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Résumeé

L’une des problématiques environnementales majeures et actuelles conduisant a la
dégradation des sols et a la perte des terres est I'érosion hydrique. Dans ce contexte, la formation
de cro(te de battance a la surface du sol joue un réle clef dans le processus d’érosion hydrique
car elle limite l'infiltration de I’eau et favorise son ruissellement en surface. A la suite
d’événements pluvieux, la formation de crolte de battance résulte de la réorganisation en
surface des particules de sol, notamment les particules les plus fines comme les minéraux
argileux. Les différents stades de formation d’une crolte de battance sont généralement
observés par I’étude micromorphologique de leur structure interne. Si les conditions
physico-chimiques du sol jouent un réle essentiel sur la structuration des croltes de battance a
travers leur impact sur les minéraux argileux, I’interprétation des mécanismes a I’ceuvre reste
limitée car 1’identification des particules argileuses impliquées restent délicates. L’objectif de
cette thése est ainsi de caractériser la minéralogie et I'organisation des argiles pour améliorer
notre compréhension sur les mécanismes de formation des croltes de battance en fonction des

conditions physico-chimiques du sol.

Le panel d’échantillons de surface de sol est issu du site expérimental de longue durée
des 42 parcelles de 'INRAE de Versailles. L’atout majeur de ce dispositif est d’offrir la
possibilité de comparer I’effet des conditions physico-chimiques sur la formation de croGte de
battance grace a ’apport de différents traitements chimiques appliqués depuis plus de 90 ans
sur le méme sol. Dans un premier temps, le coeur des échantillons de crolte de battance a
structure conservée a été analysé au microscope électronique a balayage a partir de mosaique
d’images en électrons rétrodiffusés a 1’échelle centimétrique afin de proposer une description
micromorphologique des différentes structures observées. Sur la base de ces observations, des
zones d’intérét représentatives ayant des surfaces pluri-millimétriques ont été sélectionnées
pour étre cartographiées en microdiffraction 2D de rayons X (UDRX-2D) au synchrotron
SOLEIL sur la ligne CRISTAL. Les données spatialisées de uDRX-2D ont ensuite été traitées
pour cartographier la distribution spatiale des différents minéraux argileux (chlorite, illite,
kaolinite) par I’intensité de leur signal et leur organisation propre a travers le degré d’orientation

préférentielle des particules.



L’interprétation des données micromorphologiques et minéeralogiques spatialisées a
permis de mettre en évidence de faibles différences entre les zones d’érosion de départ montrant
au global des organisations isotropes et appauvries en particules argileuses sans différenciation
minéralogique. En comparaison, les zones de dépdt montrent des signatures trés contrastees
entre les traitements chimiques étudiés. Les anisotropies les plus marquées ont été observées
sur des dépdts tres fins (d’épaisseur <150 um) pour la parcelle sous NaNOz et celle sans
traitement, modérément acide avec une différenciation minéralogique des argiles probablement
lice a une ségrégation en taille des particules lors de leur sédimentation dans une
microdépression. Les traitements basiques (CaCO:s) et tres acide ((NH4)2HPO4) présentent des
séquences de dépot quasi-isotropes a faiblement orientées sans variation minéralogique notable,
tres probablement en lien avec le transport de micro-agrégats. Pour finir, les différentes
signatures minéralogiques et organisationnelles des minéraux argileux au sein des différentes
séquences de dépot sont discutées afin d’améliorer notre compréhension des mécanismes

conduisant & la formation des croQtes de battance pour un contexte physico-chimique donné.

Mots-clefs : crolte de battance ; microstructure ; diffraction des rayons X en 2D ; synchrotron ;

minéraux argileux ; orientation des particules, spatialisation.



Abstract

One of the main environmental issues leading to soil degradation and land loss is water
erosion. In this context, the formation of soil crust plays a key role in the process of water
erosion because it reduces the water infiltration and increases the runoff. Following rainfall
events, soil crust formation results from the inner reorganization of soil particles, especially the
finest particles such as clay minerals. The various stages of soil crust formation are
conventionally studied by the micromorphology. If physico-chemical conditions of the soils
play an essential role on soil crusting through their impact on the behavior of clay particles, the
interpretation of the mechanisms involved is still delicate because of the identification of the
clay minerals remains complex. The objective of this PhD thesis is thus to characterize the
mineralogy and organization of clay minerals to improve our understanding on the mechanisms

leading to soil crusting in relation with the physico-chemical conditions.

The panel of topsoil surface studied is from the long-term experimental site of the
forty-two plots from INRAE of Versailles. The main benefit of this site is to offer the
opportunity to compare the effect of physico-chemical conditions thanks to the contribution of
different chemical treatments applied for more than 90 years on the same soil. Firstly,
undisturbed soil crusts were analyzed with a scanning electron microscope using mosaics of
backscattered electron images at the centimeter scale to propose a micromorphological
description of the different structures observed. Based on these observations, multi-millimeter
representative areas were selected and mapped by using synchrotron micro X-ray diffraction
using a flat bi-dimensional detector (2D-uXRD, SOLEIL synchrotron, CRISTAL beamline).
The spatialized data (75 x 75 um resolution) of 2D-uXRD were then processed to map the
spatial distribution of the different clay minerals (chlorite, illite, kaolinite) and their own

organization through the degree of preferential orientation of the particles.

The interpretation of the micromorphological and mineralogical spatial data highlighted
weak differences between the erosion zones, which show overall isotropic organizations
impoverished in clay particles without significant mineralogical differentiation. In comparison,
the depositional zones show very contrasting signatures between the physico-chemical
treatments studied. The most marked anisotropies were observed on fine deposits (thickness
<150 pm) for the sodium treatment (NaNOs) and for the moderately acidic soil without

treatment with, in addition, a mineralogical differentiation of the clay minerals due to a



segregation in particle size during their settling in a micro-depression. The basic (CaCO3) and
very acidic ((NH4)2HPOQO4) treatments show quasi-isotropic to weakly oriented deposits without
significant mineralogical variation, related to the transport of micro-aggregates. Finally, the
mineralogical and organizational signatures of the clay minerals within the different
depositional sequences are discussed to improve our understanding of the mechanisms leading

to soil crusting for a given physico-chemical context.

Keywords: soil crust; microstructure; 2D-X-ray diffraction; synchrotron; clay minerals;

particle orientation, spatial distribution.
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Introduction générale

1 Introduction générale

1.1 Problématique de I’érosion hydrique du sol

1.1.1 Le sol, une ressource non renouvelable a I’échelle humaine

La définition du sol en tant que ressource non renouvelable a 1’échelle humaine a émerge

depuis les derniéres décennies. Si la notion de ressource est évidente dans le cas de I’air ou de

I’eau, qui constituent des milieux directement nécessaires a la vie humaine, consideérer le sol

comme une ressource reléve d’une conceptualisation indirecte liée au capital et aux services

qu’il offre (Walter et al. 2015). Le sol peut ainsi étre défini comme un capital naturel : un stock

de matiéres et d’information contenu dans un écosystéme (Costanza et al. 1997), apportant des

services écosystémiques qui correspondent aux bénéfices que les écosystéemes procurent aux

hommes (Millennium Ecosystem Assessment 2005). Le positionnement du sol comme

ressource s’illustre a travers les quatre catégories des services écosystémiques qui lui sont

associées :

Les services d approvisionnement. 11 s’agit de ’ensemble des productions issues du sol
(Palimentation, la biodiversité, les matériaux pour la production de I’énergie, du bati ou
du textile) et de son role comme support physique pour le vivant et les infrastructures
humaines. En prenant 1’alimentation comme exemple majeur, plus de 90 % des besoins
nutritionnels de I’humanité sont couverts par des produits végétaux ou animaux produits
directement ou indirectement par les sols (FAO 2015).

Les services de régulation. A I’interface de I’atmosphére, la biosphére, la lithosphére et
de I’hydrosphere, le sol est un compartiment majeur du stockage, de la transformation
et du transfert pour les grands cycles de I’eau, de I’air et des éléments naturels (C, N, O,
P, K, etc.) ainsi que pour les flux d’origine anthropique. A titre d’exemples, la capacité
de stockage de I’eau du sol est supérieure a celle de I’atmospheére et des rivieres (de
I’ordre de 50 a 400 litres par metre carré), et dans le cas du cycle du carbone, la quantité
de carbone organique estimee dans les 30 premiers centimétres des sols a 1’échelle
globale est supérieure a celle présente en cumulée dans la végétation et 1’atmosphére
(1500 milliards de tonnes de carbone dans les sols contre 600 milliards et 720 milliards

pour la végétation et I’atmosphére, respectivement, d’aprés Watson et al. 2000).



Introduction générale

iii) Les services culturels. Le sol est ici un élement prépondérant de la structuration des
paysages, de la conservation des éléments (pré-) historiques de 1’activité humaine et il
joue un role sur les fondements culturels des civilisations (philosophique, artistique ou
religieux). 1l peut aussi étre a I’origine de 1’organisation des populations d’un territoire
et, par conséquent, des hétérogénéités socio-économiques de ce dernier (cas de la
relation établie entre des résultats électoraux de 2000 des Etats-Unis et la géologie du
pays, https://stevedutch.net/research/elec2000/geolelec2000.htm).

iv) Les services d’auto-entretiens. Ces services correspondent a 1’aptitude du sol a
maintenir dans le temps les autres services écosystémiques mentionnés. En d’autres
termes, il s’agit de la capacité du sol a se former continuellement tout en assurant sa
résistance ou sa résilience face aux menaces qui tendent a dégrader ses propriétés

physiques, chimiques et biologiques.

Si les services d’approvisionnement, de régulation et culturels du sol permettent de le
définir comme une ressource, les services d’auto-entretiens laissent apparaitre la problématique
de ressource non renouvelable a 1’échelle humaine. En effet, les ordres de grandeur de la
formation naturelle des sols sont de 0.04 a 0.08 millimétre par an, soit moins d’un centimétre
par siécle (Stockmann, Minasny, et McBratney 2014). Actuellement, la notion de ressource non
renouvelable prend sens. Les bilans a I’échelle de la parcelle a celle de la planéte indiquant que
la quantité de sol qui se forme tend a étre inférieure a celle qui est perdue. Par exemple, I’Europe
perd en moyenne 1.2 tonnes de sol par hectare et par an, une perte de plus de 1 tonne étant
considérée comme irréversible. Ce bilan négatif montre une perte des terres et face a cet enjeu
majeur, les principales menaces résultant de 1’activité humaine ont été identifiées. Les huit
menaces considérées par la Commission Européenne dans le cadre de la Stratégie thématique
en faveur de la protection des sols (2006) sont : la perte en matiere organique, la contamination,
I’imperméabilisation, le tassement, la perte en biodiversité, la salinisation, 1’acidification et
I’érosion. Parmi ces huit menaces qui concurrent a la dégradation des sols, 1’érosion et

spécifiquement 1’érosion hydrique est ici ciblée.

1.1.2 L’érosion hydrique, une menace actuelle du sol

L'érosion hydrique correspond au détachement, au transport et au dép6t de particules de
sol a la suite d’événements pluvieux et au ruissellement (Figure 1.1). Le transport des particules
par ruissellement se développe soit lorsque la quantité d’eau de pluie devient supérieure a la

capacité d’infiltration a la surface du sol (ruissellement « Hortonien »), soit lorsque la pluie
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arrive sur un sol partiellement ou totalement saturé en eau (ruissellement par saturation).
L'érosion hydrique se manifeste selon des faciés distinctifs a la surface du sol qui peuvent
s’associer dans I’espace et dans le temps, i.e., i) I'érosion de versant diffuse ou en rigoles

paralleles et ii) I'érosion lineaire ou concentree de talweg (Figure 1.1).

Figure 1.1. Figures d'érosion diffuse (ou d’érosion en nappe) ((a) fleche rouge) et d’érosion linéaire concentrée :
en rigole ((a) et (b) fleches blanches) et par ravinement ((b) fleche noire). Photos adaptées de Y. Le Bissonnais
d’apres Leguédois (2003).

Les différentes formes prises par ce phénomene érosif constituent une menace majeure
pour les sols car elles conduisent a la perte des terres en place et a leur entrainement a 1’exutoire,
vers les cours d’eau. La perte annuelle des terres est estimée a 25 milliards de tonnes a I’échelle
globale (Girard et al. 2011). La Commission européenne estime que 1’érosion hydrique affecte
17 % de la surface de 1I’Europe (26 millions d’hectares, Figure 1.2). Les récentes estimations
du Commissariat général au développement durable (2018) indiquent que les pertes liées a
I’érosion hydrique sont de 1.5 t/ha/an en moyenne en France, avec une forte variabilité. Les
différents facteurs engendrant cette importante variabilité sur I’impact de 1’érosion hydrique
sont le type de sol, le climat, la topographie et I'occupation du sol. Ainsi, I’impact de I'érosion
hydrique est d’autant plus important que le sol est limoneux, soumis a de fortes pluies, sur une
pente prononcée, et qu’il ne présente pas de couverture végétale. A titre d’exemples, les
vignobles sont les plus impactés et les sols limoneux de grandes cultures intensives peuvent
présenter une érosion supérieure a 2t/ha/an sur 20% de la surface cultivée
(Centre-Val de Loire, Est de la Normandie, Tle-de-France, Hauts-de-France).
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Ces données quantitatives sont aussi a mettre au regard de la nature des terres perdues.
En effet, I’érosion hydrique affectant I’horizon organo-minéral & la surface du sol impacte
directement les constituants réactifs (minéraux argileux, matiéres organiques) qui conférent au
sol sa fertilité. Outre la baisse de la fertilité du sol en place, les autres conséquences notables
de I’érosion hydrique sont, a I’amont, une potentielle diminution de la réserve utile en eau, la
destruction des semis et plants dans les zones impactées, et a 1’aval, localement, le
déclenchement d’écoulements boueux pouvant détériorer les installations humaines (batiments,
routes, etc.), et a I’échelle régionale une pollution des eaux de surface liée a la charge en

particules en suspension.

A P’échelle de la parcelle (de 50 & 500 m2), le principal facteur de déclenchement de
1’érosion hydrique est la modification de la structure agrégée a la surface du sol qui est générée
par I’'impact des gouttes de pluie. Ce phénomeéne dit de battance, commun aux sols limoneux
d’Europe, conduit a la formation en surface d’une croite résultant de 1’éclatement des agrégats
et du dépdt sur place des particules. Cette réorganisation a la surface des particules abaisse la
rugosité et diminue la porosité de surface ce qui limite I’infiltration de 1’eau de pluie et
encourage le ruissellement et le transport des particules de sol (Moore et Singer 1990). Si les
grandes tendances montrent que I’abaissement de la teneur en matiére organique et une
proportion majoritaire de limons facilitent leur formation (Mucher et De Ploey 1977; Pagliai,
Bisdom, et Ledin 1983), I’expression des changements qui s’opérent a la surface du sol peuvent
prendre des formes trés diverses et de nombreuses morphologies de croltes ont été decrites.
L’approche micromorphologique d’étude des crotites de battance a donc été développée afin de

comprendre les processus complexes de leur mise en place, dans le temps et dans 1’espace.
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Figure 1.2. Carte des taux de perte en terre (t/ha/an) par érosion hydrique dans I'Union Européenne. D'apres
Panagos et al. (2015).
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1.2 Déclenchement de I’érosion hydrique: la formation des
croQtes de battance

La terminologie et la classification des crodtes de battance sont extraites des travaux de
West et al. (1992) ainsi que de Bresson et Valentin (1994) et ont été récemment synthétisées
dans le chapitre de Williams et al. (2018). Les crodtes de battance y sont classees en trois types,
i) les croQtes biologiques qui sont des communautés vivantes de lichens, de cyanobactéries,
d'algues ou de mousses qui poussent sur et prés de la surface du sol et opérent tel un « liant »
entre les particules de sol, ii) les croltes chimiques qui sont des croltes de sel(s) développées
dans les sols a forte salinité par évaporation et iii) les croltes physiques qui sont celles qui se
forment principalement dans le contexte de 1’érosion hydrique des sols cultivés et ceux des

régions tempérées et (semi-) arides (Shainberg 1992).

D'apres Bradford et Huang (1992), la susceptibilité du sol a la formation de crodte
physigue de sol dépend d'un ensemble de processus physiques, chimiques et biologiques du sol,
fortement influencés par les conditions climatiques et pédologiques (texture et minéralogie du
sol) qui prévalent lors de sa mise en place. En effet, la micromorphologie de la crolte de
battance formée dépend de la texture initiale du sol (Figure 1.3). Leur épaisseur varie de moins
de 1 mm a5 cm et sont plus denses que le sol sous-jacent. Dans tous les cas I’impact de gouttes
de pluie sur la surface du sol est I’élément déclencheur de la dégradation du sol par érosion
hydrique. Ce mécanisme physique entraine la désintégration des agrégats a la surface, diminue
la cohésion du sol et entraine la dispersion des particules. Le terme « d’effet splash » est souvent
cité (Mclintyre 1958b; Miicher, de Ploey, et Savat 1981; Clegg, Farres, et Poesen 1999) faisant
référence a I’éclaboussure générée par I’impact de gouttes de pluie qui favorise la dispersion
des particules de sol. Cette premiere transformation conduit a I’apparition d’un premier stade
de développement de la crolte physique : la crolte dite structurale (Figure 1.3). Elle méne a
une premiére réduction de la perméabilité du sol en remplissant les pores inter-agrégats par des
particules détachées, généralement de petite taille (MclIntyre 1958a; Chen et al. 1980; Onofiok
et Singer 1984; Paradelo, van Oort, et Chenu 2013). La porosité évolue en termes de taille, de
nombre et de disposition des vides (Valentin et Ruiz Figueroa 1987; Bresson et Boiffin 1990;
West, Chiang, et Norton 1992; Bresson et Valentin 1994). La crodte structurale est classée en
quatre catégories (Figure 1.3) selon sa micromorphologie qui est contrdlée par la texture et les

conditions d’humidité du sol.
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)] La crodte disruptive. Elle se forme dans les sols a texture limoneuse. Les agrégats
éclatent par effet combiné de 1’énergie d’impact des gouttes de pluie et de I’entrée rapide
de I’eau, par capillarité, qui entraine la fissuration des agrégats lors de 1’échappement
de TI’air présent initialement (Le Bissonnais et al. 1996). La forte dispersion des
particules engendrée peut conduire a la séparation entre les particules fines d’argiles et
de limons qui s’infiltrent pour former une couche enrichie en particules fines
(« washed-in layer »), sous-jacente a une couche de grains de sables ou de limons lavés
(« washed-out layer ») (Mclintyre 1958b). Les particules fines restées en suspension
peuvent ensuite se déposer sur la couche de grains lavés lors du séchage sous la forme
d’une couche peu épaisse de particule fines (« skin seal ») (West, Chiang, et Norton
1992).

i) La crolte de coalescence (ou crodte d'aggradation). Toujours dans un sol limoneux,
elle se développe lorsque des agrégats de la surface initiale se soudent entre eux sous
I'impact de gouttes de pluie pour ne former qu’une seule couche superficielle (Bresson
et Boiffin 1990; Kwaad et Miicher 1994). La densité plus élevée de la surface remaniée
entraine une diminution du détachement des particules par éclaboussure des gouttes de
pluie. Le facteur qui tend a favoriser la formation d’une croite de coalescence par
rapport & une croQte disruptive est I’humidité du sol (Le Bissonnais et Bruand 1993), la
cro(te de coalescence se mettant en place dans un sol humide (généralement en hiver).

iii) La crodte de tamisage. Elle se trouve dans les sols a texture sableuse. Néanmoins, en
fonction du rapport limon/sable d’un sol, il n’est pas impossible de retrouver une
structure intermédiaire avec celle d’un sol plus limoneux. L’ impact de gouttes de pluie
amorce un processus de tri granulométrique : une couche superficielle a grains grossiers
recouvre une couche a grains plus fins.

iv) La crodte d'érosion. Il s’agit d’un cas particulier ou la micromorphologie est
directement liée au processus d’érosion (Bresson et Valentin 1994). Elle est caractérisée
par ’enlévement sélectif des grains grossiers qui peuvent étre restés en surface apres
Iinfiltration plus en profondeur des particules fines lors d’un précédent épisode
pluvieux. La couche résultante en surface du sol devient alors une fine couche de

particules fines non orientées.

La premiere étape de formation de la crolte physique favorise l'augmentation du
ruissellement et donc du transport de particules de sol. Les particules fines transportées en

suspension vont alors se déposer dans les zones de dépression pour former une crolte
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sédimentaire (ou de dépdt) (Figure 1.3). Ce stade final de formation est atteint lorsque
I’apparition de flaques d’eau en surface est observee. Il est possible qu’il y ait une succession
de dépdts sédimentaires a la surface du sol, notamment dans les zones de depression, dont
I’épaisseur totale peut étre de plusieurs centimetres. Dés lors, chaque dépdt sédimentaire
correspond a la formation d’une flaque d’cau en surface. Aussi, le type de particules déposées
ainsi que leur organisation traduisent les conditions locales du ruissellement et/ou I’énergie du
transport (infiltration, transport, dépét). Le stade ultime de formation de la crolte physique est
atteint lorsque les croltes structurales associées aux cro(tes sédimentaires engendrent une
fermeture quasi-totale de la porosité a la surface du sol. Dans ces conditions, I’échappement
vers 1’atmospheére des gaz issus du sol peut étre limité et former des croQtes caractéristiques :
les croQtes vésiculaires. Elles sont identifiables grace a la présence de pores dits vésiculaires,

non connectés, dont la forme arrondie est facilement observable.

L’approche par [D’observation micromorphologique de la surface de sol a
considérablement contribué a la compréhension des processus de formation des différentes
structures observées (Evans et Buol 1968; Miicher et De Ploey 1977; Chen et al. 1980; Gal et
al. 1984; Onofiok et Singer 1984; Bresson et Boiffin 1990; Bresson et Cadot 1992; Slattery et
Bryan 1992; Valentin et Bresson 1992; West, Chiang, et Norton 1992; Bresson et Valentin
1994; Pagliai 1993; Chiang, West, et Radcliffe 1994; Pagliai et Stoops 2010). En paralléle, les
mesures d’infiltration de I’eau, les tests impliquant différentes taille ou énergie des gouttes de
pluie, I’analyse minéralogique du sol ou encore I’effet de la concentration en sel(s)
(principalement le sodium) de la solution du sol (Mcintyre 1958a; Bradford et al. 1986;
Southard, Shainberg, et Singer 1988; Poesen, Ingelmo-Sanchez, et Mucher 1990; Mermut et al.
1995; Wakindiki et Ben-Hur 2002; Lado et Ben-Hur 2004) ont permis d’expliquer 1’évolution
de la structure de la surface et d’interpréter les processus qui ont conduit a la formation de
crolte de battance. Face a la complexité des différents facteurs externes et parametres
intrinséques du sol a considérer, les résultats tendent en général a décrire le comportement local
d’un sol. Néanmoins, le parameétre intrinséque majeur qui ressort des études est directement
induit par le comportement des particules fines qui sont mobilisées. La plupart des publications
ont défini les particules fines comme étant des particules argileuses sur la base d'observations
micromorphologiques. Cependant, leur minéralogie n’est généralement pas definie. Alors que
de nombreux processus impliqués dans la formation des croltes physiques et leurs

conséquences ont éte étudiées et documentees, peu d'attention a été accordée a 1I’étude du
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comportement des particules argileuses en fonction de leur nature et des conditions
physico-chimiques du milieu (Ferry et Olsen, 1975).
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Figure 1.3. Evolutions possibles des croiites physiques du sol en fonction de la texture et de I'environnement du
milieu. Modeéle adapté de Williams et al. (2018) a partir des travaux de Valentin et Bresson (1992), West et al.
(1992) et Anderson et al. (2002).

1.3 Les argiles : minéraux majeurs dans la formation des croQtes
de battance

1.3.1 Propriétes intrinséques d’intérét des minéraux argileux dans le cas
de la mise en place des croltes de battance

La premiére propriété intrinseque des minéraux argileux qui va conditionner leur
réactivité et leur comportement dans les sols sous climat tempéré est leur nature. Leurs
structures cristallines en feuillets sont constituées de la jonction d’au moins une couche de
tétraedres silicatés ([Si, Al] Os) et d’une couche d’octaedres ([Al, Mg, Fe] (OH)z). Les trois
combinaisons de feuillets elémentaires majoritaires sous climat tempéré sont (Figure 1.4) :

i) Les minéraux argileux de type 1:1 (ou TO). Leur feuillet est constitué d’une couche
tétraédrique et d’une couche octaédrique (Figure 1.4a). La kaolinite est le minéral

argileux 1:1 le plus présent dans les sols.
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i) Les minéraux argileux de type 2:1 (ou TOT). Ills sont composés de deux couches
tétraédriques de part et d’autre d’une couche octaédrique (Figure 1.4b). L’illite, les
micas (biotite, muscovite), la smectite et la vermiculite font partis des minéraux argileux
2:1 représentatifs des sols.

iii) Les minéraux argileux de type 2:1:1 (ou TOTO). lls sont caractérisés par I’intercalation
d’une couche octaédrique dans 1’espace interfoliaire entre deux feuillets 2:1

(Figure 1.4c). La chlorite est le minéral argileux 2:1:1 le plus commun des sols.

(b)

Figure 1.4. Agencement des couches tétraédriques et octaédriques dans les phyllosilicates. (a) Feuillet de type
1:1 (e.g., kaolinite). (b) Feuillet de type 2 :1 (e.g. illite, vermiculite, smectite). (c) Feuillet de type 2:1:1 (e.g.,
chlorites). D aprés Ferrage (2004).

L’une des premieres spécificités des minéraux argileux est de pouvoir présenter un
déficit de charge en lien avec les substitutions isomorphiques d’un cation en position
tétraédrique et/ou octaédrique par un cation de valence inférieure présentant une taille
compatible avec la structure cristalline. Ce déficit de charge dit « permanent » est alors
compensé par la présence de cations localisés dans I’espace interfoliaire. Les minéraux argileux
présentent aussi naturellement des liaisons qui sont interrompues en bordure de feuillets et dont
la charge doit aussi étre compensée. Cette charge est dite « variable » car elle dépend du pH de
la solution. Elle est généralement négative dans les milieux naturels dont le pH est supérieur
a 5. Ces déficits de charge a compenser vont impliquer une forte dépendance du comportement

des minéraux argileux aux conditions physico-chimiques du milieu et notamment aux cations
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présents dans la solution du sol. La capacité des minéraux argileux a adsorber dans leurs espaces
interfoliaires et a leurs surfaces des cations ayant des états d’hydratation variés conduit a les
rendre potentiellement hydrophiles. Il en résulte des comportements spécifiques vis-a-vis de
I’eau comme les propriétés de gonflement des minéraux argileux constitués de feuillets 2:1 dont
les distances des espaces interfoliaires varient en fonction du type de cation interfoliaire, des
conditions de pression-température, du taux d’humidité et de la charge structurale des feuillets.
De plus, en fonction des conditions physico-chimiques du milieu, i.e., les valences et
concentrations des cations en solution, les forces attractives et répulsives a la surface des
minéraux argileux varient et il en résulte la capacité des minéraux argileux a se disperser ou a
floculer. Dans le cas général, une diminution de la charge des feuillets, une augmentation de la
valence des cations et de la concentration du cation en solution entrainent la

floculation/agrégation des minéraux argileux (Sposito 2008).

La seconde propriété intrinseque des minéraux argileux des sols sous climat tempéré est
leur taille majoritairement infra-micrométrique. Ces tailles dites colloidales induisent des
surfaces spécifiques élevées de quelques dizaines a plusieurs centaines de m2/g qui vont
exacerber, notamment aux interfaces (charges variables), les interactions avec la solution du sol
et les autres constituants solides comme les matiéres organiques, les hydroxydes et les
microorganismes. En considérant le couplage de leur taille et de leur nature, les minéraux
argileux supra-micrométriques (taille des limons) présentent une tendance plus marquée a la
dispersion alors que les minéraux argileux infra-micrométriques, en interaction avec les autres
constituants solides (matiéres organiques, hydroxydes) favorisent la mise en place de la
structure agrégée du sol. Néanmoins, si les conditions physico-chimiques sont défavorables
(cations monovalent majoritaire), les particules argileuses infra-micrométriques réactives
présentent le comportement inverse et tendent a se disperser. Il en résulte une perte de la
structure agrégée et les minéraux argileux infra-micrométriques dispersées vont alors étre
transportés sous forme particulaire en surface avec le ruissellement ou en profondeur lors de

I’infiltration de ’eau.

La troisieme propriété concerne leur forme généralement plaquettaire avec des rapports
largement supérieurs a un entre leurs surfaces basales et latérales. Cette morphologie
bidimensionnelle, impliquant une anisotropie a I’échelle de la particule, peut se répercuter aux
échelles superieures de structuration en agrégats du sol lorsque les particules argileuses tendent
a avoir leurs surfaces basales alignées selon un méme plan. L’organisation des particules

argileuses est de premiére importance car elle conditionne la circulation des fluides (liquide et
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gaz) au sein du milieu poreux. Ainsi, lorsque que les particules argileuses ne présentent pas
d’orientation préférentielle la circulation des fluides tend a étre isotrope sans limitation de
I’écoulement dans une direction particuliére. A I’opposée, 1’orientation préférentielle des
particules argileuses qui peut se manifester lorsqu’elles viennent se déposer a la surface des
sols engendre une anisotropie dans la circulation des fluides, voire une fermeture de la porosité,

qui tend a favoriser le ruissellement par rapport a I’infiltration de 1’eau.

1.3.2 Liens entre argiles, propriétés physico-chimiques du sol et
formation des crodtes de battance

L’étude menée en laboratoire par Ferry et Olsen (1975) sur des échantillons reconstitués
de cro(te de battance a partir d’un sol limono-argileux (particules <1 mm) saturé avec différents
cations (Li*, Na*, K*, Mg?*, Ca?*, AI**, Fe®") montre I’effet des conditions physico-chimiques
du sol sur la structuration des croQtes de battance. Les croltes formées a partir de cations
monovalents (Li*, Na*, K*) présentent des orientations préférentielles des particules argileuses
favorisées par 1’asséchement lent de la suspension alors que les croltes formées a partir de
cations polyvalents (Ca2*, Mg?*, AI**, Fe**) présentent une orientation aléatoire des particules
argileuses. Les résultats complémentaires obtenus montrent que i) I’augmentation de la valence
des cations favorise I’agrégation des particules selon I’ordre
AR >> Fe3* > Ca?* > Mg?* > K* > Na* = Li*, ii) la densité apparente suit un ordre équivalent
AP < Fed* < Ca?* = Mg?* < K" < Na* < Li*, iii) la résistance mécanique et le retrait présentent
des tendances similaires AI** = Fe®" << Ca?* = Mg?" = K* << Li* = Na* (le retrait est supérieur
pour K* par rapport a Ca?* et Mg?") et iv) la perméabilité a ’eau et a 1’oxygéne montrent les
mémes tendances avec une perméabilité qui diminue drastiguement pour les cations
monovalents par rapport aux divalents, les trivalents présentant les perméabilités les plus

élevées.

Cette influence majeure des conditions physico-chimiques sur la formation des croltes
de battance démontrée en laboratoire a aussi été observée aux champs par Bresson et Boiffin
(1990) sur le site expérimental de longue durée de I’'INRAE de Versailles qui est constitué de
42 parcelles sous un sol nu recevant différents traitements chimiques. Bresson et Boiffin (1990)
ont de plus décrit les processus de développement des crodtes de battance présentés dans la
partie 1.2 et leur cinétique en fonction des traitements grace a I’étude micromorphologique. IIs
ont mis en évidence que les stades de développement les plus avances des croltes de battance

(c’est-a-dire la mise en place d’une crolte sédimentaire) sont atteints le plus rapidement pour
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la parcelle sodique (NaNOg), puis par la parcelle sans traitement (Témoin, pH acide) et dans
une moindre mesure par la parcelle calcique (CaO) et la parcelle ayant un apport de matiere
organique. Les traitements physico-chimiques influencent aussi les caractéristiques des croQtes
de battance formées, a savoir 1’épaisseur, le tri granulométrique et 1’agrégation. L’épaisseur
d’une crotte structurale joue sur la perméabilité de la surface et induit la formation d’une crofite
sédimentaire plus rapidement si son épaisseur est importante, ce qui a été observée sur la
parcelle sous NaNOs. Quant a la crolte sédimentaire, le micro-litage et le tri granulométrique
sont responsables de 1’abondance, de la taille et de la durée des flaques d'eau. De plus, une
certaine orientation préférentielle des particules argileuses (biréfringence) est observée dans les
sols en milieu dispersif (NaNOz). Quant a la parcelle sous CaO, ou la dispersion des particules
argileuses est moindre, les particules de la crolte sédimentaire ne semblent pas montrer

d’orientation préférentielle (absence de biréfringence).

Derniérement, les travaux menés par Wakindiki et Ben-Hur (2002) et par Lado et Ben-
Hur (2004) ont mis en avant I’effet de la minéralogie argileuse sur les propriétés des croltes de
battance. La surface d’un sol riche en smectite incite la formation de crotite physique et la perte
de terres ; tandis que celle riche en kaolinite, en illite/mica ou en chlorite est moins disposée a
son apparition. Néanmoins, la présence de smectite en faible quantité suffit a augmenter leur

susceptibilité a former une crolte de battance.

1.4 Positionnement de I’étude

Les études précédentes montrent 1’influence majeure des conditions physico-chimiques
du sol sur la formation des cro(tes de battance et notamment le r6le capital des minéraux
argileux. Cependant, la nature qualitative des informations concernant les minéraux argileux et
les connaissances limitées sur l'influence de la minéralogie des argiles sur les processus
contrastent avec I’importance de leur réle. Les raisons sont clairement exprimées dans la
littérature. L'influence des argiles est délicate a évaluer car les sols sont genéralement constitues
d’un mélange complexe de minéraux argileux (Amézketa 1999) difficilement identifiables et
de ce fait, le comportement des minéraux argileux en fonction des conditions
physico-chimiques du sol reste difficile a appréhender (Morgan 2005). Concernant
I’observation microscopique couramment utilisée pour décrire I'évolution de la surface du sol,
il existe une limite supplémentaire évidente. Les particules d'argiles sont trop petites pour étre

identifiées par les techniques de microscopie optique ou électronique a balayage.
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Afin de répondre a ces deux problématiques sur I’identification des minéraux argileux

des croltes de battance et sur leur organisation en fonction des conditions physico-chimiques

du sol, une étude a été menée sur un panel de croltes de battance formées sous différentes

conditions physico-chimiques provenant du site expérimental de longue durée des 42 parcelles

de 'INRAE de Versailles. L’observation micromorphologique de la structure interne des

cro(tes de battance a été réalisée a partir de cartes obtenues par microscopie électronique a

balayage (MEB). L’identification, la spatialisation et la description de I’orientation des

minéraux argileux ont été obtenues sur la base des données de microdiffraction 2D de rayons X
(ULDRX-2D) acquises sur la ligne CRISTAL du synchrotron SOLEIL. La thése est divisée en

quatre chapitres :

i)

i)

Dans le chapitre Matériels & méthodes, la démarche scientifique est détaillée de 1’étape
d’échantillonnage aux méthodes de calcul pour le traitement des données
expérimentales en passant par la confection des échantillons, la technique d’imagerie
employée, I’acquisition et le traitement des données brutes.

Le chapitre suivant applique pour la premiére fois la méthodologie de spatialisation des
minéraux argileux. A travers un échantillon synthétique de composition minéralogique
connue, le traitement des données et les résultats obtenus sont présentés. Dans un
deuxieme temps, cette méme méthode est appliquée sur un échantillon de crodte de
battance de sol. Aprés une description micromorphologique de la crolte de battance,
I’apport sur les mécanismes de formation des croltes de battance des descripteurs
obtenus sur 1’organisation des minéraux argileux est discuté.

Le troisieme chapitre constitue 1’ensemble des analyses micromorphologiques. Au
regard des microstructures observées, la mise en place des différentes croltes de
battance est déterminée et justifiée a partir des données de précipitation recueillies et
des densités apparentes mesurées.

Dans le dernier chapitre, la minéralogie globale des croltes de battance formées sous
differentes conditions physico-chimiques est comparée. Sur la base des différentes
zones d’intérét analysées selon les descripteurs de 1’organisation des minéraux argileux
définis dans le second chapitre, une révision des mécanismes de formation des crodtes
de battance est proposée. Pour conclure, une interprétation non-exhaustive a la fois du
role et du comportement des particules argileuses sur la formation des crodtes de

battance est réalisée en fonction des propriétés physico-chimiques du sol.
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2 Matériels & méthodes

Ce chapitre présente les étapes de la méthodologie suivie pour cartographier la
minéralogie et I’organisation des argiles a la surface des sols. Apres une présentation du site
expérimental de longue durée des 42 parcelles de 'INRAE de Versailles, la sélection des
parcelles étudiées ainsi que la stratégie d’échantillonnage sont exposées. La technique de
cartographie de la minéralogie et de 1’organisation des argiles est ensuite présentée en décrivant
successivement i) la méthode d’induration et de polissage des échantillons en laboratoire pour
I’obtention de sections polies épaisses ; ii) la localisation des zones d’intérét sur les sections
obtenues par imagerie 2D en microscopie et iii) la méthode de spatialisation de la minéralogie
et de D’organisation des argiles par microdiffraction 2D de rayons X (UDRX-2D) en
transmission sur ligne synchrotron. La derniere partie détaille le traitement des données

spatialisées de diffraction qui a nécessité un développement méthodologique conséquent.
2.1 Site expérimental et stratégie d’échantillonnage

2.1.1 Le site expérimental patrimonial des 42 parcelles de ’'INRAE de
Versailles

2.1.1.1 Localisation et caractéristiques pédologiques du site expérimental

Le site expérimental de longue durée des 42 parcelles est situé au centre de 'INRAE de
Versailles (48°48'12.8"N 2°05'10.0"E) dans le parc du Chateau de Versailles (Figure 2.1a). Il
se situe dans le Bassin parisien qui s’étend géographiquement dans le nord de la France ou le

faible relief et les sols sont favorables a la culture intensive de céréales, de betterave et de colza.

Le matériau parental du sol des 42 parcelles est un dépdt périglaciaire de limons éoliens
carbonatés (leessique) datant des derniéres périodes froides du Pléistocéne (glaciations
Riss-Wurm), largement répandus dans le nord de la France (Antoine et al. 2003). La
décarbonatation et la décalcification du matériau parental dans des conditions tempérées ont
permis I’initiation du lessivage des ¢éléments fins en profondeur. Ces processus ont conduit a la
formation de Luvisols et de Néoluvisols (Jamagne 1973; Jamagne, Eimberck, et Desbourdes
2011). Ces sols sont représentatifs des surfaces de sols limoneux du nord-ouest de la France et

de I’Europe de 1’Ouest et ils couvrent environ 15 % du territoire frangais.
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Le sol du site des 42 parcelles est classé comme Neoluvisol sur lcess selon le Référentiel
pédologique (Afes 2009) dont la description du profil est présenté dans la Figure 2.1b. Le profil
de sol décrit (Moni 2008) provient du site expérimental des Closeaux au centre de I’'INRAE de
Versailles, a quelques centaines de métres de celui des 42 parcelles. 1l s’agit du méme type de
sol sous culture de blé. D’aprés la description de Hubert (2008), la surface du sol représentee
par I’horizon L1 a une texture limoneuse. La compaction du sol est faible et sa structure est
caractérisée par des blocs subangulaires moyens a fins. Appauvri en minéraux argileux, la
stabilité structurale de 1’horizon de surface est limitée. La macroporosité de 1’horizon est
importante, induite dans ce cas par 1’activité biologique du sol qui apporte aussi de la matiére
organique en grande quantité et de maniére homogéne dans tout ’horizon. La densité apparente
est de 1.52 g/cm® avec un pH de 6.8 et une concentration en carbone organique de 1.1 %
(Balabane et Plante, 2004) sur les quinze premiers centimétres de sol. La couleur de 1’horizon
de surface est 10 YR 4/3 selon la charte Munsell et montre une transition visible mais peu
prononcée vers 1’horizon sous-jacent. L’horizon éluvial E est également appauvri en argiles par
rapport a I’horizon sous-jacent (horizon illuvial BT). La proportion relative de la fraction <2 um
augmente avec la profondeur, passant de 18 % dans I'horizon de surface a 27 % dans les plus
profonds. A I’exception des smectites, la plupart des phases minérales argileuses ne montrent
pas de variations significatives en fonction de la profondeur. La proportion estimée de smectite
par diffraction augmente de 18 a 33 % de I’horizon de surface a I'horizon BT (Hubert et al.
2009). L’horizon d’accumulation dispose d’une hydromorphie importante. L’alternance de
zones blanchies (10 YR 6/3) et ocres (7.5 YR 6/2) montre la migration du fer. L horizon 11C
apparait a partir de 170 cm de profondeur. 1l s’agit d’un horizon minéral profond, ne possédant
pas de structure pédologique généralisée telle que les horizons sus-jacents.

Le Néoluvisol est un sol utilisé en culture pour sa réserve maximale en eau élevée et sa
texture limoneuse facile a travailler. C’est un sol fertile mais fragile, la mise en culture et les
pratiques associées modifient ses propriétés physiques et chimiques. La teneur en carbone
organique du sol est souvent inférieure a 1.5 % dans les plaines agricoles francaises due a
I’agriculture intensive, ¢’est-a-dire en dessous du seuil d’instabilité structurale pour ce type de
sol (Le Villio et al. 2001). Ce sol est aussi sensible a I’acidification progressive de 1’horizon de
surface et est prédisposé a une densification (Darboux et Algayer, 2013; Gis Sol, 2011; Le
Bissonnais et al., 1996; Robert et Stengel, 1999). Ces dégradations du sol entrainent la
formation de croGtes de battance.
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Sols des roches calcaires

[ | RENDOSOLS, CALCOSOLS, CALCISOLS et BRUNISOLS Eutriques
[ ] LITHOSOLS calcaires, RENDOSOLS et RENDISOLS

Sols des matériaux sableux

[ | REGOSOLS et ARENOSOLS

[777] ALOCRISOLS et PODZOSOLS leptiques

I pPoDpzoOsOLS

Sols des matériaux argileux

[ CALCISOLS, CALCOSOLS, BRUNISOLS Eutriques, PELOSOLS et VERTISOLS
Sols d'altération, peu différenciés

I BRUNISOLS Eutrigues a Dystriques et ALOCRISOLS

Sols des formations limoneuses

[ LUVISOLS Typiques et NEOLUVISOLS

[ LUVISOLS rédoxiques, Dégradés et PLANOSOLS

Autres sols Non sols
Il ANDOSOLS Bl Glaciers
I FERSIALSOLS et BRUNISOLS fersiallitiques I villes
I SALISOLS et SODISOLS [ Lacs

[ FLUVIOSOLS et THALASSOSOLS
I LITHOSOLS et RANKOSOLS

Figure 2.1. Cartographie des sols de France et profil de sol d’un Néoluvisol de leess. (a) Représentation des
différents types de sols dominants en France métropolitaine. Localisation du centre de I'INRAE de Versailles
indiquée (source : INRAE, base de données Géographique des Sols de France a 1/1 000 000, 1998). (b) Profil de
sol du site expérimental des Closeaux de I'INRAE de Versailles. Interprétation de Moni (2008).

2.1.1.2 Conception et originalités du site expérimental

Le site expérimental de longue durée des 42 parcelles de 'INRAE de Versailles a été
mis en place en 1928 afin d’étudier les effets d’apports prolongés d’engrais, de fertilisants et
d’amendements sur les propriétés physiques et chimiques du sol (Burgevin et Henin, 1939). Le
dispositif est constitué de 42 parcelles de 2 x 2.5 m maintenues en sol nu. Les 16 intrants
différents sont apportés chaque année sur deux répétitions (32 parcelles) et 10 parcelles sans
intrant servent de parcelles de référence (Figure 2.2a). Les 42 parcelles avaient une composition
minéralogique et des propriétés physico-chimiques du sol identiques au lancement de I’essai.
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L horizon de surface présente une minéralogie argileuse complexe composée de kaolinite,
d’illite, de mica, de smectite, d’interstratifiés illite-smectite et chlorite-smectite (Hubert et al.
2009; Pernes-Debuyser et al. 2003). La faible surface du site (16 x 20 m) permet d’éviter tout
écart de température, de précipitations et de topographie entre les parcelles. Le site se trouve
sous climat tempéré avec une température annuelle moyenne de 12.4 °C et des précipitations

de 700 mm par an (Paradelo, van Oort, et Chenu 2013).

La conception du dispositif ayant été pensée a destination des besoins agronomiques de
I’époque, les pratiques culturales appliquées sur le site sont restées identiques depuis 1928. Le
sol est ainsi béché deux fois par an durant le printemps et 1’automne sur 25 cm de profondeur
pour reproduire la technique du labour. Les apports d’intrants sont réalisés tous les ans en
automne, sauf pour la fertilisation azotée qui s’applique au printemps. Les doses d’application
sont pres de deux fois plus importantes que celles conventionnellement appliquées a I’époque
en culture intensive (Burgevin et Henin, 1939). Il s'agit de traitements inorganiques (a
’exception du fumier) avec différentes sources de cations nutritifs (Ca?*, Mg?*, K*, Na*) et des
principaux engrais a base d’azote (N) et de phosphore (P). La répartition des différents
traitements sur les 42 parcelles et les doses d’application sont indiquées dans la Figure 2.2b.
L’absence de végétation permet d’exacerber I’impact des traitements sur les propriétés
physiques et chimiques du sol (Burgevin et Henin, 1939). En absence de végétation, les teneurs
en matiére organique du sol ont fortement diminué depuis 1928, si bien qu’environ 65 % du
stock initial de carbone organique a été perdu dans les parcelles Témoins (Barré et al. 2010)
(Tableau 2.1).
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Engrais azotés (N)
150 kg N/ha/an
Ammoniacaux (NH,)*

. Nitrates (NO3)

Engrais phosphatés (P)
200 kg P,0s/ha/an

[

Engrais potassiques (K)
250 kg K>0/ha/an

[

Amendements basiques (Ca)
1000 kg CaO/ha/an

Amendements organiques
100 t de fumier/ha/an

Figure 2.2. Dispositif expérimental de longue durée des 42 parcelles de I'INRAE de Versailles. (a) Photographie
du dispositif : couleurs contrastées en fonction des traitements. Photo : O. Crouzet (Ao(t 2013). (b) Plan du
dispositif : numérotation des parcelles, disposition des différents traitements et doses équivalentes par hectare et
par an. En rouge sont encadrées les parcelles échantillonnées. Adapté d’aprés van Qort et al., 2016.
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2.1.1.3 Choix des parcelles et différenciations pédologiques de la surface aprés 85 ans d’apports

La sélection des parcelles s’est basée sur la différenciation des caractéristiques

physico-chimiques de la surface du sol évaluées par van Oort et al. en 2016 et sur les traits

micromorphologiques associés exposés dans I’étude de Bresson et Boiffin, 1990. Les

8 parcelles échantillonnées sont identifiées sur la Figure 2.2b (encadrées en rouge). L’ensemble

des données sur les propriétés physico-chimiques de I’horizon de surface des parcelles

(0-25 cm) sont répertoriées dans le Tableau 2.1. Les proportions de cations échangeables a la

surface des parcelles sont présentées dans la Figure 2.3.

1929 Témoin Fumier CaCOs KCI NaNOs (NH4)2HPOs NHsNO3 NH4CI
Parcelle (n°) 212', 93'0%'2%251'2 10,12 31,39 23,37 4,17 3,14 6,20 7,15
Fertilisations
(kg'/?;?:r:; 100 (gg) (gg) %lfl()) 150(N) 150(N) %rit))
(50-200%&13:12; 241 249 260 242 253 262 252 - -
Granulomeétrie Limons 5o 573 530 575 589 604 567 . .
(9/kg) (2-50 pm)
(fggd:ﬁ; 194 178 210 183 158 134 181 195 185
Densité apparente (g/cmd) - 1.5 1.0 1.2 15 15 1.4 14 1.4
Carbone organique (g/kg) 16.8 6.9 41.9 8.8 5.4 75 9.7 124 20.0
pH 6.3 5.4 7.6 8.6 6.1 6.8 3.7 4.3 4.0
CEC (cmol/kg) 16.3 8.2 21.7 13.0 6.0 7.3 5.3 7.9 6.8
Ca 884 67.8 88.0 97.3 475 77.0 2.8 - -
Mg 84 8.3 6.1 1.3 5.2 7.5 25 - -
Cations K 12 2.0 5.6 1.2 33.3 1.7 2.5 - -
échangeables Na 0.7 0.4 0.2 0.2 0.5 124 0.4 - -
(%) Mn 14 - 0.3 0.0 1.3 0.8 0.0 - -
Fe 0.1 0.2 - - 0.2 - 0.4 - -
Al 0.3 21.0 1.0 0.3 12.6 1.3 91.7 - -
>cations (%) 100.4 99.6 101.3 100.2 100.6 100.6 100.2 - -
Taux de saturation (%) 98.3 78.8 98.7 99.7 86.0 98.0 8.1 - -

« - » = données absentes

Tableau 2.1. Caractéristiques pédologiques de 1’horizon de surface (0-25 cm) sous différents
traitements en 1929 et en 2014. D’aprés Paradelo et al. (2013) (densité apparente)
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A la conception du site expérimental, I’horizon de surface des parcelles avait un pH de
6.3 avec une teneur de 194 g/kg en argiles et de 17 g/kg en carbone organique (Pernes-Debuyser
et al. 2003; Veneau, Rousseau-Djabri, et Robert 1996). Le complexe d’échange était saturé en
Ca®" & prés de 90 % avec une capacité d’échange cationique (CEC) de 16.3 cmol/kg.
Aujourd’hui, des différences physico-chimiques majeures s’expriment entre les parcelles et
elles permettent d’établir, sur la base de ces observations précédentes, un gradient des
conditions physico-chimiques présentant des cations monovalents, divalents ou trivalents en
fonction des conditions de pH. Les parcelles les plus acides n°14, 15 et 20 respectivement sous
(NH4)2HPO4, NH4Cl et NH4NO3 ont ainsi été prélevées pour observer 1’effet de 1’acidification
marquée du sol par I’apport d’engrais a base de nitrate d’ammonium (pH respectivement de
3.7, 4.0 et 4.3). Ces conditions de pH engendrent une domination des cations trivalents
(essentiellement AI**) a mesure que 1’acidification s’accentue. La parcelle de référence (n°9) a
été choisie car elle présente des conditions modérément acides (pH a 5.4) dans lesquelles les
cations divalents restent majoritaires. La parcelle sous CaCOs3 (n°39) représente dans son cas
I’évolution du sol dans des conditions de pH basique tamponné par I’apport de carbonate (pH
8.6) sous domination des cations divalents (majoritairement Ca?*). Deux autres parcelles ont
été choisies pour leur environnement physico-chimique qui privilégie 1’apport de cations
monovalents de différentes natures, du potassium (parcelle n°37 sous KCI) et du sodium
(parcelle n°4 sous NaNOs). Enfin la parcelle sous apport de fumier (n°12) a été prélevée car il
s’agit du seul traitement a recevoir un apport continu en matiére organique. Un échantillon de
sol sous prairie collecté sur le site de 'INRAE de Versailles lors d’une campagne de
prélévement antérieure (2017) a aussi été pris en compte pour rendre compte de 1’évolution

naturelle de la structure du sol sous couvert végétal dans les mémes conditions tempérées.
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Figure 2.3. Proportions de cations échangeables (%) dans [’horizon de surface (0-25cm) sous différents
traitements en 1929 et en 2014. (a) Témoin (1929). (b) Témoin (2014). (c) Fumier. (d) CaCOs. (e) KCI. (f) NaNOs.
(9) (NH4)2HPO.,.

2.1.2 Stratégie d’échantillonnage et observations a la parcelle

La campagne de prélevement a eu lieu le 12 novembre 2019, aprés les épisodes pluvieux
intenses et les cycles d’humidification/dessiccation de 1’été qui génerent la formation des
croQtes de battance. Le jour du prélevement, le sol était saturé en eau, certaines surfaces des
parcelles présentant des flaques en surface (Figure 2.4). L’étude des croltes de battance
nécessite la collecte d’échantillons de sol a structure conservée, 1’état hydrique du sol lors du
prélevement est donc particulierement important. Dans le cas présent, la saturation en eau de la
surface du sol a permis de réaliser les prélevements par enfoncement de cylindres sans difficulté
et sans déstructuration, le sol étant relativement meuble dans ces conditions. Des cylindres de
5 cm de diametre et de 4.5 cm de hauteur ont été enfoncés perpendiculairement a la surface a
une profondeur de 4 cm. Afin de faciliter I’enfoncement, les cylindres ont été préalablement
biseautés a leur base. L’enfoncement a été réalisé a la main a 1’aide d’une plaque posée a la
surface du cylindre afin d’appliquer une pression homogene et perpendiculaire a ce dernier. Les
cylindres utilisés étaient en polypropyléne de maniére a conserver I’échantillon dans le cylindre
lors de I’étape suivante d’enrésinement, le polypropyléne étant inerte vis-a-vis du méthacrylate
de méthyle (i.e., résine MMA utilisée dans ce travail). Dans ces conditions, il n’y a aucun risque

de déstructuration du sol liée a I’enlévement du cylindre ou lors de I’imprégnation par la résine.
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Afin de prendre en compte la variabilité spatiale a la parcelle liée a la microtopographie
locale, six échantillons a structure conservée ont été collectés pour les parcelles Témoin (n°9),
fumier (n°12), (NH4)2HPO4 (n°14), NH4CI (n°15), NaNOs (n°4), KCI (n°37), CaCOs (n°39).
Trois des six échantillons ont été prélevés au niveau des points hauts de la parcelle
(« position haute » ou sommet) et les trois autres dans des microdepressions (« position basse »
ou creux) selon le microrelief du terrain. Sur les trois réplicas, un a été enrésinég, le deuxieme a
permis de réaliser les mesures de densité apparente et le troisieme a été conservé en cas
d’éventuels problémes techniques lors des mesures ou de 1’enrésinement. 45 cylindres ayant été
préparés pour cette campagne d’échantillonnage, deux échantillons de la parcelle sous NHsNOs
(n°20), I'un en position haute et I’autre en position basse, ont aussi été prélevés pour élargir le
panel d’environnement physico-chimique. Lors du retour en laboratoire, les échantillons
prélevés ont été placés sous une atmosphére anoxique (sous azote) durant une semaine pour
éviter toute perturbation de la structure des sols par la microfaune potentiellement encore
présente a l’intérieur. Les échantillons ont ensuite été séchés a I’air libre a température

ambiante.
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s 75

Figure 2.4. Photographies es surfaces des parcelles échantillonnées. (a) NaNO3. (b) Témoin. (c) fumier. (d)
(NH4)2HPOA4. (e) NHACI. (f) KCI. (g) CaCO3. (h) NH4NO3.
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2.2 Cartographie de la minéralogie et de I’organisation des argiles

2.2.1 Préparation des échantillons de sol

2.2.1.1 Enrésinement des échantillons de surface de sol a structure conservée

La méthode d’enrésinement adoptée est établie sur le savoir-faire du laboratoire. Afin
de finaliser la déshydratation des échantillons avant I’enrésinement, les échantillons sont
d’abord placés a I’étuve a 40 °C pendant au moins 24 h pour extraire le restant d’eau capillaire.
Les échantillons, maintenus dans leur cylindre de prélevement, sont ensuite placés dans des
pots de 160 mL en polypropylene. Leur volume est suffisamment important pour contenir les
échantillons avec la résine. La résine utilisée, le méthacrylate de méthyle (MMA ; CsHgOz) a
une fluidité supérieure a 1’eau et remplit rapidement 1’espace porale des échantillons de sol. La
préparation de la résine MMA en amont est une étape importante. Plusieurs parameétres
déterminent le volume de résine nécessaire pour indurer les échantillons. Les dimensions du
contenant et du cylindre de sol, la porosité du sol et les densités du MMA influent sur le volume
de résine a incorporer. La densité du MMA est de 0.93 sous forme liquide alors qu’une fois
polymérisé, le polyméthacrylate de méthyle (PMMA\) a une densité de 1.18 ce qui implique une
diminution significative de son volume pour une masse incorporée donnée. Le volume de résine
a incorporer est donc déterminé pour que I'échantillon de sol soit entierement enrésiné a la fin
de I’induration. Le volume utilisé de MMA est d’environ 120 cm® par échantillon en
considérant une porosité de 1’échantillon d’environ 50 % et un volume de sol collecté de
40 cm®. Un initiateur thermique de polymérisation, le peroxyde de benzoyle (BPO), est dissout

dans le MMA sous agitation, a hauteur de 0.27 % de la masse de MMA incorporée.
2.2.1.2 Imprégnation

Chaqgue contenant avec son échantillon sont placés dans une cellule a vide (Figure 2.5).
La mise sous vide primaire est progressive pour ne pas perturber la structure du sol. La mise
sous vide permet d’enlever le maximum d’eau capillaire résiduelle qui pourrait interagir avec
le MMA et limiter sa polymerisation. La cellule est rattachée a un picge a froid avec de ’azote
liquide pour capter I’eau résiduelle. La pompe exercant le vide est arrétée au bout de 40 minutes.
Le mélange MMA-BPO est versé dans le contenant par le haut de la cellule tout en maintenant
le vide. Le vide est conservé pendant 45 minutes pour favoriser la vaporisation du MMA et
remplir les pores capillaires. L’air est ensuite rétabli progressivement dans la cellule pour

limiter I’apparition de bulles d’air dans la résine. La volatilit¢t du MMA est importante : les
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contenants sont rapidement refermés et recouverts de Parafilm® pour éviter toute évaporation
de la résine. L'imprégnation, sous hotte, dure au minimum une semaine. Les échantillons de sol
prélevés en position basse ont une période d’imprégnation plus longue (deux semaines) en
partant du principe que la surface est moins perméable que celle des échantillons prélevés en

position haute.
2.2.1.3 Polymérisation

La polymérisation par initiation thermique des échantillons est réalisée dans un
bain-marie. L’eau perturbant fortement la polymérisation, 1’étanchéité des contenants assurée
par le Parafilm® est vérifiée avant le début de la polymérisation. Compte tenu du volume
important de MMA a polymeériser par voie thermique, une polymérisation lente par palier est
nécessaire pour éviter un emballement de la réaction de polymérisation qui se produit
lorsqu’elle est réalisée directement a 55 °C. Le protocole qui a été appliqué est la succession de
trois paliers de température a 40, 45 et 50 °C toutes les 48 heures. La résine se gélifie au bout
du premier palier a 40 °C et les deux autres paliers permettent d’obtenir une transformation
compléte du MMA en PMMA. A la fin de la polymérisation, les contenants sont ouverts et

laissés sous hotte au moins une journée pour évacuer les traces volatiles de MMA.
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Figure 2.5. Enrésinement d’un échantillon de sol. (a) Photographie du montage expérimental sous hotte. La
pompe a vide se situe a droite, deux cellules a vide reliées au piége a froid au centre du montage et le bain-marie
est a gauche. (b) Etapes pour l'imprégnation d’un échantillon de sol. Les traits rouges sur [’échantillon de sol

correspondent au sens de découpe de I’échantillon. (c) Lame polie épaisse préparée a partir d’une section
d’échantillon enrésinée.
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2.2.1.4 Découpe et polissage des sections épaisses

Les échantillons de sol une fois indurés sont découpés en deux verticalement en passant
par le centre de 1’échantillon avec une scie circulaire a eau. Les échantillons analysés par la
suite seront ceux situés au centre de I’échantillon afin de limiter les éventuels effets de
déstructuration liés a la méthode de prélévement. Sur chaque échantillon, la section d’un c6té
est préparée en une lame et réduite & 1 mm d’épaisseur avec du papier de pré-polissage (grains
a 15 um). L’épaisseur de 1 mm a été choisie apres calcul de la transmission aux rayons X a
18 KeV (énergie utilisée lors des acquisitions en UDRX-2D) afin d’assurer a la fois la
transmission des rayons X (~50 % de transmission pour des silicates communs : quartz,
feldspaths alcalins, kaolinite ; calcul réalis¢é a 1’aide de I’application disponible a:

https://henke.lbl.gov/optical _constants/filter2.html) lors des acquisitions en uDRX-2D et offrir

une quantité de particules sondées suffisante sur 1’épaisseur pour I’identification et I’étude de
I’organisation des minéraux argileux. Chaque lame a une hauteur de 30 mm et une longueur de
45 mm. La longueur est parallele a la surface de I’échantillon pour représenter au mieux la
surface du sol. Des trous de 1 mm de diamétre ont ensuite été percés sur le pourtour de la lame
avec un entre-axe de 5 mm (Figure 2.5¢). lls servent de repére dans la lame lors des observations
a la loupe binoculaire, en microscopie électronique & balayage (MEB) et en uDRX-2D. La
derniére étape de préparation des lames épaisses de sol est le polissage miroir (a 1’aide d’une
solution de diamant colloidale de 6 um, 3 pm, 1 um et 0.25 um) d’une des deux surfaces de la

lame pour les analyses au MEB.

2.2.2 Localisation des zones d’intérét des sections par imagerie 2D

Les observations des lames épaisses de sol ont été réalisées avec un
MEB Jeol, JSM-7900F, en électrons rétrodiffusés. Le détecteur capte les électrons de haute
énergie qui sont rétrodiffusés élastiquement par les atomes de 1’échantillon. Les atomes ayant
un numéro atomique plus €levé rétrodiffusent plus efficacement. Ainsi, le signal s’intensifie
avec le numéro atomique et les éléments les plus lourds apparaissent plus clairs a I’image. La
porosité apparait en noir. L'image fournit donc une information qualitative sur les variations de
la composition chimique a la surface balayée de I'échantillon. Pour réaliser les observations en
électrons rétrodiffusés, les lames ont été recouvertes d’une fine couche de carbone conductrice

(environ 10 nm) pour réduire I'accumulation de charges.
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La résolution spatiale obtenue au MEB dépend de multiples facteurs: la tension
d'accélération, le courant de sonde et la distance de travail. Un signal et une résolution élevés
résultent d’une tension d'accélération importante. La pénétration du faisceau d'électrons et le
volume d'interaction avec I’échantillon sont aussi plus importants. La tension d'accélération est
de 15 kV pour I’imagerie des lames épaisses. Le courant de sonde (nombre d'électrons généreés)
dont le rapport signal/bruit dépend affecte la résolution de I'image. Le courant de sonde et le
diamétre du faisceau a la surface de 1’échantillon sont en relation : plus le diamétre du faisceau
est réduit, plus le courant de la sonde est réduit et la résolution est importante. Un courant de
sonde a 1 nA a été choisi. La distance de travail est la distance entre le bas de la colonne du
MEB et le haut de I'échantillon. Plus la distance de travail est courte, plus le diamétre du
faisceau est petit a la surface de I'échantillon. Elle est fixée a 11 mm pour I’imagerie des lames

épaisses.

La premicre série d’analyse au MEB a permis de cartographier 1’intégralité des lames
de sol. Les cartes MEB des échantillons sont une mosaique d’environ 300 photographies, ou
chaque photographie est réalisée en moyennant 20 images acquises en 0.5 secondes chacune,
avec un grandissement de 55 (logiciel JEOL SMILE VIEW™ Lab.). Ces cartes ont été
recalibrées et traitées sur le logiciel ImageJ (avec le plugin Enhance Local Contrast pour
améliorer localement le contraste de la carte) pour étudier la structuration interne. Les
informations sur la morphologie des agrégats et des pores, ainsi que 1’épaisseur des lits sont

extraites des cartes MEB.

Les zones d’intérét qui ont été analysées par ULDRX-2D au synchrotron ont été définies
a partir des observations des cartes MEB. Les dimensions des zones ont été choisies en fonction
de la représentativité des microstructures internes observées au MEB et de la taille du faisceau
(75 x 75 pm) utilisé en uDRX-2D. Compte tenu du temps d’analyse (de plusieurs heures) en
MDRX-2D pour chaque zone d’intérét, une sélection des échantillons pour I’analyse en
MDRX-2D a été faite. Finalement, une zone d’intérét a la surface de chaque échantillon prélevé
en position haute et basse des parcelles Témoin, CaCOs, NaNOs, (NH4)2HPO. et de celui
prélevé sous prairie a été analysee par UDRX-2D. Deux zones d’intérét supplémentaires ont été
analysées sur le bas des lames des échantillons en position basse de la parcelle Témoin et sous
(NHa4)2HPO4 car elles sont localisées dans les premiéres séquences de formation d’une crodte

sédimentaire. Onze zones d’intérét ont donc été définies pour étre analysées en uDRX-2D.
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2.2.3 Analyses par microdiffraction 2D de rayons X (UDRX-2D) en
transmission sur ligne synchrotron

Les données de pDRX-2D en transmission ont été acquises en fevrier 2021 au
synchrotron SOLEIL sur la ligne CRISTAL. Les développements nécessaires a 1’acquisition
des données ont été réalisés en collaboration avec Felisa Berenguer, scientifique de ligne de
lumiére sur la ligne CRISTAL. La lame de sol est placée sur une téte goniométrique et est
orientée perpendiculairement au faisceau de rayons X (Figure 2.6). La téte goniométrique est
fixée sur une platine qui se déplace selon 1’axe Y/Z pour la cartographie en 2D des zones
d’intérét par UDRX-2D. L’acquisition des diffractogrammes en 2D a été faite a 1’aide d’un
détecteur XPAD3.2 (« X-ray pixel area detector »). Ce détecteur 2D a une surface active de
153 x 75 mm, (960 x 560 pixels). L’avantage majeur du XPAD3.2 est son bruit de fond tres bas
(Le Bourlot et al. 2012; Mocuta et al. 2013). Le détecteur comprend un total de 56 capteurs
répartis sur 8 modules. Un seul capteur contient 120 par 80 pixels, chacun d'entre eux mesurant
130 um par coté a I'exception de la premiére et de la derniére colonne horizontale de pixels du
capteur qui ont une taille pres de 2.5 fois plus grande. Les modules et les capteurs sont
assemblés en tuiles sur une surface plane. Des zones d’ombre de plus de 3.5 mm entre les
modules sont a corriger sur les scans de diffraction bruts. Le détecteur est protégé du faisceau

direct par un « beam-stop » en plomb placé au centre du détecteur.

Les mesures se sont focalisées sur les raies de diffraction aux petits angles pour cibler
les raies 001 des argiles. La raie a 3.34 A du quartz était également visible sur les extrémités du
détecteur et son intensité tres élévée, compte tenu de sa présence majoritaire dans les
échantillons de sols, a di étre atténuée pour éviter la saturation du détecteur. Ainsi des bandes
de cuivre de 35 um d’épaisseur ont été placées devant le détecteur en position haute et basse

devant le détecteur.

Les acquisitions ont été réalisées avec une énergie de 18.53 keV et un diametre de
faisceau de 76.85 um pour une distance de 375 mm entre I’échantillon et le détecteur. Le temps
d’acquisition pour chaque point du scan de diffraction 2D eétait de 4 secondes. Des scans de
diffraction ont été réalisés a vide (sans échantillon), avec et sans bandes de cuivre, pour repérer
les pixels défectueux du détecteur, déduire le taux de transmission et corriger 1’intensité
atténuée par le masque de cuivre. Afin de soustraire I’intensité de la résine de celles des

minéraux, des scans de diffraction de la résine pure ont aussi été acquis.
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Figure 2.6. Analyses par uDRX-2D en transmission. (a) Montage expérimental sur ligne synchrotron. (b)
Principe de la méthode.

2.3 Traitement des données

Les scans de diffraction obtenus par uDRX-2D nécessitent un traitement pour en retirer
un signal pleinement exploitable. Au-dela des corrections relatives a I’architecture du détecteur
s’ajoute aussi une contribution provenant de la résine. De plus, I’obtention d’un signal débruité
et convertit en une fonction de distribution d’orientation (FDO) n’est pas directe compte tenu
des données brutes d’entrées qui restent, fondamentalement, des images. La suite de ce
paragraphe vise a détailler les étapes et le flux d’opérations conduisant aux données exploitées

dans cette these.
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2.3.1 Corrections des données

Les données acquises au synchrotron sont enregistrées dans un fichier sous format
NeXus (.nxs). L’intérét de ce format réside dans la compacité du fichier qui, pour chaque scan
de diffraction, renferme non seulement I’image de la diffraction mais également I’ensemble des
informations relatives a 1’appareil lors de 1’acquisition. Particulierement optimisé, ce format
s’est aujourd’hui imposé dans la plupart des grands équipements scientifiques. Les
particularités des fichiers de données, spécifiquement paramétrées pour chaque instrument (i.e.
synchrotron) implique souvent 1’utilisation des outils numériques développés localement. Bien
que visant & faciliter le traitement de données, cela rend I’utilisateur potentiellement dépendant
aux solutions logicielles proposées sur les lignes ce qui limite alors le déchiffrage des données
aux fonctions préprogrammeées disponibles. Dans notre cas, les outils disponibles sur ligne ne
permettaient pas i) de répondre a un traitement automatisé d’un volume important de clichés et
il) d’appliquer les méthodes d’analyses désirées. Pour pleinement automatiser le traitement des
données genérées, une solution dédiée spécialement a la problématique de cette these devait
donc étre développée. L ensemble du traitement s’est articulé autour du logiciel Matlab®. Ce
dernier est particulierement adapté aux calculs matriciels (tableaux a deux dimensions,
similaires a une image), permet le développement de scripts et posséde un registre de fonctions
pertinentes pour le traitement des données. De plus, il permet nativement la lecture des fichiers
NeXus. L’algorithme permettant I’extraction des données brutes, leur correction et le traitement
des données a été mis développé par Baptiste Dazas. L’ algorithme a été adapté en fonction des

besoins sur cette étude.

Les scans de diffraction acquis séquentiellement sont chargés un a un et triés en fonction
de leur position X et Z dans la zone cartographiée plus large dont ils font partie (Figure 2.7).
Chaque scan de diffraction se résume a un tableau bi-dimensionnelle, renfermant en chaque
case, le nombre de coups enregistrés par le détecteur. Pour chaque scan de diffraction, le flux
de traitement décrit ci-apres est effectue.
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Figure 2.7. Exemple de grille d’acquisition (ici 88 points ; 8 selon x et 11 selon z) de uDRX-2D. Chaque pixel de
la grille d’acquisition renferme un scan de diffraction (corrigé dans cet exemple).

2.3.1.1 Corrections liées au détecteur XPAD — « dark »

Les caractéristiques du détecteur déja évoquées (section 2.2.3) impliquent certaines
corrections. La premiéere porte sur les éventuels pixels défectueux présents a sa surface
(Figure 2.8). Pour les détecter, un scan enregistré sans faisceau est nécessaire et permet le
comptage des pixels du détecteur sans sollicitation. Il s’agit de la correction dite de « dark ».
Les positions des pixels d'intensité négative (pixels « morts/froids ») ou anormalement élevée
(pixels « chauds » considérés comme étant supérieurs a 10 000 cps) sont repérées par seuillage
(Figure 2.8a). Ce simple traitement permet de résumer une grande partie de 1’intérét du travail
sous Matlab®. En effet, les conditions de seuillage appliquées sur le scan « dark » du détecteur
génerent une nouvelle matrice de dimension similaire a la premiere (Figure 2.8b). Cette
nouvelle matrice est de type booléen ou chaque case qui la compose répond a la condition
préalablement appliquée avec un « 1 » pour « oui » ou « 0 » pour « non », élément par élément.
Finalement, I’utilisation d’opérations conditionnelles sur les deux précédentes matrices permet
de générer une troisieme matrice, qualifiée ici de « masque » et qui permet la sélection
spécifique de pixels sur la base des précédents seuillages. La taille du détecteur étant invariant,

ce masque est applicable a n’importe quel scan de diffraction permettant alors de remplacer les

33



Matériels & méthodes

valeurs des pixels defectueux par des données numériques de valeur non définie aussi appelée
« Not A Number » ou « NaN » (Figure 2.8c). Les autres pixels devant rester inchangeés, les

pixels du masque, aux mémes positions, demeurent a une valeur de « 1 ».

0 o|lo| o] e 1|1 1
olo|o|o]o 1|1 1
o lo|o|o]|2]0 1|1 1
o lo|o|lo|o]o 1|1 1
o | 1 o | o | o 1 |1 1
o lo|o|lo|o]oe 1|1 1
o | of o 0 1 m 1
o lo|lo|o|o]o 1] 1|1 1
(a) Dark du detecteur (b) Matrice booléénne (c) Masque final

Figure 2.8. Illustration du traitement des matrices Matlab®. (a) Matrice des données du scan « dark» du
détecteur. (b) Matrice booléenne générée a partir des conditions de seuillage défini sur la matrice (a). (c) Matrice
du masque utilisable et défini grace aux deux matrices (a) et (b).

Ce masque de sélection et de suppression de pixels est calculé une unique fois puis est
appliqué systématiquement a tout scan de diffraction par simple multiplication élément par
élément. Les pixels valides sont ainsi conservés et les pixels défectueux transformés en
« NaN ». Une attention particuliére est a porter sur I’intérét de I’utilisation des valeurs « NaN ».
Les pixels pathologiques repérés sur le scan « dark » auraient également pu étre simplement
réduits a la valeur « 0 ». Cependant, en procédant ainsi, ces derniers deviendraient valides en
ayant un nombre de coups nul, mais réellement attribué. En transformant les pixels en valeur
non définie, ils sont retirés de I’ensemble des calculs. Cette méthodologie par « masque » est
appliquée dans de nombreux cas lorsque des pixels doivent étre ignorés ou a I’inverse
spécifiqguement sélectionnés. Au-dela de la correction de « dark », aucune autre modification
liée aux cellules de détection n’est nécessaire. En effet, ce type de détecteur a pixels hybrides
présente un bruit de fond négligeable. De plus, 1’énergie du faisceau a laquelle les acquisitions

ont été faites permet de se soustraire d’une correction du « flat-field » (Le Bourlot et al. 2012).
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2.3.1.2 Corrections liées au détecteur XPAD — Architecture

L’architecture spécifique du détecteur génere des zones d’ombre sur les scans de
diffraction a cause de la discontinuité spatiale entre les modules de détection. Cependant, les
fichiers d’acquisition ne prennent pas en compte cette particularité. Aussi, 1’image de
diffraction collectée apparait tronquée (Figure 2.9a) et ne respecte plus la géométrie des
anneaux de diffraction. Les zones d’ombre entre les modules sont donc compensées en ajoutant
28 rangées horizontales supplémentaires de pixels de valeur « NaN » (espacement intermodule

de 3840 um traduit en pixels), selon les spécifications du détecteur.

Les pixels de taille double en bordure de capteur sont également remplacés. Ces pixels
présentent des valeurs incohérentes (en raison de 1'usure du détecteur), et ce, méme apres
normalisation de leur intensité compte tenu de leur double taille. Les deux doubles pixels
consécutifs ayant une taille réelle de 650 pum, une colonne verticale de 5 pixels de valeur
« NaN » est insérée apres chaque capteur en remplacement de son premier et dernier pixel. La

taille finale des scans de diffraction aprés correction est donc de 1156 par 578 pixels.

(a) * Facteur F

960 pixels
1156 pixels

560 pixels

578 pixels

Figure 2.9. Correction d’une image de diffraction pDRX-2D. (a) Image brute du détecteur avec, en rouge,
[’emplacement de la zone sélectionnée pour le calcul du facteur F. (b) Image corrigée de la résine, du masque de
cuivre et du décalage li¢ a I’architecture des tuiles du détecteur.
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2.3.1.3 Corrections liées au masque de cuivre

L’ajout des bandes de cuivre, en fagcade du détecteur permet d’atténuer la quantité de
photons réceptionnée dans ces zones. La sollicitation du détecteur est alors réduite, en
particulier dans la zone de diffraction du quartz, le protégeant d’une éventuelle saturation. Une
zone d’ombre apparait alors et créée une discontinuité dans le scan de diffraction. Cette
différence de transmission doit donc étre corrigée pour permettre la comparaison directe des

intensités entre les zones avec et sans masques de cuivre.

En chaque point de 1’échantillon, le taux de transmission final pour chaque pixel i, j du
final

, I A ‘ , . .,
détecteur (—) peut étre recalculé en prenant en compte 1’atténuation liée aux bandes de

0 l,]

Ech.
. _— , . . . (1 .
cuivre ainsi que I’atténuation provenant de I’échantillon en ce point (1—) , tel que :
0

[\ final 1\ Cuivre 1\ Ech.
(_) - (_) . (_) (Eg. 2.1)
1\ Cuivre L . o i ..

Avec (—) le taux de transmission, en chaque pixel i,j du détecteur lié aux bandes de

074,j
. 1\Ech L . . . s

cuivre et (1—) le taux de transmission identique en chaque pixel du détecteur mais lié a la

0

position du spot de diffraction dans I’échantillon.

Cuivre
) , deux acquisitions ont éte faites (toutes deux sans échantillon) avec et

Pour (—

0 l,]

sans masque de cuivre pour déduire le taux de transmission du cuivre en chaque pixel du
détecteur (Figure 2.10a) :

avec cuivre

LJ

sans cuivre (Eq 22)
LJ

( I >Cuivre Intensité Image

Iy ij " Intensité Image

Ech.
I .. . ;e .

Pour (1—) , le taux de transmission en chaque point de la carte est calculé ainsi :
0

( I )ECh' __ Intensité totale point dif fracté,pec echantillon (E 2 3)
Iy Intensité totale point dif fractésans echantillon q. 2
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Pour I’ensemble des points de diffraction, il est ainsi connu I’intensité totale transmise
au détecteur. En effectuant réguliérement des analyses sans échantillon (pour corriger les
éventuelles variations d’intensité du faisceau) il est alors possible de recalculer la transmission
pour chaque scan de diffraction. En cartographiant chacune de ces valeurs, il est ainsi obtenu
une carte globale du taux de transmission au travers de 1I’échantillon (Figure 2.10b). La valeur
moyenne est autour de 55 % de transmission dans le sol (ici 1’échantillon de prairie). Finalement
chaque scan de diffraction est corrigé en multipliant, pour chaque pixel, la valeur de I’intensité

détectée au taux de transmission final (Eq. 2.1).

(@)

——— .

04

03

02

0.1

0

correspondante au taux de transmission de chaque pixel du détecteur (sans

)Cuivre

Figure 2.10. (a) Image de (i

Io/y
échantillon). Les bandes verticales sont liées aux tuiles du détecteur. (b) Taux de transmission p£c™ mesuré en
chaque point de [’échantillon de prairie (pour illustration).
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2.3.1.4 Corrections liées a la résine

La résine polymérisée dans chaque échantillon analysé génere un signal diffus
indésirable qui augmente le bruit de fond général sur les scans de diffraction. Afin de traiter ce
signal, un facteur de normalisation (F) est calculé de la maniére suivante :

_ 1 70 630 Imagegch.ij
F= o 2i=302j=600 1o — (Eq. 2.4)
inj g YEeNNeRésine ij

Avec i et j les positions horizontales et verticales respectives des pixels dans le scan de
diffraction et n le nombre de pixels correspondant. Le facteur F représente le rapport d'intensité
moyen d’une zone sélectionnée sans anneau de diffraction (d’une taille de 40 par 30 pixels ;
encadré rouge de la Figure 2.9a) sur le scan de diffraction en traitement Imageg,;,. et cette
méme zone sur le scan de diffraction moyen de la résine Image moyennegssine (générée a
partir de la moyenne de 100 scans de diffraction répartis dans une lame de résine pure). Ce
facteur prend une valeur de « 1 » sur un point de diffraction de résine pure. A I’inverse il tend

vers « 0 » lorsque la proportion de minéraux ou de vide est plus importante.

Le fond de chaque scan de diffraction est ainsi retiré pour obtenir une image considérée

sans résine telle que :
ImageEch.no Résine = ImageEch. - (Image moyennergsine * F) (Eq 2-5)

Les valeurs des facteurs de normalisation sont conservées en chaque point d’une carte

pour estimer qualitativement la proportion relative de résine dans la zone cartographiée.

2.3.2 Extraction des diffractogrammes 1D

2.3.2.1 Intégration des scans de diffraction

A ce stade, les scans de diffraction sont exemptés de pixels aberrants, corrigées du
tuilage et de la transmission et soustraites du signal de la résine. Le traitement suivant porte sur
I’extraction de I’information minéralogique des scans de diffraction. La premiére étape vise a
transformer les donnees de uDRX-2D en 1D. Le diffractogramme 1D apporte un repére, une
visualisation « classique » des données de diffraction ainsi que, dans un second temps, un outil

de sélection des pics de diffraction simplifié et plus intuitif que 1’image bidimensionnelle.

La conversion est effectuée a partir du constat suivant. Le détecteur XPAD3.2 est plat

et perpendiculaire au vecteur d'onde incident (kT{) dont le module est |ITO| = 2m/A. Chaque pixel
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du détecteur rencontre donc un vecteur d'onde diffusé (E) définissant un angle de diffusion (¢)
entre k_(; et k7 La longueur réciproque (en A™) est donc exprimée grace au module du vecteur
de diffusion (Q) tel que :
i 4t
Q= [k — ko| = Tsin (%) (Eq. 2.6)
L’énergie de faisceau (E) exprimée en tant que longueur d’onde (A) en A est utilisée

pour respecter la dimension de ’équation. Aussi est converti E (KeV) — A (A) via I’équation
. . ) h .
de conversion d’énergie du photon A = ?C avec h la constante de Planck et ¢ la vitesse de la

lumiére dans le vide.

Pour pouvoir exprimer en tout pixel du détecteur, et donc du scan de diffraction, la
valeur du module du vecteur de diffusion, il faut déterminer la valeur de I’angle de diffusion ¢.
A partir d’une image en 2D ayant pour origine un pixel noté pixel,, faisant parfaitement face
au faisceau direct, ’indexation de la position relative de chaque ligne et de chaque colonne de
pixels du scan de diffraction par rapport au pixel, (Figure 2.11) permet de déduire 1’angle de
diffusion qui équivaut a :

— ta _1( taille du pixel
Pligne = distance Ech.Det.

) X index de la ligne du detecteur, (EQ. 2.7)

taille du pixel

—) X index de la colonne du detecteur. (Eq. 2.8)
distance Ech.Det.

— -1
Pcolonne = tan (
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Taille du pixel

| —
3 2 1 0 1 2 1 1 1 1 “>< Angle de diffusion (¢)

3 2 1 0 1 2 0 0 0 0 & 5 —

3 2 1 0 1 2 1 1 1 1 1 1 | Distance échantillon/ détecteur
3 2 1 0 1 2 2 2 2 2 2 2

3 2 1 0 1 2 3 3 3 3 3 3

3 2 1 0 1 2 4 4 4 4 4 4

Index des colonnes de I'image  Index des lignes de I'image

Figure 2.11. Matrices d’index des colonnes et des lignes de I'image a partir d’'une origine « pixelo » (en jaune).
Ces matrices permettent le calcul I’angle de diffusion ¢ (Eq. 2.7 et 2.8).

Les deux matrices générées sont toutes deux remplies des valeurs d’angle de diffusion
relatives a la position des lignes et des colonnes de pixels. Finalement le calcul du module du
vecteur de diffusion, & savoir Q, peut s’exprimer pour chaque pixel en fonction de sa position

en ligne et en colonne dans la matrice tel que :

0= J(om ()" (Fan(et=))’ 2o

Cette expression génére une derniére matrice bidimensionnelle dans laquelle chaque
pixel représenté contient la valeur de Q correspondante a sa propre position (Figure 2.12). Cette
matrice sert de « masque » de sélection. Il est possible grace a ce masque et aux opérations
conditionnelles d’individualiser les pixels appartenant a une gamme de valeurs Q désirée. En
débutant & Q = 0 A (pixely) et jusqu’a Q = 2.338 A avec un pas de 0.005 A, les positions
des pixels sont sélectionnées séquentiellement via la matrice @, pas a pas
(i.e 0/0.005, 0.005/0.01 [...] 2.333/2.338 A1). Les pixels ainsi identifiés sont moyennés en
utilisant les valeurs du scan de diffraction (les valeurs NaN n’étant pas comptabilisées dans le
calcul). Cette opération permet de genérer un diffractogramme 1D ou chaque point représente
la valeur moyenne d’intensité en fonction de la valeur moyenne de chaque intervalle (en A™%).

Les diffractogrammes 1D sont donc calculés pour chaque scan de diffraction 2D d’une carte.
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Ils sont ensuite moyennés afin de tirer I’information minéralogique globale de la zone

cartographiée.

0.14 | 0.13 | 0.11 | 0.10 | 0.11 | 0.13

0.13 | 0.11 | 010 | 0.08 | 0.10 | O.11

0.11 | 0.10 | 0.08 | 0.06 | 0.08 | 0.10

0.10 | 0.08 | 0.06 | D.00 | 0.06 | 0.08

0.11 | 0.10 | 0.08 | 0.06 | 0.08 | 0.10

0.13 | 0.11 | 0.10 | 0.08 | 0.10 | 0.11

0.14 | 0.13 | 0.11 | 0.10 | 0.11 | 0.13

0.15 | 0.14 | 0.13 | 0.11 | 0.13 | 0.14

Masque de sélection sur

Matrice Q
I’anneau de diffraction

Figure 2.12. A gauche, la matrice ol chaque case contient la valeur du module du vecteur de diffusion (Q)
correspondante & sa position. A droite, un exemple de masque de sélection pour 0.005 < Q < 0.010 A", Le pixel
NaN est présent a titre d’illustration pour témoigner du pré-traitement de [’image (correction du détecteur, etc.).

2.3.2.2 Identification des pics de diffraction et extraction des intensités

Les diffractogrammes 1D offrent une représentation plus familiére des données de
diffraction. Bien que dépourvus d’information sur 1’orientation, ils apparaissent comme un
excellent outil d’identification minéralogique. A partir du diffractogramme moyen, les
positions en Q des différents pics de diffraction sont définis (en bleu sur la Figure 2.13a). Cette
étude est particulierement focalisée sur les pics relatifs a la raie 001 des minéraux argileux.
Ainsi il est révélé les pics aux positionsa 14, 10 et 7 A, soit 0.44, 0.63 et 0.88 A%, correspondant
aux minéraux de type chlorite/smectite/vermiculite, illite/mica et kaolinite, respectivement.
Pour chaque minéral, une plage angulaire comprise entre une borne inférieure (début du pic) et
supérieure (fin du pic) est définie. Le nombre de coups intégrables entre ces deux bornes
correspond a I’intensité diffractée, par le mineral consideré, additionnée du bruit de fond. Les
localisations et le choix des plages angulaires sont effectués sur le diffractogramme 1D moyen
des différents échantillons (Figure 2.13b).

41



Matériels & méthodes

(b)
0j2 0i6 liO lj4 ljS 2i2
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Figure 2.13. Intégration d'un scan de diffraction 2D en un diffractogramme 1D et modélisation d 'une fonction de
distribution d’orientation (FDO). (a) Scan de diffraction 2D avec deux anneaux de diffraction (rouge anisotrope
et bleu isotrope). (b) Diffractogramme 1D avec représentation de la zone d’intégration de [’anneau de diffraction
bleu en (a). (c) Distribution des intensités intégrees de I’anneau de diffraction rouge en fonction de l’angle 7. Les
intensités expérimentales sont marquées par des points et la FDO modélisée par une courbe. Les intensités des

spots de diffraction au-dela de la limite (lim Quartiles = Q3+3.0*EIQ) ne sont pas comptabilisées pour la
modélisation de la FDO et sont marquées d 'une croix.

Pour chaque scan de diffraction, les bornes préalablement définies sur le
diffractogramme 1D moyen permettent de repérer les gammes de Q selon lesquelles le scan de
diffraction devra étre intégrée, pour en extraire les raies de diffraction spécifiques. Ici encore,
cette sélection passe par un masque appliqué a la matrice Q (Figure 2.12). Les pixels ainsi

sélectionnés sur le scan de diffraction sont moyennés, en excluant toujours les valeurs NaN.

Afin d’obtenir I’intensité diffractée la plus représentative de 1’échantillon, le bruit de
fond ou « background » est soustrait. Deux zones bordantes la borne inférieure et supérieure du
pic de diffraction sont définies sur le diffractogramme 1D moyen et intégrées de la méme
maniére que le pic de diffraction. Ces zones définissent I’intensité du bruit de fond aux abords
du pic de diffraction. La valeur finale de I’intensité d’un minéral est calculée en soustrayant la

moyenne d’intensité intégrée des zones de background a celle du pic de diffraction. Grace a
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cette méthodologie, il est possible d’extraire 1’intensité de n’importe quel minéral présent dans

la zone cartographiée.

On note que, dans le cas des minéraux argileux ou les anneaux de diffraction sont
complets, la valeur de I’intensité intégrée n’est pas affectée par I’orientation des minéraux. A
I’inverse, les minéraux diffractant au-dela de la largeur du détecteur présentent des anneaux de
diffraction incomplets. L’utilisation des NaN est ici pertinente et permet 1’intégration des
anneaux de diffraction tronqués, en omettant les parties absentes. Ces anneaux incomplets
peuvent tout de méme entrainer des erreurs d’intégration. Ces erreurs peuvent provenir d’un
manque de pixels (mauvaises statistiques) ou d’effets d’orientation (intensité non
représentative). Néanmoins, les minéraux tels que le quartz et les feldspaths ont généralement
un anneau de diffraction isotrope et le signal qu’ils produisent est conséquent, aussi, la valeur

d’intensité extraite reste souvent fiable.

2.3.3 Extraction des fonctions de distribution d’orientation et
estimation de 1’anisotropie d’orientation des argiles

2.3.3.1 Extraction des fonctions de distribution d’orientation (FDO)

La derniere étape de traitement des scans de diffraction vise a extraire I’information sur
I’orientation des particules argileuses dans la zone cartographiée. Cette information est
contenue dans la variation d’intensité de I’anneau de diffraction selon 1’angle 7 sur le détecteur
(en rouge sur la Figure 2.13a). Une fois de plus, I’extraction de cette distribution angulaire
d’intensité I(7) passe par la définition d’une matrice, de taille identique a celle du scan de
diffraction et faisant office de « masque » sous Matlab®. La valeur contenue dans chaque case
de cette matrice correspond, cette fois-ci, a la valeur de 1’angle correspondant a la position de
la case (ou pixel). Ces positions sont normalisées entre + et — 7t par rapport a une référence
(tr = 0°) qui est ici définie arbitrairement verticalement (vers le bas) et prend origine au pixel,,
(Figure 2.14).
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Figure 2.14. Matrice représentant la valeur de [’angle (t) de chaque case. La valeur de 0 est arbitrairement définie
verticalement et évolue entre + et — 7 (sens horaire).

Gréce a cette matrice contenant la valeur en angle de chaque pixel, doublée de la
sélection des pics de diffraction préalablement développée pour I’intégration des intensités, il
devient possible de sélectionner des portions d’un anneau de diffraction pour des pas d’angle
choisis. Ainsi, pour chaque minéral présentant un anneau de diffraction complet, il devient
possible de sélectionner le pic désiré, de supprimer le bruit de fond, mais également, via des
opérateurs conditionnels, de sélectionner la position des pixels avec I’angle voulu. Finalement
cette superposition de « masques » de sélection permet de moyenner les pixels de la zone
correspondante sur les scans de diffraction. Les distributions d’intensité I (t) sont alors générées
en croisant le masque de sélection de 1’anneau de diffraction souhaité avec le masque de
sélection des angles selon z de 180 a -180° avec un pas de 1°. Encore une fois les valeurs de
type NaN sont exclues des calculs, ce qui a pour effet de créer des discontinués sur la fonction

1(7). Ces derniéres sont en majeure partie causées par le tuilage du détecteur.

La fonction I(7) donne directement accés a la fonction de distribution d’orientation
(FDO), notée f(0), des particules argileuses (Figure 2.13c). Dans un référentiel de laboratoire
(a, b, c) et un référentiel de particule (x, y, z) ou z est la normale a la particule, la FDO peut
uniquement se décrire par I’angle 6 entre la normale a la particule et 1’axe ¢ du laboratoire
(Figure 2.15). Ceci est rendu possible par I’isotropie transverse de ces matériaux (distribution
uniforme dans les plans (a,b) et (x,y)) (Dabat et al. 2020; 2019; Wenk, Kanitpanyacharoen, et
Voltolini 2010).
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a

Figure 2.15. Orientation d’une particule argileuse dans un référentiel (a, b, c).

A une constante de normalisation prés, la fonction £(8) est calculée a partir de I1(t)

selon I’approximation 8 = t (Dabat et al. 2019) et les contraintes suivantes :

f(6) =0, (Eq. 2.10)
f(0) =f(m—-0), (Eq. 2.11)
Jy £(8)sin(8)do = 1. (Eq. 2.12)

Les deux premieres équations indiquent que la fonction de distribution est positive et
symetrique, tandis que la derniere correspond a une normalisation sur le nombre total de
particules.

2.3.3.2 Modélisation des FDO

Comme précisé précédemment, les distributions d’orientation sont systématiquement
incompletes (Figure 2.13c). Une intégration directe de la variation d’intensité pour en tirer un
paramétre d’orientation est donc impossible. Pour contourner cette limitation, 1’analyse
s’appuie sur I’équation de Dabat et al. (2019) qui a démontré d’excellents résultats pour la

caractérisation et la modélisation des FDO des milieux argileux :
I(t+A) =k.f(8) = A.exp[A,P,(cos8) + 0.005(A,)°P,(cosH)] (Eq. 2.13)
Avec k une constante de normalisation et :
P,(cos8) = %(360529 - 1), (Eq. 2.14)
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P,(cos@) = %(35COS49 —30co0s%6 + 3). (Eq. 2.15)

En passant par cette équation, la précédente limitation est éliminée. La caractérisation
des FDO est alors possible et reste dépendante de la qualité de 1’ajustement du modéle sur les
données expérimentales. Cette équation (Eq. 2.13) fait appel a trois parameétres ajustables : A le
parametre d’échelle, 4, qui contient I’information organisationnelle et A qui décrit la déviation
angulaire du maximum de la FDO par rapport a la référence (6 = 0°) (Figure 2.14). lls sont

déterminés par minimisation non linéaire d’une fonction des moindres carrés S :
S(A,25,8) =X (y; — f(4,2,,4))% (Eq. 2.16)

Avec y les intensités expérimentales de la FDO d’angle i et f 1’équation modele (Eq. 2.13).
Les données brutes sont préfiltrées afin d’éviter la divergence du calcul : les distributions
d’orientation contenant moins de trois points expérimentaux ne sont pas traitées et les valeurs
négatives (provenant du traitement de fond sur les zones d’intensité déja faible) sont écartées
du calcul. Enfin, pour prévenir la divergence de la régression des moindres carreés, les valeurs
d’intensité trois fois supéricures a la valeur de I’écart interquartile au-dessus du quartile
supérieur (Q3) de la FDO sont retirées (Figure 2.13c). Pour rappel, les quartiles divisent les
valeurs triées en quatre sections égales. Plus précisément, Q3 représente la valeur pour laquelle
75 % des données de la distribution sont inférieures. A ’opposé, Q1 représente la valeur pour
laquelle 25 % des données de la distribution sont inférieures. La différence entre ces deux
quartiles définit un critére de dispersion qui est I’écart interquartile (E1Q). Il est considére, en
statistique, une donnée potentiellement aberrante dans une distribution normale dés lors que sa
valeur est supérieure a Q3+1.5*EIQ. Dans ce cas, la distribution de I’intensité de la FDO
s’approche d'une répartition normale et le choix d’une exclusion a Q3+3.0*EIQ permet une
exclusion des valeurs considérées comme extrémement aberrantes. Ceci fait office d’un
excellent filtre des éventuelles valeurs d’intensité anormalement élevées liées a la présence de

spots et/ou de diffraction multiples.

Toujours pour limiter les risques de divergence de la régression, une valeur d’entrée
ainsi que des bornes sont attribuées aux différents parameétres. A, et A sont bornés entre 0 et
+o0, leurs valeurs d’entrées sont de 1 et 0.67x(intensité moyenne FDO), respectivement. La

déviation angulaire A est borné entre -180° et 180° avec une valeur d’entrée a 0°.
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Plusieurs parameétres sont sauvegardes, les paramétres de modélisation, bien entendu :
A, A, et A mais également le nombre de points expérimentaux comptabilisés pour la
modélisation et I’intensité théorique de la FDO calculée (notée N). En effet, appliquer
I’équation de Dabat et al. (2019) sur les données permet de reconstruire le signal lacunaire des
anneaux (tuilage) et donc d’extraire une intensité plus cohérente que les valeurs expérimentales
tronquees. Enfin, et grace aux paramétres déduits du modéle, le paramétre d’ordre 2 (P,) est

calculé selon :
(P;) = (P,(cos8)) = [ " P;(cosb). f(6) sin(8) db. (Eq. 2.17)

Ce paramétre représente le descripteur quantitatif de 1’orientation préférentielle des
particules argileuses. Une valeur de 0 définie un milieu isotrope quand une valeur de 1 définie
celle d’un milieu le plus anisotrope possible, ¢’est-a-dire que toutes les particules sont orientées

dans la méme direction.
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3 Formation des croutes de battance: nouvelles
perspectives apportees par la cartographie de la
minéralogie et de I'orientation des particules
argileuses par microdiffraction 2D de rayons X

Ce chapitre est un article publié dans le journal Geoderma

(https://doi.org/10.1016/j.0eoderma.2022.116096). Il correspond a la premiére application de

la méthode présentée précédemment permettant la spatialisation de la minéralogie et de
I’organisation des particules argileuses. La méthodologie est évaluée sur un échantillon modele,
dit synthétique, dont la composition minéralogique et les propriétés texturales des particules
argileuses sont connues. Elle est ensuite appliquée pour la premiére fois sur un échantillon de
cro(te de battance et les résultats obtenus ménent a une réinterprétation des mécanismes de

dépbt des particules argileuses dans le cadre de la formation des crodtes de battance.

Dans un premier temps, ’article fait 1’état des connaissances sur les mécanismes de
formation des croQtes de battance. 1l y est mis en avant le rble clef joué par les particules
argileuses et la nécessité de considérer leur nature minéralogique et leur organisation afin

d’approfondir les connaissances sur les mécanismes de formation des cro(tes de battance.

La paire d’échantillon utilisée pour répondre a cette problématique est présentée a la
suite. L’¢échantillon modé¢le préparé par centrifugation est une succession de dépdts de minéraux
argileux de référence (vermiculite, kaolinite, muscovite). L’échantillon de croiite de battance
provient du site expérimental de longue durée des 42 parcelles de 'INRAE de Versailles. 1l a
été prélevé sur la parcelle amendée en KCl lors d’une précédente campagne de préleévement, en
2014. L’enrésinement et la confection des lames épaisses sont détaillés. Les techniques
d’analyses, tels que I’imagerie au MEB et la uDRX-2D, avec les corrections des données brutes

(déja définies dans le chapitre précédent) sont présentées a la suite.

La premieére étape vise donc a valider la méthode mise en place a partir de 1’étude de
1’échantillon modéle. A partir des scans de diffraction corrigés, les traitements pour extraire les
données sur la composition minéralogique ainsi que sur 1’organisation des particules de chaque
type de minéral argileux sont détaillés. Pour chaque minéral argileux i, trois parametres sont

ainsi extraits : I’intensité intégrée I; de I’anncau de diffraction ou la quantité relative N; en
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particules, le parameétre d’ordre (P,); et la déviation angulaire A;. Les résultats montrent qu’il
est possible de discriminer spatialement les différents types de minéraux argileux, et

d’interpréter les conditions de dépdt des particules en fonction de leur orientation.

L’approche est ensuite appliquée sur 1’échantillon de crolte de battance. Une
description micromorphologique de 1’échantillon est d’abord présentée afin de proposer une
premiére interprétation sur les mecanismes de formation de la crodte de battance a partir des
données obtenues au MEB. Sur la base des données acquises par UDRX-2D, les cartes de
I’intensité spatialisée des argiles, du quartz et de la résine sont comparées aux différentes
microstructures reconnues au MEB et permettent de confirmer I’emplacement de la transition
entre la cro(te structurale et la crolte sédimentaire ainsi que les différentes séquences de depot.
Ainsi chaque dépdt a pu étre isolé du reste de la carte pour étre examiné plus en détail, a savoir
sa composition en argiles et 1’organisation des particules argileuses. Pour ce faire, les cartes
spatialisées des paramétres N;, (P,); et A; pour la chlorite, I’illite/mica et la kaolinite sont
présentées. Les résultats sur les différences minéralogiques montrent I'existence de microlits
d'argiles qui ne sont pas visibles au MEB. Les informations texturales concernant I'orientation
préférentielle des particules argileuses et les différences minéralogiques sur 1I’appauvrissement
relatif en chlorite ont permis de réinterpréter les mécanismes de dépot concernant i) la présence
de microlits d'argiles résultant de la sédimentation de particules argileuses dans des
microdépressions avec différents régimes hydriques conduisant a une différentiation
minéralogique ii) I’absence de lit dit de « washed-out layer » par la présence d’un lit argileux a
la surface d’une séquence de dépdt granoclassée et iii) le dépot de micro-agrégats argileux

résultant du transport de fragments de croltes de battance préexistantes.
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Highlights

e Synchrotron 2D-puXRD mapping used for clay mineral characterization in soil crust
e Novel methodology first validated on a laboratory-made clay-rich sample
e Methodological approach successfully applied on natural soil crust

e Innovative method for unraveling deposition mechanisms in soil crust

Graphical abstract
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Abstract

Our understanding of soil crusting and its detrimental consequences is based on the
analysis of morphological changes occurring at the soil surface. Such changes are usually
assessed at spatial scales ranging from a few millimeters to that of the field. The
inner-reorganization within the topsoil during soil crusting primarily involves the redistribution
of clay particles. Their mineralogy and arrangement remain however delicate to determine by
the sole use of microscope observations. To overcome these limitations, we developed an
innovative methodology based on synchrotron 2D micro X-ray diffraction (2D-uXRD) to map
relevant parameters related to the organization of all types of soil clay minerals, i.e., relative
diffracted intensities, degree of preferential orientation, mean deviation angle from the surface.
Our methodological strategy was first validated on a laboratory-made model sample, composed
of various pure clay phases with clear preferential orientations. Then, a vertical section of soil
crust from INRAE’s long-term bare fallow experiment (Versailles, France) was studied.
Micromorphological features of the soil crust were first described by using conventional
scanning electron microscopy. Synchrotron 2D-puXRD analyses were then successfully applied
on the same region of interest. The in-depth analysis provided by the synchrotron 2D-uXRD
approach revealed the presence of clay microlayers that were not observed on SEM images.
Additionally, clay mineralogy as well as preferred clay-particle orientation and overall
alignment highlighted specific quantitative structural signatures. These signatures involved the
discrimination between clay microlayers associated to the settling of clay particles in
microdepressions and clayey microaggregates resulting from transportation of pre-existing soil
crusts. This new technique has led to re-interpretation of the deposition mechanisms in the
natural soil investigated here and opens wide perspectives for in-depth detailed characterization

of clay mineralogy in soil crusts.

Keywords: soil crust, synchrotron 2D-URD, clay minerals, preferred particle orientation
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1. Introduction

Soil crusting ranks as a major cause of soil degradation by restricting seedling
emergence and triggering soil erosion (Awadhwal and Thierstein, 1985; Lal, 2001). The
detrimental consequences of soil crusting are surface hardening, flattening, reduction of
downward water transfer and concomitant runoff enhancement (Williams et al., 2018). Such
degradation of the topsoil surface results from the breakdown of aggregates into finer fragments
and/or individual particles caused by the impact of raindrops. These fine fragments are, in turn,
redistributed by rainfall and/or runoff within the first millimeters depth (Bresson and Valentin,
1993). The resulting reorganization of the topsoil surface allows to directly monitor soil
behavior according to its intrinsic features (granulometry, mineral and organic constituents,
physico-chemistry, topography), in response to seasonal conditions (frequency and intensity of
rainfall, water content status, plant cover).

Our understanding of soil crusting and their detrimental consequences is based on the
analysis of morphological changes occurring at the soil surface. Such changes are usually
assessed at spatial scales ranging from a few millimeters to that of the field (Williams et al.,
2018). Studies of soil crusts by optical microscopy have improved our knowledge on pathways
of soil crust formation. They have also led to propose conceptual models of crust development
and classifications based on micromorphological expressions of soil crusts (Valentin and
Bresson, 1992; Williams et al., 2018). Taking advantage of the higher spatial resolution
provided by scanning electron microscopy (SEM), notable progress was achieved in the
description of the nature and morphology of soil crusts, especially for thin layered structures
(Arshad and Mermut, 1988; Chen et al., 1980; Onofiok and Singer, 1984; Wakindiki and Ben-
Hur, 2002). However, this information remains restricted to morphological criteria, since the
reorganization of the topsoil surface involves a redistribution of clay particles, most of which
are, by far, too small (typically <2 um) to be identified by optical and Scanning Electron
Microscopy (SEM) techniques. In addition, although orientational features of clay platelets are
usually considered as markers of either the transport processes or the development stage of soil
crusting (Bresson and Boiffin, 1990; Ferry and Olsen, 1975), quantification of such preferential

orientation is still lacking.

These limitations were successfully overcome on rocks (i.e. sedimentary and
metamorphic rocks; Wenk et al. (2010)) and more recently on mud deposits formed under

surface conditions (Wenk and Vasin, 2017). These authors used synchrotron X-ray diffraction
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with a 2D detector (2D-XRD) and provided simultaneous information on clay mineralogy and
their orientational features. Although particularly efficient, this approach was applied for bulk
characterization over several cubic millimeters of sample volume, thus not allowing for any
mapping of micrometer-sized structures. More recently, synchrotron micro X-ray diffraction
using a flat bi-dimensional detector (2D-uXRD) and a higher spatial resolution of 60 um?2 was
performed on clay coatings from translocation laboratory experiments on clay depleted eluvial
E-horizons of Luvisols (Manté et al. 2020). These authors demonstrated that clay mineralogical
maps can be obtained from soil samples, although the geometry used did not allow providing a
quantitative description of preferred orientation of clay particles. As far as clay particle
orientation is concerned, Dabat et al. (2019) recently proposed a reference orientation
distribution function for clay minerals potentially relevant to quantify their preferred orientation
from laboratory 2D-XRD measurements on soils. Nonetheless, the applicability and interest of
this approach for mapping clay particle organization in real soil samples remains to be

demonstrated.

The aim of the present work is thus to show that synchrotron 2D-uXRD mapping can
provide new insight on the mineralogy and orientation degree of clay particles in the framework
of the soil crusting process. We developed an innovative strategy for mapping key parameters
that describe the organization of each type of clay mineral (i.e., relative diffracted intensities,
degree of preferential orientation, and mean deviation angle from the surface) using synchrotron
2D-uXRD measurements. Our methodology was first assessed on a model laboratory-made
sample composed by pure clay phases. Then, micromorphological features of soil crust were
studied on an in-situ surface sample from a long-term bare fallow soil. Based on the key features
of clay particles provided by synchrotron 2D-uXRD mapping analysis, new findings on

formation stages of the soil crust were unraveled.

2. Materials & methods
2.1.Materials
2.1.1. Topsoil surface sample from LTBF experiment of INRAE Versailles
The studied topsoil surface sample was collected at LTBF experiment of INRAE
Versailles set up in 1928 to study the effect of various fertilizers or physico-chemical contexts
on soil properties (Van Oort et al., 2018). The soil is a silt-loam textured Haplic Luvisol (WRB,
2015) developed in loess, representative of cultivated soils in North-Western Europe. The
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experimental site (16 x 20 m) is constituted by forty-two plots of 2 x 2.5 m. It includes sixteen
duplicate plots receiving different chemical treatments (organic, phosphate, potassium and
nitrogen fertilizers, neutral salts, and basic amendments) and ten reference plots without any
inputs. The plots are kept vegetation-free and dug by spade twice a year. Among the different
treatments, plot #37 that has been amended with KCI fertilizer for the past 85 years was chosen.
Its physico-chemical conditions dominated by a monovalent potassium cation, currently
accounting for more than one third of the cation exchange capacity (van Oort et al., 2022)
associated to its low amount of organic matter (7.5 g/kg of total organic carbon) resulted in a
high susceptibility to physical crust formation. In 2014, the surface horizon of the KCI plot had
a clay fraction (<2 um) content of 15.8 % (van Oort et al., 2022) with a complex clay
mineralogy composed by kaolinite, chlorite, illite/micas, and dominated by illitic-rich
interstratified illite-smectite clay minerals (Pernes-Debuyser et al., 2003). The fine silt fraction
(2-20 um) represents 58 % of the sample mass and also contains significant amounts of clay

minerals, mainly chlorite, micas, and to a lesser extent, kaolinite (van Oort et al., 2022).

An undisturbed topsoil surface sample (80 mm x 80 mm x 80 mm depth) was collected
in May 2014, at the end of the winter, accumulating climatic events since October 2013. The
sample was then air-dried for several months, oven-dried at 40 °C for 2 weeks and impregnated
under vacuum with a polyester resin diluted to 33 % by volume with a styrene monomer
(Bruand et al., 1996). After resin polymerization, a slab perpendicular to the topsoil surface
30 mm width x 45 mm height x 1 mm thick was prepared and polished on one face for Scanning
Electron Microscopy (SEM) analyses. 1 mm diameter holes were drilled around the edge of the
slab at 10 mm intervals to facilitate localization of the zones of interest between SEM and

synchrotron analyses.

2.1.2. Model laboratory-made sample composed by pure clay phases

The model laboratory-made sample by pure clay phases was investigated to first assess
the reliability of the approach developed for mapping clay particles organization on natural
samples. The sample was selected among the model clay samples from the study of Dabat et al.
(2019) because of its clay mineralogy (kaolinite, mica and vermiculite) close to the natural
topsoil sample one and the variable anisotropy degree in particle orientation of constitutive
single minerals deposits. The preparation procedure, detailed in Dabat et al. (2019), can be
summed up as follows. After dispersion of clay particles in water by sonication, a single mineral

deposit was obtained by horizontal centrifugation runs directly performed in a cylindrical

56



Formation des cro(tes de battance : nouvelles perspectives apportées par la cartographie de la
minéralogie et de I'orientation des particules argileuses par microdiffraction 2D de rayons X

sample holder under gravitational fields ranging from 4500 to 18000xg
(Centrifuge Avanti J 301, rotor JS-24.38 from Beckman Coulter®). Seven different deposits
few millimeters thick were successively settled and the model clay sample is then composed
from bottom to top by mica, kaolinite (two deposits), mica (two deposits), kaolinite and
vermiculite (Fig. 1). The sample was then oven dried at 60°C, placed under primary vacuum to
remove residual water and impregnated with Methyl Methacrylate containing benzoyl peroxide
(BPO) as a thermal initiator (BPO/MMA ratio of 0.5 wt.%, (Sammaljarvi et al., 2012)) for
14 days. After resin polymerization in a 55 °C bath for 48 h, the sample was sawed vertically
(perpendicular to the settling direction), and a slab of 6 mm width x 12 mm height x ~500 pum

thickness was obtained by polishing.

2.2.Methods

2.2.1. Scanning Electron Microscopy mapping

Micromorphological observations of the topsoil surface were obtained using SEM
imaging in back-scattered electron mode (BSE). As the grey levels on BSE images are
indicative of the atomic numbers of local elements, the discrimination between clay rich zones,
silicate grains (quartz, feldspars) and pores are made easier. The SEM BSE map was obtained
using an JEOL-JSM-IT500LV SEM equipped with a segmented solid state BSE detector. The
polished face of the topsoil section was coated with carbon to prevent charging and the SEM
BSE map was acquired on the top half part of the face, i.e., 24 mm width x 14 mm height. The
automatic procedure provided by JEOL SMILE VIEW™ [ ab software was used to acquire and
reconstruct the SEM BSE map, which corresponds to a mosaic of 414 images. Each image was
acquired at a magnitude of 130 (spatial resolution of 0.8 um/pixel) using a working distance of

11 mm, a frame time of 10 s under 15 kV accelerating voltage and a 1 nA probe current.

2.2.2. Synchrotron 2D-puXRD measurements

The experiment took place on the CRISTAL beamline at synchrotron SOLEIL, the
French national synchrotron facility. Localized 2D-uXRD measurements, in a transmission
setup, were acquired using a wavelength (1) of 0.67055 A selected by a Si(111) double crystal
monochromator. Micro-focusing of the beam was set to 65 x 65 um2. The intensity was
collected by a hybrid pixel detector XPAD3.2. Such detector is built from eight modules of
seven chips each for a total resolution of 560x960 pixels. A single chip contains 120x80 pixels,
each individual pixel measuring 130 x 130 mm, except for the first and last columns of the chip,

which have a 2.5 times larger size. The detector was protected from the incident beam by a self-
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supported lead beam-stop. The detector is flat and perpendicular to the incident wavevector

(E;) whose modulus is 2r/ A . Every detector pixel encounters a scattered wavevector (k7)

defining a scattering angle (¢) between k_(; and E; The reciprocal length (in A?) is thus
expressed thanks to the scattering vector modulus (Q) as:
T 7 4T (0] 21

Q: |kf_ k0|: 7811’1(5):7 (1)
where d is the interplane distance. Samples were placed at 383.5 mm from the detector to
optimize the resolution and get complete uncropped diffraction rings of every clay mineral. The
model laboratory-made sample was mapped by conducting an automatic acquisition of
2D-uXRD patterns according to a grid of 2.925 by 7.800 mm, regularly spaced by 0.065 mm
with a counting time of 0.2 s per point. Similarly, soil maps were recorded with a grid of 4.875
by 4.550 mm, regularly spaced by 0.065 mm with a higher counting time of 5 s per points to

ensure sufficient signal.

2.2.3. 2D-puXRD raw data pre-treatment workflow
On-site generated Nexus files were managed using MATLAB® software. All processing
steps needed in data treatment and later analysis, were thus managed through a new MATLAB®

script made by the authors.

2.2.3.1.Detector correction
Raw 2D-uXRD scans require specific processing related to both acquisition
environment and sample nature. The very first correction conducted on the data concerns the
removal of dead, inefficient or unreliable pixels. Thus, abnormally high, negative or zero
intensity pixels positions were turned into an unpresentable data type, also known as
“Not a Number” (NaN), directly in the 2D-uXRD scans. Such data type could be ignored in
calculations, therefore pathological pixels did not affect calculations in any way.

The specific tiling design of the XPAD detector imposes a correction to remap the
recorded diffracted intensities to an uncropped geometry. The 3640 um (These
Emmanuel WENGER: https://hal.univ-lorraine.fr/tel-01751625) blank area between each

module was compensated by adding twenty-eight extra horizontal rows of NaN pixels after
each module. In addition, the chips at the module edge are 2.5 times larger. A five pixels NaN
vertical column was thus inserted after each chip replacing its first and last pixel leading to an

actual displacement of three pixels. Due too poor signal and defective pixels in the vicinity of
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modules edges existing pixels, prior and after the extra added lines and columns were switched

to NaN. These corrections bring the final undistorted image size to 1156 x 578 pixels.

a Cc
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Vermiculite conc. field size {065
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Fig. 1. (a) Photograph of the slice of laboratory-made sample before synchrotron analysis with the red rectangle
indicating the region of interest for synchrotron analysis. (b) Concentration of the dispersion, centrifugation
conditions, and particle size of the different clay phases. (c) 2D map of the resin factor F according to Eq. (3).

2.2.3.2.Correction from resin and air
The polymerized resin (polyester or Methyl Methacrylate resins) holding the sample
together generates an undesired scattering signal that raises the background of the whole
patterns. 2D-puXRD acquisitions of pure resin slices (thickness: 1 mm), with acquisition
protocols identical to their sample counterpart, were then performed to address this issue.
Averaged resins 2D-uXRD scans were generated from nine points targeted randomly at the

pure slices.

To lessen the resin contribution, a normalization was conducted on each 2D-puXRD scan

such as:

ZDHXRDSample resin = 2DMXRDSample - (ZDIJ-XRDResin * F) (2)

Removed

The final treated image (2DUXRDsampie resin removea) 1S Calculated from the raw pattern
(2DUXRDsgmpie) from which a weighted contribution (F) of pure resin 2DuXRDgegin 1S

removed.
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This ponderation is calculated according to:

F = B0 22800 et ©
with i and j the respective horizontal and vertical positions of the pixels in the image and n the
number of corresponding pixels. F thus represents the average intensity ratio factor between an
area of 30 x 40 pixels? devoid of diffraction rings, on the sample diffraction pattern and this
same area on the average resin 2D-uXRD pattern. The computed F values are stored for each
diffraction spot of a map allowing to assess resin treatment correctness as well as to gain insight
on the relative proportion of resin present in the diffracted spot. This factor will theoretically
reach a value of one for a pure resin spot (with a thickness like the resin standard) in the mineral
sample and decrease towards zero for any mineral/resin mixture with a higher absorption
coefficient. Any value above one would simply be linked to a diffraction spot being pure resin,

thinner than the 1 mm resin standard or simply to air.

3. Results and discussion

The methodological strategy used for mapping the clay mineralogy and anisotropy in
clay particles orientation within the samples is described and assessed first for the model
laboratory-made sample composed by pure clay phases. Once validated, the same methodology
will be used for describing structural features of clay crust in the complex and heterogeneous

natural soil sample.

3.1.Model laboratory-made sample composed by pure clay phases

3.1.1. Data extraction
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Fig. 2. (a) Averaged 2D-puXRD pattern 1*"(Q, t) and definition of scattering vector modulus Q and azimuthal
angle 7 on the detector for the model sample. 001 diffraction rings associated to vermiculite (V), mica (M), and
kaolinite (K) are shown in red, green, and blue, respectively. (b) Averaged I**(Q) pattern and definition of
mineral boundaries for extraction of intensity I; (t) associated to each clay mineral i.

Mapping the clay mineralogy and anisotropy in the sample relies on a detailed analysis
of the nature and intensity of the crystalline clay phases in the I1(Q, t) distribution of individual
2D-uXRD images. The detection procedure of diffraction peaks associated to each clay phase

is simplified on an averaged 1D-XRD pattern 1¢”

(Q) over all individual scans of the samples.
For this purpose, an average 2D-uXRD image I*"*(Q, 7) is first calculated (Fig. 2a) and a mean
1D-puXRD pattern I*-(Q) is then extracted by integrating the image with a 0.005 A Q-step
across the entire azimuthal angle = (Fig. 2b). The obtained 1”*(Q) pattern provides the global
sample mineralogy thus allowing minerals boundaries selections (Fig. 2b) covering the Q-range
associated to each mineral. vermiculite (red), mica (green) and kaolinite (blue) were selected
based on their classical 001 reflection at 14.20, 10.00, and 7.14 A, respectively. For these three
minerals phases, the integrated intensities values I; () (with i=vermiculite, mica, or kaolinite)
are extracted over 360° of T angular range on the detector with a step of 8° for each individual
2D-uXRD scan considering a Q-range selection from 0.371 to 0.503 A, 0.589 to 0.650 A%,
and 0.806 to 0.938 A%, respectively (Figs. 2 and 3). A linear background contribution between

these boundaries was subtracted.
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Fig. 3. lllustration of the vermiculite orientation distribution function (f;, (6)) extraction for the model sample. (a)
Selection of an individual 2D-uXRD pattern and extraction of the intensity I, (7). (b) Comparison between the
experimental data I, (7) (solid symbol) and fitted function (solid red line) according to Eqg. (8). The dotted grey
line represents the function k'. f;,(6). Parameter A, stands for the deviation angle between the main preferred
orientation axis of vermiculite particles and the detector reference. The order parameter (P, ), corresponds to the
degree of preferential orientation of vermiculite particles.

The intensity modulation of the extracted function displays two symmetric maxima at
+m along the diffraction ring (Fig. 3), associated to the development of preferred orientation in
clay particle arrangement. The intensity maxima represent the symmetry axis of the transverse
isotropic organization repeatedly demonstrated for clay systems (Dabat et al., 2019; Dabat et
al., 2020; Wenk et al., 2010). In the framework of the T = 8 approximation (Dabat et al., 2019)
the 1; (z) function can be directly linked to the orientation distribution function (ODF) f;(6).
The ODF quantifies the amount of particle whose normal forms an angle 6 with the main

symmetry axis of the clay medium and is expressed as:
L M=k.£,(6+4;) (4)

where k' is a normalisation constant and A; the deviation angle between the detector reference
and the symmetry axis in preferred orientation of clay particles (Fig. 3). The ODF is defined by
the following constraints (Dabat et al., 2019; Labarthet et al., 2000):

fi(0) 2 0 (5)
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fi(0) =f(m—0) ©)
[T f:(6)sin(8) d6 = 1 -

To overcome the lack of experimental data points in the accessible z-range, related to

the tilling of the 2D detector (solid circles; Fig. 3b), data treatment of experimental I; (1)
functions involves and automatized fitting procedure of intensities by the generalized
orientation distribution function proposed by Dabat et al. (2019) (solid red line; Fig. 3b). This
function is based on the maximum-entropy theory and takes the form of:

I; (7) = k" exp [hyPy(cos (6 + A; )) + 0.005(1,)°P,(cos (6 + A; )] (8)

where A, is the spreading parameter of the ODF and where k" a normalisation constant. The
entities P,(cos@) and P,(cos8) stand for the 2" and 4" rank Legendre polynomials,

respectively, expressed as:
P,(cos8) = %(360529 -1) 9)
P,(cosO) = %(35cos40 —30co0s%6 + 3) (10)

The extraction of the ODF function f;(6) full shape by combining Egs. (4) and (8)
allows eliminating the tilling of the detector and the full range of 7 values can then

advantageously be used for calculating the order parameter (P,); and the number of particles
N; of each clay mineral i in each 2D-uXRD scan. The order parameter (P,);, characterizing

the degree in preferred orientation of the mineral i, is calculated as:
(P2); = [ P,(cosB). f;(6) sin(8) db (11)

This parameter, also known as the Hermans or nematic order parameter (Chaikin and
Lubensky, 1995; Hermans and Platzek, 1939), takes the value of O for a random organization

of particles and 1 for perfectly aligned particles along the symmetry axis.

To describe the evolution of clay mineralogy, the parameter N; relative to the number

of particles of a clay mineral i in each 2D-puXRD pattern was chosen and calculated as:
N, = [, k'.f:(6)sin(6) do (12)
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This quantity was preferred over the intensity parameter because any change in the
overall 001 reflection intensity of a mineral between two 2D-uXRD scans can be related to both
the proportion of the mineral and the degree in preferred orientation. As indicated in Eq. (12),
calculation of N; parameter is thus done by correcting the 001 reflection intensities by the term
sin(@), so that the change in intensity from one pixel to the other in the map is solely related to
a variation in the mineral proportion (Perdigon-Aller et al., 2005). Note that the quantities N;
are only indicative of the variation of the clay mineral content among different pixels from the
map. This entity cannot be used in any case as an absolute value, and does not provide a
comparison between different minerals that would require accounting for the change in

structure factor of the mineral i (Moore and Reynolds, 1997).
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vermiculite kaolinite

a

Fig. 4. Parameters mapping for the laboratory-made model clay sample. Color-code mapping of (a) mineral
content (N; ), (b) degree of preferred orientation ({P,);), and (c) main angle deviation (4; ) of symmetry axis for
i= vermiculite, mica, and kaolinite (maps of width=2.925 mm and length=7.8 mm). For (b) and (c), histograms

on the top illustrates the number of particles N; as a function of (P,); or A; , respectively. These histograms
correspond to individual sub-beds (top, middle, or bottom) defined using the image mask reported in Fig. S1.
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3.1.2. Parameters mapping and sensitivity of the method to structural features

In Fig. 4, the values calculated for the N; , (P,);, and A; parameters (i = vermiculite,
mica, and kaolinite from left to right) for all 2D-puXRD scans are transformed into color-coded
maps. The maps can be compared to the original photograph of the sample (Fig. 1) and illustrate
the positions of the different minerals within the model sample (Fig. 4). In the following, the
obtained maps are used to assess the sensitivity of the method to highlight specific structural
features that can help to decipher the deposition process of clay particles during sedimentation.
To do so, the different sub-beds are segmented into bottom, middle, and top sub-beds according

to the image mask reported in Fig. S1.
3.1.2.1. Sensitivity to sedimentation events

The obtained parameter maps provide clear distinction between the different beds as
well as sub-beddings (Fig. 4), i.e., when the mineral is deposited in two successive steps during
sedimentation using the same preparation conditions (Fig. 1). For vermiculite, the single
sedimentation process leads to the presence of a single bed with noticeable structure evolution
within. Firstly, the bottom part of the bed is shown to be denser as seen by higher values for
N, parameters (Fig. 4a) and lower resin content (Fig. 1c). Secondly, the increased particle
density is accompanied by an increasing trend of (P,), values (Fig. 4b). Such a correlation
between density and preferential orientation was already reported for lamellar particles (Ferrage
et al., 2015; Voltolini et al., 2008). For mica and kaolinite clay minerals, the increase of N;
and (P,); values at the lower part of the sub-beds for these two minerals is also clearly visible,
indicating that the proposed methods are fully capable in principle of evidencing high-
frequency sedimentation events. Note that, the limit between two sub-beds and associated
structural discontinuity can be responsible for the detachment of the two units during drying.
This is the case here between the two adjacent sub-beds of mica, with a full separation of the

layers as revealed by the resin map (Fig. 1c).
3.1.2.2. Sensitivity to deposition conditions

The calculated parameters can also be used to assess the efficiency of the method to
detect changes in the experimental conditions used for particle disposition (Figs. 1b and 4). For
the two adjacent sub-beds of mica or kaolinite prepared using the same sedimentation
conditions (Fig. 1b), the structural properties of the clay particles are remarkably similar in
terms of particle density and orientation (maps and histograms in Figs. 4a and 4b). The situation
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differs when comparing for kaolinite the top bed and the two other adjacent sub-beds. The top
bed is indeed denser and with an increased particle orientation (histogram in Fig. 4b). This
change can be directly assigned to the preparation conditions and to the higher concentration of
the kaolinite dispersion considered (i.e., 50 g/L; Fig. 1b). For the top bed, the lower
gravitational field applied can be considering as sufficient to allow the particles to separate in
this concentrated dispersion and lying flat on the existing bed (Figs. 4a and 4b). For the middle
and bottom sub-beds the high velocity of sedimentation is likely to hamper the sedimentation
process, thus leading to the obtained structures with aggregates of less oriented particles
(Figs. 4a and 4b). In the case of mica, the lower dispersion concentrations (i.e., 25 g/L; Fig. 1b)
is responsible of the more limited influence of the strength of the applied gravitational field, all

sub-beds showing indeed similar structural features (Figs. 4a and 4b).
3.1.2.3. Sensitivity to topographical effects

In addition to the investigation of the different sedimentation events, analysis of
parameter maps allows analyzing the impact of topography on the deposition of particles. For
instance, perturbation of sedimentation is shown to impact all clay mineral phases at the
interface of the dispersion and the tube (right part of the maps; Fig. 4). Such a perturbation
induces an overall decrease in (P,) values and minerals intensities (or an increase in porosity)

as well as an increase in A values resulting from this wall-effect (Figs. 4b and 4c).

3.2.Topsoil surface of the KCI plot from LTBF experiment of INRAE Versailles
The analysis of the model clay samples validates the method chosen for retrieving
mineral density and orientation parameters (i.e., (P,) and A) thus allowing obtaining key
information about sedimentation processes (hnumber of events, particle sizing, and topographic
impact). Accordingly, this approach paves the way to deepen the classical micromorphological

description of clay minerals in more complex samples such as soil environments.

3.2.1. Micromorphological features of the soil crust from BSE SEM map

Observations from the BSE MEB map (Fig. 5) indicate that the topsoil surface of the
KCI plot exhibits micromorphological features typical of an advanced stage of physical crust
formation. This advanced stage, previously described by Bresson and Boiffin (1990) on the
same LTBF experiment, corresponds to the development of a structural crust covered by a
sedimentary crust (Fig. 5a). The structural crust is characterized by a continuous dense fabric

(without separated aggregates) dominated by silts in which sand grains surrounded by clay
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particles are most often randomly distributed or, to a lesser extent, with limited segregation.
The macropores (hundreds of micrometers sizes) are elongated vughs parallel to the topsoil
surface whereas vesicular voids are also present. based on the interpretation of Bresson and
Boiffin (1990) this specific inner-organization of the structural crust (vughy structure according
to Bullock et al. (1985)) results from the gradual coalescence of the initial aggregates by
raindrop compaction under plastic conditions. The formation of this structural crust most often
corresponds to the last stage of development before the formation of a sedimentary crust
(Williams et al., 2018). In the present case, the overlying sedimentary crust is thin (between 3
and 4 mm in thickness; Fig. 5a) and the morphology of the macroporosity differs from the
structural crust by the dominance of individual or coalescing vesicular voids. In addition, the
inner-structure is much more complex and formed by successive deposits of several microlayers

or microbeds parallel the topsoil surface.
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Fig. 5. BSE SEM map of the topsoil surface of the KCI plot from LTBF experiment of INRAE Versailles. (a) Overall
image with dashed white line separating the sedimentary from the structural crust. The solid rectangle indicates
the region of interest for synchrotron 2D-uXRD analysis. (b) Region analyzed by synchrotron 2D-uXRD-mapping
method and showing the four deposition zones detected and separated by dashed lines. The three rectangles are
zoomed in (c), (d), and (e).

A region of interest (ROI) at a5 mm depth from the topsoil surface and 4.5 mm in width
(Fig. 5b), selected for synchrotron pXRD-mapping, is first described below according to
classical micromorphological descriptors. As illustrated on this BSE SEM image, the ROI can
be divided into four successive zones (numbered from 1 to 4 from the bottom of the BSE SEM
map and separated by dashed solid lines; Fig. 5b). Zone 1 corresponds to the top part of the
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structural crust. The clear separation with zone 2 and the bottom of the sedimentary crust is
marked by a very thin clayey microlayer less than 150 um thick that includes coarse quartz
grains (Figs. 5b and 5c). Such deposit of a continuous clayey microlayer was previously
described as occurring in small pocket-like depressions and resulting from short-distance
transport of particles by runoff under turbulent and muddy flow process (Bresson and Valentin,
1993). The overlying part of zone 2 is characterized by the successive deposits of well sorted
microlayers exhibiting a clear fining-upward textural gradient (Figs. 5b and 5d), i.e., from sands
at the bottom to silts/clays at the top. Such type of deposit is also interpreted as related to a
runoff-sedimentation regime but in a more laminar flow allowing the sorting of microlayers
and the gradual settling from coarse to fine particles (Valentin and Bresson, 1992). The
transition between zones 2 and 3 is marked by the deposition of a poorly-sorted microbeds
including coarse quartz grains overlaying the silts/clays microlayer localized at the top of zone 2
(Figs. 5b and 5d). Zone 3 also includes some microaggregates on its top part (Figs. 5b and 5e)
that can be partially disaggregated (e.g., on the left part of Fig.5e). Some of the
microaggregates seem to be enriched in fine particles. Limited particle size sorting is commonly
assigned to a deposition under turbulent flow process as for the bottom part of the sedimentary
crust while presence of microaggregates on the top part most likely suggests a higher flow
velocity or they were deposited by after flow (Mucher and De Ploey, 1977). Separation between
zones 3 and 4 (dashed line on Fig. 5b) is based on the deposition of coarser sand grains
surrounded by silt/clay particles on partially disaggregated microaggregates. Finally, zone 4
corresponds to the last deposit and exhibits a higher macroporosity compared to the underlying
ones. The inner-structure is dominated by poorly-sorted microbed of sand grains (again
surrounded by silt/clay particles) and covering a well sorted microlayer composed by silts/clays.
This last deposit, with a partial upward textural gradient, could be interpreted as formed in
between turbulent and laminar flow conditions, depending on runoff and splash conditions
(Micher and De Ploey, 1977; Valentin and Bresson, 1992).

According to conventional micromorphological descriptors, the successive
microlayers/microbeds of the complex sedimentary crust can be interpreted in terms of runoff
depositional crust as suggested by Valentin and Bresson (1992). Following such an
interpretation, the depositional events take the form of unsorted clay-rich deposits (Fig. 5¢) or
microlayers with a fining-upward textural gradient (Fig. 5d), according to the turbulent or
laminar hydrodynamic conditions during particle sedimentation, respectively. Although
classical micromorphological description based on SEM observations leads to a tentative
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description of the main successive depositional processes of particles (Chen et al., 1980;
Onofiok and Singer, 1984), the analysis of clay particles (nature, spatialization, orientation) is
not accounted for. Considering the sensitivity of clay particles to deposition conditions (Fig. 4),
such an analysis as done below based on 2D-uXRD map could help in getting additional

insights into the mechanistic processes of natural soil crust formation.

02 04 06 038

Fig. 6. Averaged I*V'(Q) pattern and definition of mineral boundaries for extraction of intensity I; () associated
to each mineral i for topsoil surface of the KCI plot from LTBF experiment of INRAE Versailles. C= chlorite,
I/M=illite/mica, K=kaolinite, Q=quartz, and F=Feldspars. The vertical grey bar indicates a Y-scale
multiplication by 8 of the low-angle region. The vertical dashed line corresponds to the Q-boundary limit between
the (001) reflection of kaolinite and the (002) reflection of chlorite.

3.2.2. Improvement of the soil crust micromorphology characterization from the
2D-uXRD map

The mapping of clay mineralogy and anisotropy in clay particles orientation of the soil

crust was obtained using the 2D-uXRD methodological strategy validated on the model

laboratory-made sample. Detection of minerals nature and Q-boundaries was first achieved

based on the 1%”(Q) pattern of the topsoil sample (Fig. 6) exhibiting the 00€ reflections of

chlorite (001 at 0.44 A%, 002 at 0.89 A%, and 003 at 1.32 A%, illite/micas (001 at 0.62 A%, 002
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at 1.25 A, and 003 at 1.87 A1), and kaolinite (001 at 0.87 A and 002 at 1.75 A™Y) with their
common hk bands (02€ - 11¢ at ~1.41 A™%). Note that the clay mineralogy is in agreement with
that described by van Oort et al. (2022) for the silt fraction but differs from that proposed by
Pernes-Debuyser et al. (2003) for the clay fraction, in which interstratified illite-smectite phases
are dominant. This can be assigned to the KCI treatment that leads to an evolution of the
interstratified illite-smectite phases towards illite like phases due to the collapse of the interlayer
space of smectite layers resulting from potassium exchange. In addition, the very intense
diffraction peak at ~1.89 A indicates that quartz is also a dominant mineral phase. The several

remaining intense diffraction peaks correspond to feldspars, i.e., microcline and orthoclase
(Fig. 6).

A first micromorphological information based on 2D-uXRD map can be achieved from
the mapping of whole clay minerals using hk bands and quartz (Figs. 7a and 7b). To do so,
Q-boundaries were set at 1.399 and 1.458 A as well as 1.876 and 1.945 A%, for hk bands and
quartz, respectively (Table S1). For these XRD reflections, calculation of N parameters
according to ODF calculations using Eq. (8) cannot be performed and the maps were thus

generated from a direct integration of experimental intensities 1(Q, ) as:

R [N LUl B (13)

J
Qmin

where j corresponds to the hk bands or quartz entities. Q. . and Q,’;lax stand for the minimum

min

and maximum of Q-boundaries of the associated j entities, respectively.
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Fig. 7. Synchrotron 2D-puXRD color-code mapping of the ROI (Fig. 5b) for the topsoil surface of the KCI plot
from LTBF experiment of INRAE Versailles. The four deposition zones (1-4) detected on BSE SEM map are
separated by dashed lines. Intensity mapping is shown in (a) for hk bands of clay phases (I,,,,) and in (b) for quartz
(I )- In (c) the four clay microlayers (A-D) are surrounded by solid lines and superimposed to I, map (a). (d)
2D map of the resin factor F according to Eq. (3).

Superimposition of the deposition zones limits from Fig. 5b on I, map (Fig. 7a) reveals
a high heterogeneity of the clay phases spatial distribution in agreement with sequential
depositional events. The thin clayey microlayer at the bottom of the sedimentary crust, observed
by SEM analyses, is confirmed on 2D-uXRD maps by the increase of I, values (clay
microlayer A at the transition between zone 1 and 2 on Figs. 7a and 7¢). The transition between

the denser structural crust and the sedimentary crust, where the thin clayey layer is located, is

also highlighted by the clear contrast on the resin map (Fig. 7d). Noteworthy, while the I, map

73



Formation des cro(tes de battance : nouvelles perspectives apportées par la cartographie de la
minéralogie et de I'orientation des particules argileuses par microdiffraction 2D de rayons X

confirms the clay-rich composition of microaggregates in zone 3 (clay microlayer C; Fig. 7c),
the method reveals the presence of two additional thin clay microlayers (clay microlayer B and
D; Fig. 7c¢) that cannot be detected from SEM analyses (Figs. 5b and 5d).

Beneficiating from the efficiency of the 2D-uXRD method, additional insights can be
obtained regarding clay mineralogy and clay particles preferred orientation within the soil crust
and associated to each clay-rich microlayer (Fig. 8). For this purpose, the Q-boundaries selected
on the 001 reflections of clay minerals (Fig. 6) are reported in Table S1. The efficiency of the
method to discriminate the 001 reflection of kaolinite from the 002 reflection of chlorite was
successfully assessed by the similar maps obtained using either the 001 or 002 reflections of
chlorite (Fig. S2) as well as the clear differences between 2D parameter maps obtained for
kaolinite or chlorite (Fig. 8). based on the 2D parameters maps for clay minerals (Fig. 8), a

general scheme of the successive events at the origin of the soil crust formation can be drawn.

Clay microlayers A and B display similar textural features for illite/mica and kaolinite.
This concerns the preferred orientation (average (P,) values of ~0.18 and ~0.10 for illite/mica
and kaolinite, respectively; Fig. 8b) as well as a clear overall alignment of particles parallel to
the soil surface (low A parameter for both minerals; Fig. 8c). Such similarities plead for similar
depositional process of clay accumulation by settling as commonly reported for skin seal
(Arshad and Mermut, 1988; Chen et al., 1980; Norton, 1987). Contrastingly, analysis of chlorite
2D map reveals higher contents and preferred orientation of chlorite particles in microlayer B
compared to microlayer A (average (P,). value of ~0.08 and ~0.02 for microlayers B and A,
respectively; Fig. 8b). Accordingly, and in agreement with SEM observations, zone 1
corresponds to the top part of the structural crust, likely clay-depleted by first runoff washing
(Micher and De Ploey, 1977). The limited content in chlorite for the clay microlayer A pleads
for their translocation by runoff, according to their silt size (Pernes-Debuyser et al., 2003; van
Oort et al., 2022). The final stage of this event thus includes clay minerals settling of finest
particles (i. e. illite/mica and kaolinite; Fig. 8) onto remaining coarse quartz grains after runoff
stopped, leading to oriented and flat deposition of clay particles. This two steps process (runoff
washing followed by particle settling) previously proposed by Norton (1987) significantly
differs from the muddy flow process interpretation of concomitant deposition of coarse grains
and clays based solely on SEM observations. Concerning the deposition of zone 2 and clay
microlayer B, runoff-sedimentation regime under laminar flow is validated. This corresponds

to the interpretation based on SEM, complemented here by the 2D-uXRD method. Indeed, the
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latter reveals i) a first deposition of well sorted microbeds of quartz depleted in clay particles
(Figs. 7a and 7b) and ii) a final stage of deposition marked by the clay microlayer B with well
oriented particles (Figs. 8). This clearly illustrates the added value of the 2D-puXRD method for
in-depth probing of crust process formation compared to surface SEM observations that may
miss out such type of final clay accumulation. Presence of the clay microlayer B confirms the
deposition process of quartz grains suggested by Radcliffe et al. (1991) and discards the
presence of a “washed-out” layer in the present case. These two clay microlayers exhibits
orientation degrees in the range of those quantified for the first time on natural samples
developed under surface conditions, i. e. mud deposits (Wenk and Vasin, 2017). Compared to
the average degree of preferred orientation measured for the model laboratory-made sample
composed by pure clay phases (Fig. 4b), values are clearly lower. The limited preferred
orientation in clay microlayers can be tentatively assigned either to the deposition of clay
particles on surfaces with high roughness constituted by coarse grains or deposition of clay

particles that remain partially aggregated with silts.

Clay microlayer C at the top of zone 3 is clay-rich (Fig. 7a) and depleted in quartz
(Fig. 7b). Compared to the micro-layers A and B that are continuous and made up of aligned
clay particles (low delta value; Fig. 8c), microlayer C shows evidence of a specific signature of
clay minerals associated to microaggregate morphology, in agreement with SEM observations
(Fig. 5e). This specific structural feature can be revealed by a weaker average orientation with
spotty pattern (Fig. 8b), without any specific alignment (Fig. 8c). The whole organization of
microlayer C thus matches well with that observed for deposition of aggregates in the model
laboratory-made sample (Figs.4b and 4c). In addition, 2D-uXRD provides additional
information regarding the formation of these micro-aggregates. Indeed, the local significant
degree in preferred orientation ((P,) values up to 0.15 for illite/mica and kaolinite; Fig. 8b) as
well as clay accumulation pleads for the presence of fragments of pre-existing depositional
crust. The poor alignment of particles (Fig. 8c) is thus logically associated to the transportation
of clay materials under the form of microaggregate and their deposition in micro-depressions

during intense runoff (Bresson and Valentin, 1993).

The 2D-uXRD method highlights the last depositional event in zone 4, which is
characterized once again by clay accumulation under the form of the clay microlayer D
(Fig. 7a). This last depositional event presents the same mineralogical and morphological

features as that observed in zone 2 with sorted microlayers of quartz grains stripped of clay
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particles (Figs. 7a and 7b) and overlaid by a clay microlayer at the topsoil surface. This clay
microlayer D is continuous but with more diffuse pattern (Figs. 7a and 8a) than the previous
ones and almost isotropic. Only particles of the illite/mica display a very weak orientation and
an alignment (Fig. 8b and 8c). Beneficiating from the contribution of SEM observations, the
structural features of clay microlayer D revealed by 2D-uXRD likely indicate that clay particles
were clay infillings within interparticle porosity as well as meniscus-like bridges between

coarser grains (Bresson and Cadot, 1992).
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illite/mica kaolinite chlorite

Fig. 8. Parameters mapping for the ROI (Fig. 5b) analyzed by synchrotron 2D-uXRD-mapping method from the
topsoil surface of the KCI plot from LTBF experiment of INRAE Versailles. Color-code mapping of (a) mineral

content (N; ), (b) degree of preferred orientation ((P,);), and (c) main angle deviation (4; ) of symmetry axis for
i = illite/micas, chlorite, and kaolinite. The four deposition zones detected on BSE SEM map of the ROI are
separated by dashed lines. For (b), histograms on the bottom illustrate the number of particles N; as a function
of (P,);. These histograms correspond to the four clay microlayers (A-B) defined in Fig. 7c using the mask reported
in Fig. S3.
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4. Conclusions

2D-uXRD represents a key method for mineralogical and textural mapping on a
centimeter scale field of view and at a resolution of a few tens of microns. This approach was
successfully applied here to laboratory-made and natural clay-rich samples.

In the field of soil micromorphology and soil crust formation interpretation, such a
method represents a key addition to SEM observations as it jointly provides mineralogical
information, especially on the clay phases and their orientational features, i.e., parameters that
were currently inaccessible. Moreover, the in-depth analysis provided by this technique
revealed the existence of clay microlayers that were not observed by surface SEM
characterization. Textural information regarding clay preferred orientation and overall
alignment allowed for unambiguous re-interpretation of the SEM data regarding depositions
mechanisms. Accordingly, specific structural signatures were associated to the presence of clay
microlayers associated to the settling of clay particles in micro-depressions and clayey

microaggregates resulting from transportation of pre-existing soil crusts.

New insights from fine quantification of particle preferred orientation associated to each
clay mineral could clearly be applied to investigate in depth the influence of physical-chemistry
environments on soil crusting. Indeed, the degree of preferential orientation of particles appears
as a primary signature of clay deposition processes, which in turn is significantly impacted by
physico-chemical conditions (i.e., particle dispersion according to clay mineralogy and particle
size). Accordingly, one of the logical perspectives of this work could be to consider the different
plots with different chemical treatments of the LTBFE site to further investigate the role played
by soils physico-chemical conditions on soil crusting. In that context, one may expect to observe
clay microlayers with (P,) values ranging from those obtained for the KCI soil investigating
here to potentially very high (P,) values as obtained for the laboratory-made sample in the case
of soil crusting exhibiting still depositional micromorphology (Valentin and Bresson, 1992).
Another logical perspective of this work could be to take advantage of the 2D-puXRD method
coupled to on-site rainfall simulator to deepen our understanding of the various climatic factors
(i.e., rainfall, runoff, after flow intensities, ...) affecting mechanisms of soil crust formation and

more generally soil erosion.
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Supplementary data
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Fig. S1. Image mask allowing the definition of the deposition steps and extraction of clay parameters for specific
sub-beds relative to vermiculite, mica, and kaolinite (see Fig. 4) for the laboratory-made model clay sample.

Reflections Q... Qmax
Chlorite (001) 0.427 0.462
llite/mica (001) 0.571 0.676
Kaolinite (001) 0.838 0.885
Chlorite (002) 0.885 0.915
hk clay 1.399 1.458

Quartz 1.876 1.945

Table S1. Q-boundaries used to create parameter maps for the distinct phases in the topsoil surface of the KCI
plot from LTBF experiment of INRAE Versailles.
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Fig. S2. Discrimination between kaolinite from vermiculite (002) contribution for the topsoil surface of the KCI
plot from LTBF experiment of INRAE Versailles. Separation between kaolinite (001) reflection and
(002) reflection of chlorite is set at Q = 0.885 Al (Table S1). Color-code mapping of (a) mineral content (N; ),
(b) degree of preferred orientation ({P,);), and (c) main angle deviation (4; ) of symmetry axis for
i = (001) reflection of chlorite, (002) reflection of chlorite, and kaolinite. The similar maps obtained for (001) or
(002) reflections of chlorite as well as the difference between the maps obtained for chlorite and kaolinite (lower
values in N for clay microlayer A for chlorite, lower A value in clay microlayer A for kaolinite) validates the
correct discrimination between the two minerals.

(D)

©

(5]

(A

Fig. S3. Image mask allowing the definition of the dour clay microlayers (A-D) of the ROI for the topsoil surface
of the KCI plot from LTBF experiment of INRAE Versailles (see Figs. 7 and 8).
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4 Influence des conditions physico-chimiques sur les
caractéristiques micromorphologiques des croQtes
de battance

Apres avoir établi les possibilités de la nouvelle technique d’analyse sur un échantillon
synthétique comme naturel, ce chapitre présente les résultats obtenus et leurs interprétations sur
les échantillons de crolte de battance prélevés lors de la campagne d’échantillonnage de 2020
sur le site expérimental de longue durée des 42 parcelles de 'INRAE de Versailles. Les
structures internes des crodtes de battance sont décrites a partir de ’analyse des cartes obtenues
au MEB. De la Figure 4.1 a la Figure 4.9 sont présentées en (a) les cartes MEB globales des
lames épaisses et en (b) et (c) les clichés MEB des zones d’intérét analysées par WDRX-2D.
Chaque zone d’intérét est localisée par un encadré (rouge) sur la carte MEB de la lame épaisse.
La nomenclature des lames épaisses et des zones d’intérét associées est définie par le
[traitement appliqué a la parcelle] suivi de la [position d’échantillonnage]. Une premiére
interprétation de la mise en place des différentes structures internes des échantillons de sol est
exposée en fonction des propriétés physico-chimiques de chaque parcelle. Elle est appuyée par

i) les mesures de densité apparente et ii) les données de précipitation horaire enregistrées.

4.1 Observations micromorphologiques de la structure interne de
la surface des sols

4.1.1 Prairie

L’horizon de surface de 1’échantillon de sol sous prairie (Figure 4.1a) est agrégé mais
compacté. Il contient de nombreux débris organiques millimétriques, essentiellement racinaires
(A). Les grains grossiers (>0.5 mm de diameétre) sont joints par des particules fines. La
microstructure du sol peut étre définie comme subangulaire a grumeleuse (« blocky & crumb
structure »). Les macro-agrégats sont arrondis et entourés sur au moins les deux tiers de leur
circonférence par des pores planaires. L’intérieur de ces macro-agrégats est souvent composeé
de micro-agrégats partiellement soudés entre eux et séparés par des pores de petite taille
(<0.4 mm de diameétre). D’autres pores se sont mis en place autour de la matiére organique et
ont des morphologies planaires a rondes. La zone analysée sur ligne synchrotron (Figure 4.1b)

est représentative d’un macro-agrégat ou est présent un débris organique racinaire (A).

83



Influence des conditions physico-chimiques sur les caractéristiques micromorphologiques des
croQtes de battance

- - [ - - ! Y -

.4 5 .
airie ». (a) Carte MEB de [’échantillon. (b) Zone

Figure 4.1. Observations de la lame épaisse de I’échantillon « Pr
d’intérét de la surface pour la uDRX-2D.
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4.1.2 Témoin haut

La structure interne de la surface de la parcelle Témoin en position haute est présentée
en Figure 4.2a. La structure du sol n’est pas agrégée et est divisée en quatre microhorizons
d’épaisseurs inégales. Ils se différencient par leur microstructure et principalement par la

morphologie des pores.

Dans le coin inférieur gauche de la lame (A), les agrégats sont tassés et les pores sont
majoritairement des pores dits de tassement (« packing voids ») de forme allongée. Ces derniers
relient des pores arrondis (d’un diamétre moyen de 0.3 mm). La base de 1’échantillon (partie
inférieure du microhorizon 1) a une structure présentant des pores allongés (« platy structure »).
La taille et la forme des pores sont variées : la base du microhorizon 1 présente des cavités

(« vughs ») infra- a pluri-millimétriques et les plus petites d’entre elles peuvent étre connectées.

Le premier microhorizon (1) a une structure cavitaire («vughy structure ») ou la
porosité y est importante. Le microhorizon 1 varie de 5 mm a plus de 13 mm d’épaisseur. La
présence de pores arrondis vers le haut du microhorizon 1 (B) indique la fermeture de la surface
initiale du sol et marque le passage entre la croQte structurale et le début de la crolte

sédimentaire.

Les deux derniers microhorizons (2 et 3), vers la surface, ont une structure plus
vésiculaire (« vesicular structure ») (Brewer 1964; Bullock 1985). Les pores proches du second
microhorizon ont un aspect veésiculaire inframillimétriques et des pores de tassement
réapparaissent. La base de la crolte sedimentaire correspond au deuxiéme microhorizon riche
en vésicules inframillimétriques (0.2 mm2 de surface en moyenne). Elles ne sont pas
interconnectées mais la plupart d’entre elles suivent la disposition des lits riches en particules
fines inclinés par rapport a la surface du sol (entre E et F, Figure 4.2b). Les lits sont séparés par
des couches de grains plus grossiers (>0.1 mm de diameétre). Cette alternance de lits de
particules fines et de couches a grains grossiers s’est mise en place le long des parois de la
microdépression et peut étre considérée comme un ensemble de dép6ts de débordement
(« overwash deposits » ; Kooistra et Siderius, 1986). La forme et la disposition des pores le
long de ces dépdts témoignent donc d’un transport latéral et d’un dépot immédiat des particules
fines, limitant le dégazage de ’air. Ces observations de la structure du microhorizon 2 sont
similaires a celles de Valentin et Bresson (1992) caractérisant une crolte sédimentaire formee

par écoulement (« runoff depositional crust »).
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Flue 4.2. Observations de la lame épisse de I"échantillon « Témoin haut ». (a) Carte MEB de I’échantillon. (b)
Zone d’intérét de la surface pour la uDRX-2D.
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La base du microhorizon 2 au centre de 1’échantillon (C) est plus riche en particules
fines. Les pores s’allongent et forment des pores de tassement sous le premier dép6t de
particules fines. L’épaisseur maximale mesurée est de 8.4 mm pour le microhorizon 2. La
surface de 1’échantillon correspond a la derniére séquence de dépot (microhorizon 3) aprés le
remplissage de la microdépression. Son épaisseur est de 0.4 mm et semble plus dense que le
précédent dépot. Dans le coin supérieur droit de la lame (D), la structure interne du sol a
enregistré une sequence de dépdt supplémentaire. Une série continue de pores arrondis sépare
deux couches de remplissage mal triées. La zone d’intérét (Figure 4.2b) est localisée au niveau
des différentes séquences de dép6t de la crolte sédimentaire du microhorizon 2 au

microhorizon 3.

4.1.3 Témoin bas

L’échantillon prélevé dans une microdépression de la parcelle Témoin présente une

organisation interne marqueée par une succession de dépots (Figure 4.3a).

A la base de la microdépression (A), le sol présente une structure qui semble continue
dans laquelle les agrégats ne sont pas discernables. La porosité, majoritairement constituée de
macropores de quelques centaines de microns a quelques millimétres, est généralement isolée
et parfois reliée par des pores planaires. Cette microstructure a été conservée grace a la
fermeture de la surface initiale du sol par une crolte structurale de coalescence
(microhorizon 1). En effet, les observations de Bresson et Boiffin (1990) indiquent que la
formation de cette crodte structurale protége la microstructure sous-jacente de 1’impact de la
pluie. Cette crolte structurale située au-dessus d’environ 1.5 mm d’épaisseur se distingue avec
une structure aplatie ou les grains sont tassés et forment des pores planaires de tassement. Ce
microhorizon est mal trié et présente des particules fines ainsi que des grains de plus de 0.2 mm
de diamétre. Cette fermeture de la surface initiale du sol a permis la mise en place d’une croite

sédimentaire bien définie dont la premiére phase de dépét correspond au microhorizon 2.

Ce microhorizon 2, de prés d’un millimétre d’épaisseur, est formé d’une succession de
dépdts qui se sont densifiés. La base du microhorizon 2 est composée de trois lits de particules
fines de faible épaisseur (<0.05 mm) discontinus (E, Figure 4.3b). Le dépdt situé au-dessus
d’environ 0.7 mm d’épaisseur affiche un excellent granoclassement. Il est exclusivement
constitué de particules fines sur 0.5 mm d’épaisseur (F). A 1’échelle de la lame, 1’épaisseur de

ce lit, constitué de particules fines, est plus importante a la base qu’en bordure de la
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microdepression. Quelques pores vacuolaires de 0.1 mm de diamétre sont aussi observables au
sein du dépdt et probablement formés par le piégeage de I’air lors de sa mise en place. Les
fissures subverticales qui traversent le microhorizon 2 sont tres probablement liées a la

dessiccation de 1I’échantillon entre deux épisodes pluvieux.

La séquence se poursuit par un dépdt (microhorizon 3) de reliquats du microhorizon 2
millimétriques (B) et d’agrégats submillimétriques (0.4 mm de diametre en moyenne) sur une
épaisseur maximale de 6 mm environ. Le tri granulométrique décrit au sein du microhorizon 2
est toujours visible dans les reliquats associes. Une macroporosité importante et continue est
aussi observable entre les reliquats et les agrégats. Au-dessus de ce dép6t de reliquats, des
agrégats (C) de forme arrondie et de taille millimétrique (de 0.6 a 1.2 mm de diametre) sont

venus se déposer sur 6 mm d’épaisseur maximum.

La fin de cette séquence de dépdt, représentée par le microhorizon 4, présente un
granoclassement normal sur 1 mm d’épaisseur et est marquée par un lit fin (20 um d’épaisseur)
de grains fins (G). Cette microstructure est observée dans une deuxiéme zone d’intérét
(Figure 4.3c).

Le microhorizon 5 marque le comblement final de la microdépression. Il est constitué
par la succession de deux dépots de particules fines d’environ 0.5 mm d’épaisseur (J et K)
espacés d’un millimetre par des lits de grains plus grossiers. Des morceaux de crodte
sédimentaire remaniée (H) et quelques micro-agrégats (I) sont encore présents dans ce dernier
microhorizon. Enfin, la surface de 1’échantillon est marquée par le décollement de ces derniers

dépéts (D), laissant ainsi apparaitre des fissures et des pores planaires.
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Figure 4.3. Observations de la lame patsse de I’échantillon « Témoin bas ». (a) Carte MEB de [I’échantillon. (b)
Zone d’intérét de la croiite sédimentaire pour la uDRX-2D. (c) Zone d’intérét de la surface pour la uDRX-2D.
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4.1.4 CaCOs haut

La surface de la parcelle sous CaCOs, prélevée en position haute, ne présente aucun
granoclassement, c’est-a-dire aucune separation entre les grains les plus fins et ceux plus
grossiers. La rugosité de la surface de 1’échantillon est importante : une variation de 8 mm entre

le point plus haut et le point plus bas de la surface est mesurée (Figure 4.4a).

A la base de I’échantillon, le premier microhorizon (microhorizon 1) conserve les
agrégats pluri-millimétriques (de 3 a 7 mm de diameétre) du sol initial (A). La taille des pores
inter-agrégats est équivalente a la taille des agrégats (cavités d’au moins 1 mm de diameétre).
Certains de ces pores sont de forme arrondie et de petite taille (0.1 mm de diamétre) quand

d’autres sont des fissures qui séparent les macro-agrégats en micro-agregats (A).

Au-dessus, le deuxiéme microhorizon varie de moins de 1 mm a plus de 7 mm
d’épaisseur. Les agrégats sont moins bien définis (B) ou totalement absents (dans le bord

gauche de la lame). Ce microhorizon marque le début d’un tassement des agrégats.

La surface du sol est caractérisée par une cro(te structurale de coalescence de 2 a4 mm
d’épaisseur (microhorizon 3). Le microhorizon 3 est plus dense et présente des pores
inframillimétriques déconnectés (Figure 4.4b, C). Localement, au niveau des zones basses a la
surface de 1’échantillon, un microhorizon de dépét (microhorizon 4) de faible épaisseur
(<1 mm) est présent, des particules plus fines sont venues se déposer selon une distribution en

poche (« pocket-like distribution » ; Bresson et Boiffin, 1990).
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Figure 4.4. Observations de la lame épaisse de [’échantillon « CaCO3 haut ». (a) Carte MEB de I’échantillon. (b)
Zone d’intérét de la surface pour la uDRX-2D.
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4.1.5 CaCOs bas

La surface du sol échantillonnée dans une microdépression de la parcelle sous CaCO3

est constituée de 4 microhorizons (Figure 4.5a).

Des agrégats pluri-millimétriques (de 1.5 a 4.5 mm de diameétre) de la surface initiale
du sol sont encore conservés dans le premier microhorizon (A). Au-dessus, le microhorizon 2
est un microhorizon de transition vers une structure complétement apédique (sans agrégats).
Son épaisseur est d’au moins 1.5 mm et va au-dela de 10 mm localement. Les pores,
initialement planaires deviennent plus vesiculaires vers la surface en réponse au tassement des

agrégats sus-jacent.

La transition entre les microhorizons 2 et 3 est exprimée par une réduction importante
du nombre de pores. Le microhorizon 3 conduit a la fermeture complete de la surface initiale
du sol par la coalescence des agrégats. Il est encore distingué des agrégats de 0.5 mm de
diametre, riches en particules fines, principalement localisés sur le bord gauche de la lame (B
et D) ou I’épaisseur du microhorizon est plus importante (8 mm). A mesure que 1’épaisseur du
microhorizon 3 diminue (vers le bord droit de la lame), les agrégats sont de plus en plus

coalescés et la porosité diminue.

La limite avec le microhorizon de surface (microhorizon 4) est marquée par la présence
d’un lit continu et fin d’environ 100 um d’épaisseur constitué de particules fines (E). La surface
de I’échantillon est apedique, bien triée sur 2.5 mm d’épaisseur, riche en limons et comporte en
tout trois lits riches en particules fines (E, F et G). Il s’agit donc d’une crotite sédimentaire
dense («still depositional crust »). Les pores allongés (au niveau de la démarcation du
microhorizon 4) sont dus au décollement de la crolte sédimentaire aprés sechage de la surface
et/ou de I’échantillon (C).
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Figure 4.5. Observation de la lameépaisse de I'échantillon « CaCQOg bas ». (a) Carte MEB de [’échantillon. (b)
Zone d’intérét de la surface pour la uDRX-2D.

93



Influence des conditions physico-chimiques sur les caractéristiques micromorphologiques des
croQtes de battance

4.1.6 NaNOs haut

La structure interne de la surface de la parcelle sodique en position haute (Figure 4.6a)
est dense et apédique. Seulement deux microhorizons se distinguent dans 1’échantillon : un
microhorizon épais d’au moins 14 mm d’épaisseur avec des macropores vésiculaires et
planaires (microhorizon 1), et au-dessus un microhorizon de surface fin (1.5 mm d’épaisseur

maximum), compacte et sans pores (microhorizon 2).

Le microhorizon 1, en profondeur, est un horizon de compaction. Les pores sont de
difféerentes tailles et de formes variées. Le bord gauche de la lame (A) est caractérisé par des
vesicules inframillimétriques (<0.2 mm de diamétre) en grand nombre et le bord droit (B)
essentiellement par des vides planaires. Le centre de la lame et la surface du microhorizon 1
présentent des pores de plus grande taille (au moins 0.5 mm de diamétre) qui s’étirent en un
panache vers la surface du sol (C). Des reliquats de crolte de battance riche en limons et en
particules fines, formée avant le béchage de la parcelle, sont présents en profondeur dans le
microhorizon 1 (D et E). Cette observation avait déja été faite sur la parcelle sodique (van Oort
et al. 2016).

Le microhorizon 2 a la surface de I’échantillon présente des similitudes avec une cro(te
d’érosion (« erosional crust »). D’apres Valentin (1984), ce type de crodte de battance se forme
notamment sur les points les plus élevés des surfaces irrégulieres. Elle est constituée de grains
fins compactés sur une faible épaisseur. Ce microhorizon est dépourvue de pores
millimétriques. La zone d’intérét sélectionnée (Figure 4.6b) représente la portion la plus épaisse

du microhorizon 2 avec une partie du microhorizon sous-jacent.
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4.1.7 NaNOg3 bas

La structure interne de la microdépression échantillonnée sur la parcelle sodique
(Figure 4.7a) est caractérisee par deux microhorizons : un microhorizon constitué de pores
vésiculaires pluri-millimétrique sur au moins 10 mm d’épaisseur, ou les grains sont mal triés
(1) et une surface dense et compacte avec des lits, plus ou moins riches en particules fines et
assez rapprochés les uns des autres sur une épaisseur de 4 mm (2 ; Figure 4.7b). Ces deux
microhorizons se distinguent d’autant plus facilement avec le décollement des premiers

millimetres de la surface du sol.

La particularité du premier microhorizon (1) est le nombre, la taille et la forme des pores.
Des vésicules, de plusieurs millimétres de diametre pour la plupart et non connectées, se sont
formées par la fermeture rapide de la surface empéchant I’air de s’échapper. Il n’y a pas de
granoclassement et la transition vers le microhorizon a la surface (2) est marquée par le

décollement de la surface (A), I’absence de pores et une séparation granulométrique (B).

La surface de I’échantillon est dépourvue de pores, dense et riche en particules fines. Ce
microhorizon est caractéristique d’une crotite sédimentaire (« sealing crust ») ayant enregistrée
quatre séquences de dép6t (Figure 4.7b, A, B, C et D). Les deux premiers lits déposés (A et B)
sont plutdt riches en limons, d’une épaisseur de 0.1 mm chacun tandis que le troisieme lit
déposé (C) est riche en particules fines sur pres de 0.2 mm d’épaisseur. Ces trois séquences de
dépot, caractérisées par la superposition d’un lit de particules fines sur un lit de grains triés plus
grossiers, se sont successivement mises en place sur 0.7 mm d’épaisseur. La derniére séquence
de dépdt a la surface du sol (D) est mal triée, avec un mélange de particules fines et de grains
plus grossiers sur 0.1 mm d’épaisseur. Les particules fines ont pu se déposer en méme temps
que les grains plus grossiers ou bien elles ont pu remplir les vides aprés le dépdt des grains plus

grossiers.

96



Influence des conditions physico-chimiques sur les caractéristiques micromorphologiques des
crodtes de battance

Carte MEB de I'échantillon. (b)
Zone d’intérét de la surface pour la uDRX-2D.
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4.1.8 (NH4),HPO, haut

L’échantillon de la parcelle sous (NH4)2HPO4 en position haute est constituée de trois

microhorizons (Figure 4.8a).

Le premier est un microhorizon ou les agrégats de la surface initiale du sol semblent
avoir été conservés (A). Cependant, la structure interne du sol a été perturbée lors de la
préparation de 1’échantillon et les agrégats observés peuvent correspondre au détachement de

la structure du microhorizon supérieur.

Le deuxiéme microhorizon, d’une épaisseur d’au moins 3 mm, a conservé sa
structuration malgré la perturbation de I’échantillon. Il s’agit d’une crolte structurale de
coalescence avec une structure spongieuse («spongy structure » ; Bullock, 1985): une
structure présentant une matrice solide continue avec peu d'agrégats encore discernables et de
nombreux pores souvent interconnectés . Les agrégats présents en bas du microhorizon 2 (allant
de 0.5 a 1.0 mm de diamétre) sont en partie coalescés et séparés par des pores planaires (B).
Les pores sont présents en grand nombre et ils sont de taille variable (de 0.1 a 0.7 mm de
diameétre). Les pores sous le dernier microhorizon (3) sont de forme arrondie et de petite taille

(<0.5 mm de diameétre).

Le microhorizon 3 correspond a une séquence de dépot de particules fines réparties a la
surface du sol selon une distribution en poche. Ce microhorizon est riche en grains fins
(Figure 4.8b). Ces remplissages sont denses et dépourvus de pores sur 0.4 mm d’épaisseur

maximum.
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Figure 4.8. Observations de la lame épaisse de ’échntllon. « (NH42HPO4 haut». (a) Carte MEB de
I’échantillon. (b) Zone d’intérét de la surface pour la uDRX-2D.
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419 (N H4)2H POq4 bas

Quatre microhorizons de différentes épaisseurs, traduisant les séquences de dep6t
principales, sont observés dans la microdépression échantillonnée de la parcelle sous

(NH4)2HPO4 (Figure 4.9a). Parmi eux, deux répeétitions de microstructure sont identifiées.

En bas de la lame, le premier microhorizon présente un granoclassement normal sur un
peu plus de 2 mm d’épaisseur avec, a la base, des agrégats (A) de différentes tailles (de 0.3 a
1.5 mm de diameétre). Le microhorizon présente une structuration dense avec, pour 1’essentiel,
des pores de tassement et des vésicules inframillimétriques non interconnectées (de 0.1 mm de
diamétre). Un morceau de cro(te de battance remaniée par le béchage de la parcelle est observée
(B). La fin de la sequence de dépbt est marquée par un lit riche en particules fines de 0.15 mm
d’épaisseur environ. Au-dessus, le deuxieme microhorizon est caractérisé par un dép6t
d’agrégats hétérogenes (Figure 4.9b, E). Les agrégats de plus petite taille (<0.7 mm de
diametre) sont déposés en bas du microhorizon et sont séparés d’agrégats plus conséquents
(>0.7 mm de diameétre) par un remplissage de particules fines sur 0.15 mm d’épaisseur
(Figure 4.9b, D). Des cavités se sont formées autour des agrégats. De plus, des pores planaires
se situent sous le lit de particules fines rendant la porosité du microhorizon 2 visiblement plus
importante que celle du microhorizon 1. La transition vers le troisieme microhorizon est
progressive. Il s’agit d’un dépdt granoclassé d’environ 1.5 mm d’épaisseur sans agrégat a sa
base (Figure 4.9b, F). 1l est également tres peu poreux, avec quelques veésicules
inframillimétriques non liées (<0.1 mm de diametre) et plusieurs fissures étroites (<0.1 mm).
Le haut du dép6t est marqué par la présence d’un lit riche en particules fines de 0.3 mm
d’épaisseur (Figure 4.9b, G). La microstructure du microhorizon 4 a la surface du sol est
similaire a celle du second microhorizon. Il est composé d’agrégats arrondis de taille variable
(de 0.2 a 1.3 mm de diametre) entourés de particules fines et de grains plus grossiers (>0.1 mm
de diamétre). A la base du microhorizon 4 sont présents des grains grossiers isolés sur 0.4 mm
d’épaisseur. Au-dessus, des agrégats de petite taille sont venus se déposer et sont surmontés par
des lits fins discontinus de particules fines (0.1 mm d’épaisseur) (Figure 4.9a, C). La porosité
est plus importante dans cette partie du microhorizon, avec des cavités (de 0.2 a 2.0 mm de
diametre) entre les agrégats et des vides planaires sous les lits de particules fines. Le dépét situé
au-dessus des lits fins est constitué d’agrégats plus grands (>0.7 mm de diametre) sur 4 mm
d’épaisseur environ (Figure 4.9c, H). Ces agrégats sont composés de grains grossiers (0.15 mm

de diametre) et de particules plus fines.
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Figure 4.9. Observations de la lamépaisse de I’échantillon « (NH4)2HPO4 bas ». (a) Carte MEB de [ ‘échantillon.
(b) Zone d’intérét du granoclassement normal pour la uDRX-2D. (c) Zone d’intérét de la surface pour la
UDRX-2D.
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4.2 Impact du microrelief et des conditions physico-chimiques sur
les traits micromorphologiques des croltes de battance

Le Tableau 4.1 ci-dessous compare les principales observations micromorphologiques
des echantillons de sol, classées par microhorizon. Les échantillons prélevés dans les zones
hautes présentent principalement des crodtes structurales a 1I’exception du Témoin haut qui s’est
avére étre une zone de microdépression située en position microtopographique haute. Les zones
hautes peuvent aussi presenter, localement a leur surface, un microhorizon de dépét. Ce dernier,
souvent discontinu et en « poche » se situe dans des microdépressions trés localisées pour des

échantillons a rugosité de surface élevée (par exemple sous CaCO3 et sous (NH4)2HPO4).

Concernant les échantillons de sol prélevés dans les microdépressions, ils présentent
tous une crolte sédimentaire a leur surface et un granoclassement (séparation par la taille des
grains) marque toujours la transition entre la crolte structurale sous-jacente et la crodte
sédimentaire. lls ont des microstructures plus complexes présentant généralement un nombre
de microhorizons plus important que ceux prélevés au niveau des points haut, a I’exception des

échantillons de la parcelle sodique qui n’ont que deux microhorizons en position haute et basse.

Une des différences majeures entre les microstructures observées de la surface du sol
est la variation de I’épaisseur des crofites de battance. Comme avaient pu 1’observer Bresson et
Boiffin (1990), les épaisseurs des croltes structurales et sédimentaires sont plus fines dans la
parcelle calcique (maximum de 8 mm et 2.5 mm respectivement) que dans la parcelle Témoin
(maximum de 13 mm et minimum de 1 mm respectivement), et plus importante encore dans la
parcelle sodique (minimum de 14 mm et 4 mm respectivement). De plus, 1’épaisseur de 1a
crolte sedimentaire la plus importante est observée dans la parcelle au pH le plus acide (plus
de 20 mm sous (NH4)HPO4), probablement en lien avec une zone de microdépression plus

profonde liée a la rugosité élevée de la surface.
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parcelle Témoin CaCOs NaNO3 (NH4)2PO4 Prairie
surface haut bas haut bas haut bas haut bas
nombre de microhorizons 3 5 3 4 2 2 3 4 1
épaisseur (mm) 13.0 1.5-13.0 2.0-14.0 <75 >14.0 >10.0 >2.8 2.0 >20.0
type de croQte  structurale structurale - - structurale - sédimentaire -
"C' litage non non non non non non non oui non
S — Qoo
2 agrégars dimension - - 30-7.0 15-45 - - 05-25 03-15  >04
§ — ~ (mm)
5 tassement, vésicule, "
2 - tassement, " " - - - tassement,  cavité,
S forme cavité, chambre cavité cavité planaire, vésicule cavité vésicule lanaire
€ pores vésicule cavité P
d'aTnitrS 03-15 03-15 1.4-50 10-50  02-05  01-20 09-25 01 Odls_
épaisseur (mm) 8.0 1.0 1.0-7.0 15-10.0 <15 4.0 3.0 3.0-85
~ type de crolte sédimentaire sédimentaire - - érosion  sédimentaire  structurale  sédimentaire
< litage oui oui non non non oui non oui
g ——
T agrégats Gmension - - 04-08 06-2.1 - - 05-1.0 02-14
< (mm)
g forme vésicule vésicule, cavité, cavité, ) fissure vésicule, cavité,
= pores fissure vésicule vésicule planaire tassement
d'aTnitnrs 01-20 01 01-08 01-14 - - 01-07 02-10
épaisseur (mm) 04-13 15-13.0 2.0-40 0.8-8.0 <0.4 15
- type de crolte sédimentaire sédimentaire  structurale structurale sédimentaire  sédimentaire
< litage non non non non non oui
N . dimension
é agrégats (mm) 06-1.2 - 0.1-0.5
e - ", - - vésicule,
8 forme vésicule cavité cavité cavité i
£ issure
pores diametre
(mm) <0.4 04-1.0 0.1-0.8 0.1-05 - <0.1
épaisseur (mm) 1.0 <1.0 25 49-79
< type de cro(te sédimentaire  sédimentaire sédimentaire sédimentaire
S litage oui non oui oui
N . dimension
é agrégats (mm) 0.2-13
e ) ) cavité,
S forme fissure - fissure lanai
€ pores o planaire
diamétre 02-20
(mm)
épaisseur (mm) 4.0
o type de cro(te sédimentaire
é _ Iitz_ige oui
_g agrégats d'me?;'::; 0.4
8 forme fissure
£ pores diamétre
(mm)

Tableau 4.1. Synthése des descriptions micromorphologiques des échantillons selon leurs microhorizons.

La différenciation des microstructures entre les parcelles et le microrelief est aussi
discernable a travers les densités apparentes mesurées (Figure 4.10a). Ces valeurs sont proches
de celles obtenues par Paradelo et al. (2013). La parcelle sous CaCO3 a la densité apparente la
plus faible (de 1.18 & 1.32 g/cm3, respectivement en position haute et basse) et celle sous NaNO3
a les valeurs les plus élevées (de 1.53 & 1.62 g/cm?®). Les échantillons prélevés en position basse
tendent a avoir une densité apparente plus élevée que ceux situés en position haute. Cette
tendance est en accord avec les observations micromorphologiques qui indiquent une

diminution générale de la porosité au niveau des crodtes sedimentaires.

La préservation des agrégats au sein de la microstructure joue aussi un réle important
sur le tassement de la surface du sol. Ainsi, les densités apparentes des échantillons de sol sous

CaCOzet (NH4)2HPO4, qui sont constitués d’agrégats en place ou déposés, sont plus faibles que
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ceux des échantillons de sol sous NaNOg et de la parcelle Témoin. L’impact des conditions
physico-chimiques est ici lié a I’effet des cations présents qui contrdlent la dispersion ou
I'agrégation des particules. En effet, I’acidification du sol sous traitement phosphaté entraine la
libération d’ions AI** qui permettent de préserver des structures agrégées (van Oort et al. 2020)
similairement a I’amendement au CaCO3 oU le réle agrégeant est joué par le calcium (Ca?*). A
I’opposé, I’acidification modérée de la parcelle Témoin favorise une dispersion plus notable
des particules bien que le calcium reste le cation dominant. Les conditions dispersives les plus
prononcées apparaissent sous NaNOs. Les tendances observées sur le terrain au niveau de
I’impact de la physico-chimie, et notamment sur [Deffet des différents cations
mono/di/trivalents, confirment les mesures obtenues au laboratoire par Ferry et Olsen (1975)

sur des échantillons reconstitués de crodte de battance a partir d’un sol limono-argileux.

La Figure 4.10b illustre les densités apparentes de ces mémes échantillons avec un
critére de profondeur. Il y est comparé la surface de 1I’échantillon, soit le premier centimétre de
sol, au reste de 1’échantillon. A I’exception de 1’échantillon situé en position haute sous NaNOs,
le premier centimétre a la surface du sol présente toujours une densité apparente
significativement plus élevée que celle de la partie sous-jacente. Ces résultats confirment les
observations micromorphologiques qui indiquent un tassement plus marqué en surface (lié a
une baisse de la macroporosité) dans le cas de la formation de croQtes structurales pour les
échantillons de sol en position haute, ou par la présence d’une crotite sédimentaire dans le cas
des échantillons de sol en position basse. Seul 1’échantillon de sol sous NaNOz prélevé en
position haute présente une tendance totalement opposée avec une densité apparente de la
sous-surface (1.60 g/cm?®) supérieure & celle mesurée en surface (1.38 g/cm®). Cette exception
peut s’expliquer par la présence d’une crodte de battance tres fine a sa surface, notée lors de
I’étude micromorphologique de 1I’échantillon. En plus de I’entrainement par ruissellement des
particules (ou des agrégats) au niveau des zones de microdépression (dont les densités
apparentes augmentent pour 1’ensemble des traitements), un mécanisme supplémentaire peut
étre avanceé. La présence de sodium a la surface du sol peut permettre d’activer un lessivage
vertical (en profondeur) des particules les plus fines. Ce lessivage, déja mis en évidence pour
la parcelle sous NaNOsz a I’échelle du profil de sol (van Oort et al., 2020b), est ici déduit a
I’échelle centimétrique par la densification de la sous-surface en position haute. Il peut donc
étre avancé ’action de deux mécanismes, i) un mécanisme de transport particulaire par

ruissellement des zones hautes vers les zones basses commun a 1’ensemble des traitements et
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i) un lessivage vertical localisé sur les premiers centimetres spécifiques aux conditions

dispersives de la parcelle sous NaNO:s.
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Figure 4.10. Densités apparentes des parcelles. (a) En fonction de la microtopographie des parcelles, comparées
aux données de Paradelo et al. (2013). La barre d’erreur équivaut a une variation d’un millimétre d’épaisseur de
sol. (b) En fonction de la microtopographie des parcelles et de la profondeur de 1’échantillon. La « surface »
correspond a la surface (au premier centimeétre de sol) et la « sous-surface » correspond au sol sous la surface de
I’échantillon, a raison de deux a trois centimetres d’épaisseur. La barre d’erreur équivaut a une variation d’un
millimetre d’épaisseur de sol.
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Figure 4.11. Précipitations enregistrées sur le site de I'INRAE de Versailles du 1°" janvier au 13 novembre 2019.
(a) hauteurs des précipitations horaires (vert) et cumul des pluies (jaune). (b) hauteurs des précipitations horaires
(vert) comparées a celles hebdomadaires (rouge).
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4.3 Relation entre les évolutions microstructurales des crodtes de
battance et la pluviométrie

L’enregistrement des précipitations pres du dispositif expérimental a été récupéré aupres
de Météo-France® pour étre corrélé aux microstructures internes observées dans les échantillons
de sol. La Figure 4.11a illustre les données de précipitation horaire de la station météorologique
de PINRAE de Versailles (site de La Lanterne) enregistrées sur les dix mois précédents la
campagne d’échantillonnage du 12 novembre 2019. Pres de 560 mm de pluie cumulée ont été
mesurés et douze épisodes pluvieux de plus de 5 mm/h ont eu lieu. Ces épisodes se sont produits
au début des mois de mai, juin, ao(t et quelques jours avant la date de préléevement. Parmi eux,
trois tranches horaires ont enregistré une précipitation d’au moins 18 mm/h (en juin et en aoQt),
allant jusqu’a un maximum de 26 mm/h. Aucune précipitation n’a été enregistrée de la mi-juin
a la mi-juillet, pouvant ainsi marquer une phase de dessiccation de la surface du sol. Les deux
mois précédents 1’échantillonnage ont enregistré des pluies moins intenses mais continues
(3 mm/jour en moyenne). En résumé, les précipitations ont été réguliéres et modérées en
automne/hiver et intenses, sur de courtes périodes (Figure 4.11b), au cours du printemps et de

1°été.
4.3.1 Parcelle Témoin

Les premicres pluies de I’année 2019 ont mené a la désagrégation de la surface initiale,
a la densification du sol (Figure 4.10a) et a la formation de la crodte structurale dans le premier

microhorizon (Figure 4.2a) du Témoin haut.

L’échantillon de sol du Témoin haut, ayant comme particularité d’étre situé dans une
zone de microdépression, apparait structuré par le remplissage de la microdépression par des
séquences de dépdt successives. Les premiers dépéts, sous forme de microlits de particules
fines du microhorizon 2 (Figure 4.2b), se sont mis en place lorsque les particules fines
provenant de la désagrégation de la surface initiale du sol ont été transportées puis déposées sur
une courte distance. La remobilisation des particules doublée de leur transport sur une distance
limitée témoignent d’épisodes pluvieux intenses mais courts, comme ceux enregistrés durant
I’été. Le remplissage de la microdépression située au niveau des points hauts est donc
probablement tardif. 1l a pu étre favorisé par la diminution de la rugosité de surface et 1’érosion
du microrelief lors de la formation de la crodte structurale, facilitant ainsi le transfert

particulaire par ruissellement. Le dernier microhorizon, mal trié, s’est probablement formé lors
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des derniéres précipitations enregistrées. D’aprés Clegg et al. (1999), le mauvais
granoclassement résulte de 1’éclaboussure des gouttes de pluie et du ruissellement de 1’eau vers

les points topographiquement bas.

Ces transports et ces dépdts sont plus importants dans la microdépression située en
position basse de la parcelle Témoin. Dans I’échantillon Témoin bas, la crodte structurale
(microhorizon 1) est similaire a celle de 1’échantillon Témoin haut et s’est probablement formée
a partir des mémes épisodes de pluie. La crolte sedimentaire du microhorizon 2 est composée
essentiellement de particules fines. Plusieurs pluies suffisamment intenses et continues ont donc
d( étre nécessaires pour former cette crolte sédimentaire constituée de plusieurs dép6ts
successifs. Les précipitations a la fin du mois d’avril ne sont pas trés intenses mais suffisamment
importantes pour transporter puis déposer les particules fines sur une grande distance. La
premiere semaine du mois de mai enregistre une précipitation hebdomadaire significative
(65.5 mm de pluie) qui a pu permettre I’apparition de flaques d’eau et encourager une
sédimentation longue. A la suite de quoi, il n’y a pas eu d’épisode pluvieux intense sur le mois
de mai pour venir perturber la sédimentation des particules de sol. Le granoclassement a ainsi
pu se mettre en place : I’évaporation/infiltration de la flaque a probablement permis le dép6t
des particules les plus fines restées en suspension. Le microhorizon présente une microstructure
trés dense, la consolidation a pu étre obtenue par dessiccation durant cette période sans pluie.
Cette période de dessiccation pour des croltes sédimentaires trés riches en particules fines a
conduit a la fissuration verticale de la structure, visible sur 1’échantillon (Figure 4.3a). Les
épisodes pluvieux intenses du début du mois de juin (18 mm/h) ont permis de remobiliser la
crodte sédimentaire (formée au niveau de microreliefs plus elevés) vers les points les plus bas
par le ruissellement comme en atteste les reliquats déposeés dans la microdépression.
L’¢épaisseur moindre de la croite sédimentaire associee a sa fissuration ont dd faciliter leur
détachement. Aucun autre épisode pluvieux intense ne s’est produit avant le début du mois
d’aott. Les deux précipitations consécutives du 6 et 9 aolt (26 et 21 mm/h respectivement) ont
donc di apporter les agrégats et les particules qui ont rempli le microhorizon 3. La dimension
millimétrique des agrégats indique qu’ils n’ont pu étre transportés que lors des événements
pluvieux les plus intenses. Le granoclassement normal du quatrieme microhorizon a été
possible apres que les éléments les plus lourds (agrégats et grains grossiers) se soient déposes
en premier. Les pluies continues de 1’automne ont apporté les derniéres particules qui se sont
mis en place sans perturber le dép6t précédent. La succession de dép6ts de particules fines et

de grains plus grossiers confirment I’hypothése de plusieurs épisodes pluvieux.
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4.3.2 Parcelle CaCOs3

L’échantillon prélevé en position haute a pu conserver en profondeur les agrégats de la
surface initiale (Figure 4.4a) grace a la crolte structurale qui s’est mis en place au-dessus par
coalescence progressive des agrégats probablement lors des premiéres précipitations de faibles
intensités du printemps (Bresson et Boiffin, 1990; Clegg et al., 1999; Kwaad et Micher, 1994,
Valentin et Ruiz Figueroa, 1987). En effet, I’humidification de la surface du sol augmente la
plasticité des agrégats et favorise leur fusion. A cela s’ajoute la compaction de la surface du sol
en profondeur par I’impact des gouttes de pluie (Boiffin 1984). L’évolution a la surface de la
cro(te structurale (microhorizon 3) est entrainée par le colmatage des particules détachées avec
I’impact de la pluie et a leur remobilisation trés localisée (MclIntyre, 1958; Onofiok et Singer,
1984).

Les microstructures similaires observées dans 1’échantillon de la microdépression
peuvent étre attribuées aux mémes précipitations. En effet, les agrégats initiaux de la surface
du sol (Figure 4.5a; microhorizon 1) sont préservés grace a une crodte structurale de
coalescence (microhorizons 2 et 3). Les microhorizons 2 et 3 sont semblables a ceux de
I’échantillon en position haute. Ils se sont respectivement formés par la jonction d’agrégats
humidifiés et par le colmatage de la surface initiale du sol par des particules fines détachées.
Enfin, la croite sédimentaire de I’échantillon (microhorizon 4) s’est probablement formée a la
suite des derniéres précipitations, celles étant les moins intenses mais les plus réguliéres, car un

granoclassement est marqué.

4.3.3 Parcelle NaNOs3

La structure interne de 1I’échantillon en position haute est principalement caractérisée
par une crodte structurale dense en profondeur et une fine crolte de dépét a la surface
(Figure 4.6a). Compte tenu des conditions dispersives trés marquées sous NaNOs, la crodte
structurale a dii se développer trés rapidement apres les premicres pluies et elle s’est épaissie
au cours du temps et des épisodes pluvieux. La présence d’une fine crolte de depbt peut étre
due aux dernieres pluies de I’automne moins intenses qui ont pu emporter préférentiellement
les particules fines vers des microreliefs plus bas. Cette hypothése reste discutable car la surface
de la parcelle etait quasi-plane lors du prélevement.
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Bien qu’il ne présente pas une zone en cuvette caractéristique des microdépressions des
autres traitements, 1’échantillon NaNOgz bas correspond bien a une zone de dépét avec le
développement d’une crolte sédimentaire plane située au-dessus d’une crotte structurale
vacuolaire (Figure 4.7a). Cette faible différence de microrelief entre les zones basses et hautes
indique une diminution probablement tres rapide de la rugosité de surface de la parcelle. Cette
faible rugosité associée a une compaction élevée de I’ensemble de la surface de la parcelle a du
fortement favoriser 1’énergie du ruissellement en surface. Les quatre séquences de minces
dépots sont trés bien triées et alternent lits de grains grossiers et lits de particules fines. Cela
démontre que la charge de particules deposees reste limitee malgré les conditions
physico-chimiques particulierement dispersives. Cette limitation sur la charge particulaire
pourrait étre liée au tassement trés important des zones de départ des particules, visible au
niveau du microrelief haut. Dans ces zones la proportion initiale de particules fines est plus
faible ce qui est d’autant plus accentuée par le lessivage sur les premiers centimeétres de sol. La
mise en place des dépbts ségrégés est probablement liée a la présence de flagues d’eau au fond
desquelles s’accumulent d’abord, lors de 1’épisode pluvieux, les grains grossiers triés et
«lavés ». Les particules fines restent en suspension et s’accumulent ensuite lors de
I’évaporation/infiltration de la flaque. Malgré leur faible épaisseur, les quatre lits de particules
fines a la surface créent les conditions de formation des vacuoles du microhorizon sous-jacent.
Ainsi, les lits riches en particules fines limitent fortement les échanges gazeux entre le sol et
I'atmosphere et engendrent la formation de vacuoles parfois pluri-millimétriques (Bresson et
Boiffin, 1990; Pagliai et Stoops, 2010).

4.3.4 Parcelle (NH4)2HPO4

Dans 1’échantillon (NH4)2HPO4 haut, la perturbation de la structure interne complique
la corrélation entre les microstructures et les précipitations passées (Figure 4.8a). Cependant, la
conservation du sol sur les vingt premiers millimetres permet d’interpréter les mécanismes de
formation de la surface. Elle est principalement composée d’une crodte structurale dite de
coalescence dont sa structure spongieuse, sur une épaisseur d’au moins 3 mm, témoigne d’une
longue formation. Elle résulte des mémes processus de formation que sur les autres parcelles,
c’est-a-dire la désagrégation et le tassement de la surface du sol (1.36 g/cm?, Figure 4.10).
Quelques poches sédimentaires (microhorizon 3) mettent en avant un processus tardif de
formation de croGte sédimentaire en poche probablement d{, comme pour les autres traitements,

a un abaissement global des microreliefs.
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Le prélevement au niveau du microrelief bas de la parcelle (NH1):HPO, a été réalisé
dans une microdépression relativement profonde dans laquelle de nombreuses séquences de
dépots, interprétées en quatre microhorizons, sont constitutives de la crolte sédimentaire. Le
premier dépdt granoclassé au fond de la microdépression présente, a sa base, un dép6t
d’agrégats de taille moyenne qui pourraient avoir été transportés trés localement a la faveur des
épisodes pluvieux relativement peu intenses du mois de mai. Les deux autres sequences de
dép6t majeures marquées par la présence de macro-agrégats pouvant étre millimétrique
(microhorizons 2 et 4) pourraient étre dus aux épisodes pluvieux intenses du mois d’aott. La
série granoclassée située au-dessus du premier dépot de macro-agrégats pourrait étre liée a
I’abaissement de 1’énergie de transport par ruissellement apres le premier épisode pluvieux du
mois d’aoit. L’absence de série granoclassee au-dessus du second dép6t de macro-agrégats
pourrait s’expliquer par 1’écart temporel court entre les deux épisodes pluvieux, impliquant que
la majorité des particules aient été mobilisées lors du premier épisode pluvieux. Compte tenu
de la dispersion relativement faible des particules dans les conditions physico-chimiques trés
acides de la parcelle sous (NHs):HPO., les précipitations de faible intensité (<10 mm)
enregistrées a 1’automne n’ont probablement pas pu créer des conditions d’éclatement des
agrégats et de ruissellement d’énergie suffisante pour créer une nouvelle séquence de depot.
Néanmoins, les particules qui ont pu étre mobilisées sur ces derniers épisodes pluvieux
pourraient correspondre aux particules qui semblent s’étre infiltrées entre les macro-agrégats,
ainsi que celles qui forment un fin dépdt discontinu a la surface du sol. Les observations
concernant la microstructures de la parcelle sous (NH4)2HPO4 peuvent étre rapprochés de celles
faites par Bresson et Boiffin (1990) pour la parcelle ammoniacale qui présentait aussi des
conditions tres acide. L’épaisseur des microlits, composés de particules fines et de
micro-agrégats, y est plus importante que dans les microdépressions des autres parcelles

observées.

4.3.5 Résumé du lien entre microstructure des crolites de battance et
pluviometrie

Cette section 4.3 tente a posteriori de rapprocher les observations micromorphologiques
sur les microstructures des différentes crodtes physiques aux potentielles conditions de
pluviométrie qui ont pu conduire a leur mise en place. A 1’exception de 1’échantillon prélevé en
zone haute dans la parcelle Témoin, I’ensemble des échantillons des microreliefs hauts offrent

peu d’information sur I’historique de formation des crodtes physiques car le developpement
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d’une cro(ite structurale reste le mécanisme de formation prépondérant. A I’instar des études en
pétrologie sédimentaire, ces zones d’érosion ne permettent pas 1’enregistrement des conditions
hydrodynamiques du transport comme dans les microdépressions ou les dépots sedimentaires
s’accumulent. De plus, I’enregistrement des sequences de dépot dans les microdépressions est
quant a lui directement dépendant des conditions physico-chimiques du sol. Dans le cas de la
parcelle sous CaCOs, le transport particulaire est largement limité par la préservation, méme
partielle, des agrégats. Dans ce cas, les séquences de dép6t sédimentaires accumulées dans la
microdépression restent relativement identiques et elles ne permettent pas de déterminer
clairement les événements pluvieux qui ont conduit a leur formation. A I’opposé, les conditions
particulierement dispersives sous NaNOz conduisent a la mise en place de dépbts présentant
une alternance caractéristique de lits de grains bien triés surmontés par des lits de particules
fines. Néanmoins, les séquences de dépot restent treés similaires au niveau de leur morphologie.
Finalement, les conditions physico-chimiques qui permettent d’approcher au mieux les
conditions hydrodynamiques de mise en place des dép6ts sont celles modérément acides du
Témoin a trés acide sous (NH4)2HPO4. Dans ces conditions quatre types de dépot peuvent étre
potentiellement attribués a des événements pluvieux : i) les premiers dépdts de fond des
microdépressions granoclassés qui sont issus, aprés 1’apport par ruissellement, de la
sédimentation des particules au niveau de la flaque d’eau formée dans la microdépression
(jusqu’a son évaporation/infiltration compléte). Ces apports peuvent étre attribués aux
premieres pluies peu intenses du printemps, avant le mois de juin. ii) Des dépots d’agrégats ou
de reliquats de crodtes entrainés dans les microdépressions lors des événements pluvieux
ponctuels et intenses de 1’été (>15 mm) de juin & aodt. iii) Des dépdts granoclassés qui peuvent
résulter de I’abaissement de I’énergie de transport lors du ruissellement lorsque la pluie intense
s’est arrétée. iv) Des dépdts moins épais et faiblement granoclassés qui correspondent a la
derniére phase de comblement des microdépressions en lien avec les événements pluvieux

nombreux mais peu intenses de la fin de 1’été et du début d’automne.
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5 ROle des minéraux argileux dans la formation des
croltes de battance en fonction des conditions
physico-chimiques

La minéralogie des zones d’intérét est présentée a partir des résultats de uDRX-2D. Les
diffractogrammes 1D moyennés de chaque zone cartographiée sont comparés en fonction du
traitement chimique appliqué et du microrelief de la parcelle. A partir de ces derniers sont
définies les zones d’intégration des pics de diffraction sur lesquelles sont récupérées les
différents descripteurs de 1’organisation spatiale des particules argileuses. La spatialisation des
intensités minérales et de 1’organisation des minéraux argileux dans chaque zone d’intérét sont
ainsi exposées dans une seconde partie. L’interprétation de 1’organisation des minéraux
argileux a la surface d’une parcelle s’appuie d’une part sur leur relation avec les microstructures

internes observées, et d’autre part sur I’impact des conditions physico-chimiques de la parcelle.

5.1 Analyse de la minéralogie des parcelles a partir des
diffractogrammes 1D

Les diffractogrammes 1D ont été extraits des zones cartographiées par uDRX-2D afin
d’identifier les différents minéraux présents dans les différentes parcelles (cf. section 2). Les
diffractogrammes 1D moyens sont genérés sur la base de 1’ensemble des points de diffraction
d’une zone cartographiée ayant un facteur de correction de la résine (ou facteur résine) inférieur
a0.65. Ce seuil fixé a 0.65 (Figure 5.1) représente la valeur au-dela de laquelle des artéfacts sur
le diffractogramme 1D final apparaissent. Les points de diffraction ou le facteur résine est
supeérieur & 0.65 contiennent donc une information minérale limitée et sont dominés par le signal
de la résine. Aussi, leur retrait n’engendre pas de modifications des intensités diffractées tout

en améliorant significativement le rapport signal/bruit.
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Sur la Figure 5.2, les diffractogrammes 1D moyens représentés sur une gamme
angulaire de 0.30 4 2.34 A sont normalisés a I’intensité diffractée la plus intense, soit celle du
quartz 2 1.89 A (3.33 A). La minéralogie des différents échantillons est proche. Les minéraux
argileux identifiés sont entre autre la chlorite (série de pics a 0.44 A (14.36 A), 0.88 A
(7.14 A), 1.33 A1 (4.72 A) et 1.75 A (3.54 A)), I"illite/mica (série de pics a4 0.62 A™* (10.09 A)
et 1.26 A (5.00 A)) et la kaolinite (série de pics a 0.87 A (7.24 A), 1.76 A (3.57 A) et
224 A1 (2.80 A)). L’ensemble des minéraux argileux présentent aussi les bandes hk
caractéristiques a 1.41 AL, Les travaux de Pernes-Debuyser et al. (2003) ainsi que ceux de van
Oort et al. (2020) ont mis en évidence une minéralogie des argiles similaire dans différentes
parcelles du méme site expérimental ou I’illite/mica et la kaolinite se trouvent dans la fraction
granulométrique <2 um tandis que la chlorite est localisée dans la fraction des limons fins
(2-5 um). Les échantillons de sol sont également composés de quartz et de feldspaths
calco-sodiques (plagioclases) et sodi-potassiques (alcalins). Seule la parcelle sous CaCOs
présente une différence marquée par la présence de calcite liée a I’amendement (pic intense a
2.09 A1(3.00A)eta1.63 At (3.85A)).

La comparaison des différents diffractogrammes 1D moyens met en évidence
I’influence du traitement chimique et du microrelief de la parcelle sur la minéralogie. Méme si
d’apres van Oort et al. (2020) « les compositions et comportements des argiles ne different que
tres peu entre les différents traitements », des variations sur la forme et I’intensité des pics de
diffraction des argiles sont observées. L’intensité de la bande hk commune aux minéraux
argileux (02¢-11¢ & 1.41 A1) est moins intense sur les diffractogrammes moyens des
échantillons de sol sous NaNOs. Concernant la parcelle sous (NH4):HPOs, les pics de

diffraction de la chlorite sont moins intenses et beaucoup plus élargis.

En plus des différents amendements appliqués aux parcelles, les proportions
minéralogiques peuvent évoluer avec la microtopographie de la surface du sol. Dans le cas
présent, I’intensité des pics de diffraction des minéraux argileux est relativement plus élevée
pour les échantillons en position basse qu’en position haute, particulierement dans les

échantillons de la parcelle Témoin et celle sous NaNO:s.
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Afin de rendre compte de la distribution spatiale des différents minéraux identifiés, une
sélection des pics de diffraction caractéristiques des minéraux a été réalisée pour ensuite
extraire les cartes de chaque phase minérale a partir des données de uDRX-2D. Elle est réalisée
par I’intermédiaire de la bande hk pour les argiles (1.40 A1), du pic de diffraction des plans
(011) et (101) du quartz a 1.89 A ainsi que de la série de pics de diffraction des feldspaths de
1.9542.01 AL Ce large domaine en Q est utilisé pour cartographier I’ensemble des feldspaths
regroupant albite (plagioclase Na), anorthite (plagioclase Ca) et anorthose (feldspath alcalin
Na-K). L’intensité de chaque minéral argileux ainsi que I’orientation de leurs particules sont
extraites a partir de la raie 001 pour I’illite/mica et la kaolinite et de la raie 002 pour la chlorite
(Figure 5.3). Pour que les domaines en Q utilisés soient similaires sur 1’ensemble des
échantillons (Tableau 5.1), la zone d’intégration de la chlorite a d{i étre focalisée sur la raie 002.
Le pic de diffraction de la raie 001 de la chlorite plus large sous (NHz)2HPO4 aurait nécessité
d’agrandir le domaine spécifiquement pour les échantillons de cette parcelle. Enfin, dans le cas

de la parcelle sous CaCOs le pic de diffraction de la calcite & 2.09 A™ a été considéré.

Q (AY Bckg. inf. Pic d’intérét Bckg. sup.
illite/mica 0.661-0.650 0.650-0.590 0.590-0.581
chlorite o 0.854-0.848 0.911-0.875 0.854-0.848
kaolinite 0.917-0.911 0.875-0.854 0.854-0.848
bande hk 1.456-1.445 1.445-1.375 1.375-1.365
quartz 1.926-1.915 1.915-1.860 1.860-1.850
feldspaths 2.030-2.025 2.025-1.940 1.940-1.935
calcite cacos 2.115-2.110 2.110-2.080 2.080-2.075

Tableau 5.1. Bornes d’intégration définies pour [’extraction des données pour les différentes phases minérales.

5.2 Reésultats des analyses par uDRX-2D en transmission

5.2.1 Analyse des variations minéralogiques globales

La comparaison des intensités moyennes en quartz et en argiles (en nombre de coups ou
« Cps ») permet de mettre en évidence des appauvrissements et des enrichissements relatifs en

minéraux en fonction du microrelief et des conditions physico-chimiques de la parcelle.

La Figure 5.4 compare I’intensité moyenne du quartz a celle des argiles (la comparaison
entre feldspaths et argiles donne des tendances identiques). L’échantillon de prairie avait été

choisi comme échantillon de référence pour rendre compte des zones d’appauvrissement ou
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d’enrichissement relatifs en argiles et en quartz. Néanmoins, la proportion conséquente de
matiére organique visible sur la carte acquise au MEB peut rendre I’interprétation délicate car
elle peut limiter localement les contributions minérales a la diffraction. L’interprétation porte
donc ici essentiellement sur la comparaison entre les échantillons d’'une méme parcelle et entre

les parcelles, I’échantillon de prairie n’est donc utilisé qu’a titre de comparaison.

Le graphique indique pour chaque parcelle un enrichissement relatif en argiles des
échantillons de sol prélevés dans les microdépressions par rapport a ceux dans les positions
hautes. Il est corrélé a un enrichissement relatif en quartz qui semble tres tenu dans le cas des
échantillons sous CaCOs et (NH4).HPO4 mais significatif sous NaNOs. Ces résultats sont en
accord avec les observations micromorphologiques et confirment que les microdépressions
accumulent les phases minérales, et préférentiellement les particules fines. Dans le cas de
NaNO3, I’accumulation plus marquée des grains de quartz est liée aux lits de grains bien triés
et lavés sous les lits argileux. Le cas de la parcelle Témoin fait exception et montre une tendance
différente avec un appauvrissement relatif en argiles corrélé a un enrichissement relatif en
quartz de I’échantillon en position haute par rapport a celui de la microdépression. Ce résultat
peut s’expliquer par la micromorphologie de I’échantillon en position haute qui différe de ceux
des autres parcelles en présentant un faciés non pas de zone d’érosion mais de zone de dépot.
Dans le cas particulier du Témoin et, en faisant I’hypothése d’une composition d’origine
correspondant a la moyenne entre les deux zones, ces résultats indiquent que la microdépression
située en zone haute accumule préférentiellement des grains de quartz par rapport aux argiles
alors que la microdépression en zone basse suit une tendance opposée. Cette tendance semble
néanmoins s’atténuer avec le remplissage de la microdépression, la carte 2 de la zone basse
située a la surface de la microdépression montrant un enrichissement relatif en quartz et un
appauvrissement relatif en argiles par rapport a la carte 1 située au fond. D’autres éléments
concernant I’impact des conditions physico-chimiques sont aussi confirmés a travers cette
représentation simple des données: i) la parcelle sous NaNOs présente les plus faibles
contributions relatives en argiles confirmant les analyses granulométriques qui indiquent cette
tendance en lien avec le lessivage actif des argiles sur cette parcelle (van Oort et al. 2020) ; ii)
les parcelles sous CaCOs et (NH4)2HPO4 ont des écarts relatifs entre zones hautes et basses qui
restent relativement faibles en lien avec leur structures agrégées, néanmoins 1’accumulation

d’argiles dans les microdépressions reste perceptible.
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Cette premiére interprétation globale sur 1’enrichissement et 1’appauvrissement relatifs
des zones doit néanmoins étre tempérée par les variations locales de densité apparente qui
peuvent laisser supposer une accumulation relative alors qu’il s’agit d’une diminution de la
porosité. En considérant ce parametre additionnel, les tendances observées restent valides mais
elles traduisent soit une accumulation locale des minéraux liée a un apport, soit a une

densification de la cro(ite de battance.

400 -
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380 1

® Témoin haut

(cps)
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® NaNO3 haut
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@ Témoin bas carte 2

Intensite moyenpe du quartz
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Témoin bas carte 1
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Intensité moyenne des argiles (cps)
Figure 5.4. Relation des intensités minérales moyennes (en cps) des zones d’intérét en fonction de la surface
d’échantillonnage. Comparaison de [’intensité moyenne du quartz en fonction de celle des argiles. Vert:
échantillon de prairie. Bleu : échantillon en position haute. Rouge : échantillon en position basse.

La Figure 5.5 est une représentation des proportions relatives des différents types
d’argiles (chlorite, illite/mica, kaolinite) ramenées a 100 %. En faisant I’hypothése que
I’échantillon de prairie a conservé une répartition minéralogique proche de celle de la référence
en 1929, les variations a cette référence peuvent indiquer des tendances sur des comportements
différents entre les minéraux argileux en fonction du microrelief et des conditions

physico-chimiques.
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Figure 5.5. Proportion relative cumulée (%) des intensités moyennes de la chlorite (rouge), de I’illite/mica (vert)
et de la kaolinite (bleu).

En comparaison de I’échantillon de prairie, les échantillons de la parcelle Témoin
indiquent des variations notables de la minéralogie des argiles avec une plus forte proportion
relative de chlorite dans la microdépression située en zone haute et une augmentation nette de
la proportion relative de kaolinite dans la microdépression de la zone basse, particulierement
marquée au fond de la microdépression au niveau de la carte 1, au détriment des illites/micas.
Ces résultats peuvent s’expliquer, au moins en partie, par la taille des particules d’argiles qui
est majoritairement dans la gamme des limons fins pour les chlorites et dans celle de la fraction
des argiles (<2 um) pour les kaolinites et illites/micas (Pernes-Debuyser et al. 2003; van Oort
et al. 2020). Ainsi, ces résultats tendent a préciser que les argiles qui s’accumulent dans les

microdépressions situées en hauteur avec les grains de quartz sont de la taille des limons fins
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ce qui traduirait des transports sur de courtes distances alors que les particules d’argiles qui
s’accumulent dans les microdépressions des zones basses sont plus fines. De plus,
I’accumulation des particules fines semble favoriser un tri minéralogique exacerbant
I’accumulation relative des kaolinites par rapport aux illites/micas au fond de la
microdepression basse (Témoin bas carte 1), ce tri tendant a s’atténuer comme dans le cas du
quartz lorsque la dépression se remplie (Témoin bas carte 2). De maniére plus tenue mais
néanmoins notable, la parcelle sous NaNOz présente aussi une contribution relative en kaolinite
dans la microdépression sensiblement supérieure a celle en zone haute ou les illites/micas sont
plus représentées pour une proportion de chlorite similaire. La parcelle sous CaCOs semble
conserver des contributions relatives proches de celles de I’échantillon de prairie avec une
Iégere augmentation de la proportion relative des illites/micas dans la microdépression par
rapport a la zone haute. Sous (NH4)2HPOQ4, la proportion relative de kaolinite est semblable a
celle sous prairie. Néanmoins la proportion relative de chlorite, méme si elle semble plus élevée
en profondeur dans la microdeépression ((NH4)2HPOj4 carte 1), est pour les zones hautes et
basses inférieure a ce qui peut étre observé pour toutes les autres parcelles au profit de
I’illite/mica. Cette tendance est en accord avec les résultats de van Oort et al., (2020) qui ont
montré que les condition tres acides sous (NH4)2HPO4 conduisent a la dissolution des chlorites.
Il ne s’agit donc pas ici d’un effet li¢ a la mise en place d’une croiite de battance mais a la

diminution globale de la proportion relative des chlorites sur I’ensemble de la parcelle.

5.2.2 Distribution spatiale des minéraux et des parameétres associes

Afin d’étudier localement la minéralogie et I’organisation des argiles sur une surface de
plus de 15 mmz?, les résultats obtenus sont présentés par zone d’intérét de la Figure 5.6 a la
Figure 5.16. Ainsi, les distributions spatiales (ou cartes) de I’intensité des argiles (de la bande
hk et des plans 00¢ de la chlorite, de I’illite/mica et de la kaolinite), du quartz et des feldspaths
dans les zones d’intérét sont présentées. Afin d’accompagner la description de ces résultats,
I’interprétation de la zone d’intérét réalisée en microscopie (cliché MEB) est ajoutée avec les
dimensions (longueur sur hauteur en mm). La densification des microstructures est interprétée
a partir de la spatialisation du facteur de correction de la résine. Enfin, I’organisation des
particules de chlorite, d’illite/mica et de kaolinite est présentée a la suite avec la spatialisation

du parametre (P,) et de A, la déviation angulaire.
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5.2.2.1 Prairie

La carte du facteur résine de I’échantillon de prairie (Figure 5.6) permet de montrer la
proportion conséquente et la dimension millimétrique des macropores présents entre les
macro-agrégats (en jaune orangés sur la carte). Les macro-agrégats apparaissent allongés et
denses, leur densité interne étant relativement hétérogene avec une variation du facteur résine
qui s’étend de 0.35a 0.70. Le facteur résine est relativement élevé sur les bordures des agrégats.
Les intensités du signal du quartz et des feldspaths présentent localement des valeurs élevées
indiquant la présence de grains de la taille des sables ( Wentworth 1922). Néanmoins, aucune
structuration spatiale particuliére n’apparait, les quartz sont ainsi distribués aléatoirement au
sein des macro-agrégats. Les intensités des argiles sont elles aussi distribuées aléatoirement.
Toutefois, elles peuvent étre localement plus élevées, notamment vers la surface a gauche et au
centre de la carte. Ces zones sont corrélées avec la distribution spatiale des illites/micas, des
kaolinites et des chlorites présentant de faibles intensités distribuées aléatoirement au sein des
macro-agregats. Les cartes des parameétres (P,) et de A pour les différents types de minéraux

argileux montrent que la matrice argileuse des macro-agrégats est isotrope.
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Figure 5.6 Cliché MEB et cartes de uDRX-2D associées pour [’échantillon « Prairie ».
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5.2.2.2 Témoin

Les cartes obtenues sur la zone d’intérét de 1’échantillon Témoin prélevé en position
haute sont présentées dans la Figure 5.7. La carte du facteur résine montre clairement
I’alternance entre les lits peu denses constitués de pores arrondis, souvent connectés, et les lits
denses dans lesquels la macroporosité est peu présente. Les distributions spatiales de I’intensité
du quartz et des feldspaths restent globalement aléatoires au sein des lits. La différence
minéralogique majeure entre les lits plus denses est liée a la contribution relative en argiles.
Dans I’angle inférieur gauche de la carte, la zone plus dense et plus riche en argiles correspond
a la partie supérieure de la crodte structurale. Au-dessus, au niveau des différentes séquences
de dép6t de la crolte sédimentaire, trois lits (d’environ 200 a 300 um d’épaisseur) denses,
continus et relativement enrichis en argiles sont présents, I’un vers le bas de la zone (E sur le
cliché MEB), un vers le haut (F sur le cliché MEB) et le dernier a la surface du sol
(microhorizon 3). Quatre autres lits d’épaisseur comparable sont aussi localement enrichis en
argiles mais cet enrichissement relatif n’apparait pas continu sur ’ensemble du lit. Les trois
types de minéraux argileux (chlorite, illite/mica et kaolinite) sont présents dans tous les lits et

leur organisation est isotrope dans I’ensemble de ces derniers.

Deux zones d’intérét ont été acquises sur 1’échantillon prélevé dans la position basse de
la parcelle Témoin. Au niveau de la premiere zone située au fond de la microdépression
(Figure 5.8), la carte du facteur résine montre une différenciation nette au niveau des densités
de la zone d’intérét. Il est distingué trois sous-ensembles du bas vers le haut : i) le haut de la
crolite structurale qui est relativement dense, ii) I’ensemble des dépots de particules fines
(microhorizon 2) qui sont trés denses et iii) le dépdt de reliquats de crolte sédimentaire tres
denses et d’agrégats moins denses qui sont entourés de macropores (microhorizon 3). Au niveau
du haut de la crote structurale, les distributions spatiales de I’intensité du quartz, des feldspaths
et des argiles sont aléatoires, I’ensemble des minéraux argileux sont présents et leur
organisation est isotrope. Les dépdts en lits continus de particules fines (microhorizon 2 situé
au-dessus) sont relativement trés enrichis en argiles avec un appauvrissement relatif de plus en
plus marqué en quartz et en feldspaths vers le haut de la séquence, particulierement pour le
dernier lit déposé. La minéralogie des argiles indique que ces dépdts sont composés des trois
types de minéraux argileux avec, vers le haut, un enrichissement relatif en chlorite et un autre
particulierement marqué en kaolinite dans le dernier lit déposé. Les valeurs de (P,) indiquent

que ces dépodts argileux présentent une anisotropie €levée pour ’ensemble des minéraux
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argileux ((P,) moyen compris entre 0.20 et 0.31) avec une anisotropie encore plus élevée au
niveau du dernier lit déposé avec un (P,) moyen égal a 0.55, 0.50 et 0.68 pour les chlorites, les
illites/micas et les kaolinites, respectivement. Des valeurs localement supérieures a 0.8 pour les
kaolinites sont a noter. Le parameétre A, qui est en moyenne proche de 0° au centre de la
microdepression, oscille entre +30° ou -30° d’un bord a I’autre de la microdépression. Les
particules argileuses se sont donc déposeées en suivant la forme du fond de la microdépression.
Au-dessus, dans le microhorizon 3, les agrégats déposes restent difficiles a discerner, leur
composition minéralogique mélange aléatoirement quartz, feldspaths et argiles. La matrice
argileuse refléte cette hétérogénéité en affichant une organisation isotrope. En revanche, les
reliquats de crote sédimentaire remobilisés présentent des caractéristiques semblables a celle
précedemment décrite (microhorizon 2), & savoir un appauvrissement relatif en quartz et en
feldspaths, un enrichissement relatif en argiles et une anisotropie marquée des particules
argileuses. Leur déviation angulaire A évolue sur une plage de prés de 60°, indiquant que les

reliquats de crodte sédimentaire ne sont pas déposés dans le plan de sédimentation.

La seconde zone d’intérét acquise en position basse de la parcelle Témoin est située a la
surface de la microdépression. (Figure 5.9). De bas en haut de la zone d’intérét, les densités des
différents dépots qui se succédent varient de relativement denses a peu denses et hétérogénes
pour les lits granoclassés et les dépdts constitués d’agrégats, respectivement. Cet ensemble est
recoupé par des réseaux de macropores planaires. Le litage horizontal est aussi visible au niveau
de laminéralogie avec des lits de quelques centaines de microns qui montrent un enrichissement
relatif a la fois en quartz, en feldspaths et en argiles. Les argiles se déposent préférentiellement
a la surface des lits. Deux lits argileux continus sont particuliéerement marqués (G et K sur le
cliché MEB) et relativement enrichis par les trois types d’argiles. Un troisiéme lit argileux
continu au centre de la zone d’intérét, difficilement perceptible sur la carte d’intensité des
argiles, est visible au niveau des cartes d’intensité des illites/micas et des kaolinites (J sur le
cliche MEB). Ce lit argileux est isotrope la ou les deux précédents lits étaient faiblement
anisotropes. L’anisotropie de la matrice argileuse est un peu plus marquée pour le lit du bas (G
sur le cliché MEB, (P,) moyen de 0.10 a 0.15 pour les illites/micas et les chlorites,
respectivement) avec une tendance perceptible au niveau du paramétre A a une orientation
préférentielle dans le plan horizontal. Au niveau des dépbts majoritairement constitués
d’agrégats, la minéralogie est distribuée aléatoirement et la matrice argileuse est globalement

isotrope.
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Figure 5.7. Cliché MEB et cartes de uDRX-2D associées pour [’échantillon « Témoin haut ».
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5.2.2.3 CaCOs

La zone d’intérét de CaCOz haut (Figure 5.10) est focalisée sur la croQte structurale
(microhorizon 2 et 3) et la zone de remplissage (microhorizon 4) comme présenté dans le cliché
MEB. La carte du facteur résine indique que la partie inférieure de la crolte structurale
(microhorizon 2) est moins dense et plus macroporeuse que la partie supérieure
(microhorizon 3). Les distributions spatiales de I’intensité du quartz et des feldspaths sont
globalement aléatoires avec localement des intensités plus importantes pour des grains de la
taille des sables grossiers. La calcite est aussi présente sous la forme d’un grain millimétrique
situé en bas a droite de la zone d’intérét. Les argiles se situent au niveau des agrégats de la
cro(te structurale et leur contribution est plus faible a la surface dans la zone de remplissage.
Un dépobt argileux d’environ 200 um d’épaisseur marque aussi la transition entre la crolte
structurale (microhorizon 3) et la zone de remplissage (microhorizon 4). 1l se distingue
principalement sur la carte d’intensité des illites/micas. La matrice argileuse est isotrope pour

I’ensemble des particules argileuses de la zone d’intérét.

L’ensemble de la zone d’intérét de 1’échantillon CaCO3 bas (Figure5.11) est
relativement dense, a I’exception des réseaux de macropores planaires horizontaux qui
apparaissent notamment au niveau de la transition entre la crolte structurale et la crodte
sédimentaire située au-dessus. Un enrichissement relatif en quartz et en feldspaths est visible
au niveau de la crolte sédimentaire par rapport a la crolte structurale. Toutefois, quartz et
feldspaths restent distribués aléatoirement dans 1’ensemble de la zone d’intérét. La distribution
spatiale de I’intensité des argiles est marquée au niveau de la crolte sédimentaire par un
enrichissement relatif graduel vers la surface. Suivant cet enrichissement, trois sequences de
dépOt apparaissent et se terminent toutes trois par la présence d’un lit continu argileux en
surface. Le lit argileux de la premiére séquence située au-dessus de la crodte structurale a
I’intensité la plus importante et apparait constitué¢ des trois types d’argiles. Les deux autres lits
argileux (seconde séquence de dépbt et a la surface du sol) présentent essentiellement un
enrichissement relatif en illite/mica et, dans une moindre mesure, en chlorite. La matrice
argileuse est globalement isotrope méme au niveau des lits argileux. Seul le lit argileux en haut
de la premiére séquence de dépdt présente une trés faible anisotropie des chlorites et des
illites/micas. Les particules argileuses sont, dans ce cas, principalement alignées dans le plan

horizontal d’aprés les résultats obtenus sur le parametre A.
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5.2.2.4 NaNQOg3

La carte du facteur résine de I’échantillon de la parcelle sodique en position haute
(Figure 5.12) indique que I’ensemble de la zone d’intérét est relativement dense (valeur
moyenne de 0.45) malgré la présence de pores vacuolaires de plusieurs centaines de microns
de diametre qui semblent peu connectés. Les distributions spatiales de 1’intensité du quartz, des
feldspaths et des argiles sont aléatoires, avec quelques grains sableux de quartz et de feldspaths
qui, ponctuellement, présentent des contributions plus marquées. La surface de 1’échantillon de
sol présente une intensité des argiles plus faible au niveau de la crolte du microhorizon 2. De
plus, les reliquats de crodte (E) observeés sur le cliché MEB ont une intensité des argiles plus
élevée. A I’exception d’un des reliquats de crofite qui présente une anisotropie significative (au
centre de la zone d’intérét, (P,) proche de 0.3) pour les trois types de minéraux argileux, la

matrice argileuse de la zone d’intérét reste isotrope.

La carte du facteur résine de I’échantillon NaNOs bas (Figure 5.13) indique que la zone
d’intérét est traversée par trois fissures horizontales continues ayant une ouverture de plusieurs
centaines de microns. Ces fissures correspondent aux zones de décollement des dép6ts visibles
sur la carte acquise au MEB (Figure 4.7a). Les blocs délimités par ces fissures affichent une
densité trés élevée (facteur résine <0.4 pour les deux blocs inférieurs). La densité la plus élevee
apparait dans le bloc du bas au niveau d’une zone trés fine (A sur le cliché MEB, <200 um
d’épaisseur). Au-dessus, dans le bloc central, la densité plus faible est & mettre en lien avec une
fissure en diagonale qui traverse le bloc (visible sur le cliché MEB). Une différence de densité
nette est aussi présente, en surface, de part et d’autre de la fissure horizontale. La base de cette
fissure présente une densité trés élevée (C sur le cliché MEB, facteur résine <0.4). A 1’opposé,
la densité est beaucoup plus faible au niveau du dernier dépot situé au-dessus (facteur résine
>0.5). Les distributions spatiales de I’intensité du quartz et des feldspaths se corrélent
globalement & la densité avec des intensités élevees dans les deux blocs du bas et plus faible
pour le dépdt sommital. Les argiles présentent le méme profil avec, localement, la présence de
deux lits continus d’intensité plus élevée au niveau du bloc du bas (A) ainsi que sous la fissure
horizontale vers la surface (C). Ce dernier est le plus intense. Finalement, bien qu’il ne ressorte
pas nettement sur la carte d’intensité des argiles, un troisieme lit argileux continu situé au-
dessus de la fissure horizontale vers la surface (D sur le cliché MEB) est clairement visible sur
les cartes d’intensité des trois minéraux argileux. Dans I’ensemble, les chlorites sont distribués

aléatoirement au sein des blocs, seul le lit argileux (C) montre une contribution nettement plus
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élevée. Les illites/micas ont une contribution plus élevée au niveau des trois lits argileux par
rapport au reste des blocs avec, la encore, des intensités maximales au niveau du lit argileux
(C). Les kaolinites sont peut présentent au niveau des blocs, elles sont essentiellement
concentrées au niveau des lits argileux (C) et (D). La matrice argileuse est globalement isotrope
au niveau des blocs et anisotrope au niveau des trois lits argileux. Le lit argileux (A) présente
une anisotropie qui reste relativement faible pour les illites/micas et les chlorites ({(P,) moyen
proche de 0.15). Le lit argileux (C) a une anisotropie clairement plus marquée pour 1I’ensemble
des argiles (0.3< (P,) <0.4). Enfin, le lit argileux (D) montre I’anisotropie la plus élevée pour
les illites/micas et particulierement pour les kaolinites avec des valeurs locales de (P,)
supérieures a 0.6. Les résultats sur le paramétre A indiquent que les particules argileuses des

trois lits sont orientées préférentiellement dans le plan horizontal, parallele a la surface du sol.
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5.2.2.5 (NH4)2HPO,4

Au niveau de la zone d’intérét de 1I’échantillon de sol prélevé en position haute sous
(NH4)2HPO.4 (Figure 5.14), la carte du facteur résine montre une phase solide relativement
dense et continue qui structure un réseau de macropores de quelques centaines de microns de
diametre, de forme arrondie et connectes entre eux par des pores planaires (microhorizon 2 sur
le cliché MEB, Figure 4.8a). Vers la surface, les macropores arrondis sont de plus petite taille
et ils n’apparaissent, a priori, plus connectés entre eux. A la surface, la densité est plus faible
au niveau de la zone de dépdt observée au MEB (microhorizon 3). Au sein de la phase solide,
la distribution du quartz et des feldspaths est aléatoire. L’augmentation locale de I’intensité des
argiles permet de distinguer les formes arrondies des agrégats dans lesquels elles sont
contenues. La contribution relative en argiles est plus faible en surface au niveau de la zone de
dépbt (microhorizon 3). Les illites/micas, les kaolinites et les chlorites sont distribuées
aléatoirement au sein des agrégats. Dans le cas des chlorites, leur contribution est néanmoins
trés faible sur ’ensemble de la zone d’intérét. L ensemble de la matrice argileuse de la zone

d’intérét est isotrope.

Deux zones d’intérét ont été cartographiées pour 1’échantillon de sol prélevé en position
basse de la parcelle sous (NH4)2HPO4. Au niveau de la premiére zone d’intérét située vers le
fond de la microdépression (Figure 5.15), la carte du facteur résine indique de bas en haut : i)
une zone relativement dense surmontée par un lit horizontal et continu moins dense ; ii)
au-dessus, une zone peu dense, riche en macropores inter-agrégats (microhorizon 2) ; iii) une
zone épaisse plus dense surmontée par un lit fin et continu moins dense (microhorizon 3, G sur
le cliché MEB) et iv) formant la base d’un lit qui redevient plus dense. Les distributions
spatiales de I’intensité du quartz, des feldspaths et des argiles suivent les séquences de dép6t
décelables dans les variations de densité. Au bas de I’échantillon, un lit d’environ 300 & 400 um
d’épaisseur est présent (D sur le cliché MEB). Au-dessus, dans la zone de dépot d’agrégats, un
deuxiéme lit argileux fin (F sur le cliché MEB) est visible grace a I’appauvrissement relatif en
argiles du depot dense suivant. Ce dépdt montre, par ailleurs, un enrichissement relatif en quartz
et en feldspaths (microhorizon 3) ainsi qu’une augmentation graduelle de la contribution
relative en argiles vers le haut. 1l est surmonté par un troisieme lit argileux (G) moins dense et
appauvri relativement en quartz et en feldspaths. Le haut de la zone d’intérét, plus dense,
retrouve une contribution relative plus importante en quartz et plus faible en argiles. Les lits
argileux sont composés des trois types d’argiles malgré une contribution relativement faible en

chlorite. Le troisiéme lit (G) est le plus enrichie en argiles. Bien qu’il présente 1’anisotropie de
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la matrice argileuse la plus marquee des trois lits, notamment pour les illites/micas, elle reste
relativement faible ({(P,) moyen proche de 0.15) avec un parameétre A qui varie graduellement
de -30° a +30° de gauche a droite, exprimant que les particules argileuses se sont déposées en
épousant le dép6t sous-jacent. Les chlorites montrent une trés [égere anisotropie et les kaolinites
restent isotropes. Le premier lit argileux du bas (D) présente une tres légere anisotropie pour
les illites/micas mais les chlorites et kaolinites sont isotropes. Le lit argileux du milieu (F) ainsi

que les dépdts épais hors lits argileux sont quant a eux, isotropes.

La deuxieme zone d’intérét est située au niveau d’une séquence de dépot d’agrégats a
la surface de la microdépression (Figure 5.16). Les agrégats millimétriques et arrondis
s’observent grace a leur densité élevée (facteur résine <0.5) qui contraste avec les macropores
inter-agrégats peu denses (facteur résine >0.6). A I’exception de deux grains de quartz de plus
de 0.5 mm de diameétre, les distributions spatiales de I’intensité du quartz, des feldspaths et des
argiles sont aléatoires avec une contribution relative plus marquée en argiles au niveau des
zones denses au sein des agrégats. La matrice argileuse est isotrope dans son ensemble (au sein

des agrégats) avec une contribution relative trées faible en chlorite.
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Figure 5.14. Cliché MEB et cartes de uDRX-2D associées pour I’échantillon « (NH4),HPO4 haut ».

139



Role des minéraux argileux dans la formation des cro(tes de battance en fonction des conditions
physico-chimiques

Cliché MEB facteur résine

E 0.8
©
Lf;' 0.6
-
A
0.4
| I 'g-fs
intensité quartz intensité feldspaths 150 intensité argiles 50
600 40
100
400 30
50 20
200
10
0 0 0
intensité illite/mica 2 intensité kaolinite 15 intensité chlorite 50
40
20 10
30
20
10 5
10
0 0 0
(P,) illite/mica (P,) kaolinite (P,) chlorite
0.3 03 0.3
0.2 0.2 0.2
0.1 01 0.1
0 0 0
A illite/mica A kaolinite A chlorite
20 20 20
0 0 0
-20 -20 -20
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Figure 5.16. Cliché MEB et cartes de uDRX-2D associées pour [ ’échantillon « (NH4);HPO4 bas carte 2 ».
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5.3 Comportement des mineraux argileux a la surface du sol en
fonction des conditions physico-chimiques : implication sur la
formation des croutes de battance

5.3.1 Comparaison entre les tendances sur I’effet du pH, de la CEC et
de la nature des cations et les observations sur les crodtes de battance
formées

La formation d’une crolite de battance résulte de la réorganisation en surface des
particules minérales suite i) a I’impact des gouttes de pluie qui déstructurent les agrégats et ii)
au ruissellement qui permet de redistribuer les particules minérales mobilisées. La
déstructuration des agrégats fait intervenir différents mécanismes (Le Bissonnais 2016).
Cependant, le phénomeéne reste dépendant de la proportion massique de particules pouvant étre
extraites et mobilisées. Aussi, le probléme revient a déterminer expérimentalement la
proportion massique de particules fines qui peuvent étre mises en suspension ainsi que les
paramétres qui contribuent a modifier leur dispersion. Dans ce contexte, les minéraux argileux
jouent un role central car ils sont les constituants minéraux majoritaires des fractions
granulométriques les plus fines. Il est donc focalisé ici la discussion sur la dispersion des

minéraux argileux.

Les tendances générales obtenues sur des minéraux de référence d’illite et de kaolinite
saturés par du sodium (Na) et du calcium (Ca) par Chorom et Rengasamy (1995) montrent que
i) la dispersion est toujours largement supérieure pour Na par rapport a Ca et ii) la proportion
d’illites qui restent en suspension est bien plus importante que pour les kaolinites pour des
fractions <2 um. De plus, la proportion de particules restant stables en suspension augmente
avec le pH pour Na et dans le cas de Ca, la dispersion augmente avec le pH de 3 a 7, puis
diminue de 7 a 9 a cause de la précipitation de carbonate de calcium (CaCOs) lors de

I’expérience.

A partir d’échantillons issus du dispositif des 42 parcelles et sur la base de la fraction
massique d’argiles (<2 um) qui restent en suspension apres agitation, Paradelo et al. (2013) ont
montré que les parcelles amendées par un engrais potassique présentaient la fraction massique
d’argiles en suspension la plus importante, néanmoins celles sous amendement sodique
restaient équivalentes aux autres traitements. En écartant les données des parcelles potassiques

(et amendées par de la matiere organique), il a été établi une corrélation linéaire montrant que
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la quantité d’argiles qui se dispersent tend a augmenter avec la diminution du pH sur une gamme

de pH de 8.5 a 3.5.

Toujours sur le dispositif des 42 parcelles, Julien et Tessier (2021) ont montré que la
baisse du pH de certaines parcelles est linéairement reliée a une baisse de la CEC du sol. Cette
baisse de la CEC est ensuite corrélée linéairement a la baisse de la stabilité structurale des
agrégats (Le Bissonnais 2016) qui correspond ici a une augmentation de la proportion massique

de la fraction <50 pum apres traitement (et & la diminution de la fraction >200 um).

Les résultats de Paradelo et al. (2013) et de Julien et Tessier (2021) sur le site des
42 parcelles contrastent avec ce qui peut étre observé pour des argiles de référence dans des cas
ou la saturation par un cation spécifique est compléte (Chorom et Rengasamy 1995).
L’opposition apparente peut s’expliquer par des approches qui différent au niveau de
I’échantillon a 1’origine de la dispersion des particules argileuses. Dans le cas de Chorom et
Rengasamy (1995), les argiles sont initialement dispersées et I’augmentation du pH induit une
augmentation des charges négatives de surface qui favorise leur maintien en suspension. Dans
le cas de Paradelo et al. (2013) et de Julien et Tessier (2021), les particules d’argiles sont dans
un état naturel agrégé (ou floculé par opposition a 1’état dispersé), les mémes charges de surface
sont donc ici celles qui favorisent 1’association entre les particules car elles deviennent
potentiellement attractives a courte distance. L’abaissement des charges négatives de surface,
caractérisée par une baisse de la CEC, conduit a organiser les particules d’argiles au travers de
tres faibles interactions de surface facilitant ainsi la dispersion. Leur comportement devient ici
comparable a des particules de plus grande dimension (a partir de quelques microns en taille

dans ce cas).

Les expériences en laboratoire de Ferry et Olsen (1975) concernent aussi I’impact des
conditions physico-chimiques sur le réle des argiles dans la formation des crodtes de battance
mais s’intéressent ici spécifiquement a 1’effet de la valence des cations. Pour rappel, il est
démontré que i) I’augmentation de la valence des cations favorise I’agrégation des particules
selon I’ordre AI®* >>Fe3* > Ca?* > Mg?* > K* > Na* = Li"), ii) la densité apparente suit un
ordre équivalent AI** < Fe3* < Ca?" = Mg?" < K* < Na* < Li*. Les résultats de Ferry et Olsen
(1975) sont en accord avec ceux de Chorom et Rengasamy (1995) concluant a une dispersion
plus marquée des particules argileuses dans le cas des cations monovalents par rapport aux

divalents avec une extension aux trivalents. lls permettent aussi de montrer, sans considération
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sur les conditions de pH, que les crodtes de battance formées devraient voir leur densité

apparente augmentée a mesure que la valence des cations majeurs baisse.

En considérant indépendamment les deux tendances, la formation des crodtes de
battance = devrait  s’accentuer dans le cas du pH dans  Dordre:
CaCOs3 < NaNOs < Témoin < (NH4)2HPO4 (Tableau 2.1), et dans le cas de la valence des
cations dominants du complexe d’échange selon : (NH4)2HPO4 < Témoin < CaCOz < NaNOs
(Tableau 2.1, Figure 2.3). Or, le constat au niveau de la dégradation de 1’état de surface du sol
en fonction des conditions physico-chimiques ne correspond a aucune des tendances et
indiquerait plutot 1’ ordre suivant : CaCO3 < (NH4)2HPO4 < Témoin < NaNO3. Il semble ainsi
difficile de chercher a prédire la formation des croltes de battance uniquement a partir de la
dispersion des argiles et de la relier a un seul parameétre physico-chimique. Il apparait nécessaire
de reconsidérer les conditions de dispersion des minéraux argileux en prenant en compte les
parametres permettant de rendre compte de leur dispersion. Ces paramétres peuvent
potentiellement étre observés au niveau des différents stades de formation des croltes de

battance.

5.3.2 Apport de la spatialisation des mineraux argileux sur la
compréhension de la formation des crodtes de battance en fonction des
conditions physico-chimiques

L’échantillon de prairie permet d’avoir une représentation de la spatialisation des
minéraux du sol en I’absence de formation de crolite de battance. La structure agrégée et
macroporeuse du sol y est conservée par la présence de plantes qui limitent I’impact direct des
gouttes de pluie sur la surface du sol (Materechera, Dexter, et Alston 1992; Angers et Caron
1998). L’apport de matiére organique ainsi que 1’activité biologique sont quant a eux des
facteurs favorisant 1’agrégation du sol (Amezketa 1999; Chenu, Le Bissonnais, et Arrouays
2000) Dans ce contexte, le quartz, les feldspaths et les minéraux argileux sont distribués
aléatoirement dans les macro-agrégats et la matrice argileuse du sol est isotrope (Figure 5.6).
La variation de la densité au sein des macro-agrégats montre néanmoins qu’ils peuvent étre
localement denses, indiquant une potentielle densification naturelle de la surface lorsqu’elle

n’est pas remaniée.

Les cas étudiés sur le dispositif des 42 parcelles présentent un contexte trés différent

avec une tres faible contribution de la matiere organique et 1’absence de couvert végétal. Soumis
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aux mémes conditions de précipitation, tous les contextes physico-chimiques étudiés
conduisent a atteindre le stade le plus avancé de formation de crolte de battance : une crolte
sédimentaire déposée au-dessus d’une crolte structurale. Comme [’avaient déja observé
Bresson et Boiffin (1990), I’ensemble des parcelles étudiées ont donc atteint le stade ultime de
dégradation indiquant que sans couvert végétal et avec une faible contribution de la matiére
organique a la surface, une crolte physique se forme obligatoirement quel que soit les
conditions physico-chimiques du sol limoneux. Les différences attribuables aux conditions
physico-chimiques vont ainsi se manifester principalement sur les variations d’indicateurs
spécifiques témoignant de 1’étendu de la dégradation de la surface, a savoir : la densification de
la surface, 1’épaisseur des crottes physiques, la perte de la microstructure a I’origine agrégée
qui tend a la ségrégation des minéraux, ou encore les marqueurs de I’anisotropie de la matrice
argileuse du sol. La comparaison de ces indicateurs en fonction des contextes
physico-chimiques constitue dans le cas présent la base de I’interprétation des potentiels

mécanismes qui sont a I’origine des différents degrés de dégradation de la surface du sol.

5.3.2.1 Zones hautes

Le premier stade de formation d’une cro(te physique correspond a la mise en place de
la croQte structurale (Valentin et Bresson 1992). Une crodte structurale se forme quel que soit
le microrelief local du sol et elle est généralement le stade de formation le plus avancé de la
crodte physique au niveau des microreliefs hauts, lorsqu’ils sont préservés. L’analyse de la
distribution spatiale des minéraux par I’intensité au sein des cro(tes structurales situées au
niveau des microreliefs hauts montrent que dans tous les contextes physico-chimiques étudiés,
la distribution de 1’ensemble des minéraux est aléatoire et la matrice argileuse du sol est isotrope
comme dans le cas de I’échantillon de prairie. Ces microstructures se distinguent néanmoins de
ce dernier par une augmentation plus marquée de la densité liée a une diminution de la

macroporosité a la surface (en comparaison de la macroporosité sous la crodte structurale).

L’indicateur montrant la variation la plus notable liée aux conditions physico-chimiques
est 1’épaississement de la crotte structurale qui peut étre classé dans le cas présent selon
I’ordre : CaCO3 < (NH4)2HPO4 < Témoin < NaNOs. L’importance de I’impact des gouttes de
pluie sur la surface du sol et de I’entrée rapide de I’eau au sein des agrégats (a 1’origine de leur
coalescence dans les crodtes structurales) a été démontré (Bresson et Boiffin 1990; Bresson et
Cadot 1992). L’¢épaississement des crolites structurales serait, dans ce cas, lié¢ a la stabilité

structurale des agrégats ou a la dispersion des argiles. Cependant, les tendances observées ici
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au niveau des croGtes structurales et au laboratoire (Paradelo, van Oort, et Chenu 2013; Julien
et Tessier 2021) ne semblent pas en accord. Bien que le mécanisme soit connu, 1’ interprétation
de ces variations d’épaisseur en lien avec la stabilité structurale des agrégats reste donc délicate.
En effet, les agrégats les moins stables vont avoir tendance a augmenter la contribution de
particules minérales entrainées par le ruissellement. De plus, la compaction de ces mémes
agrégats va étre favorisée et va limiter dans le temps la perte de particules. L’étude devrait donc
étre ici basée sur un suivi dynamique de 1’évolution de ces cro(tes structurales comme dans
I’étude de Bresson et Boiffin (1990) car, au stade de formation atteint dans cette étude, la
similitude des microstructures et 1’organisation isotrope de la matrice argileuse du sol limitent

I’interprétation sur le role réel des différents mécanismes.

Seules les faibles différences entre les proportions relatives des minéraux argileux
(Figure 5.5) semblent indiquer qu’il pourrait y avoir un début de sélection en faveur de
I’entrainement des particules d’illite/mica et de kaolinite car la contribution relative en chlorite
est légerement plus élevée par rapport a I’échantillon de prairie dans le cas des parcelles sous
CaCO3 et sous NaNOs (I’échantillon Témoin haut et ceux sous (NH4)2HPO4 ne peuvent étre
considéreés car il s’agit de variations liées a une zone de microdépression et a la dissolution des

chlorites, respectivement).

5.3.2.2 Zones basses

Les limitations mentionnées au niveau des zones hautes peuvent étre dépassées dans le
cas de I’étude des microdépressions. Ces derniéres constituent les zones privilégiées pour
rendre compte de 1’état dans lequel les particules de sol se sont transportées et déposées.
Néanmoins, la formation de crolte sédimentaire implique de considérer a la fois, i) 1’état de
dispersion des particules lors de leur arrivée, ii) leur capacité a floculer, iii) leur dimensions et
iv) I’évolution de la géométrie des microdépressions lors du dépét (forme et profondeur des
microdépressions). Ces facteurs, qui ne peuvent étre dissociés, complexifient fortement
I’interprétation des mécanismes a 1’ceuvre. Pourtant, les contrastes notables décrits au niveau
des dépots d’argiles des différents contextes physico-chimiques permettent d’établir le role

potentiel des mécanismes a 1’origine des différents degrés de dégradation de la surface du sol.

A la différence des crodtes structurales situées dans les zones hautes, I’épaisseur du
dépot ne rend pas compte de 1’état de dégradation de la surface du sol. En ce sens, les dép6ts

les moins épais des parcelles sous CaCOs et sous NaNOs correspondent aux degrés de
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dégradation les moins et les plus avancés, respectivement. Dans le cas de la parcelle sous
NaNOs, I’aplanissement trés rapide de la surface du sol ne favorise pas les zones de
microdépressions mais des zones de dépdt en bassin comme 1’avaient observé Bresson et
Boiffin (1990). Sous CaCOs, bien qu’une partic des microreliefs hauts soit restée présente
jusqu’au moment du prélévement, I’aplanissement de la surface du sol était déja tres marqué et
la zone de prélevement dans un microrelief bas a donc était choisie au niveau d’une zone en
bassin représentative (Figure 2.4g). Dans les cas de la parcelle Témoin et celle sous
(NHa4)2HPOs, les microdépressions de dimensions pluri-centimétriques se caractérisent par des
comblements respectivement total et partiel ; le cas du Témoin montrant une inversion a la
surface du relief par un apport encore conséquent dans la microdépression (Figure 4.3a). Les
dépots associés au comblement des microdépressions des parcelles acides (Témoin et sous
(NH4)2HPO.) contrastent avec les zones de dépdt en bassin des parcelles sous CaCOs et sous
NaNOz par la présence de dépdts épais d’agrégats qui représentent la majeure partie du
remplissage des microdépressions. Le cas du comblement de la microdépression du Témoin en
zone haute différe de tous les autres avec un comblement complet lié a la succession de dép6ts

fins constitués de quartz, de feldspaths et d’argiles, sans dépots d’agrégats.

Malgré ces géométries variées au niveau des zones basses, la dispersion des particules
argileuses est opérante dans 1’ensemble des contextes physico-chimiques étudiés car ils
présentent tous des dép6ts de lit argileux. Les différences au niveau de leurs caractéristiques
traduisent néanmoins des conditions a la fois de dispersion et de sédimentation des argiles

impliquant des mécanismes différents.

Sous CaCOs, I’échantillon de sol présente des lits argileux peu épais qui surmontent des
dépbts contenant également des argiles, avec un appauvrissement relativement faible en quartz
et en feldspaths, et une matrice argileuse quasi-isotrope formée de 1’ensemble des types
d’argiles étudiés (Figure 5.11). La faible épaisseur des dépots peut étre liée a la fois a la
géométrie en bassin de la zone basse et a un apport relativement faible de particules compte
tenu de la préservation notable des structures agrégées en zone haute (épaisseur mesurée la plus
faible pour une crodte structurale, Tableau 4.1). Dans les dépots contenant a la fois du quartz,
des feldspaths et des argiles, le transport de micro-agrégats reste un mécanisme de mise en place
probable. La présence de lits argileux a la surface des séquences de dépdt suggére qu’une partie
des minéraux argileux transportés est néanmoins restée en suspension au niveau de la zone de

dépot. L’isotropie des lits argileux indique que cette mise en suspension n’a pas persistée soit
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par I’effet combiné d’une infiltration rapide de 1’eau et de 1’évaporation de la flaque (Bresson
et Boiffin 1990), soit par la floculation des particules argileuses entre elles qui accélérerait leur
vitesse de sédimentation et limiterait leur texturation/orientation. Bien que la densité de la
cro(ite sedimentaire formée sous CaCOs soit relativement élevée, elle reste la moins épaisse, la
moins ségrégée au niveau de la minéralogie et la plus isotrope. L’ensemble de ces indicateurs

montrent qu’il s’agit de 1’état de dégradation de la surface du sol le moins prononce.

La croOte sédimentaire formée dans la parcelle sous NaNOs présente des
caractéristiques morphologiques en apparence assez proches de celle formée sous CaCOa. Il'y
est observeé la présence de dépots relativement fins surmonteés de lits argileux dans une zone de
dépbt en bassin. Bien que ces caractéristiques soient communes, la dégradation extréme de la
surface sous NaNOz se manifeste par la présence d’une crolite vésiculaire sous-jacente
particulierement bien développée (Figure 4.7a). Ce microhorizon ne peut se former, a posteriori,
que par la fermeture quasi-totale de la porosité a la surface du sol. Dans ce contexte,
I’échappement des gaz issus du sol conduit a la formation des pores vésiculaires caractéristiques
(Williams, Pagliai, et Stoops 2018). La distribution des dépdts contraste nettement avec celle
sous CaCOsz avec une ségrégation trés marquée entre des lits de quartz et de feldspaths
surmontés par des lits argileux continus et trés fins. Ces lits argileux sont quasi-uniquement
constitués d’argiles et présentent une anisotropie tres élevée de la matrice argileuse, les
particules étant alignées dans le plan de sédimentation (Figure 5.13). La ségrégation entre les
lits de quartz et de feldspaths et ceux d’argiles montre que la dispersion des particules argileuses
a da étre tres prononcée. Ainsi, les grains les plus grossiers de quartz et de feldspaths se sont
déposés en premier alors que les argiles sont restées probablement plus longtemps en
suspension dans 1’eau (Figure 5.17a). En ne considérant que la valence des cations dominants
le complexe d’échange (Tableau 2.1), la dispersion particuliérement intense ne peut s’expliquer
car plus de 80 % de la CEC est occupée par des cations divalents (Ca?>>Mg?*). Aucune
spécificité minéralogique ou liée au pH ne permettant d’expliquer cette tres forte dispersion des
particules argileuses. Il peut étre alors considéré qu’une contribution, méme minoritaire des
cations monovalents (inférieure a 15 % de la CEC avec Na™>>K™), est suffisante pour engendrer
des conditions aussi dispersives. Cet effet dispersif des cations monovalents méme a des
proportions relativement faibles du complexe d’échange est largement documenté pour les sols
salés (Sposito 2008) et constitue possiblement ici le facteur principal conduisant a la dispersion
des particules argileuses. Les dép0ts de particules argileuses étant postérieurs et clairement

séparés des depots de quartz et de feldspaths, les particules argileuses sont trés probablement
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restées en suspension au niveau d’une flaque aprés la phase de ruissellement. La matrice
argileuse des lits particuliérement anisotrope tend a indiquer que les particules argileuses n’ont
pas floculé et se sont déposées dans un état dispersé, et probablement lentement gréce a la tres
faible infiltration de I’eau (limitée par la crolte structurale épaisse sous-jacente). Leur
orientation préférentielle tres marquée dans le plan de sédimentation plaide pour un mécanisme
de dépot par évaporation qui accentue 1’alignement des particules d’argiles lorsque les forces
capillaires deviennent effectives en conditions insaturées en eau (Figure 5.17b). La faible
épaisseur des lits argileux semble en contradiction avec le potentiel apport conséquent de
particules argileuses lié a la forte dispersion des agrégats. En considérant la géométrie en bassin
de la zone de dép6t et la trés faible rugosité de surface rapidement atteinte au niveau de la
parcelle sous NaNOg, la faible épaisseur des lits argileux est plus probablement liée a i) un
apport par ruissellement au niveau des zones basses qui s’atténue trés rapidement dans le temps
avec I’aplanissement de la surface (favorisant en paralléle 1’épaississement des crotites
structurales dans les zones hautes) et ii) a la présence de flaques trés étendues mais peu
profondes (Bresson et Boiffin 1990) répartissant 1’apport en particules sur la majeure partie de
la surface en accord avec la continuité des lits argileux observée. L’état de dégradation de la
surface du sol le plus prononcé (caractérisé ici par la présence d’un microhorizon vésiculaire)
apparait donc lorsque les lits argileux sont a la fois continus et constitués par une matrice

argileuse dense et particulierement anisotrope.
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Figure 5.17. Mise en place d’une croiite sédimentaire dans une zone de depot en bassin :cas de la parcelle sous
NaNOs. (a) Ségrégation entre les grains de quartz et de feldspaths et le dép6t d argiles. Les particules d’argiles
dispersées restent plus longtemps en suspension. (b) Anisotropie de la matrice argileuse dans la crodte
sédimentaire sans différenciation minéralogique des argiles dans les dépots.

Le second contexte physico-chimique qui se caractérise par la présence de lits argileux
pouvant présenter des microstructures particulierement anisotropes est celui du Témoin

(Figure 5.8). Dans ce cas, le pH est modérément acide, les cations dominants du complexe
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d’échange sont principalement di ou trivalents, sans contribution significative de cations
monovalents (Tableau 2.1). A la différence de la parcelle sous NaNOs les lits argileux
anisotropes présents au fond de la microdépression ne reposent pas sur des lits de grains de
quartz et de feldspaths mais se sont déposes en premiers dans le fond de la microdépression, a
la surface de la crodte structurale antérieurement formée (Figure 4.3a). Le méme mécanisme
de dispersion des particules d’argiles ne peut donc pas étre avancé car les conditions
physico-chimiques ne le permettent pas (sans proportion significative de cations monovalents).
Une hypothése possible qui pourrait expliquer la présence de ces dép6ts argileux et un tri
granulométrique préalable des particules arrivant au niveau de la microdépression. Cette
élutriation pourrait étre réalisée par combinaison entre la rugosité de surface, encore
suffisamment marquée a la surface du sol au moment du dépot, et I’eau de ruissellement. Dans
ce contexte, le ruissellement pourrait déposer les fractions les plus grossiéres au niveau des
microdepressions situées plus en hauteur a 1’amont. Ainsi, les argiles restées en suspension
viendraient ensuite se déposer au niveau des microdépressions plus basses aprés un transport
sur des distances probablement plus grandes. L’argument qui appuie cette hypothése est la
nature des dépdts observés au niveau de la microdépression située en zone haute (Figure 5.7).
I s’agit de lits relativement fins avec une forte intensité du signal a la fois du quartz, des
feldspaths et des chlorites qui constituent les argiles principalement distribuées dans la classe
granulométrique des limons (Pernes-Debuyser et al. 2003; van Oort et al. 2020). En associant
ces deux contextes de dépdt, la présence de lits d’argiles au fond de la microdépression du
Témoin en zone basse ne caractérise pas un environnement dispersif intense mais un mécanisme
de tri granulométrique de surface lors du transport des particules des zones hautes vers les zones
les plus basses, qui conduit a un tri minéralogique (Figure 5.18a). De plus, ce tri minéralogique
se poursuit au sein méme de la microdépression lors du dép6t des argiles en suspension. Si la
nature fortement anisotrope des lits argileux au fond de la microdépression peut s’expliquer par
le méme mécanisme d’évaporation d’une flaque d’eau comme dans le cas de la parcelle sous
NaNOs, la ségrégation minéralogique des kaolinites a la surface du dép6t, légerement
perceptible sous NaNOs, est ici mise en évidence (Figure 5.18b et c). Le mécanisme conduisant
a cette segregation est probablement lié a la sédimentation différentielle des argiles (Sposito
2008) qui peut se développer ici a la faveur d’une microdépression relativement profonde (avec
une hauteur de colonne d’eau centimétrique). Bien que ces dépots de lits argileux anisotropes
puissent avoir un impact similaire a ceux observés sous NaNOs, ils ne créent pas de

microhorizon vésiculaire sous-jacent (Figure 4.3a). La différence principale est probablement
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lice a la géometrie de la surface car les lits argileux se développent essentiellement au fond de
la microdépression par évaporation ce qui les rend discontinus et conduit probablement a une

meilleure perméabilité locale aux gaz sur les parois de la microdépression.
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Figure 5.18. Mise en place d’une croiite sédimentaire dans une zone de microdépression :cas de la parcelle
Témoin. (a) Tri granulométrique par ruissellement : dépbts de quartz, de feldspaths et de chlorites encouragés
par la rugosité de surface en zone haute. Le tri par la taille des grains méne a un tri minéralogique ou les
illites/micas et les kaolinites sont entrainés en zone basse. (b) Sédimentation différentielle des argiles :les
particules d’illite/mica se déposent avant celles de kaolinite qui restent plus longtemps en suspension. (c)
Evaporation lente de la flaque d’eau : orientation préférentielle et alignement des particules d’argiles le long de
la « cuvette ».

Les séquences de dép6t qui ont succédées a la sédimentation des lits argileux au fond
de la microdépression en zone basse de la parcelle Témoin sont majoritairement des dép6ts de
reliquats de crolte ou d’agrégats (qui témoignent de précipitations intenses) et des dépots
granoclassés vers la surface (Figures 5.8 et 5.9) qui sont surmontés de lits argileux. Ces types
de dépot d’agrégats et granoclassés sont aussi caractéristiques du remplissage de la
microdépression de la parcelle sous (NH4)2HPO4 (Figures 5.15 et 5.16). A ’exception du lit
argileux le plus épais sous (NH4).HPO4 qui présente un appauvrissement relatif en quartz et en
feldspaths, les lits argileux a la surface des dépdts granoclassés des deux parcelles ne montre
pas de segregation minérale specifique et la matrice argileuse est faiblement anisotrope pour
les illites/micas et les chlorites, voire parfois isotrope pour les kaolinites. Leur contexte de dép6t
et leur organisation sont semblables a ceux decrits pour le dép6t granoclassé de la parcelle sous
KCI dans la section 3. Le granoclassement normal des dép6ts indique classiqguement en
sédimentologie une baisse de la vitesse du courant qui correspondrait ici a une diminution dans

le temps de I’intensité du ruissellement pour un écoulement laminaire. A la fin de I’écoulement,
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les particules les plus fines potentiellement restées en suspension s’accumulent
préférentiellement a la surface et forment les lits concentrés en argiles. La nature relativement
isotrope des dépdts d’argiles indique soit que I’infiltration de 1’eau a été rapide, ne permettant
pas la sédimentation lente des particules argileuses, soit une proportion de particules dispersées
relativement faible et le transport préférentiel de micro-agrégats. Finalement, les particules
argileuses en suspension ont également pu floculer rapidement lors du dép6t. L hypothése
d’une infiltration rapide semble limitée compte tenu des crofites structurales formées a I’amont
et du remplissage préalable par des lits argileux dans le cas de la parcelle Témoin. Les autres
hypothéses restent difficiles a dissociées. Néanmoins, le cas de la parcelle Témoin montre que
les séquences de dép6t granoclassees se situent vers la fin du comblement de la
microdépression. Dans ce contexte, I’apport en particules argileuses dispersées est limité par le
dépot préalable de particules argileuses et la coalescence des agrégats. De plus, la hauteur de
sédimentation devient de plus en plus faible et I’apport de plus en plus laminaire sur une surface
aplanie. Ces arguments militent dans ce cas pour un apport privilégié de micro-agrégats riches
en argiles qui se concentrent a la surface des séquences granoclassées, limitant ainsi la
texturation des lits d’argiles par une sédimentation plus rapide qui peut rester associée a des
dépbts de grains fins de quartz et feldspaths. Les lits argileux formés sous (NH4)2HPO4 sont
aussi présents vers des profondeurs plus importantes dans la microdépression. Dans ces
conditions, I’hypothése d’un contexte physico-chimique acide ayant un complexe d’échange
dominé par un cation trivalent (AI**) pourrait permettre d’expliquer ces dépots. En effet, dans
ces conditions les agrégats persistent plus longtemps en surface comme [’atteste la structure
encore agrégée en zone haute (Figure 5.14) et I’état de surface de la parcelle lors du prélévement
(Figure 2.4d). 1l en résulte une proportion de particules dispersées qui doit ainsi étre minimisee
des le stade d’érosion des agrégats. De plus, méme lorsque la profondeur de dépot et la
dispersion des particules argileuses permet d’aboutir a un lit argileux relativement appauvri en
quartz et en feldspaths et relativement enrichi en argiles a I’issu du granoclassement, la présence
majoritaire de cations trivalents limite la densification de ce lit et sa texturation comme 1’avaient
observé Ferry et Olsen (1975). Ces limitations a la fois de la déstabilisation des agrégats, de
I’apport en particules argileuses dispersées et de la texturation des dépdts argileux, sont
probablement liées a la présence majoritaire d’un cation trivalent dans des conditions acides ;
et conduit a une dégradation de la surface du sol moins accentuée que dans le cas de la parcelle

Témoin modérément acide.
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6 Conclusions et perspectives

Les travaux de cette these se sont portes sur la spatialisation de la minéralogie des argiles
pour comprendre leur role dans la formation des crodtes de battance en fonction des conditions
physico-chimiques du sol. Sur le site expérimental de longue durée des 42 parcelles de 'INRAE
de Versailles, des échantillons de surface du sol a structure conservée ont été prélevés au niveau
de microreliefs haut et bas. Les parcelles, maintenues sous un sol nu, présentent des contextes
physico-chimiques contrastés apres plus de 90 ans d’amendements spécifiques (Témoin,

CaCO0s, NaNO3z, (NH4)2HPO.). Les échantillons ont tous été analysés avec la méme procédure :

)} Une description micromorphologique obtenue a partir d’'une mosaique d’images en
¢lectrons rétrodiffusés réalisées a I’échelle centimétrique au microscope électronique a
balayage (MEB).

i) Une a plusieurs zones d’intérét d’échelle pluri-millimétrique sélectionnées a partir de la
mosaique d’images obtenue au MEB, ont été cartographiées en microdiffraction 2D de
rayons X (UDRX-2D) au synchrotron SOLEIL sur la ligne CRISTAL.

Une nouvelle approche a été développée sous Matlab® pour extraire et spatialiser les
descripteurs de 1’organisation des différents types de minéraux argileux du site expérimental :
i) leurs intensités ; ii) leurs fonctions de distribution d’orientation des particules (FDO) a partir
du paramétre d’ordre 2 ((P,)) et iii) la déviation angulaire A du maximum de la FDO par rapport
a la référence (ici la surface du sol). La spatialisation des descripteurs a été validée sur un

échantillon modele composé d’argiles de référence présentant des orientations préférentielles.

L analyse spatialisée des zones d’intérét par uDRX-2D sur les échantillons de surface
de sol permet de déterminer les différences minéralogiques et organisationnelles des argiles
entre les microreliefs hauts et bas et leurs microhorizons associés. La contribution relative en
argiles est relativement plus importante au niveau des crodtes sédimentaires des microreliefs
bas par rapport aux crodtes structurales des microreliefs hauts, confirmant les processus de
transport et de dépot des argiles par ruissellement. Bien que la surface analysée soit de quelques
dizaines de millimetres carrés, elle est suffisante pour rendre compte de processus pédologiques
actifs (indépendants de la formation des croltes de battance) impactant les argiles en fonction
des conditions physico-chimiques du sol. Effectivement, la contribution relativement plus

faible en argiles dans la parcelle sous NaNOs indique leur lessivage dans ce contexte
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particulierement dispersif (van Oort et al. 2016). La contribution relativement faible en chlorite
sous (NHa4)2HPO4 confirme leur dissolution préférentielle en condition acide (van Oort et al.
2020). Les autres contextes étudiés (sous prairie, carbonaté et modérément acide) ne semblent
pas engendrer de modifications notables sur la minéralogie des argiles comme I’avait déja

observé Pernes-Debuyser et al. (2003).

Les résultats concernant I’hétérogénéité minéralogique et organisationnelle des
microstructures ont permis d’établir de nouvelles hypothéses sur les mécanismes de formation
des croGtes de battance en fonction du contexte physico-chimique du sol. Les crodtes
structurales, qui se développent en premier, se caractérisent majoritairement par une
réorganisation locale des particules argileuses qui conserve leurs orientations aléatoires a
I’échelle observée, sans ségrégation minéralogique. Les contextes physico-chimiques du sol
vont donc principalement impacter 1’épaisseur des croites structurales dans les zones d’érosion
des microreliefs hauts, 1’épaississement augmentant a la faveur de conditions plus dispersives
dans I’ordre : CaCO3 < (NHa4)2HPO4 < Témoin < NaNOs. Cet ordre correspond a ce qui est
observé en terme de dégradation de la surface du sol au niveau des microreliefs bas, mais il ne
peut étre expliqué par une tendance suivant un parameétre unique classiquement utilisé en
science du sol comme le pH, la CEC, la valence des cations dominants du complexe d’échange,

la stabilité structurale des agrégats ou encore la fraction d’argiles qui se dispersent.

En comparaison de 1’échantillon de prairie caractérisé par 1’absence de crofite de
battance, toutes les conditions physico-chimiques du sol (maintenu sans végétation) étudiées
conduisent au stade ultime de formation de crofite de battance, a savoir le développement d’une
crolte sédimentaire. Bien qu’ayant été¢ formées dans les mémes conditions de précipitation,
elles présentent néanmoins différents mécanismes de transport et de dépdt d’argiles en fonction
du contexte physico-chimique du sol dans lequel elles se sont mises en place. L’étude des
argiles dans les crodtes sédimentaires au niveau des microreliefs bas permet de faire ressortir

trois grandes classes de dépbt contenant des argiles :

i) La matrice argileuse des dépéts d’agrégats. A 1’image des agrégats originaux ou des
agrégats coalescés des crofites structurales, la matrice argileuse des dépots d’agrégats
des crol(tes sédimentaires est isotrope et ne présente aucune ségrégation argileuse
(Témoin, (NH4)2HPO4). L’exception est le dépdt de reliquats de crolte sédimentaire
presque exclusivement composée d’argiles qui présentent une anisotropie marquee

(Témoin bas carte 1). Dans tous les cas, le mécanisme d’un ruissellement intense est
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tres probablement le seul a pouvoir expliquer leur transport. De plus, ce transport
implique que les agrégats mobilisés soient peu sensibles a la dispersion des particules
argileuses.

Les lits enrichis en argiles de fin de séquence de dépdt granoclasse. Ces lits argileux
vont d’une orientation généralement isotrope a faiblement anisotrope. Ils sont constitués
de I’ensemble des minéraux argileux étudiés et peuvent montrer un appauvrissement
relatif en quartz et en feldspaths. Le mécanisme de sédimentation (probablement rapide)
a I’origine de ces dépdts de fin de séquence est dépendant de i) I’état de dispersion des
particules argileuses en suspension qui vont sédimenter et ii) la hauteur de la colonne
de sédimentation au niveau de la microdépression. En considérant ces deux facteurs, il
est possible d’observer des lits argileux quasi-isotropes appauvris relativement en quartz
et en feldspaths (Témoin et sous CaCOz) ou non (sous (NH4)2HPQOjy) ainsi que des lits
appauvris et plus anisotropes (sous KCI). Bien que leurs caractéristiques puissent varier,
les séquences de dépdt présentant un granoclassement normal semblent relativement
communes aux différentes conditions physico-chimiques étudiées, a 1’exception de la

parcelle sous NaNOs.

iii) Les lits argileux quasi-exclusivement composés d’argiles. |ls sont décrits dans la

littérature sous le terme de « skin seals » et sont observés a la surface de dépots
granoclassés ou de dépbt de grains lavés, les « washed-out layers ». Ils sont aussi
visibles a la base des « washed-out layers » et se qualifient alors de « washed-in layers »
(Williams, Pagliai, et Stoops 2018). Les mécanismes a 1’origine de ces lits argileux
restent discutés et les hypothéses sur les mécanismes de leur mise en place avancés dans
cette thése semblent différer de celles actuellement considérées. Compte tenu de
’anisotropie marquée des argiles dans ces lits, ils se forment trés probablement lors du
développement de flaques d’eau persistantes et plus particuliérement par évaporation de
celles-ci. Trois sous-classes de lits argileux ont pu étre observés, chacun dérivant de
mécanismes pouvant étre spécifiques de contextes physico-chimiques :
a) Les dep6ts argileux sur lits de grains lavés. 1l s’agit du cas déja le plus décrit
dans la littérature (Figure 1.3, « skin seal » au-dessus du « washed-out layer »).
Il ne se retrouve que dans un contexte ou les argiles sont fortement dispersées,
ce qui engendre une séparation nette lors du dép6t entre les grains laves et plus
grossiers de quartz et de feldspaths et le dép6t quasi-exclusif d’argiles restées en
suspension (Figure 5.17). L’état de dispersion nécessaire aux argiles pour

observer ces structures n’est possible que dans un contexte sous influence d’un
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b)

cation monovalent (cas de 1’échantillon NaNOgz bas). Dans ce contexte, la
morphologie de la microdépression semble un facteur secondaire qui pourrait
probablement jouer sur 1’épaisseur du dépot, et potentiellement la ségrégation
des différents types de minéraux argileux au sein méme du dépot.

Les dépdts argileux indépendants. Ces dépots argileux se font sans lien apparent
avec les microhorizons qui ’encadrent, ’exemple ici est celui du dép6t de lits
argileux de fond de la microdépression du Témoin (Témoin bas carte 1). Les lits
pourraient étre apparentés a des « washed-in layers » mais les mécanismes de
formation montrent qu’ils dérivent i) d’un tri lors du transport 1i¢ a la rugosité
de surface de la parcelle qui limite I’apport en grains grossiers, ne laissant
probablement arriver que les argiles en suspension dans les microreliefs bas
(Figure 5.18a) ; ii) d’une profondeur de la microdépression suffisante pour que
la sedimentation différentielle se développe, engendrant une ségrégation au
niveau des types d’argiles (Figure 5.18b) et la concentration en surface des
minéraux argileux de la fraction la plus fine, les kaolinites dans le cas présent
(Figure 5.18c).

Les dépots argileux d’érosion/transport. 11s présentent une anisotropie de la
matrice argileuse moins marquée, probablement liée a la rugosité de surface du
dép6t sous-jacent constitué de grains grossiers, mais la ségrégation
minéralogique des types d’argiles Yy est significative (cas de 1’échantillon de sol
sous KCI). I1 s’agirait ici de deux mécanismes déja décrit (Norton 1987) qui se
succedent : i) un ruissellement relativement intense qui érode la surface et ne
laisse sur place que les grains grossiers et lavés ; ii) une phase de sédimentation
qui ne fait intervenir que le dépot des particules restées en suspension ce qui
conduisant a un enrichissement relatif en illite/mica et en kaolinite. Dans ce cas,
I’hypothese d’un appauvrissement relatif en chlorite 1i€ a un tri préalable lors du
transport (comme dans le cas de depdts argileux indéependants) est aussi
possible, il s’agirait alors d’une variante liée a I’érosion de surface entre les deux

cas étudiés.

Ces hypotheses sur les mécanismes de dépot des lits argileux indiquent donc que dans

les sols limoneux, la mise en place de microhorizons de type «washed-out layer »,

« washed-in layer », et «skin seal » lors de la formation d’une crolte structurale est plus

probablement liée au développement d’une crolte sédimentaire dont la succession des
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mécanismes de dépot vont potentiellement pouvoir impliquer des mécanismes i) de tri
granulométrique et minéralogique lors du transport, ii) de développement d’une flaque d’cau et
iii) de sédimentation différentielle lors du dépét pouvant prendre différentes formes en fonction

de la dispersion des argiles et de la profondeur de la microdépression.

A partir de I’analyse des différents types de lits argileux ainsi que des mécanismes
associés, ces travaux de these permettent de rendre compte des états de dégradation des surfaces
du sol au niveau des croltes sedimentaires. Le développement le plus limité de la crolte
sédimentaire est observé sous CaCOs avec une épaisseur relativement faible et des dépots de
lits argileux en fin de séquence granoclassés, isotropes et sans ségrégation des argiles. Dans ce
contexte, la présence de carbonates limite la dispersion des particules d’argiles en favorisant la
stabilisation des agrégats par des conditions de pH basique et la présence majoritaire de cations
divalents. L apport est donc limité et les particules argileuses apportées sont probablement sous
forme de micro-agrégats. L’influence de cations a forte valence s’observe aussi dans le cas de
la parcelle acide sous (NHa4):HPOs. Les dépdts sont plus conséquents que sous CaCOs,
probablement a la faveur de la géométrie en microdépression de la zone d’étude, mais ils sont
essentiellement constitués de dépots d’agrégats. Les lits argileux se déposent en fin séquence
granoclassée et sont faiblement anisotropes, avec une segrégation des argiles par rapport au
quartz et aux feldspaths mais contenant 1’ensemble des types d’argiles. L’effet dominant du
cation trivalent AI¥* peut étre avancé. Toujours en lien avec la valence du cation mais dans le
cas oppose, la parcelle sous NaNOz montre les marques de déegradation de la surface du sol les
plus avancées. Les lits argileux sont paradoxalement les plus fins qui soient observés. Ces lits
sont continus, argileux et déposés sur des lits de grains lavés, avec une anisotropie trés élevée.
La dispersion particulierement marquée des argiles dans un contexte sous 1’influence d’un
cation monovalent (Na*) est connue mais pour une proportion de sodium échangeable dans le
complexe d’échange supérieur a 15 %. Les résultats obtenus dans cette étude montrent que la
dégradation de la surface du sol peut se manifester pour une proportion inférieure, comprise
entre 10 et 15 %. Le cas de la parcelle Témoin a montré des caractéristiques tres particulieres
de dégradation. En effet, les conditions de pH, les cations dominants le complexe d’échange
(Ca?* et AI*Y), les valeurs de CEC ou encore la stabilité structurale (ou la fraction massique
d’argiles qui se dispersent) ne reflétent pas 1’état de dégradation marqué de la surface du sol.
Le cas du Témoin est particulierement important car il représente un sol modeéle qui aurait une
baisse conséquente de la proportion de matiere organique en surface dans un contexte

d’acidification naturelle et modérée. L explication d’une telle dégradation dans ces conditions

157



Conclusions et perspectives

reste a définir, néanmoins la considération du phénomene est a noter. Il apparait néanmoins que
dans ces conditions, la dispersion des argiles peut étre suffisamment marquée. En couplant la
dispersion a I’effet de la rugosité de surface du sol lors du transport et du dépot, il est alors
possible d’obtenir des dépdts argileux indépendants qui caractérisent un état de dégradation

relativement élevé.

L’étude est actuellement limitée par la nature des minéraux argileux analysés. En effet,
seules les phases discréetes des argiles ont été discriminées et I’identification minéralogique reste
qualitative. Il serait pertinent d’effectuer une analyse minéralogique quantitative des argiles par
une approche type Rietveld. L’identification des minéraux argileux interstratifiés et la
détermination de la quantité de particules argileuses dans les dép6ts les plus anisotropes
permettraient a terme d’établir une nouvelle variable au processus d’érosion hydrique. Cela
¢éclaircirait davantage le role joué par les argiles dans 1’évolution de la surface du sol.
Concernant les perspectives a cette étude, associer la rugosité 2D des différentes surfaces avec
I’organisation de la matrice argileuse soulignerait davantage la dynamique des processus de
formation des crodtes de battance. Il serait aussi intéressant d’observer les structures internes
via une imagerie 3D a ’aide de la microtomographie a rayons X. Cette technique d’imagerie
permettrait de caractériser, sur le set d’échantillons, la connectivité entre les pores en 3D et la
rugosité de la surface dans 1’espace tels qu’a pu réaliser Hyvéaluoma et al. (2012) et observer le
compactage des agrégats du sol par I’impact de gouttes de pluie comme Menon et al. (2015).
Cela permettrait, a terme, d’estimer la distribution des différentes phases minérales sur
I’ensemble de 1’échantillon en adaptant la méthodologie utilisée en uDRX-2D a I’imagerie en
3D. Les interprétations des zones d’intérét par WDRX-2D et par imagerie MEB pourraient étre
couplées a une cartographie chimique. L’emploi d’une sonde EDS (spectromeétre de rayons-X
par dispersion d’énergie) associée au MEB permet I’analyse spatialisee des éléments
constitutifs d’un échantillon observé au MEB. Cela permettrait in fine de mettre en évidence la
chimie des minéraux argileux présentant une anisotropie marquée. Enfin, les travaux de cette
these ont porté sur la dynamique de la formation des crodtes de battance mais sans prendre en
considération la notion de temps. Une étape supplémentaire de 1’étude pourrait porter sur
I’analyse de la surface des parcelles au cours des différents stades de développement d’une
cro(te de battance. 11 serait aussi intéressant d’appliquer 1’approche développée a des sols ayant
une minéralogie des argiles différente ou a d’autres types de crotite de battance, voire a des
crodtes biologiques ou encore a I’interaction sol/vivant entre les particules argileuses et les

systéemes racinaires. Une étude sur le réle des racines, des champignons et des bactéries sur
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I’organisation des particules d'argiles a déja été menée (Dorioz, Robert, et Chenu 1993) et a mis
en évidence au MEB une orientation préférentielle des particules argileuses autour d’hyphes de
champignon ou de poils absorbants.
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