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RESUME

L’activité miniere est la source de nombreux enjeux environnementaux. La production de
drainage minier acide (DMA) constitue une de ces préoccupations et elle représente un axe de
recherche important pour divers projets d’ingénierie. Les résidus miniers sulfureux produisant du
DMA sont au cceur de ce meémoire. Leur réactivité est principalement causee par le contact entre
les minéraux sulfureux, I’cau et ’oxygéne de 1’air. Les méthodes de prévention ciblent I’'une de
ces trois composantes. Il est important de bien connaitre les caractéristiques minéralogiques,
géotechniques et hydrogéologiques de ces rejets de concentrateur pour mieux planifier
I’application des methodes de contrble préconisées. Le taux de réaction des résidus est étudié ici
puisqu’il affecte directement le flux d’oxygéne consomme par les matériaux sulfureux et la
quantité d’acide produite. Evaluer ce paramétre est essentiel & la mise en place des techniques de

prévention basées sur des études géochimiques.

L’étude présentée dans ce mémoire vise a évaluer I’influence des principales caractéristiques
physico-chimiques des résidus miniers sur leur réactivité a 1’oxygene. Pour cela, une étude
expérimentale a été menée sur des résidus provenant de deux sites miniers situés en Abitibi
(Goldex et Manitou). Des mélanges entre ces résidus ont aussi été préparés, afin d’obtenir des
séries d’échantillons présentant une variation systématique d’un seul parametre a la fois, sur la
base des caractéristiques granulométriques, minéralogiques et hydrogéologiques. Des essais
granulométriques, hydrogéologiques et minéralogiques ont été réalisés sur chaque serie de
mélanges. Les valeurs du coefficient de diffusion D, et du taux de réaction a ’oxygene K, ont été
mesurées en laboratoire. Ces résultats d’essais sont interprétés a 1’aide de codes numériques, sur
la base des lois de Fick afin d’estimer les valeurs de D et K. Ces valeurs expérimentales sont
ensuite comparées a des valeurs prédites a partir de modéles analytiques. Les résultats pour les
valeurs de D, sont satisfaisants. Ceux pour la valeur du coefficient K, mettent en évidence une
surestimation du modele prédictif. Une correction du modele est proposee par 1’ajustement de la

valeur de réactivité intrinseque, qui semble varier d’un résidu a I’autre.

Certains essais de caractérisation ont aussi été réalisés avant et apres les essais de consommation
d’oxygene, afin d’évaluer s’il y a modification de certains parameétres dans le temps, suite aux
essais. Ces résultats semblent montrer que les valeurs de la teneur en pyrite et de la densité des

grains solides tendent a diminuer pendant ces essais.
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L’¢tude comporte aussi une estimation de I’effet de I’incertitude sur I’interprétation des résultats
des essais de consommation et de diffusion de 1I’oxygéne. Cette incertitude est surtout reliée a la
précision limitée des mesures du volume (hauteur) des éprouvettes soumises aux essais. Les
résultats montrent que ces ecarts peuvent quelques fois engendrer une incertitude importante sur
le degré de saturation. Cela engendre une incertitude sur le coefficient de diffusion (pour les
essais de consommation d’oxygene) pouvant étre élevée. L’impact sur le paramétre K, est

cependant limite.

Des résultats issus d’essais menes lors de travaux précédents (antérieurs a ce mémoire) sont
également repris et analysés afin de valider les résultats obtenus ici. Les résultats concordent

généralement assez bien avec ceux obtenus des travaux réalisés pour ce projet.
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ABSTRACT

Mining activity can be the source of various environmental concerns. In this regard, acid mine
drainage (AMD) is one of the most important issues. Many researchers have worked on this
subject to help improve our understanding. Special attention has been paid to the behavior of
sulfidic tailings producing AMD. Such tailings can react in an oxidative system in the presence of
water. Different techniques have been developed to deal with AMD, including prevention
methods aimed at limiting the availability of one of the reagents (water, air, or sulfide minerals).
Planning for prevention or management methods requires the knowledge of mineralogical,
geotechnical and hydrogeological characteristics of the tailings. The oxidative reactivity is a
particularly important aspect to assess AMD. The determination of the corresponding properties

is essential for the analysis of control methods that required geochemical investigations.

This Master thesis aims at an improving our understanding of the relationship between the
oxidative reactivity of sulfidic tailings and their physico-chemical properties. Tailings from the
Manitou and Goldex mine sites have been used in this research project. Different samples were
combined to produce tailings mixtures. Each series was prepared to isolate the effect of one
parameter in order to study its influence on tailings reactivity. Grain size distribution,
hydrogeological and mineralogical parameters were determined for each mixture series. The
effective diffusion coefficient (De) and reaction rate coefficient (K;) were also measured using
specific testing procedures. The results from these tests were back-analyzed using numerical
simulations to obtain the values of D, and K; by solving Fick’s laws. The experimental values are
compared with those given by predictive models. The results are very good for De, but those
obtained for K; indicate that the predictive equation often tends to overestimate the measured
value. A correction of this model is suggested by modifying the intrinsic reactivity parameter

used in the predictive equation.

Tailings were also characterized before and after the oxidation tests, to analyze the temporal
evolution of their characteristics. The results indicate that the pyrite content and relative density

of the grains often decrease with time during these tests.

An analysis of the uncertainty was also performed for the oxygen diffusion and oxidative reaction
tests, based on volumetric measurements. Results show that the variability of the size

measurements can lead to a relatively important uncertainty for the degree of saturation. This in
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turn affects the uncertainty for the D, value, which can be quite high. The impact on the K, value

is however much more limited.

Previously performed tests (conducted by others) were also analyzed to validate the results; the
tendencies observed for these other results are fairly similar to the ones obtained in this

experimental study.
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CHAPITRE1 INTRODUCTION

1.1 Généralités

L’exploitation miniére entraine la formation de rejets divers, sous forme solide, liquide et gazeux.
Dans la catégorie des déchets solides, on regroupe surtout les roches stériles et les résidus miniers
(Aubertin et al. 2002). Les stériles sont issus de I’excavation de la roche encaissante. lls ne
contiennent que peu ou pas de valeurs commerciales et sont usuellement entreposés sous forme
de haldes. Les résidus miniers sont issus du traitement minéralurgique. Ce sont des matériaux
similaires a des sols a granulométrie relativement fine (sable, silt). Ils sont généralement déposes
sous forme de pulpe dans des bassins de rétention appelés parc a résidus (Aubertin et al. 2011).
Les minéraux sulfureux contenus dans ces matériaux, comme la pyrite, s’oxydent au contact de
I’oxygene de I’air et de 1’eau. Cela peut entrainer la formation de drainage minier acide (DMA).
Le DMA se caractérise par une eau au pH acide et contenant une concentration en sulfates et
métaux lourds élevée. Les conséquences du DMA peuvent étre dévastatrices pour

I’environnement.

Il existe une variété de méthodes de gestion des résidus et de prévention du DMA. Le principe de
base pour la prévention repose sur 1’isolement d’un des réactifs (minéraux sulfureux, eau,
oxygéne). Les solutions préconisées sont souvent liées au climat du secteur et au potentiel de
génération d’acide des résidus sulfureux. En climat humide, il est souvent plus pratique de viser
une réduction des interactions avec ’air (oxygéne) qu’avec 1’eau. On essaie alors de réduire le
flux d’oxygéne entrant en contact avec les résidus réactifs. On peut utiliser différentes méthodes
de recouvrement agissant comme une barriére a 1’oxygene, notamment le recouvrement en eau, le
recouvrement monocouche avec surélévation de la nappe phréatique ou le recouvrement
multicouche avec effets de barriére capillaire. Ces techniques visent a réduire la quantité

d’oxygeéne qui entre en contact avec les rejets réactifs.

De telles méthodes nécessitent une bonne connaissance des parameétres intervenant dans les
processus d’oxydation, notamment le taux de réaction des minéraux sulfureux. Bien que la
recherche ait beaucoup avancé dans ce domaine, il reste encore des incertitudes sur cette
caractéristique et sur ses paramétres d’influence. Des investigations supplémentaires sont donc

essentielles & une meilleure compréhension et maitrise de ces processus.



1.2 Résidus miniers réactifs

Les rejets de concentrateurs sont usuellement stockés dans des bassins de rétention appelés parcs
a résidus miniers. Conformément au principe de prévention du DMA qui vise & réduire le flux
d’oxygéne entrant en contact avec des résidus miniers réactifs, il faut alors tenter de les isoler en
créant une couverture qui agit comme barriére a I’oxygéne (Aubertin et al, 2002). Pour cela, on
peut utiliser différents types de recouvrement. Le flux d’oxygene dépend alors de la diffusion
moléculaire, qui s’exprime a partir des lois de Fick (Collin, 1987 ; Collin et Rasmuson, 1988,
Nicholson et al. 1989 ; Yanful, 1993; Mbonimpa et al. 2003). L’évaluation du flux peut ainsi
s’exprimer en fonction des valeurs du coefficient de diffusion de 1’oxygéne De et du coefficient
taux de réaction des résidus K. Des essais de laboratoire ou de terrain, congus a cette fin,
permettent de mesurer ces deux parameétres (Mbonimpa et al. 2003 ; Gosselin, 2007). Des
modeles prédictifs ont aussi été proposés pour estimer ces valeurs, incluant celui développé par
Collin (1987) qui permet de représenter I’influence des caractéristiques granulométriques et
minéralogiques des résidus miniers sur le taux de réaction. La validation expérimentale de ce
modéle est toutefois incomplete et sa représentativité souléve encore des questions (Gosselin,
2007 ; Pabst, 2011).

1.3 Preésentation du projet de recherche et contenu du mémoire

L’objectif principal de ce projet de recherche est de mieux comprendre 1’influence des parameétres
granulométriques et minéralogiques sur le taux de réaction des résidus miniers sulfureux. On
s’intéresse plus particulierement a I’effet de la taille des grains, leur surface spécifique, la teneur
en pyrite et le degré de saturation. Une étude expérimentale de laboratoire a été menée a cette fin
en réalisant des essais de diffusion et des essais de consommation d’oxygene. Plus

particuliérement, le projet comprenait les activités suivantes :

- Préparer et caractériser des séries d’échantillons de résidus permettant d’analyser

expérimentalement I’effet des paramétres a 1’étude ;

- Mesurer la réactivité des différents échantillons par des essais de consommation d’oxygene, et

comparer ces résultats a ceux fournis par le modéle de Collin (1987) ;

- Caractériser certains échantillons avant et aprés les essais de consommation d’oxygéene, afin

d’évaluer I’évolution de certains parametres dans le temps ;



- Réaliser une étude sur I’incertitude des résultats des essais de diffusion et de consommation de

I’oxygene en laboratoire.

Le présent mémoire, qui présente I’ensemble de ces activités, se compose de 6 chapitres. Apres
ce premier chapitre d’introduction, une revue de littérature fait le point sur I’état des
connaissances scientifiques. Les phénomeénes d’oxydation de la pyrite, les principes
fondamentaux liés a 1’écoulement de 1’eau en milieu poreux saturé et non saturé, et les

mécanismes associés a la diffusion et la consommation de 1’oxygéne sont présentés.

Le chapitre 3 décrit la méthodologie expérimentale développée et appliquée pour mener cette
étude. On y présente le mode de préparation des échantillons, suivi d’une description des essais
de caractérisation qui incluent notamment des analyses granulométriques, minéralogiques et
hydrogéologiques. On décrit ensuite les essais de diffusion et les essais de consommation
d’oxygeéne. Enfin, la méthode développée pour I’analyse de I’incertitude sur les résultats des

essais de diffusion et de consommation de I’oxygene est expliquée.

Le chapitre 4 présente les résultats de I’ensemble des essais (caractérisation, consommation et

diffusion de I’oxygéne).

Le chapitre 5 porte sur I’analyse des incertitudes sur les résultats des essais de diffusion et
consommation d’oxygene, ainsi que sur I’interprétation des résultats des essais de consommation
de I’oxygene et des essais de caractérisation avant et aprés ces essais. Il comporte aussi une

analyse et discussion de ces résultats.
Le dernier chapitre apporte une conclusion et des recommandations a ce projet de recherche.
Quelques résultats complémentaires sont aussi rapportes en annexe.

Les principales contributions scientifiques originales de ce projet sont associées a 1’étude de
I’influence des parametres granulométriques et minéralogiques sur le taux de réaction de résidus
miniers sulfureux provenant de deux mines de 1’ Abitibi (Goldex et Manitou), a partir de mesures
sur des mélanges ayant des caractéristiques variées. Les résultats présentés dans ce mémoire ont
permis de confirmer la validité de certaines hypothéses liées a la réactivité des résidus miniers,
ainsi que les limitations propres aux techniques de mesure et au modéle prédictif de Collin
(1987).

Ce projet de recherche a également permis de répondre a des objectifs secondaires.



Nous avons évalué I’effet des incertitudes des mesures pour les résultats des essais de diffusion et
les essais de consommation d’oxygene, ainsi que sur la détermination de divers parametres. Les

résultats montrent que le parameétre le plus sensible a cet égard est le degré de saturation S;.

L’étude de 1’évolution de certaines caractéristiques (teneur en soufre, teneur en pyrite, densité
relative des grains solides D,) dans le temps montre que la densité relative des grains D, serait un
bon indicateur pour suivre les variations géochimiques. Cette valeur montre une diminution
presque systématique durant les essais de consommation de I’oxygene. Certaines hypothéses sont

posées comme piste pour des travaux futurs.

Globalement, les objectifs de départ du projet ont été rencontrés. Les résultats présentés ici

pourront étre utiles pour la suite des travaux sur le DMA produits par les résidus miniers réactifs.



CHAPITRE2 REVUE DE LITTERATURE

Ce chapitre est une synthése de 1’état des connaissances en lien avec ce projet. On y présente
d’abord des informations sur la production et la prévention du drainage minier acide (DMA).
Nous revoyons ensuite les techniques pour analyser I’écoulement de I’cau et le flux d’oxygéne
dans les résidus miniers. Nous insistons enfin sur les facteurs influencant la consommation et la

diffusion de I’oxygene.
2.1 Le drainage minier acide

2.1.1 Formation

Les minéraux sulfureux contenus dans les rejets miniers se trouvent, en général, dans un état
d’équilibre géochimique lorsqu’ils sont dans leur milieu naturel (le sous-sol). Suite a leur
extraction, fragmentation et entreposage, les conditions changent et ces minéraux peuvent devenir

instables. Exposés a un milieu oxydant, ils réagissent au contact de 1’oxygéne de I’air et & I’eau.

Le minéral sulfureux le plus étudié dans la littérature est la pyrite, car il est souvent le plus
abondant dans les résidus (Aubertin et al., 2002). Les étapes de son oxydation sont résumées dans
la figure 2.1. L’oxydation directe de la pyrite entraine la formation de sulfates, de fer ferreux et
une acidification des eaux (par production d’acide sulfurique). On peut résumer cette réaction par

1’équation suivante (e.g. Nicholson, 1994) :
7
FeS; +502 + H,0 = F2* + 250%™ + 2H™ (2.1)

Le fer ferreux en solution peut s’oxyder en fer ferrique. Ce dernier peut précipiter sous forme
d’hydroxyde de fer, lorsque le pH reste assez élevé (i.e. : pH > 3.5 environ). Ces deux étapes sont
respectivement décrites selon les équations ci-dessous (Nicholson, 1994) :

1 1
F§++ZOZ+H+:F3++§HZO (2.2)

FE* + 3H,0 === F(OH);(s) + 3H* (23)



La formation d’acide entraine progressivement une diminution du pH de 1’eau. Lorsque le pH
atteint une valeur d’environ 3,5, I’hydroxyde de fer n’est plus stable. Le fer ferrique en solution

peut contribuer a oxyder indirectement la pyrite sans présence d’oxygéne (Nicholson, 1994) :
FoS,(s) + 14F3* + 8H,0 = 15F2* 4 250%™ + 16H* (2.4)

Cette réaction produit une grande quantité d’acide, a vitesse €levée, et est souvent associée aux

conditions propices a la production significative de DMA.

ETAPES DE LA FORMATION DU DMA

....... +2 2
FeS,(s) + 7120, + H,0 => Fe +250, +2H
+2 +3
Fe +Y%0,+H ==> Fe +%H,0
3 + o
________ _Fe +3H,0 => Fe(OH)y(s)+3H pH >4.5
______________ pH < 3.5 environ

|
|
PHASE I | Réactions en phase 111

2 43
| ke’ Y0+ B => R+ %H,0

Délai avant DMA >l 3 2 2 .
| FeS,(s) + 14Fe +8H,0 => 15Fe +250, + 16H

PH (Solution autour du minéral)

TEMPS

Figure 2.1 : Schéma des étapes reactionnelles de la formation d’'un DMA (d’aprés Stumm et
Morgan, 1981, repris par Aubertin et al., 2002)

Outre la pyrite (FeSy), les minéraux réactifs contribuant a la formation de DMA incluent
notamment la pyrrhotite (Fe1xS), la chalcopyrite (CuFeS;) et I’arsénopyrite (AsFeS) (Kwong,
1993 ; Nicholson et Scharer, 1994).

2.1.2 Facteurs qui influencent la production du DMA

La stabilitté chimique d’un sulfure en présence d’oxygene est variable selon sa nature
minéralogique. Jambor (1994) a classé des sulfures par ordre de réactivité (ou vitesse de réaction)

dans les mémes conditions de pH :
Pyrrhotite>galene-sphalérite>pyrite-arsénopyrite>chalcopyrite>magnétite.

Par exemple, la pyrrhotite (Fe;«xS) s'oxyderait 20 a 100 fois plus rapidement que la pyrite (FeS,)
(Nicholson et Scharrer, 1994).



La cristallographie peut également jouer un role dans I’oxydation des minéraux comme la pyrite ;
par exemple, des études ont montré que la réactivité de la marcassite (FeS,, cristallographie
différente de la pyrite) était plus marquee que celle de la pyrite (FeS,). La pyrite framboidale est

plus réactive que la pyrite cubique (Nicholson, 1994).

D’autres minéraux sont capables de freiner le pouvoir acidogene des sulfures. Ces minéraux
acidivores de types carbonate, silicate et hydroxyde réagissent avec les ions H* (responsables de
I’acidification) pour neutraliser la solution. Ils peuvent aussi provoquer la précipitation d’autres
minéraux dits secondaires lorsque le pH est augmenté. Les minéraux acidivores les plus
communs sont : la calcite (CaCOs3), la dolomite (CaMg(COs3),), la magnésite (MgCQ3), la sidérite
(FeCOg), la jarosite (KFe3(OH)s(SO4)2) et la goethite (FeO(OH)) (Blowes et Ptacek, 1994).

Le principal réactif controlant I’oxydation directe des résidus miniers est le dioxygéne de I’air Ox.
La réaction (eq 2.1) transforme le S,> de la pyrite en SO4>, ce qui se traduit par une modification
de I’état de valence de I’atome de soufre. 1l y a libération de sept électrons au cours de ce
processus. Des formes intermédiaires peuvent occasionnellement se former comme S,05° dans
des conditions de pH autour de 8 (cinétiques lentes). Dans les conditions usuelles présentes sur le
terrain, on néglige ces étapes intermédiaires et on considére la réaction totale (Nicholson, 1994)
(ég. 2.1). Williamson et Rimstidt (1994) auraient montré que le taux de cette réaction pourrait
étre d’ordre fractionné (et non linéaire, i.e. : pas de premier ordre). lls ont suggéré que la sorption
de I’oxygene sur la pyrite n’est pas le seul processus intervenant dans la réaction. Cette derniére
se produirait sur des sites non specifiques, en plusieurs couches (selon le modele de Freundlich).
Ainsi, le mécanisme contrélant 1’oxydation de la pyrite serait le transfert d’électron des sites
cathodiques (ou I’oxygene et le fer sont réduits) aux sites anodiques (ou les sulfures sont oxydés).

Rimstidt et Vaughan (2002) ont aussi mis en évidence le réle du pH.

Le fer ferrique est le principal réactif contrdlant I’oxydation indirecte de la pyrite, lors de la
production de DMA (éq. 2.4). Cette réaction est rapide et consomme beaucoup de fer. Elle est

controlée par deux conditions (Nicholson, 1994) :
*La présence d’un accepteur d’électron
*La quantité de fer ferrique disponible

La premiére condition dépend de la présence de fer ferrique, la seconde de deux processus : la

formation de fer ferrique par I’oxydation directe du fer ferreux et la stabilité¢ chimique de ce



dernier. La présence d’oxygeéne favorise la disponibilité du fer ferrique via la réaction
d’oxydation du fer ferreux (éq. 2.2). Les conditions de pH affectent la stabilité du fer ferrique,
ainsi que les interactions entre 1’oxygéne, le fer ferreux, et le fer ferrique (Williamson et Rimstidt
1994)

Les bactéries peuvent jouer un role de catalyseur dans les réactions d’oxydation directe et
indirecte des sulfures de fer. Leur importance est cependant sujette a controverse dans la
littérature. Pour certains, elles sont un catalyseur relativement faible lors de I’oxydation directe et
trés fort lors de I’oxydation indirecte. Cependant, d’autres études ont démontré que le réle de
celles-ci serait plutot mineur (Leduc, 1997; Morin et Hutt, 1997; Mustin et al., 1992 ; Johnson et
al., 2009). L’action de ces bactéries peut étre classée selon plusieurs critéres (i.e. : pH,
température de croissance optimale), incluant I’intervalle de pH dans lequel elles proliferent. On

identifie alors des bactéries neutrophiles ou acidophiles (e.g. Ouangrawa, 2007).

Au sein d’une solution, une espece chimique peut étre présente sous des formes différentes : c’est
ce qu’on appelle la spéciation. Ce phénomene dépend de plusieurs facteurs (i.e. : le pH, le
potentiel d’oxydoréduction Eh, la température et la pression). On peut définir des zones de
stabilité de chaque forme dans un diagramme Eh-pH (Stumm et Morgan, 1981), pour une
température et une pression donnée. Prenons par exemple le diagramme Eh-pH du fer (cf. fig.
2.2). La pyrite est stable dans des conditions réductrices, a faible pH. On remarque cependant

qu’en condition neutre et oxydante, la pyrite peut produire de 1’oxyhydroxyde de fer.



1.2 b

0.8

Fe(OHJY

04

Eh (V)

0,0

04

Figure 2.2 : Diagramme Eh-pH du fer (tiré de Lemos et al., 2007)

L’oxydation des sulfures et la précipitation du souffre peut conduire a la production de multiples
minéraux secondaires, (i.e. : hydroxydes métalliques, sulfates, carbonates, etc.). La présence de
minéraux secondaires complique les réactions d’oxydation car ils peuvent capter le fer ou les ions
H" (Perkins et al., 1995).

Lorsque plusieurs métaux sont en contact dans une solution acide en présence de sulfate ferrique,
un autre type de réaction peut se produire. Un phénomeéne, appelé processus galvanique, entraine
I’oxydation du minéral ayant le potentiel électrochimique le plus bas (E° ou ORP). Par exemple,
la pyrite serait protégée galvaniquement (de maniére temporaire) en présence de sphalérite ou de
chalcopyrite. Ce phénomene dépend de nombreux facteurs, incluant 1’acidité du milieu (Kwong,
1993 ; Evangelou, 1995). Il a été relativement peu étudié dans le cas du DMA.

Des études comparatives menées sur des résidus frais (non oxydés) et des résidus partiellement
oxydés menées par Gosselin (2007) et Pabst (2011) montrent des taux d’oxydation différents.
Ceci peut étre lie a plusieurs facteurs comme la teneur en pyrite ou 1’hétérogénéité des résidus

prélevés sur les sites étudiés. Cet aspect sera étudié dans ce projet.
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La température joue un réle dans la réaction d’oxydation directe de la pyrite. Plus elle est élevée,
plus la vitesse de réaction sera importante. Ce role s’exprime usuellement a 1’aide d’une
formulation exponentielle, connue sous le nom de la loi d’Arrhenius, qui inclue I’effet de la
température absolue (K) et d’une énergie d’activation (Stumm et Morgan, 1981 ; Nicholson,
1994).

2.1.3 Prévention du DMA

Des techniques ont été développées pour prévenir et gérer la production de DMA. Elles reposent
souvent sur le méme principe : un des réactifs est ciblé pour étre isolé. Ces réactifs sont
I’oxygéne, ’eau et les sulfures. Les solutions appliquées en pratique sont souvent fonctions du

climat.

Au Québec, le climat étant relativement humide, 1’¢1ément fréeqguemment ciblé est I’oxygéne de
I’air. Des systéemes de barriéres a I’oxygene peuvent étre mises en place. Il est par exemple
possible de procéder a un recouvrement en eau des résidus pour limiter la disponibilité de
I’oxygene. Une autre solution consiste a mettre en place une couverture multicouche a effets de
barriere capillaire (CEBC) qui agit comme une barriere a I’oxygéne (Aubertin et al., 2002, 2015).
Dans cette couverture, une couche reste constamment (presque) saturée en eau (degré de
saturation S; = 85-90%) grace au phénomeéne de rétention capillaire (décrit dans la partie 2.2.3).
Cette couche de rétention d’eau limite la migration de 1’oxygéne vers les résidus pour deux
raisons. La premiére est que la concentration de 1’oxygeéne a 1’équilibre est environ trente fois
plus faible dans I’eau (C,, = 9,2 mg.L™* & 20°C) que dans Iair (C, = 276,7 mg.L™ & 20°C). La
deuxiéme raison est due a la vitesse de diffusion de 1’oxygeéne qui est beaucoup plus faible dans

I’eau que dans I’air (différence d’environ quatre ordres de grandeur) (Mbonimpa et al., 2003).

Dans un climat aride, un systéme permettant le contréle de I’infiltration de I’eau (i.e. : systeme de
stockage-relargage de 1’cau) peut étre mis en place (Stormont et Morris, 1998 ; Zhan et al., 2001).
Il s’agit de créer un bris capillaire entre une couche de matériaux fins placée au-dessus d’une
couche de matériaux plus grossiers. L’cau de pluie s’infiltre dans la couche peu perméable et y
reste stockée par rétention capillaire. Elle peut aussi s’écouler latéralement dans le cas d’une
CEBC en pente (Aubertin et al., 2009). En période séche, 1’évaporation permet d’éliminer 1’eau

accumulée.
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Il existe également des méthodes de contr6le ciblant les matériaux réactifs (les sulfures) comme
le remblayage souterrain ou la désulfuration. Le remblayage souterrain consiste a retourner les
résidus directement dans la mine souterraine, souvent avec un agent liant (comme le ciment) qui
limite ’oxydation (Godbout, 2012). Cette méthode est doublement avantageuse. Elle permet de
réduire la quantité de résidus a stocker et a gérer en surface et elle améliore la stabilité des
ouvrages souterrains. La désulfuration, quant a elle, vise a séparer la fraction sulfurée des résidus,
aprés extraction de la valeur commerciale, par des traitements minéralurgiques (Benzaazoua et
al., 2008). On obtient ainsi une fraction desulfurée (peu ou pas réactive) et un concentré de

sulfure trés générateur de DMA, mais beaucoup moins volumineux.

La production de DMA dépend de plusieurs facteurs d’influence qui affectent 1’oxydation directe
et indirecte incluant les mécanismes regissant les flux d’oxygene et d’eau. Ces facteurs doivent
étre pris en compte pour la conception d’un recouvrement en eau, d’'une CEBC, ou des autres

alternatives visant a contréler le DMA.

Afin d’améliorer la gestion et la prévention des DMA, des outils ont été développés afin
d’appréhender le comportement géochimique des résidus a court, moyen et long terme. Les essais
statiques permettant, a partir d’une caractérisation géochimique ponctuelle du résidu, de statuer
sur son potentiel de génération de DMA (Villeneuve, 2004). Lorsque ces essais ne permettent pas
de conclure, on peut mener des essais cinétiques, qui permettent de mieux comprendre

I’évolution géochimique a moyen et long terme.

Trois méthodes sont couramment utilisées dans la littérature pour évaluer le potentiel de
génération de DMA a partir d’essais statiques, i.e. celles de Kwong (1993), Lawrence and Wang
(1997), Paktunc (1999).

L approche de Lawrence and Wang (1997), qui est souvent employée, repose sur I’hypothése que
tout sulfure réagit comme la pyrite, et que tout carbonate réagit comme la calcite. Pour appliquer
cette méthode, on caractérise d’abord le potentiel d’acidification PA a partir de la teneur en

soufre (total ou de sulfure) selon la relation suivante :

kgCaCOs5
PA = 31,25 * %SSulfures ; el’lWOkg (25)
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On évalue aussi le potentiel de neutralisation PN et le potentiel de neutralisation des carbonates
PNC. On obtient PN par titrage acido-basique et PNC en quantifiant le carbone inorganique (%C

ou %CO, inorganique) selon la relation suivante :

kgCaCO5
1000kg

PNC = 83,33 * %Cipor = 22,74 * %CO, ; en (2.6)

On peut ainsi évaluer le potentiel de neutralisation net (PNN=PN-PA), le potentiel de
neutralisation net étendu (PNCN=PNC-PA) et le rapport PN/PA qui permettent de statuer sur le
comportement géochimique des résidus comme suit (Villeneuve, 2004) :

-Si PNN > 20, ou PN/PA > 2,5, alors il y a peu de chance qu’un DMA se produise.
-Si PNN < -20, ou PN/PA < 1, alors la génération d’acide est probante.

Entre les deux types de conditions (i.e. : -20 < PNN < 20 ou 1 < PN/PA < 2,5), les résultats sont
non concluants. Il est alors recommandé de mener des essais cinétiques (en colonnes, cellules
humides, réacteur soxhlet, etc.) qui apporteront des informations complémentaires (Aubertin et
al., 2002 ; Villeneuve, 2004 ; Pabst, 2011).

Cette approche sera utilisée plus loin (voir chapitre 4).

Les approches préconisées par Kwong (1993) et Paktunc (1999) permettent de prendre en compte
des facteurs non considérés par celle de Lawrence et Wang (1997), comme les effets cinétiques

(les minéraux réagissent différemment) et granulométriques.

2.2 Propriétes hydrogeologiques des milieux saturé et non saturé

L’étude de I’écoulement de 1’eau en condition saturée et non saturée est primordiale pour
I’élaboration d’un plan de gestion des résidus miniers. La présentation qui suit, qui résume les
principales composantes d’interprétation, est en grande partie tirée des syntheses incluses dans
Aubertin et al. (2002), Ouangrawa (2007) et Pabst (2011) (voir aussi les ouvrages de Hillel, 1998;
Delleur, 1998; Miyazaki, 2006)

2.2.1 Domaine saturé

L’écoulement d’un point A vers un point B s’effectue si la charge hydraulique en A est

supérieure a celle en B. On définit la charge hydraulique h (L) par :
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P 2
h=z+—+— (2.7)
pg  2g

Avec z, I’¢élévation (L)

P, la pression (M.L™.T)

p, la masse volumique du fluide (M.L)

v, la vitesse d’écoulement du fluide (L.T™)
g, l’accélération gravitationnelle (L.T?)

Dans cette équation, la vitesse de I’cau est souvent négligeable et on peut écrire :

h=z+4+u (2.8)
’ (29)

u:— .
pg

u est appelée la charge de pression d’eau (ou la succion, en condition non saturée) ; 1’unité

usuelle est le kPa (ou le métre d’eau si exprimé en terme de charge).

En condition saturée, le débit d'écoulement de I'eau (en une direction) est régi par la loi de Darcy

qui peut s'écrire comme sulit :
q = —Kgatl (2.10)

avec q [L.T™] : débit spécifique ou vitesse de Darcy
keat [L.T™] : conductivité hydraulique saturée

i [-] : gradient hydraulique ;

Ah
| = — 2.11
! Az ( )

En généralisant en trois dimensions, on obtient :

q= [qy] = —|ky;] ! ] (2.12)
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ki; : matrice de conductivité hydraulique
Ixy, z : gradient hydraulique dans les directions X,y,z respectivement
Oxy.z - Vitesse de Darcy dans les directions x,y,z respectivement

La valeur de la conductivité hydraulique peut étre mesurée en laboratoire ou sur le terrain. Une
équation proposée par Mbonimpa et al. (2002) (modele KCM) peut aussi étre utilisee pour
estimer la conductivité hydraulique saturée des matériaux poreux granulaires comme les résidus

miniers. Elle s’écrit comme suit :

Yw e3+X 1/3 2 2.13
kg =Cc———C,/°D .
G Guwl +e u 10 ( )

Ou Cg et x sont des constantes (0,1 et 2 respectivement pour ke en cm.s™ et Dy en cm)

vw est le poids unitaire de 1’eau (9,81 kN.m™)

W est la viscosité dynamique de I’eau (10 Pa.s)

Dy est le diametre pour lequel 10% en masse des grains d’un sol sont de taille inférieure (cm)
e est I’indice des vides (-)

Cu le coefficient d’uniformité du sol :

_ Deo

Cpy =
Y7 Dy

(2.14)

Deo est le diamétre pour lequel 60% des grains d’un sol sont de taille inférieure (cm)

Le modéle prédictif de Kozeny-Carman, KC, peut aussi étre utilisé. La valeur de ks est alors
donnée par (Chapuis et Aubertin, 2003) :

e3
K. = 10,\<0’5+l°g<D§s§(1+e)>> (2.15)

sat —

Avec D, la densité relative des grains solides, Ss la surface spécifique (m?.kg™). Ces deux
équations (2.13 et 2.15) seront utilisées dans la suite (voir Chapitre 4) pour estimer la valeur de

Ksat pour les résidus miniers caractérisés ici.
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2.2.2 Domaine non saturé

En condition non saturée, la conductivité hydraulique n’est plus constante car elle varie avec la
teneur en eau (ou le degré de saturation). Lors du drainage des matériaux, les pores vont
progressivement se vider d’eau et se remplir d’air, ce qui se traduit par une diminution de la
conductivité hydraulique. Dans un matériau poreux placé au-dessus de la nappe phréatique, une

pression d’eau négative va s’exercer : ¢’est la succion ¥ (en kPa), qui s’exprime :
Y= u, —uy (2.16)

Avec u, et uy, les charges de pressions d’air et d’eau (L) respectivement.

On peut partir de 1’équation du débit d’écoulement généralisée de Darcy pour déduire celle de
I’écoulement en condition non saturée. L'équation de Richards (1931) est 1’équation de

conservation pour un milieu partiellement saturé :
Quw = —ky (). i (2.17)
Ou dans un repére tridimensionnel cartésien :
Qw = —kyw(¥).V.h (2.18)

L'écoulement est soumis aux lois de continuité et de conservation de la masse. L'équation de
conservation de la masse s'écrit :
00 d
w_ _ Tdwx (2.19)

En1lD:——=
n ot ox

En3D:

00 ] d a
w_ _< dw,x + qW.y + qW,Z> = —_V. Qw (220)

ot 15):4 dy 0z

En combinant I’équation de Darcy avec la loi de conservation de la masse dans un repere

tridimensionnel, on obtient 1’équation de conservation de Richards (1931)

08,
—o = V. (ky(¥).V.h) (2.21)
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ouaiz( [k W) ] 5 [ky(‘P) ] %[kz(‘}’)%]) (2.22)

En combinant les équations (2.8) et (2.22) on peut écrire :

R e A R M

L’équation de conservation de Richards en condition transitoire d’écoulement non saturé devient
alors :

7]

o= a5+ Lo T+ o3

6‘{’ ak(‘{’)
0z

(2.24)

Cette équation est couramment utilisée pour représenter 1’écoulement de I’ecau dans la zone
vadose ( milieu non saturé). Il faut pour cela évaluer les relations reliant ¥ (succion) et 6,, (teneur
en eau volumique) d’une part, et k et 6,, d’autre part. La formulation peut étre utilisée pour
simuler 1’écoulement a ’aide de codes numériques (Aubertin et al., 1996 ; Chapuis et al. 2001;
Bussiere et al., 2003 ; Ouangrawa, 2007; Pabst, 2011).

2.2.3 Courbe de rétention d’eau

La courbe de rétention d’eau (CRE) est la fonction reliant la teneur en eau volumique 6,, d’un sol
(ou un autre milieu équivalent), ou son degré de saturation S; a la succion ¥ (exprimée en terme
de pression ou de charge). Cette courbe est requise pour caractériser le comportement des
matériaux non saturés. La CRE peut étre mesurée expérimentalement. Elle comporte des
paramétres importants, incluant la pression d’entrée d’air (AEV) et la pression d’entrée d’eau

(WEV), ainsi que la teneur en eau résiduelle 6.

L’AEV est la valeur de la succion a partir de laquelle le matériau (sol, résidu ou autre)
initialement saturé en eau, commence a se désaturer et a se remplir d’air en condition de
drainage. On considére ici que le matériau est capable de retenir I’ecau jusqu’a une certaine valeur
de pression négative, par capillarité. Plus la granulométrie d’un sol est fine, plus sa capacité de
rétention capillaire est forte (cf.fig.2.3). Ainsi, les sols plus fins maintiennent leur teneur en eau

maximale a des succions plus éleveées (i.e. leur AEV est plus éleveée).
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Le WEV est la valeur de pression a partir de laquelle I’ecau peut a nouveau entrer dans le sol en
mouillage, lorsqu’il est initialement dé-saturé. Ce point est associé a 0, la teneur en eau
volumique résiduelle. Cette valeur représente la teneur en eau volumique minimale qui reste dans

le sol, en phase de drainage, en 1’absence d’évaporation.

10 000
Succion (kPa) ) i
Argile de Beit Netofa

1000+
100—

10 Sable fin argileux

de Pachapa

14 Sable de riviére
0.1 T T T T
0 0.1 0.2 03 04 0.6

Teneur en eau volumigue

Figure 2.3 : CRE pour trois sols de granulométries différentes (tiré de Delage et Cui, 2000)

La CRE peut étre décrite a partir de différentes équations ou modeles (e.g. Brooks et Corey, 1964
; Gardner, 1958 ; van Genuchten, 1980 ; Fredlund et Xing, 1994). Nous nous sommes intéressés
ici & celui de van Genuchten (1980) qui sera utilisé dans la suite du mémoire. 1l peut s’exprimer

selon la formule suivante :
B = (1 + (ayg * W)"v6)™Mva (2.25)

Avec ayg Ny et myg des constantes d’ajustement du modele (selon les données expérimentales) ;

0. est la teneur en eau réduite, définie comme suit :
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0, = (2.26)

Avec 0, la teneur en eau volumique, 6, la teneur en eau résiduelle, 85 la teneur en eau volumique a

saturation.

Il est aussi possible d’estimer la CRE a I’aide de modeéles prédictifs. Dans ce projet, nous avons
utilisé le modéle MK, développé par Aubertin et al. (2003). Ce modele utilise la remontee

capillaire équivalente qui s’exprime de la fagon suivante pour un sol granulaire :

heog = e];)w (2.27)
0,75
~ 1,17l0g(Cy) + 1 (228)
La relation entre le degré de saturation et la succion se développe ainsi :
0y =n.S,=n(S.+(1—-(1-S)1-5.) (2.29)
ou <> sont des parentheses de Macauley, i.e. <x>=0,5(x+|x|). Dans cette équation,
S.=1-— l(h%f + 1lm exp l—m (h%)zl (2.30)
(hCO>2/3
Sa = accw% (2.31)
e (g)
Avec
Cw:l_ln(1+ ) (2.32)

¥, = 0,86h{5 g (2.33)
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1 (2.34)

Avec a; le coefficient d’adhésion (0,01),

¥, un parametre d’uniformisation des unités (1cm lorsque ¥ est en cm)

W, est la succion pour laquelle une sécheresse totale est atteinte (6 = 0 quand ¥ = o= 10" cm).
Aubertin et al. (2003) propose également une équation pour estimer la pression d’entrée d’air

AEV :

Yy = by
27 (eDp)™

(2.35)

2.2.4 Conductivité hydraulique non satureée

La fonction reliant k et 6 est un autre outil essentiel pour 1’étude du comportement des sols non
saturés. Elle présente des similitudes avec la CRE, comme I’illustre la figure 2.4. On remarque
que lorsque la succion est faible (< AEV), la conductivité est a sa valeur de saturation. Lorsque

I’AEV est excédée, la valeur de k chute, puis atteint un plateau autour du WEV (et 6,).

Il est a noter également que dans ces graphiques, le sable devient moins perméable que le silt au-
delda d’une certaine valeur de succion. Ce phénoméne est utilisé lors de la conception d’une
CEBC.

Pour estimer cette fonction, il existe plusieurs modéles (Brooks and Corey, 1964 ; Mualem, 1976
; Fredlung et al., 1994). Celui de Mualem-van Genuchten (van Genuchten, 1980) est utilisé ici ; il
est directement inclus dans le code Vadose/W (GEO-SLOPE International, Ltd., 2007). Il peut

s’exprimer comme suit :

[1— (@P™e)(1 + (@¥"ve)™ve)]?

Kw = Ksat (L + ayg¥)Tvo)mvc/2

(2.36)

avec ks la conductivité hydraulique saturée, W la succion (m), ayg, My, Nyvc des parametres

d’ajustement de la courbe; la relation simplificatrice suivante est utilisée ici:



20

Nyg = 1——HIVG ( 2.37 )

a) Courbes de retention deau b) Fonctions de perméakilité A K

Silt

Silt

=able

Sable

k 4
Tensur eneau volumétrigue 8

h‘—
Conductivite hy draulique

* -

1
. - v

Log succion W

Y w, lw

L

X
Log succion W

Figure 2.4 : Schématisation de la CRE et de la fonction de perméabilité d’un sable et d’un silt
(Aubertin et al., 1995, 2002)

2.3 Diffusion et consommation de I’oxygeéne

L’¢tude du flux d’oxygene passant au travers des couches de matériaux non saturés est requise
pour planifier la gestion des résidus miniers réactifs. Leur perméabilité intrinséque étant faible,
on considére la diffusion moléculaire comme unique mécanisme de transport de 1’oxygéne
(Mbonimpa et Aubertin, 2003). Cette section présente les équations de base pour décrire les
phénomenes de diffusion et de consommation de 1’oxygéne ; on discute aussi les facteurs

d’influence.

2.3.1 Généralités

Le flux d’oxygéne F (M.L?T™?) au temps t (T) et & la distance verticale z (L) est régie par la

premiére loi de Fick, qui peut s’écrire de la fagcon suivante en 1D (Mbonimpa et al., 2003) :
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0C(z,t)
0z

F =-0 D*aC(Z't) =-D 2.38
(Z:t)—_éqe[T]—_e[ (2.38)

C, est la concentration en oxygéne (M.L™)

z est I’élévation (L)

t est le temps (T)

De et De sont les coefficients de diffusion apparent et effectif (en L%.s™)

B¢q €St une porosité equivalente (L3L®) qui prend en compte le flux de I’oxygéne dissout dans
I’eau (Aubertin et al., 1999, 2000) :

Bsq = 0a + HO,, (2.39)

avec H la constante de Henry a I’équilibre (H=C,,/C,= 0,03 a 20°C)

Cw et C, sont les concentrations de "oxygéne & 1’équilibre dans ’eau et I’air (9 g.m™ d’eau et

278,4 g.m™ d’air respectivement, & 20°C)

Oy est la teneur volumique en eau :

By = NS, (2.40)
n est la porosité du matériau
S; est le degré de saturation en eau :
Vi
S =— 241
=y (2.41)

avec V,, et V, les volumes d’eau et de vide du matériau respectivement (a noter que les valeurs

de n et S, sont exprimées de facon numérique (pas en % ) dans ces équations).

0, est la teneur en air volumique :

0, =n—0, (2.42)
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Pour les conditions transitoires (en 1D), le profil de la concentration d’oxygéne C (M.L?) en
fonction de la profondeur z (L) et du temps t (T) peut étre exprimé par la seconde équation de
Fick.

-Dans le cas de matériaux non réactifs, cette équation peut s’écrire (Mbonimpa et al., 2003) :

7 60) =[] 0[5 (249)

-Dans le cas de matériaux réactifs, elle peut étre modifiée comme suit (Nicholson et al., 1989 ;
Mbonimpa et al., 2003) :

100 = [l (0 [G2]) -1 (248

Ou K; est le coefficient du taux de réaction du matériau (ou taux de consommation de 1’oxygéne)

(L2 0,.L7° rejet. T™Y). 1l sera décrit dans la section 2.3.3.

Afin de pouvoir évaluer (prédire) le flux d’oxygene, il est nécessaire d’évaluer les coefficients de

diffusion D, et de consommation K de I’oxygéne dans le milieu d’intérét.

2.3.2 Diffusion

La valeur du coefficient de diffusion D, peut étre mesurée en laboratoire ou sur le terrain
(Aubertin et al. 1995, 1999; Mbonimpa et al. 2002, 2011; Gosselin, 2007). Plusieurs modeles ont
aussi été proposés pour exprimer le coefficient D, en fonction des caractéristiques du matériau
(e.g. Aachib, 1997; Aubertin et al. 1999, 2000; Mbonimpa et al. 2003). Aachib et al. (2002, 2004)
ont évalué différents modeles prédictifs pour estimer la valeur du coefficient de diffusion de
’oxygéne D, dont ceux de Millington et Shearer (1971), et de Collin (1987). A partir de ces

deux modeles, ils ont proposé I’expression suivante :
1 0P 0 P
De = — (DgO3" + HDR03") (2.45)

ou D et D, sont les coefficients de diffusion de I'oxygéne (libre) dans I’air et I’eau

respectivement (D.’=1,8x10° m*s™ ; D,,’=2,5x10° m%s™ & 20°C)
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Pa et pw sont des exposants liés a la tortuosité de la phase aqueuse et de I’air. Ces valeurs peuvent

étre définies par les expressions suivantes :
pa = 1,20163 — 1,51562 + 0,9876, + 3,119 (2.46)
pw = 1,20103, — 1,5156%, + 0,9876,, + 3,119 (2.47)

Ces équations sont valables pour une porosité comprise entre 10% et 80% et un S, compris entre
10 et 99%. En pratique, on peut souvent utiliser une valeur constante p, = pw~ 3,3 a 3,5.

2.3.3 Consommation

La valeur du coefficient du taux de réaction de 1’oxygene K, peut aussi étre évaluée par des essais
de laboratoire ou de terrain (e.g. Mbonimpa et al. 2002, 2003, 2011; Gosselin, 2007). Collin
(1987, 1997) a proposé un modele pour la prédiction de K,. Il s’appuie sur les réactions de
surface, avec un taux de réaction proportionnel a la teneur en pyrite. Le modéle peut prendre en

compte la surface spécifique disponible pour la réaction d’oxydation S (Gosselin, 2007) :
K, = K'Sq, (2.48)

Ou K’ est la réactivité intrinséque de la pyrite (L*0,.L2pyrite.T™) ; Sq (L%.L®) correspond & la
surface spécifique ou se produit la réaction. Si on suppose que la pyrite est le seul minéral réactif

et que sa distribution est uniforme, on peut écrire (Gosselin, 2007) :

Ssr=g(1—n)C Ps (2.49)
D ¥ Ppy '
a est un facteur de forme, ppy (M.L-3) est la masse volumique des grains de pyrite et ps est la
masse volumique moyenne de tous les grains solides (incluant les grains de pyrite). C, est la
masse de pyrite par masse de matériau sec (kg.kg™). D est le diamétre équivalent des grains ; il

peut étre estimé a 1’aide de 1’équation suivante (Aubertin et al., 1998) :

Pour des grains de forme sphérique, le facteur de forme o prend une valeur de 6.
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Lorsque la masse volumique des grains de pyrite est la méme que celle des grains du résidu
(ps/ppy=1), on obtient ainsi le modéle de Collin (1987) :

6
Ky = K'5 (1 -n)C, (2.51)

La valeur K> = 5x10™° m®0,.m™pyrite.s™ est souvent utilisée (pour la pyrite pure).

2.3.4 Facteurs d’influence

Le degré de saturation S; (%) représente la proportion d’eau remplissant les pores d’un matériau
poreux. Lorsque la saturation est complete (S; = 100%), I’oxygéne n’est présent et ne circule que
sous forme dissoute. La concentration en oxygéne dissous dans I’eau Cy, (9,2 mg.L™ & 20°C) est
bien inférieure & celle dans I’air C, (276,7 mg.L™ & 20°C). De plus, la diffusion de I’oxygéne
dans 1’eau est bien moins rapide que celle dans 1’air (Collin, 1987; Aubertin et al., 1999, 2000,
2002). Dans ces conditions, la circulation d’oxygene est fortement limitée par 1’eau. Pour des
conditions partiellement saturées (S, < 100%), I’oxygene va circuler dans 1’eau et ’air (gaz)
présent dans les pores du sol. Plus la fraction gazeuse sera importante, et plus I’oxygéne pourra
circuler rapidement ; mais plus S; est élevé, plus D est faible, comme I’indique 1I’équation 2.45
(Aubertin et al., 1995, 1999 ; Aachib, 1997 ; Mbonimpa et al., 2003).

Des phénomeénes de rétention capillaire se produisent dans les résidus miniers qui sont
usuellement des matériaux silteux. Ces matériaux peuvent rester a un degré de saturation S;
relativement élevé au-dessus de la nappe, selon leurs caractéristiques granulométriques et leur
porosité n (Aubertin et al., 2002, 2003). La position de la nappe est donc un facteur important a
prendre en compte car elle influence la saturation des sols et résidus et donc le taux d’oxydation
des sulfures (Ouangrawa, 2007; Pabst, 2011).

Le modele de Collin (1987) ne prend toutefois pas cet aspect en ligne de compte. Dans certains
cas (Gosselin, 2007 ; Pabst, 2011), ceci peut engendrer un écart assez important entre les
prédictions et les résultats obtenus des essais en laboratoire. Certaines évidences suggerent que
I’effet du degré de saturation S; sur la vitesse de consommation d’oxygeéne ne serait pas
négligeable. La vitesse de consommation d’oxygéne aurait ainsi tendance a augmenter avec le
degré de saturation jusqu’a ce que S; atteigne environ 20%. Au-dela de cette valeur, le taux de
réaction semble stable (fig. 2.5), bien que certaines aient considéré la possibilité que le taux
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puisse diminuer lorsque S, se rapproche de 100%. Sur la figure 2.5, on voit donc que K;
augmente avec S, lorsque la teneur en eau est faible ; ceci s’explique par le fait que la réaction
d’oxydation de la pyrite a besoin d’eau pour se développer. Par conséquent, a des degres de
saturation faibles, la réaction serait controlée par la disponibilité en eau. A un degré de saturation
plus élevé (S, > 20% environ), le taux de réaction deviendrait pratiquement constant (contrdlé par
la disponibilité en O,), avec une valeur de K; suivant d’assez pres les prédictions du modéle de
Collin (1987).

Une équation préliminaire a été proposée pour tenir compte de I’effet de S, lorsque I’effet du

degré de saturation doit étre pris en compte (Gosselin, 2007) :
S, T
K = K [1 —(1-— Fr)] (252)

Ou b est la valeur de S; pour lequel le plateau est atteint (i.e. environ 0.20 ou 20 %).
X1 est un paramétre contrélant la courbure de la relation.
K.m est le coefficient du taux de réaction modifié (an™)

Certaines évidences expérimentales (Gosselin et al. 2012) ont aussi soulevé la possibilité
(hypothése) que pour des degrés de saturation S, éleves (> 80 a 90 % environ), la valeur de K;
aurait tendance & diminuer en raison de la faible disponibilité en oxygene due a une diffusion
lente (voir aussi Hollings et al., 2001). Les résultats expérimentaux ne sont toutefois pas

concluants a cet égard.
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Figure 2.5 : Valeurs du taux de réaction K, mesurées et prédites avec le modéle de Collin (1987)

(ég. 2.51) modifié; les données expérimentales sont aussi montrées (tiré de Gosselin, 2007).

Le taux de réaction est aussi influencé par la surface spécifique des particules, qui représente la
surface extérieure par unité de volume (ou par unité de masse). Cette caractéristique des grains
définit la surface disponible pour tous les phénomenes chimiques et physiques s’effectuant en
surface (incluant 1’adsorption, la dissolution et 1I’oxydation). Elle est reliee directement a la taille

et la forme des particules (e.g. Kovacs, 1981 ; Chapuis et Légare, 1992).

La relation reliant le diamétre des grains a leur surface spécifique est souvent exprimée comme
suit (Hillel, 1998) :

(04
psD

Sg = (2.53)

Avec a un facteur de forme (6 pour sphere), ps la masse volumique du grain solide
(M.L™®), D son diamétre (L); la surface spécifique S, est exprimée ici en unités L%/M.

Chapuis et Légaré (1992) ont proposé d’appliquer 1’équation 2.53 a une courbe granulométrique

compléte ; 1’équation qui en résulte peut s’exprimer de la fagon suivante :
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6 [PNO p — Pno d]

- ] (2.54)
S

S

Avec (Pno b — Pno ¢) e pourcentage massique des grains dont le diamétre est compris entre la
taille de tamis supérieur D et celle du tamis inférieur d. Afin de tenir compte des particules fines
passant au travers des tamis les plus fins, ces auteurs ont défini un diametre équivalent, qui peut

étre estimé a I’aide de 1’équation suivante :
de = [— (2.55)

Ou D représente la taille (L) du tamis le plus fin utilisé pour la caractérisation granulométrique.

Aubertin et al. (2003) ont utilisé une formulation différente pour exprimer la surface spécifique,
inspirée des travaux de Kovéacz (1981) :

_ o
psDH

(2.56)

Ss

Avec a facteur de forme (une valeur de 10 est usuellement utilisée) et ps la masse volumique du
grain solide (g.cm™) ; dans cette équation, Dy est le diamétre équivalent du matériau (cm), qui

peut étre obtenue a partir de 1’équation 2.50.

Mbonimpa et al. (2002) ont proposé une formulation alternative (inclus dans le modéle KCM,
Kozeny Carman modifié) pour la surface spécifique (pour un facteur de forme o = 10) :
Ss = —1/06 (2.57)
ps Cy' Dio

Dans le méme ordre d’idées, Nicholson et al. (1988) et Nicholson (1994) ont mené des essais afin
d’évaluer la vitesse de reaction d’oxydation sur des échantillons de pyrite. Les analyses des
teneurs en sulfate ont montré que la réactivité des grains de pyrite est inversement et linéairement
proportionnelle a leur diametre. Hollings et al. (2001) ont aussi montré que, pour des grains de
roches stériles, une augmentation de la surface spécifique accroit le taux d’oxydation. Les
particules fines sont donc les plus réactives, puisqu’elles présentent des surfaces specifiques plus

importantes. La relation suivante a été proposée (Hollings et al. 2001) :
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K, = 8 x 10710 x D=0307 (2.58)

Avec K, le taux de consommation de I’oxygéne (m°0,.m>rejet.s) et D est la taille des grains

(mm).

2.3.5 Evolution de la taille des grains de pyrite selon le modéle du noyau
réactif

La réaction d’oxydation des grains de pyrite peut modifier leur taille. Ce phénomene est quelques
fois représenté par le modéle du noyau réactif (shrinking core model, SCM) (Ritchie 1986). Ce
modele a initialement été développé par Yagi et Kunii (1955) afin de représenter la cinétique de
réaction (dissolution) d’une particule solide dans un fluide (Gbor et Jia, 2004). Ce modeéle repose

sur diverses hypotheses, incluant (voir fig. 2.6) :

- la phase solide (appelée noyau) est non poreuse, sphérique et entourée d’un film liquide ;
- il y a transfert de masse entre la phase liquide et la phase solide ;

- la concentration du liquide est constante ;

- la réaction est isothermique ;

- au cours de la réaction, une gaine solide non soluble se forme autour du noyau réactif

La cinétique de dissolution dépendrait alors de trois processus (Gbor et Jia, 2004 ; Hsu et al.,
2009) :

- la diffusion (du solide vers le liquide) au travers du film liquide
- la diffusion au travers de la gaine solide (ou cro(te)

- la réaction chimique se produisant en surface du noyau réactif
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Figure 2.6 : Schéma représentant la cinétique de réaction (dissolution) d’une particule solide dans
un fluide (adapté de Safari et al., 2009)

Des phénomeénes analogues a ceux décrits par le modeéle du noyau réactif seraient aussi actifs lors
de I’oxydation directe d’un grain de pyrite, ou une gaine (crodte) d’oxyde de fer se forme selon
les équations décrites dans la section 2.1.1 (Ritchie 1994 ; Huminicki et Rimstidt, 2009). C’est
pourquoi ce modele est quelques fois utilisé pour analyser 1’oxydation des stériles sulfureux (i.e.
Molson et al. 2005) et aussi des résidus miniers réactifs (Molson et al. 2008 ; Ouangrawa, 2007;
Pabst, 2011).

Ce modele ne tient toutefois pas compte de I’oxydation indirecte qui se produit lorsque le pH
diminuait suffisamment (tout comme le modéle de Collin 1987 d’ailleurs). Dans un tel cas, les
précipités d’oxydes de fer ne sont plus stables et un phénoméne de lessivage qui peut prendre

place. La cinétique des réactions est alors influencée par d’autres facteurs. (Safari et al. 2009)

Malgré ces limitations, le modéle du noyau réactif a été appliqué assez fréquemment au cas du
drainage minier acide. A cet égard, il faut mentionner les travaux de Mayer (1999) qui a élabore
un modéle numérique capable de modéliser le transport réactif de composants multiples dans des
milieux poreux partiellement saturés (MIN3P). Ce modeéle (utilisé aussi a Polytechnique) inclus
plusieurs équations qui définissent les réactions hydro-géochimiques du systéeme, dont celles
régissant le SCM. Plus d’informations sur cette approche sont présentées dans Molson et al.
(2005, 2008), Ouagrawa (2007) et Pabst (2011).
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2.4 Modélisation numérique

Il existe plusieurs logiciels permettant de résoudre les équations présentées plus haut pour
I’écoulement de 1’cau (loi de Richards) et le flux diffusif de I’oxygéne (lois de Fick). Dans ce
projet, nous avons utilisé deux codes commerciaux, qui sont décrits sommairement dans ce qui

suit.

Le logiciel POLLUTE (Rowe et al., 1994) permet de modéliser le transport d’un contaminant au
travers d’un matériau saturé. Aubertin et al. (1994, 1995, 1999) et Mbonimpa et al. (2003, 2011 ;
2012) ont adapté ce code numérique pour traiter les lois de Fick afin d’analyser le flux d’oxygéne
dans un matériau non saturé. On considére alors 1’oxygéne comme étant le contaminant. Le
logiciel prend en compte la réactivité de la pyrite par I’intermédiaire d’un temps de demi-vie
apparent t%* (représentant une décroissance radioactive de la concentration de I’oxygéne) :

. _In(2)
r

On introduit D¢* et K/* le taux de réaction apparent :
(2.60)

L’introduction de 6¢q permet de prendre en compte 1’oxygéne présent dans les deux phases du

milieu (liquide et gazeuse).

On peut utiliser les simulations avec POLLUTE afin de déterminer les valeurs de K; et de D, du
materiau a partir d’un résultat d’essai (voir section 3.3.6 ; voir aussi Mbonimpa et al. 2003). On
procede alors de maniére itérative. On crée un modele représentant 1’essai effectué (cellule,
colonne, in situ). On divise ce modele en plusieurs zones (couches) dont les propriétés physiques
sont connues. La simulation débute en utilisant les valeurs préliminaires de K, et D, données par
les modeles prédictifs. Le logiciel traite ces données et, par la résolution numérique des équations
de Fick, produit une courbe d’évolution de la concentration de I’oxygéne dans le modele. En
comparant les courbes obtenues expérimentalement et numériquement, on peut ajuster

itérativement les valeurs de K; et De jusqu’a la superposition compléte des courbes de
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concentration en oxygene expérimentale et numérique. Plus de détails sur cette approche, qui sera

utilisée dans la suite de ce projet, sont présentés dans la section 3.3.6.

L’interprétation des essais peut aussi étre réalisée a I’aide du logiciel VVadose/W (Geostudio,
GeoSlope Inc.), qui résout numériquement les équations d’écoulement en milieu non saturé. Ce
logiciel est souvent utilisé pour analyser I’efficacité des CEBC (incluant le mouvement de 1’eau
et de ’oxygene). Il a été valide (du moins en partie) par quelques études sous diverses conditions
(Gosselin, 2007 ; Pabst, 2011 ; Dagenais et al., 2013). Ce code permet la prise en charge des
problemes hydrogéologiques et de flux gazeux en milieu non saturé, incluant une résolution des
équations de Fick. Le logiciel prend en compte directement une valeur du coefficient du taux de
réaction, que I’on peut fixer, ainsi que la présence d’oxygene dans les deux fluides. Afin
d’évaluer la valeur de K; du résidu, on procede (comme avec POLLUTE) de facon itérative a
partir des résultats expérimentaux. Plus de détails sur cette approche, qui sera utilisée dans la
suite de ce projet ainsi que la construction de chaque modele sont présentés dans la section 3.3.6

de ce mémoire.
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CHAPITRE3 METHODOLOGIE : MATERIAUX ET PROCEDURES
EXPERIMENTALES

Ce chapitre présente les différents matériaux utilisés, le mode de préparation ainsi que les
différents essais réalisés a Polytechniqgue Montréal. Les codes numériques utilisés pour

I’interprétation de certains résultats sont aussi décrits.

3.1 Matériaux

Les trois matériaux utilisés pour ce projet sont les résidus miniers du site Manitou (résidus non
oxydés MNO et oxydés MO) et Goldex (Gx). D’autres résultats d’essais réalisés dans des projets
précédents (notamment sur les résidus issus des mines Louvicourt, Bulyanhulu et Selbaie) sont

aussi analyses.

3.1.1 Matériaux testés

Le site minier Manitou est localisé en Abitibi-Témiscamingue, a I’est de Val d’Or, Québec. De
nombreux propriétaires industriels se sont succédés a partir de 1941. Le dernier ayant fait faillite
en 2003, le Ministére des ressources naturelles et de la faune (MRNF) a pris le site en charge et
supervise depuis lors un projet de restauration global se déroulant en plusieurs étapes (MERN,
2007 ; Cosset, 2009; Ethier, 2011). L’échantillonnage des résidus MNO et MO s’est effectué sur
le site Manitou en octobre 2013 par Stefan Broda. Les résidus MNO ont été prélevés en
profondeur (environ 2 m) et les résidus MO pres de la surface. Les échantillons ont été placés
dans des chaudiéres a leur teneur en eau naturelle et livrés a Polytechnique Montréal ou ils ont été
homogénéisés.

Le site minier Goldex, exploité par Agnico Eagle, est situé a 27 km a I’ouest du site Manitou. Ces
résidus relativement neutres sont utilisés comme couche de recouvrement pour les résidus
Manitou (Ethier et al. 2013). lls sont acheminés par un pipeline (Mines Québec, 2013). Les
échantillons ont été prélevés en décembre 2013 par des membres de 'URSTM-UQAT, placés en

chaudiéres et envoyés a Polytechnique Montréal ou ils ont été homogénéisés.
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3.1.2 Matériaux des études antérieures

Les resultats d’essais menés sur d’autres résidus ont aussi éte analysés pour ce projet. Ce sont des
résidus provenant des sites miniers Bulyanhulu (ou Buly), Louvicourt, et Selbaie; des résultats

antérieurs sur les résidus miniers Manitou sont aussi pris en compte.

Les résidus miniers Buly proviennent d’une mine située en Tanzanie. lls ont été I’objet d’études
menées par Martin (2006), Gosselin (2007) et Pabst (2011) a Polytechnique Montréal (voir aussi
Martin et al. 2010). Ces résidus ont été fournis par la compagnie Barrick Gold Corporation (en
2004).

Les résidus issus de I’ancienne mine Louvicourt, située a 20 km a I’est de Val d’Or, Québec, ont
fait I’objet d’études réalisées par Gosselin (2007) et Ouangrawa (2007) a Polytechnique

Montréal.

Les résidus de la mine Selbaie, localisée a 120 km au Nord-Est de La Sarre, Québec, ont fait
I’objet d’études par Cosset (2010) et Pabst (2011) a Polytechnique Montréal. Cette mine a été en
activité jusqu’en 2004, pour I’exploitation du cuivre, du zinc, de I’argent et de I’or. Des

échantillons non oxydés (SNO) et oxydés (SO) ont été préleves en juillet 2007.

Des résultats d’essais sur les résidus MNO (tiré de Pabst, 2011), prélevés en Juin 2007, sont

également considérés dans ce mémoire.

3.2 Préparation des échantillons

La préparation de différentes séries de mélanges de résidus est une partie importante de
I’approche méthodologique de ce projet. Cette section présente les méthodes de quartage,
d’homogénéisation et la préparation des échantillons pour les essais de consommation et de

diffusion de I’oxygeéne.

3.2.1 Homogénéisation et préparation des mélanges

Le quartage des échantillons MNO, MO et Gx s’est effectué en suivant la norme ASTM
C702/C702M-11 (2012). Etant donné que les échantillons ont été recus dans plusieurs chaudiéres

distinctes, nous avons effectué une homogénéisation de I’ensemble.
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Plusieurs séries d’échantillons ont été préparées pour cette étude. La série 1 visait a évaluer
’effet de la variation de la teneur en pyrite (C,). L’objectif est d’obtenir des mélanges de résidus
comparables granulométriquement (diametre équivalent Dy et surface spécifique Ss similaires),
avec un pourcentage de pyrite variable. Nous avons réalisé des mélanges a partir des residus Gx

et MNO; les proportions des mélanges réalisés sont (série 1) :
-MNO28 : 28% de résidus MNO et 72% de GXx ;
-MNOS50 : 50% de résidus MNO et 50% de Gx ;
-MNO73 : 73% de résidus MNO et 27% de Gx.

La série 2 avait pour objectif d’analyser I’effet du diamétre équivalent Dy et de la surface
specifique Ss. Nous avons effectué une séparation granulométrique du résidu MNO a I’aide d’un
tamisage par voie humide et deux tailles de tamis : 75 pum (tamis #200) et 45um (tamis #325).

Nous avons obtenus ainsi trois échantillons (série 2) :
-MNOfin : partie inférieure @ 45 pm ;

-MNOmoy : partie comprise entre 45 um et 75 um ;
-MNOgros : partie supérieure a 75 pum.

La série 3 a été préparée suite aux resultats de la serie 2. 1l a été constaté que la pyrite n’était pas
répartie uniformément selon la taille des grains. De ce fait, 1’étude de 1’effet du diamétre
équivalent (ou de la surface spécifique) est devenue problématique car la teneur en pyrite n’était
pas la méme dans chaque échantillon. L’objectif était donc d’égaliser les teneurs en pyrite. Nous
avons d’abord fractionné le résidu Gx (de la méme maniére que le résidu MNO) par voie humide
a I’aide des tamis #200 et #325. Nous avons ensuite choisi la fraction de MNO possédant la
teneur en pyrite la plus faible comme référence (i.e. MNOgros avec un C, de 10.3%). Finalement,
nous avons mélangé les fractions de Gx et de MNO afin de contrdler la valeur de C, Les
proportions ont permis d’obtenir une teneur en pyrite presque égale a la valeur de reference (C,
MNOfin égalis¢é = C, MNOmoy égalis¢é = C, MNOgros = 10.3%). Nous avons obtenu les

mélanges suivants pour la série 3 :
-MNOmoy égalisé : mélange entre MNOmoy (72%) et Gxmoy (28%) ;

-MNOfin égalisé : mélange entre MNOfin (55%) et Gxfin (45%).
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Ces échantillons possedent donc la méme teneur en pyrite que MNOgros (C, = 10.3%), tout en

conservant leurs caractéristiques granulométriques distinctes.

La série 4 avait pour objectif d’évaluer 1’effet du diamétre équivalent Dy des résidus pour une
méme teneur en pyrite. Pour cela, nous avons réalisé des mélanges entre les échantillons
MNOfin, et les trois classes granulométrique du résidu Gx, en proportion égale (moitié-moitié ou
50-50). Nous obtenons ainsi (série 4) :

-MNOfin-Gxfin : Mélange 50-50 entre MNOfin et Gxfin ;
-MNOfin-Gxmoy : Mélange 50-50 entre MNOfin et Gxmoy ;
-MNOfin-Gxgros : Mélange 50-50 entre MNOfin et Gxgros.

Ces trois mélanges de la série 4 ont des diamétres équivalents variables avec une teneur en pyrite

identique (ici le diamétre équivalent des grains de pyrite est identique).

La série 5 visait a évaluer ’effet du degré de saturation (S;) sur 1’oxydation des résidus. Des
analyses ont donc été menées pour les résidus MNO et MO a des degrés de saturations différents.
La différence entre les échantillons non oxydés (MNO) et oxydés (MO) visait a étudier le role de

la pré-oxydation.

Le tableau 3.1 résume les diverses caractéristiques des séries 1 a 5. Chaque mélange a fait 1’objet
d’essais de caractérisation physico-chimique, afin d’évaluer leurs propriétés et pour vérifier que
les parametres visés soient respectés. La minéralogie des résidus MNO, MO et Goldex a été
caractérisée avant la préparation des mélanges. Ces derniers ont aussi été caractérisés avant les

essais de consommation de I’oxygene (et apres, pour certains d’entre eux).
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Tableau 3.1 : Récapitulatif des caractéristiques des mélanges des séries 1 a 5, avec les objectifs

Visés.
Série | Mélange Paza;g:gtre Description du mélange Caractéristiques
MNO28 28% de MNO et 72% de Gx 1) Dy, comparable
2) %S et C, augmentent
MN % de MNO et 50% P 5
! 050 G 50% de MNO et 50% de Gx graduellement de MNO28 a
MNO73 73% de MNO et 27% de Gx MNO73
MNOfin Grains du résidu MNO < 45 um 1) Dy augmente
MNO Grains du résidu MNO compris entre 45 um | progressivement de MNOfin a
2 moy Dy et 75 pum ’ MNOgros
2) Etude de la répartition de %S
MNOgros Grains du résidu MNO = 75 um et C, au sein du résidu MNO
MNOfin MNOfin mélangé aux grains du résidu Gx <
égalisé 45um
1) Dy augmente
3 | MNOmoy Dy, MNOmoyen mélangé aux grains du résidu | Progressivement de MNOfin
égalisé Gx compris entre 45 um et 75 um egalisé a MNOgros
2) C, et %S comparables
MNOgros Grains du résidu MNO = 75 um
MNOfin- MNOfin mélangé aux grains du résidu 1) Dy augmente
Gxfin Goldex < 45 um dans une proportion 50-50 | progressivement de MNOfin-
Gxfin a MNOfin-Gxgros
: MNOfin mélangé aux grains du résidu Gx 2) C, et %S comparables
MNOfin- i 3) La composition de pyrite
4 Gxmo Dy, -pyrite compris entre 45 um et 75 pm dans une ) 1POSIE !
y proportion 50-50 (minéralogie, taille des grains,
cristallographie) est
. . ) ) . . sensiblement la méme dans
MNOfin- MNOfin mélangé aux grains fju résidu Gx > chaque échantillon (50%
Gxgros 75 pm dans une proportion 50-50 MNOfin)
MNO
MNO sat L. N . :
résidu MNO a différents degré de saturation
MNO sat2
MNO sat3 . 1) S; varie progressivement
5 ds.git gaeg(r)en 2) L’état d’oxydation entre
MO y MNO et MO est différent
MO sat ) ) )
résidu MO a différents degré de saturation
MO sat2
MO sat3
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3.3 Procédures expérimentales

Cette section présente I’ensemble des essais réalisés pour ce projet, suivant les normes ASTM ou
menés avec des montages expérimentaux décrits dans la littérature. La mesure des parameétres
physiques, hydrogéologiques et chimiques est d’abord décrite. On explique ensuite la procédure
des essais de consommation et de diffusion de I’oxygene. Enfin, nous décrivons la construction
des modeles numériques servant a I’interprétation des essais de consommation et de diffusion de

I’oxygene.

3.3.1 Détermination des parametres physiques de base

Les analyses granulométriques (par sédimentométrie) ont été réalisées selon la norme ASTM
D422-63 (2007). Une masse d’échantillon humide entre 50 g et 100 g, tamisée & 1’aide du tamis
#10 (2.0 mm), est mélangée a 125 ml d’une solution méta phosphatique (40 g.I™) et laissée au
repos 24 h. Le mélange est ensuite malaxe et placé dans des cylindres gradués de 1 litre. On
compléte d’eau distillée jusqu’au trait de jauge. Aprés avoir effectué un mélange pendant une
minute, on effectue une série de mesures a I’hydromeétre aprés 0,5;1;2;4;8;15;30; 60 ; 120
; 240 ; 480 et 1440 minutes. Un échantillon témoin est préparé pour chaque hydrométre utilisé

(125 ml de solution métaphosphatique et eau distillée).

Ce type d’essai s’appuie sur la loi de Stokes pour la vitesse de sédimentation d’un grain en
fonction de sa dimension (de forme parfaitement sphérique). Aprés la derniére mesure (1440
minutes), le cylindre est rincé et son contenu est tamisé sur la maille de 80 um (tamis #200) pour
récupérer les particules les plus grossiéres. Ces dernieres sont séchées jusqu’a masse constante a
105°C (pendant environ 16 h). On effectue un tamisage a sec sur cette fraction plus grossiére
selon la norme BNQ 2501-025 (2013).

Le résultat de ce type d’analyse fournit une courbe du pourcentage de grains plus petits qu’une
taille de tamis donnée. De ces résultats, on peut évaluer plusieurs caractéristiqgues comme (e.g.
McCarthy, 2007) :

Djo : diamétre de tamis laissant passer 10% du matériau ;
D3o : diamétre de tamis laissant passer 30% ;

Dgo : diamétre de tamis laissant passer 60% ;
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C. : coefficient d’uniformité = Dgo/D1p ;
et C. : coefficient de courbure = (D3o)%/(D10Deo).

La densité relative des grains solides (D;) a été mesurée selon la norme ASTM D854-14 (2014) a
I’aide d’un pycnomeétre. On prend environ 80 g d’échantillon par pycnomeétre de 250 ml (trois
mesures sont faites en paralléles) que 1’on mélange avec de I’cau désaérée. Chaque pycnomeétre
est rempli jusqu’a environ 200 ml et placé sur un agitateur pendant 45 minutes sous vide. On
compléte ensuite d’eau désaérée chaque pycnomeétre jusqu’au trait de jauge. Puis, trois nouveaux
cycles d’agitation de 15 minutes sous vide sont lancés. Entre chaque cycle, on secoue les
pycnomeétres manuellement. Le but de cette manipulation est d’enlever 1’air emprisonné dans
I’échantillon et dissout dans 1’eau pour n’avoir qu’une masse (et surtout volume) d’eau et de sol.
La masse du pycnomeétre comprenant 1’échantillon et I’eau ainsi que la température de 1’eau sont
mesurées. Les pycnometres sont calibrés, c'est-a-dire que I’on connait leur masse emplie d’cau
pour une température donnée. On peut donc en déduire la densité relative des grains solides selon
1I’équation suivante (ASTM D854-14, 2014) :

M

D, =
(Mg + M, - My) (3.1)

Ou Mg est la masse seche de 1’échantillon (Q) ;
M, est la masse du pycnometre empli d’eau a une température donnée (g) ;
My, est la masse du pycnomeétre empli d’eau et de matériau a une température donnée (g).

D’autres mesures de D, ont été faites a I'UQAT, a l’aide de pycnométres & 1’hélium,
conformément a la méme norme ASTM D5550-06 (2006).

L’essai de compactage a éte réalisé au laboratoire de géotechnique de Polytechnique Montréal, en
suivant la norme de I’essai Proctor modifié (ASTM D1557-12, 2012). Il s’agit de préparer
plusieurs échantillons a des teneurs en eau différentes et de mesurer leur densité en fonction de
leur teneur en eau massique (e.g. McCarthy, 2007). On prépare cing échantillons a des teneurs en
eau différentes qu’on laisse reposer pendant une journée. Ensuite, chaque échantillon est place en
cing couches dans un moule de 101.6 mm de diamétre. Chaque couche est compactée avec un

marteau, pesant 44,48 N, qu’on laisse chuter librement vingt-cing fois, d’une hauteur de
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457.2 mm. L énergie relative fournie par la compaction est de 2700 kN.m.m™. Lorsque toutes les
couches ont été compactées, on égalise la surface de I’échantillon dans le moule. On mesure la
masse initiale du moule (au début) et la masse finale lorsque le moule est rempli par I’échantillon.
On effectue finalement une mesure de la teneur en eau de I’échantillon compacté. Avec
I’ensemble de ces données (dimensions, masses, et teneur en eau), on calcule I’indice des vides e
et la densité séche du matériau py (kg.m™). On construit un graphique des valeurs de pq en

fonction de la teneur en eau (w %).

La surface spécifique a été évaluée a 1’aide de plusieurs approches, décrites par Peregoedova
(2012) et présentées a la section 2.3.4.

3.3.2 Détermination des caractéristiques hydrogéologiques

Les propriétés hydrogéologiques des résidus (la conductivité hydraulique saturée ke et la courbe
de rétention d’ecau CRE) sont requises pour appliquer le logiciel Vadose/W décrit plus loin dans

ce chapitre.

La conductivité hydraulique saturée ks, est mesurée par un essai a charge variable en cellule
triaxiale (perméametre a paroi flexible) selon la norme ASTM D5084-10 (2000); le montage est
schématisé & la figure 3.1. On prépare un échantillon de forme cylindrique qu’on recouvre d’une
membrane imperméable. On le place dans une cellule triaxiale entre deux géotextiles qui
communiquent avec une pierre poreuse et les réservoirs amont et aval. La cellule est emplie d’eau
et fermée hermétiquement. On applique une contrepression hydrostatique pour saturer
I’échantillon et une pression de confinement pour provoquer un écoulement. La mise sous
pression de confinement de 1’échantillon se fait par pallier pour éviter d’appliquer une contrainte
trop élevée trop brusquement (ASTM D5084-10). La mise sous pression permet de comprimer
puis dissoudre la totalité des bulles d’air emprisonnées dans le résidu. On considére cet objectif
atteint si le degré de saturation est compris entre 95 % et 105 % (ASTM D5084-10).
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Figure 3.1 : Schéma d’une cellule triaxiale (Martin, 2004).

Lorsque la préparation et le montage de 1’éprouvette saturée est terminée, un essai a charge
variable est alors effectué. L’eau provenant d’une burette graduée circule a travers 1’échantillon
et ressort dans une autre burette graduée. Le flux d’eau a travers 1’échantillon au cours de cet
essai se fait de haut en bas. On note les variations de la charge en fonction du temps.
L’interprétation de ’essai a charge variable repose sur la formule suivante (Freeze et Cherry,
1979) :

k =a—L1n(E> (32)
sat 7 2At \h,

Avec a (L) la surface de la burette amont
L (L) la hauteur de I’échantillon,

A (L) la section de I’échantillon,

h; (L) la charge au temps t;,

h, (L) la charge au temps ty,

t (T) le temps entre deux mesures
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Les valeurs mesurées de la conductivité hydraulique saturée sont comparées aux valeurs prédites par
les modéles de Kozeny Carman (KC) (Chapuis et Aubertin, 2003) et Kozeny-Carman modifié (KCM
; Mbonimpa et al., 2002), présentés au chapitre 2 (voir section 2.2.1).

La CRE a été mesurée a I’aide de cellules TEMPE modifiées, selon le protocole développé a
Polytechnique Montréal par Aubertin et al. (1995, 1997) et mis a jour par Pabst (2011). Cet essai
est schématisé a la figure 3.2. Les deux principaux résidus MNO et Gx ont été testés. Un
échantillon saturé en cellule triaxiale est installé dans la cellule TEMPE. On scelle ce dispositif
au sein d’un cylindre métallique de confinement. On injecte un gaz sous pression (de I’air
comprimé ou de I’azote si le résidu est réactif) dans la cellule et on augmente la pression exercee
par paliers (allant de 0 kPa a 700 kPa par exemple pour le résidu MNO). Des pierres poreuses
(céramiques) sont placées au-dessus et au-dessous du résidu ; ceci permet de répartir
uniformément la pression exercée dans 1’échantillon. Chaque palier de pression exercée entraine
I’évacuation d’une certaine quantité d’eau au bas de la cellule (pendant environ 48 heures dans le
cadre de nos essais). On mesure la masse (avec une précision de 0,1 g) de la cellule lorsque cet
équilibre est atteint, afin de déterminer la masse d’eau évacuée. On calcule ensuite la teneur en

eau volumique 6,, du matériau pour une pression (succion ¥) donnée.

Pression appliquee

4
. Couvercle
|.---————---. . b acrylique
Stabilisateur g‘ Ressort
Ceramigue r._ ADREAL
superieure ] f
Cylindre de > l Echantillon " Srami
' — _ il Ceéramigue
confinement ] 14‘ inférieuqre
A s Base d'acrylique
‘ _ : ' Evacuation
Event S % deau

Figure 3.2 : schéma d’une cellule TEMPE, Martin, 2004.

Les résultats expérimentaux sont comparés aux CRE estimées par le modéle de Kovacs modifié (MK)
(Aubertin et al., 1998, 2003); les valeurs expérimentales sont aussi lissées a 1’aide de 1’équation de

van Genuchten (1980). Ces modeles sont présentés a la section 2.2.3.
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3.3.3 Détermination des caractéristiques chimiques et minéralogiques

Des analyses a la fournaise LECO ont été effectuées au laboratoire de géochimie de
Polytechnique Montréal afin d’évaluer les teneurs en carbone et soufre totaux des réesidus et
mélanges. Le soufre ainsi détecté peut inclure les sulfates, les sulfures ou le soufre natif.

Quelques grammes de résidus sont placés dans un petit contenant inseré au four permettant la
volatilisation des solides, incluant le carbone et le soufre. Les gaz sont conduits vers une chambre
permettant une analyse spectrométrique a infrarouge par adsorption des longueurs spécifiques au

carbone et au soufre (Pabst, 2011).

Des analyses minéralogiques plus détaillées ont été menées a ’'UQAT a I’aide de la diffraction
des rayons X (DRX). Cette technique permet la quantification des minéraux (sulfatés, sulfurés et

autres) requise pour une analyse des réactions d’oxydation (Villeneuve, 2004).

Des analyses LECO et DRX ont été faites avant et aprés certains essais de consommation de

I’oxygéne. Cela permet d’analyser 1’évolution au sein d’un échantillon.

3.3.4 Essais de diffusion de I’oxygéne

L’essai de diffusion de 1’oxygene suit la méthode décrite par Aubertin et al. (1995, 1999, 2000),
Aachib et al. (2002, 2004) et Mbonimpa et al. (2003). Le dispositif est illustré a la figure 3.3. Le
test se réalise au sein d’une cellule en plexiglas qui posséde deux réservoirs a gaz : un supérieur
et un inférieur. Un échantillon de résidu est disposé au centre de la cellule (entre les deux
réservoirs) par-dessus une couche de sable densifié (d’environ deux centimetres). Ce résidu est
préparé avec une teneur en eau massique fixée a priori, puis densifié pour obtenir I’indice des
vides et le degré de saturation souhaités. On s’assure que les deux matériaux (résidus et sable) ont
des granulomeétries suffisamment différentes pour obtenir un effet de barriére capillaire qui
empéchera la desaturation du résidu. Chaque réservoir est équipé de sondes a fibres optiques
(Oxygen Diping Probe DP-PSt3), relies a un acquisiteur de données (OXY-10, 10-Channel
Oxygen Meter). Aprés une purge complete de la cellule a I’azote, I’un des deux réservoirs est
rempli d’air. Les gaz circulent d’abord dans une colonne d’eau (avant d’étre dirigés vers la
cellule) afin qu’ils soient saturés d’humidité (pour limiter 1’évaporation). On ferme ensuite

hermétiquement la cellule. L’oxygeéne diffuse naturellement du réservoir avec la concentration en
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oxygéne la plus élevée vers celui ou la concentration est la plus faible. Cette diffusion

moléculaire se fait au travers du résidu.

. Plata

Oxygen
analyzer

CAE

/

B Source resenvoir

Oxygen
analyzer

| Screen with \— O / ,7\\
o -

00O

/1. periorated plate /
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22 Sl
[ Valve

Receplor reservoir

Figure 3.3 : Représentation schématique d’une cellule de diffusion (Aubertin et Mbonimpa, 1999;
Mbonimpa et al., 2012)

On obtient par I’intermédiaire des capteurs deux courbes de 1’évolution de la concentration en
oxygene en fonction du temps. On procéde ensuite a des modélisations & 1’aide d’un code
numérique (i.e. : POLLUTE et Vadose/W — voir sections 2.4 et 3.3.6) qui solutionne les lois de
Fick (présentés a la section 2.3.1). A partir des caractéristiques de la cellule, du sable et du résidu,
on simule 1’évolution de la concentration en oxygene en fonction du temps pour des coefficients
de diffusion variables. On procede par itération en répétant les simulations pour différentes
valeurs de De. La valeur « expérimentale » du coefficient de diffusion D, est obtenue lorsque la
courbe obtenue par modélisation se superpose a la courbe mesurée. Afin de vérifier et valider la
valeur ainsi obtenue, on compare les valeurs expérimentales a celles calculées a partir du modéle
prédictif de Aachib et al. (2004), présenté a la section 2.3.2.

3.3.5 Essais de consommation de I’oxygéne

L’essai de consommation de I’oxygene est un essai qui été développé a partir de I’essai en cellule
de diffusion (Gosselin, 2007). Une cellule en plexiglas est dotée d’un seul réservoir a gaz. Au

fond de cette cellule, on place un échantillon de résidu réactif. Ce résidu humide est densifié afin
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d’obtenir I’indice des vides et le degré de saturation désirés. Le réservoir, doté d’un capteur
d’oxygene, est ensuite rempli d’azote. La cellule est fermée hermétiquement durant 24h, afin de
verifier s’il y a des fuites. Elle est ensuite remplie d’oxygéne et refermée. La décroissance de la
concentration en oxygene, qui est alors essentiellement liée a la réaction d’oxydation de la pyrite,

est mesurée.

On procede ensuite & des modélisations a I’aide d’un code numérique (ici POLLUTE de Rowe et
al., 1994 et Vadose/W de Geostudio (GeoSlope Inc. ; version 7.2.1, 2007) qui solutionne les lois
de Fick (présentées a la section 2.3.1). A I’aide des caractéristiques de la cellule et du résidu, on
simule 1’évolution de la concentration en oxygene en fonction du temps pour des coefficients de
diffusion D, et des coefficients du taux de réaction K; variables. On procéde a nouveau par
itération. La valeur du coefficient de diffusion D, et celle du coefficient du taux de réaction K,
sont obtenues lorsque la courbe obtenue par modélisation se superpose a la courbe expérimentale,
Afin de valider ces valeurs « expérimentales », on les compare & celles obtenues du modele
prédictif de Aachib et al. (2004) pour D, (section 2.3.2) et celui de Collin (1987) pour K; (section
2.3.3).

La figure 3.4 présente I’ensemble du montage pour les essais de consommation (cellules, systeme
d’acquisition, sondes, colonne d’eau pour la saturation des gaz). Chaque capteur a été calibré

selon les recommandations du fournisseur (i.e. a 21% et 0% d’oxygéne).

Un gros travail a été requis pour améliorer 1’étanchéité des cellules de consommation car
plusieurs fuites ont eu lieu lors des premiéres mesures. Plusieurs essais ont aussi di étre répétés.
Avec I’expérience, le matériel utilisé pour les scellages hermétiques et les types de connexions a

été adapté, et le systéme a permis la réalisation d’essais fiables.
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Figure 3.4 : Photos de I’ensemble du montage des essais de consommation et diffusion,
(Toussaint, 2010)

3.3.6 Construction des modeles numériques

Essais de diffusion et consommation de [ oxygéne

Tel que mentionné plus haut, les essais de diffusion de 1’oxygene ont été interprétés a 1’aide des
codes numériques POLLUTE (Rowe et al., 1994) et Vadose/W (Geostudio, GeoSlope Inc. ;

version 7.2.1, 2007), présentés a la section 2.4.

Le modele construit pour le logiciel POLLUTE (Rowe et al., 1994) inclut le résidu, le sable et les
masses de gaz au sein de la cellule (réservoirs supérieur et inférieur) (tableau 3.2). Pour chacune
de ces parties, on précise le nombre de sous-couches (une seule pour nos essais) ainsi que

I’épaisseur et la masse volumique (ou densité) séche des matériaux mesurées lors de la mise en
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place. La porosité équivalente 0 est aussi entree dans le modele afin de prendre en compte

I’oxygéne présent dans les deux phases du milieu (liquide et gazeuse, éq. 2.39)
Le coefficient de diffusion apparent D* (éq. 2.38) est également spécifié dans le modele.

Tableau 3.2 : Valeurs des parametres utilisés pour le modele qui simule les essais de diffusion de
I’oxygene avec le logiciel POLLUTE (de Rowe et al., 1994)

Masse ) - o
Nombre | , . Porosité Coefficient de diffusion
Epaisseur | volumique | )
Matériau | de sous . équivalente effectif Dg*
(m) séche pyg s 4
couches 2 0sq (-) (m©.an™)
(kg.m™)
) ) masse Coefficient de diffusion
Réservoir Valeur _ )
. 1 | volumique 1 de I’oxygene libre dans
supérieur mesurée ‘ o )
de I’air I’air D5~ (Section 2.3.2)
éqg. 2.39 )
o Valeur Valeur €q. 2.38 avec valeurs
résidu 1 ) | avec valeurs )
mesurée | mesurée ) mesurées
mesurées
éqg. 2.39
Valeur Valeur €q. 2.38 avec valeurs
sable 1 ) | avec valeurs .
mesurée | mesurée ) mesurées
mesurées
) Masse Coefficient de diffusion
Reéservoir Valeur _ )
o 1 | volumique 1 de I’oxygene libre dans
inférieur mesurée 0 )
de I’air I’air D, (section 2.3.2)

Les conditions frontiéres imposées sont : « pas de flux » au sommet et a la base du montage.
Nous avons choisi les options « Special features » avec : « Radiobiological decay » et « Initial
concentration profile »; ceci permet de fixer le temps de demi-vie du résidu réactif (décrit a la
section 2.4, éq. 2.59) et de definir la concentration d’oxygéne initiale dans chaque composante
du modele. Le logiciel considére que les pores du résidu et du sable sont initialement vides (i.e.
sans oxygene), mais ceci n’est pas totalement représentatif. Lorsque 1’essai commence, il simule
donc une diffusion instantanée de 1’oxygeéne présent dans le réservoir source vers les pores de ces
materiaux. Pour pallier & ce probléme, on augmente la concentration d’oxygéne initiale selon la

procédure décrite par Gosselin (2007). On fixe les parametres de calcul (i.e. unités, pas de
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temps). Le calcul numérique donne des valeurs de concentration en oxygéne en fonction du
temps. Ces valeurs sont comparées aux valeurs mesurées. On ajuste les parametres De et K,
itérativement jusqu’a ce que les valeurs mesurées et calculées numériquement soient

pratiquement égales (selon un ajustement visuel).

Le logiciel Vadose/W (Geostudio, GeoSlope Inc. ; version 7.2.1, 2007) est un code de calcul par
éléments finis, et il est plus élaboré que POLLUTE. Le modéle conceptuel reste toutefois le
méme (réservoir supérieur, résidu, sable, réservoir inférieur); on fixe également les épaisseurs des
composantes. Les parametres hydrogéologiques de chaque matériau (sable et résidu), déterminés
a I’aide des modéles prédictifs décrits a la section 2.2, doivent aussi étre entrés dans le logiciel.

La valeur du taux de réaction est directement fixée dans les paramétres du résidu.

Nous avons créé trois étapes de calcul, décrites dans le tableau 3.3 avec les conditions frontieres
associees. La teneur en eau initiale (basée sur la valeur expérimentale) est fixée a partir d’une

pression initiale prédéterminée (condition frontiere).

Le maillage construit pour la simulation comporte des éléments rectangulaires dont la taille
(usuellement 3 mm) est définie selon la procédure décrite par Chapuis (2012). La méthode
s’appuie sur ’observation de la courbe de conductivité hydraulique non saturée. Un maillage

adéquat facilite la convergence des calculs numériques.
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Tableau 3.3 : Résumé des étapes de calculs et des conditions frontieres imposées pour simuler les
essais de diffusion et consommation d’oxygéne avec le code Vadose/W (Geostudio, GoSlope Inc.

; version 7.2.1, 2007) ; la température est constante (20°C) pour ces essais.

. Conditions frontiéres Durée du calcul
, , Description de
Etape Etat e
ctape Hydraulique Gaz
Correspond & la )
] ] ) Concentration Quelques
1 Stationnaire recherche de fuite
d’oxygene nulle secondes
par ’azote
Concentration
Correspond au
) ) d’oxygéne Quelques
remplissage de la Pression . i
o constante au bas minutes, afin
cellule avec initiale : ) ]
o ] ) L et au sommetde | que le réservoir
2 Transitoire I’oxygéne, juste déterminée a . .
) la couche d’air, d’air atteigne la
avant le partir de la . )
] _ | correspondantala | concentration
démarrage de CRE et ajustée L
o lecture du capteur désirée
I’essai iterativement
lors de I’essai
pour 6,,
Pas de conditions.
. Reprend les
o Correspond a ] ]
3 Transitoire résultats des Durée de I’essai
I’essai
calculs de 1’étape
précédente.

Essais de consommation de /’oxygene :

Le modéle utilise pour simuler les essais de consommation de 1’oxygéne avec les codes
POLLUTE (Rowe et al., 1994) et Vadose/W (Geostudio, GeoSlope Inc.; version 7.2.1, 2007) est
composé de deux portions : le résidu réactif et le réservoir a gaz. Son élaboration (i.e.
caractéristiques entrées ou estimeées, etapes de calculs, conditions frontieres) se fait de la méme
maniere que celle concernant les essais de diffusion de 1’oxygene. D’autres informations sont

fournies par Gosselin (2007).
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3.3.7 Evaluation des incertitudes

Certaines incertitudes affectent les mesures effectuées suite a la mise en place des échantillons
dans les cellules de diffusion et de consommation de 1’oxygéne. Elles peuvent toucher différentes

mesures :
- La teneur en eau, obtenue par différence de masse avant et aprés séchage au four.

- La masse du résidu, obtenue par différence de masse entre le dispositif vide et contenant

I’échantillon.
- Le diametre de la cellule, et donc de I’échantillon, obtenu a 1’aide d’une mesure au vernier.
- L’épaisseur de I’¢chantillon, qui est obtenue :

i) dans la cellule de diffusion par différence entre la hauteur, mesurée au vernier, de la couche de

sable et celle du résidu

if) dans la cellule de consommation par différence entre la hauteur, mesurée au vernier, de la

couche de résidu et celle de la cellule vide

Ces différentes mesures permettent d’obtenir I’ensemble des caractéristiques physiques de
I’échantillon (volume, porosité, densité, teneur en eau, degré de saturation, etc.). Ces parametres
sont essentiels pour interpréter les essais. Leur variation entraine une variation des résultats pour
I’obtention du coefficient de diffusion effectif (D¢) et du taux de réaction (K;) obtenus des
simulations avec POLLUTE (Rowe et al., 1994) et Vadose/W (Geostudio, GeoSlope Inc.)

Les pesées étant effectuées avec une balance de précision, nous avons considéré que les

imprécisions de mesures sont minimes dans ce cas.

Le diamétre est mesuré plusieurs fois au vernier et une moyenne est calculée. Les écarts étant trés
faibles entre chaque mesure (inférieurs au millimetre), nous avons considéré que I’erreur

(imprécision induite) est minime.

Pour determiner une hauteur (ou épaisseur), quatre mesures sont faites au vernier a partir d’un
point de référence telle la base (cellule, sable, résidu) jusqu’au sommet de la cellule. Comme les
éprouvettes mises en place dans les cellules ne sont pas parfaitement uniformes, une moyenne est
calculée a partir de ces quatre mesures. Nous obtenons ainsi une hauteur moyenne de la cellule

vide et I’épaisseur du sable (dans le cas de la diffusion) et du résidu. Bien que 1’échantillon (sable
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ou résidu) soit mis en place minutieusement, il est difficile d’obtenir une surface parfaitement
plane. Cela peut engendrer des écarts non négligeables entre les différentes mesures de hauteur
(supérieurs au millimetre). Nous avons considéré que cette imprécision est la plus importante et
qu’elle domine largement au niveau des imprécisions expérimentales. Cette imprécision sera

évaluée dans la suite des analyses.

A cette fin, nous avons défini un intervalle des valeurs des épaisseurs mesurées pour chaque
essai, a partir des mesures de hauteurs. Les parametres physiques du résidu sont calculés a partir
des bornes de cet intervalle. Par exemple, pour la borne inférieure de 1’épaisseur (i.e valeur la
plus faible), nous obtenons les valeurs des bornes supérieures de porosité (n), teneur en eau (6y,),
densité seche (pg) et degré de saturation (S;) ; nous obtenons alors également les bornes
inférieures des valeurs prédites des coefficients de diffusion effectif D, et du taux de réaction K..
L’inverse se produit dans le cas de la borne supérieur de 1’épaisseur (i.e. plus grande valeur
mesurée), qui méne a la borne inférieure des valeurs associées (i.e. n, 0y, pq, Sy, ainsi que De et K,
prédites). Ces valeurs moyennes et extrémes sont entrées dans le modele construit avec le logiciel
POLLUTE. Les calculs numériques fournissent alors les bornes de valeurs expéerimentales des
coefficients de diffusion D et du taux de consommation K.
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CHAPITRE 4 PRINCIPAUX RESULTATS

Ce chapitre présente les principaux résultats des essais décrits au chapitre 3; certains résultats
complémentaires sont inclus en annexe. Les résultats incluent ceux des essais menés sur les
résidus miniers des sites Manitou et Goldex, ainsi que les divers mélanges (i.e. séries 1 a 5,

définies au tableau 3.1).

4.1 Caractérisation physique de base

Les valeurs expérimentales obtenues pour les paramétres physiques de base sont présentées dans
cette section. Ceci inclut la granulométrie, la surface spécifique, les parametres de compaction
ainsi que la densité relative des grains solides (Dy) avant et aprés les essais de consommation

d’oxygene.

4.1.1 Granulométrie

La figure 4.1 présente les courbes granulométriques des residus MO, MNO et Gx avant les essais.
Les figures 4.2 a 4.5 montrent les courbes des différents melanges pour les séries 1 a 4. Le
tableau 4.1 résume les principales caractéristiques granulométriques de ces échantillons. Les

valeurs de Dy dans ce tableau sont calculées selon 1I’équation 2.50 (Aubertin et al. 1998).

Les différents résidus sont classés en deux types selon la classification unifiée des sols USCS
(ASTM D2487, 2011). Les résidus MO et MNOgros sont des sables silteux (SM) ; leurs
granulométries sont relativement grossieres pour des résidus miniers. Les limites d’Atterberg
n’ont pu étre déterminées sur ces matériaux (non plastiques). Les autres résidus ont une
granulométrie plus fine et sont également non plastiques; ils sont donc classés comme des silts

inorganiques peu plastiques (ML).

On note aussi que les résidus MNO et Gx ont des granulométries trés similaires (avec un Cy, un
Dio et un Dy tres proches). Ceci justifie le mélange des résidus Gx et MNO pour évaluer 1’effet
de la minéralogie, pour une granulométrie comparable. Ces résidus montrent des valeurs typiques
de Dy (soit entre 0,001 et 0,004 mm), Dgo (entre 0,01 et 0,05 mm) et Cy (entre 8 et 18) que 1’on

retrouve dans la littérature (Aubertin et al., 2002 ; Bussiere, 2007).
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La série 1 des mélanges des résidus MNO et Gx comporte différentes proportions (MNO28,
MNO50, MNO73) définies au tableau 3.1 (section 3.2). La figure 4.2 montre que les courbes
granulométriques de ces mélanges sont trés proches; les valeurs de Dy varient de 8,13x10° mm &
9,27x10° mm (voir tableau 4.1). Les résidus MO et MNO présentent une différence
granulométrique importante. Cela n’est pas anormal pour un site d’entreposage ayant recu des

résidus de diverses sources et qui présente donc de grandes hétérogénéités (Pabst, 2011).

Pour la série 2 (MNOfin, MNOmoy, MNOgros, tableau 4.1), les échantillons ont été obtenus par
séparation granulométriques du résidu MNO par voie humide avec les tamis de taille 45 pm et
75 um ; les courbes granulométriques et les parametres correspondants sont alors différents. La
figure 4.3 montre la répartition des classes granulométriques pour MNOfin (particules de taille
inférieure a 45 pum), MNOmoy (particules comprises entre 45 um et 75 um) et MNOgros
(particule de taille supérieure a 75 pum). On remarque que les bornes granulométriques
recherchées ici (i.e. < 45um ; 45 um <x <75 um ; > 75 um) ne sont pas totalement respectées
(i.e. MNOmoy n’est pas composé uniquement de particules comprises entre 45 um et 75 um ,
voir fig. 4.3). Cela est surtout li¢ a I’agglomération de particules fines sur les particules plus
grossiéres. Ce phénomeéne, aussi décrit par Nicholson (1994), est discuté dans la section 5.4.
Néanmoins, ces trois échantillons présentent des caractéristiques granulométriques bien distinctes
(conformément a 1’objectif visé). On note la présence relativement abondante de particules trés
fines (environ 65% inférieure a 45 pum) dans la fraction MNOmoy. On remarque aussi la présence
de ces particules trés fines (14% inférieure a 45 um) et fines (20% comprise entre 45 um et 75
pm) dans la fraction MNOgros. Des particules fines (environ 20% compris entre 45 um et 75
pm) se retrouvent dans la fraction MNOfin. Les trois résidus de la série 2 montrent des valeurs de

Dy, variant de 4,43x10°° mm a5,00x10"2 mm.



53

100 | i — R
90
80

60
50 /

/ g VINO

Passant (%)

40 ‘ e=fl== Goldex

30 = MO
20

10

0,001 0,01 0,1 1 10

Diameétre (mm)

Figure 4.1 : Courbes granulométriques des échantillons de résidus Manitou non oxydé (MNO),
Manitou oxydé (MO) et Goldex (tableau 4.1)
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Figure 4.2 : Courbes granulométriques des mélanges de la série 1 (i.e. MNO28, MNOS50,
MNO?73 ; tableau 4.1) utilisés pour évaluer 1’effet de la teneur en pyrite.
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Figure 4.3 : Courbes granulométriqgues des mélanges de résidus de la série 2 (MNOfin,
MNOmoy, MNOgros ;tableau 4.1) utilisés pour évaluer I’effet du diamétre équivalent.
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Figure 4.4 : Courbes granulométriques des mélanges de résidus de la série 3 (MNOfin égalisé,

MNOmoy égalisé, MNOgros ; tableau 4.1) utilisés pour évaluer I’effet du diametre équivalent.
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Figure 4.5 : Courbes granulométriques des mélanges de résidus de la série 4 (MNOfin Gxfin,

MNOfin Gxmoy, MNOfin Gxgros ; tableau 4.1) utilisés pour évaluer I’effet du diametre

équivalent.

Tableau 4.1 : Principales caractéristiques granulométriques des résidus et des mélanges (séries 1

a4)
Echantillons (r:i:]) (rgism) (r::]) (rz(:]) C. | ¢ | Dy(mm) Claszlggztlon

MNO 0,0032 | 0,0099 | 0,0215 | 0,0283 | 8,8 | 1,1 |6,75x10° ML
Résidus MO 0,0061 | 0,0366 | 0,1329 | 0,1870 | 30,6 | 1,2 | 1,67x10? SM
Gx 0,0034 | 0,0123 | 0,0295 | 0,0429 [ 12,7 1,1 [7,71x10° ML
MNO 28 | 0,0040 | 0,0154 | 0,0415 | 0,0554 | 14,0| 1,1 | 9,27x10° ML
série1| MNOS50 | 0,0035 | 0,0135 | 0,0321 | 0,0466 | 13,3 | 1,1 |8,13x10° ML
MNO73 | 0,0038 | 0,0127 | 0,0345 | 0,0484 [ 12,7 0,9 [8,73x10° ML
MNO fin | 0,0023 | 0,0056 | 0,0109 | 0,0141 | 6,1 | 1,0 |4,43x10° ML
série2 | MNOmoy | 0,0233 | 0,0325 | 0,0401 | 0,0444 | 1,9 | 1,0 [3,09x10? ML
MNOgros | 0,0270 | 0,0720 | 0,1191 | 0,1444 | 5,3 | 1,3 |5,00x10? SM
MNOfin égalisé | 0,0019 | 0,0053 | 0,0105 | 0,0138 | 7,3 | 1,1 |3,81x10° ML
serie 3 Mé'::lggy 0,0243 | 0,0338 | 0,0417 | 0,0462 | 1,9 | 1,0 |3,23x10? ML
MNOfin Gxfin | 0,0018 | 0,0053 | 0,0101 | 0,0135 | 7,4 | 1,1 | 3,68x10° ML
série 4 | MNOfin Gxmoy | 0,0039 | 0,0140 | 0,0277 | 0,0348 | 9,0 | 1,5 [8,17x10° ML
MNOfin Gxgros | 0,0048 | 0,0179 | 0,0611 | 0,0950 | 20,0| 0,7 [1,20x10? ML
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La série 3 comporte des fractions de MNO égalisées (pour des teneurs en pyrite similaires, voir
tableau 4.13 a la section 4.3.2) obtenues par le mélange des fractions du résidu MNO avec les
fractions de méme taille du résidu Gx (i.e. : MNOmoy avec Gxmoy), comme défini dans tableau
3.1. Tout comme pour la série 2, on remarque que les bornes granulométriques initialement
visées (i.e. <45 pm ;45 um <x <75 pm ; > 75 um) ne sont pas respectées (i.e. MNOmoy égalisé
n’est pas composé uniquement de particules comprises entre 45 um et 75 pm , voir fig. 4.4). Tel
que mentionné plus haut, ceci serait dii principalement a 1’agglomération de particules fines sur
les particules plus grossieres (voir section 5.4). On note que la proportion de particules fines entre
45 um et 75 um est de 10% environ dans MNOfin égalisé. Les valeurs de Dy varient de 3,81x10°
¥ mm & 5,00x10? mm. L’¢évaluation de la surface spécifique et de la minéralogie est toutefois
nécessaire pour conclure sur I’atteinte des objectifs visés pour ces mélanges (i.e. obtenir trois
mélanges avec des teneurs en pyrite similaires et des granulométries différentes comme défini

dans la section 3.2) ; ces informations sont présentées plus loin.

La série 4 a été obtenue en mélangeant dans les mémes proportions la fraction trés fine (< 45 um)
du résidu MNO et les différentes portions du résidu Gx (i.e. : 50% MNOfin et 50% des résidus tel
Gxmaoy). Les caractéristiques de ces mélanges varient de facon notable. Par exemple, les valeurs
de Cy sont comprises entre 7,4 et 20, C varie entre 0,7 et 1,5, la valeur de Dy est entre 3,68x107
mm et 1,20x10 mm. L’investigation minéralogique est nécessaire pour conclure sur atteinte
des objectifs visés par les mélanges de la série 4 (i.e. obtenir trois échantillons avec la méme
composition minéralogique et des granulométries différentes, comme défini dans la section 3.2 ;

ces informations sont aussi présentées plus loin.

Rappelons que la série 5 (non présentée ici) est composée d’échantillons de MNO et MO a
différents degrés de saturation S; ; ils ont donc les mémes caractéristiques granulométriques que
les résidus MO et MNO.

Surface spécifique

Les surfaces speécifiques des résidus et melanges ont été évaluées a partir des parametres
granulométriques, selon trois approches décrites par Peregoedova (2012) ; elles sont présentées
dans la section 2.3.4 — voir équations 2.53 a 2.57 (pour les méthodes de Chapuis et Légaré, 1992,

qui sert ici de référence, et selon le modele MK présenté par Aubertin et al., 2003 (éq. 2.56) et le
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modéle KCM présenté par Mbonimpa et al., 2002 (ég. 2.57) ; un coefficient de forme o = 6
(sphéres) a été utilisé ici pour ces 3 modeles.

Les résultats sont présentés dans le tableau 4.2. On remarque une différence notable entre la
valeur de S; calculée selon 1’approche de Chapuis et Légaré (1992) pour les résidus MNO et Gx
(312-337 m?kg) et celle du résidu MO (204 m?kg). Cela s’explique par la différence

granulométrique, précédemment observee.

Les échantillons de la série 1 ont des Ss comparables (valeurs comprises entre 279 et 308 m%/kg
selon I’approche de Chapuis et Légaré, 1992), ce qui correspond a 1’un des objectifs visés, afin

d’évaluer specifiquement ’effet de la teneur en pyrite.

Pour la série 2, on note des valeurs de 452 m?/kg pour MNOfin, 135 m%/kg pour MNOgros et 120
m?/kg pour MNOmoy (selon la méthode Chapuis et Légaré 1992). La tendance concorde avec les
observations granulométriques; la présence de particules fines dans I’échantillon MNOgros

augmente la surface spécifique.

Tableau 4.2 : Valeurs des surfaces spécifiques Sg des divers résidus et mélanges, calculées selon

les modeles décrits a la section 2.3.4, pour un coefficient de forme a = 6

Ss (m%/kg)
. Modele MK Modele KCM
Echantillons ,ChaF,)UIS et (Aubertin et al., (Mbonimpa et
Légaré (1992)
éq. 2.54 et 2.55 2003) al. 2002)
€q. 2.56 eq. 2.57

MNO 312 287 420

Résidus MO 204 129 199

GXx 337 282 423

MNO 28 279 225 340

Série 1 MNO 50 308 254 382

MNO 73 284 229 344

MNOfin 452 433 614

Série 2 MNOmoy 120 63 75

MNOgros 135 41 57

o MNOfin égalisé 518 528 762
Série 3

MNOmoy égalisé 90 62 74

MNOfin Gxfin 537 558 806

Série 4 MNOfin Gxmoy 276 251 368

MNOfin Gxgros 225 172 264
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Les mélanges de la série 3 (fractions MNOfin égalisé, MNOmoy égalisé) montrent des résultats
concordant avec ceux de la série 2. Pour la fraction fine, la valeur de la surface spécifique est plus
élevée (518 m?/kg pour MNOfin égalisé contre 452 m?/kg pour MNOfin, selon 1’approche de
Chapuis et Légaré, 1992). Pour la fraction moyenne, c’est 'inverse (90 m?/kg pour MNOmoy

égalisé contre 120 m*/kg pour MNOmoy).

La série 4 (mélanges entre MNOfin et diverses classes granulométriques de Gx) montre une
diminution progressive de la valeur de la surface spécifique (selon I’approche de Chapuis et
Légaré 1992) lorsque la taille des grains augmente. On obtient une valeur de 537 m?/kg pour le
mélange MNOfin-Gxfin, une valeur de 276 m%/kg pour le mélange MNOfin-Gxmoy et une valeur
de 225 m?/kg pour le mélange MNOfin-Gxgros.

En comparant les 3 approches pour évaluer la surface spécifique (pour un méme coefficient de
forme a = 6), on remarque que le modele MK engendre généralement les valeurs de Ss les plus
faibles et KCM méne a des valeurs plus élevées. Par exemple, Ss = 287 m?/kg pour I’échantillon
MNO, 312 m%kg selon I’approche de Chapuis et Légaré (1992) et 420 m?/kg avec le modéle
KCM (tableau 4.2). C’est aussi le cas pour les échantillons ayant les granulométries les plus
fines; par exemple, pour MNOfin, MNOfin égalisé et MNOfin Gxfin; le modéle KCM donne des
valeurs de S plus élevées que les deux autres approches (i.e. : 762 m%kg pour I’échantillon
MNOfin égalisé contre 518 m?/kg selon I’approche de Chapuis et Légaré (1992) et 528 m%/kg

avec le modele MK; voir tableau 4.2).

La figure 4.6 compare les valeurs de Ss obtenues selon I’approche de Chapuis et Légaré a celles
obtenues selon les modéles MK et KCM (pour un coefficient de forme o = 6). On voit d’apres ce
graphique et les équations des courbes de tendances linéaires que la méthode de Chapuis et
Légaré donne souvent des résultats plus proches de la méthode MK que de la méthode KCM
(Ss(Chapuis et Légaré) ~ Ssmk) ~ 3/4 Ssemy). Rappelons toutefois ici que les auteurs de ces deux

modeles ont plutdt utilisé un coefficient de forme a = 10 dans les applications prédictives.
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Figure 4.6 : Valeurs des Surfaces spécifiques Ss évaluées selon 1’approche de Chapuis et Légaré

(1992) et par les méthodes MK et KCM, pour un coefficient de forme o = 6 (voir tableau 4.2).

4.1.2 Densité relative des grains solides

Les résultats des mesures de la densité relative des grains D, sont présentés dans le tableau 4.3 et
a la figure 4.7. On y montre les résultats de la caractérisation pour chaque échantillon au départ,

et les résultats post-essais de consommation d’oxygene.

Les valeurs de D, sont cohérentes avec la minéralogie. Les résidus MO et Gx montrent des
concentrations plus faibles en métaux (surtout le fer), ce qui engendre une densité proche des sols
naturels (entre 2,6 et 2,8). Le résidu MNO comporte une assez forte proportion de pyrite, ce qui
augmente sa densité (D, ~ 3,1). Cette valeur est typique des résidus sulfureux (D, compris entre
2,9 et 4,5 selon Bussiére, 2007).

Pour la série 1 (mélanges MNO28 a MNO73), le tableau 4.3 montre une évolution logique des
valeurs de D, avec le pourcentage de résidus sulfureux MNO. Les densités sont ainsi comprises

entre les valeurs obtenues pour les résidus MNO (D, ~ 3,1) et Gx (D, ~ 2,75).
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Pour la série 2 (MNOfin, MNOmoy, MNOgros), on observe une décroissance de la densité des
grains solides lorsque la taille des grains augmente (D, va de 3,134 a 2,961). La fraction plus
grossiére serait donc moins dense. Comme la valeur de D est liée a la teneur en pyrite, le résidu
MNOgros pourrait contenir moins de pyrite. A noter qu’une analyse unique réalisée a I’'UQAT
sur MNOfin a donné une valeur beaucoup plus faible que celle obtenue lors des essais a
Polytechnique (2,628 a ’'UQAT vs 3,134), ce qui a soulevé des questions sur la validité de cette
valeur. Trois autres mesures ont eté réalisées plus tard en décembre 2015 afin de comparer les
valeurs obtenues par les deux laboratoires; elles ont montrés des résultats similaires (tableau 4.4).
La valeur de densité D, de 2.628 pour le mélange MNOfin est donc probablement liée a une non-
représentativité de 1’échantillon testé; elle n’a donc pas été prise en compte dans la suite.

Tableau 4.3 : Valeurs de la densité relative des grains solides (D) des divers résidus et mélanges

D,
Echantillons Avant essai (Poly) post essai (UQAT)
moyenne [min-max] (mesure unique)
MNO Juin 3,111 [3,083-3,144] 2,984
Résidus MO 2,784 [2,764-2,806]
Gx 2,757 [2,744-2,770]
MNO28 2,875 [2,854-2,903] 2,805
Série 1 MNOS50 2,907 [2,900-2,913] 2,860
MNOQO73 3,003 [2,990-3,029] 2,899
MNOfin 3,134 [3,127-3,142] 3,132
Série 2 MNOmoy 3,092 [3,064-3,122] 2,877
MNOgros 2,961 [2,949-2,968]
Série 3 MNOfin égalisé 2,983 [2,962-3,007] 2,946
MNOmoy égalisé 2,996 [2,968-3,025]
MNOfin Gxfin 2,922 [2,896-2,950]
Série 4 MNOfin Gxmoy 2,932 [2,912-2,951]
MNOfin Gxgros 2,900 [2,894-2,913]
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Tableau 4.4 : Valeurs de la densité relative des grains solides (Dy) des résidus MO, MNO et du

mélange MNOfin mesurées en décembre 2015.

. D
Echantillons -
Poly UQAT
MNO 3,074 3,031
MO 2,756 2,719
MNOfin 3,088 3,095
3,3
3,2
3,1
== ggalité
_ ® MNO28
@©
a 29 A MNO50
A 9
é 238 P X MNO73
a X MNOfin
2,7
® MNOmoy
2,6 MNOfin égalisé
2,5
2,5 2,6 2,7 2,8 2,9 3,0 3,1 3,2 3,3
D, avant essai

Figure 4.7 : Comparaison des valeurs de la densité relative des grains solides (D;) avant et apres

les essais de consommation d’oxygéene sur les divers résidus et mélanges (voir détails au tableau

4.3).

Les résultats obtenus sur les échantillons de la série 3 (MNOfin égalisé, MNOmoy égalise,

MNOgros) montrent des valeurs de D, comparables (entre 2,961 et 2,983). La minéralogie

(décrite plus loin dans ce chapitre) montre aussi des teneurs en pyrite semblables.

Les mélanges de la série 4 entre MNOfin et les différentes parties granulométriques de Gx

montrent également des valeurs de D, assez comparables (de 2,900 a 2,932), tout comme la

minéralogie (décrite plus loin).
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On voir a la figure 4.7 que les mesures de D, avant et apreés les essais de consommation semblent
montrer une certaine tendance a la baisse (relativement faible) des valeurs de D, excepté pour le
résidu MNOfin. Cette baisse pourrait étre la conséquence de la consommation d’oxygéne
(oxydation) qui entrainerait une diminution de la teneur en pyrite. Cet aspect sera discuté plus

loin (au chapitre 5)

4.1.3 Essai de compactage

Le tableau 4.5 présente les résultats des essais de compactage selon la méthode Proctor modifié
(ASTM D1557-12, 2012) sur les résidus MNO et Gx. Les teneurs en eau Wy et indice des vides
eopt SONt distincts mais la masse volumique (densité) séche maximale ps et le degré de saturation
S, optimal sont comparables (voir détails a I’annexe A). Les valeurs de wqy €t pg sont typiques
des valeurs retrouvees dans la littérature (wop: compris entre 10 et 20% ; pq compris entre 1488 et
2049 kg.m™ ; Bussiére, 2007).

Tableau 4.5 : Résumé des résultats de ’essai de compactage sur deux résidus miniers.

Echantillons €opt () Wopt (%) S; (%) pa (kg.m™)
MNO 0,65 15,2 72,7 1882
Gx 0,49 13,4 76,1 1856

4.2 Caractérisation hydrogeologique

Cette section présente les résultats des essais de perméabilité réalisés en cellules triaxiales et les
mesures de rétention d’eau en cellules TEMPE. Ces essais ont été menés uniquement sur les
résidus MNO et Gx, utilisés pour les mélanges. On compare aussi les résultats expérimentaux
avec ceux obtenus des modeles prédictifs pour la conductivité hydraulique saturée (i.e. : modele
KCM, de Mbonimpa et al.,2002 et modele KC, de Chapuis et Aubertin, 2003 ; voir section 2.2.1)
et la CRE (modéle MK, de Aubertin et al., 2003 ; voir section 2.2.3).

4.2.1 Conductivité hydraulique saturée

Les résultats des essais de perméabilité a charge variable en cellules triaxiales sont résumés dans
le tableau 4.6 (voir aussi annexe B) ainsi que sur les figures 4.8 et 4.9. Ces résultats sont
comparés avec ceux prédits par les modéles KC et KCM. Deux essais par échantillon ont été
effectués sur la méme éprouvette. A noter que le degré de saturation S; atteint lors de la
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préparation des éprouvettes pour 1’échantillon Gx est un peu faible (S; de 91.4%, tableau 4.6),

mais aucune correction n’a été apportée ici.

Les valeurs de conductivité hydraulique saturée obtenues expérimentalement pour chacun des
résidus sont comparables (3,56x107 et 3,30x10”° cm.s™ pour MNO ; 1,17x10* et 1,11x10™ cm.s”
! pour Gx). Ces résultats sont typiques des valeurs de ks de résidus miniers rapportées dans la
littérature (valeurs de ks comprises entre 7x107 et 4x10™ cm.s™ pour des valeurs de e comprises
entre 0,61 et 1,70, selon Bussiere, 2007).

Les figures 4.8 et 4.9 comparent les valeurs de ks obtenues lors des essais triaxiaux et celles
prédites par les modeles KC (Aubertin et al., 2003) et KCM (Mbonimpa et al., 2002) (aussi
présentées au tableau 4.6). Ces modeles prédictifs fournissent une estimation réaliste de la
conductivité hydraulique saturée, compte tenu de la précision de ces essais. Le résidu Gx aurait
une conductivité hydraulique plus proche du modéle KC, tandis que le résidu MNO se rapproche
plus de KCM.

Tableau 4.6 : Résultats des essais triaxiaux sur les résidus MNO et Gx

ke €Xpérimentaux (cm.s™) Kt prédit (cm.s™)
Echantillon| e |, (%) Moyenne de 10 mesures | Moyenne de 10 mesures
[min-max] [min-max] KCM KC
Essai 1 Essai 2
3,56x107 3,30x10” " 4
MNO 10,881 100 | 1) 10x10°—3,89x10°] | [2,45x10°—3,47x10%] | 02107 |1,23x10
1,17x10" 1,11x10"

Gx 0,82 91,4 5,32x10° | 1,07x10™

[1,08x10™- 1,18x10™] [1,08x10™- 1,18x10™]
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Figure 4.8 : Valeurs de ksx mesurée (moyenne) et obtenues des modéles prédictifs KC et KCM
pour le résidu Gx, en fonction de I’indice des vides e.
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Figure 4.9 : Valeurs de ks mesurée (moyenne) et obtenues des modeles prédictifs KC et KCM
pour le résidu MNO, en fonction de I’indice des vides e.
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4.2.2 Courbes de rétention d’eau

Les courbes de rétention d’eau, CRE, ont été obtenues expérimentalement par des essais en
cellules TEMPE (décrits a la section 3.3.2 ; voir aussi Gosselin, 2007 ; Ouangrawa, 2007 ; Pabst,
2011) . Nous avons lissé les valeurs mesurées de la teneur en eau volumique 8,, (ou TEV) et du
degré de saturation S, , en fonction de la succion v, selon une fonction fournie par le logiciel
RETC (van Genuchten et al., 1991), basée sur le modele de van Genuchten (1980) (éqg. 2.25 et
2.26 avec m,g=1-1/n,c). La teneur en eau volumique & saturation (0s, €q. 2.26) est égale a la
porosité (n). Les paramétres de ce modele de la CRE sont présentés dans le tableau 4.7. Le
tableau 4.8 présente les valeurs des pressions d’entrée d’air, AEV (ou ¥,), calculées avec le
modele MK (Aubertin et al., 2003, éq. 2.35) et estimeés avec la méthode des tangentes appliquée

a la courbe lissée par RETC et celle estimée par le modele MK.

Pour le résidu MNO, les différentes valeurs sont comparables. La courbe obtenue de RETC pour
le résidu Gx tend a sous-estimer la valeur de I’AEV en raison d’un manque de données
expérimentales a faible succion (i.e. incréments de pression de gaz trop grands; tableau 4.8). Les
valeurs de de W, sont comparables aux valeurs typiques des résidus miniers de mines en roches
dures (¥, compris entre 9,81 et 68,67 kPa ; selon Bussiéere, 2007)

Les figures 4.10 et 4.11 présentent les courbes expérimentales avec le lissage par le code RETC,
et celles prédites par le modéle MK (Aubertin et al., 2003). Le modele prédictif MK représente
relativement bien les CRE des deux résidus miniers, surtout pour MNO. Le modele van

Genuchten lissé par RETC suit bien les points expérimentaux.

Tableau 4.7 : Paramétres calculés par le logiciel RETC pour établir les CRE lissées des résidus
Gx et MNO, a partir des données expérimentales et le modele van Genuchten (1980) (éq. 2.25 et
2.26)

B, =n Ay Ny My
Gx 0,40 3,536 1,237 0,191
MNO 0,49 0,077 1,585 0,369




66

Tableau 4.8 : Valeurs des AEV mesurées et estimées avec la méthode des tangentes et prédite par

le modele MK.
¥, mesuré ¥, mesuré
Résidus Tangeante CRE | Tangeante courbe a prec(i:(tp(ae)q 35)
MK (kPa) RETC (kPa)
Gx 20 1 26
MNO 20 45 22
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Figure 4.10 : Valeurs expérimentales de la TEV en fonction de la succion vy, CRE lissée (RETC)

et prédite (MK) pour le résidu Gx
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Figure 4.11 : Valeurs expérimentales de la TEV en fonction de la succion vy, CRE lissée (RETC)
et prédite (MK) pour le résidu MNO

4.3 Caracterisation géochimique et minéralogique

Les résultats expérimentaux de la caractérisation géochimique et minéralogique sont présentés
dans cette section. Ces résultats ont permis d’évaluer certains mélanges en fonction des
conditions visées. Un autre objectif était de comparer les teneurs en soufre et en pyrite avant et

apres des essais de consommation.

4.3.1 Teneur en soufre et en carbone

Le tableau 4.9 présente I’ensemble des résultats des analyses a la fournaise LECO, réalisees au
laboratoire de géochimie de Polytechnique Montréal, sur des petits échantillons (résidus et
mélanges) prélevés avant et aprés les essais de consommation d’oxygéne. Rappelons que ces
analyses sont réalisées sur quelques grammes de résidus, ce qui peut limiter la représentativité.
La plupart des mesures ont donc éte faites en triplicata. Les resultats présentes ici sont les valeurs
moyennes mesurées avec les bornes inférieure et supérieure qui illustrent I’hétérogénéité (voir

détails a I’annexe C).
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Les teneurs en carbone (%C) sont relativement faibles pour tous les échantillons (i.e. 0.34% a
0.90 %) ; le résidu MO en contient le moins (0.06%).

Les échantillons des résidus MNO et MO présentent des teneurs en soufre trés différentes en
raison (possiblement) de leur état d’oxydation. L’échantillon MNO montre une valeur de teneur

en soufre de prés de 11%, tandis que 1’échantillon pré-oxydé MO présente une valeur de 1.31%.

Les échantillons MNO28, MNO50 et MNO73 (série 1) montrent une augmentation progressive
de la teneur en soufre (de 2.69 a 9.17%), ce qui concorde avec 1’augmentation de la proportion de
résidus MNO.

La série 2 met en évidence le fait que plus I’échantillon MNO est fin, plus la teneur en soufre est
grande (teneur allant de 8.75% a 14.40%).

Les échantillons MNOfin égalisé et MNOmoy égalisé de la série 3 montrent des teneurs en soufre
comparables a celle de I’échantillon MNOgros (7.09% pour MNOfin égalisé ; 8.65% pour
MNOmMmoy égalisé et 8,75% pour MNOgros). C’était 1’objectif Visé.

La série 4 (MNOfin-Gxfin, MNOfin-Gxmoy et MNOfin-Gxgros) montre des teneurs en soufre
comparables (5.41%, 6.01%, 4.92%), compte tenu de la fourchette d’incertitude.

La figure 4.12 présente graphiquement la teneur en soufre (%S) mesurée avant et apres les essais
de consommation de 1’oxygene. Ces résultats ne montrent par une évolution claire de la teneur en
soufre. Néanmoins, quelques échantillons montrent une certaine diminution ; les valeurs passent
de 14.40% a 13.07% pour MNOfin, de 12.20% a 9.60% pour MNOmoy et de 9.17% a 8.31%
pour MNQO73.

Les résultats montrent, en général, une légére tendance a la hausse pour les valeurs de teneurs en
carbone (%C) aprés les essais de consommation d’oxygeéne, sauf pour MNO50, qui conserve la
méme valeur (0.50%) et MNOfin égalisé qui voit sa teneur en carbone diminuer un peu (de
0.72% a 0.68%).
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Tableau 4.9 : Résultats des analyses LECO avant et aprés les essais de consommation d’oxygéne

Echantillons

Soufre (% massique)

Carbone (% massique)

avant essai
Moyenne [min-max]

apres essai
Moyenne [min-max]

avant essai
Moyenne [min-
max]

apres essai
Moyenne [min-
max]|

Résidus

MNO

10,98 [9,65 - 12,10]

11,67 [10,40 - 13,40]

0,44 [0,44 - 0,45]

0,50 [0,40 - 0,65]

MO

1,31[1,25-1,39]

0,06 [0,06 - 0,06]

Gx

0,20 [0,19 - 0,21]

0,21 (0,21 -0,21]

0,90 [0,90 - 0,91]

1,07 [1,05 - 1,10]

Série 1

MNO28

2,69 [2,52 - 2,85]

3,40 (2,78 - 3,88]

0,70[0,57 - 0,80]

1,03 [0,80 - 1,27]

MNO50

5,97 [5,59 - 6,53]

5,54 [4,88 - 6,64]

0,70 [0,64 - 0,83]

0,70 [0,58 - 0,87]

MNO73

9,17 [8,55 - 9,73]

8,31 (7,85 -9,04]

0,61[0,52-0,77]

0,71 [0,50 - 1,02]

Série 2

MNOfin

14,40 [14,10 - 14,70]

13,07 [12,2 - 13,90]

0,43 0,37 - 0,50]

0,50 [0,47 - 0,54]

MNOmoy

12,20 [12,10 - 12,30]

9,60 [8,31 - 10,30]

0,48 (0,47 -0,51]

0,55 [0,41-0,73]

MNOgros

8,75 (7,92 -9,81]

0,34 [0,30-0,37]

Série 3

MNOfin
égalisé

7,09 [6,56 - 8,79]

7,80 [7,50 - 8,04]

0,72 [0,68 - 0,76]

0,68 [0,67 - 0,70]

MNOmoy
égalisé

8,65[8,44 - 8,79]

0,66 [0,63 - 0,71]

Série 4

MNOfin
Gxfin

5,41 [5,40 - 5,42]

0,76 [0,76 - 0,78]

MNOfin
Gxmoy

6,01 [5,92 - 6,06]

0,66 [0,65 - 0,67]

MNOfin
Gxgros

4,92 [4,78 - 5,14]

0,51 [0,50-0,52]
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Figure 4.12 : Teneurs en soufre avant et apres les essais de consommation de 1’oxygéne (mesures

a la fournaise LECO; voir tableau 4.9)

4.3.2 Minéralogie

Les tableaux 4.10 a 4.14 presentent les résultats des analyses par diffraction des rayons X (DRX,
réalisés a I’'UQAT) sur les différents résidus et mélanges. Certains échantillons ont fait I’objet de
réplicas (i.e. quatre réplicas pour MNO, deux réplicas pour MNO28, MNO50, MNO73, MNOfin
et MNOmoy). Les valeurs présentées sont des moyennes des résultats obtenus (voir détails a

I’annexe D).

La minéralogie des résidus MNO et MO (tableau 4.10) comprend essentiellement du quartz, ainsi
que de la muscovite, chlorite, pyrite, et labradorite. La teneur en pyrite est presque nulle pour le
résidu MO. Le résidu MNO contient aussi de la sphalérite. L’échantillon de résidu Gx se

compose majoritairement de quartz, calcite, muscovite et albite.
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Tableau 4.10 : Minéralogie quantitative (% massique) selon les résultats des mesures au DRX
pour les résidus MNO, MO et Gx

MNO MO Gx
Quartz 35,9 64,5 22,8
Biotite Mica 0,1 0,4 <L.D.
Calcite <L.D. <L.D. 7,0
Muscovite 29,1 24,7 8,5
Chlorite 7,0 7,2 0,9
Labradorite 4,7 2,6 <L.D.
Albite 0,9 <L.D. 56,4
Pyrite 16,6 0,7 <L.D.
Gypse 1,7 <L.D. <L.D.
Sidérite 0,3 <L.D. <L.D.
Sphalérite 1,1 <L.D. <L.D.
Brookite 1,3 <L.D. <L.D.
Ankérite 1,0 <L.D. 1,0
Actinolite <L.D. <L.D. 1,0
Microcline intermédiaire 0,4 <L.D. 2,4
Total 100,0 100,0 100,0

Les échantillons de la série 1 (MNO28, MNO50, MNO73, tableau 4.11) présentent des
caractéristiques minéralogiques cohérentes aux mélanges. Les quantités de quartz, muscovite et
pyrite augmentent progressivement de MNO28 & MNO73. Les quantités de calcite et d’albite
diminuent progressivement de MNO28 a MNO73. La quantité de chlorite est comparable dans
chaque échantillon. On note la présence de minéraux qui n’étaient pas présent dans les résidus
MNO et Goldex (i.e. magnétite, épidote, aégirine, ankérite ; tableau 4.10 a comparer au tableau
4.11). On observe également I’absence de brookite et de sidérite. La précision (plage de

variation) de ces mesures, qui est discutée a la section 5.3.1, pourrait expliquer ces observations.

Les résidus MNOfin, MNOmoy, et MNOgros (série 2, tableau 4.12) ont une composition
mineralogique comparable a celle du résidu MNO d’origine. On y retrouve du quartz, ainsi que
de la muscovite, chlorite, pyrite, labradorite et sphalérite. On remarque aussi la présence de
basanite dans la fraction grossiere. La pyrite n’est pas répartie de maniere égale dans chaque

fraction ; elle est plus abondante dans la partie fine, et la proportion diminue progressivement
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avec I’augmentation de la taille granulométrique (18.6% pour MNOfin, 14.3% pour MNOmoy et
10.3% pour MNOQgros).

Tableau 4.11 : Minéralogie quantitative (% massique) selon les résultats des mesures au DRX
pour les échantillons MNO28, MNO50, MNO73 (série 1)

MNO28 MNOS50 MNO73

Quartz 26,1 29,4 33,6
Calcite 5,0 4,0 2,6
Muscovite 8,2 10,5 14,1
Chlorite 6,2 5,8 5,6
Labradorite 4,0 4,8 6,7
Albite 36,2 27,0 14,1
Pyrite 5,5 9,2 14,0
Gypse 0,5 1,0 1,6
Magnetite 0,5 0,4 0,6
Anhydrite 0,2 0,0 0,0
Epidote 1,9 1,9 1,5
Aegirine 2,2 2,7 2,8
Ankérite 1,3 1,2 1,2
Actinolite 0,5 0,4 0,6
Microcline intermédiaire 1,7 1,7 1,0

Total 100,0 100,0 100,0

Tableau 4.12 : Minéralogie quantitative (% massique) selon les résultats des mesures au DRX
pour les échantillons MNOfin, MNOmoy, MNOgros (série 2)

MNOfin MNOmoyen MNOgros

Quartz 32,8 43,6 41,7
Muscovite 26,6 18,6 21,6
Chlorite 10,1 10,9 11,8
Labradorite 7,5 7,2 3,9
Pyrite 18,6 14,3 10,3

Gypse 0,3 <L.D. <L.D.
Sphalérite 1,8 1,9 1,2
Ankérite 2,2 3,6 2,1
Basanite <L.D. <L.D. 7,5

Total 100,0 100,0 100,0
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Tableau 4.13 : Minéralogie quantitative (% massique) selon les résultats des mesures au DRX
pour les échantillons MNOfin égalisé, MNOmoy égalisé (série 3)

MNOfin égalisé MNOmoy égalisé

Quartz 32,1 43,6
Calcite 4,5 3,4
Muscovite 0,2 0,2
Chlorite 7,0 6,9
Albite 29,4 23,1
Pyrite 10,9 10,6

Magnetite 2,8 <L.D.

Sidérite 0,9 <L.D.
Sphalérite 1,1 1,2
Ankérite 1,6 2,4
Actinolite 3,0 2,9
Microcline intermédiaire 6,5 5,9

Total 100,0 100,0

Tableau 4.14 Minéralogie quantitative (% massique) selon les résultats des mesures au DRX pour
les échantillons MNOfin-Gxfin, MNOfin-Gxmoy, MNOfin-Gxgros (série 4)

MNOfin Gxfin MNOfin Gxmoy MNOfin Gxgros

Quartz 25,9 30,1 26,8
Calcite 6,1 4,4 3,0
Muscovite 10,3 10,0 9,4
Chlorite 13,3 11,2 10,6
Albite 35,4 34,3 41,4
Pyrite 6,7 7,4 6,2
Sphalérite 0,5 0,8 0,8
Ankérite 2,0 1,8 1,9

Total 100,0 100,0 100,0

Pour la série 3, les échantillons des résidus MNOfin et MNOmoy ont été mélangés avec des
fractions (de méme granulométrie) du résidu Gx (MNOfin avec Gxfin, MNOmoy avec Gxmoy)

pour egaliser les teneurs en pyrite et s’approcher de celle de 1’échantillon MNOgros. Les



74

fractions égalisées du résidu MNO (série 3, tableau 4.13) comportent donc des minéraux présents
dans les résidus Gx et MNO (i.e. : quartz, muscovite, chlorite, pyrite, calcite, albite). Leur teneur
en pyrite (C,) est comparable (10.6% pour MNOmoy égalisé et 10.9% pour MNOfin égalise) et

proche de celle visee, correspondant au résidu MNOgros (C, = 10.3%).

Les mélanges de la série 4 entre la fraction fine du résidu MNO et les différentes fractions du
résidu Gx (MNOfin-Gxfin, MNOfin-Gxmoy, MNOfin-Gxgros ; tableau 4.14) se composent
également de minéraux présents dans les résidus d’origine (quartz, chlorite, muscovite, pyrite,
albite, sphalerite, calcite). Les teneurs en pyrite (Cp) sont relativement proches (6.7% pour
MNOfin-Gxfin, 7.4% pour MNOfin-Gxmoy et 6.2% pour MNOfin-Gxgros). Ces échantillons
contiennent 50% de MNOfin. Leur teneur en pyrite aurait di é&tre environ 50% de la teneur en
pyrite de 1’échantillon MNOfin (soit 18,6% / 2 = 9,3%). La précision relative (plage de variation)

des mesures, discutée a la section 5.3.1, pourrait expliquer cette différence.

Le tableau 4.15 et la figure 4.13 présentent les valeurs de la teneur en pyrite C, avant et apres les
essais de consommation d’oxygéne (selon les mesures au DRX).

On observe que les valeurs de C,, aprés les essais de consommation d’oxygene sont plus basses,

excepté pour les échantillons MNOfin et MNOfin égalise.

La figure 4.14 présente les valeurs de teneurs en pyrite (Cp) en fonction des valeurs de teneur en
soufre (%S), avant et apres les essais de consommation d’oxygene. On montre aussi la droite
représentant la teneur en pyrite (FeS,) en fonction de la teneur en soufre total (S) , en supposant

que le soufre n’est présent que sous forme de pyrite ; I’équation correspondante est la suivante :

MFeSZ

Cp=2*%Sx* (41)

S

OU Meesz et Ms sont les masses molaires de la pyrite (120 g.mol™) et du soufre (32,1 g.mol™)

respectivement; 2 est le coefficient steochiométrique du soufre dans la formule chimique de la
pyrite

On remarque qu’il y a proportionnalité entre %S et C,. L’échantillon MNOmoy post-essai
s’¢éloigne toutefois de la tendance générale, avec une teneur en pyrite nettement plus faible
(compte tenu de la valeur de %S). La dispersion des mesures au DRX (tableau 4.15) pour ce cas
est toutefois forte (C, compris entre 4.11% et 9.8%), ce qui pourrait expliquer cette observation.



Tableau 4.15 : Teneurs en pyrite des résidus et mélanges (séries 1 a 4) selon les analyses

avant et aprés les essais de consommation d’oxygéne.
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DRX,

Teneur en pyrite C, (%)
Echantillons avant essai post essai
Moyenne [min-max] Moyenne [min-max]
MNO 16.7 [13,88 - 21.85] 16.37
Résidus MO 0,67
Gx <L.D. <L.D.
MNO28 5,50 [4,98 - 6,02] 4,09 [4,05 - 4,12]
Série 1 MNO50 9,21[8,32-10,09] 6,37 [6,24 - 6,49]
MNQ73 14,04 [12,87 - 15,2] 10,96 [10,9 - 11,02]
MNOfin 18,61 [17,67 - 19,54] 18,60
Série 2 MNOmoy 14,27 6,96 [4,11 -9,8]
MNOgros 10,25
o MNOfin égalisé 10,88 10,40
Série 3 —
MNOmoy égalisé 10,58
MNOfin Gxfin 6,65
Série 4 MNOfin Gxmoy 7,44
MNOfin Gxgros 6,20
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Figure 4.13 : Teneur en pyrite (Cp) des résidus et mélanges avant et aprés les essais de
consommation d’oxygéne (voir tableau 4.15)
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Figure 4.14 : Teneur en pyrite (Cp) et en soufre (%S) des divers résidus et mélanges avant et
apres les essais de consommation d’oxygene (voir tableaux 4.9 et 4.15) ; on montre aussi la droite
représentant la teneur en pyrite en fonction de la teneur en soufre total, en supposant que le soufre

n’est présent que sous forme de pyrite (voir équation 4.1).

4.3.3 Potentiel de génération d’acide

Le tableau 4.16 résume les résultats des analyses statiques menées selon la méthode de Lawrence
et Wang (1997) décrites dans la section 2.1.3.

Les résultats des analyses statiques montrent que les valeurs du potentiel d’acidité PA sont
comprises entre 6 kgCaCOa/t (pour le résidu Gx) et 450 kgCaCOs/t (pour le mélange MNOfin);
les valeurs du potentiel de neutralisation PNC varient de 28 kgCaCOs/t (pour le melange

MNOgros) a 75 kgCaCOs/t (pour le résidu Gx), excepté pour le résidu MO dont le PNC est de 5
kgCaCOslt.

Les résidus MNO et MO présentent une différence notable de la valeur de PA (343 kgCaCOg/t
contre 41 kgCaCOs/t respectivement) ; ceci refléte la différence de teneur en pyrite. Néanmoins,
ils sont tous deux classes comme acidogénes selon la méthode décrite a la section 2.1.3 (i.e.
PNC/PA < 1 et PNC-PA < -20 kgCaCOg/t). Le résidu Gx est classé acidivore selon cette méme
méthode (i.e. PNC/PA > 2.5 et PNC-PA > 20 kgCaCOslt).
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Les échantillons MNO28, MNO50, MNO73 (série 1) montrent une augmentation du potentiel de
génération d’acide de I’échantillon MNO28 (PA = 84 kgCaCOs/t) a MNO73 (PA = 287

kgCaCOs/t), conformément a la proportion de résidus MNO. Ils sont tous acidogeénes.

Tableau 4.16 : Resultats des analyses statiques selon la méthode de Lawrence et Wang (1997)
avec les valeurs de PA, PNC, PNCN et PNC/PA (voir définitions a la section 2.1.3)

Echantillons PA PNC PNCN PNC/PA
MNO 343 37 -307 0,1
Résidus MO 41 5 -36 0,1
Gx 6 75 69 12,0
MNO28 84 58 -26 0,7
Série 1 MNO50 187 58 -128 0,3
MNOQO73 287 51 -236 0,2
MNOfin 450 36 -414 0,1
Série 2 MNOmoy 381 40 -341 0,1
MNOgros 274 28 -245 0,1
Série 3 MNOfin égalisé 222 60 -162 0,3
MNOmoy égalisé 270 55 -215 0,2
MNOfin Gxfin 169 63 -106 0,4
Série 4 MNOfin Gxmoy 188 55 -133 0,3
MNOfin Gxgros 154 43 -111 0,3

Les échantillons MNOfin, MNOmoy, et MNOgros (série 2) montrent une diminution du PA avec
I’augmentation de la taille granulométrique (450 kgCaCOs/t pour MNOfin a 274 kgCaCOs/t pour
MNOgros) ; cela concorde avec les valeurs de C, décrites précédemment. Ils sont tous

acidogenes.

Les échantillons des mélanges de la série 3 montrent des valeurs de PA (222 kgCaCOa/t pour
MNOfin égalisé et 270 kgCaCOs/t pour MNOmoy égalise) proches de 1’échantillon MNOGgros
(PA = 274 kgCaCOslt) ; cela s’explique par les valeurs de C, semblables. Ils sont acidogenes

également.

Les échantillons des melanges de la série 4 (MNOfin-Gxfin, MNOfin-Gxmoy, MNOfin-Gxgros)
présentent des valeurs de PA assez similaires (169 kgCaCOs/t, 188 kgCaCOg/t et 154 kgCaCOsl/t
respectivement), conformes aux teneurs en pyrite C, (précédemment presentées). Ils sont aussi

acidogenes.

La figure 4.15 reproduit la relation décrite a la section 2.1.3 pour la caractérisation du potentiel de

génération d’acide. Un résultat en dessous de la droite PA/PNC < 1 est considéré acidogene.



78

Ceux au-dessus de la droite PA/PNC > 2.5 sont acidivores. La zone entre les deux droites est une
zone d’incertitude, nécessitant des caractérisations (cinétiques) supplémentaires pour la
prédiction (Villeneuve, 2004). La figure montre que I’ensemble des échantillons sont acidogenes,

excepté le résidu Gx.
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Figure 4.15 : Valeurs de PNC et PA des échantillons et relations graphiques pour la
détermination du potentiel de génération de DMA, selon la valeur de PA/PNC (basé sur les

bornes présentées par Villeneuve (2004).

4.4 Essais de diffusion de I’oxygéne

Les essais de diffusion de I’oxygéne ont été menés selon le protocole décrit a la section 3.3.4 .
L’interprétation numérique (avec le logiciel POLLUTE) a été réalisée selon la méthode décrite a
la section 3.3.6 (voir aussi Mbonimpa et al., 2003; Gosselin, 2007). La figure 4.16 présente le
résultat type d’un essai de diffusion d’oxygene sur un échantillon de résidu MNO pour un degré
de saturation S, = 92 %. On observe la décroissance de la concentration de 1’oxygéne mesurée
expérimentalement (et simulée numériquement) dans le réservoir supeérieur, et 1’augmentation de
la concentration en oxygene dans le réservoir inférieur. Lorsque les courbes se rejoignent,
I’équilibre est atteint dans la cellule; la concentration peut néanmoins continuer a baisser sous

I’effet de la consommation de 1’oxygene (lorsque les résidus sont réactifs). La vitesse de diffusion
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est relativement lente pour cet essai et se termine en ~ 17 heures. On voit que les courbes
expérimentales et numériques ajustées (avec POLLUTE) se superposent bien dans ce cas. Les
petites différences peuvent étre dues a divers facteurs, comme I’imprécision des mesures de
dimensions et la concentration initiale de O, dans I’éprouvette (résidu sur sable). L’ensemble des

résultats est présenté en détails a ’annexe E.
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Figure 4.16 : Résultat de I’essai de diffusion de 1’oxygeéne mené sur 1’échantillon MNO avec un
degré de saturation (S;) de 0.92; le graphique montre la décroissance de la concentration en
oxygeéne dans le réservoir supérieur (source) et l’augmentation dans le réservoir inférieur

(récepteur).

Le tableau 4.17 résume 1I’ensemble des caractéristiques et des résultats de ces essais de diffusion.
Les valeurs du coefficient de diffusion D, sont exprimées en m?.an’t
(1 m2an™ = 2,74x10° m2,jr). Les résultats marqués d’un astérisque indiquent les cas ot il y a un
écart tres important (facteur > 10) entre les valeurs du coefficient de diffusion D. prédites selon le
modele de Aachib et al. (2004; voir éq. 2.45) et les celles déduites des mesures (interprétées avec
POLLUTE). Notons ici que pour certains essais (p. ex. échantillons MNO50, MNO 2 et MO 2), il

y a une grande imprécision sur le degré de saturation; cet aspect sera revu plus en détails a la



80

section 5.1. Pour au moins un échantillon (MNO28), 1’écart entre la valeur de D, prédite et
mesurée serait d0 a une mauvaise mise en place du résidu lors de la préparation; dans ce cas, la
vitesse de diffusion est lente malgré la faible teneur en eau (degré de saturation de 23%), ce qui
pourrait signifier une non-uniformité de 1’éprouvette (avec zone d’accumulation d’eau).
Néanmoins, pour la majorité des essais, les valeurs de D, obtenues des résultats expérimentaux et
du modeéle prédictif concordent assez bien. La figure 4.17 montre que les résultats expérimentaux
suivent assez bien le modele prédictif d’Aachib et al. (2004), sauf pour que les 4 résultats

identifiés précédemment.

Tableau 4.17 : Résumé des caractéristiques et résultats des essais de diffusion d’oxygene sur les
résidus et mélanges; les valeurs marquées d’un * représentent les cas ou il y a un écart important

(facteur > 10) entre les valeurs du coefficient de diffusion D, prédites et ajustees.

Epaisseur de\n5|te Porosité Por,05|te Degré o D, K. K.
. . sous le séche éq. de sat. | D, prédit L, . o,
Echantillons n 2 ajusté | prédit | ajusté
sable | pd )y | B ]S HIm/An) |y | an) | (an)
(mm) (g/cm’) (€9.2.39) | (%)
MNO 8.6 1.795 42 0.221 49 20.5 32.0 1351.411303.6
MNO Juin 16.7 1.621 48 0.051 92 0.08* 0.8* 1220.5] 100.8
Résidus MO 21.5 1.715 38 0.14 65 5.7 11.2 22.6 17.0
MO 2 12.7 1.643 41 0.043 92 0.06* 1.1%* 21.6 10.5
Gx 18.6 1.736 37 0.138 65 5.9 9.7 0.0 0.0
MNO28 27.8 0.827 71* 0.58 23 147.0* 6.1* 161.4 | 303.9
Série 1 MNO50 8.3 1.794 38 0.043 100 0.001* 0.2* 661.2 | 247.4
MNO73 9.7 1.608 46 0.319 30 62.4 58.2 815.2 | 871.5
MNOfin 3.2 1.722 45 0.228 60 10.5 16.3 2185.7 11173.7
Série 2 | MNOmoy 14.8 1.464 53 0.322 40 44.6 44.6 207.1 | 145.1
MNOgros 23.8 1.433 52 0.332 41 41.7 48.4 93.8 90.8
I\{INO'ﬁ'n 15.7 1.478 50 0.313 39 44.6 44.6 1339.6 | 273.9
- égalisé
Série 3
MNOmoy
s 17.3 1.464 51 0.308 42 38.4 40.1 158.5 | 1435
égalisé
MG'\:((;]::n 15.5 1.465 50 0.275 51 22.0 27.4 857.8 | 274.7
sériea | MNOfin 16.9 1.645 44 0224 | s1 19.8 19.9 | 483.9 | 272.2
Gxmoy
MNOfin 15.2 1.785 38 0.115 72 3.0 30 | 3009 | 1398
Gxgros
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Les valeurs du coefficient du taux de réaction K, prédites selon le modéle de Colin (1987; éq.
2.51) et mesurées (tableau 4.17) sont comparables pour plusieurs échantillons (i.e. MNO, MO,
Gx, MNO75, MNOgros, MNOmoy et MNOmoy égalisé). Dans d’autres cas, on remarque des
écarts entre les valeurs prédites et ajustées sont significatifs, allant d’un facteur 2 (pour MO 2,
MNOfin) a 12 (pour MNO 2).

Les résultats indiquent aussi que les échantillons des séries 2 et 3 montrent une diminution de la
valeur de K; (mesurée) lorsque la granulométrie devient plus grossiére (i.e. valeurs allant de 1174
an™ pour MNOfin & 91 an™ pour MNOgros), ce qui est conforme & la tendance anticipée (en lien

avec la surface spécifique).
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Figure 4.17 : Valeurs des coefficients de diffusion D, obtenus expérimentalement suite aux essais
de diffusion de I’oxygéne et ceux prédits par le modéle de Aachib et al. (2004), pour des valeurs
de porosite limites (porosités minimale et maximale pour 1’ensemble des échantillons testés et ne
présentant aucun ecart important entre prédiction et mesure), en fonction du degré de saturation
Sy

Les résultats de ces essais (et des autres) seront analysés et discutés au chapitre 5.
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4.5 Essais de consommation de ’oxygéne

La préparation des échantillons pour les essais de consommation de I’oxygéne a €té faite selon le
protocole décrit a la section 3.3.5. Diverses séries de mélanges de résidus ont été préparés afin
d’étudier I’influence de parametres physiques et minéralogiques sur la réactivité des résidus

miniers sulfureux. On peut rappeler sommairement les caractéristiques de ces series comme suit :

-Série 1 (MNO28, MNO50, MNO73) : Mélanges réalisés entre les résidus MNO et Gx dans des
proportions variables afin d’étudier I’effet du paramétre Cy, (teneur en pyrite).

-Serie 2 (MNOfin, MNOmoy, MNOgros) : Mélanges réalisés en fractionnant le résidu MNO a
’aide des tamis de taille 75 pm et 45 um. On évalue ici I’effet de la taille des grains (surface

spécifique, diamétre équivalent) et de la teneur en pyrite (Cp).

-Série 3 (MNOfin égalisé, MNOmoy égalisé, MNOgros) : Mélanges de diverses granulométries
réalisés entre les résidus MNO et Gx. L’objectif était d’uniformiser les teneurs en pyrites C, des

échantillons afin d’isoler I’effet de la granulométrie.

-Série 4 (MNOfin-Gxfin, MNOfin-Gxmoy, MNOfin-Gxgros) : Mélanges réalisés entre MNOfin
et les trois fractions granulométriques du résidu Gx, dans des proportions égales (50%-50%).
L’objectif était d’obtenir des granulométries différentes, tout en conservant la méme quantité (et
granulométrie) de pyrite dans chaque échantillon. Le parameétre visé pour établir la comparaison

est le diametre équivalent Dy (ég. 2.50).

-Série 5 : il s’agit des échantillons de résidus MNO et MO testés a différents degré de saturation
Sr.

Les résultats expérimentaux (concentration de O, mesurée) sont comparés aux résultats
numériques des solutions obtenues avec POLLUTE et Vadose/W (présentés a la section 3.3.6).
Les deux logiciels sont utilisés afin d’obtenir des résultats numériques de deux maniéres

différentes, de fagon a valider les valeurs de D, et K, obtenues.

Le résultat type d’un essai de consommation de 1I’oxygéne mené sur un échantillon du résidu
MNO28 (série 1) est montré a la figure 4.18. On observe que la diminution progressive de la
concentration en oxygene suit ici une fonction de type exponentielle (selon les lois de Fick
modifiées, éq. 2.43 et 2.44); voir Mbonimpa et al., 2003 et Gosselin, 2007 pour plus de détails).

Les résultats numériques obtenus de POLLUTE et Vadose/W se superposent bien a la courbe
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expérimentale. L’ensemble des résultats montre que le coefficient de réactivité K, est lié au taux
(vitesse) de décroissance de la concentration en oxygene. Les détails sur I’ensemble des essais

sont présentés a 1’annexe F.
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Figure 4.18 : Résultats de I’essai de consommation de I’oxygene sur le résidu MNO28 (S, = 36%
- valeurs déduites de De = 54 m%.an™ et K, = 175.an™) et valeurs de la concentration d’oxygéne
obtenues des simulations réalisées avec POLLUTE et VVadose/W

Les résultats des essais sur les melanges de la série 1 sont montrés aux figures 4.19 et 4.20 et au
tableau 4.18. La figure 4.19 présente les courbes expérimentales de consommation d’oxygéne
pour ces échantillons, ainsi que les résultats des modélisations numériques associées obtenus
avec Vadose/W et POLLUTE (n.b. ces modélisations ont été arrétées au bout de 270 heures). On
remarque que la baisse de la concentration de 1’oxygéne devient plus rapide lorsque 1’on passe de

I’échantillon MNO28 a MNO73, ce qui est cohérent avec I’augmentation de C,,.

Le tableau 4.18 résume les caractéristiques des echantillons, ainsi que les valeurs prédites et
mesurées pour le coefficient du taux de réaction K; et le coefficient de diffusion effectif D.. On
constate que les valeurs de K, obtenues a I’aide des logiciels POLLUTE et Vadose/W sont
similaires (avec des différences négligeables). Les résultats expérimentaux montrent aussi que la

valeur de K, augmente avec la teneur en pyrite (i.e. : K, = 170 an™ pour MNO28, 281 an™ pour
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MNO50, 307 an™ pour MNO73, et de 318 & 387 an™ pour MNO). Le second essai mené sur
I’échantillon MNO (juin 2014) semble indiquer qu’il pourrait y avoir eu une certaine diminution
de la réactivité entre les mois de mai et juin (387 an™ & 319 an™). Ceci pourrait étre di & une
baisse de Cp, au cours de la periode entre les deux essais de consommation de 1’oxygene, ou a une
altération des surfaces ; le degré de saturation plus faible (valeur passant de 44% a 28%) pourrait
peut-étre aussi expliquer en partie la réactivité plus faible (voir chapitre 5).
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Figure 4.19 : Courbes expérimentales de la concentration d’oxygene dans le temps mesurés
durant les essais de consommation d’oxygene menés sur les mélanges de résidus de la série 1 ; on
montre aussi les valeurs obtenues par simulation numérique a 1’aide des logiciels POLLUTE et
Vadose/W (voir tableau 4.18).

Les résultats montres au tableau 4.18, qui présente les caractéristiques de ces essais, indiquent
que les coefficients de diffusion D, prédits et ajustés sont comparables. Les valeurs ajustees aux
données expérimentales avec les deux modeéles numériques (POLLUTE et Vadose/W) sont les

mémes.
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Le modele de Collin (1987) anticipe une augmentation de K avec C, (voir éq. 2.51), mais les
valeurs prédites par ce modéle sont généralement surestimées comme on peut le voir a la figure
4.20, qui montre 1’écart entre les prédictions et les valeurs expérimentales de K; en fonction de
Cp. Les courbes de tendances linéaires (inspirées de I’équation de Collin, ég. 2.51) sont aussi
présentées (figure 4.20) pour les valeurs préedites et mesurées de K.. On voit ainsi que la
proportionnalité entre C, et K, (postulée par Collin) n’est pas entiérement respectee pour nos
résultats expérimentaux. On remarque aussi que les échantillons MNO Mai et MNO Juin
montrent une valeur de C, identique, ce qui n’est pas le cas pour la valeur de K. Cela pourrait
étre da (entre autres) a leur différence de porosité n lors de la préparation des éprouvettes.
L’annexe K présente une analyse de ces résultats a partir des valeurs de K; normalisées afin de

tenir compte de I’influence des autres parametres.

Tableau 4.18 : Conditions des essais de consommation d’oxygéne et caractéristiques (K et De)
prédites par le modéle de Collin (1987, éq. 2.51) et celui de Aachib et al. (2004; éq. 2.45) et
celles obtenues par ajustement des résultats expérimentaux avec POLLUTE et VVadose/W, pour

les échantillons de la série 1.

Echantillons MNO28 | MNO50| MNO73 | MNO Mai | MNO Juin
Epaisseur de
I’échantillon 26,31 31,50 24,48 25,32 15,75
(mm)
Masse volumique | )5 | 1339 | 1525 1737 1432
A seche pq (kg/m°)
Caractéristiques
Porosité n (%) 51 54 49 44 54
Degré de saturation
S. (%) 36 32 45 44 28
Porosité équivalente
B (€q. 2.39) 0,34 0,37 0,28 0,26 0,39
Prédiction 275 | 493 778 1314 1079
Collin (éq. 2.51)
Ajustement
K. (/an) POLLUTE 170 281 307 387 319
Ajustement
Vadose/W 183 292 292 387 318
Prédiction ,’Aachlb et 53 69 31 29 33
D, (m?/an) al., 2004 (éq. 2.45)
© Ajustement (POLLUTE
et Vadose/W) 54 68 32 30 83
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Figure 4.20 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K; (en fonction de la teneur en pyrite Cp)
obtenues des données expérimentales interprétées avec POLLUTE et Vadose/W, et celles
prédites avec le modele de Collin (éqg. 2.51; lignes en traits pleins), pour les échantillons de la
série 1 (tableau 4.18).

Pour la série 2, les résultats des essais de consommation sont présentés aux figures 4.21, 4.22 et
au tableau 4.19. Ces essais ont duré de 400 a 1200 heures. La figure 4.21 présente les courbes
expérimentales de la concentration en oxygéne mesurée en fonction du temps ainsi que les
résultats des modélisations numériques associées selon Vadose/W et POLLUTE. On observe que
la baisse de la concentration en oxygene est plus rapide pour 1’échantillon MNOfin, et moins
marquée pour I’échantillon MNOmoy. L’échantillon MNOgros qui a la plus faible teneur en
pyrite et la granulométrie la plus grossiere, semble consommer 1’oxygéne plus rapidement que

I’échantillon MNOmoy.

Le tableau 4.19 indique que la valeur de réactivité calculée a 1’aide des logiciels POLLUTE et
Vadose/W pour D’échantillon MNOgros (132 an™) est plus élevée que pour I’échantillon
MNOmoy (69 an™). Toutefois, les valeurs prédites par le modéle de Collin (éq. 2.51) suggérent
une consommation plus rapide pour 1’échantillon MNOmoy que pour MNOgros (K, = 180 an™
contre 91 an™®) (tableau 4.19).



87

Concentration en oxygéne (%)

ha Y
A,
m
600 800 1000 1200 1400
Temps (heure)
MNOfin = Pollute MNOfin A Vadose MNOfin
e INOmoy = Pollute MNOmoy A Vadose MNOmoy
—— MNOgros = Pollute MNOgros A Vadose MNOgros

Figure 4.21 : Courbes expérimentales de la concentration d’oxygene dans le temps mesurés
durant les essais de consommation d’oxygene menes sur les mélanges de résidus de la série 2 ; on
montre aussi les valeurs obtenues par simulation numérique a 1’aide des logiciels POLLUTE et
Vadose/W (tableau 4.19).

On note que les valeurs du coefficient de diffusion D, obtenues numériquement (a partir des
essais) et celles prédites avec le modele de Aachib et al. (2004) sont comparables (tableau 4.19).
Les valeurs de D, ajustées numériquement a partir des données expérimentales sont égales pour
les deux modéles (POLLUTE et Vadose/W). On voit aussi que le modele de Collin (éqg. 2.51)
surestime fortement le coefficient du taux de réaction (K;) de I’échantillon MNOfin (1434.an™
contre 298.an™, tableau 4.19). Les écarts de valeurs de Kr prédits et mesurés sont plus modérés
pour les échantillons MNOmoy (180.an™ contre 69.an™") et MNOgros (91.an™ contre 132.an™).

La figure 4.22 compare les valeurs de K; obtenues numériquement selon les données
expérimentales et prédites selon le modéle de Collin (1987), en fonction du diamétre équivalent
Dy (ég. 2.50). Le modele de Collin postule qu’il y a une relation inversement proportionnelle
entre K, et Dy (ég. 2.51), en lien avec I’effet de la surface spécifique, mais cela ne semble pas le

cas pour les essais menés sur ces échantillons de résidus (mélanges). L’annexe K présente une
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analyse de ces résultats a partir des valeurs de K; normalisées afin de tenir compte de I’influence

des autres parametres.

Tableau 4.19 : Conditions des essais de consommation d’oxygéne et caractéristiques (K et De)
prédites par le modele de Collin (ég. 2.51) et celui de Aachib et al. (2004 ; éq. 2.45) et celles
obtenues par ajustement des résultats expérimentaux avec POLLUTE et Vadose/W, pour les
échantillons de la série 2.

Echantillons MNOfin | MNOmoy | MNOgros
Epaisseur de I’échantillon (mm) 26,58 17,58 18,27
Masse volumqu;e seche pqy 1142 1260 1380
(kg/m’)
Porosité
Caractéristiques n (%) 64 59 53
Degré de saturation
s, (%) 23 24 32
Porosité équivalente
B¢, (0. 2.39) 0,49 0,46 0,37
Prédiction
1434 1 1
Collin (éq. 2.51) 3 80 9
Ajustement
K. (/an
(/an) POLLUTE 298 69 132
Ajustement
Vadose/W 300 69,4 132
Prédiction
. . 127 110 67
D, (m?/an) Aachib et al., 2004 (éq. 2.45)
Ajustement
12 112
(POLLUTE et Vadose/W) 3 68
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Figure 4.22 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K, en fonction du diametre équivalent Dy
(éq. 2.50) obtenues des données expérimentales interprétées avec POLLUTE et Vadose/W et
celles prédites avec le modele de Collin (éq. 2.51, aussi montrées par la courbe), pour les

échantillons de la série 2 (tableau 4.19).

Les résultats des essais de consommation de la série 3 sont résumés aux figures 4.23, 4.24 et au
tableau 4.20. Ces essais ont duré de 400 a 600 heures. La figure 4.23 présente les courbes
expérimentales de la concentration en oxygéne mesurée en fonction du temps ainsi que les
résultats des modélisations numériques associées selon Vadose/W et POLLUTE. On observe que
la baisse de concentration en oxygene est plus rapide pour le résidu MNOfin égalisé, et moins
marquée pour le résidu MNOmoy égalisé.

Le tableau 4.20 indique que la valeur de réactivité calculée a 1’aide des logiciels POLLUTE et
Vadose/W a partir des données expérimentales augmente dans cet ordre : MNOmoy égalisé,
MNOgros puis MNOfin égalisé (11 an™, 132 an™ et 269 an™ respectivement). Toutefois, les
valeurs prédites par le modele de Collin (ég. 2.51) suggérent une consommation plus rapide pour
I’échantillon MNOmoy égalisé que pour I’échantillon MNOgros (125 an™ contre 90 an™)
(tableau 4.20).

On note aussi que les valeurs du coefficient de diffusion D, obtenues (numeriquement) a partir

des essais et celles prédites avec le modele de Aachib et al. (2004) sont comparables (tableau
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4.20). Les valeurs de D, ajustées numériquement a partir des données expérimentales sont égales
pour les deux modeles utilisés (i.e. POLLUTE et Vadose/W). On voit aussi que le modéle de
Collin (éqg. 2.51) surestime fortement le coefficient du taux de réaction K; de I’échantillon
MNOfin égalisé (1092 an™ contre 269 an™) et MNOmoy égalisé (125 an™ contre 11 an™) ; la
valeur prédite pour I’échantillon MNOgros serait plutdt sous-estimée (90 an™ contre 132 an™)
(tableau 4.20).
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Figure 4.23 : Courbes expérimentales de la concentration mesurée d’oxygene dans le temps
durant les essais de consommation d’oxygene menés sur les mélanges de résidus de la série 3 ; on
montre aussi les valeurs obtenues par simulation numérique a 1’aide des logiciels POLLUTE et
Vadose/W (voir tableau 4.20).

La figure 4.24 compare les valeurs de K, obtenues numériquement selon les données
expérimentales et prédites selon le modéle de Collin (1987) en fonction du diamétre équivalent
Dy (ég. 2.50). Le modele de Collin postule qu’il y a une relation inversement proportionnelle
entre K, et Dy (ég. 2.51), en lien avec I’effet de la surface spécifique, mais cela ne semble pas le
cas pour les essais menés sur ces échantillons de résidus (mélanges). L’annexe K présente une
analyse de ces résultats a partir des valeurs de K; normalisées afin de tenir compte de I’influence

des autres parameétres.
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Tableau 4.20 : Conditions des essais de consommation d’oxygéne et caractéristiques (K; et De)
prédites par le modele de Collin (1987, ég. 2.51) et celui de Aachib et al. (2004 ; éq. 2.45) et

celles obtenues par ajustement des résultats expérimentaux avec POLLUTE et Vadose/W, pour
les échantillons de la série 3.

Echantillons MNOfin égalisé | MNOmoy égalisé | MNOgros
épaisseur de I"échantillon (mm) 20,31 17,55 18,27
Masse vqumiqL;e séche pqy 1204 1203 1380
(kg/m°)
Caractéristiques Porosité n (%) 60 60 53
Degré de saturation S, (%) 26 20 32
Porosité eqt;l\;agl;ante B4 (éq. 0,44 0,46 0,37
Prédiction Collin (éq. 2.51) 1092 125 90
K. (/an) Ajustement POLLUTE 269 11 132
Ajustement Vadose/W 269 11 132
Prédiction ,IAachib et al., 2004 103 112 67
D, (m?/an) . (éq. 2.45)
Ajustement (POLLUTE et 100 113 68
Vadose/W)
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Figure 4.24 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K; en fonction du diametre équivalent Dy
(ég.. 2.50) obtenues des données expérimentales interprétées avec POLLUTE et Vadose/W et
celles prédites avec le modele de Collin (éq. 2.51, aussi montrées par la courbe), pour les

échantillons de la série 3 (tableau 4.20).

Les résultats des essais de consommation de la série 4 sont présentés aux figures 4.25, 4.26 et au
tableau 4.21. Ces essais ont aussi duré de 400 a 600 heures. La figure 4.25 présente les courbes
expérimentales de la concentration en oxygéne mesurée en fonction du temps ainsi que les
résultats des modélisations numériques associées selon Vadose/W et POLLUTE. On observe que
les valeurs obtenues numériquement pour I’échantillon MNOfin-Gxfin montrent un décalage
relativement marqué avec la courbe expérimentale, surtout dans la partie correspondant au milieu
de I’essai (entre 100 et 400 heures). Les valeurs numeriques et expérimentales initiales et finales
sont toutefois identiques. On voit aussi que le résidu MNOfin-Gxgros présente la baisse de la
concentration en oxygeéne la plus lente. L’échantillon MNOfin-Gxmoy semble consommer plus

rapidement I’oxygéne que le résidu MNOfin-Gxfin.

Le tableau 4.21 indique que les valeurs de réactivité K, calculées a I’aide des logiciels POLLUTE

et Vadose/W (selon les données d’essais) pour les échantillons MNOfin-Gxfin et MNOfin-
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Gxmoy sont pratiquement identiques (258 an™ et 265 an™). La valeur de K, expérimentale pour le
résidu MNOfin-Gxgros est plus faible (87 an™). On remarque également que les valeurs du taux

de réaction K, prédites par 1’équation de Collin (ég. 2.51) sont surestimees.

Les valeurs du coefficient de diffusion D, obtenues numeériquement (a partir des essais) et celles
prédites avec le modéle de Aachib et al. (2004) sont comparables (tableau 4.21). Les valeurs de
D. ajustées numériquement a partir des données expérimentales sont égales pour les deux
modeéles (POLLUTE et Vadose/W).

La figure 4.26 compare les valeurs de K, obtenues (numériquement) selon les données
expérimentales et prédites selon le modele de Collin (1987, éq. 2.51) en fonction du diameétre
équivalent (ég. 2.50) Dy. Le modele de Collin postule qu’il y a une relation inversement
proportionnelle entre K; et Dy, en lien avec I’effet de la surface spécifique, mais cela ne semble
pas le cas pour les essais menés sur ces echantillons de résidus (mélanges). L’annexe K présente
une analyse de ces résultats a partir des valeurs de K; normalisées afin de tenir compte de

I’influence des autres parametres.
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Figure 4.25 : Courbes expérimentales de la concentration d’oxygéne dans le temps mesurée
durant les essais de consommation d’oxygeéne menes sur les mélanges de residus de la série 4 ; on
montre aussi les valeurs obtenues par simulation numérique a 1’aide des logiciels POLLUTE et
Vadose/W (voir tableau 4.21).
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Tableau 4.21 : Conditions des essais de consommation d’oxygéne et caractéristiques (K et De)
prédites par le modéle de Collin (1987, éq. 2.51) et celui de Aachib et al. (2004 ; éq. 2.45) et
celles obtenues par ajustement des résultats expérimentaux avec POLLUTE et Vadose/W, pour

les échantillons de la série 4.

Echantillons MNinn MNOfin MNOfin
Gxfin Gxmoy Gxgros
Epaisseur de I’échantillon (mm) 21,65 19,74 19,25
Masse volumique séche (kg/m?>) 1179 1292 1489
Caractéristiques Porosité n (%) 60 56 49
Degré de saturation S, (%) 23 24 43
Porosité équivalente B¢, (éq. 2.39) 0,42 0,37 0,28
Prédiction Collin (éq. 2.51) 1038 511 251
K (/an) Ajustement POLLUTE 258 265 86
Ajustement Vadose/W 258 265 88
i Prédiction ,,Aachlb et al., 2004 36 62 35
D. (m*/an) (ég. 2.45)
Ajustement (POLLUTE et Vadose/W) 86 63 34
1200
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Figure 4.26 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K, en fonction du diamétre équivalent Dy
(ég. 2.50) obtenues des données expérimentales interprétées avec POLLUTE et Vadose/W et
celles prédites avec le modele de Collin (éq. 2.51, aussi montrées par la courbe), pour les

échantillons de la série 4 (tableau 4.21).
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Les résultats de la série 5 sont présentés aux figures 4.27, 4.28 et aux tableaux 4.22 et 4.23. Les
résultats obtenus pour les échantillons MNO et MO sont présentés séparément. La figure 4.27
présente les courbes expérimentales de la concentration en oxygene des échantillons MNO a
différents degres de saturation S, ainsi que les résultats des modélisations numériques associees
selon Vadose/W et POLLUTE. Ces essais ont duré de 300 a 700 heures. On observe, dans un
premier temps, que la baisse de la concentration en oxygéne mesurée durant les essais est plus
rapide quand le degré de saturation (S;) augmente de 28% et 44%, mais elle est plus lente pour Sr
= 72% et 74%.

Le tableau 4.22 indique que la valeur expérimentale de K, déduite a I’aide des logiciels
POLLUTE et Vadose/W tend a diminuer avec une augmentation de la valeur du degré de
saturation S, (K, = 319 an?, 387 an™, 32 an™ et 28 an™ pour des valeurs de S; de 28%, 44%, 72%
et 74% respectivement; voir aussi figure A5.5.6 de I’annexe K représentant les valeurs de K.
mesurées en fonction du degré de saturation S, pour les échantillons MNO de la série 5). On voit
aussi que le modele de Collin (1987, éq. 2.51) surestime fortement les valeurs de K; (presqu’un
ordre de grandeur).
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e S 28% = Pollute Sr 28% A Vadose Sr 28%
=St 44% m  Pollute Sr 44% A Vadose Sr44%
Sr72% m  Pollute Sr 72% A Vadose Sr72%
Sr74% A Pollute Sr 74% A Vadose Sr 74%

Figure 4.27 : Courbes expérimentales de la concentration d’oxygeéne dans le temps mesurée
durant les essais de consommation d’oxygéne menés sur les mélanges de résidu MNO de la série
5 ; on montre aussi les valeurs obtenues par simulation numérique a 1’aide des logiciels
POLLUTE et Vadose/W. (voir tableau 4.22)
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Tableau 4.22 : Conditions des essais de consommation d’oxygéne et caractéristiques (K et De)
prédites par le modele de Collin (ég. 2.51) et celui de Aachib et al. (2004 ; éq. 2.45) et celles
obtenues par ajustement des résultats expérimentaux avec POLLUTE et Vadose/W, pour les

échantillons MNO de la série 5.

Echantillons MNO Mai | MNO Juin | MNO sat2 MNO sat3
Epaisseur (mm) 25,32 15,75 18,32 18,32
Masse volumique séche (kg/m?>) 1737 1432 1368 1368
C . Porosité n (%) 44 54 56 56
aractéristiques
Degré de saturation S, (%) 44 28 74 72
Porosité équivalente B4, (éq. 0,26 0,39 0,16 0,16
2.39)
Prédiction Collin (éq. 2.51) 1310 1080 1030 1041
K. (/an) Ajustement POLLUTE 387 319 32 28
Ajustement Vadose/W 387 318 33 29
Prédiction ,’Aachlb et al., 2004 79 83 4 4
D, (m?/an) (éq. 2.45)
¢ Ajustement (POLLUTE et 30 83 4 4
Vadose/W)

On note également que les valeurs du coefficient de diffusion D, obtenues numériquement (a
partir des essais) et celles prédites avec le modéle de Aachib et al. (2004) sont comparables
(tableau 4.22). Les valeurs de D, ajustées numériquement a partir des données expérimentales

sont les mémes pour les deux modeles (POLLUTE et VVadose/W).

Les résultats de 1’échantillon MO sont présentés a la figure 4.28 et au tableau 4.23. La figure 4.28
présente les courbes expérimentales de la concentration en oxygéne pour les échantillons MO de
la série 5 a différents degrés de saturation S, ainsi que les résultats des modélisations numériques
associées selon Vadose/W et POLLUTE. Ces essais ont duré de 400 a 600 heures. On voit que la

faible baisse de concentration en oxygeéne pour chaque échantillon est trés similaire.
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Figure 4.28 : Courbes expérimentales de la concentration d’oxygéne dans le temps mesurée
durant les essais de consommation d’oxygene menés sur les mélanges de résidu MO de la série 5
; on montre aussi les valeurs obtenues par simulation numérique a I’aide des logiciels POLLUTE
et Vadose/W (voir tableau 4.23).

Le tableau 4.23 indique que les valeurs de réactivité K, estimées numériquement avec
POLLUTE et VVadose/W a partir des essais, augmentent Iégerement avec le degré de saturation
S.. Les calculs montrent des valeurs de K, de 4 an™, 6 an™, 8 an™ et 15 an™ pour des S; respectifs
de 36%, 73%, 81% et 89%. On voit que le modele de Collin (1987, éq.2.51) surestime les valeurs
de K; (voir aussi la figure A5.5.7 de I’annexe K représentant les valeurs de K, mesurées en
fonction du degré de saturation S; pour les échantillons MO de la série 5). On note aussi que les
valeurs du coefficient de diffusion D, obtenues numériqguement (a partir des essais) et celles
prédites avec le modéle de Aachib et al. (2004) sont comparables (tableau 4.23 et figure 4.29).
Les valeurs de D, ajustées numeriqguement a partir des données expérimentales sont a nouveau
égales pour les deux modéles (POLLUTE et Vadose/W).

La figure 4.29 compare I’ensemble des valeurs du coefficient de diffusion obtenues
numériquement suite aux essais de consommation d’oxygene, et celles prédites par le modele de

Aachib et al. (2004). Tous les résultats expérimentaux concordent bien avec le modele prédictif.
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Tableau 4.23 : Conditions des essais de consommation d’oxygéne et caractéristiques (K et De)

prédites par le modele de Collin (ég. 2.51) et celui de Aachib et al. (2004 ; éq. 2.45) et celles

obtenues par ajustement des résultats expérimentaux avec POLLUTE et Vadose/W, pour les

échantillons MO de la série 5.

Echantillons MO MO satl | MO sat 2 | MO sat 3
Epaisseur (mm) 15,24 16,15 16,15 16,15
Masse volumique séche pq (kg/m?) 1345 1293 1162 1162
Parametres Porosité n (%) 52 54 58 56
Degré de saturation S, (%) 36 73 89 81
Teneur en eau volumique B¢, (éq. 2.39) 0,34 0,16 0,08 0,08
Prédiction Collin (éq. 2.51) 17,7 17,0 15,3 16,8
Kr (/an) Ajustement POLLUTE 4,1 6,4 14,5 7,8
Ajustement Vadose/W 4,1 6,4 14,5 7,3
2 Prédiction ,IAachlb et al., 2004 54.2 38 0,3 0,3
De (m“/an) (éq. 2.45)
Ajustement (POLLUTE et Vadose/W) 54,9 3,9 0,2 0,2
1,0E+03
1,06402 §%
1,0E+01 \\-\
E 1,0E+00 \
~
£ ® Labo
@ 1,0E-01 Prédit n = 0.44
Prédit n = 0.64
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Figure 4.29 : Valeurs des coefficients de diffusion D, (en fonction du degré de saturation)

obtenues expérimentalement suite aux essais de consommation de 1’oxygéne et ceux predits par

le modele de Aachib et al. (2004) pour deux valeurs de porosité n.
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CHAPITRES5 ANALYSE ET DISCUSSION DES RESULTATS
5.1 Evaluation des incertitudes sur les résultats d’essais

5.1.1 Essais de diffusion de I’oxygéne

Une analyse des incertitudes a été menee sur les essais de diffusion de I’oxygene selon 1’approche
décrite a la section 3.3.7 Les résultats sont présentés aux tableaux 5.1 et 5.2 ainsi qu’aux figures
5.1 et 5.2. Les écarts (variations) constituent ici la plus grande source d’incertitude (imprécision)

pour ces essais; ¢’est la seule source prise en compte dans notre analyse (voir section 3.3.7).

Les épaisseurs de certains échantillons étaient parfois tres minces (i.e. quelques millimetres pour
MNOfin), en raison de la faible quantité des matériaux disponibles. Dans ce cas, I’imprécision de
la mesure de hauteur (i.e. quelques millimetres) peut entrainer de fortes variations des
caractéristiques des echantillons. Nous avons évalué les écarts relatifs entre 1’épaisseur moyenne
et I’épaisseur minimale/maximale pour chaque echantillon. Les valeurs des écarts relatifs sur les
épaisseurs mesurées vont de 7 % (mélange MNOfin-Gxmoy) a 129 % (mélange MNOfin). Nous
avons exclu de cette analyse des effets de I’incertitude les échantillons dont les écarts relatifs sur
les épaisseurs mesurées dépassent une valeur jugée trop élevée (i.e. 35%) car les résultats sortent
alors des tendances usuelles observées et ils sont jugés peu fiables (soit les échantillons MNO,
MNO50, MNO75, MNOfin).

Le tableau 5.2 inclut les caractéristiques physiques selon 1’épaisseur minimale et maximale des
échantillons (pour les échantillons dont les écarts relatifs sont inférieurs a 35%). On remarque
que les différences entre les épaisseurs minimales et maximales mesurées varient de 1,2 mm pour
un échantillon du résidu MNOfin-Gxmoy (épaisseur minimale de 16,1 mm et maximale de 17,3
mm) a 5,6 mm pour celui du résidu MNOsat (épaisseur minimale de 13,8 mm et maximale de
19,4 mm). La différence entre les valeurs de masse volumique séche pq varie de 0,08 g/cm® pour
le résidu MNO28 (masse volumique séche minimale de 0,79 g/cm® et maximale de 0,88 glcm®) &
0,57 g/cm?® pour le résidu MNOsat (masse volumique séche minimale de 1,39 g/cm® et maximale
de 1,96 g/cm®).
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Tableau 5.1 : Valeurs des épaisseurs moyenne et maximale mesurées suite aux essais de diffusion

et valeurs des écarts relatifs des épaisseurs des résidus.

] ' Epaisseur Ep‘al.sseur Epa|§seur Ecart relatif
Echantillons moyenne minimale | maximale o
(%)
(mm) (mm) (mm)

MNO 8,6 6,4 10,6 49

Résidus MO 21,5 20,1 23,6 16

Gx 18,6 17 20,2 17

MNO28 27,8 26,2 29 10

Série 1 MNO50 8,3 6,3 10,5 50

MNO75 9,7 7,4 12,2 49

MNOfin 3,2 1,1 5,2 129

Série 2 MNOmoy 14,8 13,5 16,2 18

MNOgros 23,8 21,4 25,9 19

MNOfin égalisé 15,7 13,8 17,6 24
Série 3

MNOmoy égalisé 17,3 14,8 19,3 26

MNOfin Gxfin 15,5 13,9 171 20

Série 4 MNOfin Gxmoy 16,9 16,1 17,3 7

MNOfin Gxgros 15,2 13,9 16,2 15

. MNO sat 16,7 13,8 19,4 34
Série 5

MO sat 12,7 11 14,3 26

La différence entre les valeurs de porosité (n) déduites de ces mesures varie de 0,02 pour le
résidu MNO28 (porosité minimale de 0,70, et maximale de 0,72) a 0,18 pour le résidu MNOsat
(porosité minimale de 0,37 et maximale de 0,55). La différence entre les valeurs de porosité
équivalente (6¢q) (éq. 2.39) varie de 0,04 pour le résidu MNO28 (porosité équivalente minimale
de 0,53 et maximale de 0,57) a 0,18 pour le résidu MNOmoy égalisé (porosité équivalente
minimale de 0,19 et maximale de 0,37). La différence entre les valeurs du degré de saturation (S;)
déduites des mesures varie de 4% pour le résidu MNO28 (S; minimal de 21% et maximal de
25%) a 32% pour le résidu MNOsat (S, minimal de 68% et maximal de 100%).

La figure 5.1 montre les valeurs de D, (moyennes) obtenues en fonction du degré de saturation S;.
On y présente aussi les valeurs prédites par le modele de Aachib et al. (2004, éqg. 2.45), a partir

des valeurs de la porosité minimale et maximale de I’ensemble des échantillons testés. On illustre
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également la plage d’incertitude du degré de saturation S, déduite a partir des épaisseurs
minimale et maximale de chaque échantillon. Un exemple de calcul est présenté a I’annexe G.
Ces résultats indiquent qu’une imprécision de quelques millimetres (sur la mesure de 1’épaisseur,
a partir des hauteurs) peut entrainer une incertitude (variation) importante des valeurs de S; et de
De prédites (qui peut varier de plusieurs ordres de grandeur). Ces résultats montrent également
que les écarts entre les valeurs de D, prédites par le modéle de Aachib et al. (2004) et ajustées
pour les échantillons MNOsat et MOsat peuvent s’expliquer par I’incertitude sur les valeurs de
Sr. Seul I’échantillon MNO28 conserve un écart qui ne s’explique pas par ces incertitudes. Cet
écart est lié a un probléeme lors de la mise en place de 1’échantillon (échantillon non compacteé ;
n=0,71).

Tableau 5.2 : Caractéristiques physiques et coefficient de diffusion D, déterminés a partir des

mesures des épaisseurs minimale et maximale des résidus soumis aux essais de diffusion de

I’oxygene.
i . Masse Porosité Degre .cle De ajuste
Epaisseur de volumique Porosité équivalente saturation avec
. Iéchantillon | YO0 g S, POLLUTE
Echantillons . seche pqy n B¢q . .
(min - max) . . . (min - (min -
(min-max) | (min-max) | (éq.2.39)
(mm) (g/cm?) (min - max) max) max)
X (%) | (m%/an)
Résid MO 20,1-23,6 | 1,562-1,834 | 0,34-0,44 | 0,08-0,22 52-79 11-13
ésidus
Gx 17,0-20,2 | 1,595-1,893 | 0,31-0,42 | 0,06-0,21 52-83 11-15
Sériel | MNO28 | 26,2-29,0 | 0,792-0,875 | 0,70-0,72 | 0,53-0,57 21-25 7-7
Série 2 MNOmoy | 13,5-16,2 | 1,341-1,607 | 0,48-0,57 | 0,26 -0,38 34-48 52-58
érie
MNOgros | 21,4-25,9 | 1,316-1,589 | 0,46 -0,56 | 0,24-0,37 35-51 52 -64
I\,/INO.ﬂr] 13,8-17,6 | 1,318-1,675 | 0,44-0,56 | 0,22-0,39 32-51 49 - 68
- égalisé
Série 3 MNOMo
. . ¥ 14,8-19,3 | 1,314-1,709 | 0,43-0,56 | 0,19-0,37 35-59 36-65
égalisé
MGI\)I((;EH 13,9-17,1 | 1,329-1,630 | 0,44-0,55 | 0,17-0,32 42 - 64 37-42
Série 4 MNOfin 16,1-17,3 | 1,603-1,724 | 0,41-0,45 | 0,19-0,24 48 - 56 21-24
Gxmoy
MNOfin 13,9-16,2 | 1,674-1,946 | 0,33-0,42 | 0,04-0,17 62-92 |28-33
Gxgros
Série 5 MNO sat |13,8-19,44| 1,39-1,96 | 0,37-0,55 | 0,01-0,19 | 68-100 | 0,6-0,9
MO sat 11,0-14,3 1,45-1,89 | 0,32-0,48 | 0,01-0,15 | 70-100 |10-11,9
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La différence entre les valeurs du coefficient de diffusion effectif (D) (déduit des simulations en
considérant 1’épaisseur minimale et maximale selon 1’équation 2.45 décrite a la section 2.3.2 ;
tableau 5.2) varie de 0 m”.an™ pour le résidu MNO28 (valeur de 7 m?.an™) & 29 m%an™ pour le
résidu MNOmoy égalisé (valeurs minimale de 36 m”an™ et maximale de 65 m?an™). Un
exemple détaillé de calcul est présenté a ’annexe H. Ceci montre que I’imprécision de quelques
millimétres (sur les mesures de hauteur) n’engendre qu’une incertitude relativement faible sur les
valeurs de D, ajustées déduites des simulations. Ceci est lié au processus d’itération pour ajuster
la valeur de De. En effet, les paramétres mesurés et entrés dans le logiciel (notamment 0gq)
prennent bien en compte les états de saturation de I’échantillon. Cependant, le processus
d’itération entraine un ajustement de la valeur de D, qui tend vers la valeur ajustée moyenne de

’essai (voir annexe H).
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Figure 5.1 : Valeurs du coefficient de diffusion en fonction du degré de saturation obtenues
expérimentalement suite aux essais de diffusion de I’oxygene et ceux prédits par le modele de
Aachib et al. (2004); on montre aussi la plage d’incertitude (variation selon les mesures) sur le
degré de saturation (S;) (voir tableau 5.2 et détails de calculs a 1‘annexe G)
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Pour résumer, les imprécisions sur les mesures de 1’épaisseur de 1’échantillon (a partir des
hauteurs) entrainent une incertitude importante sur 1’estimation du paramétre S, (voir exemple de
calcul a ’annexe G). Cette incertitude permet d’expliquer les écarts observés entre les valeurs du
coefficient de diffusion D, prédites par le modéle de Aachib et al. (2004) et celles mesurées
expérimentalement. Le modéle, compte tenu de 1’incertitude (voir exemple de calcul a 1’annexe
H), prédit donc bien les valeurs de D, mesurées. L’incertitude sur le paramétre S, ne se répercute

pas sur la détermination des valeurs de D, mesurées, notamment grace au processus d’itération.

Il est important de noter que le modele de Aachib et al. (2004) est utilisé pour déterminer la
valeur de D, a considérer lors des simulations numériques des essais de consommation. Il est
donc important de vérifier I’impact de I’incertitude du parameétre S; sur la prédiction de la valeur
de D, par le modele de Aachib et al. (2004) lors des essais de consommation. Cette vérification

est faite a la section suivante (5.1.2).

5.1.2 Essais de consommation de I’oxygéne

L’analyse de I’incertitude pour les essais de consommation d’oxygéne est utile pour statuer sur la
précision des résultats et aider a interpréter ces résultats et les tendances qui en découlent.
L’analyse présentée ici porte sur deux paramétres. La premiére évaluation porte sur la
détermination du coefficient de diffusion effectif de 1’oxygene (D.) et la seconde est axée sur le
coefficient du taux de réaction (K;). Les valeurs de ces incertitudes pour les essais de

consommation de I’oxygene sont présentés au tableau 5.3 et aux figures 5.3 et 5.4.

Le tableau 5.3 fournit les valeurs de 1’épaisseur minimale et maximale respectivement, pour
chaque échantillon; ces valeurs peuvent affecter 1’évaluation de D, et K;. On considére ici que
I’imprécision liée a la mesure du volume (épaisseur) des éprouvettes est la cause principale
(origine) de I’incertitude, qui est ainsi évaluée a partir de la plage de variation des valeurs

correspondantes de 1’épaisseur (voir section 3.3.7).

La différence entre les épaisseurs minimales et maximales varie de 1,4 mm pour I’essai sur le
mélange MNOfin Gxgros (épaisseur minimale de 18,6 mm et maximale de 20,0 mm) a 5,0 mm
pour celui sur le résidu MNO Juin (épaisseur minimale de 13 mm et maximale de 18,0 mm). La
différence entre les valeurs de masse volumique séche pq varie de 0,09 g.cm™ pour I’essai sur le

mélange MNOfin Gxmoy (masse volumique minimale de 1,25 g.cm® et maximale de
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1,34 g.cm™) 4 0,48 g.cm™ pour celui sur le résidu MNO Juin (masse volumique minimale de 1,25
g.cm™ et maximale de 1,73 g.cm™). La différence entre les valeurs de la porosité (n) varie de 0,03
pour I’essai sur le mélange MNOfin Gxmoy (porosités minimale de 0,54 et maximale de 0,57) a
0,16 pour celui sur le résidu MNO Juin (porosités minimale de 0,44 et maximale de 0,60). La
différence entre les valeurs de la teneur en eau volumique (6,,) varie de 0,01 pour ’essai sur le
résidu MNO50 (valeurs minimale de 0,17 et maximale de 0,18) a 0,08 pour celui sur le résidu
MNO sat2 (valeurs minimale de 0,37 et maximale de 0,45). La différence entre les valeurs du
degré de saturation (S;) varie de 4% pour 1’essai sur le résidu MNOfin Gxmoy (valeurs minimale
de 33% et maximale de 37%) a 25% pour celui sur le résidu MNO sat2 (valeurs minimale de
62% et maximale de 87%). La différence (écart) entre les valeurs du coefficient de diffusion
effectif (De) prédit varie de 1 m%.an™ pour I’essai sur le résidu MO sat2 (valeurs minimale de
0,002 m2.an™ et maximale de 1 m%an™) & 87 m%.an™ pour celui sur le résidu MNO Juin (valeurs
minimale de 35 m%an™, et maximale de 122 m.an™). Les valeurs ajustées minimale et maximale
du coefficient de diffusion D, sont obtenues numériquement avec POLLUTE (Rowe et al., 1994)
a partir des valeurs expérimentales limites (épaisseur, densité séche pgq, teneur en eau volumique
Bw) pour les échantillons testés. On observe que les valeurs ajustées et prédites de D, sont

identiques.

La figure 5.2 montre les valeurs expérimentales moyennes de De, I’incertitude sur le degré de
saturation S, et celle sur la valeur de D, ajustée numériquement, pour chaque échantillon. Un
exemple détaillé est présenté a I’annexe G. Comme pour les essais de diffusion, ces résultats
montrent qu’une différence de hauteur de quelques millimétres (due a une imprécision de la
mesure de 1’épaisseur de 1’échantillon) peut entrainer une incertitude importante sur les valeurs
de S,. On remarque aussi que cette imprécision se répercute sur la détermination du coefficient de
diffusion, ce qui n’était pas le cas lors des essais de diffusion. Plus le degré de saturation
augmente, plus les incertitudes sur la valeur de S, se répercutent sur 1’incertitude sur la valeur de
De. On remarque que la plage d’incertitude (variation) sur la valeur de De pour le plus haut degré
de saturation (échantillon MO sat2 et MO sat3) est relativement limitée Rappelons ici que ces
valeurs de D, ont été obtenues par ajustement numérique (itération) selon les données
expérimentales ; ce ne sont pas des valeurs prédites a partir d’une solution analytique (comme le

modeéle de Aachib et al. 2004).
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Comme mentionné a la fin de la section précédente (5.1.1), lors des essais de consommation
d’oxygene, la valeur de D, prédite par le modéle de Aachib sert de référence pour 1’ajustement du
parametre K, (comme nous le montre le tableau 5.3). Il est donc important de verifier si les

incertitudes sur le paramétre D, influence la détermination du parameétre K.

Le tableau 5.3 montre que la différence entre les valeurs du coefficient du taux de réaction (K)
varie de 1 an™ pour I’essai sur le résidu MNOmoy égalisé (valeurs minimale de 9 an™ et
maximale de 10 an™®) & 105 an™ pour celui sur le résidu MNO Juin (valeurs minimale de 285 an™

et maximale de 390 an™).
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Tableau 5.3 : Caractéristiques physiques et valeurs des coefficients de diffusion D et du taux de

réaction K, des résidus déduites suite aux essais de consommation d’oxygéne; valeurs obtenues a

partir des épaisseurs minimale et maximale des éprouvettes

Masse Degré Dear\)/reecdlt D. ajusté | K, ajusté
3 vol. de sat. avec avec
Epaisseur K Porosité TEV Aachib et
Echantillons | min -max séche Sfr n B al. (2004) POLI.'UTE POLI.'UTE
Pg min- . . . (min - (min -
(mm) . min-max | min-max | (min -
min-max | max max) max) max)
gem?) | (%) oy | (man) | (/an)
MNO Mai | 24,5-26,3 | 1,67-1,80| 40-47 |0,42-0,460,19-020| 22-36 | 23-38 | 385-400
| MNOJuin | 13,0-18,0 | 1,25-1,73 | 22-41 |0,44-0,60|0,13-0,18| 35-122 | 35-121 | 285-390
Selr'e MNO 28 |24,9-27,5|1,34-1,48| 33-40 |049-053|017-019| 44-64 | 42-66 | 160-182
MNO 50 |30,2-32,7 |1,29-1,40| 30-35 |0,52-0,56 |0,17-0,18| 58-74 | 57-77 | 269-301
MNO 75 |22,9-25,8 |1,45-1,63| 40-52 |0,46-0,52|0,21-0,24| 20-42 | 19-43 | 299-332
| mNoOfin |24,9-27,9[1,00-1,22| 22-26 |0,61-0,65|0,14-0,16 | 108-135 | 105-137 | 282-333
Sez”e MNOmoy | 16,0-19,2 [1,15-1,39| 20-28 [0,55-0,63]0,13-0,15| 87-132 | 85-138 | 58-70
MNOgros | 17,1-19,5 | 1,29-1,48| 28-36 |0,50-0,56|0,16-0,18| 53-83 | 51-86 | 124-142
| MNOfin g 0 515 [1,14-1.28| 2429 |0,57-0,62 |0,15-0.17 | 81-110 | 84-116 | 231-256
Série | égalisé
3 Mé'\;gl'izgy 16,5-18,8 | 1,12-1,28 | 21-27 |0,57-0,63 |0,14-0,15| 97-127 | 95-133 | 9-10
MG'\)'((;:” 20,6-22,3 |1,14-1,24 | 28-32 |0,58-0,61|0,17-0,19| 7296 | 73-95 | 254-270
serie| MNOfN 119 4 50,4 |1,25-1,34| 33-37 |0,54-0,57|0,19-020| 5270 | 5371 | 244-251
4 Gxmoy
MNOfin | 10 90,0 |1,43-1,54| 40-47 |0,47-0.51|0,21:022| 2840 | 27-43 | 75-80
GxGros
MO | 13,1-17,5]1,18-1,57| 28-49 |0,44-0,58|0,16-0,21| 25-79 | 2291 3.5
MOsat |15,2-17,3 [1,21-1,38| 64-82 |0,51-0,57|0,36-0,41| 2-8 1-10 6-9
série | MO sat2 | 15,2-17,3 |1,09-1,24 | 80-100 |0,56-0,61]0,49-0,55| 0,002-1 | 0,001-2 | 14-54
5 | MOsat3 |15,2-17,3 | 1,09-1,24 | 80-100 | 0,56-0,61|0,49-0,55| 0,002-1 | 0,001-2 | 8-16
MNO sat2 | 16,7-20,2 | 1,24-1,50 | 62-87 |0,52-0,60|0,37-0,45| 0,5-9,4 | 0,4-12 | 30-40
MNO sat3 | 16,7-20,2 | 1,24-1,50 | 62-87 |0,52-0,60|0,37-0,45| 0,5-9,4 | 0,4-12 | 23-29
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Figure 5.2 : Valeurs du coefficient de diffusion obtenues suite aux essais de consommation de
I’oxygene et ceux prédits par le modéle de Aachib et al. (2004); on montre aussi la plage
d’incertitude sur le degré de saturation (S;) ainsi que celle sur le coefficient de diffusion D prédit
(voir tableau 5.3).

La figure 5.3 présente les valeurs de K, obtenues expérimentalement avec leur plage de variation
selon I’imprécision des mesures sur 1’épaisseur de 1’échantillon. Ces valeurs sont présentées
selon un ordre croissant des valeurs de S;. On remarque que la plage d’incertitude du parameétre
K; est plus élevée pour les échantillons les plus saturés (MO sat2 et MO sat3, S; = 89 %).
Cependant, il ne semble pas y avoir une influence notable de S; sur I’incertitude de K,. Ceci est
en accord avec le fait que la valeur du taux de réaction K, ne dépend pas du degré de saturation S,

(pour les valeurs de S; testées ici ; voir Gosselin, 2007).

La figure 5.4 présente les valeurs de K, obtenues expérimentalement avec leur plage de variation
selon I’imprécision des mesures. Ces valeurs sont presentées par type de matériaux. Les valeurs
prédites par le modele de Collin (1987, éq. 2.51) sont également présentées. La plage
d’incertitude du taux de réaction K, ne semble pas expliquer les écarts entre le modele prédictif et

les résultats expérimentaux.
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Figure 5.3 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K, minimum et maximum obtenues des
essais de consommation de I’oxygéne selon les épaisseurs minimales et maximales des

éprouvettes ; ces valeurs sont présentées selon un ordre croissant du degré de saturation S,

(tableau 5.3).
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Figure 5.4 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K, minimum et maximum obtenues des
essais de consommation de I’oxygéne selon les épaisseurs minimales et maximales des

éprouvettes; les valeurs prédites par le modele de Collin (1987) sont également présentées
(tableau 5.3)
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On observe que I’écart entre les valeurs expérimentales de K, et celles prédites est
particulierement élevé pour les échantillons fortement saturés du résidu MNO (MNO sat2 et
MNO sat3, avec S; > 80%).

Les incertitudes ont aussi été évaluées série par série pour le parametre K.. Les valeurs ajustées
minimale et maximale du coefficient du taux de réaction K, sont obtenues numériquement avec
POLLUTE (Rowe et al., 1994) a partir des caractéristiques issues des mesures (épaisseur, masse
volumique séche pq, teneur en eau volumique 6,,) selon les valeurs minimale et maximale pour
les échantillons testés. De méme, les valeurs prédites minimales et maximales de K, sont
calculées selon le modéle de Collin (1987, éq. 2.51) a partir des mémes valeurs minimale et
maximale. Un exemple d’analyse est en détail a 1’annexe | pour le résidu MNOS50 afin d’illustrer
I’approche utilisée. Dans ce cas-ci, on reprend la plage d’imprécision pour le paramétre ciblé (ici
C,, voir section 4.3.2) et celle de la réactivité (K;) obtenue des simulations avec POLLUTE. Les
incertitudes déduites pour les prédictions du paramétre K, (voir annexe I) sont présentées dans le
tableau 5.4. Les valeurs minimales de K, (prédites et mesurées) sont obtenues a partir de la valeur
maximale de 1’épaisseur de 1’échantillon; les valeurs maximales de K; sont obtenues a partir de la
valeur minimale de 1’épaisseur. Les valeurs prédites du coefficient du taux de réaction K; pour cet
échantillon sont comprises entre 483 et 504 (an™). Les valeurs ajustées numériquement (& partir
de POLLUTE) oscillent entre 268 et 301 (an™).

La figure 5.5 présente les valeurs du taux de réaction K. mesurées et prédites en fonction du
degré de saturation S, pour le résidu MNO50. Les plages d’imprécision sur le parametre S; et
I’imprécision qui en résulte pour le parametre K, sont également présentées. On constate ici que
les écarts entre la valeur de K, prédite par le modele de Collin (1987) et celle obtenue
expérimentalement ne peuvent pas étre attribués aux incertitudes considérées ici pour ce matériau
(et pour les autres). Ces écarts pourraient étre attribuables a la valeur de la réactivité intrinséque

K’, qui est considérée comme une valeur constante dans le modéele de Collin (voir section XXX)



110

Tableau 5.4 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K, prédites et obtenues a partir des
données expérimentales (épaisseurs minimales, maximales et moyennes) pour chaque

échantillon, suite aux essais de consommation d’oxygene (voir aussi exemple de calcul a

I’annexe ).
K K: min | K, moyen K, max
) Coliin K; Collin K. Collin | obtenu | obtenu obtenue
Echantillons min moyjzn m§>1< avec avec avec
(an_l) (an™) (an™) POLL_LfTE POLLhJTE POLL_lfTE
(an™) (an™) (an™)
MNO 1314 1267 1337 387 385 400
. MNO bis 1079 938 1243 319 285 390
Selr'e MNO 28 275 | 264 281 176 160 182
MNO 50 493 483 504 287 268 301
MNO 75 778 732 808 300 299 332
. MNOfin 1434 1395 1514 299 281 333
Sezr'e MNOmoy 180 | 166 193 69 58 70
MNOgros 91 85 95 132 124 142
Série MNOfin égalisé 1083 1056 1137 269 231 256
3 MNOmoyen égalisé | 124 118 134 11 9 10
. MNOfin Gxfin 685 668 720 258 254 270
Sez['e MNOfin Gxmoy | 380 | 371 389 265 244 251
MNOfin GxGros 250 245 260 87 75 80
MO 18 16 20 4 3 5
MO sat 17 16 18 6 6 6
Série MO sat2 15 15 16 15 14 54
5 MO sat3 15 15 16 8 8 16
MNO sat 2 1032 962 1126 32 30 37
MNO sat3 1032 962 1126 28 25 29
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Figure 5.5 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K, obtenues suite aux essais de

consommation de ’oxygéne et celles prédites par le modele de Collin (1987) en fonction du

degré de saturation S,, pour le résidu MNO50 ; on montre aussi la plage d’incertitude pour les

parametres S et K, (voir tableau 5.4 et détails a I’annexe I).

L’ensemble des valeurs obtenues et des incertitudes obtenues pour la série 1 est présenté a la

figure 5.6. On constate que les incertitudes n’expliquent pas la différence entre les valeurs de K;

prédites et obtenues expérimentalement. Dans tous les cas, le modéle de Collin (1987) surestime

les valeurs de K. De méme, la relation proportionnelle entre K; et C,, ne ressort pas clairement

ici (voir aussi relations normalisées présentées a I’annexe K).
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Figure 5.6 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K. obtenues suite aux essais de
consommation de 1’oxygene et celles prédites par le modele de Collin (1987) en fonction de la
teneur en pyrite C, pour les résidus de la série 1 ; on montre aussi la plage d’incertitude obtenue

pour les parameétres Cy, et K. (détail des calculs a 1’annexe I).

Les incertitudes déterminées selon la méme approche pour les essais de consommation des séries
2, 3 et 4 sont présentées (en fonction du diamétre équivalent Dy) a la figure 5.7 (voir résultats
détaillés a l’annexe J). A nouveau, la différence entre les valeurs prédites et obtenues
expérimentalement ne s’explique pas par ces incertitudes pour les séries 2 et 3; le modéle de
Collin (1987) surestime les valeurs de K.. On constate aussi que la linéarité entre K; et Dy ne peut
pas étre confirmée a partir de ces résultats. Les résultats de la série 4 montrent que les valeurs de
réactivité prédites pour les échantillons MNOfin Gxmoy et MNOfin Gxgros montrent une bonne
concordance avec les valeurs expérimentales. On remarque aussi que pour des diameétres
Dy < 10 mm les valeurs de K, ne semblent pas suivre la tendance découlant du modéle utilisé
ici (i.e pour des valeurs théoriques de K; > 200.an™). L’annexe K présente une analyse de ces
résultats a partir des valeurs de K; normalisées afin de tenir compte de I’influence des autres

parametres.
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Figure 5.7 : Valeurs des coefficients du taux de réaction K, obtenues suite aux essais de
consommation de ’oxygéne et celles prédites par le modele de Collin (1987) en fonction du
diamétre équivalent Dy pour les résidus des séries 2, 3 et 4 ; on montre aussi la plage

d’incertitude obtenue pour le parametre K, (voir le détail des calculs a I’annexe J).

Pour résumer, les résultats montrent qu’une différence de hauteur de quelques millimetres (due a
une imprécision de la mesure de 1’épaisseur de 1’échantillon) peut entrainer une incertitude
importante sur les valeurs de S,. On remarque aussi gque cette imprécision se répercute sur la
détermination du coefficient de diffusion, ce qui n’était pas le cas lors des essais de diffusion.
Cette imprécision ne semble cependant pas avoir d’influence notable sur I’incertitude de K. Cela
est lié a la nature méme des essais. Lors d’un essai a un seul réservoir, il n’y a pas de gradient de
concentrations imposé, c’est la consommation de 1’oxygeéne qui crée un gradient. Les variations
du paramétre D, auront donc peu de répercussions sur 1’ajustement par itération des courbes
expérimentales et numeériques, contrairement au parametre K, qui, lui, est indépendant du

parametre S; (pour les valeurs de S; testées ici ; voir Gosselin, 2007).
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La plage d’incertitude du taux de réaction K, ne semble pas expliquer les écarts entre le modéle
prédictif et les résultats expérimentaux. La proportionnalité linéaire entre K, et C, ne semble pas
étre respectée ici, tout comme celle entre K; et Dy. Notons que la présence de particules fines
dans 1’échantillon MNOgros (section 4.1.1) entraine probablement une mesure de la valeur de K,
expérimentale anormalement élevée. Les divers échantillons ont des propriétés variables pour
certains paramétres physico-chimiques (n, Dy, Cp) au sein d’une méme série. L’annexe K
présente une analyse de ces résultats a partir des valeurs de K; normalisées afin de tenir compte
de I’influence des autres paramétres. Les écarts observés pourraient étre liés a la disponibilité
réelle de la pyrite; le modele de Collin considére un pourcentage de pyrite basé sur une surface

spécifique totalement disponible, ce qui n’est peut-étre pas le cas en pratique.

5.2 Ajustement de la valeur de la réactivité intrinseque K’

Comme nous I’avons vu dans les sections précedentes, les valeurs prédites du taux de réaction K;
sont souvent éloignées des valeurs obtenues des mesures expérimentales, tant pour les essais
menés dans ce projet que pour les essais réalisés par Martin (2005), Gosselin (2007), Ouangrawa
(2007) et Pabst (2011). Une des raisons pouvant expliquer cette différence est I’incertitude qui
existe pour I’estimation de la valeur de Dy, qui est obtenue ici a partir d’expressions basées sur la
courbe granulométrique. Des mesures directes de la surface spécifique pourraient permettre de
réduire cette incertitude. Une autre raison est la valeur prédéfinie de la réactivité intrinséque du
résidu K, adoptée par Collin (1987), qui correspondrait & celle de la pyrite pure (K’ = 0.015 m®
0,.m™ pyrite.an™®). Cependant, les types (structure cristallographique) de pyrite peuvent étre
variables (p. ex. cubique ou framboidales), et 1’état des surfaces peut aussi varier. Par exemple,
les résidus ayant subi des traitements mécaniques et chimiques peuvent montrer des
caractéristiques géochimiques assez différentes de celle d’un grain de pyrite pur. Nous avons
donc revu les résultats expérimentaux afin de réaliser une nouvelle estimation de la valeur de la
réactivité intrinséque K’. Pour cela, nous nous servons des coefficients du taux de réaction
déterminés expérimentalement (voir tableaux 4.18 a 4.23, section 4.5), de la formule de Collin
(1987) (eq. 2.51) et de la formule du Dy définie par Aubertin et al. (1998) (ég. 2.50) pour en

extraire une valeur de K’ (en m*® O,.m™ pyrite.an™). La formule correspondante devient alors :
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_ Kr"‘DH
~ 6xCy(1—n) (51)

!

5.2.1 Résultats pour les résidus MNO et MO

Le tableau 5.5 présente les résultats des valeurs de K’ calculées a partir de I’équation 5.1, en
fonction des valeurs de K, obtenues expérimentalement pour I’ensemble des essais. Nous avons
calculé également une valeur moyenne de K’ par série d’échantillons (tableau 5.5). Les valeurs
moyennes de K’ varient de 0.0026 & 0.0108 m* O,.m™ pyrite.an™, soit entre environ 1/6 et 2/3 de

la valeur de référence utilisée par Collin (1987) (0.015 m® O,.m™ pyrite.an™).

Tableau 5.5 : Valeurs de la réactivité intrinseque K’ calculée a partir de 1’équation 5.1 pour

chaque échantillon et valeur moyenne de K’ par série d’échantillons.

S K' (individuelle) K (moyenne) par série
Echantillons (m® 0,.m"~ pyrite.an™) 3d ech_:;\ntllllons ;
(m® 0,.m™ pyrite.an™)
MNO 0,0047
Série 5, MNO Juin 0,0047
résidu MNO MNO sat2 0,0005 0.0026
MNO sat3 0,0004
MNO28 0,0101
Série 1 MNO50 0,0092 0.0085
MNOQ75 0,0061
MNOfin 0,0033
Série 2 MNOmoy 0,0061 0.0108
MNOgros 0,0228
L MNOfin égalisé 0,0039
Série 3 —— 0.0027
MNOmoy égalisé 0,0014
MNOfin Gxfin 0,0059
Série 4 MNOfin Gxmoy 0,0110 0.0075
MNOfin GxGros 0,0055
MO 0,0037
Série 5, MO sat 0,0060
résidu MO MO sat2 0,0149 0.0081
MO sat3 0,0078
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La figure 5.8 présente les valeurs de K’ individuelles et celle adoptée par Collin (1987). On
représente également les valeurs moyennes de K’ par série d’échantillons. La valeur adoptée par
Collin est toujours plus élevée, excepté pour 1’échantillon MNOgros. Pour rappel (voir section
4.1.1), I’échantillon MNOgros comprend des particules trés fines (< 45 pum) qui se sont
probablement agglomérées sur les particules grossieres, augmentant artificiellement sa valeur de

K: déduite des mesurés (en raison d’une plus grande surface spécifique; e.g. Nicholson, 1994).

Les résultats des valeurs prédites du coefficient du taux de réaction Kr selon le modéle de Collin
(1987) et a partir des valeurs moyennes de K’ par série d’échantillons sont présentés au tableau
5.6. La figure 5.9 illustre ces résultats. Notons que malgré une amélioration de la prédiction avec
les nouvelles valeurs de K’, trois valeurs de K, prédites restent encore élevées comparativement
aux valeurs mesurées expérimentalement. Il s’agit des valeurs correspondant aux échantillons
MNO sat2, MNO sat3 et MNOfin. Les essais de consommation de 1’oxygene effectués sur les
échantillons MNO sat2 et MNO sat3 (figure 4.27) ont présenté des baisses de concentration en
oxygene particulierement lentes, ce qui engendre une durée d’essai plus longue et peut mener a

des imprécisions quant a la mesure de K.
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Figure 5.8 : Valeurs individuelles (batonnets) et moyennes (traits horizontaux) de K’ obtenues

selon 1’équation 5.1 pour 1’ensemble des échantillons testés ; on montre aussi la valeur de K’

adoptée par Collin (1987) (voir tableau 5.5)
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Tableau 5.6 : Valeurs de la réactivité intrinséque moyenne K’ (m*® O,.m™ pyrite.an™) par série
d’échantillons et valeurs des coefficients du taux de réaction K, prédites de ces valeurs ; On
montre  également les valeurs de Kr prédites selon le modele de Collin

(avec K’ = 0,015 m® O,.m™ pyrite.an™) et mesurées expérimentalement.

K' (moyenne) K, prédit K, prédit selon K,
par série selon Collin Collin avec expérimental
Echantillons d’échantillons avec valeur ajusté avec
(m® 0,.m™ K'=0.015 | moyennedeK’ | POLLUTE
pyrite.an™) (/an) (/an) (/an)
o MNO 1314 213 387
serie 5, MNO bis 1079 175 319
résidu - 0.0026
MNO MNO sature2 1032 167 32
MNO saturé3 1032 167 28
MNO28 275 147 170
Série 1 MNO50 0.0085 493 264 281
MNOQ75 778 416 307
MNOfin 1434 976 298
Série 2 MNOmoy 0.0108 180 122 69
MNOgros 91 62 132
L MNOfin égalisé 1083 183 269
Série 3 — 0.0027
MNOmoy égalisé 124 21 11
MNOfin Gxfin 685 325 258
Série 4 [ MNOfin Gxmoy 0.0075 380 180 265
MNOfin GxGros 250 118 86
MO 18 9 4
Série 5, MO saturé 17 9 6
résidu - 0.0081
MO MO saturé2 15 8 15
MO saturé3 15 8 8
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Figure 5.9 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K; prédites en fonction du taux de réaction
K, obtenues expérimentalement pour les résidus et mélanges ; on montre les valeurs de Kr

prédites selon le modele de Collin avec la valeur K’ de référence et celles avec la valeur moyenne
de K’ par série d’échantillons (voir tableau 5.6)

5.2.2 Résultats d’autres essais

Des corrections sur les valeurs prédites du coefficient du taux de réaction K, ont aussi été
réalisées sur les résultats des essais de Martin (2005), Gosselin (2007), Ouangrawa (2007) et
Pabst (2011) (présentés a I’annexe L). Le tableau 5.7 résume ces valeurs de K’ obtenues a partir
de I’équation 5.1. La figure 5.10 présente les valeurs de K’ calculées et celle utilisée par Collin

(1987). Certaines valeurs de K’ sont ici au-dessus de celle fixée par Collin (1987) (i.e. :
échantillons SNOL1 et Buly8).
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Tableau 5.7 : Valeurs de la réactivité intrinséque K’ calculée a partir de 1’équation 5.1 pour

chaque échantillon et valeur moyenne de K’ par séric d’échantillons, selon les résultats

expérimentaux de Martin (2005), Gosselin (2007), Ouangrawa (2007) et Pabst (2011).

K' individuelle (m?

K' moyen par série d’échantillons

Echantillons 0,.m? pyrite.an™ (m® 0,.m™ pyrite.an™)

Buly 1 0,0073
Buly 2 0,0008
Buly 3 0,0029
Buly 6 0,0012
Buly 7 0,0012

Buly 8 0,0249 0,0072
Buly 9 0,0133
Buly 10 0,0234
Buly 11 0,0011
Buly 12 0,0030
Buly 13 0,0004
Louvicourt S3-1 0,0010
Louvicourt S3-2 0,0143
Louvicourt S3-3 0,0261
Louvicourt S3-4 0,0258

Louvicourt S3-5 0,0248 0,0137
Louvicourt S3-6 0,0051
Louvicourt S3-7 0,0174
Louvicourt S3-8 0,0031
Louvicourt S3-9 0,0053
MNO3 0,0080

MNO5 0,0066 0,0082
MNO12 0,0100
MO1 0,0223

MO2 0,0192 0,0208
SNO1 0,0474
SNO3 0,0218

SNO4 0,0176 0.0972
SNO5 0,3019
SO1 0,0160
SO2 0,0045

SO3 0,0156 0,0101
S04 0,0022
SO5 0,0120
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Figure 5.10 : Valeurs individuelles (batonnets) et moyennes (traits horizontaux) de K’ obtenues
selon 1I’équation 5.1 pour les essais réalisés par Martin (2005), Gosselin (2007), Ouangrawa
(2007) et Pabst (2011) ; on montre aussi la valeur de K’ (0.015 m*® O,.m™ pyrite.an™) adoptée par
Collin (1987) (voir détails au tableau 5.7).

Le tableau 5.8 présente les valeurs de K, prédites avec le modéle de Collin (1987) pour
K’>=0.015 m® O,m™ pyrite.an™ et celles déterminées a partir de la valeur de réactivité

intrinseque moyenne de chaque résidu évaluée selon 1’équation 5.1.

Nous avons illustré ces résultats aux figures 5.11 et 5.12, afin de mettre en évidence ’effet du
degré de saturation sur ces résultats. La figure 5.11 illustre la comparaison entre les résultats des
K: prédits et mesurés avant et aprés la correction de la valeur de K’ (moyenne pour chaque
résidu) dans le modeéle prédictif. On voit bien que cette correction mene a de meilleures
estimations a partir du modéle de Collin. Certains écarts entre I’estimation et la mesure restent
toutefois assez eleves, surtout lorsque le degré de saturation est élevé; pour illustrer cet aspect, la
figure 5.12 reprend les résultats de la figure 5.11 mais en excluant les mesures pour des

échantillons dont la valeur du degré de saturation était supérieure a 85%.
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Tableau 5.8 : Valeurs de la réactivité intrinséque K’ moyen et des corrections des valeurs du

modele de Collin pour les essais réalisés par Martin (2005), Gosselin (2007), Ouangrawa (2007)

et Pabst (2011)
K, prédit selon K, prédit selon K, expérimental
Echantillons . K' r_1;|oye‘n ; Collin avec Collin avec valeur ajusté avec
(m® O,.m™ pyrite.an™) K’=0.015 moyenne de K’ POLLUTE

(/an) (/an) (/an)

Buly 1 1341 877 617

Buly 2 894 584 46
Buly 3 1076 704 177

Buly 6 944 617 78

Buly 7 993 649 77
Buly 8 0,0072 861 563 1250
Buly 9 828 541 695
Buly 10 828 541 1170

Buly 11 960 628 67

Buly 12 431 281 71

Buly 13 960 628 26
Louvicourt S3-1 2891 2540 182
Louvicourt S3-2 2960 2600 2670
Louvicourt S3-3 2891 2540 4780
Louvicourt S3-4 2960 2600 4830
Louvicourt S3-5 0,0137 3442 3024 5400
Louvicourt S3-6 3992 3507 1480
Louvicourt S3-7 3855 3386 4230
Louvicourt S3-8 4268 3749 843
Louvicourt S3-9 4199 3689 1740
MNO3 499 260 251
MNO5 0,0082 298 155 122
MNO12 490 255 311

MO1 18 24 26

MO2 0,0208 20 26 24
SNO1 77 475 231
SNO3 80 490 110

SNO4 0,0972 82 505 92
SNO5 82 505 1570

SO1 199 127 202

S02 259 165 73

S03 0,0101 239 152 236

S04 263 168 37

S05 239 152 182
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Figure 5.11 : Valeurs du coefficient du taux de réaction K, prédites en fonction du taux de

réaction K obtenu expérimentalement pour les essais réalises par Martin (2005), Gosselin (2007),

Ouangrawa (2007) et Pabst (2011) ; on montre les valeurs de K, prédites selon le modele de

Collin avec la valeur K’ de référence et celles avec la valeur moyenne de K’ par série

d’échantillons (voir tableau 5.8)

On constate sur la figure 5.12 que la correction proposée (par ajustement de la valeur de K’)

mene a de meilleures estimations de K, & partir du modele de Collin (1987). Un échantillon

montre un écart plus grand que les autres entre la prédiction et la mesure de K,, soit un

échantillon du résidu Louvicourt (S3-1) dont la valeur du degré de saturation S, = 1 %. Le degré

de saturation, et I’incertitude associée suite aux mesures expérimentales, pourrait donc avoir un

effet important sur la prédiction et la mesure de K.
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Figure 5.12 : Valeurs prédites du coefficient du taux de réaction K, en fonction du taux de
réaction K, obtenue expérimentalement pour les essais réalisés par Martin (2005), Gosselin
(2007), Ouangrawa (2007) et Pabst (2011) ; on montre les valeurs de K, prédites selon le modele
de Collin 1987) avec la valeur K’ de référence et celles avec la valeur moyenne de K’ par série
d’échantillons. Les résultats obtenus sur échantillons présentant une valeur de S; > 85% ne sont

pas inclus ici (voir tableau 5.8).

5.3 Evolution de la réactivité dans le temps

Les essais de caractérisation menés apres les essais de consommation de I’oxygene avaient
notamment pour objectif d’évaluer 1’évolution des caractéristiques liées a la présence de pyrite,
soit la teneur en soufre (%S), la teneur en pyrite (C,) et la densité relative des grains solides D..
Cette section revoit d’abord les principaux résultats et ’incertitude de mesures, et évalue les
valeurs obtenues avant et aprés les essais de consommation. Une relation simple entre la valeur
de D, et la teneur en pyrite est proposée, et une méthode pour estimer la perte en pyrite est

suggerée.
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5.3.1 Principaux résultats et incertitudes

Les valeurs des caractéristiques précitées ont été définies avant et aprés les essais de
consommation d’oxygéne. L’objectif était d’évaluer s’il y a eu un changement significatif pour
ces parametres ciblés. Nous présentons les résultats de mesure avant et aprés les essais de
consommation d’oxygene avec les bornes inférieurs et supérieures pour la caractérisation menée
a la fournaise LECO et au DRX (voir sections 4.3.1 et 4.3.2); on présente aussi les valeurs
mesurées et la plage d’incertitude pour la densité relative des grains D, définie selon la norme
ASTM D854-14 (section 3.3.1)

Teneur en soufre

Le tableau 5.9 présente les valeurs de teneur en soufre déterminées a la fournaise LECO avant et
apres les essais de consommation de I’oxygeéne. Les analyses étaient faites sur trois réplicas, a
partir desquels on peut établir les bornes inférieure et supérieure (selon les valeurs mesurées

directement).

Les résultats montrent que les valeurs moyennes de la teneur en soufre diminuent généralement
apres les essais de consommation. Trois échantillons (sur huit) présentent une augmentation de
cette valeur aprés les essais; il s’agit des résidus MNO, Gx et MNO28, qui montrent une plage
d’imprécision relativement élevée. Par exemple, 1’écart de 1,5% pour le résidu MNO représente
une erreur relative de 13% environ. Notons toutefois que I’incertitude associée a la plage des
mesures a la fournaise LECO est relativement élevée, ce qui pourrait expliquer une telle

observation.

La figure 5.13 illustre graphiquement ces résultats avec les plages d’imprécision. Ceux-cCi
indiquent qu’il n’y a pas de tendance claire, qui pourrait indiquer une diminution de la teneur en
soufre apres les essais de consommation de 1’oxygene. Lorsque I’on tient compte de I’incertitude
des mesures au LECO, seulement deux échantillons (sur 8) semblent montrer une baisse de
teneur en soufre, i.e. MNOmoy et MNOfin. Ce sont les seuls cas ou les plages de mesures avant
et aprés essai ne se chevauchent pas. Cette absence de tendance n’est pas incohérente car méme si
la pyrite s’oxyde, le soufre ne disparait pas ; il peut se trouver sous d’autres formes, liées aux
réactions d’oxydation, qui sont aussi détectées par les mesures au LECO (qui ne fait pas cette
distinction). La teneur en soufre ne semble donc pas étre un indicateur approprié pour interpréter

I’évolution des caractéristiques géochimiques (minéralogiques) des résidus dans le temps.
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Tableau 5.9 : Valeurs de teneur en soufre %S obtenues a la fournaise LECO avant et apres les

essais de consommation de I’oxygéne, avec les plages de mesures.

Teneur en soufre (%)

avant essai apres essai
Moyenne. Min Max Mo‘yenne. Min Max
avant essai apres essai
MNO 10,98 9,65 12,10 11,67 10,40 13,40
Gx 0,20 0,19 0,21 0,21 0,21 0,21
MNO28 2,69 2,52 2,85 3,40 2,78 3,88
MNO50 5,97 5,59 6,53 5,54 4,88 6,64
MNO73 9,17 8,55 9,73 8,31 7,85 9,04
MNOfin 14,40 14,10 14,70 13,07 12,20 13,90
MNOmoy 12,20 12,10 12,30 9,60 8,31 10,30
MNOfin égalisé 7,09 6,56 8,79 7,80 7,50 8,04
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Figure 5.13 : Teneurs en soufre obtenues a la fournaise LECO avant et aprés les essais de

consommation d’oxygene, avec les plages d’incertitude autours des valeurs moyennes (voir

tableau 5.9)
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Teneur en pyrite

Le tableau 5.10 presente les valeurs de teneur en pyrite C, obtenues par analyses au DRX, avant
et apres les essais de consommation de 1’oxygéne. Les analyses étaient faites sur des réplicas
(nombre variant selon échantillon, voir tableau 4.15). On peut donc ainsi établir les bornes

inférieure et supérieure selon les valeurs mesurées directement.

On observe que les valeurs moyennes de C, montrent une baisse apres les essais de
consommation d’oxygene, excepté pour 1I’échantillon MNOfin dont la valeur reste identique
(18,6 %).

La figure 5.14 illustre graphiquement ces résultats et la plage de ces mesures. Lorsque la plage
des valeurs mesurées est prise en compte, on constate que trois des cing échantillons montrent
une baisse : MNO28, MNO50 et MNO73. Pour les autres résidus, on peut noter que 1’écart entre
les valeurs moyennes et les bornes de la plage de mesure est tres variable; elle peut varier de +/-
0.04% pour MNO28 post consommation a +/-2,8% pour MNOmoy post consommation (qui a
une teneur en pyrite moyenne de 6,96%). Un écart de 2,8% pour une valeur moyenne de 6,96%

représente une imprécision relative de 40% environ.

Les résultats basés sur les valeurs moyennes suggérent néanmoins que la teneur en pyrite
(déterminée au DRX) constitue un indicateur de 1I’évolution des caractéristiques de ces résidus
dans le temps (avant et aprés les essais de consommation). Cependant, les incertitudes liées a ces
mesures ainsi qu’a I’hétérogénéité des petits échantillons testés suggérent que la teneur en pyrite

C, devrait étre mesurée sur de nombreux replicas.

Tableau 5.10 : Valeurs de teneur en pyrite C, obtenues au DRX avant et aprés les essais de

consommation de I’oxygene avec la plage des mesures pour les échantillons de résidus testés.

Teneur en pyrite C, (%)
avant essai apres essai
Moyenne \(a!eur Va!eur Moyenne \(a!eur Val.eur
avant essai Mlmmaile MaX|ma'1Ie aprés essai Mmlma’le MaX|meI\Ie
mesurée mesurée mesurée mesurée
MNO28 5,5 4,98 6,02 4,09 4,05 4,12
MNO50 9,21 8,32 10,09 6,37 6,24 6,49
MNO73 14,04 12,87 15,2 10,96 10,9 11,02
MNOfin 18,61 17,67 19,54 18,6
MNOmoy 14,27 6,96 4,11 9,8
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Figure 5.14 : Teneurs en pyrite C, obtenues au DRX avant et aprés les essais de consommation

d’oxygene, avec les valeurs moyennes et les valeurs extrémes mesurées (voir tableau 5.10)

Densité relative des grains

Le tableau 5.11 présente les valeurs la densité relative des grains solides D, avant et apreés les
essais de consommation de I’oxygene. Chaque mesure est faite en triplicata. Nous obtenons donc
une valeur moyenne de D, ainsi que des bornes déduites directement des valeurs mesurées.
L’écart de ces valeurs mesurées pour un méme matériau est fixée par la norme ASTM D854-14 a
0,02 (section 3.3.1). L’écart le plus élevé entre la valeur moyenne de Dy et les bornes de la plage
de mesures est de 0,029 (échantillon MNOmoy avant essai de consommation). La valeur
moyenne de D, pour cet échantillon est de 3,092. Un écart de +/- 0,029 pour une valeur moyenne

de 3,092 représente une imprécision relative de 1% environ.

On observe que, comme pour la teneur en pyrite C,, les valeurs moyennes de D, montrent une
baisse aprés les essais de consommation d’oxygene, excepté pour 1’échantillon MNOfin dont la

valeur reste stable.



129

Tableau 5.11 : Valeurs de la densité relative des grains solides D, avant et aprés les essais de

consommation de I’oxygeéne, avec la plage des valeurs mesurées sur les échantillons de résidus

testés.
Densité relative des grains solides Dr
avant essai de consommation de apres essai de consommation de
I'oxygéne (Poly) I'oxygene (UQAT)
Valeur Bornes minimale et Valeur moyenne (1 seule mesure, pas
moyenne | maximale des mesures de bornes de mesures)

MNO28 2,875 2,854 2,903 2,805
MNOS50 2,907 2,900 2,913 2,860
MNO73 3,003 2,990 3,029 2,899
MNOfin 3,134 3,127 3,142 3,132
MNOmoy 3,092 3,064 3,122 2,877
MNOfin égalisé | 2,983 2,962 3,007 2,946

La figure 5.15 illustre graphiquement ces résultats. On remarque que la majorité des échantillons
(5 sur 6) montre une valeur de D, plus faible apres les essais d’oxydation (excepté pour MNOfin
avec D, = 3,14 avant et apres les essais), méme en tenant compte de la plage de variation des
mesures. D’aprés ces observations, on peut déduire que la densité relative des grains solides D,
serait un bon indicateur. La densité relative représente ainsi le parameétre présentant le plus
d’intérét pour statuer sur 1’évolution des caractéristiques géochimiques (minéralogiques) des
résidus soumis aux essais d’oxydation, notamment en raison de la précision de la mesure et parce

que cette valeur de D est relativement facile a déterminer expérimentalement.

Une facon simple de relier la valeur de D, a I’évolution de la teneur en pyrite au sein d’un résidu

minier réactif est proposée dans ce qui suit.
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Figure 5.15 : Densités relative des grains solides D; avant et aprés les essais de consommation

d’oxygene, avec les valeurs moyennes et la plage d’incertitude associee.

5.3.2 Lien entre densité relative D, et teneur en pyrite C,

Les figures 5.16 et 5.17 présentent les valeurs de teneur en soufre %S, de teneur en pyrite C, et

de densité relative des grains solides D, pour chaque échantillon avant les essais de

consommation d‘oxygene. Sur la figure 5.16, on représente la droite théorique reliant C, et %S

lorsque 1I’on suppose que la totalité du soufre provient de la pyrite. Cette droite est donnée par

I’équation :

1
Cp = 5 %S

Mpy
Mg

(5.2)

Avec My, et Ms les masses molaires de la pyrite et du soufre respectivement (g.mol™)
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Figure 5.16 : Relation entre la teneur en pyrite C, et la teneur en soufre %S avant les essais de
consommation d’oxygéne; on montre aussi la droite théorique lorsque 1’on suppose que la totalité

du soufre provient de la pyrite (éqg. 5.2 ; données tirées des tableaux 4.9 et 4.15)
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Figure 5.17 : Densité relative des grains solides D, en fonction de la teneur en soufre (%S) et de

la teneur en pyrite C, avant les essais de consommation d’oxygene (selon les données tirées des
tableaux 4.3, 4.9 et 4.15)
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Ces graphiques montrent une cohérence entre ces paramétres. Ainsi, plus la valeur de D, est
élevée, plus la teneur en soufre %S et la teneur en pyrite C, sont élevées. Le D, étant le reflet de
la densité de I’ensemble des grains d’un résidu, une diminution de D, représente une perte de
masse relative (i.e. baisse du soufre et de la pyrite). On remarque sur la figure 5.16 que la
quantité de soufre n’est pas linéairement reliée a la pyrite. Ceci indique que I’on ne peut pas

déduire la teneur en pyrite en se basant uniquement sur la teneur en soufre (i.e. équation 5.2).

La pyrite est un minéral de densité élevée (D, = 4,95 a 5,10, comparée a environ 2,7 pour la
majorité des grains de sol naturel). La baisse de la teneur en pyrite peut entrainer une variation de
la densité d’un échantillon, et donc de D,. Si I’on émet I’hypothése que I’ensemble des autres
grains ont un D, de 2,7 (sauf ceux de pyrite), on peut établir une relation entre C, (en %) et Dy,

qui peut s’exprimer comme suit (une valeur de D, = 5 est utilisée ici pour la pyrite) :

D, = (100 —Cp) * 2.7+ Cp *5 (53)
En réorganisant 1’équation 5.3, on obtient :

D, — 2.7

cpza;_—zﬂ (5.4)

avec C, exprimée en %. Cette équation a été appliquée aux résultats expérimentaux présentes ici
et a ceux d’essais antérieurs menés par Monzon (1998), Martin (2005), Gosselin (2007),
Ouangrawa (2007) et Pabst (2011). Le tableau 5.12 présente ces résidus avec les résultats utilisés
pour les analyses. La figure 5.18 illustre les résultats obtenus selon 1’équation 5.4. On constate
que la corrélation est encourageante. Ceci suggére qu’il serait possible d’estimer la valeur de C,

des résidus sulfureux a partir de la valeur de D, (ou vice versa).
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Tableau 5.12 : Caractéristiques de divers résidus mesurées par Monzon (1998), Martin (2005),
Gosselin (2007), Ouangrawa (2007) et Pabst (2011).

Auteur échantillons D, (-) Co ()
Manitou 20-40 2,849 0,075
Monzon (1998) Manitou 100-200 2,849 0,025
Manitou >200 2,849 0,075
] MNO 2,867 0,0706
Gosselin (2007) MO 2779 0
Louvicourt 3,513 0,3795
Martin (2005) Buly 2,929 0,118
MNO 3,136 0,1187
MO 2,766 0,0047
Pabst (2011) Gx 2,769 0
SNO 2,74 0,0162
SO 2,871 0,0403
Louvicourt 3,51 0,3795
Ouangrawa Sigma 2,82 0,0361
(2007) Lou-Sig 3,02 0,1629
Lou-Sab 2,94 0,1384
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Figure 5.18 : Comparaison entre la relation prédite entre C, et D, (éq. 5.4), et les résultats

expérimentaux incluant ceux d’essais précédents (donnees tirées des tableaux et 4.3, 4.15 et 5.15)
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5.3.3 Evolution de la teneur en pyrite dans le temps

La teneur en pyrite C, et la densité relative des grains solides D, représenteraient de bons
indicateurs pour statuer sur 1’évolution des caractéristiques géochimiques (minéralogiques) des
résidus soumis aux essais d’oxydation. Mais nous avons également vu que I’incertitude sur le
paramétre C, liée a I’hétérogénéité des echantillons testées et la mesure des analyses DRX étaient
importantes. La mesure de D, est usuellement plus précise et relativement plus facile a réaliser
expérimentalement. 1l serait ainsi possible d’utiliser le lien entre C,, et D, (éq. 5.4) pour statuer sur

I’évolution de la minéralogie (i.e. valeur de C,) suite a I’oxydation de la pyrite.

A P’aide de I’équation 5.4, nous avons évalué les valeurs de teneur en pyrite C, avant (i.e. valeur
initiale Cp;) et apres (valeur finale Cyy) les essais de consommation d’oxygeéne a partir des valeurs
de densité relative D, mesurées (Dy; et Dyf) (tableau 5.13). Nous postulons a nouveau ici que seule
la perte en pyrite au cours d’un essai de consommation de I’oxygene explique la variation de la
valeur de D,. Nous utilisions ainsi les variations de ces valeurs pour établir I’évolution dans le
temps. Par exemple, pour I’échantillon MNO, C,; = 0,18 et Dy = 3,103 ; Cyr = 0,12 et Dys = 2,984.
La perte de pyrite AC, pour 1’échantillon MNO est donc de 0,05 (tableau 5.13). Si I’on considere
que cette perte de pyrite se produit seulement durant 1’essai de consommation d’oxygene (d’une
duree At), il est possible d’estimer la perte de pyrite par unité de temps AC, / At, ce qui permet de

quantifier (approximativement) 1’évolution de C, dans le temps en phase d’oxydation.

La figure 5.19 présente les valeurs de AC, / At en fonction du paramétre Dy. Cette figure indique
que la perte en pyrite dans le temps, par oxydation directe, semble étre liée au diameétre

équivalent Dy.

Cette analyse n’est toutefois que préliminaire et cette approche devrait étre approfondie. Elle
fournit néanmoins une piste pour établir un lien entre le coefficient du taux de réaction utilisé
dans la 2° loi de Fick (éq.2.44) et la réactivité incluse un modéle évolutif tel celui du noyau
réactif (« shrinking core » , voir section 2.3.5).
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Tableau 5.13 : Valeurs des densités relatives des grains solides avant et aprés essais de
consommation Dy et Dy et des teneurs en pyrites C, et Cyr deduites de ces valeurs et de
I’équation 5.4 pour les échantillons testés; on montre aussi les valeurs de perte en pyrite en

fonction du temps (Acp/Ay).

MNO | MNO28 | MNOS0 | Mno73 | MNO | MNO | MNO fin
fin moyen égalisé
Dy 3,103 2,875 2,907 3,003 3,134 3,092 2,983
Dy 2,984 2,805 2,86 2,899 3,132 2,877 2,946
Coi 0,18 0,08 0,09 0,13 0,19 0,17 0,12
Cor 0,12 0,05 0,07 0,09 0,19 0,08 0,11
Perte Z” Pyrite 4 05 0,03 0,02 0,05 | 0,00 | 0,09 0,02
Cp
Durée de
I'essai (min) 1055 1187 464 1083 15 7741 341
Y
perte en pyrite
par an (Acp/At) 0,43 0,22 0,39 0,37 0,51 0,11 0,41
(an)
0,40
[ )
0,35
030 *N°e y = 0,4245¢-55416x
' \ R? = 0,9059
€ 0,25
=
& 0,20
Ju! [ ]
g 0,15 ® Delta Cp/an = f(Dh)
0,10 \
~9
0,05
0,00
0,0E+00 5,0E-06 1,0E-05 1,5E-05 2,0E-05 2,5E-05 3,0E-05 3,5E-05
D, (m)

Figure 5.19 : Relation entre la perte en pyrite dans le temps AC,, / At (basée sur la variation de Dy)

et le diameétre équivalent des grains de résidus Dy
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5.4 Synthése et dernieres remarques

La premiére partie de ce chapitre a porté sur 1’analyse des incertitudes liées aux imprécisions de
mesure au cours des essais de diffusion et consommation d’oxygene. De maniere générale, nous
avons pu constater qu’une variation de quelques millimetres sur 1’estimation de 1’épaisseur de
I’éprouvette pouvait mener a des incertitudes non négligeables sur les valeurs de la porosité, de la
teneur en eau volumique et, surtout, du degré de saturation S,. Les valeurs du coefficient de
diffusion effectif D, déduites de ces mesures lors des essais de consommation d’oxygéne sont
sensibles a cette incertitude. Les valeurs du taux de réaction K, mesurées semblent moins
sensibles a ces incertitudes, selon les analyses présentées ici pour les essais de consommation de
I’oxygéne. Cela est en partie lié a la nature méme de ces essais de consommation de I’oxygéne.
Lors d’un essai a un seul réservoir comportant une éprouvette relativement mince au bas, la
consommation de 1I’oxygéne crée un gradient vers le bas. Mais la contribution de la diffusion
dans le réservoir et le résidu (i.e. effet de D,) est ici trés limitée en raison de la faible distance a
parcourir dans 1’éprouvette; I’imprécision sur la valeur de S, et de D, a donc peu de répercussion
sur l’ajustement par itération des courbes expérimentales et numériques, menant a la

détermination de la valeur de K; (voir aussi Gosselin, 2007).

L’analyse indique également que la différence entre les valeurs prédites et mesurées du
coefficient du taux de réaction K; ne s’expliquerait pas par les imprécisions des mesures (i.e.

volume et hauteur des échantillons).

Le chapitre inclut aussi une méthode pour ajuster la valeur de la réactivité intrinseque K’ (plutét
que d’utiliser la valeur unique proposée par Collin 1987). Cet ajustement méne a une
amélioration de la prédiction des valeurs de K; pour les essais menés dans le cadre de ce projet et

pour les résultats d’essais antérieurs.

La derniere partie de ce chapitre suggére une piste pour analyser 1I’évolution de trois parametres
(Cp, %S et Dy). Cette approche considere que la valeur de D, est le meilleur indicateur pour
évaluer les caractéristiques liées a 1’évolution dans le temps. Nous avons proposé une formule
simple permettant d’exprimer la teneur en pyrite C, en fonction de la densité relative des grains
solides D,. A partir de celle-ci, il est possible d’évaluer la diminution de la teneur en pyrite dans
le temps (ACp/At). Cette diminution semble liée a la valeur de la taille des grains (exprimée par
Dy).
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Plusieurs autres aspects n’ont pas été pris en compte dans cette étude, et mériteraient d’étre revus

plus en détails. Mentionnons par exemple :

La caractérisation des mélanges de la série 2 a mis en évidence que les bornes granulométriques
visées (< 45 um ; 45 pym < x < 75 um ; > 75 um) n’ont pas ¢été atteintes car les fractions
grossieres et moyennes comportaient une proportion relativement élevée de particules fines < 75
pm. L’agglomération de particules fines sur les particules plus grossicres serait responsable de
cette condition. Il aurait été possible d’utiliser un défloculant pour décoller et séparer les
particules fines, avant le tamisage en condition humide. Le protocole pourrait alors s’inspirer de
I’approche décrite par Nicholson (1994) qui a proposé une méthode pour éviter I’accumulation de

particules fines sur les particules grossieres.

Les mélanges de la série 4 auraient d0 présenter théoriquement des discontinuités
granulométriques. Ceci n’a pas été observé. Cela confirme que la méthode de fractionnement

(tamisage par voie humide) doit étre améliorée.

La surface spécifique a été évaluée par le biais de modeéles basés sur la courbe granulométriques,
qui ont été comparés entre eux. Il faudrait toutefois pousser plus loin cette comparaison entre ces
modeles, en considérant pas exemple des valeurs du coefficient de forme a allant de 6 a 10. Tel
gue mentionné, il pourrait étre utile de mesurer la valeur de surface spécifique en laboratoire afin
de comparer les résultats expérimentaux aux prédictions. Cela permettrait notamment d’ajuster la
valeur du parameétre o. Les valeurs de Dy ont été calculées également sur la base de données
granulométriques (i.e. Dyg et Cy, selon les équations proposées par Aubertin et al., 1998 et
Mbonimpa et al. 2002). La détermination directe de la surface spécifique pourrait mener a une

meilleure estimation du Dy.

La comparaison entre les valeurs du taux de réaction K; ajustées selon les essais de diffusion et
des essais de consommation pour les échantillons de la série 1 se révéle difficile. Cela est di a
une mauvaise précision pour évaluer la taille de ces échantillons pour les essais de diffusion
(manque de matériel, compaction faible). De plus, pour I’échantillon MNO73, I’essai de diffusion
a été tres court (15 heures), ce qui rend la determination de K, moins précise. Les essais de

consommation sont nettement préférables pour estimer la valeur de K.

Par ailleurs, on a noté que I’échantillon MNOfin contenait de la sphalérite (1,8%), mais ceci n’a

pas été pris en compte lors de I’interprétation car la prediction selon le modéle de Collin (1987)
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ne prend pas en compte 1’influence d’autres minéraux sulfureux. Dans ce cas, la valeur de K,
prédite par ce modele surestime fortement la valeur déduite des mesures ; cet écart pourrait étre

dd a I’imprécision de la valeur de Dy et de la teneur en pyrite.

La formule de Collin définit une proportionnalité entre le parametre (1-n) et la réactivité K, des
résidus réactifs. Cette relation n’a pas été analysée, nous nous sommes concentrés sur les
paramétres granulométriques et minéralogiques. Il serait intéressant de vérifier I’effet de la
variation de porosité n (ou d’indice des vides €) sur la valeur de la réactivité K, et les autres

hypotheses de la formule de Collin.

Une relation entre les valeurs de densité relative D, et de teneur en pyrite C, a été proposée. Elle
est vérifiée dans le cadre de nos essais et de ceux de la littérature que nous avons étudiée. Une
étude se centrant sur ce phénomeéne, avec une plus grande diversité de résidus pourrait étre
intéressante. Cela permettrait, par exemple, de vérifier ’effet d’autres minéraux a forte densité

(i.e. la pyrrhotite) sur I’applicabilité de cette formule.
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CHAPITREG6 CONCLUSION ET RECOMMANDATIONS

6.1 Conclusion

Une étude expérimentale a été menée sur les résidus miniers provenant des sites Goldex et
Manitou. Des mélanges entre ces résidus ont aussi été préparés, afin d’obtenir des séries
d’échantillons présentant une variation systématique d’un seul paramétre a la fois, sur la base des
caractéristiques granulométriques, minéralogiques et hydrogéologiques. Des essais ont été menes
pour évaluer la granulométrie, la densité relative des grains solides, la minéralogie, les
caractéristiques de compaction, la conductivité hydraulique saturée et la courbe de rétention
d’eau. Des essais de diffusion et des essais de consommation de 1’oxygéne ont aussi été réalisés
afin d’évaluer les parameétres associés au transport de I’oxygéne. Ces résultats d’essais sont
interprétés a 1’aide de codes numériques, sur la base des lois de Fick. Ces valeurs expérimentales

ont ensuite été comparées a des valeurs prédites a partir de modele analytique.

L’analyse des essais de consommation réalisés sur les différents séries (mélanges de résidus) a
permis d’étudier I’influence des caractéristiques granulométriques et minéralogiques sur la
réactivité des résidus miniers sulfureux. On a ainsi observé que plus le diametre équivalent Dy
des résidus est grand, plus la valeur du coefficient du taux de réaction K; est faible; ceci est lié a
I’effet de la surface spécifique (qui est plus grande lorsque les grains sont plus petits). Le
coefficient K, ne semble pas étre influencé par la teneur en pyrite dans la méme mesure que ce
qui était anticipé. Pour une augmentation du degré de saturation S;, on observe une augmentation
de K, jusqu’a I’atteinte d’un plateau (autour de S; = 20%), comme observé par Gosselin (2007).
Cependant, I’influence des valeurs de S, élevées sur K; n’est pas bien mise en évidence par nos
résultats. Les valeurs obtenues avec le modéle prédictif de Collin (1987) montrent une
surestimation du K, prédit. Un ajustement de la valeur de la réactivité intrinseque K’ est proposé

pour améliorer la précision des valeurs prédites.

Certains essais de caractérisation ont aussi été realises avant et apres les essais de consommation
d’oxygeéne, afin d’évaluer s’il y a modification de certains paramétres dans le temps. Les résultats
montrent que la teneur en soufre mesurée a la fournaise LECO ne varie pas de fagon notable dans

le temps pour ce type d’essai. La teneur en pyrite tend toutefois a diminuer pour certains des
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échantillons. La valeur de D, diminue de maniere presque systématique apres chaque essai. Il est
possible que ce changement soit lié a une variation de la masse due au lessivage de pyrite.

L’étude comporte aussi une estimation de I’effet de I’imprécision sur I’interprétation des résultats
des essais de consommation et de diffusion de 1’oxygéne. Cette incertitude est surtout reliée a la
précision limitée des mesures du volume (hauteur) des éprouvettes soumises aux essais. L’effet
de I’imprécision des mesures réalisées au montage des cellules pour les essais de diffusion et les
essais de consommation de 1’oxygene sur la détermination des parametres montre que le degré de

saturation S; est le plus sensible. Cet effet est évalué et discuté dans le mémaoire.

Des résultats issus d’essais menés lors de travaux précédents (antérieurs a ce mémoire) sont
également repris et analysés afin de valider les résultats obtenus ici. Les résultats concordent

généralement assez bien avec ceux obtenus des travaux réalisés pour ce projet.

6.2 Recommandations

Pour faire suite au présent projet, il serait utile de définir un protocole d’essai permettant de
réduire ’incertitude liée a 1’épaisseur des échantillons de résidu lors des essais de diffusion et de
consommation de 1’oxygéne, afin notamment d’assurer un meilleur contréle sur le degré de
saturation. On pourrait, par exemple, faire les essais avec des volumes plus importants afin de
minimiser I’erreur commise ou travailler avec des duplicata. D’autres analyses d’imprécisions et

d’incertitudes pourraient &tre menées pour vérifier les tendances observées dans ce mémoire.

Il serait pertinent d’étudier plus spécifiquement la réactivité intrinséque des résidus sulfureux, et
évaluer les facteurs d’influence. La question de 1’évolution des caractéristiques minéralogiques et
granulométriques dans le temps devrait aussi étre abordée plus précisément. Une évolution a été
mise en évidence par certaines analyses, mais il est primordial de pouvoir mieux quantifier cette

évolution.

L’effet du degré de saturation, lorsqu’il excede environ 80%, devrait aussi faire 1’objet de travaux

additionnels.

L’¢largissement de la diversité des residus etudiés serait intéressant pour verifier si les

comportements observés ici peuvent étre géneralisés.
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La mesure de la surface spécifique sur les échantillons pourrait étre utilisée pour comparer les

modéles analytiques et améliorer I’évaluation du diametre équivalent.

La répartition non uniforme de la pyrite au sein d’un résidu, en terme granulométrique, est un
facteur important qui devrait aussi étre pris en compte. Il serait intéressant d’évaluer cet aspect
pour une multitude de résidus afin de corriger une des hypotheses (qui semble erronée) émise pas

Collin (1987) et ajuster 1’équation qui en découle.

Les résultats des essais de consommation d’oxygéne pourraient étre présentés sous forme semi-
logarithmique (avec log t) pour mieux déceler la tendance ; ceci pourrait faciliter I’interprétation

des résultats.
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ANNEXE A — RESULTATS DES ESSAIS PROCTOR MODIFIE SUR LES
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ANNEXE B — RESULTATS DES ESSAIS DE PERMEABILITE A CHARGE

VARIABLE EN CELLULE TRIAXIALE SUR LES RESIDUS MNO ET

GOLDEX

Echantillon Goldex

Date 2014-07-04

Température 24,5

Hauteur (cm) 10,31

Surface (cm?) 40,38

Volume (cm3) 416,40

D, 2,757

Masse humide (g) 706,6

Masse seche (g) 630,33

Masse volumique humide (g/cm3) 1,697

Masse volumique seche (g/cm3) 1,514

Teneur en eau échantillon (%) 12,10

Teneur en eau totale (%) 27,23

Indice des vides 0,821

Porosité 0,451

Degré de saturation (%) 91,39

Section burette base essai 1 (cm2) 0,311

Section burette téte essai 1 (cm2) 0,313

Section burette base essai 2 (cm2) 0,090

Section burette téte essai 2 (cm2) 0,087
Temps | Lecture | Lecture Volume Volume | Charge | In(h) K Ko
(s) |téte (cm®) | base (cm?) | entré (cm?) | sorti (cm®) [ (cm) (cm/s) | (cmis)
0,00 1,06 0,24 0,00 0,00 08 |-02 - -
26,51 | 1,03 0,27 0,03 0,03 0,8 |-0,31,19x10*|1,08x10*
54,35 1,01 0,31 0,06 0,07 0,7 |-04]1,22x10"|1,10x10*
84,01 0,98 0,34 0,09 0,10 06 |-04]1,23x10*|1,11x10"
115,87| 0,95 0,37 0,12 0,13 06 |-06|1,24x10"|1,12x10"
152,66| 0,92 0,40 0,15 0,17 05 |-0,7|1,24x10*|1,12x10"
190,83| 0,89 0,43 0,18 0,20 05 |-0,8|1,25%x10"|1,13x10™
236,87| 0,86 0,47 0,21 0,23 04 |-0,9[1,26x10"]1,14x10™
288,62| 0,83 0,50 0,24 0,26 03 |-1,1]1,26x10*|1,14x10™
350,19| 0,80 0,53 0,27 0,29 03 |-1,3]1,28x10"*|1,16x10"
42510| 0,77 0,56 0,30 0,33 0,2 |-1,6|1,30x10*|1,18x10™




Temps | Lecture | Lecture Volume Volume | Charge | In(h) K K20
(s) |téte (cm®) | base (cm®) | entré (cm?) | sorti (cm®) [ (cm) (cm/s) | (cmis)
0,00 1,06 0,23 0,00 0,00 08 |-0.2 - -
7,14 1,03 0,26 0,03 0,03 08 |-0,3]1,19x10"|1,08x10*
14,85 1,01 0,29 0,06 0,06 07 |-031,21x10*|1,10x10™
2325 | 0,98 0,33 0,09 0,10 06 |-04 |1,22x10*|1,11x10™
32,42 0,95 0,36 0,12 0,13 06 |-05]1,22x10"|1,10x10"
42,59 0,92 0,39 0,15 0,16 05 |-06|1,22x10"|1,11x10"
53,89 | 0,89 0,42 0,18 0,19 05 |-08 [1,22x10*]|1,10x10™
66,56 | 0,86 0,45 0,21 0,22 04 |-0,9|1,22x10*|1,10x10™*
81,17 0,83 0,48 0,24 0,25 03 |-1,1]1,22x10*|1,11x10™
98,22 0,80 0,51 0,27 0,28 03 |-1,2|1,23x10*|1,11x10"
118,36 | 0,77 0,54 0,30 0,31 02 |-1,51,24x10"|1,12x10"
144,00 0,74 0,57 0,33 0,34 02 |-1,8[1,26x10"|1,14x10™
178,07| 0,71 0,60 0,35 0,37 01 |-2,2(1,30x10"|1,18x10™*

Echantillon MNO

Date 2014-07-04

Température 24,5

Hauteur (cm) 10,91

Surface (cm?) 40,46

Volume (cm®) 441,56

D; 3,111

Masse humide (g) 805,2

Masse seche (g) 729,38

Masse volumique humide (g/cm?) 1,824

Masse volumique séche (g/cm?) 1,652

Teneur en eau échantillon (%) 10,40

Teneur en eau totale (%) 30,92

Indice des vides 0,883

Porosité 0,469

Degré de saturation (%) 108,90

Section burette base essai 1 (cm?) 0,090

Section burette téte essai 1 (cm?) 0,087

Section burette base essai 2 (cm?) 0,090

Section burette téte essai 2 (cm?) 0,087
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Temps | Lecture | Lecture Volume Volume | Charge | In(h) K Ko
(s) |téte (cm®) | base (cm®) | entré (cm?®) | sorti (cm®) | (cm) (cm/s) | (cmis)
0,00 1,01 0,33 0,00 0,00 0,7 |-04 - -
41,08 0,98 0,36 0,03 0,03 06 |-0,52,65%x10°]|2,40x10°
85,59 0,95 0,39 0,06 0,06 06 |-0,6 |2,72x10°|2,46x10°
137,73 | 0,92 0,42 0,09 0,09 05 |-0,7 |2,69%x10°|2,43x10°
194,43 | 0,89 0,45 0,12 0,12 04 |-0,8[2,70x10°|2,44x10°

259,90 | 0,86 0,48 0,15 0,15 04 |-1,0[2,70x10°|2,44x10°

334,14 | 0,83 0,51 0,18 0,18 0,3 |-1,2 |2,72x10°|2,46x10°

42232 | 0,80 0,54 0,21 0,21 0,3 |-1,4 |2,75x10°|2,49x10°

528,76 | 0,77 0,57 0,24 0,24 0,2 |-1,6 |2,80x10°|2,53x10°

669,11 | 0,74 0,61 0,27 0,27 0,1 |-2,02,89x10°|2,61x10°

84526 | 0,71 0,64 0,30 0,31 0,1 |-2,713,19x10°|2,89x10°

1212.37| 0,68 0,67 0,33 0,34 0,0 |-4,8[4,30x10°|3,89x107

Temps | Lecture | Lecture Volume Volume | Charge | In(h) K Ko
(s) |téte (cm®) | base (cm®) | entré (cm®) | sorti (cm®) | (cm) (cm/s) | (cmis)
0,00 1,01 0,44 0,00 0,00 06 |-06 - -
49,19 0,98 0,47 0,03 0,03 0,5 |-0,7 |2,73x10°|2,47x10°
104,80 0,95 0,50 0,06 0,06 04 |-0,8[271x10°|245%x10°
166,71 0,92 0,54 0,09 0,10 04 |-1,0|2,84x10°|257x10°

236,92 | 0,89 0,56 0,12 0,12 0,3 |-1,1 |2,75x10°|2,48x107°

322,45 | 0,86 0,59 0,15 0,15 0,3 |-1,3 2,78x10°|2,51x10°

42333 | 0,83 0,62 0,18 0,18 0,2 |-1,6 |2,86x10°|2,59x107°

551,60 0,80 0,66 0,21 0,21 0,1 |-1,9 [2,97x10°|2,68x10°

728,70 | 0,77 0,69 0,24 0,24 0,1 |-2,53,16x10°|2,86x10°

1008,02| 0,74 0,72 0,27 0,27 0,0 |-3,8[3,84x10°|3,47x107°
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ANNEXE C - RESULTATS DES ANALYSES LECO
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# Echantillon # Labo Carbone "%m Soufre "%m

MNO 21-02-3019 LGC14178 0.440 0.448 0,441 11,2 12,1 9,65
MO 21-02-2019 LGC14179 0,063 0,065 0,063 1,25 1,28 1,39
*%m = 1g/100g

[# Echantillon # Labo Carbone *%m Soufre *%m

MNO Bis LGC14601 0,449 0,648 0,402 10,4 13,4 11,2
MNO fin LGC14602 0,365 0.417 0,504 14,1 14,4 14,7
MNO moyen LBC14603 0,510 0,467 0,465 12,3 12,2 12,1
MNO gros LGC14604 0,302 0,374 0,330 9,81 8,53 7,92
MNO 25i LGC14610 0,727 0,573 0,796 2,71 2,52 2,85
MNO 25f LGC14611 0,800 1,27 1,01 2,78 3,53 3,38
MNO 50i LGC14612 0.830 0,642 0,642 6,53 5,59 5,79
MNO 50f LGC14613 0,579 0,649 0,874 5,11 4,88 6,64
MNQO 75i LBC14614 0,765 0,519 0,536 9,23 9,73 8,55
MNO 75f LGC14615 0,592 1,020 0,504 8,03 9,04 7,85
Goldex LGC14616 0,906 0,912 0,894 0,20 0,21 0,19
*%m = 1g/100g

[# Echantillon # Labo Carbone *%m Soufre *%m

GOLDEX post essai LGC14700 1,10 1,05 1,086 0,207 0,210 0,206
MNO fin post essai LGC14701 0,486 0,465 0,544 13,1 12,2 13,9
MNQO moyen post essai LGC14702 0,410 0,506 0,725 8,31 10,2 10,3
MNO moyen égalisé LGC14703 0,705 0,630 0,644 8,79 8,71 8,44
MNO fin égalisé LGC14704 0,706 0,678 0,762 7,53 7,17 6,56
*%m = 1g/100g

[# Echantillon # Labo Carbone *%m Soufre *%m

MNO fin égal post essai LGC14751 0,682 0,668 0,702 7,50' 8,04 7,86
MNO f- Gm LGC14752 0,667 0,660 0,645 5,92 6,04 6,06
MNO f-Gf LGC14753 0,756 0,777 0,761 5,40} 5,42 5,40
MNO f-Gg LGC14754 0,500 0,499 0,518 4,78 4,84 5,14

*%m = 1g/100g



ANNEXE D — RESULTATS DES ANALYSES AUX DRX

# Nom échantillon

36261 MNO fin RT L6C14602 17/07/2014
36262 MNO fin RT 08/2014

36263 MNO fin RT L6C14701 08/2014 post essai
36264 MNO fin egalisé RT L6C14704

36265 MNO moyen egalisé RT L6C14703
36266 MNO moyen RT 08/2014 Post essai
36267 MNO moyen RT L6C14702 08/2014 Post essai
36268 MNO moyen RT L6C14603 17/07/2014
36269 MNO gros RT L6C14604 17/07/2014
36270 MNO 50% RT 08/2014 Post essai
36271 MNO 75% RT 08/2014 Post essai
36272 MNO 25F RT 2014 L6C14611

36273 MNO 50F RT 2014 L6C14613

36274 MNO 75F RT 2014 L6C14615

36275 MNO Bis RT L6C14601 17/07/2014
36276 Goldex RT 2014 L6C14616

36277 MNO 25% RT 08/2014 Post essai
32483 Manitou 25%

32484 Manitou 50%

32485 Manitou 75%

32486 MO___ R.Toussaint

32487 MNO R.Toussaint

32488 MNO JuinA R.Toussaint

32489 MNO JuinB____ R.Toussaint

32490 25% R.T.

32491 50% R.T.

32492 75% R.T.
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u )T Unité de recherche et de service en technologie minérale
Liniversibd du Cuébes en Abitibi-Témiscarmingue | LIQAT)

445, boul. de I"Université, Rouyn-Noranda, Queébec, 19K 5E4
tél, B19.762.0971 poste 2378-2569 | fax B19,797.66712 | wgat.ca

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet - FC-Brunc-Bussiére
Préparation : Taha Yassine
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date - 21 janvier 2015

U38534: MNO Fin égzalisé Post essai (BT) 08-2014 T6C14751

PC-Brunc-LI39534_(4=-0 02).raw

(=] 31.EE %
17 Pyrite 10.40 %
- Mu:-:nbe 1 il-e;i:.
o th:-'ﬂz e 15.13%
- l cacse | £mae
o] H l I Sphakerfs 0.50 %
e gt e g, U g S A,y IR L bk

La microcline n'a pas été prise en consideration dans les 4 échantillons car le logiciel Topaz retourne une teneur de 11 wt.% ce qui
semble anormalement élevée.

Hassan

— BOUZAHZAH
2015.01.21
12:03:30 -05'00

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)

l

Approuve par :
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u bT Unité de recherche et de service en technologie minérale
Université du Québec en Abitibi-Témiscamingue | LIAT)

445, boul. de I"Universite, Rouyn-Noranda, Québec, 15K 5E4
tél, B19.762. 0971 poste 2378-2569 | fax B19.797.6672 | wgat.ca

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet PC-Brunoc-Bussiere
Préparation : Taha Yassine
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 21 janvier 2015

U39535: MNOF-Gm (RT) 08-2014 LeC14752

PC-Ernmo-U38535_i=-0,03 raw_1
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: ! ‘ i i II Sphamrms 0TE%

. [ . , ,

- ! L At Pl b B iy ".|l"..'H,':'ﬁ";l."p#'.l||.||.f||":.:.'."a'!|'|'i,". 'IJ',I!II-".'II #..'H:-Iq,r,-lﬁ.ulll'!l"l:'.:i"l"l.'ll.l%HHH'HI'.]%&H#W%

Approuve par:

Hassanm BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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u hT Unité de recherche et de service en technologie minérale
Université du OQuébes en Abitibi-Téméscarmingue { LICAT)

445, boul. de I"Universite, Rouyn-Noranda, Québec, 19X 5E4
tel, B19.762. 0971 poste 2378-2569 | fax B19,797.6672 | vgat.ca

Analyse minéralogique semi-gquantitative par diffraction des rayons X

Projet - PC-Brunc-Bussiere
Preparation : Taha Yassine
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 21 janvier 2015

1r39536: MNOF-Gf (R.T) 08-2014 L6C14753

PC-Anmo-U33536_jas-0, 02 raw_1

e Quarz 2586 %
1 Pryrite G.EE W%
I Ml{::\:ﬁb!'l'q' sl.il:fﬁ;
- crerte i 1230 %
- cacee s

el Sphaerss 045 =%
. .

T e e g Y e IS R W e

Approuve par :

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)




UR>T

Unité de recherche et de service en technologie minérale
Université du Québec en Abitibi-Témiscarmingue | LICAT)

445, boul. de ["Université, Rouyn-Moranda, Queébec, 13X 5E4

tél, B19.762.0571 poste 2378-2569 | fax B19, 7976671 | wgat.ca

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projat -
Preparation :
Analyse :
Diate -

PC-Bruno-Bussigre
Taha Yassine

Hassan BOUZAHZAH
21 janvier 2015

U39537: MNOF-Gg (BT) 08-2014 16C14754

B, B B B HE

PC-Eruno-U38537_i2s-0,02)raw_1

Quartz 26.77 %
Pyribe 5.20 %
Musoovibe 16 9.43 %
Al 4138 %

Chiorite lIb 10.57 %

Caiche 2.56 %
Sphalerte

| L | _— ] L J...J..u._._._.-..i i PP T P | i AP Y ¥ PP bt
' A Rl ) '1IT1PF o 1 rl 1 I.FI rl‘ IIrI "Irr 1 |'|T

i PR o e e e e R A #.I.nm:-u,muAm#'{.wlulﬂaw'ﬂwpu‘-ﬁmmwﬁ

/ . -| Hassan

| [r— BOUZAHZAH
Sy 1
——Tﬁg — 2015.01.21
12:03:56 -05'00'

Approuve par :

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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u Tm Unité de recherche et de service en technologie minérale
R) Université du Québec en Abitibi-Témiscamingue (UQAT)

445, boul. de I'Université, Rouyn-Noranda, Québec, J9X 5E4

tél. 819.762.0971 poste 2378-2569 | fax 819.797.6672 | ugat.ca

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U32483: Manitou 25%

PC-Bruno Bussiére-U32483-4s.raw
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Approuveé par :

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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URYTM

Unité de recherche et de service en technologie minérale
Université du Québec en Abitibi-Témiscamingue (UQAT)

445, boul. de I'Université, Rouyn-Noranda, Québec, J9X 5E4

tél. 819.762.0971 poste 2378-2569 | fax 819.797.6672 | ugat.ca

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet :
Préparation :
Analyse :
Date :

PU-2014-02-879
Patrick Bernéche
Hassan BOUZAHZAH
03 avril 2014

U32484: Manitou 50%

PC-Bruno Bussiere-U32484-4s.raw:1
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Approuveé par :

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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Unité de recherche et de service en technologie minérale
Université du Québec en Abitibi-Témiscamingue (UQAT)

445, boul. de I'Université, Rouyn-Noranda, Québec, J9X 5E4

tél. 819.762.0971 poste 2378-2569 | fax 819.797.6672 | ugat.ca

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet :
Préparation :
Analyse :
Date :

PU-2014-02-879
Patrick Bernéche
Hassan BOUZAHZAH
03 avril 2014

U32485: Manitou 75%

PC-Bruno Bussiere-U32485-4s.raw:1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U32486: Manitou Oxydé

PC-Bruno Bussiéere-U32486-4s.raw:1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet :
Préparation :
Analyse :
Date :

PU-2014-02-879
Patrick Bernéche
Hassan BOUZAHZAH
03 avril 2014

U32487 : Manitou non oxydé 1

PC-Bruno Bussiéere-U32487-4s.raw:1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet :
Préparation :
Analyse :
Date :

PU-2014-02-879
Patrick Bernéche
Hassan BOUZAHZAH
03 avril 2014

U32488 : Manitou non oxydé 2

PC-Bruno Bussiére-U32488-4s.raw:1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36261: MNO fin RT L6C14602 17/07/2014

PC-Bruno Bussiere_U36261_(4s-0,02).raw_1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36262: MNO fin RT 08/2014

PC-Bruno Bussiére_U36262_(4s-0,02).raw_1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Bernéche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36263: MNO fin RT L6C14701 08/2014 post essali

PC-Bruno Bussiére_U36263_(4s-0,02).raw_1
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URYTM

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Bernéche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36264: MNO fin egalise RT L6C14704

PC-Bruno Bussiere_U36264_(4s-0,02).raw_1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Bernéche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36265 : MNO moyen egalisé RT L6C14703

PC-Bruno Bussiére_U36265_(4s-0,02).raw_1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36266 : MNO moyen RT 08/2014 Post essai

PC-Bruno Bussiére_U36266_(4s-0,02).raw
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Bernéche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36267 : MNO moyen RT L6C14702 08/2014 Post essai

PC-Bruno Bussiére_U36267_(4s-0,02).raw_1

6500

0000 Quartz 52.07 %
5500 Pyrite 9.80 %
5000 Chlorite 11b 10.45 %
ppes Albite 9.18 %
3500 Muscovite 1M 3.97 %
2ggz Ankerite Fe0.55 1.72 %
2000 Calcite 3.21%
1500 Sphalerite 1.03 %
1000 g 0
EUE A Bassanite 8.56 %
-500
-1000
-1500
2000 | ‘\
2500 \ I )\ A I o
~3000 ' 1 '\ V\ | [ | | \V | 11 | ‘w | | ; \w\/
3500 L | | | 1] | \‘ | 1l ‘\HH i H‘H\ [N ‘HH LI [ B 1 O I 1 ‘ ‘ | ‘H JoLa e ey L \‘ | 11} HI‘HH 1l IH‘\ HHHH‘HH JURAT I N S} IH‘H
-4 000 I | | | | | o [A] i [} [N [ L B T LU L] L 11 LT 1 O (N0 TR O T R VU1 1 MY LAY TR R
[ | | | | | L L I B N [N N ] [N [ (BN 1 LA LI I ) L A I U I (e I 1} LRI i ]
-4 500 | | | | | | | | | | | | | ‘\ [ | | | | | | " | [ 0 | \‘ | | | | | ‘\
-5000 1l 1 i 1l 1 | 1 1l ‘\HHH Ll LIl 1] 1 1 L 0 1 L H\IH\ Loanenn NN IRV HH‘ L[NNI ‘\ 1 T T L
6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40 42 44 46 48 50 52 54 56 58 60 62 64 66 68 c

Approuveé par :

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)



181

u Tm Unité de recherche et de service en technologie minérale
R) Université du Québec en Abitibi-Témiscamingue (UQAT)

445, boul. de I'Université, Rouyn-Noranda, Québec, J9X 5E4

tél. 819.762.0971 poste 2378-2569 | fax 819.797.6672 | ugat.ca

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36268 : MNO moyen RT L6C14603 17/07/2014

PC-Bruno Bussiere_U36268_(4s-0,02).raw_1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Bernéche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36269 : MNO gros RT L6C14604 17/07/2014

PC-Bruno Bussiére_U36269_(4s-0,02).raw_1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36270 : MNO 50% RT 08/2014 Post essai

PC-Bruno Bussiere_U36270_(4s-0,02).raw_1
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet :
Préparation :
Analyse :
Date :

PU-2014-02-879
Patrick Bernéche
Hassan BOUZAHZAH
03 avril 2014

U36271 : MNO 75% RT 08/2014 Post essai
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Approuvé par :

Il se pet que la magnetite soit représenté par des oxydes de fer secondaires

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36272 : MNO 25F RT 2014 L6C14611

PC-Bruno Bussiere_U36272_(4s-0,02).raw
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URYTM

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36273 : MNO 50F RT 2014 L 6C14613

PC-Bruno Bussiere_U36273_(4s-0,02).raw_1
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Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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URYTM

Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36274 : MNO 75F RT 2014 L6C14615

PC-Bruno Bussiére_U36274_(4s-0,02).raw_1
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Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36275: MNO Bis RT L6C14601 17/07/2014
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Bernéche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36276: Goldex RT 2014 L6C14616

PC-Bruno Bussiére_U36276_(4s-0,02).raw_1

189

3500 Quartz 22.78 %
Chlorite 1Ib 0.92 %
S0 Albite 56.41 %
2500 Calcite 7.03 %
2000 Gypsum 0.03 %
Muscovite 2M1 8.49 %
1s00 Ankerite Fe0.2 0.97 %
1000 Actinolite 0.97 %
500 Microcline intermediatel 2.41 %
0 “\
e MP\A A h\ ﬂ\ A A, NS oo J\JL ““ W A "
1000 1 N o o ‘V” ! ' | k I Ly \
! ! 1 | | L \‘ ! ! | “ | ‘H\ HH [ ! H\H‘ | ‘H [ \‘ ‘H i \H\ “H ! \ | H:\ H\‘ ’ ’H‘\ ‘H H‘ I \H‘\ ‘ Hh I nn \“\ | H\‘ \‘H\ \I\H ({1 W‘H ‘“ | I‘ | H‘M HH‘H I HH \‘HN\ W IWHH\ ‘\H ‘H\‘ WHH ‘\‘ ‘\H ‘M “\ HNH‘H‘ ‘\‘H\‘fl‘\m\ ‘\ IH‘ T H IHH I‘\H \I‘ WI \l [l H‘ ‘ ‘I‘\I\H‘I \H‘H HM\ “
e ! “ | ! [nl] \‘\ | [ ‘\ \‘ | I | ‘\ ! | ‘\‘ ‘\ ‘\“ ] “\I H\‘ ‘Hw | | W\HHHH \H‘ H\‘ H ‘ ‘H\ ‘IH H‘\ ‘\"HH \‘ | L ‘\‘H‘\ Il “HIH‘HIHJH“I IH‘H W &I\ | \‘IHH H”H\’ \‘I‘HI\ \h I‘ ‘H‘H‘\“H' ‘I‘H’ IHHI‘ \H‘H‘\
~2000 I 1l 11} nri I ! \‘ ‘ ] ‘\ ] “ o - I \‘ I ! ‘\H\ ! H‘\ I ‘H I " ‘ ! \IWH“I \“ I‘ H\ \” A\ \ ‘\‘\‘ \ \H ‘\H \H ‘\HH\ H\\ I HH‘ ‘l I I \H‘ ‘\ I W\” J[[1H} ‘\H " H‘\J ‘H‘ ‘\HI’ \‘\ I I\ \‘ I} ‘H H\ W\ H‘”\ ! “HH\‘ W\IHH\‘ \Iw H\\Il \I‘ J‘\ IW “ WII\ JH\HIWI‘\‘I‘ HIH“ “ H/I‘ ‘H/I‘\ W II‘ \I\”H M“ \I\H” ‘MW ‘ N

6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40 a2 a4 26 48 50 52 54 56 58 60 62 66 68

Approuveé par :

Hassan BOUZAHZAH, Ph.D (Agent de recherche)
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Analyse minéralogique semi-quantitative par diffraction des rayons X

Projet : PU-2014-02-879
Préparation : Patrick Berneche
Analyse : Hassan BOUZAHZAH
Date : 03 avril 2014

U36277: MNO 25% RT 08/2014 Post essali

PC-Bruno Bussiere_U36277_(4s-0,02).raw_1
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ANNEXE E — RESULTATS DES ESSAIS DE DIFFUSION DE L’OXYGENE
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ANNEXE F -RESULTATS DES ESSAIS DE CONSOMMATION DE

L’OXYGENE

21
T 18 |-F
2 A
g

15
3 [
2 [\
’& 12 Y
E L
@ 9 >
3 EN
S 2
s 6
£ A y\
[ A
g 3 ey

A
“ Y TYYN AmA A
0
0 50 100 150 200 250 300 350
Temps (heure)
MNO m  Pollute MNO A Vadose MNO

Résultats de 1’essai de consommation de I’oxygene sur le résidu MNO (Sr = 44% ; valeurs

199

déduites de De = 30 m2.an™ et K, = 386,9 an™) et valeurs de la concentration d’oxygéne obtenues

des simulations réalisées avec POLLUTE et VVadose/W
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Résultats de 1’essai de consommation de I’oxygene sur le résidu MNOfin-Goldexmoy (Sr = 35%

: valeurs déduites de D = 62,8 m.an™ et K, = 265 an™) et valeurs de la concentration d’oxygéne
obtenues des simulations réalisées avec POLLUTE et VVadose/W
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ANNEXE G - EXEMPLE DE CALCUL AMENANT A LA
DETERMINATION DE LA PLAGE D’INCERTITUDE DU DEGRE DE
SATURATION POUR LES ESSAIS DE DIFFUSION ET DE
CONSOMMATION DE L’OXYGENE

date 20-mai-14
Matériel MNO50

D, 2,907

w% (-) 0,13

Masse sol humide (Msh en g) 249,4

Diametre de la cellule (D en mm) 81,61

mesures moyenne

Hauteur cellule (Hc en mm) 77,07|77,07(77,12(77,06| 77,08
Hauteur au-dessus de la plaque posée sur le sol (Hr en mm) 39,92 |38,53|37,53|38,71| 38,67
Epaisseur de la plaque (Hp en mm) 6,90 | 6,87 | 6,93 | 6,95 6,91

L’épaisseur moyenne du résidu (Er, en mm) = Hc — Hr — Hp = 31.5 mm
Masse sol sec (Md, en g) = Msh/(1+w) = 220,6 g

Volume total du résidu (Vt en cm®) = 2xax(D/2/10)*xEr/10 = 164,8 cm3
Volume du solide (Vs en cm®) = Md/Dr = 220,6 g

Porosité n = (Vt-Vs)/Vs = 0,54

Teneur en eau volumique (Ow) = wx(1-n)xDr = 0,175

Degré de saturation Sr = Ow/n = 0,32

Détermination de I’épaisseur minimale :

Ermin = Hc min — Hr max — Hp = 77,06 — 39,92 — 6,91 = 30.23 mm

En suivant les étapes de calculs précédentes a partir de la valeur d’épaisseur minimale, on trouve
Srmax =0,35

Détermination de [’épaisseur maximale :

Ermax = Hc max — Hr min—Hp =77,12 - 37,53 - 6,91 = 32,68 mm
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En suivant les étapes de calculs précédentes a partir de la valeur d’épaisseur minimale, on trouve
Sr max = 0,30
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ANNEXE H — EXEMPLE DE CALCUL AMENANT A LA
DETERMINATION DE LA PLAGE D’INCERTITUDE DU COEFFICIENT
DE DIFFUSION POUR LES ESSAIS DE DIFFUSION ET DE
CONSOMMATION DE L’OXYGENE

On prend I’échantillon MNOS50 dont les valeurs des degrés de saturation minimale et maximale
sont présentées a ’annexe AS.1.

L’¢épaisseur minimale est Erpyi, = 30.23 mm

La porosité minimale (voir étapes de calculs a I’annexe AS5.1) nyi, = 0,52

La teneur en eau volumique maximale (voir étapes de calculs a I’annexe A5.1) Owmax = 0,18
La teneur en air volumique minimale Bamin = N — Ownax = 0,34

On en déduit la valeur de De prédit minimale d’a%)rés ces caractéristiques et la formule prédictive
d’Aachib et al. (2004) (éq. 2.45) Demin = 1,81 10° m?.an™

Afin de déterminer la valeur de De prédit maximale, on procede de la méme maniere en se basant
sur la valeur de 1’épaisseur maximale du résidu.
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ANNEXE | -EXEMPLE DE CALCUL AMENANT A LA
DETERMINATION DE LA PLAGE D’INCERTITUDE DU COEFFICIENT
DU TAUX DE REACTION POUR LES ESSAIS DE CONSOMMATION DE

L’OXYGENE

Les calculs pour les valeurs de Krmin et Kryax prédites s’effectuent a partir de la formule
prédictive de Collin (éqg. 2.51) et les valeurs de porosité minimale et maximale (voir Annexe
A5.1).

Pour I’échantillon MNO50, nyin = 0,52 et Krpa = 515 an™

Nmax = 0,55 et Krmin = 483 an™

Les calculs pour les valeurs de Krmin et Krmax mesurés sont effectués directement par le logiciel
numérique POLLUTE.

Pour la détermination du taux de réaction minimale Krmi,, on entre les valeurs d’épaisseur
minimale, saturation maximale, coefficient de diffusion minimal (voir annexe A5.1 et A5.2) dans
le modéle numérique.

L’itératlion ameéne a la détermination de la valeur de Krpj,. Pour I’échantillon MNOS50, Krmin =
104 an™.

Pour la détermination du taux de réaction maximal Krmax, 0n procéde de la méme maniere avec
les valeurs d’épaisseur maximale, saturation minimale, coefficient de diffusion maximal (voir
annexe A5.1 et A5.2) dans le modéle.

L’itératlion ameéne a la détermination de la valeur de Krmax. Pour 1’échantillon MNOS50, Krmnax =
119 an™.
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ANNEXE J - RESULTATS DES CALCULS D’INCERTITUDE SUR LE
PARAMETRES K, POUR LES ESSAIS DE CONSOMMATION DE
L’OXYGENE MENES SUR LES ECHANTILLONS DES SERIES 2, 3 ET 4

Echantillons K, Collin | K, Collin K Collin K. (/an) K, min K; max
(/an) | min (/an) | max(/an) | ' (/an) (/an)
MNOfin 1434 1395 1514 299 281 333
série 2 MNOmoy 180 166 193 69 58 70
MNOgros 91 85 95 132 124 142
MNOfin égalisé 1083 1056 1137 269 231 256
série 3
MNOmoy égalisé 124 118 134 11 9 10
MNOfin Goldexfin 685 668 720 258 254 270
série 4 | MNOfin Goldexmoy 380 371 389 265 244 251
MNOfin GoldexGros 250 245 260 87 75 80
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ANNEXE K —~ANALYSE DES PARAMETRES NORMALISES

Définition des fonctions de normalisation

Les valeurs de K, prédites et obtenues expérimentalement ont aussi été exprimees en fonction de
paramétres normalisés selon 1’équation du modele de Collin (1987) (éq 2.51). Ainsi, I’équation

pour isoler I’effet de la teneur en pyrite C, peut s’exprimer comme suit :

_ Kr*DH =C
- (1-n)x6+K P (K1)

(Kr)Cp

Avec (Ki)cp (kg.kg™) ; Dy est le diamétre équivalent (en m) déterminé selon 1’équation 2.50 (de
Aubertin et al. 1998).

L’équation utilisée pour isoler I’effet du diametre équivalent Dy est la suivante :

K, 1
(1—n)*Cp*6*K'_DH (K2)

(Kr)DH =

Avec (K,)ow en m™ ; les paramétres Dy et S, sont reliés par 1’équation 2.56 qui prend en compte le
facteur de forme alpha et la densité séche. L’équation pour isoler 1’effet de la surface specifique

Ss serait donc la méme que pour celle pour isoler I’effet du paramétre Dy (éq. K.2).
Le degré de saturation S, n’est pas pris en compte dans le modele de Collin.

En plus de nos propres résultats expérimentaux, certaines données issues des travaux précédents
menés par Gosselin (2007) et sur des matériaux similaires sont reprises et analysées (et
normalisées) afin d’évaluer I’influence des mémes parameétres. Six autres matériaux ont ainsi été
étudiés, soit les résidus provenant des sites miniers Bulhyanulu, Louvicourt, Selbaie (frais et

v

d’oxygene (cellule a un réservoir).

L’effet de la teneur en pyrite (Cp), du diametre équivalent (Dy) et du degré de saturation (S;) sont

analysés dans ce qui suit.



214

Influence de la teneur en pyrite (Cp)

Résultats du mémoire

Les résultats de I’analyse de I’effet du parametre Cp, sur la réactivité sont présentés au tableau K.1
et a la figure K.1. Le tableau K.1 inclus les valeurs de (K)cp (kg.kg™) obtenues & partir de
I’équation K.1 et la figure K.1 illustre ces résultats en fonction du parametre C,. Ces valeurs sont
comparees a celles obtenues selon le modele prédictif de Collin (1987). Cette représentation
montre que le modéle de Collin tend usuellement a surestimer les valeurs réelles de K, (excepté

pour 1’échantillon MNOgros), tel que mentionné au chapitre 5.

Tableau K.1 : Valeurs des coefficient du taux de réaction normalisé (K)c, (€g. K.1) selon la

teneur en pyrite C, pour I’ensemble des séries d’essais.

Echantillons C("kgl‘:;‘f)” (K)o (ke.kg™)

MNO 0,17 4,92x10™

MNO bis 0,17 4,94x10™

Série 1 MNO28 0,06 3,40x107

MNO50 0,09 5,24x10

MNO75 0,14 5,54x107

MNOfin 0,19 3,87x10”

Série 2 MNOmoy 0,14 5,52x107

MNOgros 0,10 1,48x10"

o MNOfin égalisé 0,11 2,71x10

Série 3 — 3
MNOmoy égalisé 0,11 9,52x10

MNOfin Gxfin 0,07 2,50x10

Séried |  MNOfin Gxmoy 0,07 5,19x10”

MNOfin Gxgros 0,06 2,13x10”

MO 0,01 1,56x1073

MO sat 0,01 2,54x10°

o MO sat2 0,01 6,30x107

Série 5 3
MO sat3 0,01 3,40x10

MNO sat2 0,17 5,24x10°

MNO sat3 0,17 4,49x10°
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On remarque que les valeurs de (K)cp obtenues des essais en laboratoire pour I’ensemble des
résidus et séries de mélanges sont relativement proches les unes des autres, quel que soit la valeur
de la teneur en pyrite C,, (excepté pour I’échantillon MNOgros). La proportionnalite linaire entre

Cp et (Kr)cp postulée par le modele ne serait donc pas confirmee par ces résultats.

2,0E-01

1,8€-01 /
1,6E-01

[ | /
1,4E-01 /

Collin

= 1,2E-01 -

k] / A Sériel

g 1,0E-01 B Série2

§ / X Série 3

- X Série 4
{

8,0E-02 /
6,0E-02 Série 5 MO
/ X A a .
4,0E-02 Série 5 MNO
2,0E-02 ;
P .
0,0E+00
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20
Teneur en pyrite C, (kg.kg™)

Figure K.1 : Valeurs du coefficient du taux de réaction normalise (K;)c, prédites et obtenues
expéerimentalement en fonction de la teneur en pyrite C, pour ’ensemble des séries d’essais (VOir
tableau K.1).
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Résultats d ‘essais précedents

Les données précédentes obtenues d’essais de consommation d’oxygeéne en cellule a 1 réservoir
menés par Gosselin (2007) sont résumées dans le tableau K.2. Les résidus provenaient des mines
Bulyanhulu (11 essais), Louvicourt (9 essais), Manitou (3 essais sur matériaux non oxydés, 2 sur
matériaux oxydes) et Selbaie (3 essais sur matériaux non oxydes, 5 sur matériaux oxydés). Ces
essais de consommation avaient notamment pour objectif d’analyser 1’effet de divers parametres
(incluant le degré de saturation S;) sur la réactivité a ’oxygéne. Les valeurs des parametres C, et
Dy sont donc uniques pour un résidu donné (p. ex. Bulyl a Bulyll). Les valeurs de taux de
réactions moyen normalise (K)cp ont été calculées a partir des résultats moyen sur un méme

matériau.

La figure K.2 montre les valeurs moyennes de (K)cp (kg.kg™t) prédites et celles obtenues
expérimentalement en fonction de la teneur en pyrite C, pour I’ensemble des essais réalisés. Les
résidus MO, SO et SNO présentent des valeurs moyennes de (K)cp prédites et expérimentales
relativement comparables. Pour les résidus MNO Buly et Louvicourt, on constate une légére
surestimation des valeurs de (K/)c, prédites par rapports aux valeurs tirées des essais. Pour ces
donnees expérimentales, il semble y avoir une relation (quasi) linéaire entre C, et (K)cp

moyens.
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Tableau K.2 : Valeurs des coefficients du taux de reaction normalisé (K/)cp (€g. K.1) selon la
teneur en pyrite C, prédits et mesurés, pour I’ensemble des séries d’essais antérieurs (donnees
tirées de Gosselin, 2007). On montre aussi les moyennes des taux de réaction normalisés pour

chaque résidu.

Teneur en | Taux de réaction | Taux de réaction | Taux de réaction normalisé (K;)c,
Echantillons| pyrite C, | normalisé (K)c, normalisé (K;)cp mesuré (moyenne des mesures
(kg.kg™) | prédit (kg.kg™) | mesuré (kg.kg™) | surun méme échantillon) (kg.kg™)

Buly 1 5,52x107
Buly 2 6,11x107°
Buly 3 1,97x1072
Buly 4 9,90x10°
Buly 5 9,28x10°

Buly 6 0,12 1,14x10 1,74x10" 5,24x10
Buly 7 1,01x10™
Buly 8 1,70x10™"
Buly 9 8,42x10°
Buly 10 1,98x107
Buly 11 3,21x10°
Lou $3-1 2,39x10
Lou $3-2 3,43x10™
Lou $3-3 6,28x10"
Lou $3-4 6,20x10™"

Lou $3-5 0,38 3,60x10 5,96x10™ 3,34x10™
Lou S3-6 1,41x10™"
Lou $3-7 4,17x10™"
Lou $3-8 7,51x107
Lou $3-9 1,57x10™
MNO1 5,97x10™

MNO2 0,1187 1,13x10™ 4,87x10 6,12x1072
MNO3 7,53x10™
3

MO1 0,0047 4,46x10™ 6,64x10 6,18x10°

MO2 5,73x10

SNO1 4,99%x107

SNO2 0,0167 1,58x107 2,30x10 3,05%x107
SNO3 1,87x1072
So1 4,08x107
SO2 1,13x107

SO3 0,0403 3,82x10° 3,97x107 2,56x107
S04 5,60x10°
SO5 3,06x10™
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Figure K.2 : Valeurs du coefficient du taux de réaction normalise (K;)c, prédites et obtenues
expéerimentalement en fonction de la teneur en pyrite C, pour I’ensemble des essais réalisés par
Gosselin (2007) (tableau K.2).

Influence de la granulométrie

Résultats du mémoire

Les resultats de I’analyse de 1’effet du parameétre Dy sur la réactivité sont presentés au tableau
K.3 et aux figures K.3 et K.4. Le tableau K.3 résume les résultats des calculs pour les valeurs du
taux de réaction normalisées (K)on (é9. K.2) (an™) pour ’ensemble des séries d’échantillons. La
figure K.3 illustre ces résultats dans un graphique (K;)pn en fonction de Dy. Les résultats
indiquent que le modéle de Collin tend & surestimer les valeurs réelles de K, pour I’ensemble des
échantillons (excepté 1’échantillon MNOgros), tel que mentionner au chapitre 5. Nos résultats ne

semblent pas suivre la tendance a la base de ce modeéle.
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La figure K.4 montre les valeurs de (K;)py prédites en fonction des valeurs de (K;)py obtenues
expérimentalement. On note des écarts relativement importants, surtout lorsque la valeur de Dy

diminue.

Tableau K.3 : Valeurs des coefficients du taux de réaction normalisé (K,)pn (9. K.2) prédits et

mesurés selon le diametre équivalent Dy et de la surface spécifique déduite de la méthode de

Chapuis et Légaré (1992), pour I’ensemble des séries d’essais.

Diameétre Surface spécifique S,

Echantillons équivalent Chapuis et Légaré (K)ow (m™)
Dy (mm) (mz.kg"l)

MNO 6,75x107 312 4,14x10°
MNO bis 6,75x10° 312 4,15x10°
Série 1 MNO28 9,28x107 279 6,31x10°
MNOS50 8,13x107 308 6,64x10°
MNO75 8,73x10 284 4,29x10°
MNOfin 4,43x107 452 4,45%x10°
Série 2 MNOmoy 3,09x10° 120 1,19x10°
MNOgros 5,00x10 135 2,74x10°
» MNOfin égalisé 3,81x10° 518 6,19x10°
>erie 3 MNOmoy égalisé 3,23x107 89 2,64x10°
MNOfin Gxfin 3,68x10 537 9,70x10°
Série4 | MNOfin Gxmoy 8,17x10™ 276 8,10x10°
MNOfin Gxgros 1,20x10” 224 2,71x10°
MO 1,73x107 204 1,28x10°
MO sat 1,73x10” 204 2,08x10°
o MO sat2 1,73x10” 204 5,15x10°
serie > MO sat3 1,73x10 204 2,78x10°
MNO sat2 6,75x10° 312 4,41x10°
MNO sat3 6,75x107 312 3,78x10°
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Figure K.3 : Valeurs du taux de réaction normalisees (K/)pn prédites et obtenues
expérimentalement en fonction du diamétre équivalent Dy pour I’ensemble des séries d’essais

(voir tableau K.3).
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Figure K.4 : Valeurs du taux de réaction normalisé (K;)pn prédites en fonctions des valeurs du
taux de réactions normalisé (K;)pn obtenues expérimentalement pour 1I’ensemble des séries

d’essais (voir tableau K.3).
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Résultats d'essais précédents

Les données précédentes obtenues d’essais de consommation d’oxygene en cellule a 1 réservoir
menes par Gosselin (2007) sont résumées dans le tableau K.4. La figure K.5 compare les valeurs
moyennes de (K)cp (kg.kg™?) prédites et celles obtenues expérimentalement en fonction du
diamétre équivalent Dy pour I’ensemble des essais réalisés pour les résidus Buly, Louvicourt,
Manitou et Selbaie. Les écarts entre le modele prédictif et les résultats expérimentaux sont
relativement marqués. Le modele de Collin (1987) surestime les valeurs de (K,)pn pour les
résidus Louvicourt, Buly, SO et MNO et les sous-estime pour les résidus SNO et MO. La relation
postulée par Collin entre Dy et K; ne semble pas clairement vérifiée ici (bien qu’une certaine

tendance puisse étre décelee).
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Tableau K.4 : Valeurs des coefficients du taux de réaction normalisé (K;)pn (9. K.2) prédites et
mesurées en fonction du diamétre équivalent Dy, pour I’ensemble des séries d’essais antérieurs

réalisés par Gosselin (2007). On montre aussi les moyennes des taux de réaction normalisés par

résidu.
L Taux de . Taux de réaction normalisé
Diametre L. Taux de réaction ,
. . L réaction . (K;)py mesuré (moyennes
Echantillons équivalent Dy ., normalisé (K;)pn N
(mm) normalisé (K;)p4 mesuré (m) des mesures sur un méme
prédit (m™) échantillon) (m™)
Buly 1 6,70x10"
Buly 2 7,41x10°
Buly 3 2,39x10"
Buly 4 1,20x10"
Buly 5 1,13x10*
Buly 6 6,87x107 1,38x10" 2,11x10° 6,35x10"
Buly 7 1,22x10°
Buly 8 2,06x10°
Buly 9 1,02x10*
Buly 10 2,40x10"
Buly 11 3,90x10°
Lou S3-1 1,20%x10*
Lou S3-2 1,72x10°
Lou S3-3 3,16x10°
Lou S3-4 3,12x10°
Lou S3-5 5,23x10° 1,81x10" 3,00x10° 1,68x10°
Lou S3-6 7,08x10*
Lou S3-7 2,10x10°
Lou S3-8 3,77x10*
Lou S3-9 7,92x10*
MNO1 3,91x10*
MNO2 1,29x10™ 7,37x10° 3,19x10* 4,01x10"
MNO3 4,94x10"
MO1 5 3 1,10x10° s
1,28x1 2x1 1,03x1
MO2 ,28x10 7:42x10 9,54x10° 03x10
SNO1 2,32x10°
SNO2 1,29x10™ 7,34x10° 1,07x10° 1,42x10°
SNO3 8,65x10*
SO1 1,06x10°
SO2 2,94x10*
SO3 9,58x107 9,90x10° 1,03x10° 6,64x10*
S04 1,45%x10*
SO5 7,94x10*
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Figure K.5: Valeurs du taux de réaction normalisé (K;)pn prédites et obtenues expérimentalement
en fonction du diametre équivalent Dy pour I’ensemble des essais réalisés par Gosselin (2007)
(tableau K.4).

Influence du degré de saturation (S;)

Résultats de la série 5

L’évaluation de I’effet du degré de saturation S, sur le coefficient du taux de réaction a I’oxygene
s’est faite sans le biais de normalisation car ce parametre n’est pas pris en compte dans 1’équation
de Collin (1987). Les valeurs du coefficient du taux de réaction K, (an™) pour les essais menés
sur les échantillons de la série 5 sont présentées a la section 4.5 (tableaux 4.22 et 4.23). Les
figures K.6 et K.7 illustrent ces résultats sur un graphique de la valeur de K; en fonction du degré
de saturation S; pour les essais sur les résidus MNO et MO respectivement. Ces résultats ne

semblent pas mettre en évidence de lien clair entre la valeur de S; et celle de K, ; on voit a



224

nouveau que le modéle de Collin tend a surestimer les valeurs de K; pour I’ensemble des

échantillons de résidus (qui ont des granulomeétries et teneur en pyrite variable).
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Figure K.6 : Valeurs des taux de réactions prédites et obtenues expérimentalement en fonction du

degre de saturation S, pour les échantillons MNO de la série 5 (voir tableau 4.23).
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Figure K.7 : Valeurs du taux de réaction K, prédites en fonction du degré de saturation S, pour les

échantillons MO de la série 5 (voir tableau 4.22).

Résultats d 'essais précedents

Les données précédentes obtenues d’essais de consommation d’oxygéne en cellule a 1 réservoir
menés par Gosselin (2007) sont résumées dans le tableau K.5. La figure K.8 compare les valeurs
de K, prédites et celles obtenues expérimentalement pour I’ensemble des essais réalisés pour les
résidus Buly, Louvicourt, Manitou et Selbaie. On constate que les écarts entre le modele prédictif

et les résultats peuvent étre marqués.

La figure K.9 présente les valeurs de K; en fonction de S;. Cette relation entre ces deux
parametres n’est pas claire. Rappelons ici que 1’imprécision des mesures peut engendrer une
grande incertitude sur la valeur du degré de saturation, qui affecte en retour I’estimation de D et

K, lors de ces essais.
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Tableau K.5 : Valeurs du degré de saturation S; et des coefficients du taux de réaction K, prédites

et mesurées pour 1’ensemble des séries d’essais antérieurs (Gosselin, 2007).

. . K. Collin | K, Pollute
Echantillons S (/an) (/an)
Buly 1 1 1341 617
Buly 2 0,87 894 46
Buly 3 0,93 1076 177
Buly 6 0,88 944 78
Buly 7 0,92 993 77
Buly 8 0,32 861 1250
Buly 9 0,17 828 695
Buly 10 0,24 828 1170
Buly 11 0,93 960 67
Buly 12 1,06 431 71
Buly 13 0,93 960 26
Louvicourt S3-1 0,01 2891 182
Louvicourt S3-2 0,08 2960 2670
Louvicourt S3-3 0,19 2891 4780
Louvicourt S3-4 0,31 2960 4830
Louvicourt S3-5 0,57 3442 5400
Louvicourt S3-6 0,97 3992 1480
Louvicourt S3-7 0,7 3855 4230
Louvicourt S3-8 0,96 4268 843
Louvicourt S3-9 0,97 4199 1740
MNO3 0,68 499 251
MNO5 04 298 122
MNO12 0,62 490 311
MO1 0,42 18 26
MO2 0,63 20 24
SNO1 0,47 77 231
SNO3 0,71 80 110
SNO4 0,82 82 92
So1 0,35 199 202
S02 0,55 259 73
S03 0,64 239 236
NeZ 0,91 263 37
S05 0,94 239 182
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Figure K.8 : Valeurs du taux de réaction K, prédites en fonctions des valeurs du taux de réactions

K obtenues expérimentalement pour I’ensemble des séries d’essais antérieurs (voir tableau K.5 et

Gosselin, 2007).
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Figure K.9 : Valeurs des taux de réactions prédites et obtenues expérimentalement en fonction du

degré de saturation S, pour I’ensemble des séries d’essais antérieurs (voir tableau K.5 et Gosselin,

2007).
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ANNEXE L - RESULTATS DES ESSAIS DE CONSOMMATION
D’OXYGENE REALISES PAR GOSSELIN (2007)

. K:
Echantillons Co Dy n S, Kr(/Cac)r:I)ln K (P/OalrllL;te Vadose/W
(/an)
Buly 1 0,12 |6,87x10°| 0,19 1 1341 617 621
Buly 2 0,12 6,87><10>6 0,46 0,87 894 46 47
Buly 3 0,12 6,87><10_6 0,35 0,93 1076 177 219
Buly 6 0,12 6,87)(10-6 0,43 0,88 944 78 69
Buly 7 0,12 6,87><10'6 0,4 0,92 993 77 80
Buly 8 0,12 6,87><10'6 0,48 0,32 861 1250 1461
Buly 9 0,12 6,87)(10-6 0,5 0,17 828 695 694
Buly 10 0,12 6,87><10'6 0,5 0,24 828 1170 1278
Buly 11 0,12 6,87)(10-6 0,42 0,93 960 67 62
Buly 12 0,12 |6,87x10%| 0,74 1,06 431 71 91
Buly 13 0,12 6,87)(10-6 0,42 0,93 960 26 26
Louvicourt S3-1 0,38 5,23)(10-6 0,58 0,01 2891 182 183
Louvicourt S3-2 0,38 5,23><10'6 0,57 0,08 2960 2670 2670
Louvicourt S3-3 0,38 5,23)(10-6 0,58 0,19 2891 4780 4780
Louvicourt S3-4 0,38 5,23)(10-6 0,57 0,31 2960 4830 4820
Louvicourt S3-5 0,38 5,23><10’6 0,5 0,57 3442 5400 5410
Louvicourt S3-6 0,38 5,23)(10-6 0,42 0,97 3992 1480 1100
Louvicourt S3-7 0,38 5,23><10’6 0,44 0,7 3855 4230 4240
Louvicourt $3-8 0,38 5,23)(10-6 0,38 0,96 4268 843 844
Louvicourt S3-9 0,38 5,23><10’6 0,39 0,97 4199 1740 1100
MNQO3 0,12 1,29><10>5 0,43 0,68 499 251 256
MNO5 0,12 1,29)(10-5 0,66 0,4 298 122 128
MNO12 0,12 1,29)(10-5 0,44 0,62 490 311 310
MO1 0,005 1,28><10>5 0,48 0,42 18 26 26
MO2 0,005 1,28><10’5 0,44 0,63 20 24 24
SNO1 0,02 1,29x10° 0,37 0,47 77 231 233
SNO3 0,02 1,29><10’5 0,35 0,71 80 110 110
SNO4 0,02 1,29><10’5 0,33 0,82 82 92 91
SO1 0,04 9,58x10-6 0,5 0,35 199 202 201
SO2 0,04 9,58><10’6 0,35 0,55 259 73 73
SO3 0,04 9,58x10-6 0,4 0,64 239 236 237
SO4 0,04 9,58><10’6 0,34 0,91 263 37 37
SO5 0,04 9,58><10>6 0,4 0,94 239 182 183




