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) Sujet de these :
Etude de la genése d'hydrocarbures d'origine abiotique dans les bassins
sédimentaires et valorisation du CO, par stockage minéral

Les formations basaltigues et péridotitiques, ainsi que certaines formations
sédimentaires, sont riches en silicates ferreux (olivine, pyroxenes, chlorites ...). L’'altération
de ces minéraux en milieu anoxique, en relarguant du Fer (ll), conduit & la production
d’hydrogéne (H,), suivant une réaction du type : 2Fe* + 2H,0 > 2Fe®* + H, + OH. La
quantité produite d’H, dépend alors de la température de réaction, et du type de minéraux en
présence, capables de catalyser plus ou moins efficacement la réaction (Mayhew et al.,
2013). Cette réaction a été bien documentée en contexte de serpentinisation des péridotites
océaniques, au niveau des dorsales, ou la production de magnétite (Fe;O,4) est associée a
d’'importants flux d’H,, quantifiés au-dessus de champs hydrothermaux (Charlou et al., 2002).
Par ailleurs, des études expérimentales ont montré que la production d'H, a partir de la
serpentinisation d'olivine était maximisée aux environs de 300°C (Malvoisin et al., 2012).

Si I'activité d’H, est suffisamment élevée, la génération de méthane (CH,) ou d’autres
hydrocarbures légers (C,Hs, CsHs...) est également envisageable (McCollom, 2013), par
réaction avec une source de carbone réduite (type graphite) ou par réduction du CO,, selon
une réaction de type Fischer-Tropsch : 4H, + CO, - CH,4; + 2H,0. L’analyse récente par
IFPEN d’échantillons de gaz naturel, provenant du pré-sel brésilien, montre une signature
isotopique mantellique des gaz rares, mais présentant une absence anormale de CO,. Cela
suggeére la possibilité d’'une transformation du CO, mantellique en hydrocarbures, via la
production inorganique d'H,. Un objectifs de cette thése est de définir dans quelle mesure
'environnement de certains bassins sédimentaires (riches en fer) serait favorable a la
genéese de ces fractions abiotiques, et dans quelles proportions.

Par ailleurs, de telles réactions permettent également d’envisager une voie originale
de valorisation du CO, par stockage réactif dans des déchets miniers. En effet, certaines
exploitations de minerai, telles que celles de nickel, laissent derriére elles des silicates riches
en fer et magnésium. Les scories dont nous disposons, issues de péridotites, sont
composées d’olivine ((Mg,Fe),SiO,) et de verre ferro-magnésien, deux phases connues dans
la littérature pour se dissoudre rapidement a pH acide. Si sous certaines conditions P/T, une
partie du Fe®" peut lui réagir pour produire de I'hydrogéne puis des hydrocarbures, le Mg**
peut réagir avec le CO, dissous en solution pour former des carbonates solides (MgCOs). De
telles réactions permettraient ainsi (1) de stocker un déchet, le CO,, sous forme solide et
pérenne dans un autre déchet, les scories minieres ; (2) de potentiellement valoriser ces
deux déchets en produisant des ressources (hydrogéne et / ou hydrocarbure).

L’objet de la these serait donc de reproduire expérimentalement ces réactions :
(a) sur différents assemblages minéralogiques et des roches riches en Fe(ll), a différentes
conditions de P / T correspondant aux contextes géologiques jugés favorables dans
I'environnement des bassins des marges Sud Atlantiques (intercalation de coulées
basaltiques dans les sédiments, niveaux de cendre, cro(te océanique a la base des
bassins);
(b) sur des scories miniéres en conditions de stockage ex-situ de CO..



Les expériences seront menées dans des autoclaves a prélevement HP/HT (pour
simuler un systéme fermé) sur des poudres, et dans un banc de percolation (systéme ouvert)
sur des carottes de roches. Diverses méthodes de caractérisation des phases fluides (GC,
ICP-AES) et des solides (MEB, MET, DRX, lames FIB, scanner 3D), permettront de
déterminer qualitativement et quantitativement les especes produites, ainsi que les
conditions optimales de leur production. La compréhension des aspects thermodynamiques
et cinétiques de ces réactions sera abordée par voie de modélisation numérique. Les
données expérimentales obtenues constitueront une base solide pour la validation de ces
modeles, et I'extrapolation I'échelle de bassin.
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Recrutement du doctorant / Profil de formation initial requis

Nous proposons une bourse de thése a un étudiant issu d’'un Master 2 (Université) / Ecole
d’ingénieur, spécialité Géochimie ou Chimie minérale.

Le candidat devra avoir un intérét prononcé pour I'expérimentation en laboratoire.

Il devra posséder de solides bases en minéralogie, ainsi que sur le maniement et la
conversion des unités couramment utilisées lors de mesures et calculs géochimiques. Une
bonne maitrise de I'Anglais, de méme que des bases en thermodynamique sont également
appréciables.

Ecole Doctorale et laboratoires d’accueil :

ED 109 des Sciences de la Terre de I'Institut de Physique du Globe de Paris, de I'Université
Paris-Diderot et de I'Ecole Normale Supérieure (http://ed109.ipgp.fr/index.php/Accueil)
Encadrement : Isabelle Martinez (IPGP) et Olivier Sissmann (IFPEN)

La thése se déroulera conjointement sur ces deux laboratoires situés en région Parisienne.

Contact :

Olivier Sissmann (Tel : 01 47 52 50 09)

IFP énergies nouvelles, Département Géochimie-Pétrophysique (R163)

1 et 4 avenue de Bois-Préau, 92852 Rueil-Malmaison Cedex, www.ifpenergiesnouvelles.fr

Documents requis pour candidater :

Merci de bien vouloir envoyer a olivier.sissmann@ifpen.fr un CV, une lettre de motivation et
un relevé de notes du master (une lettre de recommandation est appréciable et sera
demandée par la suite, mais n’est pas indispensable pour la candidature).
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