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Préambule

Le Ministére du Développement durable, de I’Environnement et des Parcs (MDDEFP) a octroyé une
subvention a I’'INRS-ETE pour mettre en place une chaire de recherche sur la séquestration géologique du
CO, au Québec. Le décret n° 714-2008 approuvant I’octroi a été adopté le 25 juin 2008. La subvention
d’une durée de cing ans (exercices financiers 2008-2009 a 2012-2013) provient du Fonds vert. La création
de la chaire s’inscrit dans I’action 20 du Plan d’action 2006-2012 sur les changements climatiques intitulé
«Le Québec et les changements climatiques, un défi pour I’avenir».

Les travaux de la chaire permettent d’explorer les principales options de séquestration géologique du CO,
au Québec. Les objectifs principaux sont d’évaluer la capacité de stockage du CO, au Québec, de tester
quelques sites pour leur potentiel de rétention du CO, apres injection, et de former une expertise au Québec
dans le domaine de la technologie du captage et de la séquestration du CO, (CSC). Les objectifs
secondaires pour arriver a répondre aux objectifs principaux sont de: 1) faire I’inventaire des réservoirs
géologiques potentiels au Québec; 2) faire I’inventaire des sources majeures d’émission de CO, au Québec;
3) compiler les travaux réalisés ailleurs dans le monde sur la technologie du CSC; 4) caractériser les
paramétres géologiques et géophysiques des réservoirs potentiels; 5) évaluer leur capacité de stockage; 6)
choisir des sites potentiels pour réaliser des essais d’injection de CO,; 7) tester un ou deux sites avec suivi
sur une période d’un a deux ans pour évaluer la capacité de rétention du CO, et les risques de fuite.

En marge des objectifs mentionnés plus haut, des volets de recherche complémentaires concernent
I’évaluation des enjeux socio-économiques, la réalisation d’études technico-économiques pour
I’implantation d’une usine pilote et finalement I’élaboration de méthodes de surveillance environnementale
de I'implantation de la technologie du CSC au Québec.

Les cing volets de recherche suivants de la chaire permettront d’atteindre les objectifs visés et de réaliser
les travaux complémentaires :

1. Inventaire ;

2. Caractérisation ;

3. Capacité de stockage ;

4. Test-pilote ;

5. Enjeux socio-économiques.

Le présent rapport cadre dans le volet Caractérisation. 1l dresse un portrait des différents gaz de sol mesurés
dans la région de Bécancour pour établir des valeurs de référence avant injection et cibler des zones
sensibles ou concentrer les efforts de surveillance. Il compléte un premier rapport concernant la
caractérisation environnementale du territoire concerné. La caractérisation de la physicochimie des sols est
incluse dans ce premier rapport (Paucar et al., 2013; rapport INRSC02-2013-V2.15).
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Sommaire

Sur le site de Bécancour, identifié comme un site potentiel de séquestration géologique du carbone (SGC)
au Québec, un échantillonnage extensif des gaz majeurs dans les sols superficiels a été réalisé durant les
étés et les automnes 2011 et 2012. Les gaz échantillonnés étaient le dioxyde de carbone (CO,), le méthane
ou CHy, I’éthane (C,Hs) le propane (CsHg) et le butane (C4H;0). Un gaz rare a également été mesuré: le
radon.

Les valeurs de référence (baseline) pour la région de Bécancour peuvent étre définies comme les valeurs
moyennes enregistrées sur le territoire avant injection. Elles serviront a identifier des changements
potentiels apres injection. Des mesures ont été effectuées sur I’ensemble du territoire et en particulier dans
des zones ou la présence de failles est documentée en sous-surface (faille de Yamaska). Les rehaussements
de concentrations observés dans ces zones constituent des valeurs de référence particulierement
intéressantes. Elles montrent que des fortes concentrations en gaz peuvent étre observées a la surface,
naturellement, sans intervention d’opérations d’injection de gaz ou de fluides.

Les concentrations en dioxyde de carbone atmosphérique sont de 370 ppmv. Le rapport isotopique *C/**C
moyen est de -10 pour mille. La répartition spatiale des ratios **C/**C ainsi que la relation inverse observée
entre les ratios *C/**C et les concentrations de CO, laissent supposer qu’il serait possible d’utiliser cet outil
pour identifier les sources du CO, mesuré dans I’atmospheére au niveau du sol.

La mesure en surface des gaz comme I’éthane (C,Hs), le propane (C3Hs) et le butane (C4H1o) dans les sols
traduit la présence d’émanations de gaz profonds (géogéniques). Les facteurs confondants analysés pouvant
traduire une origine superficielle n’expliquent pas la présence des anomalies enregistrées. Le gaz
carbonique (CO,) et le méthane (CH,) peuvent étre reliés au cycle de la matiére organique dans les sols et
donc peuvent avoir une origine superficielle (biogénique) aussi bien que géogénique.

Sur les territoires retenus pour la SGC, les zones sensibles ou se localisent des émanations de gaz profonds
doivent étre identifiées et surveillées. Les failles et les fractures naturelles pourraient étre des voies
préférentielles de remontées du CO, et des gaz associés en cas de fuite des réservoirs de stockage de CO,.

Les données de concentration des différents gaz majeurs fournissent une information concordante. Les
fortes concentrations (anomalies) pour les hydrocarbures gazeux, pour le CO; et le CH, et pour les ratios
isotopiques du CO, se rencontrent préférentiellement dans le secteur nord de la zone d’étude. Ces
anomalies semblent organisées en structures spatiales linéaires d’orientation SO-NE paralléles a la faille de
Yamaska en sous-surface et au contact géologique entre les Formations de Pontgravé et de Bécancour.
Elles sont concordantes spatialement bien que non colocalisées. Les anomalies en Rn sont localisées plus
au sud et ne semblent pas spatialement corrélées aux anomalies observées pour les autres gaz.

Les concentrations anomaliques en gaz observées en surface peuvent provenir de sources profondes, des
roches réservoirs sous I’Utica, mais elles peuvent aussi avoir une origine plus superficielle. Une hypothése
qui expliquerait la relation spatiale entre les anomalies en gaz et la faille de Yamaska est que la faille de
Yamaska permettrait la migration naturelle des gaz d’origine profonde vers la surface. Une hypothése
alternative est que les gaz mesurés en surface pourraient provenir de formations géologiques superficielles
appartenant au Groupe de Lorraine riches en matiere organique (Formations de Nicolet et de Pontgravé).
Des poches de gaz pourraient donc étre localisées dans des formations plus superficielles. 1l en va de méme
pour le radon (Rn) qui peut provenir d’un enrichissement en uranium ou radium de formations géologiques
superficielles ou de nappes phréatiques. Si ces hypothéses étaient confirmées, I’étanchéité des roches de
couverture ne serait pas remise en cause.
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Méme si des concentrations fortes sont mesurées dans les sols, les quantités de gaz libérées peuvent aussi
étre faibles. Dans ce cas, les risques de fuites seraient a priori moins importants. Pour trancher, il serait
nécessaire d’identifier I’origine des gaz observés dans les sols et de mesurer les flux libérés. L’association
entre les remontées de gaz profonds et la présence de discontinuités dans les couvertures géologiques doit
étre confirmée.

Les territoires ou se rencontrent préférentiellement les anomalies en gaz sont les territoires ou devraient se
concentrer les efforts de surveillance futurs. Un réseau de surveillance fixe automatisé pourrait étre installé
ou des surveillances ponctuelles pourraient étre effectuées.

L’ approche développée sur le site pilote de Bécancour est transférable aux territoires québécois ou des
activités de SGC seraient envisagées. Elle est également facilement transférable a la surveillance
environnementale des activités d’exploitation des ressources gazieres. La méthodologie pourrait étre en
particulier transférée spécifiquement a la surveillance des territoires faisant I’objet d’exploitations gaziéres
faisant intervenir ou non des techniques de fracturation hydraulique.

Cette étude présente les premieres mesures de radon effectuées dans les sols a un niveau régional au
Québec. Elles peuvent étre utilisées pour des recherches concernant plus spécifiqguement le radon, un gaz
cancérigéne faisant I’objet d’attention.

12
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1. Introduction

La séquestration géologique du dioxyde de
carbone (CO,) est une des solutions envisagée
pour réduire les émissions de gaz a effet de serre
(IPCC, 2007). Il s’agit de capter le CO, a la
source (au niveau des grands émetteurs), de le
purifier, de le transporter et de le stocker en
profondeur. Le CO, concentré dans les réservoirs
pourrait méme étre a I’avenir utilisé comme
source de carburant de synthése ou valorisé dans
d’autres applications (Song, 2006). Cependant,
aussi prometteuse que soit cette technologie, les
exemples observés ailleurs dans le monde ont
montré que la séquestration géologique du CO,
(SGC) était conditionnelle a sa rentabilité mais
aussi a I’adhésion du public aux projets (Huijts et
al., 2007). La SCG est encore largement
méconnu du public (Moutenet et al., 2012) et les
applications effectives du procédé encore rares a
I’échelle mondiale. La mise en ceuvre d’un
programme de SGC nécessite donc une
demonstration claire que ces activités ne
s’accompagnent pas de problémes
environnementaux (Sharma et al., 2007). La
confiance et I’adhésion des différents acteurs
s’obtiennent par [I’information concernant le
procédé mais surtout grace a une surveillance
approfondie de I’environnement et une
communication transparente des résultats de ces
suivis. Au Québec, de nombreux chercheurs du
MDDEFP appartenant a différentes directions
réalisent au quotidien cette tache de suivi des
différentes activités industrielles, agricoles, et
plus généralement de tout type d’installation
susceptible de modifier les conditions des
milieux naturels et humanisés (par exemple, et
pour n’en citer qu’une, I’équipe du suivi de la
qualit¢ de Iair). Les diverses mesures
enregistrées (par exemple des concentrations de
polluants dans I’atmosphére) permettent, surtout
en cas de conflit, de rationaliser les débats qui
seraient sans cela largement dirigés par des
arguments plus affectifs. La mise au point de
méthodes de surveillance et de gestion du risque
des activités de SGC est donc indispensable.

Avant de procéder aux suivis des activités
industrielles, il est nécessaire de réaliser des
recherches approfondies pour déterminer quels
sont les paramétres a mesurer, comment les
mesurer, a quel endroit (ou) et a quel moment les
mesurer  (quand). Par conséquent, des
programmes de surveillance environnementaux
sont mis en place dés le début des projets de
SGC (Preston et al., 2009). La surveillance
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environnementale doit étre effectuée durant les
opérations d’injection et aprés mais également
avant I’injection (Simone et al.,, 2009). Le
développement de méthodes de suivis (quoi,
comment, ou et quand) doit permettre en
définitive d’anticiper toute remontée massive de
CO,. Dés la premiére phase de recherche de la
chaire de séquestration géologique du CO, au
Québec, une approche approfondie et élargie
permettant I’installation d’un futur réseau de
surveillance a été adoptée.

Une croyance largement répandue consiste a
considérer que le CO, est un gaz inerte dont la
toxicité serait reliée a la diminution du
pourcentage d’oxygéne dans I’air inhalée. 1l n’en
est rien. Il existe une toxicité propre au CO, bien
documentée (e.g. Benson et al., 2007). A de
fortes teneurs, il affecte les systemes sanguins et
respiratoires. Le CO, est le régulateur de la
respiration. Il agit sur le systéme nerveux qui
commande le systéme respiratoire. Lorsque les
concentrations de CO, dans I’air commencent a
atteindre les 3%, les premiers symptdmes,
comme une respiration accélérée ou des maux de
téte apparaissent. A 10%, en fonction des durées
d’exposition, on peut observer le décés de sujets.
C’est sur la base de ces considérations que
plusieurs pays ont d’ailleurs établi des critéres ou
des normes. Les concentrations maximales
acceptables se situent aux alentours de 2 %.

Lors des phases de caractérisation des réservoirs
géologiques, une attention particuliere est portée
quant a la rétention des gaz en profondeur. Une
zone d’enfouissement est jugée adéquate si une
roche réservoir est surmontée d’une roche de
couverture imperméable. De ce fait, lorsqu’un
territoire a été sélectionné adéquatement, les
risques de fuites ultérieures pourraient étre jugés
minimes. Par conséquent, une tentation forte
serait de concentrer les efforts de surveillance sur
la chaine de transformation, transport et injection
du CO,, ou la défaillance de systéme pourrait
conduire a la libération brutale de grandes
quantités de CO, dans I’atmosphere.

Cependant, une roche de  couverture
imperméable ne I’est jamais totalement. Des
remontées naturelles de gaz profonds sont
souvent observées sur les territoires. Elles
révelent la présence de réseaux de failles qui
devront par la suite faire I’objet d’attention (Fig.
1). On pense en effet que ce serait des voies de
migration préférentielles du CO, et des gaz
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associés en cas de fuite des réservoirs. Les
remontées de gaz injectés pourraient étre
localisées au niveau des points d’injection
(forages), mais également le long des réseaux de
failles naturelles (Annunziatellis et al., 2008). La
migration de CO, pourrait également entrainer
celle d’autres gaz plus toxiques, comme le radon.
Parmi les critiques adressées aux technologies

14

impliquant I’injection de gaz ou de fluides en
surpression dans les formations géologiques,
certaines concernent la possibilité de réactiver
des failles inactives. L’identification des
discontinuités géologiques est donc essentielle
pour mesurer les flux naturels et juger de
modifications postérieures a I’activité.
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.Ol

Injected CO, migrates up dip N
maximizing dissolution &

A

residual CO, trapping <

A

Potoble aquiter

Ubfimate sea|

Potential Escape Mechanisms

A. CO, gas B. Free CO, C.CO, D. Injected CO, E. CO, F. Natural flow G, Dissolved
pressure leaks from A escapes migrates up escapes via dissolves CO, CO, escapes to
exceeds into upper through ‘gap’ in dip, increases poorly plugged at CO, /water atmosphere or
capillary aquifer up fault cap rock into reservoir old abandoned interface & ocean

pressure & higher aguifer pressure & well transports it out

passes through permeability of of closure
siltstone fault

Figure 1. Les fuites de gaz injectés (figure du haut) concernent (1) les puits d’injection et
abandonnés, (2) les failles et les fractures, (3) les mauvaises étanchéités de la roche de couverture et
(4) les zones latérales de migration (Sharma et al., 2007). Les risques associés aux activités de
stockage géologique du CO, sont construits sur ce schéma (figure du bas, IPCC, 2007).
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La présence de failles, de ruptures dans la al., 2008). En I’absence de modele prédéfini, une
couverture géologique sont donc au centre des approche possible consiste a se focaliser
préoccupations (Fig. 1, bas). L’étanchéité de la progressivement sur des territoires de plus en
roche de couverture est d’ailleurs si importante plus restreints. Par exemple, les échantillonnages
que certains auteurs ont jugé que les activités de régionaux permettent de dresser un premier
SGC étaient incompatibles avec I’exploitation portrait global des patrons des remontées
gaziére lorsque des technologies de fracturation éventuelles de gaz. lls doivent par la suite étre
hydraulique de la roche réservoir (shale) sont complétés par des relevés locaux avec des
mises en ceuvre (Elliot et Celia, 2012). densités de points plus fortes (Jones et Pirkle,

2007). Dans une troisieme étape, les mesures
effectuées couplées aux modéles de circulation
atmosphérique permettent de définir des stations
permanentes de mesures a long terme (Jones et
Pirkle, 2007). Il est nécessaire, finalement, que
des mesures en continu soient effectuées en
profondeur, dans les formations géologiques,
pour anticiper des problémes potentiels en

Il est essentiel de considérer lors de la définition
de la zone d’étude que les zones a prospecter
sont nécessairement plus étendues que les zones
ou I’on injecte le CO,. Des travaux d’exploration
pétroliere ont par exemple montré que des
anomalies détectées en surface ne sont pas
nécessairement  localisées  au-dessus  des
gisements, du fait de phénomenes de migration le

, - surface.
long des réseaux de failles (Holys et Toth, 1996).
Par conséquent, méme si les sites d’injection La figure ci-dessous (Fig. 2) localise des failles
concernent une surface relativement restreinte et des fractures et résume les interrogations quant
des territoires, les programmes de surveillance a la rétention du CO, dans les formations
doivent étre effectués régionalement (Leuning et géologiques ou il serait injecté.
No Synclinal de Chambly-Fortierville S E
A128 A070 A158 A025 A071 A229 A185
DOI% Hof ; 30 Ligne Logan a
£ e €0
1 -
K]
E
3
g— 2 = | Basses-Terres du Saint-Laurent Appalaches
E Queenston Zone de Humber
Lorraine
Sainte-Rosalie Grenville
31 65 shale d'Utica Socle précambrien
Chazy, Black River et Trenton
Beekmantown ‘f_;' :z'eva.ushemer:
v 520 pocam 2 i

Figure 2 Profils sismiques M2002 qui traverse la région immédiate de Bécancour, juste au sud de
Trois-Rivieres Adaptée de Castonguay et al. (2010).

La zone de Bécancour, notre zone d’étude, est couverture superficielles est aussi envisagée. Ces
traversée par la faille de Yamaska qui dans la discontinuités pourraient étre des zones de
région de Bécancour n’apparait pas en surface libération préférentielle de gaz profonds. En cas
(Fig. 2). Elle est scellée par les roches d’injection de CO,, un risque pourrait provenir
silicoclastiques a grain fin des flyschs du des migrations importantes de CO, et d’autres
Lorraine tout comme les autres failles normales gaz le long des fractures et de voir augmenter les
au NO de la faille de Yamaska sur la figure 2. La concentrations de ces gaz dans I’atmosphére des
présence de fractures dans les roches de territoires concernés. La présence de la faille de
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Yamaska dans notre zone d’étude impliquait
donc de porter une attention particuliére a cette
problématique.

L’identification des failles et des fractures a un
niveau local et régional, peut étre réalisée avec
des méthodes géochimiques et géophysiques ou
les deux. Les méthodes sismiques offrent un
moyen robuste de mettre en évidence ces réseaux
de discontinuités des couvertures géologiques.
Cependant, le colt financier de ces méthodes
limite leur utilisation a quelques transects.
Quadriller un territoire avec des levés sismiques
est réservé a I’exploration des ressources
naturelles a fort potentiel financier comme le
pétrole. De plus, les levés sismiques, méme ceux
réalisés avec de I’équipement léger, sont plus
délicats a mettre en ceuvre que les levés
géochimiques. Les autorisations nécessaires sont
plus difficiles & obtenir. L’instrumentation
réclame sur le terrain plus d’expertise. D ailleurs,
en exploration des ressources naturelles, on
procede souvent a des levés géochimiques avant
de réaliser des levés sismiques afin de définir des
zones cibles (Devine et Sears, 1977). Les levés
géochimiques offrent également une mesure
directe des éléments recherchés comme les
concentrations en gaz.

Les gaz recueillis en surface des sols sont des
indicateurs largement utilisés pour identifier les
réseaux de failles et de fractures. On peut citer
par exemple des gaz carbonés (les hydrocarbures
gazeux comme I’éthane, le propane et le butane
sont souvent mesurés), ou encore des gaz rares
comme I’hélium, le radon et le thoron (Jones et
Pirkle, 2007; Chadwick et al., 2009; Voltattorni
et al., 2009). La mesure conjointe de différentes
especes gazeuses permet d’ailleurs de mieux
définir les zones anomaliques ou se rencontrent
les fortes concentrations en gaz indicatrices des
réseaux de failles et de fractures (Michel-le
Pierres et al., 2010). L’éthane, le propane, le
butane sont souvent plus utilisés que le CO, ou le
CH,4. Ces gaz (aussi dénommés C2-C4 dans la
littérature) sont censés étre moins influencés par
I’activité en surface des sols que le CO, et le CH,4
qui peuvent étre produits par la décomposition de
la matiere organique, I’activité microbienne, ou
d’autres processus biogéniques. Il est courant
d’attribuer une origine thermogénique aux
hydrocarbures gazeux. Les mesures de CO, et de
CH, peuvent pourtant, malgré les biais potentiels
étre aussi de bons indicateurs de la présence de
remontées de gaz profonds (Jones et Pirkle,
2007; Klusman, 2011). L’échantillonnage de ces
gaz est plus facile que celui des hydrocarbures

17

gazeux. Au sol, I’instrumentation existante peut
fournir des lectures rapides avec le niveau de
précision adéquate pour un co(t réduit. Il n’en va
pas de méme avec la mesure des concentrations
en hydrocarbures gazeux qui réclament des
dispositifs plus sophistiqués comme des chaines
de purification couplés a des chromatographes. I
existe méme des méthodes aéroportées utilisant
des instrumentations laser permettant de couvrir
de vastes territoires et d’obtenir une imagerie
exhaustive de I’ensemble des zones concernées
(www.boreal-laser.com). Le recueil de données
de CH; et de CO, est donc particulierement
attractif pour surveiller de larges étendues et de
maniére répétée. Ceci méme si des confusions
sont possibles quant a I’origine thermogénique
ou biogéniques des anomalies observées.

La répétabilité des mesures est recommandée
pour juger de la probabilité de détection des
fortes concentrations en gaz. Une attention
particuliere a été apportée a cet aspect car par
expérience, il a été observé sur d’autres
territoires au Québec que la répétabilité n’est pas
toujours trés bonne (Marc Richer-Lafléche,
communication personnelle). Si les
concentrations en gaz mesurées varient de
maniére importante au cours du temps, comme
cela est montré généralement dans la littérature
(Jones et Pirkle, 2007; Klusman, 2011), cela
signifie que des secteurs anomaliques peuvent ne
pas étre détectés. La probabilité de détection
étant inférieure a 1, cela signifie que les absences
de fortes concentrations ne sont pas significatives
au contraire des fortes concentrations, qui méme
observées une fois, révélent la présence
d’anomalie. Si la non-répétabilité des mesures
est confirmée, les cartes de présence-absence de
fortes concentrations qui sont produites
habituellement dans les rapports sont & prendre
avec beaucoup de circonspection. On ne peut en
effet exclure que des zones entiéres,
cartographiées comme non-anomaliques le
soient. Le fait de s’appuyer sur des variables
complémentaires (autres espéces de gaz, produits
de télédétection...) et surtout de proposer un
modéle statistique de présence d’anomalies
permet de contourner ce probleme. Le modéle
peut mettre en évidence des zones propices aux
anomalies mais qui n’ont pas été détectées au
moment de I’échantillonnage. Cette maniére de
considérer les données, en termes de « présence
seule », est largement employée en écologie

lorsqu’il  s’agit de traiter de données
d’observations. La détection des anomalies est
reliée  en définitive a lintensité  de
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I’échantillonnage. L’augmentation de la densité
spatiale des mesures (ou leur répétition dans le
temps) permet d’augmenter la probabilité de
détection.

Les objectifs de ce
d’identifier:

rapport étaient donc

- des valeurs de référence (baseline) pour les
concentrations en gaz (CO,, hydrocarbures
gazeux, radon) et pour les ratios isotopiques du
carbone **C/**C,

- les zones de libération de gaz sur le site de
Bécancour afin de définir des zones sensibles
devant faire dans le futur I’objet de suivis.

Pour ce faire, des mesures denses des
concentrations en gaz majeurs (CO,, CH, et
hydrocarbures gazeux) et rare (radon), ainsi que

des mesures des ratios isotopiques du carbone
B3C/*C ont été effectuées dans les sols. Dans
I’atmosphére, seules les mesures concernant le
CO, ont été réalisées (concentrations et isotopie).

2. Méthodes

2.1.  Apercu synoptique des travaux
effectués

Les mesures de gaz effectuées et présentées dans
ce rapport sont présentées dans le tableau ci-
dessous (Tab. 1).

D’autres travaux ont été effectués dans le volet
géochimie de surface (Tab.2). lls sont présentés
dans un rapport complémentaire (Paucar et al.,
2013).

Tableau 1. Mesures de gaz effectuées dans la région de Bécancour en 2011 et 2012.

Gaz atmosphérique

Gaz de sol

Concentrations

CO;

Méthane

Butane, éthane, propane
Radon

Ratios isotopiques
3C/*C du CO,

(X)

X X X X
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Tableau 2. Travaux effectués pour caractériser la zone d’étude et optimiser un échantillonnage
d’hydrocarbure gazeux.

Sol
pH, taux de matiere organique, densité
Humidité et température au moment du prélévement
Concentrations en éléments majeurs et en éléments traces
Carte pédologique
Granulométrie par unité pédologique

Télédétection
Ikonos haute résolution: planification de I'échantillonnage (identification de sites)
Landsat: optimisation des zones a échantillonner, pédologie

Tableau 3. Recommandations de travaux de surveillance environnementale a effectuer dans le cadre
des activités de SGC.

National
Energy
Technology
Rodosta et al. Laboratory, Chadwick et al. Forbes et al.
Objectif Réalisation Québec 2011 2009 2008 2008
Atmosphere
Flux de CO, non (phase 2) Oui Oui Oui Oui
Concentrations en CO, Oui Oui Oui Oui
Traceurs isotopiques Oui Oui
Sol
concentrations en CO, Oui Oui Oui Oui
isotope du CO, Oui Oui
Hydrocarbures Oui Oui Oui CH4
gaz rares sauf radon (Xe, Ar,Kr, He) Non Oui
Télédétection partielle Oui Oui
concentrations en éléments Oui
Radon Oui Oui
Nappes
Physicochimie non (hydrogéologie) Oui Oui Oui
Failles
identification des failles Oui Oui Oui
zones humides
caractérisation spécifique Non Oui
Global
caractérisation environnement Oui Oui
incidence des fuites Non Oui
identification des zones classées Oui Oui
identification des zones sensibles Oui Oui
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La majorité de mesures effectuées correspondent
a4 des recommandations de travaux de
surveillance environnementale (« Best
practices ») identifiées dans différents rapports
de synthése (Tab. 3).

A la lecture de ce tableau, il est visible que les
travaux engagés dans le cadre de la chaire de
SGC de  Québec  correspondent  aux
recommandations effectuées a un niveau
international pour ce genre de projet.

Certains travaux recommandés n’ont pas été
effectués. Les mesures des flux ou des gaz rares
non radiogéniques ont été reportées a une
seconde phase ou I’objectif serait de porter une
attention a des sites spécifiques. Les travaux
concernant les aquiferes sont un mandat qui
concerne plus spécifiquement le champ
disciplinaire de I’hydrogéologie. lls n’ont pas été
réalisés dans cette étude qui concerne la
géochimie de surface. De plus, une
caractérisation régionale des aquiféres étant en
cours de réalisation par le MDDEFP dans le
cadre du Programme d’acquisition de
connaissances sur les eaux souterraines (PACES;
http://www.mddefp.gouv.qc.ca/eau/souterraines/
programmes/acquisition-connaissance.htm), il
aurait été peu judicieux de répéter les travaux
effectués par les autres équipes de recherche.
Une fois ces rapports déposés et les résultats
disponibles, des travaux complémentaires
spécifiques a la SGC pourraient étre envisagés.

2.2. Zone d’étude

Au Québec, un bon site pour la SGC pourrait se
situer dans la région de Bécancour
(http://chaireco2.ete.inrs.ca/?q=fr/objectifs). S’y
cotoient, en effet, des usines émettrices de CO, et
un aquifere salin profond capable de servir de
réservoir de stockage. C’est également une zone
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pour laquelle on posséde des données de puits
d’exploration pétroliere et gaziére, facilitant
I’établissement d’un modéle géologique. La zone
du parc industriel et portuaire de Bécancour,
particulierement attractive au vue de ses
caractéristiques géologiques et de la présence de
grands émetteurs (plus de 100 000 t de CO, par
année), a donc été retenue comme un site
potentiel d’injection. C’est dans cette région qu’a
été définie la zone d’étude du présent rapport
(Fig. 3).

La région de Bécancour présente un aspect
contrasté. Les industries lourdes (aluminerie,
industries chimiques,...) cotoient une flore et une
faune diversifiées associées aux zones humides
et au fleuve Saint-Laurent. Les populations,
essentiellement regroupées dans la ville de
Bécancour, trouvent dans ces territoires des
sources d’activités professionnelles et récréatives
(chasse, péche). Lorsque les territoires ne sont
pas occupés par des zones urbanisees ou des
installations industrielles, ils sont occupés par
des foréts de résineux et des zones agricoles
actives ou abandonnées. Ces derniéres ont été
colonisées par une végétation basse de
graminées, d’especes ligneuses buissonnantes et
d’espéces d’arbres pionniers (couvert de jeunes
feuillus et de quelques pins). Le lecteur intéressé
par la géographie de ce territoire pourra consulter
un rapport complémentaire (Paucar et al., 2013).

La zone sur laquelle est concentré
I’échantillonnage représente environ 80 km?. Elle
englobe une partie de la ville de Bécancour ainsi
que le parc industriel et portuaire (Fig. 3). Sur
ces territoires ou vivent et travaillent des
populations, la  réalisation de  suivis
environnementaux est donc particulierement
nécessaire.


http://www.mddefp.gouv.qc.ca/eau/souterraines/programmes/acquisition-connaissance.htm
http://www.mddefp.gouv.qc.ca/eau/souterraines/programmes/acquisition-connaissance.htm
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Champs
agricoles

Saint-Laurent

Figure 3. Zone d’étude. Vue aérienne générale. La ligne pointillée en rouge représente les limites de
notre zone d’étude.
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Figure 4. Séquence sédimentaire observée dans la région de Bécancour (source : Bédard et al., 2012,
Chaire de séquestration géologique du CO, de Québec). Les roches réservoirs pour le stockage du
CO; et les roches de couverture assurant I’étanchéité du systéme (caprock) sont indiquées.

2.3. Eléments de géologie

Les Basses-Terres du Saint-Laurent sont
constitués d'une séquence de formations
sédimentaires de 1500 a 3000 m d'épaisseur
reposant sur un socle grenvillien de composition
granitique (Globensky, 1987).

La séquence est présentée dans la figure ci-
dessous (Fig. 4).

A la base de la séquence, les Formations de
Covey Hill et de Cairnside sont les formations
dans lesquelles serait injecté le CO,. Plus haut
dans la séquence, les shales d’Utica et du
Lorraine assurent I’étanchéité du systeme.

Cette séquence type est néanmoins perturbée
localement par des discontinuités. La zone
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d’étude est en effet traversée en sous-surface par
la faille normale de Yamaska (Castonguay et al.,
2012). Sa présence suscite des interrogations
quant a la migration de gaz profonds le long des
discontinuités associées (faille et fractures). Les
réseaux de failles et de fractures sont en effet des
voies potentielles de migration en surface
préférentielles des gaz stockés en profondeur (cf.
introduction).

Dans la littérature citée, la présence de la faille
de Yasmaska est documentée & une échelle
géographique régionale et la localisation de la
faille est incertaine & une échelle plus locale. Un
modele géologique en trois dimensions a été
établi dans le cadre des travaux menés dans la



Projet INRSC0O2-2013-V2.16 — Mesures préliminaires des gaz de sols de la région de Bécancour

Chaire de SGC. Ce modele obtenu par permet de projeter verticalement, en surface, la
combinaison de I'information  géologique trace de la faille de Yamaska (Fig. 5).
(analyse des carottes de forages) et sismique,

N PN

Figure 5. Projection en surface de la faille de Yamaska (ronds noirs) a partir du modéle géologique
3D de la sous-surface. Le modéle géologique a été établi par I’équipe de la chaire de séquestration du
CO, a partir des données de forages et sismiques disponibles.

La figure 5 montre que la faille de Yamaska est présentes. Elles peuvent étre associées a la faille
présente en sous-surface dans la zone d’étude. de Yamaska et avoir été mise en place au
Tel que mentionné plus haut, la ligne représentée moment de la déglaciation et du rebond post
sur la carte est une projection verticale au niveau glaciaire (Adams, 1989). Leur présence n’est pas
de la surface d’une faille non affleurante documentée dans le modéle géologique utilisée
(Castonguay et al., 2010). Selon la coupe et par conséquent elles ne sont pas représentées.
géologique du transect A-B issue du modele La faible résolution de I’information sismique
géologique 3D (Fig. 6), la faille se termine a 600 utilisée ne permet pas de représenter les fractures
métres sous la surface. dans le Lorraine.

Des fractures secondaires superficielles et
d’extensions limitées sont peut-étre également
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Formation de Bécancour B

£

Lorraine

Utica

Figure 6. Coupe géologique simplifiée. Les unités inférieures a I’Utica sont représentées en gris fonce.
La coupe montre que la faille de Yamaska ne recoupe pas les formations géologiques appartenant au
Groupe de Lorraine et qu’une couverture de 600 metres de cette unité recouvre son toit.

Méme si le contexte géologique semble
confirmer I’hypothése d’une étanchéité des
roches de couverture, I’'importance régionale de
la faille de Yamaska et la présence potentielle de
fractures superficielles impose d’étudier la
possibilité de remontées de gaz profonds le long
des discontinuités.

Les plus fortes concentrations en gaz observées
en surface peuvent provenir de sources
profondes, des roches réservoirs sous I’Utica,
mais elles peuvent aussi avoir une origine plus
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superficielle. Une hypothése alternative est que
certaines formations géologiques pourraient
potentiellement générer des anomalies en gaz et
notamment en hydrocarbures gazeux. Dans les
Basses-Terres du Saint-Laurent, le Groupe de
Lorraine contient les Formations de Nicolet et de
Pontgravé connues comme étant trés riches en
fossiles (Globensky, 1987). Riches en matiére

organique, elles pourraient présenter des
caractéristiques de roches meéres sources
d’hydrocarbures.
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2.4.  Approche multi espéces

Deux types de gaz ont été échantillonnés: des gaz
majeurs (CO,, CH, et hydrocarbures gazeux) et
trace (radon).

2.4.1. Gaz majeurs

I était indispensable de mesurer le CO, qui est le
produit d’enfouissement des projets de SGC. Le
CHj, est une espéce abondante dans les gaz de sol
et fait I’objet d’enjeux concernant les travaux
d’exploitation gaziére (une libération de CH, est
parfois invoquée). La présence de ces gaz est
fortement influencée par les processus
biologiques de respiration et de décomposition
de la matiére organique. Le CO, et le CH, sont
des indicateurs moins robustes que les
hydrocarbures gazeux des zones anomaliques de
remontées de gaz profonds mais leur avantage
réside dans la facilité avec laquelle ils peuvent
étre obtenus. Le CO, et le CH, ont été recueillis
a 50 cm de profondeur selon la méme
méthodologie que pour les hydrocarbures
gazeux. A cette profondeur, les données
recueillies sont moins influencées par les
processus  biologiques et les mélanges
atmosphériques que les données prélevées en
surface des sols.

Les concentrations en hydrocarbures gazeux
(éthane, propane et butane) sont nos variables
principales. Deux isomeres du butane ont été
mesurées : le n-butane ou «butane normal» de
formule moléculaire CH3;CH,CH,CH; et son
isomére le i-butane de formule CH(CHs);. La
premiére molécule correspond a un arrangement
linéaire des groupements des atomes de carbone
alors que pour I’i-butane, trois atomes de carbone
sont attachés sur un atome de carbone central. En
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pratique, cette distinction chimique n’apporte pas
d’information supplémentaire pour des objectifs
de prospection des zones de libération
d’hydrocarbures gazeux, car les concentrations
en n-butane sont souvent reliées avec celles de
I’i-butane.

Des résultats sont rapportés pour les deux
isomeres pour pouvoir effectuer d’éventuelles
comparaisons futures. Les concentrations en
hydrocarbures gazeux permettent de définir avec
plus de robustesse des zones de remontées de gaz
géogeéniques (d’origine géologique) car elles sont
moins affectées par les processus biologiques en
surface. Ce sont des données plus dispendieuses
a obtenir que des mesures de concentrations de
CO, et de CH,. Dans ce travail ces gaz ont été
échantillonnés sur I’ensemble de la zone pour
pouvoir valider notre approche. Mais I’objectif
final de ce travail est de mettre au point une
approche permettant d’optimiser
I’échantillonnage des hydrocarbures gazeux,
c’est-a-dire de réduire leur échantillonnage a une
partie du territoire concerné.

2.4.2. Gazrare :radon

Finalement, le radon (Rn) venait compléter la
population de gaz mesurés. Le Rn est un gaz
radioactif qui est généré naturellement durant
trois séries de désintégration: (i) la série de
I’uranium (parent U,zg), (ii) la série du thorium
(parent Thys,) et (iii) la série de Iactinium
(Ac,27). Une quatriéme série, celle du neptunium
(Np2sg), a déja existé mais a maintenant disparu.
Le Rn produit par la décomposition du Thys, et
de I’Acy,7 a une courte demi-vie de 55.6 et 3.92
secondes respectivement. Au contraire, le Rn,y,
produit par la décomposition radioactive de
I’U,3g a une demi-vie de 4 jours (Fig. 7).
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7.83 MeV

5.31 MeV

Figure 7. Série de décomposition radioactive de 1’U,zs.

Par conséquent, le Rny,; est le principal isotope
du Rn rencontré naturellement dans les gaz de
sol et I’atmosphére. Il est a noter également que
les concentrations en U et en Rn sont directement
reliées. La décroissance radioactive du “?Rn
produit des atomes non gazeux qui se déposent
sur les surfaces (comme le “*Po le ““Po).
Certains détecteurs utilisés pour controler les
niveaux de Rn dans les maisons utilisent cette
particularité.

Le radon est un gaz rare. Il n’entre pas dans les
réactions chimiques avec d’autres éléments. 1l est
transporté par advection, avec les autres gaz.
Plus lourd que I’air, il peut étre accumulé dans
les sous-sols mal ventilés des maisons ou dans
les phases gazeuses des sols. Le Rn peut aussi
étre rencontré sous forme dissoute dans I’eau et
donc dans les nappes phréatiques.

La mobilité du radon dans les roches et les
sédiments est limitée par son temps de demi-vie.
Dans une roche de faible porosité sa capacité de
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migration a été évaluée a quelques métres. Par
conséquent, le Rn mesuré dans les gaz de sol ne
peut pas provenir de formations géologiques
profondes sauf si des failles et des fractures
facilitent sa migration vers la surface ou si on a
des accumulations de parents comme I’U,z et le
Raye dans les failles, les sols ou les aquiféres
(Gascoyne et Barber, 1992; Gainon et al., 2007,
Koike et al., 2009).

Il est couramment admis que les fortes
concentrations de Rn mesurées en surface sont
généralement observées lorsque les sols sont tres
perméables et qu’a I’opposé, les dépbts d’argile
forment une barriére contre la migration du Rn.
L’ajout d’une couche argileuse est d’ailleurs
parfois une intervention proposée comme une
remédiation (en plus de la ventilation) a
I’laccumulation du Rn dans le sous-sol des
maisons. Par conséquent, une prédiction pour
notre étude est que les concentrations de Rn dans
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les gaz de sol devraient étre plus fortes dans les
sols de plus fortes perméabilités (sableux).
Comme souligné précédemment, le Rn est
transporté par le dégazage naturel de la terre qui
produit un flux permanent de CO,, d’azote et en
moindre proportion d’hélium ou de méthane
(Allard et al., 1998). Ces dégazages sont
naturellement observés dans des contextes de
volcans actifs et de sources thermales. Dans le
cas des projets de SCG, si des flux massifs de
CO, étaient libérés, il est probable que les
concentrations de Rn en surface augmenteraient
également.

Les discontinuités fragmentant la cro(te terrestre
constituent les lieux préférentiels de ces
circulations de gaz qui entrainent au passage le
Rn (Lelsch et al., 2010). Dans ces conditions, les
vitesses de transport associées a ces processus
peuvent atteindre plusieurs dizaines de metres
par heure. C’est pourquoi des quantités
importantes de radon sont observées au niveau
des failles actives et sur les champs
géothermiques. Une bonne illustration du rdle
des failles est illustrée par les concentrations de
radon élevées observées en surface dans des
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massifs calcaires trés pauvres en U et Ra. Elles
s’expliquent par la présence d’un réseau de
fractures Kkarstique favorisant le processus
d’advection depuis le socle granitique plus riche
en U (Peano et al., 2011).

Le modele courant est que le Rn trouve sa source
dans certaines formations geologiques riches en
U. Les roches ignées ultramafiques comme les
dunites, les serpentines, les éclogites sont celles
qui contiennent le moins d’U. A I’opposé, les
roches plus riches en silice comme les granites et
les rhyolites, sont celles ou les plus fortes teneurs
en U sont rencontrées. Le métamorphisme
entraine une redistribution de I’'U. Les roches
métamorphiques sont donc appauvries en U. Les
départs sont compensés par des accumulations
localisées. Ainsi, si le niveau de métamorphisme
est faible, I’U peut localement se minéraliser
dans des fractures.

Dans notre zone d’étude, on ne note pas de
présence de gites d’U qui pourraient favoriser
I’observation de fortes concentrations en Rn dans
les gaz de sol (Fig. 8).
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Figure 9. Localisation de gites (losange noirs) et veines uraniféres (points rouges et verts) a proximité
de notre zone d’étude. Compilation des données géochimiques des sédiments de ruisseau et de lacs,
des sols et des tills (Lamothe, 2009). La zone d’étude (Bécancour) est située a proximité de Trois-

Rivieres

L’analyse géochimique des échantillons de
sédiments, de sols et de tills compilés en 2009 a
révélé la présence d’une veine uranifére au nord
du fleuve Saint-Laurent (Fig. 9). Mais ces
anomalies sont situées a environ 100 km de notre
zone d’étude.

Le contenu en U du substrat rocheux et du sol, la
structure de la roche, la distance aux failles et la
perméabilité et I’humidité des sols sont les
variables courantes entrées dans les modeles
pour prédire la présence de Rn en surface (Lelsch
et al, 2010). Cependant, des mécanismes
alternatifs a la remontée de gaz profonds peuvent
expliquer I’observation de fortes concentrations
de Rn dans les gaz de sol. Dans certains cas, le
Rn mesuré en surface peut provenir de la
décomposition de I’U contenu dans les sols eux-
mémes. Le Ra et I’U peuvent étre accumulés
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dans les argiles et d’autres sédiments par des
mécanismes naturels (Girault et al., 2010). L’U
peut étre adsorbé sur les oxy-hydroxydes et sur
les minéraux argileux par des mécanismes de
lessivage en surface et des accumulations dans
des horizons plus profonds (Buccianti et al.,
2009). Des formations géologiques peuvent aussi
accumuler de I’U par circulation de fluides
hydrothermaux (Pereira et al., 2010). Les
accumulations observées dans les sols peuvent
aussi avoir des origines anthropiques : aérosols
en provenance des mines d’U, dépdts de déchets
contenant des radionucléides, fertilisants...
(Takeda et al., 2006; Borylo et al., 2012; Neves
etal., 2012).

Dans cette étude, le Rn a été sélectionné parmi
les autres gaz rares car c’est un gaz radioactif. Il
peut donc étre mesuré facilement et a moindre
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co(t, avec des compteurs a scintillation. Mesurer
les concentrations pour les autres gaz rares
nécessite des chromatographes en phase gazeuse
évolués (avec des chaines de concentration). Les
mesures sont longues et colteuses et il n’est pas
envisageable d’effectuer un grand nombre de
mesures (excepté pour I’hélium). Le Rn est aussi
I’objet d’attention, car c’est un gaz cancérigene.
Sachant que sa présence en surface pourrait étre
reliée (a partir de considérations théoriques) a la
libération de CO,, il était donc important d’avoir
des valeurs de référence avant injection.

2.5. Echantillonnage du CO,

atmosphérique

Les échantillonnages des concentrations de CO,
et de leurs ratios isotopiques dans I’atmosphére
et au niveau du sol ont été effectués le long des
routes carrossables de la zone d’étude.
L’instrument  utilis¢  pour  mesurer les
concentrations de CO, (**C et **C) et les ratios
isotopiques (**C/*2C) en flux continu est un
spectrométre laser (Picarro, modéle G1301).
Aucun échantillonnage n’a été effectué les jours
de pluie ou de vent moyen et fort.

En 2010, un dispositif mobile a été utilisé pour
prendre des mesures. L’instrument mesurant en
continu & 1 Hz était placé sur un chariot tiré le
long des routes par les opérateurs (Fig. 10).

Figure 10. Dispositif mobile d’échantillonnage du CO, atmosphérique au niveau du sol
(concentrations et ratiod isotopiques). Deux opérateurs tractent un spectrométre laser (premier
chariot) qui enregistre des mesures en continu. Il est alimenté par un set de batteries a décharge
profonde (second chariot). Un GPS enregistre les positions spatiales des mesures.
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Figure 11. Echantillonnage du CO, atmosphérique utilisé en 2011. Un véhicule est stationné le long
de la route. Le spectrometre laser est embarqué a I’arriere du véhicule. Il est alimenté par des
batteries 12v. L’entrée d’air est visible & I’arriere droit.

Cette stratégie d’échantillonnage a permis de
couvrir en 2010 un territoire important en
relativement peu de temps et donc & moindre
colt. Cependant, I’analyse des données a montré
que de fortes variabilités liées en premier lieu a
I’instrument et a des facteurs externes (comme le
passage des voiture et des camions) venaient
influencer les données. Les données devaient
donc étre filtrées sur une base spatiale et donc
finalement lissées. Cette stratégie
d’échantillonnage et le traitement des données
qu’elle imposait ne permettaient donc pas
d’identifier des sites anomaliques. En 2011, une
autre stratégie d’échantillonnage a donc été
adoptée (Fig. 11).

Le méme instrument que I’année précédente a
été utilisé mais il était disposé a I’intérieur d’un
véhicule, sur la plage arriere et I’entrée d’air
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placée a I’extérieur (Fig. 11). Pour minimiser le
volume mort, la longueur du tube d’entrée d’air
était réduite (60 cm, diametre 4 mm). Les sites
d’échantillonnage étaient distants de 150 metres.

Pour chacun des sites, la  période
d’enregistrement des mesures était de 45 minutes
avec une mesure toutes les 10 secondes environ.
La série temporelle d’acquisition était donc
composée d’environ 270 mesures individuelles.
Le filtrage des données a donc été effectué sur
une base temporelle. Les données finales
enregistrées étaient donc mieux reliées a chaque
site et permettaient théoriquement de mieux
identifier des anomalies spatiales. Les séries
temporelles ont été vérifiées individuellement
pour chacune des trois variables mesurées (*2C,
B3¢, 3¢/*C) afin de détecter un probléme majeur
dans les enregistrements ou un
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disfonctionnement de I’instrument. Dans un
second temps, des moyennes par site ont été
calculées grace a une analyse de régression
robuste ou les données trop dispersées ne sont
pas prises en compte. Les méthodes de détection
des données a rejeter sont diverses. Plusieurs ont
été essayées, elles conduisaient aux mémes
résultats (les statistiques produites étaient
identiques). Ceci provenait du fait que les
données divergentes I’étaient trés nettement.

Au cours de I’échantillonnage certains sites ont
été déplacés de quelques metres ou voir
supprimés pour tenir compte de facteurs locaux
(routes trop étroites, croisement, ...). Au total,
239 sites ont été échantillonnés.

2.6. Variabilité temporelle des
concentrations en gaz de sol

2.6.1. Dispositif utilisé

Une grande variabilité des données de gaz était
attendue. Les remontées de gaz en surface ne
sont pas forcément continues et régulieres mais
peuvent correspondre a des remontés de bulles
de gaz. De plus, les concentrations observées
dans les sols a faible profondeur doivent étre
influencées par des paramétres climatiques
comme la pression atmosphérique ou la
température. ~ Comprendre ~ comment  se
comportent les variables mesurées est essentiel
pour adapter les stratégies d’échantillonnage et
I’analyses des données recueillies.

Afin de mieux saisir la nature des données, des
stations permanentes d’échantillonnage ont été
installées et des mesures répétées dans le temps
ont éte effectuées au cours de la période
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d’échantillonnage (Fig. 12). Le dispositif utilisé
et créé pour les besoins de cette étude est trés
simple, peu onéreux et facile a mettre en place. Il
pourrait étre utilisé dans d’autres approches
nécessitant le suivi de stations permanentes.

L’emporte-piéce est réalisé a partir d’un tuyau de
chauffage en acier d’un métre de long. Une des
extrémités est martelée afin de diminuer le
diamétre du tube. Ceci permet de retenir le
matériel (sol) dans le tube lorsque le tube est
extrait et de pouvoir vider le matériel a
I’extérieur du trou. Pour pouvoir couper
d’éventuelles racines, cette extrémité est ensuite
meulée pour rendre le rebord tranchant. Deux
encoches permettent d’améliorer la coupe. Le
tube est ensuite porté a haute température (dans
un feu de charbon) et trempé dans I’eau. La
trempe est indispensable pour donner au tube de
chauffage une rigidité suffisante pour ne pas
s’écraser lors de I’enfoncement. Finalement,
deux pinces étau servent de poignées. Des tubes
construits avec d’autres aciers peuvent aussi étre
utilisés pour éviter la trempe. Cependant, sur le
terrain, il est toujours avantageux de construire
des outils avec du matériel courant facilement
remplagable en cas de bris ou de perte. Lors de
I’utilisation, I’extrémité du tube se casse sur les
roches et graviers rencontrés. Il est nécessaire de
meuler régulierement I’extrémité, ce qui
demande peu de temps.

Les mesures ont été effectuées en 2011 pour les
le CO,, le CH, et les hydrocarbures gazeux. Et
en 2012 pour le radon. Les protocoles différaient
du fait du codt financier différent des mesures
des gaz ou du temps nécessaire (Tableau 4).
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Figure 12. Stations permanentes d’échantillonnage des gaz de sol. Un trou de 60 cm est effectué dans
le sol avec un emporte-piéce (en haut, a gauche) par pallier de 5 cm. A chaque pallier, le matériel est
chassé du tube (en haut, a droite). Un tube est installé dans le trou. Une de ses extrémités est terminée
par un septum (au milieu, a gauche) et I’autre par un matériel poreux utilisé en aquariophilie (au
milieu, a gauche). Le tube est installé. Un sable poreux remplit le fond du trou (les 10 derniers cm) et
le reste du trou est rebouché avec le matériel d’origine (en bas, a gauche).

Tableau 4. Protocole de mesures répétées utilisé pour les différents gaz.

CO, et CH, 46 mesures répétées sur 1 site choisi ou de fortes valeurs avaient été
observées.

Hydrocarbures | 2 mesures répétées sur 16 sites. Une mesure en début de période

gazeux d’échantillonnage et une en fin de période.

Radon 7 mesures répétées sur 6 sites.
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Figure 13. Variabilité temporelle des concentrations de CH, et de CO, mesurées sur un site au cours
d’une période d’échantillonnage de 90 jours. L’humidité et la température du sol au moment de
I’échantillonnage sont aussi présentées. Les lignes noires horizontales représentent les valeurs seuils a
partir desquelles une concentration est jugée anomalique.
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2.6.2. Concentrations en CO; et CH,

Pour le site, ou 46 mesures répétées de CO, et le
CH, ont été effectuées, 2 présentent des valeurs
de concentration en CO, supérieures au seuil
défini comme anomalique tandis pour le CH,, ce
nombre est égal a 3. Les valeurs mesurées sur un
méme site varient donc fortement au cours du
temps comme on peut le voir sur la figure

suivante (Fig. 13). Certaines fois, elles sont
anomaliques, d’autres fois non.

2.6.3. Concentrations en
hydrocarbures gazeux
Les répétitions de mesures des hydrocarbures

gazeux sont présentées sur la figure suivante
(Fig. 14).
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Figure 14. Variation entre la premiére mesure (cercles noirs) et la seconde (cercles rouges)
d’hydrocarbures gazeux sur 16 sites (abscisse). Les lignes noires horizontales représentent les valeurs
seuils a partir desquelles une concentration est jugée anomalique.
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Figure 15. Mesures répétées de radon (concentrations en Bgq/m3) dans les gaz de sol effectuées sur 6
sites pendant toute la période d’échantillonnage. Les différents symboles identifient les sites. La ligne
horizontale indique le seuil a partir duguel une concentration est jugée anomalique.

Comme observé pour le CO, et le CHy, les
concentrations d’hydrocarbures gazeux mesurées
sur un site varient fortement dans le temps.
Méme si certains sites sont toujours anomaliques
(exemple : site 6) ou toujours non-anomaliques
(exemple : site 2), beaucoup de sites présentent
beaucoup d’irrégularités. Les concentrations
observées sur ces sites sont quelquefois
anomaliques et les autres fois non (exemple : site
12).

2.6.4. Radon

Les mesures répétées de radon effectuées sur 7
sites montrent que ce gaz posséde un
comportement différent des autres gaz (Fig. 15).

La répétabilité des mesures est meilleure pour le
radon. Le site 1 (cercles blancs) a présenté de
fortes concentrations durant toute la période. A
I’opposé, les concentrations en radon mesurées
sur les sites 6 et 4 étaient toujours non-
anomaliques. La répétabilité intra-site était donc
meilleure que pour les autres gaz.

Il est & noter cependant que cette répétabilité
n’est pas parfaite. Pour les sites 3 et 4, de fortes
valeurs ont été observées pendant la méme
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période (aux alentours du 15 septembre). Le site
6 a vu également ses valeurs augmenter au cours
de la méme période. Les paramétres climatiques
testés (température et humidité du sol, le jour de
I’échantillonnage, un et deux jours avant) ne
permettent pas d’expliquer ces augmentations
ponctuelles de concentrations en radon.
L’instrumentation et la méthode utilisée ne
semblent pas non plus en cause. Les effets
d’autres paramétres, comme la pression
atmosphérique, pourraient étre recherchés mais
pour le moment, I’origine de ces rehaussements
reste indéterminée.

2.6.5. Absences non significatives
pour les gaz majeurs

Le Rn présente généralement une bonne
répétabilité.  C’est-a-dire  qu’une  faible
concentration enregistrée sur un site a un
moment donné traduit le fait que la concentration
en Rn est généralement faible sur ce site et
inversement. Les présences et les absences
d’anomalies sont donc significatives.

Les gaz majeurs (CO, CH, hydrocarbures
gazeux) ont un comportement opposé. Les
mesures de gaz majeurs ne sont pas répétables
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dans le temps. Sur un site, de faibles
concentrations peuvent étre mesurées une
journée et la semaine suivante, il est possible de
détecter au méme endroit de fortes
concentrations. La probabilité de détecter une
anomalie en gaz est donc inférieure a 1 ou
autrement dit, les absences ne sont pas
significatives. Ce n’est pas parce qu’on
n’observe pas de fortes concentrations a un
endroit qu’on ne peut jamais en observer. Les
présences sont par contre significatives. Une
forte concentration mesurée traduit bien la
présence du gaz dans le sol. Ces données dites de
« présences seules » (presence only en anglais)
sont couramment rencontrées lorsque les
phénoménes  observés sont  difficilement
detectables. Des méthodes d’analyse ont été
développées pour traiter ce type de données,
notamment en écologie, par exemple pour les
présences-absences d’oiseaux (eg. Zaniewski et
al., 2002). Les oiseaux ne sont pas toujours
détectables par les opérateurs bien que présents
sur le site.

Dans notre cas, les absences d’anomalies en gaz
rares ne peuvent pas étre considérées lors des
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analyses ou pour produire des cartes. Les
méthodes classiques d’interpolation (krigeage)
ne peuvent pas, en particulier, étre effectuées a
partir des concentrations ou d’une information
binaire (présence-absence) d’anomalies.

Dans une premiere approche, il est possible de
cartographier  les  présences  d’anomalies
uniquement ou bien les densités d’anomalies par
m2 (dans le cas de grille réguliere). Des
méthodes plus élaborées d’interpolation existent.
Elles font intervenir des pseudo-absences ou bien
des modeles de présences a priori qui sont ajustés
aux présences vraies.

2.7. Stratégie d’échantillonnage des gaz
de sol

Il ressort de la pré-étude des variabilités
temporelles des différents gaz (cf. section
précédente) que des stratégies d’échantillonnage
différentes devaient étre mise en place pour le
radon et pour les autres gaz (Fig. 16).
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Figure 16. Sites échantillonnés en 2011 et 2012. Comparaison de la stratégie d’échantillonnage
utilisée pour le radon et les autres gaz. Les points noirs indiquent les sites visités. Les enclaves sans
points correspondent a des installations industrielles ou des terrains non accessibles.

Pour le radon, la bonne répétabilité des mesures
a montré que les absences pouvaient étre
considérées comme vraies. Une plus faible
densité d’échantillonnage a été adoptée. Les sites
visités ont été disposés en transects, le long des
routes pour faciliter leur accés. En une campagne
de terrain (été-automne 2012), un total de 512
sites a pu étre visité permettant de couvrir un
territoire plus étendu que pour les autres gaz. Les
sites étaient espacés de 200 m et distants de 150
m des routes.

Pour les autres gaz, la probabilité de détecter une
anomalie est inférieure & 1. Ceci implique que le
nombre d’anomalies détectées est fonction de la
densité d’échantillonnage (dans le temps ou dans
I’espace). Autrement dit, plus le nombre de sites
visités au m? est important et plus la probabilité
de détecter une anomalie en gaz est importante
également. Il est donc important avec ce type de
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données d’avoir la méme densité
d’échantillonnage sur I’ensemble de la zone
d’étude ou de corriger a posteriori pour les
différences. Le lecteur intéressé par cette
thématique pourra se référer aux travaux de
biostatistiques concernant les modeles de
capture-recapture (e.g. Nichols, 1992). Pour tenir
compte de ces considérations et ne pas biaiser les
résultats, un nombre important de sites répartis
uniformément (1000 sites visités en 2011 et
2012) ont été échantillonnés.

Une précaution supplémentaire a été prise pour
les gaz majeurs. Pour éviter les corrélations entre
I’espace et le temps, les points proches n’ont pas
été échantillonnés a la méme période. Les sites
d’échantillonnage étaient disposés sur I’ensemble
de la zone d’étude sur deux grilles régulieres
disposées en quinconce (Fig. 17).
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Figure 17. Dispositif d’échantillonnage théorique initial. Deux grilles réguliéres (points gris et noirs)
avec des sites distants de 300 métres sont disposées en quinconce.

La distance entre les points d’échantillonnage sur
chacune des grilles est de 300 metres. La
couverture finale représente un semis de points
disposés réguliérement et distants de 200 métres.
Les prélevements ont été effectués sur la
premiere grille et ensuite sur la seconde. La
présence attendue d’anomalies localisées dans
certains secteurs ne peut pas donc étre imputable
a la présence de périodes favorables versus
défavorables. Un second avantage inhérent a
cette technique est que méme en cas
d’échantillonnage incomplet, la premiére grille
assure une couverture complete de la zone
d’étude méme si certaines portions du territoire
sont moins densément couvertes.

Les points ont été entrés dans des GPS (Garmin
modele 78) utilisés ensuite sur le terrain pour se
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diriger vers les sites d’échantillonnage. Du fait
de I'imprécision du positionnement GPS, une
tolérance de 10 m était acceptée entre la cible et
le site échantillonné. De plus, sur le terrain,
lorsqu’un site n’était pas réalisable du fait
d’obstacles, d’installations industrielles ou
d’autres infrastructures, il était déplacé ou
supprimé. La grille des sites échantillonnés
finalement différe de cette grille cible.

2.8. Prélévement des gaz majeurs et

mesure des concentrations
2.8.1. Echantillonnage des gaz

La méthode utilisée est identique pour le
préléevement de tous les gaz de sol (Fig. 18).
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Figure 18. Prélévement des gaz de sol. Une sonde (tube métallique avec en son centre un fin
capillaire) est enfoncée dans le sol a une profondeur de 50 cm. Apreés la purge du systeme, un volume
de gaz est prélevé a la seringue et injecté dans des contenants.

Une sonde métallique de prélévement des gaz
(Geofrontiers) a été enfoncée dans le sol a une
profondeur de 50 cm. Cette profondeur a été
choisie car elle placait le prélevement en dessous
des horizons organiques et permettait d’effectuer
le préléevement avec un effort acceptable pour les
opérateurs. Ce faisant, les prélévements étaient
toujours effectués a la méme profondeur.
Quelques prélévements ont été effectués a des
profondeurs supérieures mais ont été éliminés au
moment de [I’analyse des données. Des
profondeurs d’échantillonnage supérieures sont
parfois visées (70 cm par exemple), mais sur le
terrain, elles ne sont pas toujours respectées par
les opérateurs du fait de [I’effort physique

nécessaire pour enfoncer mais surtout pour
ressortir la sonde aprés le prélevement. En
réalité, les données recueillies le sont a des
profondeurs variables. Dans le cadre de cette
étude, Pinfluence de la  profondeur
d’échantillonnage a été testée (voir la section

Résultats).

Une fois la sonde en place, un prélevement de
20 cm3 a été effectué avec une seringue pour
purger le systtme (volume mort dans le
capillaire). Les gaz recueillis ensuite étaient
envoyés dans des contenants différents en
fonction de la méthode d’analyse prévue (Tab.
5).

Tableau 5. Relation entre la méthode d’analyse et la méthode d’échantillonnage des gaz.

Gaz mesurés Méthode Volume Contenant
d’analyse recueilli
Concentrations en Chromatographe 30 cm? Vial en verre maintenu sous
CO, et CH, en phase vide
gazeuse
Concentrations en Chromatographe 30 cm? Vial en verre maintenu sous
Hydrocarbures gazeux en phase vide
gazeuse
Ratio isotopique du CO, Spectrometre 10x 30 cm® Sac en Tedlar
laser
Concentration en radon Compteur a 10x 30 cm® Cellule de Lucas
scintillation
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Comme il n’était pas envisageable de prélever au
méme endroit un volume important, la sonde a
été positionnée a plusieurs endroits sur chaque
site. Le fait de soutirer un volume de gaz trop
important sur chaque position n’est pas
recommandé car on augmente la probabilité de
drainer des zones du sol éloignées du point de
prélevement (et donc de modifier la profondeur
d’échantillonnage) ou de provoquer des
intrusions superficielles le long du tube. Pour
chaque position, le volume maximal recueilli
était de 30 cm®.

2.8.2. Mesure des concentrations en
gaz majeurs

Le CH, et le CO, ont été analysés a I’INRS sur
un chromatographe WVarian 3800 selon la
méthode «Pora-BOND U CO,-CH,». La courbe
de calibration utilisée s’étalait de 0 & 50000 ppm
pour le CO, et de 0 a 500 ppm pour le CH,. Les
limites de détection étaient inférieures a 50 ppm
pour le CO, et 10 ppm pour le CHj,.

Figure 19. Analyse des concentrations en hydrocarbures gazeux (Dr. Gary Rice, Geofrontiers).

Les hydrocarbures gazeux ont été analysés par
les laboratoires de la compagnie Geofrontiers
(Fig. 19).

L’INRS ne possédait pas au moment de cette
étude de moyens analytiques pour mesurer les
hydrocarbures gazeux. La compagnie
Geofrontiers est spécialisée dans la fabrication
du matériel de prélevement et d’analyse des
hydrocarbures  gazeux pour I’exploration
pétroliere. Les limites de détection pour I’éthane,
le propane, le i-butane et le n-butane étaient de
10, 14, 26 et 34 ppm respectivement. Des
dilutions ont été effectuées lorsque les
concentrations étaient trop fortes.
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2.9. Prélévement du radon et mesure

des concentrations

Un kit de prélevement du radon dans le sol a été
acheté a la compagnie Pylon Electronic. Pour
notre étude, le dispositif proposé ne permettait
pas d’échantillonner les gaz de sol de maniere
satisfaisante et un dispositif spécifique a été
adapté. Le dispositif proposé suppose de creuser
en premier un trou dans le sol et d’y insérer une
tige creuse permettant de récupérer le gaz de sol.
Ce dispositif est sans doute adapté a I’acquisition
de mesures pendant un long temps d’acquisition,
car le gaz de sol a le temps de se rééquilibrer,
mais dans notre cas, il induirait trop de
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contamination du gaz de sol. Le prélevement est
en effet effectué immédiatement lors de I’arrivée
sur le site. La figure suivante résume les
différentes étapes de recueil et d’analyse des
concentrations en radon (Fig. 20). Le gros
avantage de cette approche est que le gaz de sol
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est prélevé avec la sonde Geofrontiers qui ne
permet pas de contamination depuis la surface et
qui est rapide a installer.
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Comme pour les autres gaz, un volume de 30 cm?® est
prélevé avec la sonde Geofrontiers. Un septum obture un
fin capillaire. Le gaz est prélevé avec une seringue,
I’aiguille est enfoncée dans le septum.

Le volume est immédiatement injecté dans une cellule de
Lucas. La cellule a préalablement été mise sous vide et
une mesure des comptes intiaux (blanc) a été effectuée sur
le compteur pendant 5 minutes.

La chaine tubulaire comprend a une extrémité la cellule de
Lucas et a I’autre extrémité un septum permettant
I’injection. Un manométre (qui contréle la dépression) et
un robinet complétent le dispositif.

Avant injection, on contrble, avec le manometre,
gu’aucune fuite ne biaise la mesure.

La cellule de Lucas contenant 270 ml de gaz de sol est
placée sur le compteur a scintillation. Le compteur reste
dans le véhicule pour éviter toute détérioration. Il est
nécessaire d’attendre 2 minutes une fois la cellule placée
sur le compteur. La séquence d’acquisition de 12 minutes
comprend 12 mesures du nombre de désintégration
observées en une minute. Les données sont compilées
immédiatement sur papier et entrées dans un ordinateur
portable.

Chaque cellule est identifiée pour éviter toute confusion.
Sur I’écran a cristaux liquide, on voit le nombre de
désintégration compté (69).

Une fois la mesure effectuée, la cellule est vidée et on la
laisse reposer 30 minutes minimum. Une mesure de blanc
est effectuée ensuite avec la cellule sous vide.

Figure 20. Séquence d’acquisition des mesures de radon dans les gaz de sol.
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2.10. Prélévement du CO, pour I’analyse
des ratios isotopiques *C/**C

L’instrument utilisé pour mesurer des ratios
BC/*?C dans les gaz de sol est un spectrométre
infrarouge laser & flux continu (Picarro, modéle
G1301). Les informations concernant cet
appareil peuvent étre trouvées sur le site du
fabricant (http://www.picarro.com). Les gaz

collectés sur le terrain ont été analysés dans les
12 heures suivantes.

Cet instrument a été développé pour mesurer des
concentrations en CO, et des ratios *C/**C dans
I’air avec donc des concentrations de CO, en de
I’ordre de 400 ppmv. Dans les sols, les premiéres
mesures ont montré que ces concentrations
étaient 1000 fois plus élevées, ce qui sature le
détecteur de I'instrument et ne permet pas de
bonnes mesures. Une dilution du gaz de sol avec
un gaz porteur (air sans CO,) était donc
nécessaire. Une méthodologie spécifique a cette
étude a donc été développée (Fig. 21).

Sur le terrain, un volume 30 cm® de gaz de sol
est prélevé et placé dans des flacons en verre

maintenus sous vide. lls sont placés au frais et
dans I’obscurité pour éviter le fractionnement.

Au laboratoire de terrain, on injecte du gaz
porteur (air sans CO,) dans des sacs Tedlar
pour les rincer trois fois de suite. Les sacs sont
ensuite vidés et on injecte 500 ml de gaz
porteur dans le sac avec une seringue de un
litre. Ce volume apprécié visuellement est
approximatif mais I’objectif est de mesurer des
rapports isotopiques et non des concentrations.

Un volume de 10 cm3 de gaz de sol est prélevé
dans le flacon. Un septum est connecté au sac
Tedlar.
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Le sous échantillon de gaz de sol est ensuite
injecté dans le sac Tedlar. Le robinet du sac est
fermé. La dilution initiale est donc de 2%. Ce
facteur de dilution a été choisi empiriquement
pour permettre de bonnes lectures des ratios.

Le sac Tedlar contenant I’échantillon dilué est
placé sur le spectrométre. Le robinet est ouvert
d’un demi-tour.

Les ratios 13C/12C dans le mélange de gaz de
sol et de gaz porteur sont mesurés pendant 7
minutes pour chaque échantillon. La séquence
est enregistrée dans I’instrument. L analyse des
données par ondelettes permet par la suite de
dégager une valeur de 13C/12C pour
I’échantillon.

Aprés deux minutes de mesures, I’opérateur
vérifie que la concentration de CO, se trouve
dans une gamme acceptable (100-1500 ppmv).
Dans le cas contraire, il injecte dans le sac un
supplément de gaz porteur (dilution) ou 10 cm3
supplémentaire de gaz de sol (concentration).
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Au bout de la séquence, une trace papier est
conservée en cas de pertes de données. Le nom
du site (GPS), les concentrations en **C et 2C
et le ratio **C/**C moyenné sur deux minutes
sont notés. La dilution de I'échantillon est
également indiquée.

En début et en fin d’analyse, un gaz de
référence est mesuré (air avec 400 ppm de
CO,). Il sert a s’assurer que I’instrument est
bien stabilisé au début de la séquence (mesure
initiale) et qu’il n’a pas dérivé au cours de la
séquence (mesure finale).

Figure 21. Séquence d’analyse des ratios isotopiques **C/**C dans les gaz de sol.

Au moment de la mesure, le gaz n’était pas
comprimé a I’intérieur du sac. Le pompage du
gaz a Ilintérieur du sac ne créait pas de
dépression du fait de la contraction progressive
des parois fines du sac. Cet élément est important
car le fabricant recommande de ne pas injecter de
gaz en surpression ou en dépression dans
I’appareil, ce qui pourrait endommager le
systéme de calibration du flux passant dans la
chambre de mesure optique.

Des tests de dilution progressive ont été effectués
pour vérifier que le fait de mélanger I’échantillon
de gaz de sol avec un gaz porteur (air sans CO,)
ne modifiait pas les ratios isotopiques obtenus.

Un gaz de concentration connue a été utilisé
comme gaz de référence pour vérifier la bonne
adéquation entre les concentrations mesurées et
réelles. Un sac en Tedlar a été rempli avec ce gaz
de référence le matin et transporté sur le terrain
durant toute la journée d’échantillonnage. Il a été
analysé le soir avec les échantillons de gaz de
sol. Des tests effectués en 2011 ont permis de
vérifier I’absence de phénomeénes de dérive au
cours de la séquence d’analyse. La séquence
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d’analyse comprenait I’analyse de deux
échantillons de gaz de sol suivi d’une analyse du
gaz de référence. Les lectures des valeurs étaient
toutes effectuées aprés 2 minutes. En 2012, une
mesure ouvrait et fermait la séquence. La
comparaison de toutes les valeurs de toutes les
séguences permettait de s’assurer d’une absence
de dérive de I’instrument au cours de toute la
période de travail. Finalement, la méthodologie
utilisée se rapprochait des analyses effectuées
avec les spectrometres de masse par les équipes
du MDDEFP notamment (Carole Deblois,
MDDEFP, communication personnelle).

L’instrument a été utilisé pour obtenir le ratio
isotopique **C/**C du carbone du CO, dans les
gaz de sol. Les concentrations en CO, n’ont pas
été conservées du fait des dilutions successives
utilisées réalisées de maniére approximatives
(repere sur une seringue). Les concentrations en
CO; ont été mesurées au moment de I’analyse
des concentrations de CH, avec un
chromatographe en phase gazeuse. Les
concentrations en CO, et CH,4 des sols pourraient
étre obtenues facilement sur le terrain avec des
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instrumentations portables alors que les ratios
isotopiques nécessitent des analyseurs plus
lourds et colteux.

2.11. Mesures de variables de controle

Sur chaque site, les conditions de prélévement
(température, humidité du sol) ont été recueillies
(Tab. 6). La physicochimie des sols a aussi été
étudiée (texture, origine des dép6ts, pH, chimie

des éléments majeurs et des éléments traces). Un
modele d’occupation du sol pour toute la zone a
aussi été réalisé. Le recueil et la présentation de
ces données font I’objet d’un autre rapport
spécifique (Paucar et al., 2013).

L’influence des variables descriptives des
conditions de prélévement sur les gaz de sol a été
étudiée. Elles permettaient de verifier I’absence
de biais dans les données de gaz de sol.

Tableau 6. Données de caractérisation des sites d’échantillonnage. Ces données sont présentées dans

le rapport Paucar et al., (2013).

Description pédologique

Origine des dépots de surface

Texture (appréciation visuelle et granulométrie au laboratoire)

Caractérisation régionale
Altitude
Modele d'occupation du sol

Modele de présence d'anomalies en hydrocarbures

Physicochimie des sols
pH
Taux de matiére organique

Concentrations en éléments majeurs et traces
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3. Résultats

3.1. Valeurs de référence

Les valeurs de référence appelées parfois
«baseline» ou «background » en anglais
correspondent aux statistiques décrivant la
distribution des valeurs. Ces statistiques sont
présentées dans le tableau suivant (Tab. 7).

Les valeurs de référence produites sont robustes
du fait du nombre important de mesures
effectuées (environ 1000 pour les gaz majeurs et
500 pour le radon).

Dans les sols, les variabilités entre les sites sont
marquées. Les écart-types sont importants par
rapport aux moyennes et par conséquent, les
coefficients de variation varient entre 97% pour
le radon et 2460 pour le méthane. Ceci suggére la
présence de valeurs dispersées et trés fortes.

Tableau 7. Statistiques descriptives des gaz échantillonnés en 2011 et 2012 dans la région de

Bécancour.
Ecart-
n Moyenne  type min max p5 p95
Atmosphére
CO; (ppm) 7420 370.8 14.8 343 632 357 393
delta 13C/12C 7420 -10 1.6 -15 -5 -12.7 -7.3
Sols
CO; (ppm) 1114 16003 25950 198 464499 2087 43799
delta c/™C 854 -23.1 3.5 -30 -8.1 -27.2 -16
méthane (ppm) 1114 492 12105 1 401249 1 68
éthane (ppb) 1073 795 4031 0 84284 11 2633
propane (ppb) 1073 340 1806 0 35104 0 1166
i-butane (ppb) 1073 57 320 0 6051 0 198
n-butane (ppb) 1073 81 570 0 11132 0 223
Rn (Bg/m’) * 508 6085 5924 3 48625 548 16434
* 511 sites visités, 508 mesures retenues (autres valeurs en dehors de la gamme acceptable)
Cette  constatation  est  particulierement Zone de risque «normal » :

importante a souligner pour le radon, un gaz aux
effets cancérigénes reconnus. Au Canada, il
n’existe pas de valeurs de référence officielles
(critéres ou concentrations acceptables) pour les
concentrations de radon dans les sols. En Suéde,
ces valeurs existent (Swedish Building Code,
1980) et des risques relatifs aux concentrations
ont été définis:

Zone a haut risque: concentrations en

radon > 50 000 Bg/m®
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concentrations comprises entre 10 000
et 50 000 Bg/m®

Zone a faible risque: concentrations
inférieures & 10 000 Bg/m?

Dans notre zone, aucune valeur mesurée ne
dépasse le seuil de 50000 Bg/m3 mais une
valeur maximum en est trés proche
(48 625 Bg/m3).

Le tableau suivant présente des valeurs utilisées
pour juger des risques environnementaux (Tab.
8).
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Tableau 8. Concentrations de référence pour deux systémes de gestion des risques environnementaux
(source : compilation réalisée par Roy et al., 2004).

Temporary Emergency Exposure limits

Valeurs d’exposition en

(ppm) milieu de travail au Québec (ppm)
TEEL1 TEEL2 TEEL3 VEMP
Méthane 15 000 25000 50 000
Ethane 3000 3000 3000
Propane 2100 2100 2100 1 000
Butane 2 400 4000 19 000 800

TEEL1 : Concentration maximale dans I'air sous laquelle presque tous les individus peuvent étre
exposeés jusqu’a 15 minutes sans qu'il n'y ait d’effets sur la santé autres que des effets mineurs et
transitoires ou sans que ces individus ne percoivent une odeur clairement désagréable.

TEEL2 : Concentration maximale dans I'air sous laquelle presque tous les individus peuvent étre
exposeés jusqu’a une heure sans qu'il 'y ait d’effets sérieux ou irréversibles sur la santé ou sans
gu'ils éprouvent des symptémes qui pourraient les empécher de se protéger.

TEELS3 : Concentration maximale dans I'air sous laquelle presque tous les individus peuvent étre
exposés jusqu’a une heure sans qu'il n'y ait d’effets sur leur santé susceptibles de menacer leur

vie.

VEMP : valeur d’exposition moyenne pondérée. Concentration moyenne pondérée pour une
période de 8 heures par jour, en fonction d’'une semaine de 40 heures, d’'une substance chimique
(sous forme de gaz, poussieres, fumées, vapeurs ou brouillards) présente dans I'air au niveau de

la zone respiratoire du travailleur.

Des normes (Emergency Response Planning
Guideline,  American  Industrial  Hygiene
Association) ont été développées pour évaluer,
lors d’un accident industriel, les impacts
potentiels de la libération de substances
chimiques sur les populations humaines. Ces
valeurs ne sont pas disponibles pour toutes les
substances. Pour pallier a ces absences, une liste
plus compléte de valeurs temporaires (TEEL) a
été établie selon une méthodologie approuvée par
le Département de I’énergie (DOE) des Etats-
Unis mais non révisée par un comité de pairs
(d’ou le « temporaire »). Les durées d’exposition
pour les TEEL sont de 15 minutes.

On voit que les valeurs de concentrations
mesurées dans les sols, sont en dessous des
valeurs de référence définies dans I’atmosphére
excepté pour le méthane ou quelques valeurs de
concentrations sont tres fortes (seules 4 mesures
sont supérieures a 15 000 ppm).

Le CO, dans I’atmosphére présente des valeurs
relativement constantes pour I’ensemble de la
zone. Les coefficients de variation sont de 4%
pour les concentrations de CO, et de 16% pour
les ratios isotopiques **C/*2C. Dans I’atmosphére,
I’effet de dilution et d’homogénéisation est plus
important et par conséquent, il n’est pas étonnant
d’observer des valeurs moins dispersées et donc
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une variabilité plus faible. Concernant les risques
toxicologiques, les valeurs observées dans
I’atmosphére sont bien en dessous du seuil 3%
(30000 ppmv), a partir duquel se note un
premier effet (cf. introduction).

Les concentrations en CO, dans les sols sont
1000 fois plus importantes que celles observées
dans I’atmosphére. Cet enrichissement peut
provenir de remontées de gaz profonds
(processus géogéniques) mais également de
I’activité des organismes biologiques présents
dans le sol (respiration) et de processus de
décomposition (processus biogéniques). Cette
dualité des sources se retrouve pour tous les gaz
mais la probabilitt que des processus
biogéniques soient & I’origine des concentrations
en hydrocarbures gazeux observées est minime.
Au contraire, les concentrations en CO, et en
CH, vont é&tre plus influencées par les
phénoménes superficiels biologiques. Les
rapports entre especes peuvent étre calculés. lls
permettent de juger dans certains cas de
I’influence des processus biogéniques.

En résumé, les données recueillies ne révelent
pas de problémes particuliers de toxicologie.

Comme souligné dans la section méthode
(«absences non significatives pour les gaz
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majeurs »), les cartographies des valeurs brutes
de concentration pour les gaz majeurs seraient
peu robustes du fait de la variabilité des
concentrations sur un méme site. Dans la suite du
document, le 95" percentile pour les
concentrations en gaz et le 5°™ percentile pour
les ratios isotopiques (valeurs négatives) ont
permis de définir les seuils a partir desquels des
concentrations étaient anomaliques et
correspondaient a des sites ou les concentrations
étaient anormalement fortes.

3.2. CO, atmosphérique

3.2.1. Correction des données
enregistrées par le
spectrometre infrarouge laser

Les valeurs de concentration en CO, dans
I’atmosphére et les ratios isotopiques dans
I’atmospheére et les sols ont été mesurées avec un
spectrométre infrarouge a flux continu. Les
séquences de mesures a 1Hz ont permis
d’accumuler des données et de procéder a
I’élimination de valeurs dispersées ou de portion
de séquence non significative (Fig. 22).

380

360

C12 (ppm)

340

4.4

43

42

C13 (ppm)

41

Delta 13C/12C

-10
(o]
-20 : : :
65200 65300 65400 65500 65600
Observations

Figure 22. Mesures du CO, atmosphérique (**C, **C, *C/*?C) sur un site. Mesures brutes.
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La figure 22 présente un enregistrement du CO,
atmosphérique sur un site. Une période chaotique
est présente au début de I’enregistrement. On la
retrouve pour la quasi-totalité des autres sites.
Les valeurs oscillent entre des extrémes et se
stabilisent par la suite. Ces fortes variations de
concentrations et de rapports isotopiques ne sont
pas significatives des conditions rencontrées sur
chaque site mais s’apparentent plutét a des biais,
peut-étre reliées a I’arrét du véhicule. Ces
données ne doivent donc pas étre considérées.
Les valeurs de *?C, *C et les ratios isotopiques
BC/*C prédites par les régressions robustes (les

traits noirs sur la figure 22) ne sont pas
influencées par ces données. Les moyennes
obtenues par ces régressions robustes sont celles
qui pourraient étre calculées a partir de ces
données prédites.

3.2.2. Distributions spatiales des
concentrations

En 2010, la cartographie des valeurs brutes des
concentrations en CO, (*’C) permettait
d’identifier des rehaussements locaux des valeurs
dans la zone industrielle (Fig. 23).

Concentrations en CO2
A (12C, ppm)
.8 ® 353-374
® 375-403
O 404 - 477
© 478-791
® 792-1160

Figure 23. Carte des concentrations atmosphériques en CO, (**C) au niveau du sol en 2010.

51



Projet INRSC0O2-2013-V2.16 — Mesures préliminaires des gaz de sols de la région de Bécancour

Port dé ) 1 AR B 7
Bécancour i) FUR

E \—‘emEanla au
Roches

Poine Piatg =~

Pointe de
Bécanco:

Résarvai

lie'd Pichd=am N/

La 71/ Bécancour
Petite )
Flotide }ﬂ

f
|

i de 'Anse 8
A

fle Montesson =

¢

¥

[ c12 (ppm)
| ® 343-350
R Mo 350-375
£ 5| O 375-400 |
ol __, " |0 400-425 |
} M ® 425-450
f |
://’ \ ’ 3] » s "‘,-’ \
Figure 24. Carte des concentrations en **C (ppm) mesurées en 2011.
Le méme exercice a été effectué avec les visibles sur la figure 24) que par des libérations
données de 2011. Les patrons de concentration de gaz profonds. Cette observation est valable
ne sont plus clairement visibles (Fig. 24). Les dans un contexte de pré-injection. Par contre, en
concentrations observées dans le secteur nord-est cas de libération massive de CO,, il est trivial de
semblent toutefois plus fortes. rappeler que des rehaussements de concentration

. . en CO, pourraient étre observés.
Ces cartographies de concentrations brutes, 2P

comme expliqué dans la section méthode, sont

. 5 ! 3.2.3. Distributions spatiales des
sujettes a caution.

) . ) anomalies de ratios isotopiques
Des relations ont été cherchées entre les

! . 13C/12C

concentrations de CO, mesurées dans

I’atmosphere et les gaz majeurs (dont le CO,) Des ratios isotopiques anomaliques peuvent aussi
mesures dans les sols. Aucune relation ne semble étre représentés (Fig. 25). Ils sont définis comme
se dégager. Les concentrations de CO, dans les valeurs inférieures au seuil du 95°™
I’atmosphere semblent bien plus influencees par percentile, soit-17.1. Ce rapport isotopique est
des émissions en surface (émanations d’usine, trés divergent de celui rencontré généralement
points rouges de plus fortes concentrations qui oscille entre -10 et -11 dans notre zone.
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Figure 25. Cartes des anomalies des ratios isotopiques **C/**C mesurés en 2011 dans I’atmosphére au
niveau du sol. En haut (A), localisation des anomalies et des mesures non-anomaliques. En bas (B),
relations entre les anomalies de ratio isotopique et les anomalies en gaz majeurs dans les gaz de sol
(concentrations en CO,, CH,, éthane, propane et butane).
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Comme pour les concentrations les plus faibles
ratios se retrouvent dans la partie nord et
notamment au niveau de la zone industrielle. I
serait probable que les activités qui y sont
pratiquées provoquent ces rehaussements mais il
pourrait également s’agir de dégazages profonds.

Ces mesures de ratios isotopiques
atmosphériques semblent reliées spatialement
aux anomalies en gaz majeurs détectés dans les
gaz de sol (Fig. 25 B). Les ratios isotopiques
BC/”C dans I’atmosphére pourraient donc
potentiellement constituer de bons traceurs des
flux gazeux en surface. Cette observation est
particuliérement intéressante car le déploiement
d’un systéme de mesure en continu de variables
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mesurées dans I’atmospheére est particulierement
simple comparé a la mesure de gaz de sols.

3.2.4. Variations des concentrations
en fonction des ratios

L’absence de relation cartographique claire entre
les concentrations de CO, et les ratios
isotopiques a été étudiée sur les données.
Graphiquement, les ratios isotopiques “C/**C
sont inversement reliés aux concentrations de
CO, mais cette relation est floue (Fig. 26). Les
nuages de points restent disperseés.
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Figure 26. Relations entre les concentrations en *2C et *3C et les ratios isotopiques **C/**C.
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Figure 27. Relations entre les deltas *C/*2C et les concentrations en *2C. Les 10 valeurs extrémes en
téte et en queue de distribution ont été éliminées.

Les tests effectués en laboratoire en manipulant
les concentrations en *?C montraient qu’il
n’existait pas de relations linéaires entre les
concentrations en *’C et le ratio isotopique
BC/*C du carbone (Fig. 27).

La variation des ratios **C/*2C en fonction de la
concentration en CO, ne proviendrait donc pas
d’un biais instrumental. Ce résultat est
particulierement intéressant car les ratios
isotopiques du carbone pourraient étre utilisés
pour déterminer I’origine du CO, observé dans
I’atmosphére au niveau du sol. Les ratios des gaz
émis par les industries pourraient en particulier
étre comparés a ceux enregistrés dans les sols
superficiels.

3.2.5. Variabilité annuelle

Le tableau ci-dessous compare le CO, mesuré en
automne 2010 et 2011 (Tab. 9).

Les statistiques calculées a partir des données
collectées en 2010 montrent que les variances
calculées sur I’ensemble des sites sont plus
faibles. Si les moyennes calculées pour les
concentrations de CO, (**C) sont quasi
identiques (372 en 2010 et 375 en 2011), les
valeurs pour les ratios isotopiques différent plus
fortement : -10.7 en 2010 contre -8.8 en 2011.

Tableau 9. Statistiques descriptives des concentrations en **C et des ratios isotopiques “*C/**C

obtenus en automne 2010 et en 2011 (n=239).

Moyenne variance Premier quartile  Dernier quartile Min max
2010 - °C 372 513 363 377 353 1160
2010 - ®c/™C -10.7 89.3 -11.2 9.5 -150 308
2011 -"*C 375 190 366 380 343 430
2011 - B39/12¢ -8.8 2.22 9.7 -7.8 -12 -2
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Tableau 10. Variabilité saisonniére des concentrations et des ratios isotopiques du CO,.

Eté (n=760)
MIN
MAX
MEAN
STD

Automne (n=113)
MIN
MAX
MEAN
STD

Hiver (n=47)
MIN
MAX
MEAN
STD

C12 C13 deltal3C
343 3 -15
632 7 -5
370 4 -10
14.6 0.09 1.6
365 4 -13.4
478 5 -10.5
384 4 -11.8
131 0.09 0.6
371 4 -12.5
418 4 -10.5
390 4 -11.2
11.5 0 0.5

3.2.6. Variabilités saisonniéres

Le CO, atmosphérique a été mesuré en été, en
automne et en hiver pour tester I’effet de
tendances ou de variabilités saisonniéres dans les
données (Tab. 10). Le nombre de mesures
effectué en hiver est faible (47) par rapport a
celles effectuées en été. Les mesures hivernales
ont été prises a des fins de comparaison
uniguement.

Les concentrations de CO, atmosphérique ou les
ratios isotopiques au niveau du sol varient peu
entre I’été, I'automne et I’hiver. Les valeurs
moyennes restent proches. Par contre, elles
semblent plus varier en été (STD plus forte).

57

Mais cet effet peut venir du nombre différent de
mesures.

3.3. Gaz majeurs dans les sols

3.3.1. Relation entre les composés

Il semble exister de vagues relations entre les
concentrations de CO, et les autres gaz majeurs
(Fig. 28). Les nuages sont trés dispersés et la
relation  serait  difficilement  exploitable
quantitativement. On retrouve le méme type de
relation avec le méthane (Fig. 29).
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Figure 29. Relations entre le CH, et les autres gaz majeurs. Les échelles sont logarithmiques. Les
concentrations en CH, sont en ppm, celles des hydrocarbures gazeux en ppb.
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Figure 30. Relation entre le n-butane et le i-butane sur une échelle log-log.
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Figure 31. Relations entre I’éthane, le propane et le i-butane. Les échelles sont logarithmiques. Les

concentrations sont en ppb.

Les concentrations en i-butane sont trés bien
corrélées avec celles du n-butane et I’ajout des
deux isomeéres n’apporte pas d’information
supplémentaire (Fig. 30).

Les concentrations d’éthane sont également trés
liées a celles du propane et du butane (Fig. 31).

Finalement, les concentrations en gaz majeurs
semblent étre reliées. Des sites présenteraient de
fortes valeurs des différents composés et sur
d’autres sites & I’inverse, les valeurs de
concentrations mesurées seraient plus faibles.

61

Cette relation globale positive indique qu’il est
possible de cartographier les anomalies des
différents composés de maniéere conjointe. La
dispersion des nuages montre que I’approche
multi  espéce retenue peut apporter une
information complémentaire lors des
cartographies.
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Figure 32. Relation entre le rapport méthane/(éthane+propane) et le rapport

éthane/(propane+butane).

3.3.2. Origine biogénique et
thermogénique du méthane

Il était possible de wvoir avec les ratios
moléculaires que certaines fortes concentrations
en CH, observées n’étaient pas reliées aux
concentrations des autres gaz (Fig. 32).
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Une coupure a la valeur 100 pour le rapport
méthane/(éthane+propane) a été proposée pour
définir une limite a partir de laquelle les données
de CH, observées devaient étre considérées
comme probablement d’origine biogéniques
(Schumacher et Abrams, 1996). Si on retient la
méme valeur pour Bécancour, on voit que les
sites concernés sont dispersés sur I’ensemble de
la zone d’étude (Fig. 33).
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Figure 33. Position spatiale des sites possédant un rapport méthane/(éthane+propane) supérieur a la
valeur 100. Les coordonnées géographiques sont exprimées dans le systéme WGS84 Zone 18 nord.

Il n’existe pas de relation claire entre la présence
de ces concentrations en méthane non associé a
I’éthane ou le propane et des éléments de
description des sites échantillonnés comme
I’humidité des sols, les taux de matiere
organique, la pédologie... ). En particulier, les
sites sélectionnés ne correspondent pas a des
zones de mauvais drainage, comme les marais,
ou la décomposition de la matiére organique
anaérobie produit de grandes quantités de
méthane. 1l semble donc difficile de retenir cette
méthode des ratios  moléculaires  pour
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sélectionner et éliminer des sites ou les
concentrations de CH, seraient influencées
fortement par une activité biogénique.

3.3.3. Carte des anomalies en gaz
majeurs

Les anomalies en CO, (concentrations et ratios
isotopiques), en CH, et en hydrocarbures gazeux
sont spatialisées sur les figures suivantes (Figs.
34 a4 37).
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Figure 34. Carte des anomalies de concentration en CO; dans les gaz de sol. Les anomalies
correspondent aux valeurs du 95°™ percentile.
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Figure 35. Carte des anomalies du ratio isotopique *C/*C dans les gaz de sol. Les anomalies
correspondent aux valeurs du 95°™ percentile.
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Figure 36. Carte des anomalies de concentrations en CH, dans les gaz de sol. Les anomalies
correspondent aux valeurs du 95°™ percentile.
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Figure 37. Carte des anomalies en hydrocarbures gazeux. Les anomalies correspondent aux valeurs
du 95°™ percentile. Les trois composés mesurés (éthane, propane, butane) sont représentés avec des
symboles différents.

Les anomalies en gaz majeurs dans les gaz de sol dépbts, physicochimie), conduites de gaz
sont essentiellement rencontrées dans la zone souterraines. Les résultats obtenus ne sont pas
nord et le long de la riviere Bécancour (Fig. 34). présentés dans ce rapport pour ne pas surcharger
Il est tentant de rapprocher visuellement la ce document. Finalement, aucune des analyses
présence d’anomalies avec d’autres entités effectuées ne montre que les variables
spatiales comme la présence d’eau ou de routes. confondantes étudiées pourraient déterminer les
Ces hypotheses ont été testées. Les présences de patrons spatiaux obtenus.

ces anomalies ont été reliées a des facteurs
confondants potentiels. Quelques exemples de
ces analyses sont présentés en annexe:
profondeur de prélévement (annexe 1), humidité
et température au moment de I’échantillonnage
(annexe 2), puits de forage (annexe 3) et routes
(annexe 4). D’autres facteurs ont également été
étudiés : données concernant les sols (textures,

Par conséquent, il est probable que les anomalies
détectées en surface, dans les gaz de sol,
correspondent & des remontés de gaz. L’origine
et la profondeur de ces gaz restent toutefois
inconnues. Les relations spatiales avec la faille
de Yamaska sont étudiées spécifiquement un peu
plus loin.
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Figure 38. Relations entre les anomalies en hydrocarbures et les concentrations en CO, dans les gaz
de sols.

3.3.4. Relation entre les anomalies en Les anomalies en CO, et en CH, combinées avec

hydrocarbures et en CO; Illr]fo,rma'glon multlspectrale_ d’une image _de
télédétection permettent de cibler des territoires

Les relations vagues détectées entre les ou la probabilité d’occurrence d’anomalies en
concentrations de CO, et les hydrocarbures hydrocarbures gazeux est plus importante.
gazeux semblent se confirmer spatialement (Fig.

38). Méme si les superpositions ne sont pas 3.3.5. Cartes de densité des anomalies
parfaites, les territoires ou sont observées les en hydrocarbures gazeux
anomalies en CO, sont aussi ceux ou sont

rencontrées les anomalies en hydrocarbures Une méthode de représentation cartographique
gazeux. Cette relation spatiale a été étudiée et adaptée a nos données est de présenter des cartes
mise & profit pour optimiser I’échantillonnage de densité d’anomalies.

des hydrocarbures gazeux (cf. premier rapport).

68



Projet INRSCO2-2013-V2.16 — Mesures préliminaires des gaz de sols de la région de Bécancour

nombre

ey

Figure 39. Densité spatiale d’anomalies en hydrocarbures gazeux. Représentation du nombre
d’anomalies détectées dans un rayon de 600 metres de chaque point de grille. Une anomalie est

présente si une concentration en éthane, propane ou butane est supérieure au 9

5™ percentile de sa

distribution sur I’ensemble de la zone. Les points noirs représentent les sites échantillonnés.

Les cartes de densité d’anomalies sont une
représentation possible des données mesurées
(Fig. 39). La densité pour chaque point d’une
grille de 30 m par 30 m a été calculée comme le
nombre d’anomalies en hydrocarbures gazeux
observées dans un rayon de 600 m. Cette valeur
choisie arbitrairement permettait d’obtenir un
nombre de 16 voisins en moyenne plus ou moins
7.

Les cartes produites de cette maniére présentent
I’avantage de s’affranchir des fausses absences.
Seules les présences d’anomalies  sont
considérées. Cependant elles ne sont pas
exemptes de biais. Par exemple, les structures
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pseudo-polygonales sont un des artefacts liés a la
répartition des anomalies. D’autre part, a une
échelle locale (600 métres), les zones de plus
fortes densités ne sont pas celles ou le plus
d’anomalies sont observées mais celles se
trouvant spatialement entre des anomalies. Le
biais potentiellement le plus important est celui
relié & la non isotropie spatiale de la densité
d’échantillonnage. Des anomalies ont le plus de
chance d’étre détectées dans des secteurs ou la
densité de sites échantillonnés est plus
importante. La normalisation au nombre de
voisins considérés permet de détecter cet artéfact
(Fig. 40).

- |d'anomalies|
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' Ye 2-3 N
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Figure 40. Densité d’anomalies en hydrocarbures gazeux. Représentation du nombre d’anomalies
détectées divisé par le nombre de sites voisins considérés dans un rayon de 600 métres. Ce nombre est
exprime en pourcentage. Une anomalie est présente si une concentration en éthane, propane ou
butane est supérieure au 95°™ percentile de sa distribution sur I’ensemble de la zone.

Les deux cartes montrent des structures spatiales
identiques. La localisation des anomalies ne
semble donc pas liée a des problemes de
variabilité spatiale d’échantillonnage.

Malgré les restrictions imposées par ces
représentations, les cartes de densité d’anomalies
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en hydrocarbures gazeux permettent d’observer

une

plus  fortement

anomalique

correspondant au secteur de la zone industrielle.
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Figure 42. Carte des anomalies en radon dans les gaz de sol. Les anomalies correspondent aux

valeurs du 95°™ percentile, soit 15 805 Bg/m?®.

3.4. Radon dans les sols

3.4.1. Carte des anomalies de radon
dans les sols

Les anomalies de radon ne sont pas réparties de
maniére aléatoire dans la zone d’étude. Elles sont
observées préférentiellement dans deux zones
orientées nord-est, sud-ouest (Fig. 42). Une zone
centrale, boisée (en vert sur la carte), est en
particulier exempte d’anomalies. La zone
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couverte est plus importante que pour les gaz
majeurs du fait de la méthode d’échantillonnage
retenue. Les anomalies observées a sud-est ne

peuvent donc pas étre comparées a celles des
autres gaz.

Les anomalies de concentration sont les valeurs
supérieures ou égales & 15 800 Bg/m3. Ce sedil
est bien en dessous de celui de 50 000 Bg/m® qui
correspond au critere suédois pour des
concentrations fortes (cf. section «valeurs de
référence »).
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Figure 43. Superposition des anomalies en radon (étoiles rouges) et des anomalies en hydrocarbures
gazeux points noirs et blancs de diamétre variable.

3.4.2. Relation avec les anomalies
d’hydrocarbures gazeux

Les anomalies en radon ne semblent que
partiellement reliées a celles des hydrocarbures
gazeux (Fig. 43). Ceci suggére une origine
différente pour ces gaz. Deux zones présentent
des anomalies en hydrocarbures et en radon. La
premiere est située le long du Fleuve Saint-
Laurent et la seconde un peu au sud de
Bécancour. Ces zones seraient intéressantes a
échantillonner plus en détail.

Les anomalies en radon détectées plus a I’est ne
peuvent pas étre comparées aux données
d’hydrocarbures. Il serait intéressant de posséder
des données d’hydrocarbures gazeux dans les
sols dans cette zone.
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3.4.3. Relation avec les mesures de
rayonnement gamma
aéroportées

Le ministere des Ressources naturelles du
Canada enregistre des mesures de rayonnement
gamma en installant des capteurs sous des
avions. Les mesures sont organisées en transects
linéaires avec pour objectif de couvrir des
niveaux régionaux. Les spectres de rayonnement
gamma sont enregistrés pour trois composantes
(résumant I’essentiel du rayonnement gamma
total) : le potassium (K), le thorium (éTh) et
I’uranium (éU). La dénomination «éU» provient
du fait que I’on enregistre en fait un équivalent
uranium. Les comptes en gamma sont enregistrés
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dans une région d’intérét 1660-1860 keV centrée
sur le pic du 214bismuth.

Le signal de rayonnement gamma est fourni par
la  couverture  superficielle, par effet
d’atténuation, les formations géologiques
profondes ne contribuent pas au signal recueilli.
Dans notre cas, il est intéressant de corréler les
concentrations de radon mesurées dans les gaz de
sol avec les concentrations en U deérivées du
rayonnement gamma. Si le radon est produit par
décomposition de I’uranium superficiel, on
devrait observer une corrélation entre les deux
jeux de données. L’absence de relation renforce
I’hypothese que le radon observé dans le sol
provient d’une source plus profonde.

Les cartographies produites par le ministére des
Ressources  naturelles du Canada sont
difficilement exploitables & un niveau local
comme celui de notre zone d’étude. Par contre,

les données non-interpolées (les mesures en
transects) peuvent étre rapprochées des mesures
de radon. Les données utilisées sont les mesures
d’éU corrigées pour différents biais. Elles
fournissent des concentrations en U au niveau du
sol en ppm.

Les mesures d’U et de Rn proches
géographiquement, c’est-a-dire localisées a
moins de 100 m de distance, ont été regroupées
dans une matrice. Cette distance maximale est un
compromis permettant d’obtenir un nombre
d’enregistrement suffisant et de conserver les
relations potentielles entre les deux variables.
Cette distance est aussi la portée du
semivariogramme calculé sur I’éU (Fig. 44).
C’est-a-dire la limite de distance entre une paire
de points a partir de laquelle on n’observe plus
de relation spatiale (ressemblance en fonction de
la proximité).

Semivariogramme expérimentale et théorique (modele exponentiel)
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Figure 44. Semivariogramme de I’éU.
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Figure 45. Relation entre le radon (Rn) mesuré dans les sols et un équivalent uranium (éU) obtenu
par levé aéroporté de rayonnement gamma (Ressources Naturelles Canada). L’éU est obtenu par
correction des comptes en gamma pour la région d’intérét 1660-1860 keV.

Il semble exister une relation entre le Rn et I’éU
(Fig. 45).

L’existence d’une relation est confirmée par
I’analyse  statistique  (régression linéaire :
R2=0.4; F= 13; P < 0.05). Cependant, avec un
nombre de points de comparaison peu important
(n=22), ce résultat seul reste sujet a caution.
Drailleurs lorsqu’on retient les mesures situées
20 m plus loin (distance maximale de 120 m) la
relation n’est plus significative (R = 0.09; p-
value = 0.13).

Si on accepte I’existence d’une relation entre le
radon et I’éU, le radon détecté dans les gaz de
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sols pourrait provenir d’un enrichissement en
uranium superficiel plutét que de remontées de
gaz profonds.

3.4.4. Relation avecl'occupation du
sol

Un modéle d’occupation du sol a été établi pour
notre zone d’étude et pour une zone plus étendue
(Paucar et al., 2013). Visuellement, il semble
exister une relation entre I’occupation du sol et la
présence d’anomalies en radon dans les sols (Fig.
46)
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Figure 46. Relation entre les anomalies en radon (gros points noirs) et I’occupation du sol. Les petits
points noirs représentent les sites échantillonnés pour le radon mais ou aucune anomalie n’a été
détectée.

75



Projet INRSC0O2-2013-V2.16 — Mesures préliminaires des gaz de sols de la région de Bécancour

Distribution deScores de Wilcoxon pour _22Rn_Bqm3
- I
400
300
<
b
=
[
w
200
<
100
Pr=Z =.0001
0 L 1 Pr=]2| =.0001
T T
foret YB
lancover?

Figure 47. Test de la différence des concentrations en radon dans les gaz de sol (Rn_Bgm3) en
fonction de I’occupation du sol (forét versus végétation basse agricole et non agricole). Test non

paramétrique de Kruskall-Walis.

Les tests statistiques confirment que les
concentrations en radon sont significativement
plus faibles pour les territoires couverts de forét
(Fig. 47).

Ceci correspond bien au fait que les anomalies en
radon ne sont pas rencontrées dans les zones
forestieres.
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Une relation existe également entre I’occupation
du sol et I’équivalent uranium au niveau du sol
(éU) obtenu par détection aéroporté des rayons
gamma (Fig. 48).
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Figure 48. Relation entre les concentrations d’uranium au niveau du sol (éU) obtenues par
spectrométrie gamma et les concentrations en radon mesurées dans les gaz de sol. Le fond de carte
représente I’occupation du sol (vert = foréts, jaune = végétations basses et zones agricoles, violet =
zones urbaines et routes, bleu = eau). Les lignes de points sont les mesures de rayonnement gamma.

Les points orange sont les valeurs anomaliques de éU (95°™ percentile).
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Figure 49. Test de la différence des concentrations en uranium au niveau du sol corrigées (f_ura) en
fonction de I’occupation du sol (forét versus végétation basse agricole et non agricole). Test non

paramétrique de Kruskall-Walis.

La relation a été étudiée pour une zone plus
étendue que pour notre zone d’étude. Cette
relation visuelle est confirmée par les tests
statistiques (Fig. 49).

Comme pour les données de radon mesurées
dans les sols, les fortes valeurs d’éU sont
rencontrées principalement dans les territoires
couverts de végétation basse et les zones
agricoles (en jaune sur la carte).

Le rayonnement gamma capté provient des 30
premiers centimetres du sol (les couches plus
profondes, par atténuation, ne contribuent pas au
rayonnement capté). Le fait qu’il existe une
relation indirecte entre 1I’éU et le radon penche
pour une origine superficielle du radon.
L’analyse directe des concentrations en U dans
les échantillons de sol pourrait permettre de
supporter cette hypothése. Comme montré dans
I’étude pédologique (Paucar et al., 2013), les
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zones boisées sont couvertes de dépbts sableux
d’origine marine et lacustre déposés par la mer
de Champlain. Ces différences d’origine peuvent
générer des concentrations en U différentes dans
les sols a I'origine des différences de
concentrations en radon mesurées.

3.5. Relation entre les anomalies et la

faille de Yamaska

La présence de la faille de Yamaska dans la zone
d’étude était a la base d’interrogations
concernant la libération de gaz profonds. Les
failles et les fractures naturelles pourraient étre
des voies préférentielles de remontées du CO, et
des gaz associés en cas de fuite des réservoirs de
stockage de CO,. Les anomalies détectées ont
donc été superposées a la projection en surface
de la faille (Fig. 50).
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Figure 50. Carte des anomalies en hydrocarbures gazeux et de la projection en surface de la faille de
Yamaska. Les anomalies correspondent aux valeurs du 95°™ percentile. La faille est représentée avec
une ligne noire.

Visuellement, il existe une bonne superposition le modele géologique 3D. La relation entre les
entre les anomalies d’hydrocarbures gazeux et la anomalies et la géologie a été étudiée sur un
faille de Yamaska. L’alignement dans I’axe NE- transect perpendiculaire a la direction de la faille
SO semble particuliérement frappant. (Fig. 51).

Une maniére différente de présenter ces résultats
est de les superposer aux coupes x-z fournies par
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Figure 51. Transect sud (point rouge). Les présences et absences d’anomalies en radon sont
représentées par des points violets et verts.
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Figure 52. Superposition des anomalies observées dans les gaz de sol pour différents composés et la
geéologie. Les unités géologiques sont représentées avec des couleurs différentes. Le Lorraine est
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représenté en vert clair. Un trait noir localise une discontinuité géologique, une faille inverse
conjuguée a la faille de Yamaska qui est située plus a gauche.

Les anomalies dans les différents composés
semblent reliées spatialement avec la faille de
Yamaska et la faille inverse conjuguée (Fig. 52).
Les superpositions ne sont pas directes ce qui
pourrait s’expliquer par le fait que la faille n’est
pas affleurante et que par conséquent, les gaz
doivent migrer dans le Lorraine pour atteindre la
surface, peut étre le long de fractures associées.
A I’inverse, les gaz observés ne proviennent pas
nécessairement de sources profondes situées sous
les roches de couverture (Lorraine et Utica) mais
peuvent provenir de poches de gaz plus
superficielles. Les facteurs confondants testés ne
suffisent pas a expliquer cette spatialité des
anomalies.

Il est certain que la position du transect peut
influencer cette interprétation. Le choix de sa
position a été déterminé par la densité et la
robustesse de [I’information disponible. Un
second transect, situé plus au nord, a été réalisé.
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Les résultats obtenus sont équivalents sauf pour
les anomalies en radon qui paraissent plus
éloignées de la faille de Yamaska.

Ces relations entre les anomalies en gaz de sol et
la faille sont discutées plus largement dans la
section suivante (section discussion).

3.6. Relations entre les anomalies en
hydrocarbures gazeux et le Groupe

de Lorraine

3.6.1. Carte des anomalies versus
géologie

La figure 53 ci-dessous projette les valeurs
anomaliques des hydrocarbures gazeux sur la
carte géologique montrant les contacts des
Formations de Bécancour, de Pontgravé et de
Nicolet .
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Figure 53. Anomalies en hydrocarbures gazeux et formations géologiques (source: F.-A. Comeau et

E. Konstantinovskaya).

Visuellement, les anomalies en hydrocarbures
gazeux semblent étre localisées dans la zone
nord, a I’intérieur d’enveloppes correspondant
aux Formations de Pontgravé et de Nicolet. La
source des anomalies détectées pourrait donc étre
ces formations riches en matiére organique. Les
gaz observés en surface n’auraient donc pas une
origine profonde (situé en dessous des roches de
couverture) mais plut6t une origine superficielle
(Fig. 4, section 2.3 Eléments de géologie).

3.6.2. Tests des relations

Des tests statistiques ont été effectués pour
vérifier si les concentrations ou la présence
d’anomalies en méthane, éthane, propane et
butane pouvaient étre reliées a la géologie.
L’hypothése testée est que les concentrations
observées sont plus fortes ou que les anomalies
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sont plus abondantes dans les territoires ou on
trouve les formations du Groupe de Lorraine
(Formations de Nicolet et Pontgravé). Pour
réaliser ces tests, chaque site a été classifié
comme appartenant au Groupe de Lorraine ou a
la Formation de Bécancour. Cette classification a
été réalisée a partir d’une information géologique
ancienne (Clark , 1964 ; Clark et Globensky,
1976). Cependant, des levés géologiques récents
ont confirmé la validité de ces travaux dans notre

Zone.

Les résultats des tests non-paramétriques de
Wilcoxon montrent que les scores sont
significativement  différents pour les sites
superposés aux formations du Groupe de
Lorraine (Fig. 54 ; test bilatéral, P > abs(Z) <
0.001).
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Figure 54. Test de la différence entre les distributions de concentrations des sites en fonction des
formations géologiques sous-jacentes.

Les concentrations sont plus fortes pour les sites anomalies sont rencontrées préférentiellement
situés au-dessus des formations appartenant au au-dessus du Groupe de Lorraine (Tab. 11).
Groupe de Lorraine. De la méme facon les

Méthane Ethane Propane Butane
Lorraine 6.52 6.79 6.52 6.11
Bécancour 1.48 0.89 1.19 1.78
Khi-2 12.4 17.1 14.2 9.58
P-value 0.0004 <.0001 0.0002 0.0002

Tableau 11. Fréquence des anomalies versus géologie. Les chiffres inscrits en gras dans le tableau sont les
pourcentages d’anomalies (valeurs du 95°™ percentile) par rapport au nombre total de sites de chaque
catégorie de formation géologique.

Les tests de Ki-2 sont tous significatifs (P < Les tests statistiques effectués confirment les
0.001). interprétations cartographiques.
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4. Discussion

4.1. Geénéralités

Le principe de précaution, généralement accepté,
impose d’envisager et d’évaluer les risques
associés a une libération de gaz (West et al.,
2005). Une attitude immobiliste serait
d’envisager, face aux risques, de geler toute
opération de mise en valeur des territoires. Une
alternative plus constructive est de procéder a
des  suivis  environnementaux  rigoureux
permettant de gérer les éventuels problemes. Ce
rapport montre que la collecte d’informations
avant le début de toute opération industrielle
(dans notre cas, I’injection de CO,) est un
préalable indispensable. Il permet de comprendre
quelles sont les valeurs initiales de différentes
variables, de cibler des zones sensibles a
surveiller de maniére prioritaire et d’affiner les
suivis futurs.

Dans cette étude, les données de concentration

des différents gaz majeurs ont fourni une
information concordante. Les plus fortes
concentrations (anomalies) pour les

hydrocarbures gazeux, pour le CO, et le CH, et
pour les ratios isotopiques du CO, se rencontrent
préférentiellement dans le secteur nord de la
zone d’étude. Ces anomalies semblent organisées
en structures spatiales linéaires d’orientation NE-
SO et se superposent a la faille de Yamaska
présente en sous-surface. Elles sont concordantes
spatialement bien que non colocalisées. Les
anomalies en Rn sont localisées plus au sud et ne
semblent pas spatialement corrélées aux
anomalies observées pour les autres gaz.

L’approche développée sur le site pilote de
Bécancour est transférable aux territoires
québécois ou des activités de SGC seraient
envisagees. Elle est également facilement
transférable a la surveillance environnementale
des activites d’exploitation des ressources
gazieres. La méthodologie pourrait étre en
particulier transférée spécifiquement a la
problématique de la surveillance des territoires
faisant I’objet d’exploitations gazieres faisant
intervenir ou non des techniques de fracturation
hydraulique.

4.2. Effets confondants

L’influence d’effets confondants peut toujours
étre avancée pour expliquer la présence
d’anomalies. Des analyses ont été conduites pour
verifier I’effet de facteurs divers sur les données
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de concentrations ou de ratios isotopiques. Les
variables construites a partir de la description des
sites, de I’étude pédologique et de I’étude de la
physicochimie des sols (Paucar et al., 2013) ont
été testées. L’influence de la présence d’entités
géographiques (puits d’exploration, routes) a
également été testée. Quelques-unes de ces
analyses sont présentées en annexes (influence
de la profondeur d’échantillonnage, de
I’humidité, de la température des sols, des puits
de forage). Beaucoup d’autres facteurs testés ne
sont pas présentés pour ne pas surcharger le
document.

La température et I’humidité des sols au moment
des prélevements semblent influencer les
concentrations de CO,. La profondeur a un effet
sur I’ensemble des gaz. Les autres facteurs testés
n’expliquent pas ou n’influencent pas la présence
des anomalies en gaz.

La profondeur des prélevements des gaz dans les
sols a été fixée a 50 cm pour tous les sites. Cette
profondeur peut sembler relativement faible mais
elle permet de pouvoir étre respectée pour
I’ensemble des sites et en particulier, ceux ou la
roche est proche de la surface. De plus, I’étude
de variabilité en fonction de la profondeur sur un
méme site montre que passé 50 cm, les mesures
sont relativement constantes.

L’effet de la température et de I’humidité des
sols sur les concentrations en gaz suggére que
pour des suivis ultérieurs, ces paramétres doivent
étre mesurés systématiquement, notamment
lorsque des variations fines de concentrations
sont recherchées. Dans notre cas, le dispositif
d’échantillonnage en quinconce a permis de
s’affranchir en partie de la variabilité des
conditions des sols. Les sites proches n’ont pas
été échantillonnés a la méme période et donc pas
dans les mémes conditions climatiques.
L’extraction d’anomalies rend également les
données plus robustes a ces variations. Les
relations de présence-absence d’anomalies en
fonction des conditions d’humidité et de
température des sols ne sont pas significatives
(analyses de régressions logistiques).

Finalement, les données n’ont pas été corrigées
pour I’effet de facteurs confondants.

4.3. Intérét des valeurs de référence
obtenues
Lorsqu’il s’agit de SGC, la surveillance

environnementale minimale semble étre de
mesurer les concentrations et les flux de CO, en
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surface. Cependant, les mesures de CO,
atmosphériques peuvent étre influencées par le
transport  atmosphérique. Les turbulences
atmosphériques mélangent les masses d’air et
peuvent réduire les hautes concentrations des
sources ou déplacer géographiquement les
signaux (Leuning et al., 2008). Les routes
constituent d’ailleurs des corridors favorisant le
meélange des masses d’air. Les gaz de sols
fournissent donc une information
complémentaire de grand intérét car ils ne sont
pas sujets a ces phénomenes de transport et de
mélange.

Au début de cette étude, une hypothése
envisagée en  l’absence de  « fuites »
documentées, était qu’on ne verrait aucun
rehaussement local des concentrations en gaz.
Les mesures seraient uniformes sur I’ensemble
du territoire, ou sans organisation spatiale avec
par exemple de fortes concentrations réparties de
maniére aléatoire sur le territoire. 1l n’en est
rien. Les échantillonnages de gaz de sol montrent
que  «naturellement»,  sans intervention
humaine, de plus fortes concentrations peuvent
étre enregistrées localement en surface.

Le radon dans les sols atteint pour certains sites
des niveaux de concentration plus importants
mais qui sont nettement en dessous de la limite
qui justifierait une intervention selon les critéres
suédois pour les gaz de sol (cf. résultats). L’ effet
cancérogene du radon peut étre observé pour une
exposition résidentielle a un niveau de 200
Bg/m-3, ce qui correspond a une dose
équivalente comprise entre 25 mSv et 75 mSv
par an (625 a 1 875 mSv en 25 ans). Par ailleurs,
un effet n’est pas exclu pour les expositions
inférieures a 150 Bg.m-3 (Monchaux et Morlier,
2002; Darby et al., 2005; Inoue et al., 2006;
Teitelbaum et al., 2006). Cependant, ces valeurs
sont des concentrations dans I’air et non dans les
gaz de sols. Les données rapportées dans cette
étude concernent au contraire des gaz de sol,
naturellement  plus riches  que I’air
atmosphérique.

Comme souligné dans la section méthode, le Rn
est transporté vers la surface par advection et par
migration d’autres gaz. Les deégazages profonds
sont quantitativement non-négligeables, non
seulement dans les zones volcaniques mais aussi
par libérations des gaz piégés dans les formations
géologiques (Morner et Etiope, 2002). Dans les
conditions naturelles, la migration de CO, et
d’azote favorise les libérations de Rn en surface
(Allard et al., 1998). Ces dégazages sont
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naturellement observés dans des contextes de
volcans actifs et de sources thermales. Dans le
cas des projets de SGC, si des flux massifs de
CO, étaient libérés, une hypothése est que les
concentrations de Rn dans les sols pourraient
augmenter également. Si les anomalies en Rn
observées dans cette étude avaient été mesurées
aprés injection de CO,, elles auraient pu étre
interprétées comme la conséquence des
opérations de SCG. Ces valeurs de référence
avant injection, sont donc particulierement
importantes. Elles permettront de vérifier dans le
futur, pendant et aprés injection, qu’on ne note
aucune augmentation des concentrations en Rn
(et des autres gaz) dans les sols.

Ces considérations viennent prendre place dans
le debat concernant I’acceptation sociale des
projets (Moutenet et al., 2012). Il est admis par
certains auteurs que le principe de précaution
impose d’envisager et d’évaluer les risques
associés a une libération de gaz (West et al.,
2005). Pour en juger la comparaison avec des
valeurs initiales robustes est indispensable. La
grande sensibilité des populations par rapport a
tout ce qui concerne les travaux se rapportant au
«sous-sol »  (exploration, exploitation des
ressources) montre que I’approche retenue dans
le cadre de la chaire de séquestration géologique
du CO, de Québec devrait étre généralisée et
appliquée avant toute intervention, et notamment
en ce qui concerne I’exploration gaziére. Le fait
de mesurer des données adaptées avant le début
de toute activité permet de rassurer les acteurs
locaux sur le sérieux des partenaires industriels
et de leur considération pour les questions
environnementales. Les mesures préliminaires et
les suivis protégent les populations mais aussi les
industriels car elles permettent d’éviter de
fausses relations de cause a effet entre des
observations réalisées sur le terrain (par exemple
des teneurs en radon ou en méthane dans les
sols) et I’activité industrielle. En cas de probleme
avéré, les suivis rigoureux permettent d’orienter
les débats vers des sorties de crises rationnelles.
En I’absence de données, les doutes et rumeurs
se développent rapidement.

4.4. Complémentarité des différents gaz

Une observation qui peut surprendre a premiére
vue est que les anomalies pour les différents gaz
ne sont pas colocalisés. Les fortes concentrations
en hydrocarbures gazeux ne se rencontrent pas
sur les mémes sites que les anomalies en CO..
Ceci peut provenir du fait que dans les sols, sous
I’effet de phénomenes biologiques, on assiste a
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une dégradation des chaines carbonées
(Arkadakskiy et al., 2003). Le produit final des
transformations peut étre le CO,. Ce phénomeéne
semble étre observé dans notre zone d’étude. Les
fortes concentrations en hydrocarbures gazeux
sont observées sur les mémes territoires, mais sur
des sites différents.

Les anomalies d’hydrocarbures gazeux et de CO,
sont donc des mesures complémentaires. La
méthode présentée dans le premier rapport
concernant  I’utilisation des données de
concentration de CO, pour prédire les territoires
susceptibles de contenir des sites anomaliques
pour les hydrocarbures gazeux est donc justifiée
(Paucar et al., 2013).

Il est important aussi de rappeler que les
concentrations sont des mesures relatives. Elles
décrivent quelle est la proportion d’un gaz par
rapport a un volume total. Si sur un site de fortes
quantités de CO, sont présentes dans les gaz de
sol, la proportion relative des autres especes sera
diminuée.

Il ressort de ces considérations que I’approche
multi-espeéces mise en place dans le cadre de ce
projet est indispensable (Michel-le-Pierres et al.,
2010). En particulier, les différentes anomalies
observées ne sont pas redondantes mais
complémentaires.

Cette complémentarité peut étre exploitée pour
optimiser les échantillonnages et donc réduire
leurs codts. Les concentrations en hydrocarbures
gazeux étaient nos variables principales. Elles
ont permis de définir avec robustesse des zones
de remontées de gaz géogéniques car ces gaz ne
proviennent pas de processus biologigques
localisés dans les sols. Au contraire, les
concentrations de CO, et le CH, sont influencées
potentiellement par les processus biologiques de
respiration et de décomposition. On pourrait
alors étre tenté d’éliminer ces données. Pourtant,
le premier rapport (Paucar et al., 2013) montre
que ce sont de bons indicateurs des zones
anomaliques en hydrocarbures et permettent
donc d’optimiser les levés de gaz. Ces gaz
pourraient donc étre tout a la fois biogéniques et
thermogéniques (Gole, 1985). Ceci est d’autant
plus intéressant que les données de CO, et de
CH, sont faciles a obtenir. Le CO, collecté dans
notre étude en surface des sols (10 cm) fournit un
jeu de données qui se rapprochent de celui qui
pourrait étre obtenu avec un levé aéroporté. En
effet, des données de CH, peuvent étre acquises
aujourd’hui rapidement en hélicoptere sur
I’ensemble d’un territoire avec des instruments

87

comme les systémes de détection au laser
fabriqgués par Boreal Laser (www.boreal-
laser.com). Les sociétés gaziéres et pétroliéres
utilisent d’ailleurs cette technologie pour
surveiller leurs gazoducs et vérifier I’absence de
fuites. Le gaz analysé dans ces applications est le
CH, mais cette technologie pourrait sans doute
étre appliquée a I’analyse du CO,.

45, Relation avec la faille de Yamaska

Dans cette étude, les plus fortes concentrations
(anomalies) pour les hydrocarbures gazeux, pour
le CO, et le CH,4 et pour les ratios isotopiques du
CO, se rencontrent préférentiellement dans le
secteur nord de la zone d’étude. Ces anomalies
semblent organisées en structures spatiales
linéaires d’orientation NE-SO et se superposent a
la faille de Yamaska.

Une premiére interprétation de ces résultats
consisterait a avancer que la faille de Yamaska
permet la migration en surface de gaz profonds.
Un grand nombre de travaux montre que les
failles et les fractures sont des couloirs de
migration des géogaz vers la surface (ex.
Achanta et al., 2012; Damen et al., 2006;
Shipton et al., 2005). Par conséquent les gaz de
sols ont souvent été utilisés comme traceurs de la
présence de failles (ex. Michel-Le Pierres et al.,
2010).

En ce qui concerne plus spécifiquement les
activités de SGC, I’analyse d’analogues naturels