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Les premiers stades de la diagenèse organique
et de la diagenèse minérale

une tentative d'équivalence

Première partie: Zonéographie par la maturation
de la matière organique

par Bernard KUBLER, Marc-Aurèle BETRIX et Frédéric MONNIER*

MOTS-CLEFS: Fenêtre à huile potentielle, kérogènes, charbons, réflectance, vitrinite, enfouisse¬

ment, gradient géothermique, pression, migration.

RESUME: Quantité, qualité des extraits organiques: alcanes, hydrocarbures (>C 15),
résines, asphaltènes ont permis de définir la fenêtre à huile potentielle qui représente
bien un état de maturation sous l'action de la température et de la durée d'exposition.
Gradient géothermique, vitesse de subsidence, taux de sédimentation, durée, nature
chimique de la MO ont une influence sur l'apparition et la disparition de la F HP et sa

comparaison avec la houUlification. La vitrinite, dénominateur commun de comparaison est
utUe à la reconstitution de l'histoire thermique et doit être corrigée pour des effets de

lithologie, de rassemblement: charbons, ou de dispersion: kérogènes. La migration peut
compliquer la signification des paramètres physiques et chimiques. Le rôle de la pression
est encore contradictoire.
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Introduction

La zonéographie de la diagenèse peut être abordée par l'étude des transformations et
la migration des composés les plus senibles des sédiments qui sont: la matière organique,
sous ses différentes formes, charbons, hydrocarbures, kérogènes, l'eau, les minéraux des

argUes et des zeolites.
Pour la matière organique, la réduction des innombrables composés d'origine biologique

est fantastique puisqu'üs se transforment en un seul corps: le carbone élémentaire
dans les zones très profondes de la diagenèse ou les premiers stades du métamorphisme.
Les minéraux argileux subissent aussi une réduction importante des variétés et états
transitoires de cristallisation; dans les zones profondes üs aboutissent à 2 seules espèces: les
micas et les chlorites.

La destinée des zeolites est plus complexe. Elles disparaissent et leurs ions se

retrouvent dans des amphiboles, épidotes et autres minéraux de réactions à la partie
supérieure des schistes verts.

Tous les sédiments se déshydratent au cours de la diagenèse; le lieu, le temps, la durée
de cette déshydratation dépend étroitement de la lithologie: grès, mudstone, shale,
calcaire ou grauwacke.

Pour un phénomène, en principe, aussi simple que la déshydratation, l'accord entre
les différentes tendances n'est pas souvent réalisé. Il est très rare, en effet, de mesurer les
paliers de déshydratation avec l'enfouissement par les méthodes de la géologie de subsurface
(diagraphies différées, At sh, sonic, densité, impédance, etc) alors que par l'étude de la
transformation des minéraux argüeux, certains croient possible de distinguer 1, 2 ou
même 3 stades de déshydratation. Les phénomènes de sous-compaction sont certainement

responsables aussi de la difficulté d'accéder à un schéma raisonnable qui fasse

l'accord entre ces différentes tendances. Ils peuvent se révéler très importants dans

l'interprétation des données de la géochimie organique, de la minéralogie et de la géochi-
mie des eaux.

Ainsi que l'écrivait SHAW (1964) «tout influe sur tout» et c'est dans cet esprit
qu'il faut lire cette tentative.

Dans cette première partie nous tenterons d'établir une correspondance entre la
zonéographie de la matière organique dispersée (MOD) et de la matière organique rassemblée:

les charbons et leur rang. Il n'est pas question de procéder à une révision de tous
les critères de la géochimie organique et de la pétrographie des charbons. On consultera
à ce sujet TISSOT & WELTE (1978). Nous avons voulu rassembler et harmoniser les
données principales de quelques exemples cités par les auteurs et les comparer en quantité,

qualité, âge, profondeur, température et pour lesquels des données sur la réflecto-
métrie, la minéralogie des argues, les productions éventuelles: gaz, huüe, étaient publiées.



Zonéographie d'après la nature et l'abondance de la matière organique extraite par
solvant, en particulier les hydrocarbures

La matière organique extraite par des solvants divers comprend non seulement des

hydrocarbures mais aussi des résines et des asphaltènes dont l'ensemble est groupé
sous le nom de bitumes ou d'extrait organique EO. Comme le rappellent très justement
TISSOT et WELTE (1978); LARSKAYA et ZABREV (1964), LOUIS (1966) et PHI-
LIPPI (1965) avaient remarqué une augmentation des EO avec l'enfouissement, qu'ü
s'agisse des séries mésozoïques et tertiaires du Bassin du Kouban-Azov, des shales du
Toarcien du Bassin de Paris ou des séries mi-oplicènes des bassins de Los Angeles et
de Ventura. Ces extraits passent par un maximum, puis décroissent à plus grande
profondeur comme les travaux de LE TRAN et al. (1974) l'ont montré, par exemple en
Aquitaine (Jurassique-Crétacé). Ils sont alors relayés par une forte augmentation des

gaz humides, puis des gaz secs. La génération des HC liquides s'effectue donc dans une
fourchette de température (par conséquent de profondeur) restreinte qui a conduit tout
naturellement les géochimistes à reconnaître, par le moyen des extraits organiques, une
«fenêtre à huüe potentielle » qui serait, pour la maturation de la matière organique,
l'équivalent du «liquid window concept» de PUSEYIII (1973) pour l'occurence en
température, profondeur et temps des gisements d'huile (fig.5).

La distinction de cette fenêtre à huüe potentieUe appelle toutefois quelques remarques:

Il nous apparaît que souvent ü existe une certaine distance entre les faits et la
schématisation.

En Aquitaine Sud-Ouest, LE TRAN et al. (1974) ont analysé 65 échantillons, provenant

de carottes et déblais de 31 forages, prélevés de 110 à 6000 m. Les extraits organiques,

en müligrammes par gramme de carbone, répartis selon la profondeur, s'ordonnent
à l'intérieur d'une courbe dont seules les valeurs les plus fortes dessinent l'enveloppe. La
schématisation pour l'ensemble du bassin et des trois formations (fig. 1 B) est parfaite et
excellente aussi bien pour les extraits organiques EO que pour les HC liquides. Si la
définition de la fenêtre à huüe potentielle est exceUente, on remarquera qu'ü existe en de

nombreux points de faibles valeurs à l'intérieur de la courbe enveloppe. Cela signifie que
la définition est, en quelque sorte, d'autant meüleur que le nombre d'analyses est plus
élevé^lle est statistique.

Il arrive cependant que sur un seul puits les valeurs s'ordonnent selon une courbe
croissant avec la profondeur (Bassin de Los Angeles, PHILIPPI, 1965, Bassin d'Aquitaine,

CONNAN, 1971).
Cependant la quantité de bitume et d'hydrocarbures extraits dépend étroitement de

la nature de la matière organique. Si celle-ci est d'origine xylo-herbacée elle appartient à

la même lignée que les charbons humiques (DURAND et al. 1976), c'est-à-dire aux
kérogènes du type III, selon les diagrammes de Van KREVELEN (1961) in TISSOT et
WELTE, (1978).

Dans le Crétacé supérieur de Douala au Cameroun, les extraits tirés des échantulons
des forages de Logbaba passent bien par un maximum (ALBRECHT et OURISSON,
1969), (fig.2). Toutefois les rapports alcanes sur carbone organique sont en moyenne
dix fois plus faibles qu'en Aquitaine si l'on compare les données d'ALBRECHT (1969),
reprises par RUMEAU et SOURRISSE (1972). Même avec de faibles valeurs, que l'on
prenne la schématisation d'ALBRECHT et OURISSON (1969), celle de RUMEAU et
SOURRISSE (1972) (fig. 2), on a admis que les maximums définissaient bien la
fenêtre à huüe potentielle. Or, les seuls indices découverts dans ce bassin ont été des HC



gazeux principalement avec parfois de la gazoline, mais de toute façon avec des GOR de
10000 env. Pour DURAND et al. (1976), les kérogènes sont du type III. Pour RUMEAU
et SOURRISSE (1972) on doit conclure à l'existence de zones sous-compactées (fig. 2).
Quelle que soit l'explication, on constatera donc que le maximum défini par les extraits
organiques, bitumes, hydrocarbures totaux ou alcanes, peut certes indiquer un stade de

maturation optimale pour la production d'huile, encore faut-il que la nature de la
matière organique et les conditions physiques des roches soient favorables. C'est pourquoi
nous tenons à qualifier de potentielles les fenêtres à huile définies par les
extraits organiques.

D'après TISSOT et al. (1978) l'origine de l'huile des gisements de Uinta est attribuée

à la maturation de la matière organique de la Green River formation. D'après leur
composition élémentaire, les kérogènes appartiennent au type I, riches en lipides. Par
l'action de la température, de telles matières organiques sont relativement riches en
alcanes par rapport aux aromatiques. Cependant sur 38 extraits organiques répartis selon
la profondeur, un seul dépasse 500 mg/g de carbone. Aucun maximum ne se dessine, les
valeurs plafonnant autour de 200 mg/g dès 2000' jusqu'à 20000' environ. On ne peut
donc pas définir, comme avec les autres exemples, de fenêtre à huile potentielle. Les
auteurs ont imaginé de rapporter les bitumes extraits à un «useful carbon», c'est-à-dire
à un carbone pyrolysable et extractible qui n'est qu'une fraction du carbone organique
total. Il se dessine un maximum vers 17000' qui peut servir d'indicateur de la fenêtre à

huile potentielle (voir fig. 3). On peut se demander si cette façon de procéder doit être
réservée aux composés originellement riches en lipides ou si eUe doit dorénavant être
systématisée aux kérogènes des types II et III. On remarquera en plus que la détermination

du carbone organique total passe obligatoirement par l'élimination des carbonates

par attaque acide. Le carbone restant ne peut être attribué qu'au carbone organique.
D'après nos études sur les sédiments actuels du lac de Neuchâtel, jusqu'à 45% de la
matière organique sédimentée est hydrolysée par HC liquides.

Le carbone organique total est alors la source d'un carbone organique solubuisé et
d'un carbone organique insoluble (KUBLER et al. 1979a). Il apparaît que les lipides par
exemple étant relativement sensibles à l'hydrolyse, le carbone organique de référence
n'est que notre carbone organique insoluble, c'est-à-dire une fraction du carbone
organique total. Il y a donc plusieurs façons d'approcher la notion du «useful carbon».

On remarquera que la notion de maturation ne repose pas seulement sur la quantité

d'extraits organiques liquides, mais sur toutes les déterminations concernant leurs
constituants: alcanes et leur parité, isoprénoides, cyclo-alcanes, aromatiques, leurs
rapports entre eux, etc.

Comparaison des fenêtres à huile potentielles: FHP

La définition de la FHP et la comparaison par bassin n'est, pour le moment, que
qualitative. Cela provient de la disparité des données.

Pour que cette définition, ou plus précisément pour que l'on puisse procéder à des

comparaisons quantitatives, il faudrait une harmonisation des méthodes analytiques
et des résultats. En effet, la quantité et la nature des extraits dépendent des solvants
utUisés. Heureusement ü semble que les extractions au chloroforme tendent à se

généraliser.

Comme déjà mentionné, ces extraits appelés parfois bitumes se composent en gros
de 4 famUles de composés: les asphaltènes, les résines, les aromatiques et les saturés.



Les données sur lesqueUes repose la définition de la FHP sont soit: les extraits orga-
- les extraits organiques totaux,
- les hydrocarbures qu'ü faut alors comprendre comme la source des aromatiques et

des saturés,
- les saturés, somme des cyclo- et des alcanes en chaîne.
- les alcanes normaux et iso.

Ces valeurs peuvent être exprimées en ppm rapportés à la roche totale, plus
judicieusement en milligramme d'extrait par gramme de carbone organique, dans certains
cas, nous l'avons vu, en milligramme par gramme de carbone organique utile, enfin en
pourcent de l'extrait total.

Dans certains exemples présentés par les auteurs, le début et le maximum de la
génération d'HC liquides dépendent des composés retenus comme critère de définition.
Ainsi dans le Jurassique-Crétacé de l'Archipel arctique canadien, dans le forage de
référence de North-Sabine H-49, la progression des extraits commence à 5000 - 6000',
celle des hydrocarbures (saturés et aromatiques)i à 9000'. Ceux-ci passent par un maximum

à près de 12000' dans une formation triasique «Schei Point formation» à matière

organique différente. Pour les auteurs (POWELL et al., 1978) le décalage entre la
progression des bitumes et des hydrocarbures est typique pour une matière xylo-herbacée

(woody herbaceous) dont les rapports H/C inférieurs à 0.80 en font l'équivalent
du kérogène type III des diagrammes de van KREVELEN.

Dans la «Schei Point formation» au contraire, la matière organique amorphe est

abondante, les rapports H/C plus élevés rappellent un kérogène de type II, la progression
des extraits débute à 5000', celle des HC entre 6000 et 7000'. Le maximum s'étend,
dans ce cas, entre 7000' et 12000'. Si l'on se réfère donc à la distribution des HC, la

FHP, pour un kérogène de type III, se situe 3000' à 4000' plus bas et pour un kérogène
de type II 1000' à 2000' plus bas que la progression des extraits totaux.

Ces faits ont amené POWELL (1978) à constater que dans ce bassin de Sverdrup en

général le début de la génération des HC pour une matière xylo-herbacée coincide avec
le maximum de production des mêmes HC liquides pour une matière organique de

type IL
Nous retiendrons de ces exemples que la profondeur de la FHP dépend de la nature

de la matière organique. Il faut de plus grandes profondeurs et températures pour que
les kérogènes de type III atteignent le même stade de transformation que les kérogènes
de type IL Enfin la définition plus rigoureuse de la FHP doit tenir compte des extraits et
des HC.

Par ailleurs, dans le bassin de Uinta la très grande profondeur de la FHP (5000 à

6000 m) ne se laisse pas reconnaître par la progression des extraits rapportés au carbone

organique mais rapportés à un carbone utüe (useful organic carbon) pyrolysable et
extractible (TISSOT et al., 1978, cf. ci-dessus). Par contre, à partir de ce kérogène de

type I le maximum des extraits coincide avec celui des HC saturés (fig. 2), comme pour
le kérogène de type II de POWELL et al. (1978).

Cependant la grande profondeur ne doit pas être attribuée uniquement au faible
gradient géothermique, d'après TISSOT et al. (1978), mais à l'abondance des chaînes ali
phatiques. L'énergie, pour briser les liaisons carbone-carbone, est plus élevée que celle
nécessaire à la rupture des liaisons hétéroatomiques ou autres liaisons plus fadles à

rompre.
Donc, selon la nature de la matière organique on pourrait constater que le seuü de

génération des hydrocarbures est plus profond et exige des températures plus élevées

pour des kérogènes riches à l'origine, en lipides ou riches en matières organiques
xyloherbacées. Dans l'état actuel des exemples publiés, on devrait conclure que les kérogènes



de type II, heureusement les plus fréquents, (TISSOT et WELTE, 1978), réagissent à des

températures et profondeurs moindres.
Dans la comparaison que nous avons tentée à la figure 4, toutes les FHP ne portent

pas sur des matières organiques de même nature. On assimüera au type II les kérogènes
de l'Ouest canadien, de l'Est saharien, du Bassin de Paris, éventuellement d'Aquitaine,
du Tertiaire de l'Afrique occidentale et éventuellement celui de Californie. Pour le Bassin

de Uinta qui présente les plus forts extraits et la plus forte profondeur, le kérogène
est de type I. Pour le Bassin de Douala, qui a les plus faibles quantités en alcanes, le
kérogène est de type III. Ces différences de quantités reflètent bien la différence entre
une matière organique «oil prone» et «gaz prone».

Les exemples de FHP sont ordonnés à la figure 4 par âge décroissant. En moyenne la
profondeur et les températures requises pour le début de la génération des HC liquides
sont faibles dans le Paléozoïque et plus fortes dans le Tertiaire supérieur, suivant en cela
le facteur thermo-temporel d'ARRHENIUS, (CONNAN, 1974, CORNELIUS, 1975).
Tout ceci est vrai si le gradient géothermique est constant. Dans les forages de Logbaba
(fig. 4 D), la déflexion des alcanes est à moins faible profondeur en raison d'un
gradient géothermique plus fort d'après les auteurs.

Pour le Bassin de Uinta (fig. 4E), d'après TISSOT et al. (1978) la grande profondeur
est due aussi à un gradient géothermique plus faible et à une vitesse de sédimentation
élevée au cours du Tertiaire inférieur. Le début de la FHP est très semblable à Karlsefni
et Los Angeles (fig. 4G et H) du moins en profondeur. Le gradient géothermique est

beaucoup plus élevé à Los Angeles pour des terrains beaucoup plus jeunes (10 mülions
d'années) qu'à Karlsefni où les couches sont de l'Ecocène inférieur à Danien (60 - 65
millions d'années) et à gradient géothermique normal.

Il nous apparaît donc que la profondeur et la température de la FHP, ou du moins
de son apparition, dépend:
- de la durée d'exposition à la température requise (cf. CORNELIUS, 1975),
- du gradient géothermique, par conséquent de la vitesse de sédimentation et de la vi¬

tesse de subsidence,
- de la nature de la matière organique, kérogène types I et III plus profonds, par

conséquent température plus élevée ou durée plus grande.
Pour déterminer l'influence de chacun de ces facteurs, ü faudrait disposer de valeurs

sûres au sujet du véritable enfouissement, de la véritable température et de la véritable
durée. Or, aucun de ces paramètres n'est évident.

L'exemple de la Ruhr est particulièrement instructif. D'après M. TEICHMUELLER
(1970), R. TEICHMUELLER (1973), BARTENSTEIN et R. TEICHMUELLER (1974),
M. TEICHMUELLER (1975) la houülification aurait duré 12 mülions d'années par un
gradient géothermique aussi élevé que celui du Haut-Rhin. Elle se serait terminée avant
la phase asturienne de plissement (Westphalien D-Stéphanien).

Une telle succession d'événements thermiques a été invoquée pour le massif de

Brahm ainsi que pour les off-shore méridionaux de la Mer du Nord (CORNELIUS,
1975).

Pour remédier à l'imprécision qui entache les valeurs de température et d'enfouissement

actuel, le recours à la réflectance de la vitrinite a été particulièrement poussé.



Fenêtre à huile potentielle et réflectance de la vitrinite

On trouvera une présentation résumée entre les rangs des charbons d'Amérique du
Nord, d'Allemagne et de France, la réflectance de la vitrinite et la fenêtre à huüe
potentielle in KUBLER et al. (1979 b).

La réflectance de la vitrinite peut presque être assimilée à une mesure calorimétrique.

Elle augmente avec le nombre de calories, c'est-à-dire avec la température
corrigée par la durée d'exposition.

La progression de la réflectance avec la profondeur et la température n'est pas
linéaire, mais forme une courbe comme dans le Bassin de Uinta (fig. 6).

Cependant la progression n'est pas toujours aussi uniforme.
Ainsi, dans le Bassin de Douala (forages de Logbaba) alors qu'il existe deux solutions

pour le gradient géothermique (voir fig. 2), qui sont toutes deux linéaires, le gradient R0
manifestement assimüable à deux droites de pente différente (fig. 7). L'intersection se

produit à un R0 de 0,7% environ au début de la FHP le point d'inflexion à 1%

environ, c'est-à-dire au maximum probable de la FHP. Les deux gradients de la réflectance

ne peuvent être expliqués que par deux gradients géothermiques différents que les
courbes des températures actuelles ne reproduisent pas.

Comme on ne connaît aucun cas de rétromorphose de la réflectance, celle-ci est un
excellent paléothermomètre (dans l'hypothèse d'une durée d'exposition constante), on
admettra que la courbe R0 reflète les paléogradients de température. On remarquera par
ailleurs que l'entrée dans les zones sous-compactées se traduit souvent par une anomalie
thermique positive; le sommet de la zone sous-compactée calculée, avec difficulté du
reste par RUMEAU et SOURRISSE (1972) pourrait être éventuellement descendue de

quelques centaines de mètres.
Des anomalies du gradient de R0 à l'approche de champs productifs sont du reste

fréquentes. ROBERT (1976) en a présenté de beaux exemples sur une quinzaine de

puits d'Aquitaine Sud-Ouest.
Si l'on admet que la réflectance peut être comparée d'une part aux rangs des charbons

et d'autre part à la FHP on postule obligatoirement des vitesses de réaction égales

pour des trois type de matière organique. En conséquence le début ou le maximum de
la FHP devrait correspondre au même R0 quelles que soient les profondeurs et
températures actuelles quel qu'aie été le gradient géothermique ou la durée d'exposition.

HOOD <fe GUTJAHR (1972) se sont préoccupés de cette comparaison. Nous avons
reporté leur valeur à la fig.8. On remarquera que les HC extraits sont encore plus faibles

que les alcanes de Logbaba, donc on peut supposer un caractère encore plus «gas-prone»
de la MO qu'à Logbaba. L'échelle de progression des R0 prise comme échelle de
référence n'est malheureusement pas uniforme. Elle se révèle avoir 3 gradients et 2 points
d'inflexions. La progression des R0 avec l'enfouissement est encore plus complexe qu'à
Logbaba.

Il serait préférable de comparer tous les R0 à l'avenir, à partir d'une même courbe
de progression avec l'enfouissement, selon un gradient géothermique moyen et une durée

convenable qui pourrait être de 5 à 20 millions d'années par exemple.
VASSOYEVITCH et al. (1969) ont présenté une telle courbe moyenne de réflectance

qu'ils comparent à la température, à trois gradients géothermiques différents et
au temps d'exposition nécessaire dans chaque cas pour la phase principale de
génération des HC liquides. Pour ces auteurs, par un gradient de 45°C/km, la durée est de
20 à 60 millions d'années. Elle est de 160 à 350 millions d'années pour un gradient de



20°C/km. Il est difficüe de travaüler avec cette relation durée-gradient géothermique
parce qu'en fait le gradient géothermique, même après correction des différents
coefficients de conductibuité thermique, dépend du flux thermique et de l'équuibre entre
les vitesses d'accumulation et les vitesses de subsidence. Aucune de ces trois variables
n'est constante sur des durées qui dépassent 20 mülions d'années. Il nous apparaît plus
logique de se rabattre sur le facteur thermotemporel exprimé ainsi:

log t A/T - B (1)

où CONNAN (1974), par l'application de cette loi aux seuils de la phase principale de

génération d'huüe définis par leur âge et leur température, a trouvé a solution suivante:

Si la durée t est exprimée en mülions d'années et la température T en degrés Kelvin,
la relation devient:

log t=(3.014/T)-6.498 (2)

Pour une durée de 10 millions d'années la température serait, selon cette relation, de

130° C et pour 100 millions d'années, de 81° C. Certes cette relation ne tient pas
compte de la loi exponentielle de montée en température en fonction de l'enfouissement

et de la compaction. Elle exprime tout simplement la durée nécessaire au début de

la FHP par une température moyenne constante.
Une des conséquences assez surprenantes de la relation de CONNAN, c'est qu'elle

validerait les températures enregistrées dans le Paléozofque. Certes le nombre d'exemples
sur lequel repose cette relation devrait être augmenté.

Cependant qu'il s'agisse de la houUlification ou de «Phuüification» («oüfication»)
tous les auteurs partent des mêmes hypothèses.

La maturation de la matière organique est une somme de réactions chimiques dont le

taux dépend de la température et de la durée d'application (le temps: t).
Si n0 est le nombre de réactants au départ

n0
In __=f(t,T) (3)

no
In peut être aussi bien appliqué à la vitrinite, aux alcanes et autres hydrocarbures

qu'aux charbons ou pétroles.

La décroissance du nombre de réactants est assimilée à la loi de décroissance appliquée

à la radioactivité.

no
In -=—-kt (4)

La constante k ou constante du taux de réaction pour une température donnée est

calculée par la relation d'ARRHENIUS:
E

k A exp.
RT

(5)



— où A est le nombre de groupes de molécules réagissant avec chaque autre groupe par
unité de temps, cette grandeur est souvent appelée le facteur d'ARRHENIUS, le
facteur d'impact ou le facteur de fréquence

— et E est l'énergie d'activation en kcal/mole.

Le taux de houiUification ou de «oüification» peut alors être formulé ainsi:

n0
In A ¦ t exp. [- E/Rt] (6)

D'après KARWEIL (1975)) l'équation (6) a servi de base à tous les calculs de taux
de maturation de la matière organique.

L'énergie d'activation est différente pour chaque type de liaison dont l'énergie
nécessaire à la rupture peut être en plus influencée par la longueur des chaînes, la proximité

d'autres groupes fonctionnels ou substitués. C'est pourquoi les auteurs (CONNAN,
1974, TISSOT <fe WELTE, 1978) préfèrent travaüler avec une pseudo-énergie d'activation

ou énergie d'activation apparente.
CONNAN (1974), par l'application de sa loi à 12 exemples, obtient des

pseudoénergies d'activation de 11 à 14 kcal/mole, valeurs remarquablement faibles en accord
avec celles de TISSOT (1969). Pour briser une liaison carbone-carbone CONNAN cite
des E de 56 kcal/mole et TISSOT de 80 kcal/mole. Pour expliquer les faibles valeurs des

énergies apparentes on peut faire intervenir les actions catalytiques des argues.
Cependant l'approche de TISSOT (résumée in TISSOT & WELTE, 1978) nous

semble particulièrement élégante.
La multiplicité des E apparentes, reflet de la distribution des divers types de liaison

de la MO, est représentée par une courbe de fréquence de 0 à 80 kcal/mole. Les types de

kérogènes I, II, et III sont caractérisés par des fréquences et un mode. Celui-ci est à
70 kcal/mole pour le type I (UINTA p. ex.), à 50 pour le type II et à 60 pour le type

III. Cela signifie que, d'après les valeurs choisies par TISSOT, l'énergie pour la génération

d'HC liquides est la plus faible pour le type II. Ce qui confirme donc les faits
concernant Uinta et le Nord-canadien.
Le spectre des énergies apparentes d'activation s'étendant de 8 à 65 kcal/mole, la
matière organique au cours de son transit dans des couches de plus en plus chaudes, passe
donc par toute la gamme de ces énergies apparentes. Tout se passe donc comme si

l'énergie apparente augmentait avec la temérature. Cela expliquerait les faibles valeurs
calculées par TISSOT (1969) et CONNAN (1974) pour le début de la FHP et les valeurs
plus élevées retenues pour les modes des kérogènes II, III et L

Pour la houillification (CONNAN, 1974, citant GALWEY, 1969) et LOPATIN
(1971), l'énergie apparente d'activation est de 24 kcal/mole pour la formation de
benzène à partir de tourbe; elle s'étend de 8.4 à 30 pour la carbonisation natureUe. Pour
TISSOT & WELTE (1978) citant HANBABA et JUNGTEN (1969) eUe est comprise
entre 50 et 65 kcal/mole. KARWEIL (1975) arrive, pour 2 filons de la Ruhr, à 8.4
kcal/mole. Quoique quelques-unes de ces valeurs soient vraiment faibles, leur fourchette
de variation est comparable à celle de la FHP. Peut-être faudrait-ü appliquer à la
houülification la même méthode que ceUe de TISSOT à la «huüification» et admettre
aussi que l'énergie apparente d'activation croît avec la température?

Cette hypothèse serait renforcée par les 4 «sauts» constatés par M. TEICHMUELLER
(in STACH et al., 1975) dans la progression comparée de la réflectivité de la vitrinite et
des paramètres chimiques de la houülification.



Le premier saut (R0 0.6%, MV: 43% et C: 80% env.) marque la fin de la forte
diminution de l'humidité (moisture) et le début d'un gradient négatif plus élevé des

teneurs en matières volatiles. Le second saut (R0 1.3%, MV: 29% et C: 87%)
correspond à une réduction marquée de l'oxygène par perte de CO2 et H2O formés. Les
troisième et quatrième sauts, sont marqués par un départ plus énergique encore de

l'hydrogène sous forme de méthane et par une condensation accrue des carbones en forme
de cycles (aromatisation).

Certains de ces sauts se marquent dans des transformations accrues de comportement
des autres macéraux. Par exemple le premier qui correspond à peu près au passage des

Braunkohle au Steinkohle, des lignites au charbon est marqué par un même saut dans les

liptinites. Le second dans les exinites dont la réflectance augmente si fortement qu'elle
pourra égaler celle de la vitrinite et même la dépasser (STACH, 1975, in STACH et al.,
1975).

Or, si l'on compare, d'après les rapports élémentaires O/C et H/C, les kérogènes de

TISSOT & WELTE (1978) et les macéraux de VAN KREVELEN (1961), les exinites
auraient une composition se rapprochant de celle du kérogène II, tandis que la vitrinite
est typique du kérogène III.

Tout indique donc que dans la houülification il doit exister des spectres de distribution
des énergies d'activation avec, suivant les macéraux et les charbons, des modes différents.

Si ceci est vérifié on doit en conclure que la réflectance de la vitrinite des charbons
doit se corréler le mieux avec les kérogènes de type III, celle des liptinites-exinites avec

ceux du type IL
Dans la corrélation des FHP avec R0 de la fig. 8, le début de la génération des HC

liquides est à peu près le même pour HOOD & GUTJAHR (1972) et pour le Bassin de

Doulala: R0 0.6 à 0.65%. Dans les 2 cas le maximum de génération se situe à 0.8% R0
environ. Il n'est dès lors pas étonnant que le maximum de la FHP de Uinta - kérogène
de type I, corresponde à des R plus forts: 1.1%. On pourrait de cette manière
comprendre aussi pourquoi certains auteurs voient le début de la FHP à 0.5% RQ. Il s'agit
là d'une comparaison d'un kérogène de type III: la vitrinite à un kérogène de type IL
Karlsefni (fig. 8 D) pourrait, par certains de ses échantulons, être assimuée à un tel kérogène

(début de la FHP à 0.5% R0).
En conclusions la comparaison directe de la réflectance de la vitrinite à la FHP doit

tenir compte de la nature des kérogènes. Dans certains cas on devrait préférer la réflectance

des liptinites-exinites, kérogène de type II ou presque.
Plus généralement les rangs des charbons pourront mieux être comparés à la

zonéographie des HC lorsqu'on disposera d'un modèle analogue, pour les charbons, à celui de

TISSOT pour les kérogènes, c'est-à-dire le classement des énergies apparentes d'activation,

leurs fréquences et leur mode.
Il subsiste toutefois d'autres difficultés dans ce type de comparaison l'une est la

pression.

Le rôle de la pression

Dans les charbons, la pression peut amener à un confinement empêchant l'échappement

des gaz produits par la réaction chimique et retardant ainsi la houülification et
l'évolution des macéraux (STACH et al., 1975, p.45).
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Pour KARWEIL (1975) contrairement aux kérogènes disséminés dans les roches qui
bénéficient ainsi d'un réseau poreux plus perméable, les pores dans les charbons sont si

ténus, la pression capillaire si forte, jusqu'à 1 kbar, que les gaz produits ne peuvent
expulser les produits huileux formés. Le confinement de cette phase favorise les réactions
solide-liquide, il en résulte parallèlement une viscosité qui s'étend de celle des liquides à
celle de la matière solidifiée. Le taux de réaction des processus d'houillification s'en
trouve fortement affecté. En effet, par l'augmentation de la température, liquides
visqueux et solides commencent à réagir sous la forme d'une dissolution des solides ou des

produits solidifiés, augmentant ainsi le facteur d'ARRHENIUS et diminuant les énergies
d'activation. Pour KARWEIL donc une subsidence rapide, accompagnée par une
augmentation rapide de la pression géostatique, favorise le rapprochement des réactants,
augmente donc aussi le facteur d'ARRHENIUS et diminue l'énergie d'activation.
Interprétant les travaux de HUCK et PATTEISKI (1955), l'auteur remarque que l'influence
de la pression, confinant les phases fluides, «retarde» les critères chimiques utuisés pour
la zonéographie des rangs, mais favorise l'orientation des «systèmes aromatiques» donc
l'augmentation de la réflectance ou de la résonnance magnétique électronique.

Cependant, comme la maturation de l'huminite-vitrinite s'accomplit aussi par une
transformation chimique, ü nous apparaît qu'Ü serait bon de préciser dans quel domaine,
ou à partir de quel rang de quel charbon, l'orientation physique du «système aromatique»

dans le champ d'une pression de type hydrostatique s'opère de telle manière

qu'elle en augmente la réflectance de la vitrinite par exemple.
Nous aurions tendance à croire que les pressions anormales auxquelles fait appel

KARWEIL auraient aussi pour effet de retarder la réflectance de la vitrinite, du moins
jusqu'à la fin de la FHP, c'est-à-dire au second saut de houülification.

Pour les roches argüeuses, des subsidences rapides sont à l'origine de pressions de

formation anormales, comme dans les zones de sous-compaction. Ces pressions peuvent
aussi avoir comme conséquences de retarder l'évolution des kérogènes par confinement
des gaz et liquides produits. En principe eues peuvent aussi avoir comme conséquence de

diminuer le facteur d'ARRHENIUS et augmenter l'énergie apparente d'activation.
Comme au droit de ces zones les gradients géothermiques sont souvent plus élevés, U y a

compétition entre l'effet retardateur des pressions anormales et l'effet de la température
plus élevée.

Par aüleurs ces zones sous-compactées sont peu perméables. Elles se signalent par des

teneurs en gaz HC adsorbés et en EO plus élevés. On admet que la migration n'a pas eu
lieu. Cela pose la question fondamentale de la signification de EO pour l'exploration. En
effet si les EO sont élevés, cela signifie que toutes les conditions de formation d'HC
liquides sont réalisées, que le kérogène est du type II, éventuellement du type I. Cela

signifie aussi que les HC n'ont pas migré.
Si la migration a eu lieu, les teneurs que l'on peut extraire doivent être faibles. Cette

difficulté logique est préoccupante mais ilya plusieurs moyens de la résoudre. Par

exemple, compte-tenu du type de kérogène, de la température, du temps, on peut estimer

la quantité d'extraits formée. La différence entre la quantité réellement mesurée et
la quantité que l'on devrait trouver, peut donner le volume migré.

Il n'en reste pas moins que de faibles extraits peuvent avoir une double signification:
matière organique du type xylo-herbacé ou migration. Cette ambiguïté explique la raison

pour laquelle des études sont nécessaires sur la composition même des extraits, celle de la
matière organique insoluble ou sur le comportement de la fluorescence pour des kérogènes

encore en contact avec leurs produits de réaction et ceux qui les ont perdu par
migration.

11



La matière organique dispersée (MOD) dans les roches, contrairement aux charbons,
bénéficie du réseau poreux et perméable de celles-ci. On peut imaginer que les produits
de transformation de la vitrinite par exemple sont plus facilement évacués que dans les
charbons. De là viendraient peut-être les écarts constatés entre les réflectances (toutes
conditions étant égales par ailleurs) des shales, des calcaires, des grès ou des filons
charbonneux. Selon les résultats rapportés par BOSTIK et FOSTER (1975), R0 augmente
des grès, par les sütstones, les argiles, aux charbons selon donc des perméabilités décroissantes.

Cela serait peut-être le signe que pour l'augmentation de la réflectance, la
présence des produits de transformation est nécessaire (cf. KARWEIL, plus haut).

Cela signifie en tout cas que les R0 doivent être comparés par isolithologie. On en
concluera que le rôle de la pression est encore bien ambigu. D'un point de vue purement
chimique, une pression exerçant un confinement retarde les vitesses de réaction mais
accélérait l'augmentation de la réflectance de la vitrinite. Pour le moment, dans la maturation

de la MOD ü n'y a pas d'exemple pour préciser si la génération des HC liquides suit
la loi du premier ou du second type.

Pratiquement on retiendra qu'en toute logique la maturation conduisant à la FHP
est difficüe à corréler aux rangs des charbons. Elle ne devrait être comparée qu'aux
macéraux de la matière organique dispersée, R0 de la vitrinite et si possible à la liptinite
(exinite) suivant la nature du kérogène. Les R0 ne devraient être comparés que par
isolithologies.

Influence de la migration

En général la migration se fait des roches-mères plus profondes vers les réservoirs
moins enfouis. Cette migration s'accompagne d'une migration de calories. On sait, d'après
toutes les études géothermiques, que les transferts de chaleur sont beaucoup plus efficaces

par les vecteurs fluides que par la conductibilité thermique des roches.
Si la composante verticale de la migration est importante, la différence de température

entre les roches-mères et les roches-magasins peut-être forte.
On doit admettre que ces anomalies thermiques sont susceptibles d'augmenter la

réflectance de la vitrinite, par exemple. Il n'est pas exclu que les sauts de R0, enregistrés
par ROBERT (1976) en Aquitaine, soient provoqués par la migration. Les R0 passent
de 0.5 à 2.0% sur quelques centaines de mètres. L'épaisseur de cette zone de transition
est la plus faible au droit des champs productifs, la plus forte sur les flancs. Elle disparaît

au N vers Parentis et à l'E vers Tarbes. L'élévation de la réflectance ne serait alors

que le résultat de l'élévation de la température due à la migration des fluides, dans notre
cas les gaz de Lacq.

La réflectance devrait alors être interprétée comme une conséquence de la migration
des HC et non comme un indicateur d'un stade de transformation de la matière organique

anté-migration.

Zonéographie de l'évolution de la matière organique: Brèves conclusions

La FHP peut être définie par la progression des extraits organiques et dans ceux-ci

par la progression des HC. Pour les kérogènes type III l'augmentation de la parité des

n-alcanes précise le maximum de la FHP.
La profondeur et la température peuvent varier avec la nature du kérogène; début

et maximum dépendent du type de kérogène reflétant ainsi la distribution par fréquen-
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ces des énergies apparentes d'activation. La comparaison de la FHP peut-être tentée
avec la réflectance de la vitrinite, mais de préférence dispersée dans les roches et en
respectant si possible l'effet lithologique. Cette comparaison doit aussi tenir compte du

type de kérogène. Elle devrait être la plus efficace avec les kérogènes type III, corrigée
pour la comparaison avec les types II et I.

FHP et rangs des charbons forment 2 zonéographies parallèles qu'on ne peut corré-
ler entre elles par le biais de la réflectance de la vitrinite qu'en tenant compte des conditions

particulières d'aromatisation tant dans les roches que dans les filons de charbons.
Les pressions anormales des zones sous-compactées peuvent biaiser la validité des

indicateurs chimiques et physiques.
La migration peut élever les R0.
La somme de ces facteurs perturbants n'interdit pas une comparaison qualitative

entre les différentes échelles, au contraire, mais elle rend difficüe une comparaison
quantitative.

C'est pourquoi on a souvent recours à une échelle comparative des transformations
minéralogiques.
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« Fig. 1

«Fig.
T

Données d'analyse et schématisation de la fenêtre à huile potentielle
D'après LE TRAN et al. (1974) légèrement modifié.
A. Distribution des extraits organiques avec la profondeur à partir de plusieurs forages du

Jurassique-Crétacé d'Aquitaine Sud-Ouest. Les résultats s'ordonnent selon une courbe
enveloppe à l'intérieur de laquelle de nombreux extraits ont des valeurs plus faibles.

B. Schématisation de la fenêtre à huile par la courbe enveloppe des extraits (HC=*C 15, ré¬

sines et asphaltènes). Les valeurs maximales des HC dessinent aussi une courbe
enveloppe. En profondeur on notera l'augmentation brusque des gaz et du H2 S (particulier
à ce bassin carbonate) en relais de la fenêtre à huile potentielle.

Fenêtre à huile potentielle des forages de Logbaba, Crétacé sup., Cameroun
D'après ALBRECHT (1969), ALBRECHT & OURISSON (1969), RUMEAU & SOURISSE
(1972).
On notera que pour reproduire la courbe d'ALBRECHT & OURISSON,l'échelle de référence
a été multipliée par 10. Les HC sont 10 fois plus faibles qu'en Aquitaine; les seuls indices
sont du gaz avec un peu de gazoline (GOR 10000).
Le kérogène est de type III (DURAND et al., 1976) donc plutôt à «gaz prone».
Le gradient géothermique (trait continu) est celui d'ALBRECHT & OURISSON. Le second
gradient (étoiles et traitillés) a été calculé d'après les températures et profondeurs de RUMEAU

& SOURRISSE. Nous ne croyons pas que ces gradients représentent les gradients au

moment de la maturation.
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Fig. 3 Fenêtre à huile d'un kérogène type I
Bassin de Uinta, Green River Shales. D'après TISSOT et al. (1978).
Tout au long de la colonne sédimentaire le kérogène I donne des extraits organiques
abondants, les valeurs maximales sont supérieures à 200 mg/g. Une seule valeur s'écarte (sup. à
500 mg/g). Les valeurs brutes ne dessinent pas une FHP. Par contre les HC, dans ces
extraits, arrivent à des teneurs comparables à celle d'Aquitaine: 200 mg/g et définissent bien la
FHP. En rapportant les extraits organiques au «useful carbon» c'est-à-dire le carbone
organique pyrolysable et le carbon organique extractible par solvant, TISSOT et al. ont retrouvé
un Maximum qu'ils ne définissent pas comme LE TRAN et al., par une courbe enveloppe
mais par une courbe moyenne.
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< Fig. 4 Profondeur comparée des FHP
A. D'après TISSOT & WELTE (1978).

Dévonien sup., 350 millions d'années, Ouest Canada, Est Sahara.

D'après LOUIS & TISSOT (1967).
Bassin de Paris, Jurassique inf. 180 millions d'années.

D'après LE TRAN et al. (1974).
Bassin d'Aquitaine Sud-Ouest, 160 à 110 millions d'années.

D'après ALBRECHT (1969), ALBRECHT & OURISSON (1969),
RUMEAU & SOURISSE (1972).
Bassin de Douala, Crétacé.

E. D'après TISSOT et al. (1978).
Bassin de Uinta, Green River Shale, 50 millions d'années.

F. D'après TISSOT & WELTE (1978).
Afrique occidentale, Tertiaire, 35 millions d'années.

G. D'après EASTCAN and ASSOCIATES et INRS-PETROLE.
Labrador offshore, 65 à 50 millions d'années.

H. D'après PHILIPPI (1965).
Bassin de Los Angeles, 10 millions d'années.
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Fig. 5 «Liquid Window concept»
D'après PUSEY III (1973).
Existence des productions d'huile en fonction de la profondeur et des gradients géothermiques,

selon PUSEY. Nous avons superposé les FHP dont le gradient géothermique était publié.

Aux limites figurent les températures calculées d'après les gradients géothermiques et
les profondeurs indiquées.
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< Fig. 6 Comparaison FHP, Kérogène type I, réflectance de la vitrinite R0
D'après TISSOT et al. (1978). Bassin de Uinta.
La progression de R0, avec la profondeur, est continue, en forme de courbe. Le maximum
de la FHP correspond à un R0 supérieur à 1%.
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Fig. 7 Fi/i>, kérogène type III, R0, température, sous-compaction, disparition des

smectites, de la kaolinite, cristallinité et migration des pics de diffraction
Logbaba, Cameroun.

D'après ALBRECHT (1969), RUMEAU & SOURRISSE (1972), DUNOYER DE SEGON-
ZAC (1969), TISSOT & WELTE (1978) et SNPA, inédit.
La rupture de la progression R0/profondeur, détermine 2 gradients et correspond au maximum

des alcanes extraits. Sous-compaction, disparition des smectites, fin de la migration des

pics interstratifiés-smectites et de la diminution rapide de l'indice d'aigu du complexe smec-
tite-interstratifiés (exprimé en angle de diffraction 20Cu Kq, multiplié par 10) se produit
500 m plus haut pour un R0 de 0.6%.
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Fig. 8 Comparaison des FHP et R0
A. D'après HOOD & GUTJAHR (1972).

HC/C sont faibles, matière organique charbonneuse, kérogène type III.
B. Logbaba (cf. fig. 7) HC/C.
C. Uinta (cf. fig. 6) HC/C.
D. Karlsefni EO/C. La FHP ne fait que débuter, elle est tronquée par un changement draconien

dans le type de MO qui passe du type II probable au type III.
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