exploration, les premicres découvertes historiques d’hydrogene naturel ont été
pour la plupart accidentelles. Un cas d’école en la maticre, le site de Bourakebougou au Mali, a
attiré 1’attention apres une explosion accidentelle au cours d’un forage pour I’eau potable, ce qui
a d’abord motivé des efforts d’exploration pour les hydrocarbures avant qu’on se rende compte
que le gaz combustible incriminé était de ’hydrogéne. Il semblerait que trois analyses de gaz
successives aient eté necessaires avant de finalement pouvoir reconnaitre la présence de
I’hydrogene sur ce site, les deux premiers laboratoires mandatés ne I’ayant pas détecté (Zgonnik,
communication personnelle, 2020).

De fait, et bien que cela ne soit pas une géneralité, ’analyse des gaz par chromatographie est
pratiquée par de nombreux laboratoires en se servant de I’hydrogéne comme gaz vecteur, ce qui
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rend indétectable 1’hydrogeéne naturel qui serait présent dans un échantillon (Angino et al., 1984).
Zgonnik (2020) cite notamment plusieurs exemples de sites géologiques abondamment étudiés
pour leurs émanations en gaz combustibles, mais ou la présence d’hydrogéne naturel n’a été
confirmée que trés tardivement, comme le cas du massif de Khibiny en Russie, ou I’hydrogéne n’a
¢été reconnu qu’apres une vingtaine d’années de travaux de recherche, ou encore le site de Yanartas
en Turquie (littéralement : « le roc qui s’allume »), qui est supposé étre a 1’origine du mythe grec
de la Chimeére et ou des émanations d’hydrogeéne et de méthane s’enflamment spontanément en
surface (Etiope, 2023).

Ainsi I’hétérogénéité des protocoles analytiques et le faible nombre d’analyses d’hydrogene que
I’on trouve dans les bases de données peuvent induire en erreur et masquer le potentiel d’une
région, mais peuvent a I’occasion permettre d’identifier des secteurs d’intérét. Dans sa compilation
des occurrences d’hydrogeéne naturel dans le monde, Zgonnik (2020) remarque que 1’essentiel des
occurrences documentées se trouve dans des pays de 1’ex-Union Soviétique (Figure 2) et explique
qu’il s’agit-1a non pas d’une cause géologique réelle, mais d’un tropisme historique, les chercheurs
soviétiques privilégiant une source inorganique pour la formation des hydrocarbures, ce qui
encourage le développement de capacités analytiques aptes a détecter ’hydrogene précurseur de
ces hydrocarbures. Prinzhofer et Deville (2015) relevent que les scientifiques occidentaux ont
longtemps mis en doute les découvertes d’hydrogéne documentées dans le bloc communiste, ce
qui a pu nuire au développement des connaissances sur ce sujet ailleurs dans le monde. De par le
monde, des analyses de gaz ponctuelles révélent maintenant la présence d’hydrogene dans des
environnements trés variés, depuis les systemes hydrothermaux des rides médio-océaniques
jusqu’aux puits d’hydrocarbures des bassins sédimentaires, en passant par les galeries de mines
creusées dans le socle précambrien ou les émanations de surface documentées a travers la planete.
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Figure 2. Carte de localisation des occurrences d’hydrogéne naturel a des concentrations supérieures a
10% en volume (Zgonnik, 2020; reproduit avec permission). Note : la forte densité d’occurrences sur le
craton eurasiatique s’explique par le fait que cette région ait retenu I'attention des chercheurs de maniére
précoce, et non parce que cette région est plus riche en hydrogéne.

3.2.2 Association avec d’autres gaz

L’association de I’hydrogeéne avec d’autres gaz majeurs et avec 1’hélium peut apporter des indices
sur la prospectivité pour I’hydrogéne d’un environnement géologique donné. En effet, I’hydrogéne
n’est pas systématiquement inclus dans la liste des analyses pratiquées en laboratoire et un résultat
d’analyse qui comporte une proportion inhabituelle de ces autres gaz, mais pas d’analyse de
I’hydrogene, peut laisser suspecter la présence de ce dernier. Dans une compilation récente,
Milkov (2022) compare les proportions relatives de 1’hydrogene avec celles du méthane, de
I’azote, du CO2 et de I’hélium dans différents environnements géologiques (Tableau 2).

Deux constatations importantes peuvent étre tirées de cette compilation. En premier, la plupart des
environnements géologiques considérés se démarquent les uns des autres par des associations
spécifiques, dans lesquelles 1’un des gaz est beaucoup plus fréquemment présent en quantités
importantes. La seconde constatation est que, au sein d’un environnement particulier, il n’existe
pas de corrélation franche entre la présence d’hydrogene et celle des autres gaz considérés, puisque
chacun d’eux peut représenter jusqu’a plus de 90% des gaz analysés.
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Tableau 2. Compilation des principaux gaz associés a I'hydrogéne naturel dans quatre environnements
géologiques pertinents pour le Québec (modifiée de Milkov, 2022). D’autres gaz également présents, mais
en quantités moindres ne sont pas comptabilisés ici (Cz2+, Hz2S, etc.).

Systemes Ré .
éservoirs
. . . . hydrothermaux .
Environnement Serpentinites Socle cristallin . conventionnels
volcaniques et .
X d'hydrocarbures
magmatiques
Association dominante Nz - CHa - Hz CHa - N2 - Hz Cﬁjléﬂj ) CHa- N2 - CO2
o H 0a100 0a63,3 0a64,7 0a974
o -g 2 4,8 (n=397) 3,0 (n=77) 1,6 (n=149) 0,0 (n=2 150)
c
o) o
'g ﬁ CH 0a95,1 0,1a92,9 0a74,3 0a 100
Ee 4 9,7 (n=428) 52,0 (n=86) 0,9 (n=156) 87,1 (n=14 660)
88
S S ES N 0a99,5 0a99,7 0a97,6 0a97,8
0 % 2 25,0 (n=390) 32,4 (n=83) 0,9 (n=151) 1,7 (n=10 251)
o .® o . N N R
EN co 0a99,9 0a928 0a99,6 0a 100
§ = 2 0,05 (n=266) 0,2 (n=70) 81,4 (n=137) 1,0 (n=12 366)
35
e % He 0,00 20,01 0al19,1 0a19,9 0a9,0
> 0,01 (n=248) 1,1 (n=80) 0,0 (n=74) 0,02 (n=2 688)
n médian 390 80 149 10 251

L’examen de ces données révele ¢galement ’existence d’un biais analytique en défaveur de
I’hydrogéne dans le cas des réservoirs d’hydrocarbures, pour lesquels on dispose de cinq fois
moins d’analyses que pour les autres gaz majeurs, alors que 1’hydrogene peut représenter jusqu’a
97,4% de la fraction analysée pour un échantillon donné (Tableau 2). Ces résultats, bien que
statistiquement représentatifs des analyses de gaz qui sont effectuées sur les réservoirs
d’hydrocarbures, peuvent masquer 1’existence de réservoirs atypiques, plus riches en hydrogéne.
Dans le cas des autres environnements géologiques considérés, le nombre d’analyses d’hydrogene
comptabilisées dans la compilation de Milkov (2022) est proche de la médiane des autres gaz
majeurs.

3.2.3 Anomalies en surface

Quand elles ne sont pas d’origine microbienne, les émanations d’hydrogéne dans les dépots
meubles et en surface sont une indication directe de la présence d’une source ou d’un réservoir
d’hydrogéne naturel en profondeur. La détection de ces émanations au droit des anomalies est
rendue relativement aisée et peu dispendieuse grace aux détecteurs portatifs modernes ou en cours
de développement. L’ enjeu ici réside surtout en amont, dans la capacité a repérer les anomalies de
surface au sein d’un vaste territoire.
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Les anomalies de surface qui correspondent a des émanations d’hydrogéne ont typiquement une
forme circulaire, plus rarement ovoide, et sont caractérisées par une dépression centrale peu
marquée et une différence dans la végétation ou dans la santé de la végétation par rapport au milieu
environnant (Figure 3). Ces anomalies sont communément appelées « cercles de fées » dans la
littérature anglo-saxonne (« fairy circles ») ou « ronds de sorciéres ». Ces appellations devraient
étre évitées, car elles font a D’origine référence au développement annulaire de certains
champignons dans un substratum homogéne. L’appellation « dépression de surface » est plus
descriptive dans le cas de I’hydrogéne, et sera privilégiée ici.

Les dépressions de surface les plus spectaculaires — ou du moins les mieux documentées — sont
situées en Russie (Larin et al., 2014), en Caroline du Nord et du Sud (Zgonnik et al., 2015), au
Brésil (Prinzhofer et al., 2019), en Australie (Frery et al., 2021; Moretti et al., 2021a; Rezaee,
2021) et en Namibie (Moretti et al., 2022). La liste des localités confirmées s’allonge chaque année
a mesure que I’hydrogeéne naturel retient de plus en plus I’attention. Cependant, d’autres
phénomenes naturels peuvent également conduire a la formation de dépressions qui ne sont pas
associées a la présence d’hydrogéne, tels que la karstification ou I’activité microbienne. En amont
des vérifications géochimiques de terrain, la recherche de dépressions par imagerie doit respecter
des critéres particuliers pour faire la distinction entre ces différents phénomeénes, comme 1’ont
montré Moretti et al. (2021a).

Le mécanisme de formation des dépressions de surface associées a I’hydrogéne n’est pas encore
complétement expliqué. Larin et al. (2014) et Zgonnik et al. (2015) envisagent la possibilité que
la migration de I’hydrogeéne dans les sols s’accompagne de réactions physico-chimiques et
biologiques produisant de 1’eau, des acides organiques et des hydrocarbures. L’expulsion de ces
composés néoformés pourrait expliquer la perte de volume des sols et la subsidence de ceux-ci.
Myagkiy et al. (2020a) se sont également penchés sur la cinétique de consommation de
I’hydrogene par les bactéries dans les sols, sans égard a la source ultime de cet hydrogene. Les
résultats de leurs modélisations mettent en évidence qu’un flux d’hydrogéne discontinu (pulsatif)
depuis une source ponctuelle en profondeur provoque une auréole riche en hydrogéne en
périphérie, tandis qu’au centre de cette auréole les bactéries ont eu suffisamment de temps pour
consommer 1’essentiel de 1’hydrogéne disponible. Ces résultats sont en accord avec certaines
observations de terrain.

Fait notable, des anomalies de végétation circulaires ont été identifiées a proximité du camp minier
de Timmins en Ontario, dans un secteur ou des occurrences d’hydrogéne ont également été
documentées en profondeur; ces anomalies ont révélé la présence de méthane et de H.S (Figure
4), mais n’ont pas encore fait I’objet d’études dédiées a I’hydrogéne (Cameron et al., 2004;
Hamilton et al., 2008; Brauneder et al., 2016; Malvoisin et Brunet, 2022).

30



. -
Y WS
IR0

\& coaa e Ben

c (H2), ppm

1000

O oo X e
O 50 E Snnnmf.
10 b

~ > <2 \

-

Figure 3. Exemples de dépressions de surface associées a des flux continus d’hydrogéne dans le sol en
Caroline du Nord (Zgonnik et al., 2015; reproduit avec permission).
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Figure 4. Coupes stratigraphiques a travers deux anomalies de végétation circulaires au nord de Timmins,
en Ontario. Le méthane est rapporté comme étant présent a des « concentrations inflammables » dans
certains des puits d’observation (Brauneder et al., 2016; reproduit avec permission).

L’absence de dépressions de surface ne traduit pas nécessairement ’absence d’hydrogene en
profondeur, notamment lorsque les dépdts meubles superficiels ne sont pas suffisamment épais
pour qu’une dépression puisse se développer, lorsque I’activité microbienne atténue la migration
de I’hydrogene, ou lorsqu’une couverture suffisamment étanche empéche cette migration vers la
surface. On observe ce phénomene par exemple dans le cas du site de Bourakebougou au Mali ou,
en dépit de la présence avérée d’un réservoir a faible profondeur, seules quelques dépressions
isolées sont documentées pour le moment a proximité du site de découverte, tandis que des
émanations en surface sont documentées jusqu’a 150 km de distance (Prinzhofer et al., 2018).
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3.2.4 Méthodes géophysiques

Les méthodes geophysiques de caractérisation de la sous-surface ne permettent pas de confirmer
la présence d’hydrogene naturel en profondeur, mais fournissent des informations importantes sur
le contexte géologique dans lequel s’inscrivent les émanations identifiées en surface. En
particulier, le magnétisme, la gravimétrie et la sismique permettent de modéliser la nature et la
géométrie des corps géologiques en profondeur et ainsi, de raffiner les hypothéses sur la présence
possible de sources ou de réservoirs d’hydrogene.

D’autres techniques géophysiques peuvent également contribuer a mieux délimiter 1’étendue des
zones prospectives. Ainsi la radiométrie a été utilisée avec succes pour identifier des dépressions
de surface a 1’échelle de I’affleurement (Moretti et al., 2022; Prinzhofer et al., 2022) ou pour
quantifier le volume d’hydrogéne produit par radiolyse a 1’échelle d’un pays (Boreham et al.,
2021). La sismique et la conductivité électrique peuvent également mettre en évidence des
conduits de migration préférentielle de fluides (Frery et al., 2021; Lefeuvre et al., 2021; Rezaee,
2021; Jacquin, 2022), sans préciser leur nature, mais qui peuvent coincider avec des dépressions
de surface (Figure 5).
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Figure 5. Coincidence entre des dépressions de surface riches en hydrogeéne (« projected fairy circle » et
« M1 ») et des failles mises en évidence par la sismique et servant de conduits préférentiels & la migration
de fluides profonds (Frery et al., 2021; reproduit avec permission).

33



Les méthodes d’investigation géophysiques offrent I’avantage de couvrir rapidement de grandes
superficies et, a quelques exceptions pres, d’obtenir des informations sur le sous-sol plutét que la
surface. Il s’agit cependant de techniques dispendieuses qui n’offrent souvent pas de preuves
directes de la présence d’hydrogéne : leur utilisation intervient généralement apreés que la présence
d’hydrogéne dans un secteur ait été confirmée par des mesures directes en surface ou en forage, et
servent a étendre le champ d’investigation ou a délimiter 1’étendue du réservoir potentiel. Elles
peuvent également étre mises a profit dans des cas ou la présence d’hydrogéne n’a pas été
démontrée en surface, mais que de forts indices en laissent suspecter la présence dans un contexte
géologique favorable.

Dans tous les cas, documenter de I’hydrogene naturel en surface n’est qu’une étape, 1’objectif étant
de découvrir une accumulation exploitable en profondeur : a ce titre, les méthodes géophysiques
d’investigation sont incontournables.

La problématique des analyses d’hydrogéne in situ et en laboratoire, ainsi que les méthodes
géophysiques et d’imagerie pertinentes pour 1’exploration pour I’hydrogéne naturel seront
détaillées dans des volets différents de la présente étude.

3.3  Caracteristiques de sites representatifs

3.3.1 Mali

La découverte initiale du site de Bourakebougou au Mali est consécutive a une explosion survenue
pendant le forage d’un puits d’eau. Des travaux d’exploration de type pétroliére et gazicre s’en
sont suivis, notamment des levés sismiques, gravimétriques, magnétiques et de résistivité (Briere,
2021a) ainsi que des travaux de terrain incluant I’échantillonnage pour la matiere organique et des
mesures de gaz dans le sol (Stewart et Osadetz, 2011; Prinzhofer et al., 2018). Les conclusions de
ces travaux ont permis d’orienter définitivement I’exploration vers I’hydrogéne naturel plutét que
vers les hydrocarbures.

Le gisement de Bourakebougou est situé¢ dans des séries sédimentaires d’age néoprotérozoique a
paléozoique inférieur, interlitées de filons-couches de dolérite d’age triasique. Cette région du
Bassin de Taoudéni est tres peu tectonisée, méme si des failles décrochantes semblent étre
présentes d’apres I’interprétation sismique disponible. Ces données sismiques révelent également
la présence de « bright spots », qui sont des indicateurs de la présence de fluides dans la roche
(voir notamment Briére et al., 2017).

Contrairement a d’autres occurrences d’hydrogene documentées dans le monde, le site de
Bourakebougou n’est pas caractérisé par la présence de dépressions de surface. Des dépressions
sont observées hors de la zone correspondant au réservoir, dont une a I’est étudiée par Prinzhofer
et al. (2018) pour laquelle des émanations d’hydrogéne ont été mesurées, et de nombreuses autres
au nord-est qui ont été reconnues par imagerie satellitaire, mais n’ont pas encore été testées sur le
terrain (Briére, 2022).

Vingt-quatre forages exploratoires ont été réalisés suite a ces découvertes, concentrés dans un
rayon de 10 km autour du puits d’eau initial. La plupart de ces forages sont peu profonds (105 a

34



500 m), a I’exception d’un foré jusqu’au socle a 1 800 m de profondeur. Cette campagne de forage
a montré que le gisement couvre une superficie d’au moins 780 km? et est constitué de cing
réservoirs superposeés, séparés les uns des autres par des filons-couches qui forment la couverture
de chaque réservoir (Figure 6). Le réservoir le moins profond est également le plus riche en
hydrogene, ce qui est expliqué par une meilleure intégrité de la couverture de ce réservoir, les
filons-couches plus profonds étant davantage fractures.
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Figure 6. Géométrie du gisement de Bourakebougou (Prinzhofer et al., 2020; reproduit avec permission).

Les réservoirs eux-mémes sont principalement composés de dolomies, qui présentent une porosité
de dissolution pouvant aller jusqu’a 14,32%, et dans une moindre mesure de grés dolomitiques a
glauconite et a magnétite, qui ont une porosité homogene de 4,52 a 6,37% (Maiga et al., 2022).

Par simplification, la concentration en hydrogéne mesurée a Bourakebougou est généralement
mentionnée comme s’élevant a 98% (Briere et al., 2017; Prinzhofer et al., 2018; Maiga et al., 2021)
et la premiere analyse de gaz disponible pour le puits de découverte a révélé que le gaz était
constitué d’hydrogene a 99,37%, ainsi que de 0,42% de méthane, 0,2% d’azote et 0,1% d’éthane
(Briére, 2021b). Des analyses subséquentes dans d’autres puits ont aussi révélé la présence
d’hydrocarbures gazeux plus lourds et d’hélium. L’origine des hydrocarbures gazeux est
vraisemblablement abiotique et résulterait de 1’hydrogénation du CO2 ou d’un processus de type
Fischer-Tropsch, et 1’analyse isotopique des gaz nobles présents en traces indique que les gaz,
incluant ’hydrogéne, proviennent du socle sous-jacent aux séries sédimentaires (Prinzhofer et al.,
2018). Ce socle protérozoique a été pénétré par I’un des forages exploratoires sur une épaisseur de
400 m environ. Il est de compose de granite, de diorite et de granodiorite, avec des intrusions de
dykes triasiques. De I’hydrogéne est également présent dans le socle, bien qu’en moindre quantité
que dans la couverture sedimentaire (Briere, 2022). La migration du gaz vers les unités
sédimentaires a pu se faire par le biais d’un réseau de fractures, développées notamment a la faveur
des failles décrochantes identifiées en sismique (Briere et al., 2017; Maiga et al., 2022).
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Depuis 2012, le réservoir de Bourakebougou fait I’objet d’un projet pilote de production
d’¢lectricité pour ¢électrifier le village. La pression et le débit du réservoir n’ont pas diminué depuis
le début de la mise en production, et se maintiennent a environ 240 kPa et 1 350 m®/jour (Briére et
al., 2017; Briere, 2022).

3.3.2 Kansas

Plusieurs forages réalisés pour le gaz naturel dans les années 1980 dans une zone d’environ
260 km? (100 mi?) ont révélé la présence d hydrogéne dans le nord-est du Kansas (Figure 7). Les
plus étudiés de ces puits sont CFA Scott #1 et CFA Heins #1, avec des teneurs en hydrogene
moyennes de 34,7 et 29,6% respectivement, tandis que le restant est essentiellement constitué
d’azote. Le méthane représente seulement 0,03 et 0,6%, respectivement, 1’hélium étant présent
surtout a I’état de traces (Coveney et al., 1987). La teneur en hydrogene du puits Scott # 1 a varié¢
sensiblement au fil du temps, allant jusqu’a 50 = 10% avant de décroitre (Goeble et al., 1983), ce
que Coveney et al. (1987) expliquent comme une conséquence des tests de production réalisés sur
ce puits. La teneur du puits Heins # 1, qui n’a pas été travaillé, est demeurée stable au cours des
années 1980 et de nouvelles mesures effectuées en 2012 et 2014 ont confirmé cette stabilité
(Guélard et al., 2017).

La détection d’hydrogéne (en plus faibles quantités — 0,2 a 0,5%) avant la pose du coffrage dans
sept autres puits de la méme région a permis d’écarter rapidement 1’hypothése d’une origine
artificielle comme la corrosion des coffrages (Goebel et al., 1985; Coveney et al., 1987). Par
ailleurs, d’autres puits contenant exclusivement de 1’azote sont également documentés (Goebel et
al., 1985), ainsi que deux puits d’hydrocarbures plus anciens contenant 33,7 et 96,3% d’hydrogéene,
localisés hors de la région d’étude, mais dans un contexte géologique identique, dans 1’Etat voisin
d’lowa (Moore, 1982) (Figure 7).

Les occurrences d’hydrogéne documentées dans les puits du Kansas sont principalement
concentrées dans des gres et des carbonates des séries permiennes et pennsylvaniennes, entre 150
et 640 m de profondeur. Deux des puits ont été forés jusqu’au socle précambrien, ou de
I’hydrogéne a également été détecté dans I’eau de formation (Coveney et al., 1987; Newell et al.,
2007). Ces puits sont situés le long du flanc occidental de 1I’Arche de Nemaha, & quelques
kilometres de la Faille de Humboldt (Figure 8) qui s’enracine dans le socle précambrien et pourrait
se prolonger jusqu’au Moho (Guélard, 2017). Des kimberlites crétacées affleurent également 40
km au nord du puits Heins #1. Cet ensemble est localisé immédiatement a I’est du Mid-Continental
Rift System, un rift avorté d’age protérozoique qui s’étire jusqu’au Michigan et qui est composé de
basaltes, de gabbros et d’arkoses. Les failles crustales de ce rift ont été réactivées au Pennsylvanien
lors du soulévement de I’ Arche de Nemaha. Hors de ce rift, le socle précambrien dans le nord-est
du Kansas est mal connu, mais semble essentiellement granitique en dehors de la zone de rift.
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Figure 7. Localisation des puits d’hydrocarbures dans lesquels de 'hydrogéne a été documenté au Kansas
et en lowa (cette section) et au Nebraska (voir Section 3.3.5). Fond cartographique : Données
gravimétriques, anomalie de Bouguer (USGS, 1999). Le tracé du Mid Continental Rift System est souligné
au centre et vers le nord-est par une anomalie gravitaire trés marquée.

Une origine hydrothermale pour I’hydrogene a d’abord été avancée en raison de la proximiteé avec
des kimberlites serpentinisées et des rapports isotopiques mesurés (6D = - 740 a - 836 °/o0) qui
indiquent une origine crustale (Goebel et al., 1983; Coveney et al., 1987). Dans une étude plus
détaillée, Guélard (2017) et Gueélard et al. (2017) confirment I’origine crustale de 1’hydrogene
documenté dans les puits Scott #1 et Heins #1, mais formulent également I’hypothése qu’une partie
de I’hydrogeéne présent dans ces puits est formé par des réactions d’oxydation du métal des
coffrages ou par une réaction de fermentation bactérienne. Ces auteurs s’appuient notamment sur
I’étude d’un nouveau puits foré¢ en 2018 jusque dans le socle, dans la méme région (Figure 9).
Dans ce nouveau puits (Sue Duroche #2), de I’hydrogéne d’origine crustale est libéré lorsque le
forage traverse 90 m de socle précambrien fracturé (91,8 % d’hydrogéne initialement), mais sa
concentration decroit rapidement aprés I’installation d’un obturateur a la base des séries
sédimentaires — sans toutefois disparaitre complétement, ce qui suggére que 1’obturateur n’est pas
complétement étanche a 1’hydrogéne. Suite a cette opération, la concentration en hydrogeéne
s’accroit de nouveau a la téte de puits, mais prend cette fois les caractéristiques d’un phénomeéne
de corrosion du coffrage ou de la fermentation microbienne tandis que 1’hydrogéne crustal résiduel
est partiellement dégradé ou consommé, ce qui contribue a 1’enrichissement préférentiel en gaz
non-combustibles tels 1’azote et I’hélium. De I’hydrogeéne provenant de deux sources différentes
coexiste donc a la téte du puits Sue Duroche #2, et les auteurs suggérent qu’un phénomene
similaire peut également affecter les puits Scott #1 et Heins #1.
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Figure 8. Coupe illustrant le contexte tectonostratigraphique des puits dans lesquels de 'hydrogéne a été
documenté au Kansas, ainsi que les chemins de circulation possibles des aquiféres principaux (Guélard et

al., 2017; reproduit avec permission).

Selon I’étude de Guélard (2017) et de Guélard et al. (2017), I’hydrogeéne crustal est associé a des

gaz d’origine radiogénique (*He et “°Ar) et & de I’azote d’origine métamorphique, et pourra

trouver sa source dans les roches mafiques du Mid-Continental Rift voisin. Dans ce cas la migration
des gaz serait portée par 1’aquifére basal qui s’écoule d’ouest en est depuis les Rocheuses et

traverse les roches mafiques fracturées du Mid-Continental Rift avant d’atteindre la région

I’étude (Figure 8). Ces conclusions sont supportées par les résultats indépendants d’une campagne
d’échantillonnage des gaz de sol centrée sur les puits d’hydrogene historiques et qui couvre une
superficie totale de plus de 7 000 km?. Réalisée entre 1984 et 1987 par le U.S. Geological Survey
et le Kansas Geological Survey, cette campagne a révélé des valeurs d’hydrogene dans le sol
jusqu’a 6 400 ppm, avec une forte coincidence spatiale entre les mesures les plus élevées et la
position de linéaments interprétés comme 1’expression en surface de failles de socle recoupant les

gabbros du Mid-Continental Rift (Johnsgard, 1988; Angino et al., 1990).
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Figure 9. Stratigraphie des puits Scott #1 et Sue Duroche #2. Le type de gaz (1) correspond a I'hydrogene
d’'origine crustale, les autres types de gaz sont des mélanges (Guélard et al., 2017; reproduit avec
permission).

3.3.3 Emanations en surface

Dans plusieurs régions du monde, des flux significatifs d’hydrogéne dans les sols coincident avec
la présence de dépressions de surface dispersées sur de grandes superficies. Les sites les mieux
documentés a ce jour sont localisés en Russie, en Caroline du Nord, au Brésil, en Australie et en
Namibie (McMahon et al., 2023).

3.3.3.1 Russie occidentale

En Russie, Larin et al. (2014) documentent plusieurs milliers de dépressions circulaires
concentrées en plusieurs assemblages distincts, entre la région de Moscou et le Kazakhstan. Ces
dépressions de surface sont essentiellement développées dans des dépdts quaternaires granulaires
non-consolidés. Le substratum rocheux correspond a la plate-forme sédimentaire russe
(Paléozoique a Tertiaire), dont 1’épaisseur ne dépasse pas 600 m et qui n’est pas déformée (Larin
et al.,, 2014). Cette plate-forme repose sur un socle d’age archéen a protérozoique inférieur
composé de métasédiments, de métabasaltes et de roches ignées (gneiss, amphibolite, etc.).

Les dépressions de surface documentées par Larin et al. (2014) a partir d’images satellites ont un
diameétre de quelques centaines de métres a plusieurs kilometres, et coincident souvent avec des
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linéaments structuraux possiblement liés a des failles de socle. Une étude de terrain réalisée dans
le secteur de Borisoglebsk (3 300 km?), ol 562 dépressions sont recensées, a montré que les flux
d’hydrogéne en bordure ou au centre des dépressions pouvaient atteindre 1,25% (Larin et al.,
2014). Du méthane est associé a I’hydrogene en trés faibles quantités (de I’ordre de 0,001%) et les
auteurs de I’étude relévent que le flux d’hydrogéne varie significativement dans le temps et que de
nouvelles dépressions peuvent apparaitre en quelques années. Larin et al. (2014) ont estimé le flux
quotidien d’hydrogéne pour des dépressions de différents diamétres, avec des valeurs pouvant aller
jusqu’a 3 000 m¥/jour/km?, voire 20 000 pour les plus grandes dépressions de surface. Les auteurs
de cette étude ne tirent pas de conclusion quant a I’origine de I’hydrogéne, qui pourrait étre
mantellique, crustale ou bactérienne profonde, mais excluent une origine bactérienne superficielle,
car de I’hydrogéne est également identifié en profondeur dans des puits forés a travers la plate-
forme et jusqu’au socle précambrien.

3.3.3.2 Caroline du Nord

En Caroline du Nord, Zgonnik et al. (2015) ont démontré 1’association de I’hydrogene a plusieurs
dépressions ovoides dans la région cotiére du sud-est de cet Etat. On dénombre plusieurs centaines
de milliers de ces dépressions, qui sont connues localement sous le terme « Carolina Bays ». Ces
dépressions se développent dans les terrasses marines d’une plaine cotiere d’age quaternaire,
constituées d’un assemblage de dépbts meubles marins, estuariens, fluviaux ou insulaires. Le
substratum rocheux consiste en un biseau clastique d’age crétacé a quaternaire et correspondant a
la terminaison occidentale de la marge passive, qui peut étre épais de plusieurs kilomeétres dans sa
partie terrestre. La nature du socle cristallin sous-jacent est trés peu connue.

Plusieurs hypotheses ont déja été proposées pour expliquer la formation de ces dépressions,
notamment des impacts météoritiques, I’action du vent, des fluctuations de la nappe phréatique,
etc. L’étude de Zgonnik et al. (2015) et les références citées par ces auteurs montrent toutefois que
de nouvelles dépressions — circulaires — peuvent apparaitre en I’espace d’une année (Figure 10),
sans que la géométrie des autres ne soit affectée. Zgonnik et al. (2015) formulent I’hypothese que
I’ovalisation des dépressions anciennes est liée aux contraintes régionales et, de fait, 1’orientation
de ces dépressions ovoides concorde avec I’orientation de la contrainte horizontale maximale dans
la région.

Des travaux de terrain réalises sur quelques-unes de ces dépressions confirment que des
émanations d’hydrogéne sont présentes, concentrées essentiellement en périphérie des
dépressions, avec des teneurs en hydrogene pouvant dépasser 1 000 ppm. Du méthane est associé
a I’hydrogéne en tres faibles quantités (0,02% au maximum). Zgonnik et al. (2015) ont estimé le
flux quotidien d’hydrogéne pour des dépressions ovoides de différentes superficies, avec des
résultats normalisés variant de 180-440 & 3 000-4 400 m*/jour/km?. Les auteurs de cette étude
passent en revue plusieurs sources possibles pour I’hydrogéne sans tirer de conclusion définitive,
mais considerent peu probable une origine exclusivement bactérienne et superficielle, car les
concentrations en hydrogéne mesurées sont plus élevées dans les milieux sableux par rapport aux
tourbiéres, et augmentent avec la profondeur (jusqu’a 0,37% a 5 m de profondeur).
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Figure 10. Apparition d’'une dépression circulaire en I'espace d’une année (a gauche) et mesures de la
concentration en hydrogéne dans cette dépression (a droite). La profondeur maximale de la dépression ne
dépasse pas 1 m (Zgonnik et al., 2015; reproduit avec permission).

3.3.3.3 Brésil

Au Brésil, Prinzhofer et al. (2019) ont décrit et étudié une dépression circulaire d’environ 500 m
de diamétre (la structure « Campinas »), identifiée dans I’Etat de Minas Gerais & 300 km a I’est de
Brasilia. Bien que cette dépression ait retenu 1’essentiel de ’attention a ce jour, plusieurs autres
dépressions de surface isolées, de dimensions comparables, sont également visibles sur les images
satellites dans un rayon de 20 km et une autre au moins (« Baru ») a été étudiée depuis (Moretti et
al., 2021b). De I’hydrogene est également documenté dans des puits d’exploration forés dans la
méme région (Donzé et al., 2020), allant dans certains cas jusqu’a 40% H2 a 1 500 m de profondeur
(Prinzhofer et al., 2019).

Ces dépressions de surface sont développées dans un sol sableux riche en kaolinite de quelques
dizaines de meétres d’épaisseur (Myagkiy et al., 2020b). Le substratum rocheux correspond aux
séries sédimentaires du Bassin de Sao Francisco, qui est d’age protérozoique pour I’essentiel, avec
localement des séries plus jeunes pouvant aller jusqu’au Crétacé. L’ épaisseur du bassin varie de
450 a 1 800 m et la région d’intérét se situe a I’aplomb d’un haut de socle (Donz¢é et al., 2020). Ce
socle est essentiellement d’age archéen et est composé de tonalites, de granitoides et de ceintures
de roches vertes, avec localement des plutons paléoprotérozoiques.
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A ce jour, la dépression Campinas a fait 1’objet de deux campagnes d’échantillonnage pour
I’hydrogéne. Au cours de la premicére campagne, décrite dans Prinzhofer et al. (2019), six
détecteurs permanents ont été installés pendant plusieurs semaines. Les mesures ont mis en
¢vidence une périodicité quotidienne dans les flux d’hydrogene, avec un maximum & midi
n’excédant pas 200 ppm Hz et un flux nul la nuit. Des venues d’hydrogene épisodiques, plus fortes
et non périodiques, ont également été enregistrées, y compris la nuit. Les flux d’hydrogéne sont
concentrés en peériphérie de la dépression. La seconde campagne d’échantillonnage, décrite dans
Moretti et al. (2021b), a consisté en un suivi des émanations par une quarantaine de détecteurs
permanents, sur une période de huit mois (note : cette campagne a également été étendue a la
dépression Baru, avec des résultats comparables). Les résultats de cette seconde campagne
suggerent que la dépression Campinas présente un flux d’hydrogéne moyen de 35 000 + 20%
m3/jour/km? et confirment les résultats de la premiére étude : périodicité des flux, flux plus
importants sporadiques, maximaux enregistrés en périphérie. Ces résultats ont également permis
de raffiner I’interprétation de 1’origine des flux : une origine profonde dans le cas des flux
sporadiques importants et une influence pédologique dans le cas des flux cycliques de plus faible
amplitude, liée aux variations atmosphériques ou a I’activité microbienne. Des mesures en
laboratoire réalisées sur des échantillons de sol prélevés au site de Campinas et exposés a un flux
d’hydrogene ont par ailleurs montré que 1’activité microbienne dans ces sols était capable de
contrdler I’amplitude du flux d’hydrogéne et pouvait en diminuer la concentration par deux
(Myagkiy et al., 2020Db).

Les auteurs précédemment cités qui ont étudié la dépression Campinas ne tirent pas de conclusions
définitives quant a I’origine possible de 1’hydrogeéne, mais s’accordent sur une source profonde
plutot qu’une origine bactérienne dans les sols. Donzé et al. (2020) vont plus loin en considérant
le cadre tectonostratigraphique du site et en examinant les données magnétiques et gravimétriques
ainsi qu’une ligne sismique qui passe a proximité du site d’étude (Figure 11). Ces auteurs relévent
que 1) le gradient géothermique régional élevé peut stimuler la radiolyse de I’eau dans les roches
riches en éléments radiogéniques présents dans le socle, 2) I’hydrogéne peut aussi avoir été produit
par la serpentinisation de roches ultramafiques également présentes dans le socle, 3) des failles
enracinées dans le socle peuvent servir de conduit pour la migration de I’hydrogene depuis les
profondeurs et 4) la possible présence d’un réservoir karstique (non foré) a 400 m de profondeur
sous la dépression et recoupé par des failles, peut servir de réservoir transitoire a I’hydrogene
crustal. Ces hypotheses de travail sont encore débattues et demeurent a étre confrontées a des
analyses isotopiques de I’hydrogéne et des gaz trace associés. Moretti et al. (2021b) semblent
privilégier une migration le long d’aquiféres profonds depuis une source distale.
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Figure 11. Ligne sismique interprétée passant par le site de Campinas (triangle bleu). Un réservoir
karstique est possiblement présent sous cette structure, et servirait de réservoir transitoire pour I'hydrogéne
produit dans le socle (Donzé et al., 2020; reproduit avec permission).

3.3.34 Namibie

En Namibie, Moretti et al. (2022) ont documenté plus de 300 dépressions de surface sur une
superficie de 180 km? dans la région d’Okakarara. La nature des sols dans lesquels sont
développées ces dépressions n’est pas décrite en détail, mais les auteurs de 1’étude relévent que
I’échantillonnage a été réalisé a travers différents types de sols sans observer de différences dans
les concentrations en hydrogéne mesurées. Le substratum rocheux est composé de séries
sédimentaires d’age jurassique qui surmontent un socle néoprotérozoique. Ce socle contient
notamment deux séquences de formations de fer datées de 740 et 635 millions d’années.

Les dépressions de surface observées dans la région d’Okakarara ont un diametre moyen de 100 m
mais peuvent mesurer jusqu’a plus de 300 m de diamétre. Des teneurs en hydrogene allant jusqu’a
400 ppm ont été mesurées, principalement a la périphérie des dépressions (Figure 12). Une
variabilité temporelle dans ces émissions est également reconnue. Aucune valeur de flux n’a été
estimée faute de données suffisantes. La source de ces émanations n’est pas déterminée, mais la
proximité avec les formations de fer avoisinantes oriente vers cette piste en priorité (Moretti et al.,
2022). Ces roches sont en effet reconnues pour leur potentiel de production d’hydrogene et des
dépressions de surface (encore non-échantillonnées pour 1’hydrogéne) sont documentées a
proximité d’autres formations de fer en Afrique du Sud et en Australie (Geymond et al., 2022).

43



H2 measured (ppm)

01/03/22 02/03/22 08/03/22

A 0-26 W o0-25 ® 0-25
25-50 25-50 25-50

A 50-100 50-100 @ 50-100

A 100-200 M 100-200 ® 100-200

A 200+ W 200+ @® 200+

Figure 12. Mesures d’hydrogéne dans les sols de dépressions de surface dans la région d’Okakarara en
Namibie (Moretti et al., 2022; reproduit avec permission).

3.3.35 Australie Occidentale

En Australie Occidentale, Frery et al. (2021) ont étudié un alignement de dépressions de surface
identifiées 150 km au nord de Perth. Ces dépressions sont développées dans un régolithe de part
et d’autre d’une faille régionale qui met en contact un craton protérozoique compose de granites
riches en fer et entrecoupeés de dykes mafiques, a I’est, avec a 1’ouest une couverture sédimentaire
paléozoique a mésozoique pouvant mesurer jusqu’a 12 km d’épaisseur. Un impact météoritique
est également présent dans le bassin sédimentaire, enfoui sous des couches tabulaires.

Six dépressions de surface ont été sélectionnées pour des analyses d’hydrogene sur la base de
données d’imagerie et géophysiques (magnétisme, gravimétrie et sismique). La dépression située
a I’aplomb de I’impact météoritique ne contenait que trés peu d’hydrogeéne (0-4 ppm). Les autres
dépressions contenaient jusqu’a prés de 100 ppm Hy, avec les valeurs les plus élevées en bordure
des dépressions et particulierement a proximité immédiate de la faille régionale. Du méthane est
associé a ces émanations, de I’ordre de 0,1 a 0,5%. L hydrogene dans ces émanations est trés peu
abondant dans les sols sableux (< 10 ppm), et les valeurs maximales sont obtenues sous une couche
d’argile compacte (> 70 ppm). Aucune valeur de flux n’a été estimée faute de données suffisantes.
La source de I’hydrogéne n’est pas identifiée avec certitude, mais I’analyse du contexte
tectonostratigraphique (Frery et al., 2021; Rezaee, 2021) oriente vers la serpentinisation de roches
ultramafiques ou 1’oxydation de roches riches en fer a grande profondeur suivie d’une migration
verticale par le biais des failles de socle qui recoupent le bassin (Figure 5), et vers 1’oxydation de
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dykes mafiques a moyenne profondeur suivie d’une migration latérale en solution par le biais
d’aquiferes.

3.3.4 Bouclier canadien

Des gaz combustibles sont documentés dans de nombreuses mines souterraines implantées dans
les cratons archéens et protérozoiques de par le monde. Ainsi, Cook (1998) observe qu’en Afrique
du Sud, du gaz combustible est présent dans presque toutes les mines d’or et de platine, ainsi que
dans les mines de diamant exploitant des kimberlites. Dans tous ces cas, le méthane est le gaz
dominant, mais I’hydrogéne peut représenter jusqu’a 40% du gaz mesuré dans les mines sud-
africaines et d’autres hydrocarbures gazeux et de I’hélium sont également présents en faibles
quantités (Cook, 1998). Zgonnik (2020) recense de nombreuses occurrences d’hydrogene dans des
mines de Russie et d’autres pays de 1’ex-URSS, a des concentrations souvent de I’ordre de 10 a
30%, mais pouvant aller jusqu’a plus de 90% a I’occasion. D’autres occurrences encore sont
rapportées en Finlande par Sherwood Lollar et al. (1993a, 1993b).

Dans I’immense majorité des cas, ces occurrences d’hydrogéne — ou de gaz combustibles en
général — surviennent lors de forages qui ont traversé des fractures remplies d’eau de formation
salée, et sont la conséquence du dégazage rapide de cette eau de formation. Les volumes impliqués
dans ces incidents sont donc généralement faibles, mais Zgonnik (2020) rapporte des cas ou le
dégazage a duré plusieurs jours ainsi que des cas ou le dégazage a contaminé la ventilation des
galeries de mine (ex : 734 m®/jour d’un flux de gaz contenant 13,7% d’hydrogéne en Ukraine).

Les documents consultés n’ont pas permis de trouver de recensement systématique des
occurrences d’hydrogene dans les mines du Bouclier canadien. Toutefois, 1’Ontario Ministry of
Labor indiquait en 1996 recevoir chaque année une moyenne de huit signalements de gaz
combustibles, avec des concentrations de 0,1 a 10% de gaz (Cook, 1998). Surtout, des travaux
débutés a la fin des années 1980 ont permis d’étudier en détail la nature et ’origine des gaz
combustibles présents dans 1’eau de formation de plusieurs mines souterraines du Canada, depuis
les Territoires-du-Nord-Ouest jusqu’au Québec (Figure 13).
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Figure 13. Localisation des mines souterraines implantées dans le Bouclier canadien, pour lesquelles des
analyses de gaz sont disponibles.

Dans les mines étudiées au Canada, les eaux de formation auxquelles les venues de gaz sont
associées sont typiquement de type Na-Ca-Cl ou Ca-Na-Cl, avec des salinités de 1’ordre de
plusieurs dizaines de milliers de ppm TDS (Sherwood Lollar et al., 2006). Elles sont peu soufrées
(SO4 << 100 ppm) et Iégerement basiques (pH 7 a 9). Le débit de dégazage varie de 1 a > 30 L/min
et la pression peut aller jusqu’a 5 000 kPa (Sherwood Lollar et al., 1993a, 1993b).

Les gaz majeurs et mineurs mesurés (Tableau 2) sont caractéristiques d’une source provenant du
socle cristallin selon la classification de Milkov (2022), avec moins de 1% de CO, sauf exception
et des teneurs €levées en hélium pouvant aller jusqu’a 19% (Sherwood et al., 1988). La teneur en
hydrogéne n'est pas systématiquement analysée pour tous les échantillons. Lorsqu’elle est
mesurée, cette teneur est trés variable, s’étalant de 0,06 a 30,3% H,, avec un seul point de données
disponible pour le Quéebec (0,51%, pour la mine Sigma a Val-d’Or). Des analyses isotopiques ont
également été réalisées sur certains des échantillons, notamment pour §°C, &°H et 3°He.
L’essentiel des résultats analytiques pour les concentrations et les rapports isotopiques des gaz
sont compilés dans Fritz et al. (1987), Sherwood et al. (1988), Sherwood Lollar et al. (1993a,
1993Db, 2006, 2007, 2008) et dans Warr et al. (2019).
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L’interprétation de ces résultats a montré que les hydrocarbures des mines ontariennes avaient une
origine abiotique claire dans quatre localités (Timmins, Sudbury, Elliot Lake et Red Lake) et que
la source du carbone provenait du graphite (Figure 14, Sherwood Lollar et al., 1993a, 2008). Dans
le cas de Sudbury, les isotopes du dihydrogéne suggerent que la genese de celui-ci est liée a un
phénomeéne de serpentinisation. Dans les trois autres cas ontariens précités, le dihydrogéne est
présent en trés faibles quantités et sa source n’est pas connue, mais les valeurs de §°H du méthane
suggerent que cet hydrogene a lui aussi une origine abiotique (Sherwood Lollar et al., 1993a). Les
isotopes de ’azote analysés dans le cas des mines de Sudbury et de Timmins indiquent que ce gaz
a également une origine abiotique (Montgomery, 1994; Li et al., 2021).

0
» CANADA

A FINLAND

-100

)

Q
X -200

-300

S DCH4(

SUDBURY-CCS
ELLIOT LAKE
TIMMINS  POR!-D

BACTERIAL

-400 F

- 500 LI | | 1 | | | 1
-60 -90 ~-40 -30 -20

St¢ %o
ch, (%o)

Figure 14. Valeurs de 8'3C et 52H du méthane échantillonné dans les mines canadiennes et finlandaises
pour lesquelles une origine abiotique claire est identifiée (Sherwood Lollar et al., 1993a; reproduit avec
permission). Les champs typiquement acceptés pour des sources bactériennes sont indiqués par
Br (signature isotopique du méthane attribuée a la réduction du CO: par les bactéries) et par Br (sighature
isotopique du méthane attribuée a la fermentation acétique).

Dans le cas des autres localités (Territoires-du-Nord-Ouest, Manitoba et Québec), I’interprétation
des résultats montre que les hydrocarbures ont une origine mixte, résultant du mélange entre une
source abiotique comparable a celle reconnue en Ontario avec une source biogénique (Figure 15,
Sherwood Lollar et al., 1993b). La composante biogénique représente de 30 a 50% du volume total
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des gaz (Figure 16). La concentration en dihydrogéne n’est que rarement mesurée et, lorsque c’est
le cas, les teneurs sont toujours inférieures a 1%.
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Figure 15 : Valeurs de 83C et 82H du méthane échantillonné dans les mines canadiennes et finlandaises
pour lesquelles un mélange de gaz d’origines abiotique et biogénique est identifié (Sherwood Lollar et al.,
1993b; reproduit avec permission). Les champs typiguement acceptés pour des sources bactériennes et
thermogéniques sont indiqués par Br (signature isotopique du méthane attribuée a la réduction du CO:2 par
les bactéries) et par Br (signature isotopique du méthane attribuée a la fermentation acétique).
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Figure 16. Valeurs de 8'3C du méthane et indice de sécheresse (C1/C2+Cs) des gaz échantillonnés dans
les mines canadiennes et finlandaises pour lesquelles un mélange de gaz d’origines abiotique et
biogénique est identifi¢ (Sherwood Lollar et al.,, 1993b; reproduit avec permission). Les champs
typiquement acceptés pour des sources bactériennes (B) et thermogéniques (T) sont indiqués. Les
marques « X » sur les lignes de mélange indiquent le pourcentage de mélange estimé pour chacun des
sites.
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Sherwood Lollar et al. (2006) publient et interprétent également des résultats d’analyse pour une
mine souterraine additionnelle dans la région de Sudbury (mine Copper Cliff). Les gaz
échantillonnés dans cette mine sont dominés par le méthane comme dans les autres cas, mais
I’hydrogene y est présent en plus grande proportion que 1’azote (respectivement jusqu’a 57,8% et
6,38%). L’interprétation des données isotopiques, couplée a I’analyse de I’ADN bactérien présent
dans 1’eau de formation, permet de confirmer une origine essentiellement abiotique pour les
hydrocarbures et 1’hydrogene, en tenant compte d’un mélange avec 23% d’une composante
d’origine bactérienne. Li et al. (2016) et Lollar et al. (2019) ont montré que dans le cas de Kidd
Creek au moins, des communautés bactériennes sulfato-réductrices peuvent se maintenir dans cet
environnement anoxique.

Dans tous les exemples canadiens étudiés, la variabilité observée dans les valeurs isotopiques du
carbone et de I’hydrogene de ces échantillons pourrait étre liée a la variabilité des sources
graphitiques, dans la mesure ou cette variabilité est surtout observée d’un site a I’autre tandis que
les données sont relativement homogenes pour les échantillons provenant d’une méme mine
(Sherwood Lollar et al., 2013a, 2013b).

Les auteurs précités insistent également sur les similitudes observées entre les gaz analysés dans
le Bouclier canadien et ceux documentés dans le bouclier fennoscandien en Finlande ou dans le
craton de Kaapvall en Afrique du Sud, ce qui renvoie a I’idée d’un phénoméne commun aux
cratons précambriens évoquée dans 1’introduction de la présente section. Dans une étude récente,
Karolyté et al. (2022) étudient des gaz similaires échantillonnés en Afrique du Sud mais qui sont
dépourvus d’hydrogene, en dépit de la présence d’hydrogene documentée dans les mémes types
de roches dans la méme région et de I’abondance d’hélium (jusqu’a 15%). Ces auteurs modélisent
le comportement de I’activité bactérienne aux sites étudiés et en concluent que 1’absence
d’hydrogéne dans les gaz analysés résulte de sa consommation par des bactéries. Ils proposent
¢galement que la préservation de I’hydrogéne soit favorisée dans les eaux de formation salines et
hypersalines, moins favorables au développement des micro-organismes. Warr et al. (2019)
observent également des concentrations anormalement faibles en hydrogéne dans deux mines
ontariennes (Nickel Rim et Fraser), que les auteurs expliquent par une consommation de
I’hydrogéne par des processus bactériens ou abiotiques, de I’ordre de 91-97% dans le premier cas
et 55-98% dans le second. Sherwood Lollar et al. (2007) proposent un modéle de mélange entre
des eaux salines riches en hydrogéne et pauvres en micro-organismes, avec des eaux météoriques
peu salines et au contenu organique plus diversifié. Dans ce modeéle, le mélange se produit de
maniere épisodique par la connexion de fractures naturelles autrement isolées du point de vue
hydrogéologique, a la faveur d’un événement tectonique ou de ’activité miniére qui réactive ces
fractures : lorsque des eaux météoriques riches en micro-organismes sont mises en contact avec
des eaux salines riches en hydrogéne, ce dernier est rapidement consommé par les bactéries
méthanogenes (Figure 17). Ce modeéle est par ailleurs supporté par les observations de Telling et
al. (2017) dans le cas de la mine Thompson au Manitoba.
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Figure 17. Modele conceptuel du mélange de fluides contrdlé par la connexion de fractures
hydrauliguement isolées, menant a la consommation de I'hydrogéne abiotique (ACHa) et la production de
méthane biogénique (BCHa4) (adapté de Sherwood Lollar et al., 2007).

Pour mettre ces résultats ponctuels en perspective, Sherwood Lollar et al. (2014) dressent
I’inventaire des occurrences d’hydrogéne dans les cratons précambriens de par le monde et
¢valuent la production totale annuelle d’hydrogéne de ces massifs cristallins entre 0,04 et
0,38 x 10° t Hy/an, soit le méme ordre de grandeur que les flux d’hydrogéne estimés pour les
dorsales médio-océaniques et les massifs ophiolitiques (Tableau 1). Des ordres de grandeur
comparables sont également obtenus par Warr et al. (2019) pour le Bouclier canadien, avec une
proportion dominante (mais variable selon le contexte géologique local) liée aux processus de
serpentinisation et une proportion plus faible, mais stable liée a la production d’hydrogene par
radiolyse.

3.3.5 Nebraska

Un forage réalisé en 2018-2019 au Nebraska a permis de documenter la présence d’hydrogene
dans le socle précambrien. Bien que peu d’informations géologiques et techniques soient déja
disponibles sur cette découverte, cet exemple mérite d’étre détaille, car il s’agit du premier forage
d’exploration exclusivement dédié a la recherche d’hydrogéne naturel.

Le site a été sélectionné sur la base d’images satellitaires et le puits Hoarty NE3 a été implanté au
centre d’une vaste anomalie circulaire mesurant environ 2,5 km de large (Figure 18), dans le sud-
est du Nebraska. Cette région correspond en surface au Bassin de Salina, d’age paléozoique
(Joeckel et al., 2018), et est localisée a 1’ouest de 1’ Arche de Nemaha et du Mid-Continental Rift
System (voir Section 3.3.2 et Figure 7). L’épaisseur du bassin est estimée a environ 1 000 m dans
la région d’intérét (Jorgenson et al., 1993) et le forage a atteint une profondeur totale d’environ
3300 m (Scellin, 2019), soit environ 2 000 m forés a travers le socle. Trés peu de forages ont
traversé la couverture sédimentaire jusqu’au socle dans le secteur, mais les indications disponibles
suggerent que ce socle est dominé par des schistes dans la région (Carlson et Sydow, 2010).

Deux intervalles naturellement fracturés et chargés en hydrogéne ont été traversés dans le socle
précambrien (Figure 19). Le pistonnage initial a permis d’amener de I’hydrogéne en surface
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(Figure 20) mais des problémes techniques puis la pandémie de COVID ont empéché de mener
les tests a leur terme. Un test de production étendu est prévu pour une période de trois mois en
2023 (Hyterra, 2022).

Figure 18. Localisation du site de forage du puits Hoarty NE3 au Nebraska, au centre d’'une anomalie
circulaire d’environ 2,5 km de diamétre. L’échelle est donnée par la longueur d’'une parcelle cultivée
(=800 m). Source : Google Earth (2023).
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Figure 19. Coupe schématique du puits Hoarty NE3 et de la géologie traversée (HyTerra, 2022; reproduit

avec permission). L’échelle verticale n’est pas indiquée, mais le puits a une profondeur totale d’environ
3 300 m et la couverture sédimentaire dans la région mesure environ 1 000 m d’épaisseur.
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Figure 20. Photographies en lumiére normale et avec caméra infrarouge de la flamme d’hydrogene
obtenue durant le pistonnage du puits Hoarty NE3 (HyTerra, 2022; reproduit avec permission).

3.4 De lasource au réservoir

L’hydrogene étant un gaz, les facteurs qui conduisent a son accumulation dans un médium
géologique peuvent étre formalisés par la notion de « systeme hydrogéne », selon un paralléle fait
avec le concept de « systeme pétrolier » développé pour I’exploration pour les hydrocarbures. Les
premiers forages réalisés pour exploiter le pétrole remontent aux années 1850, et la compréhension
de la géologie des hydrocarbures s’est lentement améliorée jusqu’a arriver a la notion de systéme
pétrolier dans les années 1970, qui fut finalement formalisée par Magoon et Dow (1994). Un
systeme pétrolier décrit les éléments (une roche source, une roche réservoir, une roche
imperméable et une roche couverture) et les processus (la formation d’un piege, la génération, la
migration et ’accumulation des hydrocarbures) qui doivent s’agencer dans le temps et I’espace de
maniére a conduire a une accumulation d’hydrocarbures. Plusieurs systémes pétroliers peuvent
coexister dans une méme région, mais s’il manque un seul élément, le systéme est dysfonctionnel
et ne permet pas I’accumulation d’hydrocarbures.

La formalisation d’un systéme hydrogéne sur ce modele en est encore a ses débuts. En particulier,
le manque de données collectées spécifiquement pour 1’hydrogene, la diversité des types de roches
sources possibles ainsi que les relations complexes entre 1’hydrogéne et son environnement
géologique font qu’il est encore difficile de définir des stratégies d’exploration qui pourraient étre
standardisées et généralisées a I’extérieur d’une région particuliére. Toutefois les méthodes
d’investigation actuelles, autant scientifiques que techniques, sont beaucoup plus évoluées que
dans les années 1850 et il est raisonnable d’espérer que le concept de systeme hydrogeéne puisse
étre formalisé dans un futur prévisible. Des efforts similaires commencent a porter leurs fruits pour
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I’hélium (McDowell et al., 2017; Tedesco, 2022), dont le diamétre est comparable a celui de la
molécule de dihydrogéne mais qui est un gaz inerte contrairement a 1’hydrogéne.

3.4.1 Migration

Le transfert de ’hydrogeéne depuis sa roche source jusqu’a une roche réservoir ou la surface a lieu
dans un médium géologique hétérogeéne, dont la perméabilité a I’hydrogene varie fortement d’une
lithologie a I’autre.

Dans les roches les plus perméables, un aquifere est présent qui assure le transport de I’hydrogéne
dissous. Lopez-Lazaro et al. (2019) ont modélisé I’influence de la profondeur (fonction de
I’augmentation de la température et de la pression) et de la salinité¢ de I’aquifére sur la solubilité
de I’hydrogéne dans I’eau. Les résultats indiquent que, pour une salinité donnée, la solubilité de
I’hydrogéne augmente avec la profondeur de maniere presque linéaire jusqu’a au moins 3 000 m
de profondeur (selon les conditions expérimentales) et que 1’augmentation de la salinité a un effet
négatif sur la solubilité (Figure 21). Ces auteurs ont également montré que la solubilité de
I’hydrogéne pouvait excéder celle du méthane au-dela d’une certaine profondeur (Figure 22).

H, solubility (mol/kgH,0)
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0
—0 M Nacl
500 —0.6 M NaCl
—1 M Nacl
— 1000 2 M Nacl
E
£ 1500
Q.
Q
2 2000
2500
3000

Figure 21. Variation de la solubilité de 'hydrogéne en fonction de la profondeur et de la salinité de I'aquifére
(Lopez-Lazaro et al., 2019; reproduit avec permission). Note : La profondeur est ici utilisée pour illustrer
I'effet combiné de la température et de la pression, avec un gradient géothermique de 30 °C/km et une
pression hydrostatique.
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Figure 22. Comparaison de la solubilité de I’hydrogéne et du méthane en fonction de la profondeur, pour
un gradient géothermique de 30 °C/km, une pression hydrostatique et a salinité constante (Lopez-Lazaro
et al., 2019; reproduit avec permission).

Selon le modéle développé par Lopez-Lazaro et al. (2019), I’hydrogéne en solution peut étre ainsi
transporté latéralement sur de grandes distances si I’aquifére porteur est suffisamment profond
(voir I’exemple proposé pour les occurrences du Kansas, Figure 8). En I’absence d’aquifére
profond, ou lorsqu’une décompression ou une diminution de la température provoquent son
dégazage, la vitesse de migration de ’hydrogéne gazeux a travers le roc est alors définie par la
diffusivité du gaz.

Le coefficient de diffusion de I’hydrogéne gazeux dans les roches varie fortement selon les
lithologies concernées, voire selon les minéraux en présence (Farver, 2010). Dans les roches, le
coefficient de diffusion est influencé en premier lieu par la perméabilité et la porosité du roc
comme pour les autres gaz (Peng et al., 2012), mais également par la pression et la température
(Liu et al., 2022), par la compétition avec d’autres phases gazeuses ou aqueuses et la mouillabilité
des minéraux constituant la roche (Ali et al., 2021), par les phénoménes d’adsorption qui peuvent
retenir I’hydrogene a la surface des argiles (Truche et al., 2018), ou encore par les possibles
réactions organiques et inorganiques susceptibles de consommer I’hydrogene (Vinsot et al., 2014).
A toutes fins pratiques, déterminer un coefficient de diffusion de I’hydrogéne dans le roc doit tenir
compte des spécificités géologiques locales et du flux d’hydrogeéne entrant (Ortiz et al., 2002). Des
ordres de grandeur peuvent toutefois étre établis a partir des résultats d’essais en laboratoire, mais
la littérature consultée a ce sujet se concentre principalement sur la diffusion a travers les roches
couvertures. Des ordres de grandeur comparables a ceux de I’hydrogéne sont aussi publiés pour
I’hélium, un gaz plus aise a manipuler in situ et en laboratoire (Boulin, 2008; Rubel et al., 2002).
Toutefois I’hélium a un coefficient de diffusion légerement plus élevé que I’hydrogene, notamment
en raison de son rayon de van der Waals qui est plus grand que le diametre de la molécule de
dihydrogéne. Dans les shales, le coefficient de diffusion de I’hydrogeéne gazeux est de I’ordre de
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101% & 101 m?s, soit plusieurs ordres de grandeur inférieurs au coefficient de diffusion de
’hélium dans les grés, qui est de I’ordre de 10 a 10°® m?/s (Boulin, 2008; Hemme et van Berk,
2018).

Un troisieme vecteur de transport doit étre considére, qui est hybride entre les deux premiers : les
fractures naturelles. Un aquifére peut étre granulaire ou fracturé, et dans les roches autrement
imperméables une perméabilité de fractures peut étre développée. Le différentiel de permeéabilité
avec la roche encaissante canalise alors les fluides vers les fractures. En profondeur le degré de
connectivité entre les fractures est souvent difficile a estimer et 1’abondance des fractures ne
garantit pas leur interconnexion. Un cas particulier doit ici retenir 1’attention, celui des failles.
Comme pour les réseaux de fractures, la permeéabilité des failles est trés variable et doit étre étudiée
au cas par cas. A titre d’exemple dans le sud du Québec, Bordeleau et al. (2018) ont mis en
évidence des remontées de fluides salins le long de la Faille de la Riviere Jacques-Cartier.

3.4.2 Couverture

L’accumulation d’hydrogéne dans un réservoir n’est possible que si celui-Ci est recouvert par une
roche suffisamment imperméable pour y retenir I’hydrogéne au moins en partie. Dans les
environnements sédimentaires, les roches couvertures considérées comme imperméables aux gaz
sont principalement les shales et les évaporites, mais il existe toute une gradation dans la gamme
de perméabilité des autres roches sedimentaires, et des carbonates ou des grés peuvent aussi étre
localement considérés comme imperméables. Les roches cristallines sont essentiellement
imperméables, méme si elles peuvent avoir une porosité appréciable, comme dans le cas des
basaltes. La présence de fractures nuit évidemment a I’intégrité d’une roche couverture.

Des exemples de roches couvertures en milieu sédimentaire sont documentés au Mali, ou des
filons-couches de dolérite assurent la couverture des réservoirs du site de Bourakebougou (Figure
6; Prinzhofer et al., 2018), en Australie, ou une épaisse formation évaporitique recouvre le socle
au site de Mount Kitty (5 a 10% d’hydrogéne et 4 a 9% d’hélium dans le puits Mt Kitty #1; Leila
et al., 2022) et en Espagne ou les indices d’hydrogene sont concentrés sous une formation
constituée de shales et d’évaporites (Matchette-Downes et al., 2022). Dans les environnements
cristallins, les surpressions documentées lors de forages traversant des fractures contenant de
I’hydrogéne témoignent du caractere scellant de la roche encaissante (Sherwood Lollar et al.,
1993b; Cook, 1998).

Historiquement les études qui se sont intéressées a la perméabilité au gaz des roches couvertures
abordaient essentiellement des problématiques propres aux hydrocarbures. L hydrogéne étant
moins dense et moins visqueux que le méthane, ces études ne sont qu’en partie pertinentes pour
I’hydrogéne, en permettant a tout le moins de classer les différents types de roches selon leurs
perméabilités relatives, sans pour autant confirmer que les plus imperméables d’entre elles le sont
aussi a I’hydrogéne. Plus récemment, les problématiques relatives a 1’entreposage des déchets
nucléaires et au stockage géologique de 1’hydrogéne ont permis d’affiner quelque peu la
compréhension des barri¢res a la migration de 1’hydrogeéne gazeux. Les travaux réalisés dans le
cadre de ces problématiques, principalement en laboratoire et plus rarement in situ, ont montré que
le coefficient de diffusion de I’hydrogéne dans les shales était de ’ordre de 1071% & 10" m?/s (voir
Section 3.4.1).
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Fait intéressant, dans le cas de I’entreposage des déchets nucléaires, les barrieres géologiques
doivent permettre de bloquer les radionucléides sans étre totalement étanches, de sorte que
I’hydrogene produit par corrosion peut étre évacué progressivement sans causer de surpressions
qui pourraient compromettre 1’intégrité des couches protectrices (NEA, 2000; Boulin, 2008;
Charlet et al., 2017; Muller et al., 2019). De fait, a I’exception peut-étre des évaporites, qui sont
moins perméables encore que les shales, mais pour lesquelles tres peu de données sont disponibles,
aucune roche n’est totalement imperméable a I’hydrogene gazeux. Il s’agit-1a d’un point important
qui introduit la notion de réservoir transitoire, qui sera développée dans la section suivante.

3.4.3 Reéservoirs

L’examen des modes de migration de I’hydrogéne et des types de couverture pouvant assurer
I’accumulation de ce gaz met en lumiére la nature dynamique, ou transitoire, des réservoirs
d’hydrogene. Contrairement aux réservoirs conventionnels de gaz naturel qui conservent leur
charge, parfois depuis le Néoprotérozoique (Craig et al., 2009; Liu et al., 2017), mais qui ne se
renouvellent pas au fil du temps, les réservoirs d’hydrogéne peuvent en effet perdre une partie de
leur charge par diffusion dans la couverture, en méme temps qu’un apport d’hydrogene continu
d’étre assuré par la source. Le caractére renouvelable des réservoirs d’hydrogene fait encore débat,
et n’est certainement pas vrai dans tous les contextes géologiques. Toutefois, des observations de
plus en plus nombreuses et les bilans de masse les plus a jour indiquent que la production
d’hydrogene peut étre un phénomene contemporain et continu, avec une production annuelle
(sous-estimée) de 1’ordre d’une vingtaine de millions de tonnes a 1’échelle du globe (voir
Section 3.1).

En dépit des nombreuses occurrences d’hydrogene en surface et en profondeur documentées dans
le monde, il existe encore tres peu d’études permettant de caractériser des réservoirs d’hydrogene
exploitables. Un cas unique, le site de Bourakebougou au Mali (Section 3.3.1), fait depuis 2012
I’objet d’un projet pilote de production d’¢électricité a partir de ’hydrogene extrait de plusieurs
réservoirs sedimentaires superposés. La production a cette localité ne semble pas entrainer une
diminution de la pression du réservoir (Briére et al., 2017; Briere, 2022). La présence de monoxyde
de carbone, un composé trés réactif qui n’est pas stable en profondeur, mais qui est pourtant present
dans certains des puits du site a des concentrations supérieures a 1 000 ppm, conforte I’hypothese
d’une régénération active et renouvelable de la charge du réservoir (Prinzhofer et al., 2018).

Un autre exemple de réservoir est possiblement la découverte faite au Nebraska, bien que les
données techniques disponibles soient encore trés limitées dans ce cas et que 1’on Soit en attente
des résultats d’un test de production (Section 3.3.5). Dans ce cas-ci, le réservoir est localisé dans
le socle précambrien et consiste en deux intervalles de roches cristallines naturellement fracturées,
un contexte similaire aux occurrences d’hydrogéne documentées dans les mines du Bouclier
canadien ou d’autres environnements similaires (Section 3.3.4). Cet exemple fait également écho
aux occurrences documentées dans certains puits d’hydrocarbures au Kansas voisin, ou

I’hydrogéne présent dans la séquence sédimentaire semble provenir du socle sous-jacent
(Section 3.3.2).
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Les deux derniéres années ont €té marquées par un engouement nouveau pour I’hydrogéne naturel,
et des travaux d’exploration ont débuté dans de nombreux pays. L’essentiel de ces efforts est dirigé
vers les bassins sedimentaires, pour deux raisons principales. En premier, les bassins présentent
I’avantage de comporter des roches réservoirs et de couverture qui peuvent étre cartographiées en
utilisant les techniques développées par 1’industrie pétroliére et gaziere. En second, les analyses
de gaz collectées lors de forages pour les hydrocarbures constituent une source de données
relativement accessible, ce qui crée un effet de loupe et dirige 1’attention vers ces bassins.
L’exemple du Nebraska montre cependant que 1’hydrogéne naturel peut aussi se trouver dans (ou
sous) des bassins sédimentaires historiquement considérés comme non-prospectifs pour les
hydrocarbures, et pour lesquels trés peu de données de sous-surface sont disponibles.

Outre le socle naturellement fracturé et les réservoirs sédimentaires conventionnels, il convient de
rappeler que les émanations associées aux depressions de surface correspondent a un flux
d’hydrogéne dont le volume n’est pas négligeable (180 & 35 000 m%/jour/km? pour les dépressions
documentées dans la Section 3.3.3). Lorsqu’aucun réservoir n’est associé en profondeur a ces
émanations, la capture de I’hydrogéne en surface pourrait étre envisagée. Une telle entreprise a été
réalisée avec succes pour des émanations de gaz naturel au large de la Californie.

Entre 1982 et 2013, deux « tentes » métalliques ont été installées sur le fond marin a I’aplomb de
plusieurs suintements de gaz dans le Chenal de Santa Barbara (Figure 23). Un gazoduc acheminait
le gaz collecté sur terre, pour y étre commercialisé en méme temps que la production des
plateformes offshores (Hornafius et al., 1999). La production initiale de ces deux tentes a
émanations (« seep tents ») était de 9 x 10° m® par mois. En 1986 ce dispositif a été étendu pour
recouvrir des suintements qui étaient apparus apres 1’installation, entrainant en une augmentation
de la production de I’ordre de 30% (Boles et al., 2001). Une diminution de la production des tentes
a ensuite été observée a partir de 1990, qui a été corrélée a une baisse de la pression du réservoir
sous-jacent liée a la production du champ gazier (Quigley et al., 1999). Cet exemple montre qu’il
est techniqguement possible de capturer des émanations de gaz en surface, avec un dispositif
probablement plus simple que celui déploy¢ ici au fond de 1’eau.
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GAS LINE TO ELLWOOD
PROCESSING PLANT

Figure 23. Géométrie et dispositif de collecte des tentes a émanations installées dans le Chenal de Santa
Barbara (Boles et al., 2001; reproduit avec permission). Le détail technique de la configuration des tentes
est décrit dans Boles et al. (2001).

3.4.4 Causes de destruction
3.44.1 Réactions abiotiques

L’hydrogene dissous peut participer a des réactions abiotiques avec différentes phases minérales
présentes dans le milieu rocheux et conduire a des phénomeénes de dissolution ou de néoformation,
avec pour corollaire une augmentation ou une diminution de la porosité et de la perméabilité du
médium géologique. Ces réactions ont évidemment un impact sur le transport et I’accumulation
de I’hydrogene. Bien qu’encore peu étudié, ce phénomene commence a retenir 1’attention
notamment dans le cadre de programmes d’évaluation de la faisabilité du stockage géologique de
I’hydrogéne en aquifére ou en réservoir d’hydrocarbures €puisé. Parmi les résultats qualitatifs de
ces études, on peut citer (voir aussi Reitenbach et al., 2015) :

— Une augmentation de la surface de contact pour les interactions chimiques en présence
d’argiles (Henkel et al., 2014; Audigiane et al., 2015)

— L’adsorption de I’hydrogene sur les minéraux argileux, en particulier les chlorites (Truche
et al., 2018)

— Un grand éventail d’interactions possibles en présence de composés ferreux, notamment
les chlorites (Henkel et al., 2013; 2014)

— L’acidification de I’eau en présence de CO2 lorsque celui-ci est remplace par la dissolution
de I’hydrogene, avec pour conséquences une dissolution partielle de I’anhydrite et des
carbonates et une augmentation corollaire de la porosité et de la perméabilité (Henkel et
al., 2014; Flesch et al., 2018)
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— Une diminution de la perméabilité du shale, mais une diminution ou une augmentation de
la perméabilité du grés en fonction des réactions possibles avec les différentes phases
minérales en présence (Shi et al., 2020)

— L’instabilité des composants soufrés (gypse, anhydrite, pyrite), pouvant conduire a la
formation de H>S (Amid et al., 2016)

— La stabilité du quartz et du feldspath potassique (Ebrahimiyekta, 2017) ou, a I’inverse, la
dissolution du premier et la précipitation du second (Hemme et van Berk, 2018), selon les
conditions considérées

L’essentiel des études ci-dessus porte sur des roches sédimentaires, typiquement des gres et dans
une moindre mesure des carbonates ou la couverture de shale des réservoirs d’hydrocarbures. Trés
peu d’information est disponible sur la réactivité de I’hydrogene avec les minéraux constitutifs des
roches magmatiques et métamorphiques a I’exception du quartz et des feldspaths (qui sont
généralement stables), alors que ces types de roches peuvent étre des roches sources pour
I’hydrogeéne (voir Section 2). L’éventail minéralogique le plus complet et le plus représentatif de
roches magmatiques et métamorphiques a ce jour a été étudié par Hassannayebi et al. (2019) a
partir d’échantillons de molasses contenant des minéraux détritiques.

Enfin, il faut aussi souligner que les simulations géochimiques réalisées a 1’équilibre tendent a
surestimer la cinétique et 1’étendue des réactions, parfois de plusieurs ordres de grandeur
(Wilkinson, 2015). A ce titre, Hassannayebi et al. (2019) concluent sur la base de modélisations
cinétiques que les réactions entre 1’hydrogeéne et les éléments constitutifs du grés ne deviennent
significatives que si les réactifs sont en contact durant une période supérieure a plusieurs
décennies. D’une maniére générale, Panfilov (2016) releve que les réactions abiotiques impliquant
I’hydrogéne dans les conditions de stockage en aquifére semblent peu problématiques en raison de
la barriére energétique €élevée du lien H-H a des températures inférieures a 100 °C. Les résultats
des études réalisées dans le contexte du stockage en cavité saline (Ineris, 2021) vont dans le méme
sens et soulignent qu’on ne connait pas de catalyseur naturel capable d’accélérer les réactions de
réduction des sulfates et des carbonates a des températures inférieures a 100 °C.

3.4.4.2 Réactions biogéochimiques

De nombreuses especes de micro-organismes consomment 1’hydrogene, qui agit comme donneur
universel d’électrons pour ceux-ci (Gregory et al., 2019). Bien documenté en milieu aérobique, ce
processus a également un impact important sur la préservation de I’hydrogene dans le substratum
rocheux en milieu anaérobie et de nombreuses études récentes ont mis en évidence 1’ampleur du
phénomene, notamment aux évents hydrothermaux et dans la crolte océanique (Urabe et al., 2015;
Suzuki et al., 2015 et références incluses). La Section 3.3.4 recense également plusieurs études
qui documentent la consommation d’hydrogéne par des micro-organismes dans la crodte
continentale protérozoique (Sherwood Lollar et al., 1993b ; Lin et al., 2005a; Warr et al., 2019;
Karolyte et al., 2022). Pour ’essentiel, ces travaux suggerent un possible équilibre entre la
production d’hydrogéne abiotique et sa consommation in situ par les micro-organismes, assurant
la pérennité de certains écosystemes microbiens litho-autotrophes en profondeur.

Les réactions de catalyse biogéochimiques en milieu agueux anaérobique résultent principalement
du métabolisme respiratoire des micro-organismes chimio-autotrophes, qui consomment 1’énergie
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dégagée par une réaction d’oxydoréduction entre I’hydrogene et d’autres molécules, les bactéries
et les archées agissant comme catalyseurs. L.’exemple le plus connu est la réaction de Sabatier :

4 H, + CO2 = CHs + 2 H20 — 134 ki mol?

D’autres réactions peuvent se produire sur le méme principe en fonction des types d’organismes
présents dans 1’aquifére. Ces micro-organismes peuvent étre autotrophes, un groupe qui inclut les
bactéries méthanogenes, acéthogenes et sulfato-réductrices ou elles peuvent étre hétérotrophes
telles les bactéries réductrices du fer (Figure 24). Des valeurs représentatives pour la
consommation d’hydrogéne et les conditions de croissance de ces groupes de micro-organismes
sont compilées au Tableau 3.

H2S S Alo-rgy

Figure 24. Principaux produits du métabolisme respiratoire de différents groupes de micro-organismes en
présence d’hydrogene (adapté de Panfilov, 2016).

Si la cinétigue de la réaction de Sabatier est tres rapide, la cinétique de croissance des populations
de micro-organismes dans 1’environnement géologique est plus difficile a modéliser et dépend
notamment de la population initiale et des concentrations en hydrogéne et CO disponibles. Seuls
des modeles cinétiques simplifiés sont utilisés pour le moment, qui tiennent compte de 1’interaction
entre le transport mécanique, la chimiotaxie, la cinétique chimique et la croissance/décroissance
des populations microbiennes (Panfilov, 2019). Ces modeles permettent déja de mettre en évidence
des phénomenes d’oscillation des populations dans le temps et I’espace, qui croissent et se
stabilisent selon un mécanisme dit d’auto-organisation dans un systéme non linéaire de réaction-
diffusion (Panfilov, 2019). Ce phénomeéne a été étudié en détail dans le cas d’un réservoir aquifere
de gaz de ville en Roumanie, ou les réactions avec CO et CO2 ont conduit a la conversion de 50 %
de I’hydrogeéne en méthane en quelques mois (Kruck et al., 2013). Ce résultat, expliqué par
I’abondance préalable de bactéries méthanogenes dans le réservoir, contraste avec le résultat
obtenu par Amid et al. (2016) qui estiment que moins de 4 % maximum de 1’hydrogéne serait
converti en méthane aprés un cycle d’injection/soutirage dans un réservoir de gaz naturel
reconverti en stockage d’hydrogéne.

Tableau 3. Valeurs représentatives pour la consommation d’hydrogéene et les conditions de croissance
optimales et critiques de différents groupes de micro-organismes. Consommation en réservoir ou en puits :
mesures effectuées dans des réservoirs ou des puits pétroliers et gaziers. Conditions optimales et
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critiques : conditions dans lesquelles le pic de croissance est atteint, ou au-dela desquelles la croissance
n’est plus possible. Le recoupement des conditions optimales et critiques s’explique par la grande diversité
des micro-organismes au sein de chaque groupe. Tableau adapté de Heinemann et al. (2021).

Consommation . o Salinité (g/L) pH
ngeoc—ic?rganisme S BT oTpetrinnfaelreaEgrriEt:it(wCe)) opfci.male opt_imal
(nM/heure) (critique) (critique)
Laboratoire :
0,008 a 5,8 x 10° 60475
Méthanogéne Reservoir 30 &40 (122 < 60 (200 o0&l
J 041185 (122) (200) (45a9,0)
Puits : < 4 533
Laboratoire :
0,005 a 130 x 10° 6.0475
Sulfato-réducteur Réservoir : 20 430 (113 <100 (240 28/
0,05 & 351 (113) (240) (0,8a11,55)
Puits : < 2 544
. N Laboratoire : N 6,0a75
Acéthogene 02450 x 105 20a30(72) <40 (300) (3.6 210,7)
. Laboratoire : N 6,0a75
Réducteur de fer 0,005 & 2,2 x 105 0a 30(90) <40 (200) (162> 9.0)

Au-dela de la modélisation cinétique des populations de micro-organismes, les exemples d’études
in situ demeurent rares et difficiles a réaliser. Heinemann et al. (2021) soulignent en effet la
difficulté a identifier correctement les différents types d’organismes présents dans le sous-sol,
notamment en raison de la difficulté a cultiver certains de ces organismes en laboratoire ainsi que
du risque d’introduire des contaminants biologiques depuis la surface lors du prélévement ou via
les fluides de forage. Dopfel et al. (2021) présentent quelques exemples d’études de 1’évolution
des populations de micro-organismes dans des sites pilotes de stockage d’hydrogéne, et mettent
en évidence la complexité des réactions et des associations commensales en présence. Dans
plusieurs des cas cités, la consommation de I’hydrogene et la production de méthane afférente ont
incité les opérateurs a reconsidérer le projet initial de stockage d’hydrogéne au profit d’un concept
de méthanation.

Outre la consommation directe d’hydrogene, I’accumulation des micro-organismes
chemoautotrophes ou des produits de réaction biocatalytiques peut également entrainer la
réduction de la perméabilité du milieu rocheux et la modification locale du régime de circulation
de I’eau souterraine (Zettlitzer et al., 2010; Heinemann et al., 2021). A P’inverse, la production
d’acides organiques par les micro-organismes peut conduire a 1’acidification de 1’eau, avec pour
corollaire une dissolution partielle de certaines phases minérales et la création d’un réservoir ou
I’amélioration des propriétés de celui-ci (Henkel et al., 2014; Flesch et al., 2018).
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4. CONCLUSIONS

Ce rapport vise a dresser I’inventaire des connaissances sur les sources et les occurrences
d’hydrogene naturel dans le monde, en se concentrant sur les environnements géologiques les plus
pertinents pour le Québec.

En définitive, les quatre mécanismes géologiques les plus pertinents pouvant produire de
I’hydrogéne naturel en quantités significatives sont : 1) le dégazage du manteau et du noyau, 2) la
radiolyse de I’eau en présence de roches faiblement radioactives, 3) I’altération hydrothermale et
principalement le processus de serpentinisation des roches mafiques et ultramafiques, ainsi que 4)
la décomposition de la matiére organique des shales par enfouissement ou par métamorphisme de
contact.

Les découvertes les plus récentes et les travaux scientifiques récents et en cours contribuent a
rationaliser la démarche exploratoire, qui a longtemps été réduite a de simples découvertes
accidentelles. En particulier, les travaux en cours portent sur les modes de production de
I’hydrogéne dans différents contextes géologiques, sur la compréhension des associations avec
d’autres gaz non-combustibles, sur I’é¢tude des dépressions de surface et sur les caractéristiques
géophysiques de certaines accumulations. Les principaux sites dans lesquels I’hydrogéne naturel
est documenté ont toutefois des caractéristiques trés disparates, de sorte qu’une typologie des
environnements propices a I’accumulation d’hydrogene naturel demeure encore difficile a établir.

Les efforts d’exploration pour 1’hydrogéne naturel aujourd’hui sont principalement orientés vers
les bassins sedimentaires, suivant un mécanisme de fixité fonctionnelle qui établit une analogie
avec les réservoirs d’hydrocarbures. D’autres types de réservoirs potentiels peuvent toutefois étre
envisagés et commencent a retenir 1’attention, en particulier les roches cristallines du socle, qui
sont aussi souvent elles-mémes des roches sources pour I’hydrogéne naturel. Dans ce type
d’environnement, la présence de fractures naturelles est nécessaire au développement d’un
réservoir. Certaines émanations naturelles en surface pourraient également étre considéerées
comme des réservoirs, si le gaz peut €tre capté avant sa libération dans 1’atmosphere.

La conceptualisation d’un « systeme hydrogéne » est en cours de maturation. Un systéeme
hydrogene typique inclut une roche source, un conduit de migration, une roche réservoir et sa
couverture imperméable, a I’instar des systeémes pétroliers conventionnels. Cette analogie n’est
toutefois pas satisfaisante et peut induire en erreur, car les différences entre les deux ressources
sont significatives. L’une des différences fondamentales est que, contrairement aux réservoirs
d’hydrocarbures qui s’épuisent a mesure qu’on les produit, la charge en gaz des réservoirs
d’hydrogene apparait au contraire transitoire, le réservoir étant souvent encore alimenté
aujourd’hui par la source. Dans certaines conditions, il est envisageable que cette recharge soit
renouvelable a I’échelle humaine.
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