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L’hydrogéne est reconnu comme énergie du futur. Gusidéré jusqu'a présent
comme inexistant a I'état naturel, cet article a por objet de montrer les récentes
découvertes de genése d’hydrogene naturel océaniquEorigine magmatique et/ou
produit par interaction de I'eau de mer avec les rohes du manteau (serpentinisation).
Les données de terrain, apportées par les campagneséanographiques d’exploration,
associées aux travaux expérimentaux menés en labtwiae et a la modélisation
numérique des systéemes hydrothermaux découverts doibuent a mieux comprendre
les mécanismes de production de Het a quantifier le flux d’hydrogéene naturel a
I'échelle locale des sites actifs découverts et @dhelle globale des dorsales médio-
océaniques.

I- Introduction - Hydrogéne énergie du futur ?

L’hydrogéne est doté d’excellentes propriétés ayshimiques, comme son pouvoir
calorifique trés éleve, 3 fois supérieur a celuildssence. Le prix du pétrole et du gaz
augmentant, les réserves d’énergie fossiles diminliaydrogene représente une alternative
énergétique propre et renouvelable que le mondédqua et industriel envisage comme un
des combustibles de I'avenir. Plusieurs solutioagprbduction d’hydrogene existent, toutes
basées sur des procédés artificiels eux-mémes rmonateurs d’énergie. Actuellement, 96%
de I'hydrogéne est produit par des procédés thenmogues (48% par reformage du gaz
naturel, 30% par reformage des hydrocarbures etdd@%azeéification du charbon) et les 4 %
restants par électrolyse de I'eau. Ces procédéssaigent le recours aux combustibles fossiles
(avec une production associée de,;Qeur colt dépend donc directement de celui des
produits pétroliers. L’hydrogéne est également pitagaturellement par certaines bactéries et
de maniere abiotique au cours des interaction® dhiides aqueux et roches. En effet, des
campagnes en mer menées ces vingt dernieres apaédifremer ont montré que des
guantités importantes d’hydrogéne et d’hydrocarbédtaient exhalées au niveau des fumeurs
a proximité de la ride médio-Atlantique. Une bomo&naissance des processus responsables
de cette production naturelle d’hydrogéne et deantijiés produites est un premier pas
nécessaire pour évaluer son potentiel économigela. gasse par une caractérisation précise
de I'environnement géologique, I'apport de donndederrain couplées a des expériences de
laboratoire reproduisant les conditions naturelegsa I'utilisation de la modélisation
numérique qui permet de mieux comprendre les psoseghysiques et chimiques impliqués



dans la production d’hydrogene lors de la circalatiydrothermale dans différents contextes
géodynamiques océaniques.

lI- La circulation hydrothermale océanique, moteurde production d’hydrogéne

La circulation hydrothermale se produit le long di#srsales médio-océaniques,
chaines volcaniques continues qui s'étendent siroen60 000 kilométres, lorsque l'eau de
mer s'infiltre au travers de la crolte océaniquetfrée par les mouvements tectoniques.
Cette structure perméable de la crolte océanigseciée a la présence d'une source de
chaleur profonde permet la circulation hydrotheenale lI'eau de mer au travers du
substratum. Le processus de circulation hydrothierrea fait alors en trois étapes. L'eau
froide qui pénétre dans la crolte (phase de reehast progressivement réchauffée. Les
échanges avec la roche commencent entrainant udificatbon de la composition chimique
du fluide. Ce dernier s'appauvrit en magnésiumubate et s'enrichit en hydrogene sulfuré.
Le fluide atteint ensuite sa température maximal@igeau de la zone de réaction de haute
température, proche de la chambre magmatique. &ansonditions, la composition du fluide
est fortement influencée par la température, lggio@, le rapport volumique eau/roche, la
nature de la roche encaissante et le temps deardact

Au contact du magma (1100°C), le fluide hydrothdrpeut atteindre rapidement un
état supercritique du fait des hautes T et P, &yré&s a celles du point critique de l'eau
(Tc=376°C; Pc=221 bars). Dans son domaine supiguezi lI'eau présente des
caractéristiques étonnantes-grande compressibditédensité de type liquide-avec des
changements spectaculaires de ses propriétés phagsiyVernet et al., 2005). Le milieu
agueux supercritique devient tres réactif et estcdon acteur majeur dans les processus
géochimiques mis en jeu dans la circulation hydnottale (séparation de phases,
cristallisation dans les magmas, transport et dédp$tmétaux par les fluides hydrothermaux a
l'origine des minéralisations métalliferes sulfisébydrothermales). Le fluide de haute
température remonte ensuite tres rapidement deéneaadiabatique (phase de décharge) en
continuant a interagir avec la roche (basaltesgdpgtes ou autres). Progressivement, le fluide
se refroidit par conduction et par mélange avetedel de mer plus froide a proximité de la
surface influencant sa composition finale. En délgitleur apparence similaire, les fluides
hydrothermaux couvrent une large gamme de tempémtat se caractérisent par des
compositions chimiques tres variées, fonction davironnement géologique, de la nature du
substratum, des conditions de réaction. En finatequrs, le fluide est appauvri ou enrichi en
certains éléments comparativement a I'eau de mars Mans tous les cas de figures, il est
enrichi & des degrés divers en ga8HCQ, CH, et H.. L’hydrogéne est tres réactif, a un tres
fort pouvoir réducteur et a la capacité, par asdimei avec le soufre, a former des sulfures
métalliques, a transporter des métaux sous fortmgddires métalliques (As, Se, Ge, Bi,....)
volatils, a interagir avec les bactéries qui lisght comme source d’énergie pour produire de
la matiére organique (Petersen et al., 2011).

lll- Sources de H, dans le domaine océanique : magmatisme et serpansation

Au cours de ces derniéres années, de nombreuseaga@s océanographiques ont
progressivement démontré I'existence d’un flux ditmgene important en de nombreux sites
hydrothermaux actifs découverts dans les zonesldanisme sous marin ou issus des zones
de serpentinisation (Figure 1). Il est reconnulfyglirogene existe surtout sous forme
oxhydryle ; il est présent dans tous les magma®etéchappe, au moment de la
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Figure 1. (a) Carte du sud-ouest Pacifique et (b) Eruptitmgmatique et émission d’hydrogéne
intense au site West Mata (Resing et al., 201&) Vfélcan du sud-ouest Pacifique avec (d) évents
émettant de grandes concentrations ¢é28 mmol.kg) (Campagne Ifremer Futuna, 2010 ; ©ueet

al., 2011) ; (e) carte 3D de situation du site Raim a 36°14’'N (MAR) avec (f) fluide riche en,H
(Charlou et al., 2002, 2010) (campagne Ifremer IRIS81); (g) Autre évent actif de haute température
(362°C) riche en KHsur Rainbow (campagne Ifremer Flores 1997); (n)dE hydrothermal avec
bulles d’hydrogene visibles émis au site AshadZ258 N, MAR) (campagne Ifremer Serpentine,
2007).



cristallisation, sous formeJ@. Mais il est maintenant aussi prouvé que de Fbgdne (gaz)
est produit par serpentinisation des roches du eaanke long des dorsales lentes et ultra-
lentes océaniques. Sur les 400 premiers km de qufefor, le manteau est constitué de roches
(péridotites) assemblant des minéraux d’olivinegeepyroxenes (silicates de magnésium et
de fer). Dans les océans a faible taux d’expan$iécartement des plagues s’accompagne de
la formation de grandes failles d’extension quialgxent et fracturent la crolte et font
remonter vers la surface les niveaux supérieursndnteau. L'eau de mer réagit avec les
olivines et les pyroxénes pour former, entre aytles minéraux de serpentine, silicate ferro-
magnésien hydraté de formule (Mg 433)Os(OH),. La péridotite complétement serpentinisée
est appelée serpentinite (assemblage de serpegtim® magnétite). La serpentinisation
s’accompagne d'un dégagement de chaleur (qui pmduire localement des anomalies
thermiques (d’'une centaine de degrés), d'un chaagedes propriétés physiques de la roche:
augmentation de volume (jusqu’a 30 %) avec dimarutie la densité, d’'une diminution de la
vitesse de propagation des ondes sismiques, d'wiredne résistance a la déformation, d’'une
oxydation globale du fer (de Fe(ll) en Fe(lll)) ddtine forte augmentation de la capacité a
s’aimanter du fait de la formation de magnétite.

Dans le processus de serpentinisation, I'olivileuepyroxéne sont oxydés et I'eau
est réduite a I'état d’hydrogéne moléculaire. Ae stainbow a 36°14N N sur la dorsale lente
Atlantique, I'hydrogéne représente 40 % des gazetms dans les fluides hydrothermaux. I
réagit avec le CeXlibéré des minéraux et présent dans I'eau de pwn) générer d’abord du
méthane, puis des hydrocarbures plus lourds. Iheshtenant prouvé que les nhombreuses
anomalies de méthane détectées dans la colonne lé’éang de la dorsale médio-Atlantique
(Charlou et al., 1993, 1996, 1998) sont étroitemias a la présence d’affleurements de
roches du manteau. D’autre part, 'hydrogéne etdebone libérés du manteau sont les
maillons initiaux de production de composés orgaesy Ainsi, I'H est émis en grande
guantité par les massifs d’ophiolites (Neal et an@983 ; Abrajano et al., 1988, 1990), par
les systemes hydrothermaux actifs associés awesogh manteau présents sur les dorsales
lentes et ultra-lentes (Kelley et al., 2001, 20@harlou et al., 2002, 2010), et par les fluides
hydrothermaux continentaux (Stevens et McKinley95l9 Spear et al., 2005). Dans ces
environnements, 'kl se forme lors des réactions d’altération des mechwfiques et
ultramafiques par dissolution des minéraux olivieepyroxenes entrainant la formlation de
serpentinites (Moody, 1976 ; Kelley et al., 200202 ; Fruh-Green et al., 2004 ; Bach et al.,
2006 ; Schulte et al., 2006 ; Oze et Sharma, 2B3ch et Fruh-Green, 2010).

IV- Les recherches sur les dorsales médio-océanicuiet les découvertes récentes

Le premier objectif des recherches est avantagptoratoire le long de segments de
dorsales, exploration qui peut mener a la décoendetsites actifs. Ces sites actifs sont alors
étudiés en détail afin de connaitre le contextdogigque et la géochimie des fluides émis.
Une fois les sites actifs découverts, le deuxiemgeatif est de comprendre les processus
géochimiques et thermodynamiques conduisant addugtion d’hydrogéne. Un troisiéme
objectif est d’évaluer le flux d’hydrogéne a I'étleedu site actif, d’évaluer la rentabilité de la
ressource et enfin d’étudier les concepts et mo@esécupération industrielle possibles en
vue d’'une future exploitation.

Dans le cadre des Programmes d’études des Dors&igi®-océaniques menées par
Ifremer depuis une quinzaine d’années, les intenastde I'eau de mer avec la crodte
océanique et plus particulierement avec les rochesgine mantellique (péridotites) ont
permis de mettre en évidence I'existence d’'un flaportant d’hydrogéne naturel, issu des
events hydrothermaux, toujours associé a d’autas lgydrocarbonés. Cette production



naturelle d’hydrogene représente une source emgugépotentielle inépuisable et durable.

Ces travaux de longue haleine menés essentielleledong de la Dorsale lente médio-

Atlantique dans le cadre des programmes d’exptovaties grands Fonds Océaniques ont
permis la découverte a ce jour de 7 sites hydrothex « mantelliques » actifs, gros

producteurs d’hydrogene (Charlou et al., 2010)yf&qR).

Figure 2: Carte représentant la dorsale médio-Atlantiquexdes sites hydrothermaux actifs de haute
température découverts et explorés a ce jour (@rasosites en domaine basaltique ; en rouge les
sites en domaine de péridotite) (Charlou et alL020

Ces résultats sont le fruit d'un ensemble de trayaogressivement réalisés dans le
cadre tout d’abord du programme de coopératiorcéraméricain FARA (French-American-
Ridge-Atlantic) (1989-1996), puis des Programmesop®ens MAST-II MARFLUX ATJ
(1994-1997), MAST-IIl AMORES (1997-2000), sans aablles coopérations bilatérales
France-USA et France-Russie. Les nombreuses campatjaxploration de surface et/ou
plongées réalisées sur cette période et jusqu'@Y ZRidelente, Microsmoke, Faranaut,
Diva, Flores, Iris, Serpentine, Momardream), onihpe de mettre en évidence le processus
de serpentinisation connu le long des dorsalegde(iiével, 2003) et de confirmer le lien
étroit existant entre présence de roches manteBigt production d’hydrogéene et de méthane
(Charlou et al., 1991 ; Charlou et Donval, 1993haflou et al., 1998). D’'une maniére
générale, l'interaction eau de mer-basalte prodiest fluides qui peuvent avoir des signatures



géochimiques différentes et en généralement pawnrdg/drogéne (Charlou et al., 2000). De
fortes concentrations de,Hpeuvent cependant étre observées lors d’évenenéenpdifs
ponctuels (Holloway et O’'Day, 2000). Nos travaux site Rainbow (36°14N-MAR) et
Logatchev (13°45N-MAR) situés le long de la dorsatédio-Atlantique montrent un
dégazage d’hydrogéne important et constant de E92D07 (Charlou et al., 2010). Les
travaux récents réalisés sur la dorsale ultra-leAtetique confirment la présence
d’affleurements de roches mantelliques égalemestcéés a des émissions d’hydrogene et de
méthane. L’'interaction de I'eau de mer avec leshescdu manteau, au niveau de zones
fracturées est donc un phénomene commun aux dergaies et ultra-lentes. Ce processus
chimique naturel produit de I'hydrogéne (gaz primpien grande quantité et des
hydrocarbures d’origine inorganique synthétisés gatalyse (réactions de type Fischer-
Tropsch) a haute pression et haute températureoamaide subcritique ou supercritique
(Horita et Berndt, 1999 ; McCollom et Seewald, 20@D07). Ce type de réactions
catalytiques est d’ailleurs bien connu et applidepuis longtemps dans I'industrie du pétrole.
Parmi les composés hydrocarbonés identifiés, desrgaz carbonés volatils, on note aussi la
présence d’hydrocarbures plus lourds et de compasgmniques oxydés (acides
carboxyliques) (Holm et Charlou, 2001 ; Konn et a009). Une autre conséquence dérivant
des fortes concentrations d’hydrogene trouvées tem$luides est son impact sur la flore
bactérienne profonde, expliquant le mélange de cut#é abiogéniques et biogéniques
synthétisées lors de la convection hydrothermaftaigten évidence dans les fluides (Konn et
al., 2009, 2011).

Depuis 1995, 7 sites actifs de haute températuB80>C) ou moyenne température
(~95°C) ont donc été découverts en domaine mamuelli tous producteurs de quantités
importantes d’hydrogene (Figure 2, Tableau 1) et ¢ks calculs précis de flux restent a faire.
Des fluides diffus de basse température mais aaraschis en H et CH, sont émis de
nombreux monts diapirigues serpentinisés. Ces dégaz sont présents a différentes
profondeurs (allant jusqu’a 4100m au site AshadZ8d). Dans tous les cas, les fluides
prélevés et analysés a bord (Figure 3) ont une ositign relativement uniforme, controlés
par le processus de séparation de phases. llsedédune interaction de I'eau de mer avec
les péridotites du manteau, de nombreuses rochesnmisées affleurantes étant collectées
par dragage sur le fond.

Photos Ifremer / Serpentine 2007 / Jean-Luc Charlou

Figure 3: (a) Prélevement des fluides en domaine ultraip@sau site Ashadze (12°58’ N, MAR (b)
Extraction des gaz et analyse de I'hydrogene a fiaoratoire embarqué Ifremer)



Site hydrothermal CO |CH, H, N>
Lost City (30°N) - 9.8 82.5
Rainbow (36°14’'N) 42.7 6.6 42.7 4.8
Logatchev | (14°45'N) 18.8 11.1 53.5 -

Logatchev Il (14°45'N) 26.3 5.1 47.0 -

Ashadze | (12°58'N) 12.9 3.9 62.4
Ashadze Il (12°58’'N) n.d. 2.3 76.5

Tableau 1 Enrichissement en Hobservé sur les sites hydrothermaux découvertglamaine
mantellique dans I'Atlantiqgue Nord. Le tableau ok les % molaires des gaz (Charlou et al., 2010).

V- L'apport des expériences en laboratoire dans It#ide des processus

La Figure 4 représente le schéma de circulatiodrdilyermale et les transformations
minéralogiques associées avec production d’hydedans la crolte et le manteau supérieur.

représentation conceptuelle
sans échelle spatiale

phases minérales

phases aqueuses ~1 km
-

potentielles fuites diffusives Ni,Zn
zone de recharge d'hydrogéne

Fe, Co

Om

FIELATTT
Har

awaruite
poches isolées

,(g)

il

Mg-serp.. -"s10¢

l
zone aj elle nend &
250°C 8 __serpentmls
1000 m -+ ,t,d e
cinétique ==
maximale BfT scemav=® -‘/
b e éne
SRS o s b aia =
I ”@/mlearthbn’ Ca, Sit~

Expansion rapide du réseau  iproducti Cinétique lente Remontée
brucire Fe-serp, Mg-se1p + magnetite Hz Mg-serp - magnetite mﬁﬂbﬂﬁql‘ﬁ
— trajet prograde - trajet rétrograde

Figure 4. Schéma général représentant les différents gsase rencontrés dans le circuit

hydrothermal en domaine de serpentinisation pointas zones de production d’hydrogéne
(Marcaillou, 2011).



Prélevement de
gaz et eau

Figure 5: Autoclave a prélévement utilisé pour les expérésnd’altération hydrothermales. Le fluide
et le gaz peuvent étre prélevés et analysés peliedgpérience, les produits solides sont caraciéris
apres expérience (ISTerre, Université de Grenoble).

Les conditions physico-chimiques qui conduisera Bofmation d’hydrogene naturel peuvent
étre reproduites au laboratoire (Figure 5). L'apghmexpérimentale permet de sonder et
guantifier indépendamment I'effet de chacun deame@tres importants (température,
pression, durée, chimie de I'eau de mer, chimiaieéralogie des réactifs solides, taille de
grain des minéraux, rapport eau-roche, etc.) dgarnmennent dans le processus naturel. En
contrepartie, les travaux de laboratoire ont utnekée de temps qui leur est propre, environ
10000 fois plus courte que celle du processus atgrivse produisant dans la nature. Pour
cette raison, les expériences sont généralemerdéaaatans des conditions optimales de
réaction, pour des systemes de taille réduite (pt®dolides finement broyés, échantillons de
roche centimétriques) et des quantités d’eau sayles importantes que celles disponibles
dans le milieu naturel. Grace aux travaux expértemenréalisés sur les interactions entre
péridotites et eau de mer entre 200 et 450°C 6tsa 3 kbar (1 kilobar = environ 1 millier
de fois la pression atmosphérique), la complexégréactions chimiques naturelles qui
conduisent a la production d’hydrogéne a été laaggrélucidée (Seyfried et Dibble, 1980 ;
Berndt et al., 1996 ; Wetzel et Shock, 2000 ; Akeseyfried, 2003 ; Seyfried et al., 2007,
Marcaillou et al., 2011). La vitesse de ces réasti@inétique chimique) est bien contrainte
pour ce qui est de la formation d’hydrogéngmais encore relativement mal connue pour ce
qui concerne la production des gaz hydrocarbongsa aujourd’hui que les minéraux
ferromagnésiens primaires qui constituent les pétebs sont déstabilisés en présence d’eau
de mer a des températures inférieures a 400°Cfpouer d’'une part des minéraux hydratés
magnésiens comme la serpentine (Figure 6A), deulersimplifiee, MgSi,Os(OH), et,
éventuellement, le talc, M8i;O10(OH), ou de la brucite, Mg(OH)et d’autre part de la
magnétite (F€D,) (Figure 6B). Alors que le fer est présent dassiénéraux primaires (avant
hydratation) sous forme ferreuse {Heil est pour 1/3 ferreux et 2/3 ferrique {Bedans la
magnétite qui est produite au cours de I'hydratatio
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Figure 6: Image en microscopie électronique a balayagetnaoin les produits expérimentaux
d’altération d’'une péridotite. (A) lllustration da réaction: olivine + eau = serpentine + brucite +
magnétite + K (B) Cristaux de magnétite en amas; la productienH, est intimement liée a la
formation de magnétite et de serpentine. Serppesgine, Brc : brucite, Mag : magnétite (Marcaillou
2011).

L’hydratation des péridotites océaniques s’accompatpnc d’une oxydation progressive de
la roche, oxydation qui est rendue possible paédction simultanée de I'eau de mer. On
peut ainsi montrer qu'une mole de dihydrogene eshée par mole de magnétite produite
selon la réaction d’oxydo-réduction suivante:

3FE0 + HO = FE(FE¥),0,+ Ha.

Les données expérimentales et spectroscopiquesntesc obtenues a l'Institut des
Sciences de la Terre (ISTerre) et au Swiss Light&o(SLS) ont permis d’affiner ce bilan en
montrant que la formation des serpentines pouVlaineéme produire de I'hydrogene. Grace
a des mesures fines de I'avancée des réactiorsppatroscopie d’'absorption X, ainsi que des
méthodes magnétiques en collaboration entre I'l€Tet le Laboratoire de Géologie de
I'Ecole normale supérieure (Paris), on sait aujthundgque c’est principalement la vitesse de
dissolution de I'olivine, (Mg,FeyiO,; qui contrble la vitesse de production d’hydrog@ne
partir de I'hydratation d’une péridotite (Figure®8). En couplant données de laboratoire et
modeles thermodynamiques (Frost, 1985; Alt et S§,ah898; Sleep et al., 2004; McCollom
et Bach, 2009; Klein et al., 2009; Marcaillou et @&011la & b), il est maintenant possible
d’extrapoler les résultats expérimentaux aux caout naturelles et de simuler la
composition en espéces dissoutes (cationique gak) d’'un volume d’eau de mer donné qui
s’équilibre, sous pression et température, ave@e@ndotite océanique.

Les mécanismes réactionnels qui engendrent laatiom de gaz hydrocarbonés ont
eégalement fait I'objet de quelques études expériates (Berndt et al., 1996 ; Horita et
Berndt, 1999 ; McCollom et Seewald, 2001; 2006)swmhint les résultats sont trés contrastés
tant du point de vue des rendements que des aieétigles travaux expérimentaux
convergent vers une réduction possible du, @8sous dans I'eau de mer a la faveur du
méthane ou d’autres gaz hydrocarbonés selon degg#e de type Fisher-Tropsch. Ces
réactions et la polymérisation des hydrocarburagrp@ent étre catalysées par la surface de
meétaux (alliage Fe-Ni) ou d'oxydes (magnétite) prés dans les péridotites océaniques
hydratées (Horita et Berndt, 1999). Cependantiréssfaibles rendements (moins de 0,04 %
de CQ dissous transformé en méthane (McCollom et See\&ldl), la dépendance avec la



concentration du catalyseur, les contaminationssiples et la catalyse par le métal du
réacteur expérimental sont autant de parametriésilddg a contréler qui limitent 'application
des données expérimentales au milieu naturel.dessine ici un vaste champ d’investigation
pour la recherche expérimentale et analytique.

0.0008
(a)
0.012
r | O H,(gas) o
- ® H, (g 1B
o 0.008 <
g >
& |§| = H,(total) g '8
ol Q
E O ]‘I7 (calculated |
from reactions)
0.004 N — Fitcurve §
- -- Derivative
° e
0 I 1 ?0
0 20 40 60

Time (day)

Figure 7. Evolution sur une durée de 70 jours des propastielatives des minéraux primaires d'une
péridotite (olivine, pyroxénes) et des produits stn altération en présence d’eau (serpentine,
magnétite) & 300°C et 300 bars (Marcaillou et2111).
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Figure 8: Mesure de I'hydrogéne produit au cours de lasfiegimation d’une péridotite en présence
d’'eau a 300°C, 300 bars, sur une période de 78 jddarcaillou et al., 2011).



VI- L’apport de la modélisation numeérique dans lescalculs de flux d’hydrogéne

Les sites hydrothermaux océaniques sont compkbasijours contrélés par I'activité
tectonique et magmatique le long des dorsales. |&urdorsales rapides ou la chambre
magmatique est peu profonde et les intrusions magues nombreuses, les forts rejets
d‘hydrogene sont plutdt épisodiques et réguléslgmrcycles tectono-magmatiques. Sur les
dorsales lentes, la poussée du manteau terredtr@ lasigine d’'une activité géologique
intense. Les roches du manteau (péridotites), fesme hautes températures et pressions,
peuvent alors entrer en fusion partielle. Les magoua en sont issus s’infiltrent dans les
roches plus froides ou se concentrent en une cleamagmatique (Singh et al., 2006).
Souvent, des inclusions de roches différenciéésstgue des gabbros, ou moins différenciées
telles que des péridotites altérées, s’'insérensedn de la crolte plus agée. Parfois méme,
'ampleur des mouvements lithosphériques et l'isignde l'activité sismique sont telles que
les roches meres du manteau atteignent des zopéss Zaibles pressions, se retrouvent
extrudées, jusqu’a venir a I'affleurement, commedennombreux endroits de la dorsale
meédio-Atlantique (Blackman et al., 2002 ; Marquésak, 2006) entrainant une émission
importante et pérenne d’hydrogéne et de méthanarl@het al. 1998, 2002, 2010). Sur les
dorsales lentes, il est démontré que l'activitésigee sur plusieurs dizaines de milliers
d’années (Friih-Green et al., 2003).

Les sites hydrothermaux océaniques sont aussilegeg) dans leurs fonctionnements
hydraulique et géochimique. Autour d’'un site hytlestmal, la zone de pénétration de I'eau de
mer dans la crolte, appelée zone de rechargend’dmuvent sur plusieurs dizaines voire
centaines de kilométres carrés : ses frontiéresdifficiles & déterminer. L'eau qui y pénétre
circule ensuite parmi les massifs et blocs rocheux agencements chaotiques, entrecoupés
de failles, compressés, plissés, fissurés sousaiade forts contrastes thermiques. Durant ce
trajet de plusieurs kilométres, I'eau se réchaurig@s, a proximité de la source de chaleur —
une chambre ou simple intrusion magmatique —, aillnge partiellement ou complétement
d’état. Lorsque cette source de chaleur est peformte, liquide et gaz se séparent, le premier
concentrant les sels, l'autre s’en déchargeantpl@momeéne de séparation de phase peut
aussi avoir lieu a plus haute pression, lorsquaul’atteint I'état supercritique. Au fur et a
mesure de son trajet, rencontrant diverses conditisermodynamiques et différentes natures
de roches, le fluide qui circule va intervenir daestres nombreuses réactions géochimiques.
Il peut échanger des éléments dissous (appauvisgestiou enrichissement), ou intervenir
directement dans I'hydratation de certains minéreomstitutifs des roches. C’est le cas du
processus de serpentinisation des péridotites ofditmn des olivines et pyroxenes et
formation de minéraux hydratés : serpentines), metéa production d’hydrogéne.

Enfin, les sites hydrothermaux océaniques sont texep de par leur trés faible
accessibilité -leurs profondeurs varient de 80041@0m-, et leur grande diversité. Certains
émettent des fluides chauds et acides (T>360°C, 3pH~C'est le cas des sites
Rainbow (36°14'N) et Lucky Strike (37°17'N) situésr la dorsale atlantique. D’autres
émettent des fluides a plus basse températuresaues (T~95°C, pH=12) comme le site
Lost City (30°07’N) situé a proximité de Rainbowleicky Strike. Cependant, tous les sites
actuellement découverts et étudiés en domaine ignéeproduisent de grandes quantités
d’hydrogene (Charlou et al., 2002, 2010).

Etant donnée cette complexité, I'exploitation dessures, lorsque celles-ci existent,
n'est pas toujours facile. Si 'on veut déterminarnature d’'une source d’hydrogéne, sa
localisation en profondeur, sa pérennité, les qunproduites, les synthéses de données
conduisent souvent a I'établissement de plusiezgragios. Aussi, a toutes les échelles, dans
tous les domaines d’étude qu’integre I'estimaties flux d’hydrogéne provenant de I'activité
hydrothermale marine, la modélisation numérique ppporter de précieuses informations.



Comme les expériences en laboratoire le prouvintproduction d’hydrogéne
hydrothermale est directement dépendante des taimpes et de la présence d’'eau en tant
que réactif. Or, comme lillustrent les résultatssimulations numériques (Figure 9), au sein
d’'un site hydrothermal les quantités d’eau misesnenvement sont telles que le champ de
température est fortement modifié.
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Figure 9: Champ bidimensionnel de température dans laterodéanique dont la base est chauffée
par la présence d’'une chambre magmatique (isothed®¥C) (a) sans écoulement d’eau, (b) avec une
circulation hydrothermale (Perez et al., 2010)

Pour simuler numériguement une circulation hydeotiale, il est donc nécessaire de
résoudre un systeme d’équations aux deérivées lest{&DP) traduisant la conservation de la
matiére et de I'énergie. L'équation de conservatleria masse d’eau est un simple bilan des
masses entrantes, sortantes ou stockées dans umevaifiniment petit. L’équation de la
conservation de I'énergie traduit le transport dechaleur par diffusion et convection au
travers du méme volume. Deux autres équations fdrheesysteme mathématique. D’une
part 'équation dite de Darcy, du nom de I'ingémiaydraulicien qui la proposa en 1853 : elle
traduit le déplacement de I'eau dans un milieu worgaturé sous l'effet d’'un gradient de
charge. D’autre part les équations d’état de I'eguii, au minimum, expriment la dépendance
de la densité de lI'eau aux conditions thermodynaesq(pression et température). Ces
différentes équations s’écrivent :

0 _
Equation de conservation de la masse : ’0;¢+ div(p; V) = Qlc2
Equation de conservation de I'énergie : (pc)eq(;—-{ =div(A,, gradT - (p0), V) [e3]
Loi de Darcy généralisée : V= —L(grad P+p,ggrad?

f
ou T représente la températuie,la pression)V la vitesse du fluideps sa densitéy; sa
viscosité, (pC) sa capacité thermique volumique,la perméabilité intrinseque du milieu
poreux, g la norme du vecteur d’accélération dgréité. La quantit€pc)eq st la capacité
thermique volumique du milieu poreux saturé en daysa conductivité thermiquep sa
porosité eQQ un terme de production ou de consommation d’eau



Les premiers modeles de convection hydrothermateété développés a la fin des
années 70 (Sclater et al., 1980). La puissancaedésiques de résolutions numeériques des
EDP et des machines de calculs a, depuis lors sjuja maintenant, continuellement
augmenté. Utilisées pour réduire le temps de caled simplifications classiques des
éguations descriptives de la conservation de lasenatde I'énergie ont vu la pertinence de
leur utilisation décroitre. Ainsi, (Wilcock, 1998)uis (Coumou et al., 2006) ont montré que
la trés classique approximation de Boussinesq quiemnt entre autre a considérer la
conservation de la masse d’'un fluide incompresgMicock, 1998 ; Cherkaoui et Wilcock,
1999 ; Emmanuel et Berkowitz, 2006 ; Fontaine elcW¢k, 2007), conduisait a des erreurs
importantes (50% d’erreur) dans les calculs depéatures et des flux hydrothermaux.

Les modeles couplant transport de chaleur etlaiiom de I'eau en milieu poreux sont
devenus de plus en plus polyvalents : nombre deatrx s’appuient maintenant sur les
formulations thermodynamiques les plus précisegid@t le comportement de l'eau et
délivrées par I'APWS Hitp://www.iapws.ord), (Coumou et al., 2006 ; Perez et al., 2010,
2011). Nécessitant de grandes ressources de catarsins codes ont méme intégré la
gestion des phénomenes tels que la séparation ate e I'eau de mer (Lewis et Lowell,
2009 ; Coumou et al., 2009).
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Figure 10: Champ de température dans la crolte océaniquealbase est chauffée par la présence
d’'une chambre magmatique (isotherme 600°C). L'eauntr froide entre ou sort par le toit du
modele. La perméabilité intrinséque du milieu @t = 10" m2, (b) k = 10* m2. Ce paramétre
conditionne fortement le comportement de I'écouleimkes calculs dont les résultats sont présentés
ici ont été effectués a I'aide d’'une adaptationcdde CAST3M développé par le Commissariat a
I'Energie Atomique et aux Energies Alternatives fJEPerez et al., 2011).

A I'échelle d'une dorsale, l'utilisation de ces dabes bidimensionnels, voire
tridimensionnels, permet parfois de reproduire Feéguences d’apparition de sites
hydrothermaux en fonction de l'activité d’'une ddeseapide, les surfaces de décharge des
sites, les températures de sortie des fluides @u flex massiques de sortie. Ces
caractéristiques peuvent parfois s’expliquer pardeuls comportements thermodynamiques
de I'eau et perméabilités de la crolte jeune (Caueial., 2009a).



A l'échelle d'un site, en s’appuyant sur les noeux indices que représentent les
données prélevées sur le terrain, la réalité detdel la circulation des fluides hydrothermaux
peut étre approchée, la présence d'une faille cog#, de nombreuses possibilités de champ
de perméabilité (Figure 10) ou de porosité expmréees champs de vitesses et de
températures simulés peuvent par la suite étrségicomme base de calcul numérique de la
production et du transport de I'hydrogene (Figutg (Perez et al., 2010, 2011).
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Figure 11: (a) Champ de température dans la crolte océarsgmulant un site hydrothermal de

dorsale lente, (b) Champ de concentration d’hydregsrrespondant. La production d’hydrogéne est
ici calculée a l'aide d'un modele de serpentintmatidéveloppé conjointement par le CEA et
'FREMER (Perez et al., 2011).

Enfin, I'évolution de la production d’'un site étamultifactorielle, les couplages
directs entre les modélisations de la circulatiopdrbthermale, des comportements
geéologiques, ou des réactions géochimiques etuls fétroactions sur I'écoulement sont eux
aussi nécessaires. Ces couplages sont trées demaedaermes de puissance de calcul. C'est
le cas, par exemple, de l'étude du devenir des fiy@rothermaux en fonction de la
consommation de la roche mére dans les réactiosenpentinisation, cette réaction libérant
de la chaleur, consommant de I'eau (Emmanuel ekd®etz, 2006), fissurant la roche a
cause de la dilatation des minéraux hydratées (®etlgl., 2010). C’est aussi le cas pour les
conséquences de la précipitation de minéraux audes pores de la roche (Fontaine et al.,
2001 ; Lowell et Yao, 2002), de la modification dperméabilités en fonction de la
température (Germanovich et al., 2000) ou encors defroidissement de la chambre
magmatique qui activait le site étudié (Fontainalet2011).

D’une maniére générale, que ce soit pour répoadtes questions d’ordres théorique
ou pratique, appliqguée ou non a I'étude d’'un chéygrothermal particulier, la modélisation
numérique est une aide précieuse a la compréhedsmiprocessus physiques ou chimiques
qui vont conduire a I'émission d’hydrogene parflagles hydrothermaux océaniques.

VII-Quelles quantités d’hydrogéne naturel ?

En raison de la dilution et de la dégradation msgive de I'hydrogéne rejeté dans la
masse d’eau océanique profonde, les calculs deetlles estimations d’hydrogéne et autres



gaz hydrocarbonés sont difficiles a réaliser. Cdpat) nous savons que la concentration en
hydrogene extrait d’'un évent hydrothermal « maigiadl » est de I'ordre de 10 a 16 mM/kg
Un évent hydrothermal d’environ 40 cm de diamegjetant du fluide a une vitesse de 1m/s
rejette de I'ordre de 1 million de metres cubesydibgéne par an dans la masse d’eau. En
intégrant a tous les évents actifs de haute terpéra I'échelle d’'un site, et en prenant en
compte I'ensemble des zones de diffusion tiedescasss, on estime que le flux d’hydrogéne
issu de la serpentinisation le long de la dorsaiéel médio-Atlantique, est de I'ordre de10
mol/an - voire 190.19mol/an (Keir, 2010), 167.20mol/an (Cannat et al., 2010), 89°10
mol/an (Charlou et al., 2010). Le flux de glderait de I'ordre de 84.10mol/an pour
Emmanuel et Ague (2007), 2021ol/an pour Keir (2010), 25.10nol/an pour Cannat et al.,
(2010), 8.18 mol/an pour Charlou et al. (2010). Cependantfliesde gaz (H, CH,) issus de

la serpentinisation océanique restent mal connes.données disponibles restent a confirmer
par les travaux d’exploration futurs. Mais il esttain que les dorsales lentes sont une source
d’hydrogene naturelle, certes non maitrisée, mais rgprésente une source d’énergie
potentielle qui doit étre considérée dans le b#laargétique global de la Terre.

VIlI- Stratégies de recherches futures

Actuellement 7 sites actifs de production impaeapérenne d’hydrogene ont été
découverts le long de la dorsale médio-Atlantiqot 8°S et le Point Triple des Agores en
domaine de serpentinisation (Charlou et al., 20A)si, nos travaux démontrent que les
dorsales lentes posséedent des sources « naturallagdrogéne autres que celle dérivée de
'enfouissement et de la maturation de la matiggamque dans les bassins sédimentaires,
mais il s’agit ici d'une source de gaz non maigis@uelles sont les quantités d’hydrogéne et
de gaz hydrocarbonés générées a partir du minaralge abiogénique ? Les estimations
restent a faire et ne pourront se préciser quaiparexploration continue des dorsales lentes
et une connaissance de ces grands fonds plus poustsés les fortes concentrations
d’hydrogene mesurées dans les fluides des 7 sitedeftiques actifs (Rainbow, Lost City,
Ashadze 1 et 2, Logatchev 1 et 2, site 8°S- Chagtaal., 2010) actuellement connus le long
de la dorsale médio-Atlantique et les calculs prislaires effectués montrent que ce flux de
gaz est gigantesque. Ces questions sont a l'omdeuwt et actuellement débattues dans la
communauté scientifique internationale. Des réporsmcrétes ne pourront étre apportées
gu'en continuant I'exploration des grands fonds amigues et plus particulierement les
dorsales lentes et ultra-lentes par l'acquisitian dbnnées de terrain, en recherchant de
nouveaux chantiers en restant fidéle a 2 principdsridisciplinarité scientifique et travail de
recherche sur le moyen et long terme.

Pour estimer la quantité d’hydrogene qui pouréit exploitée, il sera également
nécessaire de comprendre et modéliser, a granédesde processus naturel de production -
migration. Nous avons vu qu'il est maintenant femeat établi, notamment sur la base des
simulations expérimentales, que I'hydratation dertaite océanique généere de I'hydrogene et
a un degré moindre du méthane par hydratation deBes (péridotites). Toutefois, la
production d’hydrogéne ne dépend pas seulemenéaions d’hydratation a I'échelle du
minéral, telles qu'elles sont étudiées au laboratonais elle dépend également de la
disponibilité et du transport de I'eau de mer (diation des fluides dans la roche) en milieu
fracturé. Le transport diffusif aussi bien qu’advfede I'eau de mer dans la roche n’est pas
indépendant des réactions d’hydratation puisquéeszel s’accompagnent d’importantes
variations de volume (et de la fracturation) etdoiieent également de la chaleur (réactions
fortement exothermiques). Différents couplages @pe(chimie des fluides, cristallochimie,



pétrophysique) dont la complexité ne peut étre agpre que par la modélisation numérique
(e.g, Rudge et al., 2010) et des changements d’écapfleopriés (échelle du minéral, de la
fracture, des grandes failles actives, échelleadeellule de convection, etc.). De méme, on
sait que le dihydrogene a une mobilité et un paudiiusif tres importants, ce qui limite sa
possibilité de stockage en milieu naturel. Maisadebplique-t-il que le dihydrogéne ait un
temps de résidence tres court dans les rochesestigiroduit ? Est-ce qu’il migre, a la faveur
des circulations des fluides, sous forme de gasods? Ou, au contraire, est-il piégé
localement sous forme de poches gazeuses ? Findleomenment estimer les réserves de
dihydrogéne sur la base des bilans de dégazages 1éGerves sont-elles suffisantes pour
considérer, a plus long terme, la récupération e gaz dévents a haute température
(>350°C) et localisés a des profondeurs variargaf® a 4000 m?

De maniéere assez inattendue, les vitesses densieipation relativement élevées
mises en évidence par les travaux expérimentauxrgient permettre d’envisager des
processus industriels de production d’hydrogendetra », en utilisant des produits de départ
contenant du fer ferreux capables de réagir enepoés d’eau pour former des phases
ferriques (procédé industriel géo-inspiré). Comraesdles processus naturels, I'oxydation du
fer s’accompagnerait alors d’'une réduction de I'edde la production de dihydrogéne. Cet
exemple du dihydrogene naturel illustre bien comnfeemecherche fondamentale dédiée a la
compréhension d’'un phénomeéne naturel, permet fimate de proposer des pistes nouvelles
vers une recherche appliquée avec une valorisattustrielle possible.
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