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RESUME

La production de drainage minier acide (DMA) constitue 'un des principaux problémes
environnementaux liés a l'industrie miniére, tant au Québec qu’ailleurs dans le monde.
Lorsque 'on sait que des rejets miniers sont potentiellement générateurs de DMA, il
est essentiel de prendre des mesures qui limiteront leurs impacts environnementaux.
Le choix des méthodes de contrble et d’atténuation du DMA se base sur {influence
des éléments constitutifs des réactions d'oxydation, soit I'eau, I'oxygéne ou les
sulfures. Il est alors nécessaire de connaitre la réactivité des minéraux sulfureux pour
choisir et appliquer efficacement la méthode appropriée de contréle, qui est souvent

axée sur la réduction du flux d’oxygéne vers les résidus.

Ce projet porte sur I'étude de certaines propriétés hydrogéochimiques de résidus
miniers. L’objectif de ce travail est d’étudier les facteurs qui influencent la migration de
'oxygéne dans ces matériaux, pour pouvoir mieux les caractériser sur le terrain, en
laboratoire et a 'aide de simulations numériques. A cet effet, des mesures de terrain
(consommation d'oxygéne, densité en place) et des échantillonnages ont été effectues
sur le site de l'ancienne mine Manitou (-Barvue) en Abitibi-Témiscamingue. Une
approche numérique est proposée pour l'interprétation de ces essais. Les résultats de
terrain ont montré la difféerence de flux d’oxygéne pénétrant dans ces matériaux, selon
que les essais de consommation d'oxygene étaient faits en surface (sur des résidus

pré oxydés) ou en fond de tranchées (150 a 180 cm) sur des résidus non exposes.

Une campagne d’essais de laboratoire a aussi €té menée sur des échantillons de
résidus du site Manitou, qui ont été séparés en deux groupes : ceux prélevés en
surface et ceux prélevés en fond de tranchée. Les mesures des analyses chimiques et
minéralogiques ont montré que les résidus de surface contenaient trés peu de pyrite
comparativement a ceux pris en profondeur. Cette différence peut s'expliquer par
I'exposition des minéraux sulfureux aux intempéries (en surface), ce qui a cause leur

oxydation.
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D'autre part, des essais de diffusion et de consommation d’oxygene en cellule ont été
réalisés sur les résidus échantillonnés en fond de tranchée au site de Manitou, ainsi
que sur des échantillons provenant de Ia mine Louvicourt située en
Abitibi-Témiscamingue et de la mine Bulyanhulu située en Tanzanie. L'interprétation
des essais se fait a l'aide d’'un logiciel numérique qui permet de déduire les valeurs du
coefficient de diffusion effectif D, et du coefficient du taux réaction K, propre a
I'échantillon mis a I'essai pour un degré de saturation donné. Les résultats montrent
que la présence d’eau joue un rble trés important sur la diffusion d’oxygéne ainsi que
sur la reactivité des matériaux. La granulométrie, la porosité et le contenu en pyrite
sont également des facteurs prépondérants sur la réactivité des matériaux. A cet effet,
un modéle de prediction de réactivité existant a été modifié afin de tenir compte de

I'influence du degré de saturation sur la valeur de K..

Des essais en colonnes ont également été réalisés sur les résidus Manitou, Louvicourt
et Bulyanhulu. Les colonnes instrumentées avec des senseurs optiques d'oxygéne ont
permis d'évaluer la profondeur de pénétration de I'oxygéne en régime transitoire et
permanent. On a également effectue des essais de consommation similaires a ceux
faits sur le terrain. L'interprétation des essais en colonne s’est également faite par une
approche numérique. Les résultats montrent quen général, il y a une bonne

concordance entre les paramétres obtenus a I'aide des divers types d'essais.
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ABSTRACT

Acid mine drainage (AMD) constitutes one of the major environmental problems for the
mining industry in the province of Quebec and throughout the world. When mine
wastes are potentially acid generating, it is necessary to take measures to limit
environmental impacts. The choice of control and reduction methods for minimizing
the production of AMD is based on exclusion of one or several of the constitutive
elements of the oxidation reactions: water, air or sulphide minerals. The reactivity of
pyritic material must be determined in order to quantify AMD and chose the
appropriate control methods. These control methods frequently aim to reduce oxygen

flux through mine tailings.

The general purpose of this project is to study hydrogeochemical properties of mine
tailings. The main objective of this work consists of studying factors influencing oxygen
migration through these types of material, in order to better define these factors
through field and laboratory tests and numerical modelling. Field measurements
(oxygen consumption tests, in situ density and sampling) have been made at an old
mine site (Manitou-Barvue), located in the Abitibi-Temiscamingue region in the
province of Quebec. A numerical approach is proposed to interpret oxygen
consumption tests. Results show an important difference between oxygen flux (under
steady state conditions) depending on whether the tests were performed at the surface

(pre-oxidized material) or at the bottom of three shallow trenches (150 to 180 cm).

Field samples of Manitou tailings have been prepared in two groups for further
laboratory tests: one group sampled from surface materials and the other from the
bottom of. the trenches. Chemical and mineralogicalvanalyses show that the surface
material contained a very low amount of pyrite compared to material from the
trenches. This difference can be explained by the oxidation of sulphide minerals

caused by weathering of the surface material.



Oxygen diffusion and consumption tests in closed reservoir cells have been performed
on Manitou-site samples taken from the bottom of the trenches, and aiso from two
other mine sites: the Louvicourt mine located in Abitibi-Temiscamingue and the
Bulyanhulu mine located in Tanzania. By measuring the change in oxygen
concentration in one or two chambers and analysing the data, it is possible to
determine the effective diffusion coefficient D, and oxygen reaction (consumption) rate
coefficient K;, which are considered unique for a given degree of saturation S,. Results
show that water content plays an important role on oxygen diffusion and affects the
reactivity of the materiais. The other influence factors include grain size, porosity and
amount of pyrite. The results illustrate how these two parameters (D, and K,) are
affected by these factors. The effect of water content on the value of K, is of particular
significance as it had not been systematically quantified before. According to the
observations made herein, a pre-existing predictive model has been modified to

consider the influence of the degree of saturation on K,.

Column tests have also been carried out on Manitou, Louvicourt, and Bulyanhulu mine
tailings under transient state conditions. Optical sensors were used to monitor oxygen
penetration and to determine the maximum steady state depth. We also performed
oxygen cohsumption tests in the columns similar to those completed in the field. The
interpretation has also been done with a numerical approach. The tests results show

that parameters obtained from different types of tests are comparable to each other.
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Valeur équivalente du coefficient de diffusion effectif du systéme [L*T™]

D

DLe,- Coefficient de diffusion effectif pour la couche i [L*T"]
D, Coefficient de diffusion dans le grain oxydé [L*T]

Dy Diamétre des grains équivalent [L]
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Rayon d’un grain sphérique au temps initial [L]

Rayon des grains de pyrite du modéle du noyau de réaction [L]
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Volume du reservoir [L%]

Vs Volume sphériqued’une particule [L°]
VG Modele de van Genuchten
X Parametre de matériau dans le modele KCM
X1 Facteur de courbure du modéle de Collin modifié (-)
X Facteur de courbure du modéle de Collin modifié (-)
w Teneur en eau massigue [M/M]
z Position [L]
ave Constante empirique du modéle de van Genuchten (-)
@ Facteur de forme (-)
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Ag Changement de débit [L/T]
Ax, Ay, Az Variation de distance dans les directions x, y et z [L]
5C Variation de la concentration en oxygéne (%, ou mole/m?, ou kg/m®)
dx, 8y, 0z Distance [L]
& Variation du débit [L/T]
ot Intervalle de temps [T]
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5h /Sy Composante du gradient hydraulique dans la direction y [L/L]
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50 Variation de la teneur en eau volumique [L%L?]
£ Facteur d'équivalence en oxygéne et en sulfure [M/M]
0 Teneur en eau volumique [L°L7]
6, Teneur en air volumique [L°L7]
Oeq Teneur volumique en air équivalente [L3L]
o, Teneur en eau volumique résiduelle [L%/L°]
0, Teneur en eau volumique & saturation en drainage [L%/L?]
O Teneur en eau volumique [L*L?]

Vi Poids volumique de I'eau (9,7896 kN/m® a 20°C) [M/L*T¥
o Masse volumigue d’'un sol sec [M/L?]

Loy Masse volumique des grains de pyrite [M/L°]



Ps
Uy

Yo
¥,
Y
v,

Vs

XXVili

Masse volumique des grains solides [M/L°]

Viscosité dynamique de I'eau ( 10°Pass a 20°C)

Vitesse d’écoulement de I'eau [M/LT2]

Succion matricielle ou pression négative [L/T)

Paramétre du modéle MK (107 cm)

Pression d’entrée d’air [M/LT?]

Succion de normalisation pour le modele MK (correspond a 1 cm)
Succion correspondant a la teneur en eau résiduelle [M/LT?]

Succion a saturation [M/LT?]
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CHAPITRE 1
INTRODUCTION

1.1 Généralités

Les opérations miniéres, visant I'exploitation et la transformation des ressources
minérales, produisent une quantité importante de rejets gazeux, liquides et solides.
Les rejets solides les plus abondants sont les roches stériles et les rejets de
concentrateur. Les stériles sont extraits du sous-sol pour avoir accés au minerai et ils
sont usuellement stockés a la surface dans des empilements appelés haldes a
stériles. Les rejets de concentrateur sont le résultat du processus de concentration du
minerai et se retrouvent habituellement sous la forme d'une pulpe entreposée en
surface dans des parcs a résidus. Les résidus de mines en roches dures contiennent
souvent une proportion relativement importante de minéraux sulfureux qui peuvent
réagir avec l'eau et I'oxygene, ce qui aboutit a la formation de drainage minier acide
(DMA). S’il n'est pas contrélé, le DMA entraine la contamination des effluents miniers
et peut avoir des conségquences négatives sur l'environnement telle que la
modification des écosystémes et la contamination de I'eau (Aubertin et al., 2002). Au
Québec comme ailleurs dans le monde, la production de drainage minier acide (DMA)
constitue I'un des principaux problemes environnementaux lié a l'industrie miniére
(SRK, 1991; Ripley et al., 1996; Morin et Hutt, 1997; EIPPCB, 2003).

Du moment gue 'on reconnait que des rejets miniers sont potentiellement générateurs
de DMA, il est essentiel de prendre des mesures qui limiteront leurs impacts
environnementaux. Dans un premier temps, des mesures de prévention visent a
inhiber les réactions d’oxydation des sulfures a la source. Dans un deuxiéme temps,
des mesures de réduction ont pour effet de limiter la production de DMA en agissant
sur des facteurs qui influencent le taux de production d’acide, incluant l'activité
bactérienne. Les méthodes de contrble qui visent a prévenir la production de DMA ont

comme principal objectif d'exclure un ou plusieurs des éléments constitutifs des



réactions d’oxydation, soit l'eau, l'air ou les sulfures. Quant aux méthodes
d’atténuation, elles visent a contréler le milieu afin de réduire le taux de production

d’acide.

Le choix des méthodes de contréle et d'atténuation du DMA est préalablement
déterminé a partir de la quantification de la génération de lixiviat acide issue de
'entreposage de résidus miniers sulfureux. La réduction de I'apport en oxygéne vers
les rejets sulfureux est considérée comme la méthode la plus efficace pour contrer la
génération d'acide pour les climats humides (SRK, 1991; EIPPCB, 2003). Pour i{imiter
'apport en oxygéne, on peut mettre en place un recouvrement ayant une capacité de
laisser passer une quantité extrémement faible de gaz ou utiliser une technique qui
limite son transport jusqu'aux résidus miniers réactifs. L'eau, les sols, les matériaux
geosynthetiques et des combinaisons de ces différents matériaux peuvent former une
ou plusieurs composantes des recouvrements peu perméables au gaz. Malgré
'avancement des connaissances dans ce domaine du contréle et de I'atténuation du
DMA, plusieurs incertitudes demeurent sur l'interaction des facteurs qui y contribuent.
Pour cette raison, il est nécessaire de mieux comprendre les éléments qui influencent
la migration de I'oxygéne au travers des résidus miniers de fagon a évaluer et ainsi

minimiser la production du DMA.

1.2 Les résidus miniers réactifs entreposés en surface

La conception des aires de disposition des rejets miniers est souvent liée aux mesures
préconisées pour le contréle du DMA. Lorsqu'on vise I'exclusion de I'oxygéne, les
recouvrements aqueux, les recouvrements multicouches, les recouvrements a
consommation d'oxygene, les couvertures étanches et l'utilisation de la nappe
phréatique surélevée sont parmi les techniques les plus utilisées (Aubertin et al.
2002). De fagon générale, I'eau et les résidus sont confinés a 'aide d'infrastructures

étanches, créant ainsi un bassin artificiel.

Les résidus miniers (rejets de concentrateur) possédent une granulométrie étalée
avec des particules de la grosseur du siit et du sable. lls se retrouvent dans un état

partiellement ou complétement saturé en eau selon la localisation et le type de



disposition privilégiés. La proportion d'oxygéne disponible dans les pores entre les
particules solides des résidus est variable pour ces mémes raisons. Dans les sols
poreux non saturés a grain fin, le transport de I'oxygéne est généralement contrélé par
la diffusion moléculaire (Collin, 1987; Collin et Rasmuson, 1988, Nicholson et al.,
1989; Yanful, 1993; Kim et Benson, 2004). L’écoulement de l'eau en présence
d'oxygéne joue un réle (positif ou négatif) dans le développement du drainage minier

acide a l'intérieur des parcs a résidus.

A partir du bilan de masse des éléments fondamentaux qui participent au DMA (eau,
oxygene et sulfures), il est possible d’évaluer le DMA résultant de la réaction chimique
entre ces éléments. Il existe une variabilité de méthode a différentes échelles pour
quantifier le DMA. Parmi les méthodes existantes portant sur I'évaluation des taux
d'oxydation des sulfures dans les résidus miniers, la méthode des sulfates, celle du
gradient de concentration d'oxygéne et celle de la consommation d'oxygene sont
communément utilisées (e.g. Yanful, 1993; Elberling et al., 1994 ; Elberling et
Nicholson, 1996; Bennett et al, 1999; Dagenais, 2005). Les propriétés
hydrogéologiques, géotechniques et géochimiques des résidus miniers réactifs (ainsi
que |'activité microbienne) influencent la diffusion et la consommation de 'oxygéne qui
participe a la génération du DMA. Ces propriétés sont toutefois mal connues et il est
nécessaire de poser des hypothéses parfois incertaines lorsque vient le temps
d’appliquer les méthodes de quantification du DMA, malgré des décennies de

recherche sur le sujet.

1.3 Description du projet de recherche et contenu du mémoire

L'objectif genéral de ce projet de recherche est d’'abord de mieux comprendre les
meécanismes hydrogéochimiques (et géotechniques) qui influencent les flux d’oxygéne
au travers de résidus miniers exposés aux conditions de surface. On vise aussi a bien
définir I'effet du degré de saturation sur la diffusion et sur la consommation de
l'oxygene, afin de prédire la cinétique de génération du DMA lorsque les résidus
renferment des minéraux sulfureux. Ce projet est centré sur une étude de
caractérisation menée sur le terrain et au laboratoire, et sur une modélisation de la

réponse des résidus miniers. Plus précisément, on vise a:



«Caractériser les propriétés hydrogéotechniques et géochimiques des résidus

par des essais au laboratoire.

*Vérifier par des essais au laboratoire la réactivité de résidus miniers avec

I'oxygéne dans des conditions partiellement saturées en eau.

*Mettre au point un essai de laboratoire en colonne qui permet de déterminer le
profil de concentration et le flux en oxygéne selon les teneurs en eau. Les résultats

des essais sont interprétés a l'aide de simulations numériques.

A partir de I'ensemble des travaux faits, une relation générale est développée en
fonction des facteurs d'influence, en mettant 'emphase sur la réactivité et le degré de

saturation.

Des échantillons prélevés sur des sites miniers ont permis de caractériser les résidus
issus d’'opérations miniéres. Les travaux de laboratoire sur ces échantillons (essais de
diffusion et/ou de consommation de d'oxygéne) sont complementaires aux travaux de

modélisation visant a évaluer le flux d'oxygéne au travers du matériau.

Le présent mémoire se divise en six chapitres. Aprés l'introduction, le chapitre 2 trace
un portrait global des principes sous-jacents aux phénomenes hydrogéotechniques et
géochimiques étudiés. On présente d'abord les réactions chimiques d'oxydation de la
pyrite, suivi de la théorie des écoulements dans des milieux poréux non saturés. Les
principes de diffusion de I'oxygéne et les modéles de consommation d’'oxygéne par les

résidus miniers sont ensuite présentés.

Le chapitre 3 débute par une description des procédures expérimentales utilisées pour
une campagne d'echantillonnage et d’essai de consommation d'oxygene sur le terrain.
Ensuite, les essais de laboratoire pour caractériser ces matériaux sont décrits, incluant

les analyses granulométriques et minéralogiques, les essais de perméabilité et de
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rétention capillaire, les essais de diffusion et/ou de consommation d'oxygéne en

cellule et dans des colonnes.

Le chapitre 4 présente les résultats obtenus suite aux travaux de terrain et au
programme expérimental au laboratoire. Le chapitre 5 présente I'analyse de ces
resultats. Les liens entre les résultats des essais de terrain et de laboratoire (en cellule
et en colonne) sont alors montrés et discutés. Finalement, les conclusions et les

recommandations suivent.

Le memoire est structuré de fagon a ce que le lecteur puisse aisément distinguer les
mesures expérimentales originales (chapitre 4) des résultats découlant de
linterprétation (chapitre 5). Cette structure est la plus simple compte tenu de la

quantité importante de résultats a traiter.

Les principales contributions scientifiques originales issues de ces travaux sont liées a
'amélioration des méthodes visant a quantifier la diffusion et la consommation dans
les résidus miniers. En premier lieu, une campagne de terrain a été menée sur le site
Manitou en Abitibi. Ces essais ont permis d’étudier I'influence des caractéristiques des
résidus reactifs sur leur consommation d’oxygene. Une nouvelle approche a été
proposée pour linterprétation de ces essais a l'aide d'un logiciel numérique. Les
essais de consommation d'oxygéne réalisés en surface et en fond de tranchée ont
montré que les flux d’oxygéne a la surface seraient inférieurs a ceux en fond de

tranchée en raison de la teneur en pyrite plus faible des résidus exposés.

Les essais en cellule de diffusion et/ou de consommation ont été réalisés sur des
résidus provenant de trois sites différents . Manitou et Louvicourt situés en
Abitibi-Témiscamingue (Québec), et la mine Bulyanhulu située en Tanzanie.
L’interprétation de ces essais se fait par une approche numérique qui permet de
déterminer simultanément les parameétres qui contrélent le flux d’oxygéne, soit le
coefficient de diffusion effectif D, et le coefficient du taux de réaction K,. Les résultats
ont montré que 'eau est un élément limitant dans la réaction d‘oxydation de la pyrite

contenus dans ces résidus lorsquils sont situés dans une plage de degré de



saturation entre 0% et 20% environ. Dans la majorité des cas, le modele de Collin
(1987) permet de predire adéquatement le coefficient du taux de réaction K, des

résidus pour des degrés de saturation allant de 20% a 80%.

Ce travail a également permis d'étudier la diffusion et la consommation de 'oxygene a
une échelle intermediaire a l'aide d'essais en colonnes sur des résidus des sites
Manitou, Bulyanhulu et Louvicourt. L'interprétation des mesures réalisées a 'aide de
senseurs optiques a oxygene s'est faite a I'aide du logiciel numérique VADOSE/W. La
comparaison entre les concentrations d'oxygene mesurées en colonne et les valeurs
de réactivité obtenues en cellule de consommation a montré que ces derniéres
concordaient relativement bien avec les résultats obtenus. Le flux d’oxygéne estimé
en surface des résidus a partir des diverses méthodes ont ensuite été comparés et

liés aux conditions hydriques des matériaux en colonne et leur réactivité.
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CHAPITRE 2

PROBLEMATIQUE ET ETAT
DES CONNAISSANCES

Les reésidus miniers (ou rejets de concentrateur) sont les rejets, sans valeur
economique, produits lors du processus d’extraction de métaux dans le minerai. |l est
commun que les résidus miniers soient entreposés prés des exploitations miniéres,
formant des parcs a résidus miniers. Ces matériaux sont généralement situés au-
dessus de la nappe phréatique naturelle. Les résidus sont alors soumis a I'écoulement
de l'eau dans des conditions non saturées. En présence de minéraux sulfureux, la
circulation d’eau et d'oxygene au travers des pores peut engendrer 'oxydation des

résidus miniers; ce qui peut induire des eaux de drainage minier acides.

Ce chapitre présente une revue de littérature sur les processus qui s’appliquent lors
de l'oxydation des résidus miniers. Pour étudier ces phénomeénes, il est d'abord
necessaire de bien comprendre les réactions chimiques associées au drainage minier
acide, ainsi que les processus qui controlent I'écoulement de l'eau, ainsi que la

diffusion et la consommation de I'oxygene dans des matériaux réactifs non saturés.

2.1 Le drainage minier acide

Le drainage minier acide (DMA) peut devenir la source primaire de contamination qui
affecte I'environnement a proximité des exploitations minieres de gisements de
métaux. Le DMA peut provoquer des impacts environnementaux significatifs sur les
ecosystemes. En effet, ces eaux a faible pH empéchent le développement naturel de
la faune et la flore aquatique, et elles favorisent la solubilisation des métaux lourds et

la salinisation de I'eau (e.g. Gray, 1997).

Parmi les principaux minéraux sulfureux rencontrés dans les gisements et rejets

miniers, la pyrite (FeS,) est de loin le minéral sulfureux le plus abondant. Les



mécanismes conduisant a I'oxydation de la pyrite sont présentés pour illustrer le mode

de production d’acide.

L'oxydation de la pyrite peut se faire de fagon directe ou indirecte (Aubertin et al.,
2002). Les équations qui suivent présentent de fagon sommaire les réactions qui
gouvernent la génération de DMA (e.g. Kleinman et al., 1981). Dans une solution
neutre, I'oxydation directe se produit via une réaction chimique (éq. 2.1) entre la pyrite

a I'état solide et 'oxygéne en présence d'eau :

7

FeS,,, +§O2 +H,0 - Fe® +2S07% +2H" (2.1)

2(s

Au fur et mesure que cette réaction se produit, la production des ions H+ acidifie
graduellement le milieu. Lorsqu'il y a dissociation de la pyrite (éq. 2.1), le fer ferreux

(Fe?*") produit peut s’oxyder :
2+ 1 + 3+ 1
Fe? + 0, +H' —Fe® +~H,0 2.2)
4 2 2 2

Si le pH est suffisamment elevé, le fer ferrique précipite sous forme d’hydroxyde,

comme la ferrihydrite (Fe(OH),) :
Fe®" +3H,0 — Fe(OH),q, + 3H" (2.3)

Cette réaction libére davantage d'ions H+ qui diminuent le pH du milieu. L’oxydation
indirecte de la pyrite se produit par une réaction qui met en jeu le fer ferrique (Fe®")
comme oxydant. Lorsque le milieu est plus acide (pH < 3 environ), le Fe* peut alors

oxyder la pyrite :

FeS,, +14Fe’" +8H,0 — 15Fe®" + 250%™ +16H" (2.4)



Cette acidification du milieu facilite la solubilisation de certains métaux et autres
eléments présents qui rendent les effluents des sites miniers contaminés (souvent au

dela des normes usuelles).

Certains minéraux possédent un grand potentiel de neutralisation intrinséque grace a
leur capacité de réagir avec 'acide sulfurique et a le neutraliser. Parmi ces minéraux,
dits acidivores, les carbonates comme la calcite et la dolomite possédent le plus grand
potentiel de neutralisation. Lors de cette neutralisation, des minéraux secondaires
peuvent se former et précipiter, ce qui réduit le potentiel de neutralisation du milieu. ||
importe donc d’évaluer les minéraux secondaires formés, sans quoi il ne sera pas
possible de prédire ‘de fagon précise la capacité d’'un minéral a neutraliser I'acide
(Aubertin et al., 2002).

Il existe des facteurs externes qui influencent la formation du DMA. Certaines
bactéries, telles que le Acidithiobacillus ferrooxidans, ont la capacité de catalyser la
réaction (éq. 2.1) en amplifiant I'oxydation de la pyrite. De plus, elles peuvent
accelérer les réactions (2.2) et (2.4) en augmentant le taux d'oxydation du fer jusqu’a
10° fois plus rapide (Nordstrom et Alpers, 1999). Divers facteurs affectent les taux de
réaction d'oxydation et de production de DMA incluant la diffusion de l'oxygéne, les
reactions de surface, l'adsorption et la désorption, les réactions galvaniques et
abiotiques, la température, la pression et la surface spécifique (Aubertin et al., 2002).
On peut étudier ces phénomeénes du point de vue de la cinétique chimique, science
qui caractérise les changements des espéces chimiques actives dans une réaction en

fonction du temps.

Différentes méthodes peuvent étre appliquées pour réduire ou éliminer le DMA. A cet
effet, il est nécessaire d'exclure un ou plusieurs éléments réactifs des réactions
d’oxydation présentées ci-haut (équations 2.1 a 2.4). Ces méthodes visent a (SRK,
1991) :

e Enlever ou isoler des sulfures;

e Exclure l'eau;
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e Exclure 'oxygeéne,;
¢ Controler le pH;

e Controler I'action bactérienne.

Actuellement, I'exclusion de I'eau et/ou de 'oxygéne sont les moyens qui montrent la
plus grande efficacite. Pour concrétiser ce mode d'action, la mise en place de
recouvrement sur les parcs a résidus minier permet de minimiser le passage de l'un
ou l'autre de ces fluides. A cet égard, une judicieuse alternance de couches de sol
ayant des propriétés hydrogéotechniques particuliéres s’avére une solution viable et
durable. Ce type de couverture est mieux connu sous le nom de couverture a effet
barriére capillaire (CEBC) (Aubertin et al., 1997, 1999; Bussiere, 1999; Zhan et al.,
2001; Bussiere et al., 2003). Les principes sous-jacents a cette méthode se fondent
sur la théorie des sols non saturés, dont certains détails sont présentés dans la

section suivante.

2.2 Caractéristiques hydrauliques des milieux poreux non saturés

L’étude des sols non saturés s'intéresse aux sols dont les vides sont partiellement
remplis d'eau et d'air (ou d'autres gaz). Ce domaine differe de la géotechnique
classique qui s'intéresse aux sols' complétement secs ou saturés. Les sols non saturés
ont des propriétés et des comportements qui different partiellement de ceux décrits

dans la géotechnique classique (e.g. Fredlund et Raharjo, 1993).

Un sol non saturé est un systéme tri-phasique, c’est-a-dire qu’il comporte des phases
solide, gazeuse et liquide habituellement composées de sol, dair et deau
respectivement. Cest dans la zone située au-dessus de la nappe phréatique
(communément appelée zone vadose) que I'écoulement de I'eau se fait en conditions
non saturéees. |l existe dans cette zone de matériaux poreux partiellement saturés, des
effets de tension de surface en présence d'une interface eau-air. Ce phénoméne
engendre la création d'une pression négative (i.e. inférieure a la pression
atmospherique de l'air dans I'eau, communément appelée succion y). La succion

dans le sol contrble la teneur en eau et aussi le mouvement d'eau. La différence entre -
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la pression d’air interstitielle u, et la pression de I'eau interstitielle u,, correspond a la

succion matricielle w (= u, - Uy).

Il est primordial de comprendre et quantifier les mécanismes d’écoulement dans les
milieux poreux non saturés, car la plupart des rejets miniers (roches stériles et
résidus) sont partiellement saturés. On définira d'abord brievement les équations
élémentaires qui régissent I'écoulement de I'eau en milieu saturé. Ces équations
constituent une base pour aborder les équations additionnelles qui seront exposées

par la suite.

2.2.1 Ecoulement de ’eau en milieu saturé

La charge hydraulique (h) se définie par la quantité d'énergie disponible par unité de
masse d'un fluide en un point dans I'espace cartésien (x,y,z). L'équation de Bernouilli
(Hillel, 1998) permet de définir sa valeur en tout point avec la fonction scalaire

suivante :

h(x,y,z):z+;——+~;—é; (2.5)

ou z est I'élévation du point de mesure (m), u est la pression d’eau (kPa), %, est le
poids volumique de 'eau (9,81 kN/m?), v est la vitesse d'écoulement de I'eau (m/s) et
g est l'accélération gravitationnelle (9,81 m/s?). Puisque la vitesse d’écoulement de
I'eau souterraine est habituellement trés faible, la valeur (1//2g) de I'équation 2.5 est
généralement considérée comme négligeable par rapport aux deux autres termes de
I'équation et elle peut donc étre ignorée sans introduire d'erreur significative. La
charge hydraulique h permet de quantifier 'écoulement entre deux points. Si la charge
hydraulique en A (h(A)) est plus grande que celle en (h(B)), il y aura écoulement du

point A au point B dans un milieu poreux continu.

Dans un milieu complétement saturé, I'écoulement de I'eau souterraine entre deux

points est exprimé par la loi de Darcy :
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q=—ki (2.6)

ou q est le débit spécifique (vitesse de Darcy) (L/T), k est la conductivité hydraulique
saturée du milieu (L/T) et/ est le gradient hydraulique (L/L). Ce gradient correspond au
rapport du changement de charge hydraulique sur la distance entre deux points de

mesure pour le cas étudié, ce qui s’écrit :

;O _hy—hy (2.7)
0z z,-2z,

A

Si le milieu est anisotrope ou si I'analyse nécessite une étude en trois dimensions, on

peut généraliser '’équation de Darcy pour obtenir 'expression suivante :

q. i,
g=|4q, |=-k, ]|, (2.8)
q. i

ou gy, gy et g, representent les débits spécifiques suivant les axes x, y et z ; i, i, i,
correspondent au gradient hydraulique suivant les axes x, y et z ; k; est la matrice 3x3
(tenseur de deuxiéme ordre) de la conductivité hydraulique. Cette généralisation de la
loi de Darcy est valide dans la majorité des cas d'écoulement pour des milieux poreux
saturés (Todd, 1980). ‘

2.2.2 Ecoulement de I'eau en milieu non saturé

Afin de décrire 'écoulement de I'eau dans les sols non saturés, I'équation de Richards
(1931) est utilisée. Elle se base sur I'équation de continuité et I'équation généralisée
de Darcy (Hillel, 1998) présentée ci-haut. L’équation de Richards se développe a partir
d'un volume élémentaire de sol (voir figure 2.1) dont les cétés mesurent
respectivement Ax, Ay et Az pour un volume total de (Ax) (Ay) (Az). Tel que

représenté sur le volume élémentaire, I'écoulement de I'eau se fait ici dans la direction
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x avec un débit spécifique g, correspondant au volume d'eau qui passe a travers

d’'une surface unitaire par unité de temps dans la direction x.

Ly
Az
AxAyAZ 0y ) AvAy
ESTTTTTIT! IS ¥ ')x y
> A
AX i
Figure 2.1 Volume élémentaire de sol avec le bilan des débits (adapté de Hillel,

1998).

La recharge se definie par la difference entre le débit entrant et celui sortant de
I'élément de volume. Elle est égale a I'accumulation (ou perte) d’eau dans le volume

élémentaire par unité de temps. Celle-ci s’exprime comme suit comme suit :
—(cy/ &) AxAyAz (2.9)

Cette recharge peut aussi se définir par le changement de la teneur en eau volumique
0 (volume d'eau / volume total) dans le temps multiplié par le volume de I'élément de

référence.
= (66/a)AxAyAz (2.10)

En combinant les deux équations précédentes, on obtient:
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A0/ = -/ _ (2.11)

En géneralisant 'equation 2.11 pour un espace cartésien 3D, on obtient I'équation de
continuité en trois dimensions :

ﬁ:_(@x +d])’+aq_vj (2.12)
a & & &

L'équation 2.12 est valide dans la mesure ou la porosité interne formée par le

squelette interne est constante, avec un fluide incompressible et de densité constante.

2.2.3 Equation de Richards
Le débit spécifique s'obtient de la loi de Darcy pour un systéme de référence a trois
dimensions en fonction de la conductivité hydraulique saturée du milieu et du gradient

hydraulique ('équation 2.8).

Cette loi peut étre étendue aux milieux non saturés en considérant que la conductivité
hydraulique k est variable en fonction de la succion  (i.e., k = k(y)) (Richard, 1931).

L'équation 2.8 devient alors:

h h

q= —(kx(w)g ky(w)%Jr k.(w) 5} (2.13)

[l existe une relation entre la teneur en eau volumique 6 et la succion  d'un sol.
Celle-ci exprime la courbe de rétention d’'eau. Il est alors permis d'exprimer I'’équation

2.13 sous la forme:

q= —(kx (0)=—+k,(0)—+k.(6) éhlj (2.14)
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En combinant g de 'équation 2.12 et I'équation 2.13, I'équation d'écoulement de l'eau
devient valide autant pour un écoulement transitoire que pour un écoulement

permanent saturé et non saturé. On obtient alors :
o6 o h o h o oh
—=—[{kx(w)—}+—{ky(w)—}+~[kz(t//)~D (2.15)

La composante due a la pression hydrodynamique de I'équation de Bernoulli est
négligeable. La charge hydraulique peut alors étre définie comme étant la somme de
la pression (en valeur négative ; appelée succion) et de la charge gravitationnelle

(ou I'élévation 2), soit :
h=y+z (2.16)

On peut donc réécrire I'équation 2.15 comme suit:

0 _ (o JLZANZA WA P R A N 2 .
a (@i"—*(‘” @C%)J*O}["y(/’){@+@ﬂ+&["z(‘” &Jrﬁzm e

Etant donné que les termes &/ et /&) sont nuls et que &/& égal a un,
I'équation 2.17 devient (Hillel, 1998 ; Bussiére, 1999):

2Lt 2)-2 012 )- St )- 2] 218

Cette équation est connue sous le nom d'équation de Richards (1931). Elle décrit
I'ecoulement de l'eau en milieu non saturé et peut servir a décrire I'équation de
I'ecoulement en milieu saturé. On ['utilise souvent dans les modéles numériques pour

la simulation de I'écoulement d'eau (e.g. Fredlund et Rahardjo, 1993 ; Bussiére
1999).
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2.2.4 Courbe de rétention d’eau (CRE)

La relation entre la succion i, la teneur en eau volumique & et la conductivité
hydraulique k permet de caractériser I'écoulement dans les sols. Les caractéristiques
intrinséques du sol, telle la densité, l'indice des vides, la composition minéralogique et
la granulométrie influencent la courbe de rétention d’eau (CRE) (définissant la relation
6 (y) et la 'fonction de perméabilité (définie par la relation k(y )) utilisées dans le

domaine des sols non saturés (Mbonimpa et al., 2000a).

Chaque type de matériau a une CRE qui lui est propre. La CRE illustre la relation
entre la teneur en eau volumique ¢ et la succiony. Certaines propriétés des sols non
saturés, telles la résistance au cisaillement, la conductivité hydraulique et la
compressibilité peuvent étre reli€ées a la courbe de rétention d'eau. La CRE permet,
entre autre, d’évaluer la remontée capillaire au-dessus de la nappe phréatique pour

les dépbts homogeénes dans des conditions stationnaires (Aubertin et al., 1998).

Tel que montré a la figure 2.2, la pression d’entrée d’air y,, ou AEV (de I'anglais « Air
Entry Value ») et la pression résiduelle y, sont des paramétres caractéristiques
obtenus sur la CRE. La pression d'entrée d’air est la succion a partir de laquelle I'air
commencer a entrer; c’est le début de la désaturation du sol. De fagon pratique, elle
se determine usuellement par l'intersection des tangentes a la courbe de saturation
compléte et celle associée a la désaturation du sol dans un plan semi-log. Quant a la
pression résiduelle, elle correspond a la pression ou il ne reste que l'eau qui est
retenue par adheésion a la surface des grains et un peu d’eau isolée retenue par
tension capillaire (Aubertin et al., 1995, 1998, 2003)



17

Teneur en eau volumétrique 6

Silt
Sable
Iae % y ¥
Log succion 0
Figure 2.2 Courbes de rétention d'eau schématisées pour un sable et un silt (tiré

de Aubertin et al., 1995).

Les CRE different d'un matériau a I'autre lorsqu’ils ont des caractéristiques physiques
differentes. La figure 2.2 montre que la teneur en eau volumique varie selon la succion

du sol.

La grosseur et la distribution des pores dans le sol affectent la forme de la CRE a
cause de I'effet de tension capillaire. Plus les pores sont gros, plus la tension capillaire
est faible et plus le sol se désature a succion croissante. Ainsi, les sables et les
graviers, qui ont des pores généralement plus grossiers, se désaturent plus facilement
a des succions plus élevées comparativement aux matériaux fins tels que les silts et
les argiles (Aubertin et al., 1995). Ces phénomeénes peuvent étre observés a la figure

2.2 : , sable < y, silt ; y, sable < y;, silt ; 6, sable < g, silt.
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2.2.5 Fonctions de perméabilité

Dans I'équation de Richards (équation 2.18) utilisée pour décrire I'écoulement d’eau
dans les sols, la conductivité hydraulique (k) varie selon la succion y appliquée dans
le sol. La figure 2.3 montre la variation de k en fonction de w pour un sable et silt. La
conductivité hydraulique non saturée chute avec une augmentation de la succion. Elle
décroit plus rapidement pour des matériaux grossiers que pour des matériaux fins car
la teneur en eau volumique (ou le degré de saturation S,) de ces derniers demeure

plus élevée lorsque la succion augmente.

k

+

Conductivité hydraulique

Silt
Sable
Log succion y
Figure 2.3 Courbes schématisees de k en fonction de @ pour un sable et un silt

(tiré de Aubertin et al., 1995).

Différentes techniques permettent d’évaluer les courbes de perméabilité, mais elles
sont assez difficiles et dispendieuses a appliquer. Pour ces raisons, les méthodes
mathématiques indirectes sont communément utilisées pour déduire la courbe de
conductivité hydraulique k () a partir de la courbe de rétention d'eau. Il existe des
modeles mathematiques empiriques, macroscopiques et statistiques pour déterminer

“la fonction de perméabilité (e.g. Bussiére, 1999; Mbonimpa et al., 2006).



,//\\

19

2.3 Diffusion et consommation de I'oxygéne en milieu poreux

Le déplacement des gaz dans les milieux poreux peut étre causé par divers
processus, incluant I'advection, la convection, la dissolution dans la phase liquide, les
réactions chimiques ainsi que la diffusion moléculaire (Ritchie, 1994; Aubertin et al.,
2000a, 2000b; Mbonimpa et al.,, 2002b). La perméabilité du milieu détermine le
transport gazeux par convection et advection. Elie dépend de la distribution et de la
grosseurs des pores du matériau, mais pas des caractéristiques du fluide (Bear, 1972;
Hillel, 1998). Lorsque la perméabilité au gaz des matériaux fins est faible, ce qui est

usuellement le cas par exemple pour les résidus miniers, I'advection et la convection

sont des mécanismes secondaire comme moyen de transport de l'oxygéne. La

diffusion moléculaire devient alors le processus qui contrdle la migration des gaz
(Collin, 1987; Collin et Rasmuson, 1988 ; Nicholson et al., 1989; Yanful, 1993; Kim et
Benson, 2004). Le flux d'oxygéne circulant a travers des résidus ou au travers d’'une
couverture peut étre influencé par la réactivité du matériau constituant. C’est le cas
lorsque les résidus et/ou la couche de couverture contiennent des minéraux sulfureux
comme la pyrite (Mbonimpa et al.,, 2000b). Dans cette situation, I'’évaluation du flux
d’'oxygéne doit tenir compte de deux phénomeénes, soient la diffusion et la

consommation.

2.3.1 Description des phénomeénes

Dans les sols poreux non saturés a grain fin, tels les silts et les argiles utilisés comme
matériaux de recouvrement, le transport de I'oxygéne est généralement contrélé par la
diffusion moléculaire (Collin et Rasmuson, 1988, Nicholson et al., 1989). En début de
certains régimes transitoires, l'advection pourrait cependant jouer un réle non
négligeable (Binning et al., 2007). Le mouvement aléatoire ionique ou moléculaire
s'accomplit d'une région de forte concentration vers une région de faible
concentration, tendant a uniformiser la distribution spatiale des especes jusqu'a ce
que I'équilibre soit atteint (Hillel, 1998). Les lois de Fick sont communément utilisées

pour évaluer le transport par diffusion a l'intérieur des phases aqueuses (Freeze et

_ Cherry, 1979; Shackelford, 1991) et gazeuse (Aachib, 1997). Dans ces équations, Ia

variation de la concentration, dans le temps et dans 'espace, est reliée au coefficient

de diffusion effectif du matériau D,. Celui-ci dépend, a son tour, du volume relatif des
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vides, de la tortuosité et du coefficient de diffusion de I'élément dans un milieu libre

(sans obstruction).

Le transport par diffusion au travers des pores occupés par I'eau est beaucoup plus
lent que dans les pores vides parce que le coefficient de diffusion libre de I'oxygéne
est environ quatre ordres de grandeurs plus grand dans l'air que dans I'eau, Puisque
la concentration a I'équilibre de 'oxygéne dans 'eau est relativement faible et comme
le coefficient de diffusion est réduit dans la phase aqueuse, il devient alors facile de
comprendre pourquoi les recouvrement en eau et les couvertures a effet barriére
capillaire (CEBC), qui ont une couche fortement saturée, peuvent étre une barriére
efficace a I'oxygéne. Dans ce dernier cas, la couche fortement saturée en eau réduit
considérablement le flux de 'oxygéne et par conséquent, réduit la génération de
drainage minier acide (DMA) causé par I'oxydation des minéraux sulfureux (Collin,
1987; Nicholson et al., 1989). ‘

Dans le cas ou l'une des couches réagirait avec 'oxygéne et consomme celui-ci, la
quantité d'oxygéne qui passe complétement au travers de la couche est fortement
réduite (Mbonimpa et al., 2000b, 2002c, 2003). Afin d'évaluer I'importance de cet effet,
la quantité d’oxygéne consommeée dans la couche doit étre déterminée. Cette quantité

dépend du coefficient du taux de réaction K, (consommation), qui varie a son tour

avec, entre autres, la réactivité des minéraux, la surface spécifique des grains solides,

la porosité du milieu, le degré de saturation et I'activité bactérienne.

Les lois de Fick régissent la diffusion d’oxygéne dans les résidus miniers. Ces
équations sont présentées dans ce qui suit, avec des modéles de prédiction pour les

termes de diffusion et de consommation d’oxygéne.

2.3.2 Equations de base

Le flux d'oxygeéne F(z, t) et la concentration C(z, t) a la position z et a un temps t sont
déterminés a partir de la premiére et de la deuxieme (Crank, 1975; Hillel, 1998;
Aubertin et al., 1999, 2000a, 2000Db) lois de Fick pour la diffusion a une dimension :
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F(z1)=-p, 22 (2.19)
Oz

3 o aC. 8. .aC

2w0c)=2L(, -2 pL 2.20

8t( ) aZ( ) az) az( » 82) | (2.20)

Dans ces équations, F(z, t) est le flux diffusif de 'oxygéne [ML?T"]; 6, la teneur en air
équivalente [L’L™®]; D. le coefficient de diffusion effectif [L?T']: D* le coefficient de
diffusion apparent [L°T""] (avec D, = 8. D*), C(z, t) la concentration en oxygene dans
la phase gazeuse a un temps { [T] a une position z [L]. Dans les équations 2.19 et
2.20, 6,4 remplace la teneur en air 6, qui a souvent été utilisée dans le passé (e.g.
Yanful, 1993; Aubertin et al., 1995).

La valeur de 6., est employée pour tenir compte du flux dans la phase d'air et le flux
d'oxygéne dissout dans l'eau. Elle est définie comme suit (Aubertin et al., 1999,
2000a):

0, =0,+H0, (2.21)

ou H est la constante de Henry, sans dimension, donnée par le rapport H= C,/C, (Cy,
est la concentration d'oxygéne dans l'eau a I'équilibre et C, est la concentration
d’oxygéne dans l'air a I'équilibre). Pour l'oxygéne, H ~ 0,03 a 20°C. Dans I'équation
2.21, 6,, est la teneur en eau volumique (8, = 8 utilisé auparavant) et 6, est la teneur

en air volumique (6, = n S, et 8, +6, =n, ol n est la porosité totale).

"~ L'équation 2.20 est seulement valide pour la diffusion dans un matériau inerte, ou

I'oxygéne n'est ni généré ni consommeé. Cette deuxiéme loi de Fick peut &tre modifiée
pour considérer l'effet de la variation de la concentration de la substance en
mouvement en raison de la réaction avec le milieu (e.g. Crank, 1975; Schackelford,
1991). Si le gaz diffusant est consommé par une réaction cinétique de premier ordre

(équivalente a une désintégration exponentielle), comme ce serait le cas pour la
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réaction d’oxydation de minéraux sulfureux (e.g. Eiberling et Nicholson, 1996; Yanful,
et al., 1999), la deuxiéme loi de Fick peut étre modifiée comme suit (Mbonimpa et al,,
2002c, 2003):

0 0 oC 0 . oC
2wo.0=2(, % _kc=C@ p <
Ot( «C) 02( 62) 82( T oz

)-6,,K.C (2.22)
ol K, [L3L°T" ou MM'T"] est le coefficient du taux de réaction et K, *, le coefficient
apparent du taux de réaction [L’L°T" ou MM T (avec K, = ., K, *).

Dans plusieurs application des lois de Fick, 8¢, et D, sont considérées indépendantes
du temps t et de la profondeur z pour une couche donnée. Ceci est une supposition
simplificatrice qui n'est pas exigée pour un développement théorique complet, mais
elle facilite la démonstration et les calculs. Dans ce cas, I'équation 2.22 peut étre

réécrite comme suit;

aC  _«0°C
= =D
ot oz°

-K,C (2.23)

Afin de résoudre ces équations, le coefficient de diffusion apparent D* et le coefficient
du taux de réaction apparent K,* (pour un milieu réactif) doivent étre déterminés. Pour
ce faire, des modéles semi-empiriques et des procédures expérimentales ont éeté

développés au cours des derniéres décennies.

2.3.3 Modeéle de prédiction de D,

Les expériences montrent que le coefficient de diffusion effectif D, est fortement
influencé par le degré de saturation et la porosité. Dans les sols, le coefficient de
diffusion effectif diminue avec I'augmentation de la teneur en eau pour atteindre une

valeur minimale a saturation compléte.

Le coefficient de diffusion effectif D, peut étre estimé par diverses formules

semi-empiriques. Des modéles ont été proposés a cet effet par Marshall (1959),
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Millington et Quirk (1961) et Millington et Shearer (1971) en tenant compte de la
distribution des pores ainsi que de leur géomeétrie. Aachib et al., (2004), qui ont
analyse divers modéles, proposent le modéle suivant, basé sur celui de Millington et
Shearer (1971), modifié par Collin (1987) pour inclure la diffusion de I'oxygéne dans la

phase aqueuse:

o Pa 0 Pu
_ Du Xea +HXDWX0w

D, 5 (2.24)
e

P, =1,201x6," =1,515%6,* +0,987x 0, +3,119 (2.25)

p, =1201x6° ~1515x6,” +0,987x 60, +3,119 (2.26)

ou D! et D; sont les coefficients de diffusion libre de I'oxygéne dans I'air et dans
'eau respectivement. Pour une température de 20°C, on a D! =18x107m?/s et

D! =25x 10 m?s. Les exposants p, et p, sont liés a la tortuosité du parcours dans

Fair et dans I'eau autour des grains, et ils peuvent étre reliés aux propriétés de base
du milieu poreux selon 6, et 6,. Mentionnons que des estimations relativement
précises de D, peuvent étre obtenues avec des valeurs fixes de p, = p, =3,3 a 3,5
(Aachib et al., 2002, 2004; Mbonimpa et al., 2002c, 2003).

Ce modéle combine la diffusion dans la phase gazeuse et la phase aqueuse. A I'état
sec, la diffusion se fait entiérement dans la phase gazeuse. Au fur et a mesure que la
teneur en eau augmente dans le milieu, la zone gazeuse directement disponible pour
la diffusion est diminuée. La structure des pores et la distribution du fluide déterminent
alors le chemin et l'aire en section disponible pour le transport (Collin et Rasmuson
1990; Fredlund et Rahardjo, 1993). Le flux de diffusion s'en trouve réduit car les pores
remplis d’eau agissent alors comme un obstacle. A I'état fortement saturé, le flux de

diffusion est ralenti puisqu'il se passe entierement dans la phase agueuse.
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La figure 2.4 présente les résultats d'essai de laboratoire produits par Aubertin et al.
(1999, 2000a, 2000b) et Aachib et al. (2002,2004). La courbe donne une bonne

estimation des D, mesurés

en laboratoire sur un matériau homogene. On observe une

grande sensibilité du coefficient de diffusion effective D, par rapport au degré de

saturation, surtout lorsque

e milieu est fortement saturé. Dans ces conditions, une

augmentation de 10% du degré de saturation peut amener une baisse du coefficient

de diffusion effectif de presque trois ordres de grandeur (Collin et Rasmuson, 1990;

Elberling et al., 1994).

1E-05 -
4

4

1E-06 ¥

1E-07 |

1E-09

1E08 |~

1E-10 -

1E-11

Coefficient de diffusion effectif De (m2/s)

Figure 2.4 Comparais
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on entre mesures en laboratoire (points) et la relation

semi-empirique (ligne) proposée par Aachib et al., (2002, 2004) pour

n=0,4 (ada

Il est aussi possible d’anal

pté de Mbonimpa et al., 2002c).

yser un systéme contenant plusieurs horizons a l'intérieur

desquels le coefficient de diffusion effectif varie en utilisant une moyenne harmonique,
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on obtient {'équation 2.28 (Scharer et al., 1993; Aachib, 1997; Aubertin et al., 1999,
2000a; Dagenais, 2005).

D =—2%= (2.27)

ou 5 représente la valeur équivalente du coefficient de diffusion effectif du systéme

en couches, D, est le coefficient de diffusion effectif pour la couche i, H: est
I'épaisseur de la couche j, et H, est I'épaisseur total du systéme de m couches. Ce
coefficient de diffusion effectif moyen n’est applicable que pour un calcul du flux a

I'état stationnaire (Mbonimpa et al., 2002¢, 2003).

2.3.4 Modéles de prédiction de réactivité des matériaux

Contrairement au coefficient D,, peu de modéles existent pour estimer le coefficient K,
de rejets miniers. Les modéles pertinents incluent le modéle de Collin (1987, 1998) et
le modéle du noyau de réaction, ou « reaction core », « shrinking core » (Cathles et
Schlitt 1980; Panthelis et Ritchie 1991, Lefebvre 1994). Il faut noter ici que les
facteurs-clés qui contrélent les mécanismes et les taux d'oxydation de la pyrite (et
autres minéraux) restent encore mal compris, malgré de nombreuses décennies de
recherche. On sait néanmoins que la granulométrie (et donc la surface spécifique)
exerce un grand contréle sur la réactivité. Le taux d’oxydation dépend aussi de la
nature de la pyrite en termes de propriétés minéralogique et électrochimique (e.g.
Lowson, 1982; Nicholson et al., 1989; Evangelou ,1995; Rimstidt et Vaughan, 1999),
ainsi que ['hétérogénéité chimique superficielle des sulfures (présence de phases
oxydées), de la concentration en Fe**, de la concentration en O,, du pH de la solution
(ions H+), de la température et de la présence de certaines bactéries (Mills, 1999 ;
Nordstrom et Alpers, 1999). Les deux modéles les plus employés pour estimer la

réactivité des matériaux sont présentés dans ce qui suit.
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2.3.4.1 Modéle de Collin

Collin (1987, 1998) a proposé un modeéle simple basé sur les vitesses de surface pour
estimer le coefficient du taux de réaction K, Ici, on considére que le taux varie
linéairement avec la proportion de minéraux sulfureux (i.e. la pyrite). Cette derniére
hypothése a été utilisée dans de nombreux travaux de modeélisation des taux de
réaction des sulfures dont ceux de Scharer et al. (1993), Ritchie (1994) et Paktunc
(1999). L'expression de Collin (1987) prend en compte le volume du solide (via 1-n), et
la surface spécifique exprimée ici selon la granulométrie des grains par I'entremise du
parametre Dy (Aubertin et al., 1998; Mbonimpa et al., 2002b). Ce modele ne tient
cependant pas compte du degré de saturation S, (ni des autres facteurs qui peuvent

influencer la vitesse de réaction). On peut écrire I'équation comme suit (Collin, 1987):

K, = K'Di(l —n)C, (2.28)

H

ol K' est la réactivité intrinséque de la pyrite avec l'oxygéne (K' ~ 5x107°m’®
O./m?pyrite/s ou 4,3x10™* m® O,/mpyrite/jr ou 15,8x10~° m® O,/m*pyrite/an); C, est la
quantité de pyrite contenue dans le matériau sec (kg/kg). On suppose que la pyrite est
directement accessible a 'oxygéne et que la surface de pyrite par unité de volume est
la méme que celle des gréins solides (m? surface de pyrite/m® pyrite = m? surface de
solide/m® solide). Selon Collin (1987), cette derniére simplification pourrait amener
usuellement un facteur d'erreur inférieur a 2 fois sur la valeur de K,. Dans I'équation
2.28, la valeur Dy peut étre estimée par la relation entre les paramétres de la courbe
granulométrique développée pour les fonctions hydrauliques (Aubertin et al., 1998,
Mbonimpa et al., 2002b):

D, =[1+117log(C,)1D, (2.29)
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ol Dy [L] est le diamétre correspondant & 10% des grains passant de la courbe
granulomeétrique, Cy [-] est le coefficient d'uniformité (Cy = Dey/Dyo) €t Dgo [L] est le

diametre correspondant a 60% des grains passant de la courbe granulométrique.

La figure 2.5 représente de fagon schématisée les paramétres qui sont pris en compte
dans le modele de Collin (1987). Le matériau est constitué de grains non réactifs et de
grains de pyrite de méme diametre équivalent Dy. La teneur en eau du matériau n'est
pas tenue en compte. L'oxygéne contenu dans l'air est donc librement disponible

(selon la loi de Fick) et il est consommé en réagissant a la surface des grains de

pyrite.

Grain de

I/pyrite

Grain minéral

non réactif

Phase gazeuse

Figure 2.5 Schéma des paramétres physiques pris en compte dans le modéle de

Collin (1987) proposé pour estimer la valeur de K,.
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Pour un résidu minier typique avec Dy, = 5 x 107 m, Cy=9, et n=0,44, la valeur
estimée de K, est de 1,59 x 107/s (ou 1,37E-2/jr) pour Cp, = 0,1%, 3,97 x 107%/s (ou
0,34/jr) pour C, = 2,5%, et 1,59 x 10‘_5/3 (ou 1,37/jr) pour C, = 10% (Mbonimpa et al.,
2003). La valeur réelle K, peut toutefois étre différente de celle estimée puisqu’elie
peut aussi dépendre d’autres facteurs comme la minéralogie et le type de sulfures, la
température, V'état d’oxydation et l'activité bactérienne (e.g. Hollings et al., 2001).
Comme on le verra plus loin, la valeur K, est aussi affectée par le degré de saturation
S,.

2.3.4.2 Modele du noyau de réaction ( shrinking core )

Le modéle du noyau de réaction est issu d'un développement mathématique sur une
représentation de l'oxydation de la pyrite dans les haldes a stériles miniers (Davis et
Ritchie, 1986; Davis et al., 1986, Wunderly et al., 1996; Gerke et al., 1998). Dans ce
modele, le transport par diffusion de I'oxygéne aux sites de réaction dans les grains
est considéré comme le facteur physique limitant du taux de la réaction. Le transport
selon ce modéle se fait en deux temps (Wunderly et al., 1996). D’abord, la diffusion de
I'oxygéne se fait dans les pores du milieu. Ensuite, le modéle du noyau de réaction
décrit la diffusion de l'oxygéne dans les particules individuelles, au travers de la
couche d'oxydation qui se forme autour du noyau intact (figure 2.6). Ce modele est
généralement intégré dans un modéle numérique permettant le calcul des réactions
géochimiques et le transport de leurs produits (tels Ca, Mg, Al, SO,%, Fe(ll), Fe(lll),
etc) (Molson et al., 2005a, 2005b).

Dans ce modeéle, on considére que les particules de pyrite sont distribuées
uniformément dans le matériau et entourées d'une pellicule d’eau immobile. On
supposé que toutes les réactions d'oxydation ont lieu dans la phase aqueuse.
L’oxygéne dans les pores occupés par I'air est distribué selon la loi de Henry entre la
phase gazeuse et celle liquide de la pellicule d’eau immobile (sans mouvement
d’advection). L'oxygéne diffuse de la surface de la particule en passant par la zone
déja oxydée jusqu’au noyau ou la réaction d'oxydation de la pyrite se produit. La
diffusion de 'oxygéne dans la particule est causée par le gradient de concentration

d’oxygéne entre la surface et le noyau (figure 2.6).
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Figure 2.6 Schéma des paramétres physiques pris en compte dans le modéle du

noyau de réaction (adapté de Davis et Ritchie, 1986).

Ce modéle est basé sur 'lhypothése de particules de pyrite sphériques ayant un rayon
R entouré d'une fine pellicule d'eau immobile. Le noyau non oxydé a un rayon r.. lci,
on peut représenter la concentration de l'oxygéne dans l'eau a partir de la

concentration dans I'air des pores selon la loi de Henry présentée précédemment.

Au fur et & mesure que la réaction entre I'oxygéne et la pyrite progresse, le rayon de la
zone non oxydée se réduit tandis que celui de la zone oxydée croit. Le taux de
réduction de la taille de la zone non oxydée est en moyenne 1000 fois plus lent que le
flux d'oxygéne vers le noyau dans la particule (Levenspiel, 1972). La concentration
d’'oxygeéne dans la zone oxydée décroit linéairement de la surface vers le noyau. Cette
hypothese simplificatrice est faite a chaque pas de temps donné lors de la résolution

numerique.
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Ce modeéle peut s’integrer aux équations existantes de la loi de Fick sous forme d'un

terme de consommation d’'oxygéne Q. On peut réécrire 'équation 2.22 :

0 o, . oC
—(0,,0)=—(D,—) - 2.30
5 0 =5 (D7) =0 (2.30)

Q est le terme représentant la consommation de I'oxygene. Ce terme prend ici la

forme :
aMo
0= 2 (2.31)
dt

Un grain de pyrite va consommer une masse d'oxygene, MO,, au taux de :
dMO 2

; 2 _ —4mm,q,, (2.32)

’ )

Ou qo, est le flux d’'oxygéne entrant vers le noyau (i.e. dans la direction négative du
rayon de la sphére). Ce flux local d’'oxygéne s’exprime sous la forme de la 1° loi de
Fick :

dC
_ =D w 2.33
q02 g d}" ( )

D, correspond au coefficient de diffusion dans le grain oxydé et incorpore les
propriétés caractéristiques de diffusion dans la pellicule d’eau et dans la zone oxydée
(Gerke et al., 1998).

Aprés un réarrangement et substitution de I'équation 2.33, I'équation 2.32 devient :

dMO, dr
dr r?

4zD,dC, (2.34)
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En intégrant entre la zone non oxydée r. et le rayon R de la particule, on obtient :

. | =5 dr =47D, J[oz]g(mdcw | (2.35)
Ou encore,
M .
aMo, _ 4nD, R C, (2.36)
dt R-—r

¢

L’équation 2.36 représente le taux de changement de masse de la particule minérale

(Gerke et al., 1998).

Le nombre de particule N par unité de volume du matériau poreux est :

=3 _?) (2.37)
4R

Avec n qui correspond & la porosité totale (L°L7). Le terme de consommation
d'oxygéne peut alors étre obtenu en combinant les équations 2.36, 2.30 et ia loi

d’Henry définie précédemment (section 2.3.2), soit :

oA 3d-m) o
o, (x,2)= D, e (R_r JHC(, (2.38)

Le taux de changement de la masse du noyau intact de rayon r, peut étre calculé en

considérant la relation entre les masses et les volumes d'oxygéne et de soufre

consommés. Le changement de masse de I'oxygene O, et du souffre S se relie par :

dM,, =& dM, (2.39)
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ou ¢ est le facteur d'equivalence entre la quantité d'oxygéne et de sulfures
consommes, basé sur la réaction stcechiométrique de I'équation 2.1 (¢ est le ratio
0,/S=2).

La masse de sulfures dans la particule, Ms, est reliée au volume sphérique solide

d’'une particule, Vs=4rr.%/3, selon la relation :

M, =—P5y, | (2.40)
1-n

ou ps = fs py, avec fs la proportion de sulfures dans la phase solide du sol (Ms/Msgige)
et ps la masse volumique des grains solides [ML™]. Un changement de volume du

noyau intact sera relié au changement de son rayon :

4rp,

dM ; = — r’dr. (2.41)

c <

1-n

On sait que les masses consommeées de soufre et d’oxygéne augmentent au fur et a

mesure que le rayon diminue.

En réarrangeant I'equation 2.41 et en substituant les équations 2.36 et 2.39, on peut

exprimer le taux de changement du rayon noyau intact comme une fonction de C,:

d_-Da-m R
dt ey r.(R-r)

(2.42)

Le lecteur se référera aux références pour la présentation mathématique compléte du
modele (Davis et Ritchie, 1986; Gerke et al., 1998).
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Les relations semi-empiriques et numériques présentées ci-haut sont des outils utiles
pour évaluer les probléemes et concevoir les mesures curatives relatives a I'oxydation
des minéraux sulfureux contenus dans les résidus miniers. lls fournissent aussi de
I'information pour prendre des décisions, et des indications pour recueillir de nouvelles
données. Cependant, lorsque les résidus miniers sont exposés en surface ou lors de
la conception d'un recouvrement et de son suivi, les valeurs D, et K, devraient étre
déterminées par des mesures en laboratoire et/ou sur le terrain. Une fois que ces

valeurs sont obtenues, les flux d'oxygéne peuvent étre calculés avec les lois de Fick.

2.3.5 Evaluation du flux d’oxygéne vers les résidus miniers

L'estimation du flux doxygéne qui entre dans des résidus miniers exposés a
Fatmosphere permet de juger de la nécessité d'un recouvrement. Pour obtenir le flux,
il est possible d'utiliser des solutions analytiques ou de le mesurer selon des

méthodes développées pour les sols et les résidus miniers.

2.3.5.1 Solution analytique

Certaines solutions analytiques des équations 2.19 et 2.23 ont été proposées dans la
littérature, tant en régime permanent que transitoire (Carslaw et Jager, 1959; Crank,
1975), pour des conditions aux frontieres précises. Par exemple pour un matériau
réactif, la concentration peut étre obtenue a partir de la méthode de séparation des
variables (Mbonimpa et al., 2003). Ceci donne la solution sous la forme d'une série

trigonométrique s’exprimant comme suit :

C(z,t)= CO(] - —i— -S1+82- S3) (2.42)
avec
sini
2K’ & 7
s1=20y L (2.43)
T “Sin°D* .
—+ K,
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. inz

2K & T itnt

S2 = ! exp| — D +K ) 2.44
7[ ;137[2D* . p ( Lz /) ( )
z Tk
iz

2 2 Sln WZM i27[2 * *
S3==> — exp(—( 12 D +K,.)tj (2.45)

T D 1 .

ou G, est la concentration a la surface a z=0, i est un nombre entier et L I'épaisseur de
matériau réactif (ou C devient nul). Dans le cas du régime permanent (C(0)=C, et
C(«)=0), on obtient la solution particuliere suivante a partir de I'équation 2.23 (pour

5C/5t=0):

K,
C(z)=C, exp(— z D:, J (2.46)

En utilisant I'équation 2.46 et I'équation 2.19, on peut aussi évaluer le flux & la surface

en régime permanent par (Mbonimpa et Aubertin, 2003):

F=C,JD.K (2.47)

Il est aussi possible d'évaluer la profondeur de pénétration L de I'oxygéne pour un
matériau homogene réactif en régime permanent. Mbonimpa et al. (2002c, 2003)
proposent la relation suivante pour définir la profondeur a laquelle la concentration

d’oxygéne devient nulle (ici pour un matériau de porosité égale a 0,44):

D
L, =423 |=* (2.48)
K

r

It faut noter que dans l'utilisation des équations 2.42 a 2.45, il faut utiliser z < L La

vitesse de migration de I'oxygene vers les résidus miniers dépend en grande partie du
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coefficient de diffusion des résidus miniers et de leur réactivité. Les méthodes de
mesures (directe ou indirecte) du flux présentées dans ce qui suit permettent d'évaluer

directement ou indirectement le taux d'oxydation des sulfures.

2.3.5.2 Méthodes de mesure du flux

La quantification du taux de consommation d’oxygéne dans des matériaux poreux
peut étre obtenue par des modéles de prédiction comme il a été présenté, mais aussi
par des expériences de laboratoire et de terrain. Elberling et al. (1994, 1996)
présentent trois méthodes d'évaluation des taux d'oxydation des sulfures dans les
résidus miniers: la méthode des sulfates, celle du gradient de concentration d’'oxygéne
et celle de la consommation d’oxygéne. La premiere n'est présentée que brievement
tandis que les derniéres sont présentés plus en détails puisqu’elles sont utilisées aux

chapitres suivants en colonnes et d’essai sur le terrain.

La meéthode des sulfates se base sur la quantité de suifates produits dans le temps.
L’équation 2.1 suggére que le taux de production de sulfates peut étre utilisé pour
calculer le taux d'oxydation par la stoechiométrie de la réaction (Bennett et al., 1999).
Le taux de production de sulfates peut étre exprimé directement en terme molaire
(selon 'équation 2.1), soit la réaction de 1,75 moles de O, qui produit 1 mole de SO,.
La figure 2.7 illustre les éléments tenus en compte dans la méthode des sulfates.
Cette méthode s’applique tant pour des essais en colonnes et en cellules humides de
laboratoire (Bennett et al., 1999; Hollings et al., 2001; Bussiére et al., 2004) que pour
des empilements de matériaux sur le terrain (Bennett et al., 1999). Certaines
hypothéses sous-jacentes doivent cependant étre respectées pour obtenir des
résultats valides. On suppose alors que le seul agent d’oxydation de la pyrite est
I'oxygéne, que seule la pyrite consomme 'oxygéne, qu'il N’y a pas d'autres sources de

sulfates dans I'échantillon et gu'il N’y a pas de précipitation des sulfates.
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Figure 2.7 Schéma des parameétres physiques pris en compte dans la méthode

des sulfates.

La méthode du gradient de concentration d'oxygéne se base sur des mesures de
concentration en oxygéne en profondeur dans un matériau, depuis la surface. Cette
méthode est, entre autre, présentée par Yanful (1993), Elberling et al. (1994) et Li et
al. (2000). Elle a notamment été utilisée pour une évaluation du flux d’'oxygéne au
travers de recouvrements de sol d'une part, et d'eau de l'autre, au-dessus de résidus
réactifs. La méthode consiste a mesurer en profondeur la concentration d’oxygéne
dissout dans I'eau (aussi possible dans le gaz interstitiel) et a comparer le profil avec
une solution en régime permanent (équation 2.46). Le flux d’'oxygéne est alors relié au
taux d’oxydation par conservation de masse. Les logiciels de transport de fluides tel
que VADOSE/W (GEO-SLOPE International Ltd) peuvent étre utilisés. Il faut dans ce
cas corréler le profil de concentration prédit en régime permanent en le superposant a
celui mesuré expérimentalement. 1l devient possible de déterminer K, par ajustement

des valeurs calculées aux valeurs mesurées. Le coefficient de diffusion effectif D, doit
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cependant étre préalablement estimé et ajusté au besoin. On peut ensuite évaluer le
flux a la surface en régime permanent par I'équation 2.47. La figure 2.8 donne un
exemple dajustement d'un profii de concentration doxygene mesuré
expérimentalement et estimé analytiquement. A noter que cette solution a été modifiée
par Mbonimpa et al. (2003) afin de mieux tenir compte de la profondeur limite atteinte

par 'oxygéne (voir équation 2.48)

Concentration en oxygéne (%)
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Figure 2.8 Exemple profil de concentration utilisé pour la mesure () du flux

d'oxygéne par la méthode du gradient (adapté de Yanful, 1993 et
Mbonimpa et al. 2003) avec I'équation analytique 2.46 (trait).

Enfin, la méthode de consommation d'oxygéne consiste a mesurer la décroissance de
la concentration en oxygene dans un espace fermé au-dessus de résidus miniers sur
une période de temps relativement courte. L'interprétation courante de ces mesures,
présentée par Elberling et al. (1994) et Elberling et Nicholson (1996), s’appuie sur les
hypothéses d'un régime permanent avant le début de I'essai et suppose une réaction
cinétique de premier ordre dans le cas de I'oxydation de la pyrite, tel que décrite par

Nicholson et al. (1988). Cette méthode de consommation d’'oxygéne a servi dans les
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études de Elberling et al. (1994), Elberling et Nicholson (1996), Tibble (1997),
Bussiére et al. (2004) et Dagenais (2005).

Une meéthode alternative basée sur la consommation d’'oxygéne, dite méthode de
consommation d'oxygéne modifiée, comportant une approche différente lors de
I'interprétation, a été proposée par Aubertin et al. (2000a, 2000b) et Mbonimpa et al.
(2000, 2002b) et utilisée par Bussiére et al., (2002) et Dagenais (2005) et Martin et al.
(2006a). Il s’agit d'un essai de consommation de plus longue durée qui implique une
interprétation en régime transitoire basée sur un calcul numérique (avec le logiciel
POLLUTE ; Rowe et al., 1994) en fixant les conditions aux frontiéres appropriées pour
une interprétation en une dimension. Dans cette approche, la porosité totale et la

teneur en eau volumique doivent étre mesurées afin d'estimer la valeur initiale de D,.

2.4 Les codes numériques

Un bon nombre de codes numériques permettent la modélisation des écoulements de
fluide en milieux poreux saturés et non saturés. Des modéles de complexité croissante
peuvent étre réalisés pour se rapprocher des situations réelles in situ. Il existe
plusieurs programmes commerciaux qui utilisent la méthode des éléments finis pour
réesoudre les équations de 'écoulement saturé ou non saturé présentées dans ce

chapitre.

La résolution des problemes a l'aide de la méthode des éléments finis (MEF) implique
une discrétisation de I'espace, et aussi dans le temps si les modélisations sont en
mode transitoire. Pour ce faire, les codes numeériques utilisent des équations aux
dérivées partielles pour représenter les phénoménes incluant I'écoulement saturé ou
non saturé. Dans ces cas, les équations sont transformées en équations algébriques
pouvant étre résolues a I'aide de méthodes numériques (Dhatt et Touzot, 1981). On
utilise habituellement des méthodes itératives pour accomplir cette tache. Une
explication plus approfondie de la méthode des éléments finis et des méthodes
algébriques pour la résolution des problemes hydrogéologiques en milieux saturé et
non saturé est donnée par Bathe (1982), Huyakorn et Pinder, (1983), Segerlind
(1984), Zienkiewicz et Taylor (1991) (voir aussi Bussiére, 1999).
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Le code numérique commercial VADOSE/W (Version 6.20; GEO-SLOPE International,
2005) qui inclut aussi les éléments du logiciel Soilcover, et développé par la
compagnie GEO-SLOPE International Ltd. est utilisé pour diverses simulations
présentées dans ce mémoire. VADOSE/W est développé a partir du logiciel SEEP/W
de cette méme compagnie qui traite le transport de 'eau en milieu saturé et non
saturé. VADOSE/W est un logiciel flexible permettant de simuler le transport de 'eau
en milieu saturé et non saturé, le transfert de chaleur, les interactions sol-atmosphére,
ainsi que la diffusion et consommation de I'oxygéne dans les milieux poreux réactifs
(le cas echéant). La diffusion et consommation de I'oxygéne sont obtenues par la
résolution des équations différentielles 2.20 et 2.23 dérivant de la 1° et 2° loi de Fick.
Ce logiciel utilise la méthode des éléments finis (MEF) avec résidus pondérés pour
résoudre I'équation de Richards (1931), appliquée aux écoulements saturés et non
saturés dans des sols selon les caractéristiques hydriques qui leurs sont attribuées.
Selon le besoin, I'analyse peut se faire en régime permanent ou transitoire pour des
cas unidimensionnels et bidimensionnels avec diverses conditions frontiéres (e.g.
Chapuis et al., 1993, 2001; Bouchentouf, 1996; GEO-SLOPE International, 2005;
Ayres et al., 2005; Ogorzalek et al., 2005; Schafer et al. 2005).

Les principales caractéristiques du code VADOSE/W sont résumées dans le tableau
2.1, adapté de Cifuentes (2006) (qui a surtout utilisé SEEP/W) et de GEO-SLOPE Int.
(2005).

VADOSE/W incorpore la méthode de Collin et Rasmuson (1988) pour définir le
coefficient de diffusion effectif D, des matériaux (calculé selon les caractéristiques
hydriques). Les parametres tels la porosité totale, le degré de saturation et la
dissolution de I'oxygéne dans la phase aqueuse (en fonction de la température) sont
tenus en compte dans les calculs. La réactivité des matériaux s’exprime avec un
temps de demi-vie apparent t*,.. L’utilisateur doit alors inscrire la valeur constante t*,/,
comme proprieté pour chaque matériau (correspondant a K,*=In(2)/t*,,). La

démonstration du lien entre t*;, et K.* est présenté en Annexe A1. Ce lien suppose
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que la réaction qui consomme ['oxygéne est de premier ordre ; cette démonstration

présentée en Annexe A2 (voir aussi Gosselin 2005).

Tableau 2.5 Résumé des principales caractéristiques de VADOSE/W (adapté de
GEO-SLOPE Int. 2005; Cifuentes, 2006).

Type d'éléments * Quadrilatére avec ou sans noeuds secondaires
(intégration d'ordre 9 ou 4)

» Triangulaire avec ou sans noeuds secondaires
(intégration d'ordre 3 ou 1)

Fonctions d'interpolation s Fonctions d'interpolation de Bathe (1982)
Equation d'éléments finis o Equation des résidus pondérés de Galerkin
Intégration du temps » Meéthode des différences arrieres
Intégration numérique » Intégration numérique de Gauss

Méthode de résolution matricielle * Reésolution par itérations utilisant la méthode du
double-gradient conjugué préconditionné
« Méthode directe par élimination Gaussienne «Skyline»
(factorisation LU en stockage profil)
Convergence » Norme Euclidienne du vecteur charge utilisée entre des
itérations successives

Dans le cadre du présent projet, VADOSE/W a été sélectionné en raison de ses
caractéristiques et de sa disponibilité. Plusieurs études ont préalablement été
réalisées pour valider et vérifier le logiciel SEEP/W (Chapuis et al., 1993, 2001), mais
il n'y avait pas eu d'études comparables avec VADOSE/W. L'utilisation du module de
VADOSE/W qui permet de simuler la diffusion et consommation d'oxygene a éte
étudiée dans le passé. Les travaux réalisés dans le cadre de ce projet ont permis

d’approfondir les connaissances et les limites de simulation de ces phénoménes.

Le logiciel VADOSE/W a été validé au début de ce projet pour le transport hydrique
d'une part, et pour la diffusion moléculaire de 'oxygéne de l'autre. La validation des
équations régissant I'écoulement de l'eau est basée sur I'approche proposée par
Chapuis et al. (1996, 2001). Les résultats obtenus indiquent que le logiciel est fiable et
il permet de resoudre correctement un probléme en une et deux dimensions selon
cinq équations : deux équations pour la loi de Darcy, une équation pour la
conservation, une équation pour k(u,) et une pour 6(u,) (les fonction de perméabilité

et la CRE respectivement).
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La validation des résultats obtenus pour la diffusion de I'oxygéne en condition
transitoire et en régime permanent, s’est d’abord faite a partir d'un calcul, en condition
hydrique stationnaire, axisymétrique, pour d’'un seul matériau non réactif dans un
premier temps, et réactif dans un deuxiéme temps. Cet exemple est présenté dans le
guide de l'utilisateur du logiciel. Cette premiére étape a permis de constater qu'il
existait une erreur de calcul numérique concernant la valeur de D, utilisée. Ceci a été
communiqué a l'entreprise et les auteurs du logiciel ont corrigé cette erreur et ils ont
fait une mise a jour du logiciel. La validation a ensuite été faite avec un systéme
multicouches en condition hydrique stationnaire, tel que présenté par Mbonimpa et al.
(2002c, 2003). Les résultats ont montré qu’au tout début du régime transitoire gazeux,
il existait de légéres différences au niveau des flux calculés entre les couches, mais
que les autres résultats étaient identiques. Aucune validation n'a été faite en condition
hydrique transitoire. Pour ce faire, une difficulté majeure réside dans la définition de la
réactivite des matériaux. En effet, il faut utiliser la valeur de t*, (=In(2)/K,*) dans
VADOSE/MW pour représenter le coefficient du taux de réaction K, d’'un matériau. En
conséquence, selon la conception du logiciel, la valeur K.* ou (t*,,,) est constante pour
un matériau alors que K, varie avec un changement de teneur en eau volumique (ou
degre de saturation). Pour cela, seuis des régimes hydriques permanents peuvent
ainsi étre modélisés, si on considére que la valeur K, est constante pour un matériau
donné (tel que proposé par le modele de Collin, 1987). En condition hydrique
transitoire, on fait face a un probléme de variation de la valeur K, d'un matériau qui

n'est pas nécessairement souhaité par I'utilisateur.

Le second logiciel utilisé dans ce projet afin de solutionner les lois de Fick est le code
POLLUTE, qui a été développé par Rowe et al. (1994). Ce logiciel, initialement destiné
a la modélisation unidimensionnelle du transport de contaminants en milieu saturé, a
eté adapté au cas de la diffusion gazeuse en milieu non saturé (Aubertin et al., 1995,
1999, 2000a, 2000b). Il résout les lois de Fick en tenant compte de la réactivité
chimique du matériau (équation 2.24) exprimé par le parameétre t*;,. Tout comme
VADOSE/W, le logiciel POLLUTE prend aussi en compte la dégradation radioactive

via l'introduction de ce temps de demi-vie dans le modéle numérique.
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La disponibilité et sa simplicité d’utilisation font de POLLUTE un outil de choix pour
modéliser les phénomeénes impliquant la diffusion et consommation gazeuse dans des
milieux poreux. Des résultats intéressants ont déja été obtenus sur des projets
similaires. Par exemple, POLLUTE a été utilisé avec succeés dans plusieurs études
concernant la diffusion de I'oxygéne dans des milieux poreux (Tremblay, 1995 ;
Aachib, 1997; Mbonimpa et al., 2002b; Dagenais, 2005; Gosselin, 2005; Martin et al.,
2006a).
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CHAPITRE 3
PROCEDURES EXPERIMENTALES

Les informations contenues dans ce chapitre ont pour but de présenter la démarche
d’'une campagne de mesures réalisée sur le site Manitou et de décrire les procédures
de laboratoire visant a caractériser les résidus échantillonnés et d’autres matériaux

analysés dans ce projet.

3.1 Travaux de terrain

Le premier objectif de ces travaux de terrain était d’échantillonner les rejets d'un parc
a résidus minier. Le deuxiéme objectif consistait a déterminer le flux d’oxygéne

pénétrant les résidus miniers; ceci a été fait a trois endroits sur le parc a résidus.

3.1.1 Description du site

Le site Manitou est situé & environ 10 km a I'est de la ville de Val-d'Or dans le rang VI
du canton de Bourlamaque. L'opération miniere du site Manitou a été exploitée de
1942 a 1978. Durant cette période, environ 11 millions de tonnes de minerai de zinc,
de cuivre et de plomb ont été extraites (Tassé et Germain, 2003). Les résidus miniers

ont été déposés dans deux parcs a résidus miniers, sans confinement adéquat.

Les résidus occupent une superficie d’environ 185 hectares répartis sur trois zones

principales: les parcs a résidus A et B (43 ha), la zone d’épanchement principal (90
ha) et le ruisseau Manitou, s'étendant sur une longueur de 6,5 km, incluant le delta en
bordure de la riviere Bourlamaque (52 ha) (figure 3.1). Cette derniére zone a atteint sa
configuration actuelle suite a une importante rupture de digue au début des années
1970 au coin sud-ouest du parc a résidus A. L'étendue totale de terrain perturbée par
la présence des résidus miniers représente plus de 200 hectares, notamment a cause

de I'érosion éolienne et hydrique.
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Zone d'épanchement

Figure 3.1 Apercu du site Manitou, avec sa fosse a droite (Nord), ses parcs a
résidus au centre et sa zone d'épanchement a gauche (Sud) (tiré de
Tassé et Germain, 2003) ‘

Ces résidus physiquement instables et mobiles se répandent sur de trés grandes
surfaces. Les eaux de drainage de Manitou possédent les caractéristiques typiques du
DMA: pH acide de 'eau interstitielle, mise en solution de métaux lourds et génération
de produits secondaires d'oxydation (sulfates et oxyhydroxydes). Les résidus sont
partout trés réactifs, avec des dépassements généralisés des critéres de
contamination de sols, d’eau souterraine et d’eau de surface, et une production de
contaminants appelée a augmenter (Tassé et Germain, 2003). La granulométrie
souvent grossiere des résidus favorise une nappe phréatique basse (profondeur
d’environ 8 métres dans le parc A) et une dispersion rapide des contaminants. Les
eaux interstitielles sont fortement contaminées et le temps de purge de l'eau
acidogene présente dans les résidus miniers est estimé a au moins quelques dizaines
d'années aprés la restauration, selon la méthode choisie (Tassé et Germain, 2003). La
riviere Bourlamaque située au nord, qui agit comme milieu récepteur, est
considérablement affectée par la piétre qualité des eaux et les résidus miniers

transportés par le ruisseau Manitou.
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Le ministére des Ressources naturelles et de la Faune (MRNF) a pris en charge le site
minier Manitou en avril 2002, a la suite de la faillite de la compagnie Norebec-Manitou
inc. (Tassé et Germain, 2003). En 2003-2004, le MRNF a réalisé divers travaux de
sécurisation, complété la caractérisation et réalisé une étude géotechnique en
prévision de la restauration du site (Cyr, 2005). La conception d’'un plan directeur de
restauration du site minier Manitou était en cours au moment de cette derniere

publication.

Les résultats découlant de ce projet pourraient contribuer a définir les options

potentielles de restauration.

3.1.2 Echantillonnage des résidus

Tel que rapporté par Tassé et Germain (2003), une caractérisation avait été effectuée
(Equipe PMC-Il, 1993) dans le parc A avec quelques 210 échantillons représentant
des segments verticaux de 1 m prélevés a tous les 2 m, dans des sondages espacés
de 85 m (maillage carré). Les résidus du parc A correspondent généralement a des
silts et des sables trés fins, de par leur moyenne granulométrique. Les résidus les plus
grossiers sont localisés le long des marges ainsi qu’'au centre du parc (Equipe PMC-I1,
1993), ce qui est cohérent avec le remplissage par les marges et a partir d'un

chevalement central opérationnel jusqu’a la cessation des opérations.

Au cours de notre campagne de terrain, les matériaux grossiers ont été privilégiés.
Les essais de caractérisation au laboratoire et en colonnes sont généralement facilités
a plusieurs niveaux si les matériaux ont la granulométrie des sables plutét que celle
des matériaux fins (silts et argiles). Notons qu'il ne s’agit pas d'un échantillonnage du
site visant a obtenir une représentation exacte de I'ensemble du site. La figure 3.2

montre 'emplacement des tranchées et des essais de consommation d’'oxygeéne.

Dans la mesure de l'accés et des capacités‘ des équipements disponibles pour
échantillonner (petite rétro-caveuse), un échantillonnage composite (240 kg) a été

effectué sur les résidus localisés au fond des tranchées. Ces matériaux sont dits non
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oxydés puisqu’on suppose qu'ils sont pratiquement demeurés coupés de l'oxygene
depuis leur déposition. Un autre échantillon composite a été préleve sur les rejets
oxydés prés de la surface (160 kg). Ces matériaux en surface ont été exposeés a

'oxygéne ce qui a causé leur oxydation au fil des ans.

L'échantillon de matériaux non oxydés est constitué d'un mélange de résidus de
chacune des trois tranchées (T-1, T-2 et T-3), la ou ont eu lieu les essais de
consommation d'oxygéne en profondeur. Cet échantilon composite a éte
homogénéisé sur place. Les résidus ont ensuite été mis dans des chaudiéres, puis
recouverts avec 15 cm d’eau de source (acheté en contenant de 18 litres) au-dessus
de la surface pour minimiser 'apport en l'oxygéne et les protéger d’une éventuelle
oxydation additionnelle. Les matériaux de surface ont aussi €té prélevés a I'aide d'une
pelle ol ont eu lieu les trois essais de consommation d'oxygéne. Ces matériaux dits
oxydés ont été homogénéisé et entreposés dans des chaudiéeres, mais ils n'ont pas

été recouverts d’eau.

Figure 3.2 Vue aérienne du site de Manitou et emplacement approximatif des

essais de consommation d'oxygéne de surface (o) et ceux effectués
dans trois tranchées déchantillonnage (O) (adapté de Tassé et

Germain, 1999).
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3.1.3 Essais de consommation d’oxygéne

Un total de sept essais de consommation d’'oxygéne a été effectué. Trois essais ont
eu lieu a la surface sans enlevement préalable de la couche de surface tandis que
quatre autres essais se sont faits au fond de trois tranchées ayant entre 1,5 et 1,8 m
de profondeur, et 1 m de largeur. Un replicat d’'un essai a la surface et un en

profondeur on aussi été faits.

Les essais par la méthode de consommation d’oxygéne réalisés sur le site ont été
menés selon 'approche proposée par Elberling et al. (1994) et Elberling et Nicholson
(1996), et introduite au chapitre 2. On enfonce un cylindre d’aluminium dans les
résidus en laissant un espace vide qui forme le réservoir (en le refermant avec un
couvercle). Ce réservoir hermétique contient un volume d’oxygéne initial. On mesure
ensuite la décroissance de la concentration (ou masse) d'oxygéne dans le réservoir a
I'aide d'un senseur a oxygéne. Les mesures doivent étre prises dans un intervalle de
temps relativement court (3 heures ou moins habituellement) pour respecter

'hypothése de régime quasi-stationnaire.

L’'emplacement des essais effectués au site Manitou a été montré a la figure 3.2. Les
essais en fond de tranchée nécessitent I'excavation préalable des résidus. Les
cylindres d’aluminium utilisés ont un diametre de 14,5 cm et une longueur de 50 cm.
L'enfoncement s’est fait a la masse sauf pour I'essai au fond de la tranchée T-2 ou la
rétro-caveuse fut nécessaire pour transpercer une couche trés dense. On laisse une
chambre vide de 1,5 a 4,0 cm au-dessus des residus (figure 3.3). L'étape de
préparation se termine avec la mise en place du couvercle étanche et en recouvrant le
systéme a l'aide d’'une boite cubique en plastique isolée avec 4 cm d'épaisseur de
polystyréne sur cing de ses faces. Durant les essais de consommation en surface, un
capteur a oxygéne fut laissé a l'air libre sous la boite isolante afin de mesurer la
concentration atmosphérigue en oxygéne. Ces mesures témoins permettent la
correction des lectures de concentration d'oxygéne dans le réservoir source,
lesquelles fluctuent selon les conditions environnantes (pression atmosphérique,

température) (Tibble, 1997). Aucune mesure témoin n'a été faite lors des quatre
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essais en fond de tranchée car au cours de ces essais (a I'abri du vent et du soleil),
les températures au fond des tranchées sont demeurées qualitativement stables. On a
donc supposé que la pression atmosphérique, la température et la concentration

d’oxygéne a l'air libre sont demeurées constante.

. . Senseur
Réservoir |, . o
dair d oxygene ) Boite isolante
." / //
;/ ,/ y Cylindre

4 /
| i /
| /

\: / /

Résidus

Figure 3.3 Schéma du systeme servant aux essais de consommation d’oxygéne

in situ.

Un capteur galvanique a cellule électrochimique de la compagnie GC Industry est
utilisé pour mesurer les concentrations en oxygene (+ 0,1%). Un appareil de lecture
de cette méme compagnie sert a la prise de données. Une fois les données
recueillies, les cylindres sont enlevés a la main, sauf pour le cylindre de la tranchée T-
2 qui est demeuré en place devant I'impossibilité de le retirer. Les résidus ont ensuite

été remis en place.

Afin de caractériser les matériaux en place, un essai de densité en place est effectué
a coté de chacun des essais a l'aide d'un anneau d'acier de volume connu. En
connaissant le volume de I'échantillon, la masse humide et la masse seche, et la
densité des grains solides, cette information nous permet de déduire la porosité totale
et le degré de saturation (via la teneur en eau), qui sont nécessaires a l'interprétation

des essais par modélisation.
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Deux approches d'interprétation des résultats sont utilisées et comparées. La
premiére approche consiste a une interprétation par modélisation numérique. Il s’agit
d’'une nouvelle approche développée pour interpréter ce type d'essai avec l'aide du
logiciel VADOSE/W. lLa seconde approche pour linterprétation des essais de
consommation est celle proposée par Elberling et al. (1994) et Elberling et Nicholson

(1996). Les procédures détaillées sont présentées au chapitre 5.

3.2 Procédures de laboratoire

Les essais de laboratoire réalisés dans le cadre de ce projet ont pour objectifs de
définir les propriétés de base des résidus et de mieux comprendre le comportement

de ces matériaux.

Les résidus étudiés dans ce projet proviennent de deux sites situés en
Abitibi-Témiscamingue et d’'un site localisé en Tanzanie. Il s'agit respectivement des

résidus du site minier de Manitou, de la mine Louvicourt et de la mine Bulyanhulu.

Dans le cadre de leurs études doctorales, Mariam QOuangrawa travaille sur les résidus
Louvicourt et Vincent Martin sur ceux de Bulyanhulu. Les essais de laboratoire
réalisés ici sont sont complémentaires a leurs travaux. Pour les matériaux de ces deux
sites, les résultats pertinents sont exposés au chapitre 4. Les résidus de Manitou sont
caractérisés selon des procédures similaires et décrites dans cette partie. Voici les
essais effectués au laboratoire de I'Ecole Polytechnique de Montréal (EPM) (Chaire
industrielle CRSNG-Polytechnique-UQAT en environnement et gestion des rejets
miniers) et au laboratoire de 'Université du Québec en Abitibi-Témiscamingue (UQAT)
(Unité de Recherche et de Services en Technologie Minérale, URSTM) a Rouyn-

Noranda. :

a) Analyse granulométrique;
b) Densité spécifique des grains (D,);
¢) Essais de conductivité hydraulique (charge constante et charge variable):

d) Détermination de la courbe de rétention d’eau (cellule Tempe) ;
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e) Essai de consommation d'oxygéne ;

f) Essai de diffusion et consommation d’oxygeéne en colonne.

Ces essais sont décrits sommairement dans ce qui suit.

3.2.1 Granulométrie

Les courbes granulométriques sont obtenues par tamisage et sédimentation suivant la
norme ASTM D422 (2000a) a 'EPM et l'aide d’un granulométre laser Malvern
Mastersizer a [I'UQAT. Ce granulomeétre permet de faire des analyses
granulométriques volumiques sur des matériaux avec des diamétres de 0,01 a 1000

pm.

Les matériaux homogeénéisés sur le terrain lors de I'échantillonnage au site Manitou ne
comportaient aucune particule de plus de 5mm de diamétre. L'analyse granu-
lométrique s’est effectuée a l'aide de tamis de 5 mm, 2,5 mm, 1,25 mm, 0,63 mm,
0,315 mm, 0,16 mm, 0,08 mm. Finalement, une analyse de sédimentométrie est

complétée pour les particules passant le tamis de 80 uym (0,08 mm) (ASTM, 2000a).

La sédimentométrie utilise le principe d'Archiméde et la loi de Stokes. Pour ce faire,
125 ml d’une solution de défloculant (Na-métaphosphate de 4%) sont mélangés a 50 g
d’échantillon qu'on laisse reposer pendant au moins 24 heures. On vise ici a éviter la
floculation des particules. On disperse la solution a I'agitateur pendant au moins 5
minutes. La solution est ensuite placée dans une colonne de sédimentation de 1000
ml que I'on remplit avec de 'eau déminéralisée. Un hydrometre (152H) est utilisé pour
lire les valeurs de la densité de la solution qui permet d’estimer la quantité de matiere
en suspension. Le principe de I'hydrométre est basé sur la loi de Stokes qui exprime la
vitesse de déposition d’'une particule sphérique dans un fluide visqueux en fonction de
son diametre et de sa densité. Les mesures a 'hydrométre sont faites a des périodes
de temps déterminées qui sont 1, 5, 15, 30, 60, 120, 240, 480, 1440 minutes. La

température de la solution est également mesurée en méme temps que la densité.
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A P'UQAT, les courbes granulométriques ont été obtenues a l'aide d’un granulométre
laser Malvern Mastersizer (http://www.malvern.co.uk/home.htm). Le principe de cet
appareil se base sur la mesure de la déviation d’'un faisceau laser qui passe au travers
une suspension aqueuse contenant le matériau a analyser. Cette déviation du laser
dépend de la géométrie du grain avec lequel il y a incidence. Une courbe de la
distribution granulométrique est alors obtenue en peu de temps et avec une trés faible
quantité d’échantillon (Villeneuve, 2004). L'appareil donne des résultats selon le
volume des particules volumiques. Il faut utiliser la densité relative des matériaux pour

obtenir des rapports massiques.

Une fois les résultats obtenus, les courbes granulométriques des matériaux
échantillonnés peuvent étre reconstituées. On peut alors déduire les paramétres

suivants :

D, est la taille d'ouverture de maillage qui permet a 10% des particules de
passer.
Ds, est la taille d’'ouverture de maillage qui permet a 30% des particules de
passer.
Deo est la taille d’'ouverture de maillage qui permet a 60% des particules de

passer.

On calcule alors (Holtz et Kovacs, 1991)

C, = -gﬂ(coe/ﬁcientd'uniformité) (3.1
10
C.= (D) (coefficient de courbure) (3.2)
DI0D60

3.2.2 Densité relative des grains

La densité relative des grains est obtenue par deux techniques selon que I'analyse se
fait a 'TEPM ou a 'UQAT. Les analyses au pycnométre a I'eau ont été effectuées pour
déterminer la densité relative des grains (D/) a 'EPM. Cet essai est réalisé selon la

norme ASTM D 854 (2000b). Il consiste a comparer la masse volumique d'un sol avec
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celle de I'eau a une température donnée. Il s’agit de prendre la masse d'un échantillon
de sol sec puis de le saturer a Vintérieur d'un pycnomeétre. Une fois cette étape
complétée, le pycnométre contenant le sol est rempli d’eau puis pesé (Mb). L'appareil
est ensuite vide, rincé, rempli d’eau (a la méme température) puis pesé encore une

fois (Ma). La densité relative des grains correspond alors a :

M

- (3.3)
MA' + (Mu —Mh)

ou D, = Densité des grains a une température données (sans unité).
Ms = Masse séche de I'échantilion (g).
M, = Masse du pycnometre rempli d’'eau a une température données (g).

M, = Masse du pycnomeétre rempli d'eau et de sol a une température données (g).

Lors de I'exécution de cet essai, il est impératif de travailler dans un milieu ou la
température ambiante varie trés peu, de fagon a s'assurer que I'eau utilisée pour les

manipulations demeure a la méme température tout au long de l'essai.

Un deuxieme type d'analyse de densité relative a été effectué a 'UQAT avec un
pycnométre a I'nélium Micromeritics Accupyc 1330, sur les matériaux oxydés et non
oxydés provenant du site minier Manitou. Une masse connue du matériau séché dans
une étuve a 45°C est introduite dans une chambre d’analyse. La chambre est ensuite
pressurisée par ajout d’hélium jusqu’a une pression prédéterminée. L’hélium traverse
ensuite dans une chambre d'expansion a volume connu, ce qui permet a 'appareil de
mesurer la pression d’équilibre. Par la loi des gaz parfaits, il est possible de calculer
tres précisément le volume de I'échantillon analysé. Le rapport masse sur volume
donne directement la densité. Tous les calculs sont intégrés dans les circuits de
I'appareil et ce dernier imprime un rapport d’analyse fournissant directement le

parameétre D, (Villeneuve, 2004).
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3.2.3 Conductivité hydraulique saturée

La conductivité hydraulique saturée k a été mesurée par des essais au perméametre a
paroi rigide selon deux methodes. Il s’agit des essais a charge constante et des essais
a charge variable. Seuls les matériaux non oxydés de Manitou ont été mis a I'essai
pour le projet. Les valeurs de k des matériaux de Louvicourt et Bulyanhulu ont été

mesurées par Martin (2006) et Ouangrawa (2007).

3.2.3.1 Essais a charge constante

La norme ASTM D-2434 (2000c) est utilisée pour la détermination de la conductivité
hydraulique saturée du matériau. On considere ici un écoulement laminaire de I'eau
du haut vers le bas. L'échantilion est d’'abord amené a saturation sous vide avec de
'eau désaérée que I'on fait circuler du bas vers le haut. On applique par la suite une
différence de charge constante a travers I'échantillon saturé et on mesure le débit qui
sort du perméamétre. La conductivité hydraulique k est obtenue avec la formule

suivante (Freeze et Cherry, 1979):

k= -/%Lﬁ (3.4)

ol Q[L°T"] : débit d’eau sortant au bas du perméamétre.
L [L]: longueur de I'échantillon dans le perméametre.
A [L?] : surface de la section de I'échantillon.

Ah [L] . différence de charge hydraulique.

Les valeurs de conductivité hydraulique obtenues sont corrigées en fonction de la
température de 'eau & 20°C (ASTM D-2434, 2000c). A la fin de I'essai, les poids et les
volumes de I'échantillon humide et séché au four sont déterminés afin de calculer le

degré de saturation et I'indice des vides.

3.2.3.2 Essais a charge variable

La procédure suivie est celle de la norme ASTM D 5856 (2000d). L'échantillon est
amené a saturation comme pour I'essai a charge constante. Le degré de saturation a

été évalué durant I'essai selon la masse d'eau ajoutée dans le permeéameétre par la
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circulation d'eau désaéree. Elle est également vérifiee au démontage a la fin de

I'essai.

A laide d'une burette, on fait passer I'eau a travers I'échantillon et on mesure la
variation du niveau de I'eau dans une autre burette pendant un temps déterminé. La
conductivité hydraulique saturée est déterminée avec la relation suivante (Freeze et
Cherry, 1979) :

k= A I (3.4)
2At h2

ou a [L?] : surface de la burette d'injection d’eau
L [L] : hauteur de I'échantillon
A [L?] : surface de la section de I'échantilion
h; [L] : charge autemps t;

h, [L] : charge autemps t,

Les essais a charge constante et a charge variable s'effectuent sur le méme
échantillon dans le permeameétre. Deux perméamétres présentant de légéres
differences de masse et volume ont été utilisés pour mesurer les conductivités

hydrauliques saturées.

3.2.4 Evaluation de la courbe de rétention d'eau (CRE)

Des essais d’'évaluation de la courbe de rétention d’eau ont été réalisés lorsque les
essais de perméabilité a paroi rigide étaient terminés. Les courbes de rétention d'eau
sont déterminées en laboratoire a l'aide de cellules Tempe modifiées. La méthode
utilisée a été développee dans le laboratoire d’hydrogéologie et environnement minier
de I'Ecole Polytechnique de Montréal (Aubertin et al., 1995, 1997). La figure 3.4
montre un schéma d'une cellule Tempe semblable a celles utilisées ici pour
déterminer les courbes de rétention d’'eau (6 vs ) des résidus provenant du site

Manitou.
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Figure 3.4 Schéma d'une cellule Tempe utilisée pour déterminer la courbe de

rétention d’eau (tiré de Martin, 2003).

Pour déterminer cette courbe, un échantilion de matériau saturé est installé dans la
cellule qui est ensuite completement scellee a lintérieur d’'un cylindre de confinement
(voir figure 3.4). Un gaz sous pression est injecté par paliers dans I'échantillon (0 kPa
a 1480 kPa). La présence de pierres poreuses au-dessus et au-dessous de
I'échantillon permet d’appliquer une pression isotrope sur le sol. Lorsqu'un nouveau
palier de pression est appliqué, une certaine quantité d'eau est libérée par le bas.
L'échantillon est laissé a pression constante pendant 48 heures, ce qui permet, en
général, d'atteindre I'équilibre, c’est-a-dire qu'il n’y a plus d’eau évacuée par la base.
Une fois I'équilibre atteint, la masse de la cellule est mesurée. Ceci permet de
connaitre la quantité d'eau libéree par le sol et ainsi déterminer la teneur en eau
volumique de ce dernier pour une pression (succion) donnée. La pression est
appliquée a l'aide d’air comprimé ou de l'azote dans des occasions particulieres

(matériaux réactifs).

Puisque les résidus de Manitou ont un potentiel de génération d’acide, il serait difficile

de caractériser la courbe de rétention d'eau de ce matériau en utilisant de lair
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comprimé. En effet, la présence d'oxygéne dans ce mélange pourrait oxyder des
minéraux genérateurs de DMA et ainsi favoriser la création de précipités qui
pourraient colmater les pierres poreuses utilisées ou influencer I'écoulement de 'eau
dans I'échantilion (voir la section 2.1 du présent document pour l'information sur le
drainage minier acide). Pour remédier a ce probléme, un gaz non réactif doit étre
utilisé pour appliquer la pression sur I'échantillon. Dans ce cas-ci, I'azote sous

pression a été utilisé.

3.2.5 Caractérisation chimique et minéralogique

Une partie de la caractérisation chimique et mineralogique s’est faite principalement a
'UQAT. La caractérisation chimique regroupe les analyses €lémentaires a I'analyseur
chimique couplé au plasma inductif (ICP-AES), la détermination du potentiel de
génération acide (PA) et le potentiel de neutralisation (PN) sur les échantillons des
sites miniers. Pour ['ICP, une masse connue déchantillon de rejet séché et
homogéneisé est complétement digérée par ajout d’acides. La solution résultante est
analysée par spectrométrie d’émission atomique au plasma couplé inductif (ICP-AES)

pour divers éléments (Villeneuve, 2004).

L'analyse au LECO (manufacturier) réalisé a 'EPM a permis de déterminer la teneur
en carbone et en souffre total. On ne peut cependant pas différencier la forme
chimique du souffre (sulfate, natif ou minérale). L’échantillon analyse est chauffé dans
un four a induction a plus de 1650°C. Cela cause la volatilisation de tout le carbone et
des minéraux et composés contenant du souffre. Les gaz sont acheminés dans une
cellule spectrométrique a infrarouge dans laquelle ia concentration en carbone et en

souffre est déterminée par absorption des longueurs infrarouges spécifiques.

L'étude de la minéralogie des échantilions a été réalisée a l'aide de diffraction des
rayons X (DRX), en mode 6/26 pour les angles de diffraction de 5° a 70°.
L'identification des phases minérales est obtenue a l'aide du logiciel EVA et la
quantification de celles-ci est obtenue par le logiciel TOPAS. La précision de la

méthode de quantification est de l'ordre + 0,5% (m/m). Cette analyse donne de
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bonnes indications sur les minéraux pouvant participer aux réactions d'oxydation et de

neutralisation (Mermillod-Blondin et al., 2005).

3.2.6 Essais en celiule de diffusion et/ ou consommation.

La quantification du taux de consommation d’'oxygéne par des matériaux poreux peut
étre estimées par des modéles de prédiction tels ceux présentés au chapitre 2. Elle
peut aussi étre obtenue par des expériences au laboratoire et de terrain. Dans le cas
des matériaux réactifs, la procédure utilisée usuellement pour déterminer D, et K, est
celle développée au cours des dernieres anneées avec l'essai de diffusion et
consommation de l'oxygéne (Tremblay, 1995; Aubertin et al., 1995, 1999, 2000a,
2000b; Mbonimpa et al., 2002c, 2003; Aachib et al., 2004; Gosselin 2004). Le lecteur
se référera a ces documents pour la description détaillée de la procédure
expérimentale de l'essai. Les résultats de 13 essais utilisant cette procédure sont

présentés au chapitre 4.

La procédure de I'essai de diffusion et consommation d'oxygene a deux réservoirs
(voir figure 3.5) peut étre résumée comme suit. Une couche de sable grossier et sec
(environ 3 cm d'épaisseur) est initialement placée sur un géotextile au-dessus du
réservoir inférieur. Les résidus reéactifs (souvent autour de 2 cm d'épaisseur) sont
initialement séchés sous une atmosphere d’'azote a la température ambiante, amenés
par ajout d’eau distillée a la teneur en eau voulue, déposés sur le sable et ensuite
compactés manuellement a la densité désirée. La couche de sable facilite la
conservation de I'eau dans les résidus de granulométrie fine par un effet de barriére
capillaire. Le sable a peu d'influence sur la diffusion de I'oxygéne. Les différences
négligeables des teneurs en eau avant et aprés I'essai ont montré I'efficacité de cette
pratique pour le contréle de P'humidité dans les matériaux fins (Mbonimpa et al.,
2002c, 2003).

La cellule est ensuite purgée avec de I'azote humidifié jusqu’a ce que la concentration
d’oxygene se stabilise a zéro. La cellule est laissée telle quelle durant 24 heures afin
de s'assurer qu’il N’y pas de fuite gazeuse dans le systéme. Le réservoir supérieur est

ensuite ouvert pour une courte durée afin d’atteindre les conditions atmosphériques
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(20,9% O,). Une fois le réservoir refermé, 'oxygene migre par diffusion du réservoir
supérieur au réservoir inférieur. Ce phénoméne est causé par le gradient de
concentration. L’évolution temporelle des concentrations d’oxygéne alors mesurées
dans les deux réservoirs a l'aide des deux senseurs (de type Teledyne 320 P/D). On
peut ensuite déduire les valeurs D, et K, des résidus en place a partir du bilan de

masse.

Avant le début de ce projet, les essais effectues avec la procédure usuelle (deux
réservoirs) ont montré des résultats relativement précis quant a la détermination de
D., mais plutét variables pour les valeurs de K, des matériaux réactifs. L'importante
variabilité des résultats pourrait expliquer par plusieurs facteurs. En effet, une
imprécision des mesures de masses et volumes pouvait mener & une assez grande
incertitude sur la porosité totale et la teneur en eau volumique des matériaux a I'essai
(Gariepy, 2004; Gosselin, 2004; Lecointre, 2005; Gosselin, 2005). De plus, l'effet du
degré de saturation semblait influencer la réactivité intrinséque des matériaux reactifs.
La présence de bactéries qui catalysent la réaction d’'oxydation des sulfures est aussi
soupgonnée de jouer un rdle sur la consommation d’oxygéne. Pour palier (en partie) a
ces incertitudes, un mode d'essai de laboratoire & un seul réservoir a été développé
pour mieux contréler les paramétres spécifiques dinfluence et minimiser les

imprécisions sur les mesures de masses et volumes.

L’évolution de la méthode expérimentale a deux réservoirs a donc permis d’en arriver
a l'utilisation d’'une cellule a un seul réservoir pour la détermination de K,. La majorité
des essais en cellule de consommation de ce projet sont faits par cette nouvelle
méthode. Dans tous les cas (un ou deux réservoirs), I'approche est basée sur a la

résolution générale des lois de Fick modifiées.

Le montage expérimental développé et utilisé pour la procédure des essais a un
capteur est présenté a la figure 3.6. Les matériaux réactifs sont mis en place dans un
cylindre de plexiglas d’'un diamétre de 8 cm et d’'une longueur de 7 a 12 cm. Un

senseur de type Teledyne 320 P/D permettant de mesurer la concentration d’'oxygéne
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est fixé au-dessus du réservoir. Ce senseur est calibré avant chaque essai avec de

I'air ambiant et de I'azote pur.

Figure 3.5 Cellule de diffusion et de consommation (a 2 réservoirs) utilisée pour

déterminer la reactivité et la diffusivité de I'oxygeéne dans les résidus.

L 9 Tonsion Aowtyyd iiisaits

Figure 3.6 Cellule de consommation (a 1 réservoir) utilisée pour déterminer la

réactivité des résidus.

Les mesures de laboratoire pour évaluer D, et K, avec ce montage peuvent se faire

avec un degré de saturation S, variable, jusqu'a obtenir une saturation compléte. La
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procédure implique ici une série d’environ 10 essais, ou I'on accroit le degré de

saturation S, d’'un essai a l'autre.

Les matériaux réactifs sont initialement conservés sous une couverture aqueuse pour
minimiser le contact avec 'oxygene et prévenir leur oxydation avant leur utilisation.
Pour préparer les matériaux avant le premier essai de la série, ils sont asséchés dans
une boite sous atmosphére d'azote a la température ambiante. lls contiennent alors
trés peu d’eau. Les mateériaux réactifs utilisés pour la série d’essais sont mis en place
et densifiés a la porosité n désirée directement dans la cellule. L'épaisseur des
matériaux est d'environ de 2 cm tandis que la hauteur du réservoir au-dessus des
matériaux varie de 4 a 9 cm selon la cellule utilisée. L'approche expérimentale
suppose que la capacité de laisser passer I'oxygéne par diffusion, la teneur en eau et

les pressions d’eau et d’air sont uniformes et constantes au cours d'un essai.

Avant de débuter un essai, la cellule est purgée avec de I'azote humidifié. La cellule
est laissée au repos 24 heures afin de vérifier qu'elle est bien étanche. Le réservoir
est ensuite rempli d’air pour atteindre les conditions atmosphériques (environ 20,9 %
d’oxygéne). Une fois que la cellule est alimentée, I'oxygéne peut migrer a l'intérieur
des matériaux et étre consommée. L'évolution temporelle de la concentration
d’oxygéne dans le réservoir est mesurée avec le senseur. L'essai se termine lorsque
la décroissance d'oxygéne est suffisante, soit d'une durée de 2 a 15 jours. Afin
d’obtenir un degré de saturation S, plus élevé d'un essai a I'autre, une quantité d’eau
(5 a 10 grammes) est alors ajoutée aux matériaux directement dans la cellule. Les
matériaux sont ensuite homogénéisés et densifiés avant de recommencer l'essai

suivant.

Le logiciel POLLUTE (Rowe et al., 1994) est utilisé pour interpréter les mesures de
concentration d’oxygene découlant des essais. Chaque essai est interprété de fagon
indépendante. POLLUTE a d’abord été développé pour le transport de soluté dans
des matériaux poreux. Il est adapté ici pour la diffusion en utilisant la teneur en air
équivalente O, (Aubertin et al., 1999, 2000a). Tel que présenté au chapitre 2, le

coefficient de diffusion effectif D, est alors donné par 6,,0*, ou D* est le coefficient de
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diffusion apparent dans le matériau poreux (D* est la valeur introduite dans Pollute).
De fagon analogue, le coefficient du taux de réaction K; est donné par 6,K,*, ou K*
est le coefficient du taux de réaction apparent du matériau poreux. Plus de détails
peuvent étres trouves sur linterprétation numérique dans Mbonimpa et al. (2002c,
2003).

Au total, cing séries d’essais a un réservoir ont été réalisées dans le cadre de cette
étude : deux séries sur les résidus de Bulyanhulu (S-1 et S-2), une série sur ceux de
Louvicourt (non stérilisés) (S-3), une série sur ceux de Louvicourt stérilisés aux rayons

gamma (S-4) et une série d'essais sur les résidus de Manitou non oxydés (S-5).

Les matériaux utilisés pour la série S-4 ont initialement été séchés sous atmosphére
d'azote avant d'étre scellés dans des sacs de plastiques et stérilisés aux rayons
gamma. lls ont ensuite été envoyés chez MDS Nordion aux rayons de type gamma
pour étre irradiés durant une période de 13 heures le 1° mai 2006. La dose fournit
varie entre 34,6kGy et 43,5kGy. Ce type de stérilisation aux rayons gamma est la
meéthode préconisée puisqu’elle est la plus efficace pour la stérilisation de résidus
miniers contenant des sulfures (McNamara et al., 2003 ; Herbert et al., 2005). Aucune
précaution supplémentaire n'a été prise pour la préparation et la manipulation des

résidus d’'un essai a 'autre.

Des essais de consommation d'oxygéne similaire ont été effectués de facon
individuelle sur les résidus de Louvicourt (EIL) et de Bulyanhulu (EIB). Ces essais ont
été préparés a partir de matériaux partiellement ou complétement séchés a lair
auquel I'eau distillée est ajoutée pour atteindre le degré de saturation désiré. Chaque
essai a été préparé de fagon individuelle (sans incrémentation du degré de saturation

d'un essai a l'autre), et ce sur des échantillons distincts.

De plus, des essais de diffusion et de consommation d’oxygene a deux réservoirs ont
ete effectués de fagon individuelle sur les résidus de Louvicourt (EI2RL). lls sont
appelés essais de diffusion et de consommation puisque la diffusion prend une place

particuliere lors de l'interprétation. Ces essais ont été préparés a partir de matériaux
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partiellement ou complétement séchés a l'air auquel I'eau distillée est ajoutée pour
atteindre le degré de saturation désiré. Un autre groupe de diffusion et de
consommation de six essais (S-6) en série a été réalisé dans la cellule a 2 réservoirs
avec incrémentation du degré de saturation d’'un essai a l'autre. Contrairement a la
procédure usuelle a deux réservoirs décrite ci-haut, la couche de sable est absente
sous les résidus pour ce groupe d'essais. Cette couche de sable n'est pas utilisée car
elle rend difficile 'homogénéisation nécessaire apres avoir 'ajout d’eau distillée entre
les essais. Si le sable est présent, il se mélange avec les résidus, ce qui peut changer

considérablement leurs propriétés géotechniques.

3.3 Essais en colonne

Cette partie du projet consiste a évaluer I'influence des propriétés hydrogéochimiques
de résidus miniers sulfureux sur la diffusion et la consommation de I'oxygéne. Des
mesures de concentration d'oxygéne a différentes profondeurs le long des colonnes
permettent d'évaluer certaines solutions analytiques et numériques avec leurs
hypothéses. Celles-ci sont notamment utilisées lors de linterprétation d'essais de

consommation sur le terrain.
Les objectifs spécifiques de ces essais peuvent étre résumés comme suit :

e FEvaluer Iutilisation des senseurs optiques a oxygéne pour déterminer la
concentration de l'oxygéne dans des matériaux poreux réactifs partiellement
saturés.

e Evaluer expérimentalement la profondeur de pénétration de 'oxygéne dans
des matériaux réactifs selon la valeur des paramétres D, et K, afin de
comparer celle-ci a la solution semi analytique (équation 2.47) proposée par
Mbonimpa et al., (2003).

e Simuler un essai de consommation d’'oxygene pour suivre ['évolution transitoire
du profil de concentration d'oxygene a l'intérieur de la colonne; comparer les
résultats expérimentaux avec les résultats de calcul.

e Comparer les valeurs de la réactivité K, des matériaux mesurées en cellule de

consommation avec celles déduites des essais en colonnes.
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Trois essais en colonne ont été réalisés dans deux colonnes de hauteurs différentes
dans le cadre de cette étude a 'EPM. Les résidus de Manitou non oxydés, Louvicourt
et Bulyanhulu ont fait I'objet d’un essai en colonne, en conditions non saturées (figures
3.7 a 3.9). La hauteur de chaque colonne a été choisie en fonction des
caractéristiques estimées des matériaux telles que leur réactivité et leur capacité a

retenir 'eau par capillarite.

Un essai en colonne se fait en quatre étapes. La premiére est la préparation et la mise
en place des matériaux. Lors de cette étape, on vise a obtenir des propriétés
homogénes sur I'ensemble des matériaux de chaque colonne (porosité et teneur en
eau volumique). De plus, on vise a remplacer tout les gaz présents a l'intérieur des
pores des matériaux par de I'azote avant le début de chaque essai de consommation

d'oxygéne.

La seconde étape consiste a laisser pénétrer I'oxygéne en exposant a I'air ambiant le
sommet de la colonne. Cette étape se termine lorsque la profondeur de pénétration de
'oxygene est constante, c'est-a-dire au moment ou le profil vertical de concentration

d'oxygene semble stationnaire (tel que déterminé par les senseurs optiques).

La troisieme étape est la realisation d’'un essai de consommation d’'oxygéne semblable
a ceux faits lors des travaux de terrain. On place alors un couvercle hermétique
au-dessus des matériaux de la colonne et on mesure la décroissance de la
concentration d’'oxygéne dans le réservoir supérieur, et le profil de 'oxygéne le long de
la colonne. Cette étape se termine usuellement lorsque tout l'oxygéne présent
initialement dans la colonne est consommé. La derniére étape consiste alors a
démonter la colonne couche par couche pour mesurer la porosité et les teneurs en

eau volumigues et observer I'état des matériaux.

Dans le cas de la premiére étape avec le premier type de colonne, on a utilisé trois
sections cylindriques en Plexiglas® de 15 ¢cm de diamétre intérieur et 50 cm de haut

(figure 3.7). Un disque poreux ayant une capacité a demeurer saturé jusqu’'a une
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succion de 50 kPa (0,5 bar) est placé a la base des colonnes. Ce disque empéche Vair
de remonter dans les colonnes par le bas. Une valve au-dessus de ce disque poreux
permet d'appliquer une succion a l'aide d’'une pompe a vide pour retirer les gaz a
l'intérieur pour les remplacer par de I'azote au début de I'essai. Aucune succion n’est

appliquée a la base durant ces essais.

Figure 3.7 Montage de la colonne des matériaux de Manitou non oxydés avec
les systemes RDT (réflectométrie dans le domaine du temps) pour le
suivi des teneurs en eau volumique et OXY-10 pour les mesures des

concentrations d'oxygéne.
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La hauteur totale de résidus Manitou dans la colonne est de 140 cm. Avant leur
utilisation, les résidus sont conservés dans des chaudieres recouvertes d'eau. Les
matériaux, préalablement asséchés a I'air ambiant du laboratoire a une teneur en eau
massique désirée, ont été mis en place par couche moyenne de 6 cm. Chaque couche
est compactée manuellement dans le but d’atteindre une porosité qui méne a un
degré de saturation de 70%. Ce degré de saturation a été choisi, selon la réactivité
des matériaux et le coefficient de diffusion effectif estimés, pour permettre la mesure
de la profondeur de pénétration maximale de I'oxygene en régime permanent selon la
hauteur de la colonne disponible. Huit sondes RDT (réflectométrie dans le domaine du
temps) ont été installées horizontalement pour suivre la variation de la teneur en eau
au cours de l'essai (e.g. Aachib, 1997). Les sondes RDT sont composées de trois
tiges en acier inoxydable d'une longueur de 20 cm de modéle « Buriable » de la
compagnie Soilmoisture Equipment Corporation et reliées a un appareil de lecture
« Soilmoisture Trase 6050X1 » de cette méme compagnie. Les sondes pénetrent de
13 cm environ dans les résidus (calibrées a cette longueur). L’application de silicone a
permis de prévenir les fuites liquides et gazeuses le long des parois autour des trous

ainsi que d’isoler les parties dénuder des électrodes.

Six senseurs optiques pour mesurer la concentration d'oxygene ont été installés a
différentes profondeurs de la colonne. L'application de silicone a permis de prévenir
les fuites. Un senseur est conservé a I'air libre pour servir de témoin. Ces mesures de
concentration d'oxygene se basent sur la réduction de la luminescence de I'oxygéne
une fois excitée (Stern et Vollmer, 1919). Une lfumiére bleue modulée est envoyée
dans la fibre optique munie d'une couche sensible a la fluorescence de I'oxygéne a
son extrémité. Cette lumiere fluorescente retourne par la fibre optique et est quantifiée
par un appareil. En présence d'oxygéne, la fluorescence diminue. L'intensité de la
fluorescence rouge et sa durée (mesure du décalage de la phase comparée a celle de
la lumiére bleue d'excitation) sont dépendantes de la concentration en oxygéne (Holst
et al, 1995). Les mesures ont été effectuées avec des senseurs de type Oxygen
Sensitive Optopode PSt3 de la compagnie PreSens avec un appareil de lecture

OXY-10 de la méme compagnie (www.presens.de).
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Ces senseurs ont une grande précision (+ 0,1% oxygéne M/M) et ils mesurent les
concentrations d'oxygéne en phase gazeuse ou dissout dans l'eau. lls donnent une
réponse en moins de 10 secondes en phase gazeuse et en moins de 60 secondes en
solution. Avant chaque essai, ils sont calibrés. Ces senseurs sont toutefois sensibles
aux variations de température et doivent étre manipulés avec le plus grand soin car ils

sont trés fragiles et colteux.

Une fois que la colonne instrumentée est montée, un couvercle étanche est placé au
sommet. Tous les gaz présents a l'intérieur de la colonne sont ensuite remplacés par
de I'azote en appliquant une faible succion (5 a 30 kPa) & la base de la colonne.
L'azote entre par une valve située au sommet de la colonne. Les mesures avec les
senseurs a oxygene permettent de s'assurer de I'absence d’oxygéne avant le début
de l'essai. La colonne est ensuite laissée a pression atmosphérique durant une
période 24 heures avec un ballon d'azote flexible pour s’assurer qu'il n’existe pas de
différence de pression entre lintérieur et I'extérieur de la colonne au moment de

I'ouverture du couvercle.

La reactivité supérieure des matériaux de Bulyanhulu et de Louvicourt,
comparativement a celle de Manitou, permet l'utilisation de colonnes plus petites. En
effet, ta profondeur de pénétration d'oxygéne diminue avec l'augmentation de la
réactivité des matériaux. Le second type de colonne est constitué d’'une seule section
cylindrique en Plexiglas® de 10 cm de diamétre intérieur et 45 cm de haut. Un disque
poreux de 50 kPa (0,5 bar) est placé a la base des colonnes afin d’empécher l'air de
remonter dans les colonnes. La plaque permet d'appliquer une succion a la base de la
colonne pour évacuer une partie de I'eau. La procédure de mise en place dans la
colonne des matériaux de Bulyanhulu est un peu différente de celle utilisée pour les

matériaux de Louvicourt.

Les résidus de Bulyanhulu ont été amenés a la teneur en eau massique désirée pour
obtenir un degré de saturation de 65% une fois mis en place par couches de 7 cm par

densification manuelle. Dans cette colonne, une seule électrode RDT de 8 cm de
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modeéle « Mini Buriable » de la compagnie Soilmoisture Equipment Corporation a été
installée horizontalement a 2 cm sous la surface pour suivre la variation de la teneur
en eau au cours de I'essai. Sept senseurs optiques d'oxygéne et un senseur témoin
(hors colonne) ont été installés. La méthode de remplissage de la colonne avec de

I'azote est la méme que celle décrite pour les matériaux de Manitou.

Les résidus de Louvicourt ont été mis en place par couche de 7 cm en moyenne dans
un état fortement saturée en eau, avec une mise en charge progressive de 5 a 55 kg
(6 a 68 kPa) entre chaque nouvelle couche jusqu'a obtenir une deformation de
consolidation dans le temps quasi nulle. Six senseurs optiques d’oxygéne et un témoin
ont été installés avant la consolidation (figure 3.8). Les matériaux ont ensuite été
drainés d’'une partie de leur eau en appliquant une succion jusqu’'a 80 kPa depuis le
bas de la colonne. Une succion aussi grande que 80 KPa a été nécessaire pour
désaturer le disque poreux et permettre aux gaz contenus initialement dans la colonne
d'y passer par advection. Les volumes d'eau et d'air déplacés ont été remplacés par
de l'azote. On visait alors d’obtenir un degré de saturation en eau prés de 70%, mais
cette valeur n'a pu étre atteinte puis que les résidus ont retenu I'eau par capillarité.
L’application d’'une succion supérieure a 80 KPa aurait été nécessaire, mais la

capacité des équipements ne le permettait pas.
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Colonnes contenant de résidus de la mine Louvicourt avec le ballon

d’'azote utilisé avant le début de I'essai et les senseurs optiques.
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CHAPITRE 4
RESULTATS

Ce chapitre présente les résultats découlant des travaux de terrain et des essais de
laboratoire. Les essais sur le terrain au site minier Manitou ont permis d'étudier les
résidus en conditions naturelles in situ. Les essais de laboratoire réalisés dans le
cadre de ce projet définissent les propriétés de base des résidus et leurs
comportements hydrogéologiques et chimiques. Les résultats obtenus sur des
matériaux des sites miniers Manitou, Louvicourt et Bulyanhulu sont présentés dans ce

chapitre.

4.1 Travaux de terrain

Les informations de cette partie sont le résultat d’'une campagne de terrain sur le site

Manitou menée du 6 au 9 juin 2006.

4.1.1 Description des matériaux en tranchées

On présente ici une description de chacune des trois tranchées montrées a la figure
4.1 a), by et ¢). Ces informations sont utiles pour linterprétation des essais de

consommation d’'oxygene.

La premiére tranchée T-1 a été effectuée en bordure du parc du cété des anciennes
installations d'exploitation de la mine, a l'aide d’'une petite rétro-caveuse (godet de 30
cm par 50 cm par 50 cm). Elle se situe a une distance horizontale de 40 métres en
amont du sommet de la digue. On observe entre 0 et 10 cm a partir de la surface, un
sable silteux de couleur ocre orange d’apparence oxydée avec la présence de fissures
sub-verticales. Entre 10 et 20 cm, il y a présence d’'un horizon de silt gris qui semble
assez saturé en eau. Entre 20 et 60 cm, on retrouve un sable de couleur ocre. A une
profondeur entre 60 et 150 cm, il y a un sable de couleur grise avec des stratifications
sub-horizontales différentiables par leur couleur ocre a grise. Ces matériaux en fond
de tranchée ont été échantillonnés. La tranchée s’est terminée a 150 cm de

profondeur. Au fond, les residus sont majoritairement de couleur grise et non oxydés,
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mais il y a présence de zones oxydée en apparence et de couleur ocre qui couvre
environ 10% des matériaux exposés. Des mesures de température et de teneur en
eau massique ont été effectuées le long de cette tranchée. Les résultats détaillés sont

présentés plus loin.

Il est pertinent de mentionner qu’on observe deux teintes de matériaux sur la paroi a la
figure 4.1a). Celle de droite est orangée et correspond a des matériaux exposés
depuis environ 2 heures. Celle de gauche est grise et correspond a des matériaux qui
viennent tout juste d'étre dégagés. Le changement de couleur de ces matériaux est
rapide. Il peut étre associé a I'oxydation et possiblement au début d'une certaine

passivation des surfaces des grains.

La seconde tranchée T-2 est située dans le centre du Parc A, a proximité d'un ancien
chevalement central servant au remplissage (Tassé et Germain, 2003). On observe un
sable silteux de couleur ocre d'apparence oxydée entre O et 60 cm. Entre 60 et 120
cm, il y a sable moyen de couleur grise d’apparence non oxydée. L’horizon de résidus
situé entre 110 et 130 cm se compose d’'une couche de sable trés dense de couleur
ocre, qui semble oxydée. A une profondeur entre 130 et 150 cm, le sable gris est trés
dense, mais d'apparence non oxydé. Cet horizon a été échantillonné. La tranchée

s'est terminée a 150 cm de profondeur.

La troisiéme tranchée T-3 est située a 40 métres en amont (mesurés horizontalement)
de la bordure de la digue du c6té de I'étang. De 0 a 120 cm, le sable silteux de couleur
ocre semble oxydé. La couche entre 120 et 170 cm, montre une alternance de sable
moyen gris-brun et d’horizons d’épaisseur de 5 a 15 cm de silt gris hautement saturés
en eau et d’'apparence non oxydé. Entre 170 et 180 cm, on observe un résidu sableux
moyen gris non oxydé. Cette couche a été échantillonnée. Le fond de la tranchée est
a une profondeur de 180 cm. Le trou cylindrique de 50 cm de profond laissé par le
cylindre de 'essai de consommation 6 (voir plus loin), a permis de constater que, le
sable est gris moyen et d’apparence non oxydée, subsiste entre 180 et 230 cm (figure
4.1d)).



Figure 4.1
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Trancheées d’'échantillonnage a) T-1, b) T-2 et c) T-3 d) Trou laissé par
le cylindre de l'essai 6 dans la tranchée T-3 (voir texte pour

description).
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4.1.2 Mesures de la température et de la teneur en eau.

Un thermocouple de type T de la compagnie BARNANT avec un appareil de lecture
BARNANT 115 a été utilisé pour mesurer la température dans les résidus dans la
tranchée T-1. |l s'agit de mesures indicatives qui ne servent pas directement dans le
projet. La tige du thermocouple qui a une longueur de 20 cm, a été enfoncée
horizontalement le long de la paroi de la tranchée. Ces mesures ont été prises environ
deux heures aprés la fin de I'excavation en surface et a une profondeur de 3, 60 et
150 cm. Les valeurs mesurées sont présentées a la figure 4.2. La température decroit

avec ['laugmentation de la profondeur.

Température (°C)
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Figure 4.2 Valeur de la température mesurée dans la tranchee T-1.

Un échantillonnage des résidus le long de la paroi de la tranchée T-1 a éte effectué
dans le but d’obtenir les teneurs en eau massique w au laboratoire (mesurée a I'Ecole
Polytechnique de Montréal (EPM)). Les matériaux ont été prélevés a la paroi méme de
la tranchée selon les profondeurs présentées a la figure 4.3. Les échantillons ont été
conservés dans des sacs étanches jusqu’a I'analyse. Les teneurs en eau massique

ont été obtenues par la différence de masses humide et seéche d’'une fraction des
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échantillons. Ces informations recueillies servent a compléter la caractérisation des

résidus (voir figure 4.3, et Annexe D1).

Les valeurs de teneur en eau massiques w varient entre 5 et 10% a I'exception de la
mesure faite sur I'échantillon entre 10 et 20 cm de profondeur a 28,6%. Cette derniére
correspond a la valeur moyenne (un échantillon et un replicat qui a permis de
confirmer cette mesure). Cette valeur de w plus élevée est explicable par la
granulométrie des matériaux échantillonnes. En effet, un horizon de silt fin gris qui
semble assez saturé en eau a été observé a cet endroit. Tel que présenté a la section
2.2, les matériaux fins demeurent plus saturés que les matériaux grossiers pour une

succion donnée.

Teneur en eau massique (%)
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0 - ) L 1 L 1 |
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|

100 |-
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160

Figure 4.3 Teneurs en eau mesurées dans la tranchée T-1.

4.1.3 Essai de consommation

La figure 4.4 présente les mesures corrigées de concentration en oxygene et la perte
de masse d’oxygéne (en mole) dans le réservoir en fonction du temps pour les essais
réalisés en surface (# 1 a 3) et pour ceux en fond de tranchée (# 4 a 7) (Annexe D2).

Les positions des tranchées et des essais ont été présentées au chapitre 3. Les
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valeurs non corrigées et corrigées sont présentées en Annexe D3. La correction par
translation est d'abord faite sur la valeur initiale de concentration en oxygéne de
chaque essai; celle-ci est ramenée a 20,9% (la concentration typique de I'oxygene
dans I'atmosphére). Ensuite, une correction pour les essais en surface, par un facteur
multiplicateur, est appliquée sur chague mesure, selon les variations de concentration
mesurées par le capteur demeuré a I'air libre sous une boite isolante. Les capteurs et

les cylindres des essais sont aussi conservés sous une boite isolante.

Les mesures de teneur en eau massique et de densité en place effectuées a 5 cm de
profondeurs et localisées a coté de chaque essai effectué, sont présentées au tableau
4.1. Les densités de sol sec p, mesurées varient entre 1223 kg/m® et 1687 kg/m®. La
densité relative D, de 2,867 (-) des résidus de Manitou non oxydés (déterminée au
laboratoire) et les teneur en eau massique w et les densités de sol sec py sont
utilisées pour calculer les porosité n, les degrés de saturation S,, les teneurs en eau
volumique 8, et les teneurs en air équivalente .. La valeur de 8., permet d’estimer
un coefficient de diffusion nécessaire en premiére approximation. Les porosités n
calculées varient de 0,41 a 0,54 et les degrés de saturation de 13 a 34%. Ces
données sont utilisées pour interpréter les essais de consommation. Les essais de
densité en place E-1 a E-6 correspondent respectivement aux essais de
consommation 1 a 6. L'essai de densité en place E-6 est aussi utilisé pour I'essai de

consommation 7.
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Tableau 4.1 Résultats des essais de densité en place.
Echantilion w (%) [oF, (kg/ma) n(-) S/ (%) 6w (-) Beq (-)
E-1 18,4 1319 0,54 34,1 0,11 0,36
E-2 7.8 1405 0,51 15,3 0,18 0,43
E-3 7.3 1223 0,57 12,8 0,08 0,50
E-4 10,0 1439 0,50 20,0 0,12 0,40
E-5 12,2 1687 0,41 29,7 0,03 0,29
E-6 10,9 1526 0,47 23,2 0,10 0,36
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Le tableau 4.2 résume les caractéristiques principales des essais de consommation.

Puisque les essais 1 et 2 ont montré une lente décroissance de la concentration en

oxygéne, la hauteur des réservoirs a eté réduite pour les essais suivants.

Tableau 4.2 Synthése des caractéristiques des essais de consommation d’oxygeéne.

Essai Position Essai de densité Hauteur du Volume du
associé réservoir (cm) réservoir (cm)

1 Surface T-1 E-1 41 677

2 Surface T-1 E-2 3,2 528

3 Surface T-2 E-3 1,9 305

4 Profondeur T-1 E-4 1,9 310
(150 cm)

5 Profondeur T-2 E-5 1,9 315
(150 cm)

6 Profondeur T-3 E-6 1,5 248
(180 cm)

7 Profondeur T-3 E-6 1.8 297
(180 cm)

Les résultats d'essais illustrés a la figure 4.4 montrent une durée de 160 a 900

minutes. La perte de masse absolue d'oxygene exprimée en mole, plutdt qu'en

concentration, facilite la comparaison puisque que les réservoirs ont des tailles

différentes. Les essais de surface (1 a 3) montrent une faible décroissance de la
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masse d'oxygene au cours de I'essai, soit une perte de 0,2 a 0,75 mole. Bien que les
mesures soient corrigées a partir du capteur témoin, elles montrent une instabilité,
avec une concentration qui va au-dessus de la valeur initiale dans la premiére partie
des essais. L'essai de consommation 2 est un replicat de I'essai 1. En dépit du fait que
les essais de densité en place E-1 et E-2 donnent des degrés de saturation
passablement différents (15% et 34%) mais des porosités similaires (0,54 et 0,51), les

resultats montrent des diminutions d’'oxygéne assez semblables.

Les essais de consommation 4 a 7 ont été réalisés en fond de tranchée. Ces essais
montrent tous une diminution marquée de la masse d'oxygéne. Cependant, I'essai 5
montre une décroissance moins prononcée que celle des essais 4, 6 et 7. La faible
porosité (0,41) pourrait expliquer en partie cette différence. Les essais 6 et 7 ont une
durée nettement supérieure car ils se sont prolongés durant la nuit. Les essai ont
commence le 7 juin 2006 respectivement a 18h10 et 19h30 pour se terminer le 8 juin a
9h00 et 8h11. L'essai de consommation 7 est un replicat de I'essai 6 et montre une
décroissance pratiquement identique. Le chapitre 5 présente une interprétation plus

détaillée sur les résultats obtenus.

4.2 Essais au laboratoire

Cette section présente les résultats des essais de laboratoire décrits au chapitre 3.
Les résidus étudiés proviennent de trois sites miniers : Manitou, Louvicourt et

Bulyanhulu.
4.2.1 Description des résidus

4.2.1.1 Manitou

Les matériaux provenant du site de Manitou et utilisés pour les essais de laboratoire
sont de deux types. Tel que présenté au chapitre 3, il y a les matériaux dits oxydés et
ceux non oxydes. Les matériaux oxydés proviennent d’'un échantillonnage en surface,
et ceux non oxydés ont été pris en fond de tranchées. (T-1, T-2 et T-3 ayant 150 a 180
cm de profondeur). Dans les deux cas, il s’agit d’échantillons composites. Tous les

matériaux ont été homogénéisés sur place.
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4.2.1.2 Louvicourt

La mine Louvicourt fermée en 2005 est localisée a 20 km a 'est de Val-d'Or, Québec,
Canada. Elle a débuté ses activités de production en 1994 ; elle exploitait I'or, le cuivre
et le zinc (Ouangrawa, 2007). Les résidus contiennent environ 38% de pyrite et sont
considérés trés réactifs. La méthode de la déposition subaquatique a faible profondeur
(45% des résidus) et le remblai en pate souterrain (65% des résidus) sont utilisés
comme méthodes de gestion des résidus (Reid, 2006). Les échantillons prélevés au

moulin ont été conservés dans des contenants hermétiques et submergés d’eau.

4.2.1.3 Bulyanhulu

L'utilisation de résidus en pate est une nouvelle technique pour l'entreposage en
surface de rejets de concentrateur. La mine Bulyanhulu (Tanzanie) de la compagnie
Barrick Gold Corporation est une pionniére dans ce domaine (Martin et al., 2005,
2006b). Les rejets de concentrateurs qui forment un résidu en pate ont la particularité
de ne produire pratiquement aucune eau de suintement (« Bleed water » en anglais)
suite a la déposition du matériau en surface (Jewell et al., 2002). Ces résidus
contiennent environ 12 % de pyrite. lls avaient été prélevés en 2004 par Vincent
Martin lors d’'une campagne qui comprenait des essais de consommation d’oxygéne

sur le terrain (Martin et al., 2006a).
4.2.2 Résultats des essais de laboratoire

4.2.2.1 Granulométrie

La figure 4.5 montre les courbes granulométriques pour les matériaux étudiés
(Manitou non oxydé, Manitou oxydé, Bulyanhulu et Louvicourt, Annexe B1). Les
analyses réalisées au post démantélement de la colonne de Manitou sont également
présentées. Ces analyses granulométriques faites a partir de matériaux pris
directement en colonne sont les seules a avoir été réalisées. Les courbes
granulométriques des matériaux oxydés de Manitou et ceux de Louvicourt ont été
obtenus par une analyse au laser (Malvern), tandis que ceux Bulyanhulu proviennent
d’'une analyse classique. Les matériaux non oxydés de Manitou ont été analysés avec

les deux techniques.
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La figure 4.5 avec les quatre courbes pour des résidus Manitou non (ou peu) oxydés

et une pour les matériaux oxydés (en apparence) permet de définir certains

parameétres granulométriques pour les différents matériaux. Les courbes des résidus

de Bulyanhulu et de Louvicourt sont aussi montrées a la figure 4.5. Les principaux

paramétres résultats sont donnés au tableau 4.3.

100 = prosmemsmmem : I R B I T N i
—— Manitou non oxydé SRR A & -
e ( | l !
90 1~ Manitou non oxyde, post INEREE 3 T
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Figure 4.5 Courbes granulométriques des matériaux des sites Manitou,

Bulyanhulu et Louvicourt.
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Tableau 4.3 Parameétres des courbes granulométriques (Dqo, D30, Deo, Cy, Cc) des

résidus miniers.

Matériau Diamétre Dio Do Deo Cu Cc
max. (mm} (mm) (mm) (mm) (-} ()
Manitou non oxydé 1,25 0,015 . 0,08 020 133 21
Manitou non oxydé, post 1,25 0,015 0,08 020 133 21
démantélement — Haut de
colonne
Manitou non oxydé, post 2,50 0015 009 021 140 26
démantelement — Bas de
colonne
Manitou non oxyde, laser 1,00 0,014 013 030 214 40
Manitou oxydé, laser 0,85 0,004 0019 0,11 26,8 0,8
Louvicourt 0,26 0,003 0,008 0,023 70 08
Louvicourt, laser 0,26 0,002 0,007 0,020 9,7 1.1
Bulyanhulu 0,32 0,003 0,008 0,038 12,7 06

L’analyse sur les résidus de Manitou non oxydés et ceux sur ces matériaux aprées le
demantélement de la colonne montrent des résultats trés similaires. Ces valeurs
obtenues sur résidus de Manitou non oxydés sont utilisées pour les divers calculs du
projet. L’'analyse granulométrique au tamis aet au laser ont donné des résultats
comparables pour les matériaux non oxydes de Manitou. La principale différence
apparait sur les valeurs de Dg, (entre 0,20 et 0,30 mm) et se répercute sur le calcul
des coefficients d'uniformité et de courbure. Il existe donc un certain écart entre les
résultats obtenus par granulométre laser et par tamisage/sédimentométrie. Le
granulométre laser donne les pourcentages volumiques des grains qu'il faut convertir
en pourcentages massiques a I'aide de la densité relative (considérée homogeéne). La
densité relative pourrait ne pas étre homogéne sur I'ensemble des grains du matériau
et elle peut induire un écart entre les courbes granulométriques des deux méthodes.

Ceci pourrait étre le cas si les grains de pyrite ont un diamétre homogéne particulier.
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Il est possible de classifier ces résidus a l'aide de ces résultats. Dans le cadre de ce
projet, la classification USCS (« Unified Soil Classification System », ASTM D 2487,

2000e) est utilisée. Le tableau 4.4 montre les résultats obtenus.

Tableau 4.4 Classification USCS des résidus de toutes les provenances.

Matériau Diameétre Passant % sable  Type de USCS
max. (mm}) 0,08mm sol
Manitou non oxydeé 1,25 30% 70% SM Sable silteux
Manitou non 1,00 24% 76% SM Sable silteux
oxydé, laser
Manitou oxydé, 0,85 53% 47% ML Silt inorganique
laser
Louvicourt 0,26 92% 8% ML Silt inorganique
Bulyanhulu 0,32 74% 26% ML Silt inorganique

Les matériaux Manitou oxydés et non oxydés se classent comme un sable silteux. En
effet, suite a I'analyse des limites d’Atterberg, il a été constaté que les limites de
liquidité et de plasticité de ce matériaux ne peuvent pas étre mesurées (elles sont
donc trés faibles). Par conséquent, selon la norme ASTM D 4318 (2000f), ces résidus
non oxydés sont classés comme un sable silteux (SM) et ceux oxydés comme un silt
inorganique (ML). Ce matériau oxydé (en apparence) contient toutefois une plus
grande proportion de particules fines que celui non oxydés. Les courbes
granulométriques des résidus de Louvicourt obtenues par granulométre laser et par
tamisage/sédimentométrie donnent des résultats presque similaires. Le matériau de
Louvicourt est non plastique, inorganique et sa limite de liquidité faible ne peut étre
mesurée, ce qui le classe comme un silt inorganique (ML) peu plastique. Le matériau
de Bulyanhulu est composé en majorité de particules fines, ne contient aucune
matiére organique et ne présente aucune plasticité. Il se classe alors comme un silt

inorganique (ML).
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4.2.2.2 Densité relative des grains

La densité relative des grains D, est obtenue par les deux techniques décrites au
chapitre 3 (selon le lieu de l'analyse). Le tableau ci-dessous donne les résultats

moyens (pour trois essais) pour les matériaux disponibles (tableau 4.5, Annexe B2).

Tableau 4.5 Densité relative des grains pour les matériaux a I'étude dans ce projet.

Matériau D (-)
Manitou non oxydé, pycnometre a l'eau 2,867
Manitou non oxydé, pycnométre a I'hélium 2,851
Manitou oxydé, pycnometre a I'hélium 2,779
Louvicourt, pycnométre a 'hélium 3,513
Bulyanhulu, pycnometre a l'eau 2,929

Selon la norme ASTM D 854 (2000b), I'écart de 0,016 entre les valeurs des matériaux
de Manitou non oxydé obtenues au pycnométre a l'eau et a I'hélium est jugé
acceptable. En effet selon la norme, un écart jusqu'a 0,16 (-) est acceptable entre
deux vaieurs de densité mesurée par deux laboratoires différents. La norme se base
toutefois sur I'écart entre deux essais au pycnomeétre a I'eau. La valeur de 2,867 (-) a
été utilisée pour les divers calculs impliquant la densité relative des matériaux de
Manitou dans ce projet. Les matériaux de Louvicourt possedent une valeur de D,
nettement supérieure aux autres résidus. Une plus grande proportion de pyrite dans

ce matériau explique cette différence.

4.2.2.3 Conductivité hydraulique saturée

La conductivité hydraulique saturée k est mesurée par des essais au perméametre a
paroi rigides et flexibles a charges constante et variable. Seuls les matériaux non
oxydés de Manitou ont été mis a I'essai pour le projet. Les valeurs des matériaux de
Louvicourt et Bulyanhulu ont été prises de la littérature (Ouangrawa, 2007 ; Martin,
2006).

Les valeurs de conductivité hydraulique obtenues de ces essais sur les matériaux de

Manitou sont assez variables. Rappelons qulils ont été effectués dans deux
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perméameétres distincts (1 et 2). Les résultats individuels (moyens) et les moyennes
correspondantes pour un matériau se trouvent au tableau 4.6 (Annexe B3). On
remarque qu'il y a une grande différence entre les essais a charge constante et ceux a
charge variable. La conductivité hydraulique des essais a charge variable est 2 a 3
fois plus élevée que celle a charge constante pour les matériaux de Manitou. Les
porosités similaires et les degrés de saturation élevés mesurés ne peuvent expliquer
ces differences. On remarque que le degré de saturation du perméamétre 1 est
supérieur a 100%; il s’agit d’une valeur obtenue a partir de mesures massiques et
volumiques qui peuvent comporter des imprécisions. Les granulométries plus fines
des matériaux de Bulyanhulu et de Louvicourt expliquent les conductivités

hydrauliques inférieurs de deux a trois ordres de grandeur.

4.2.3 Courbe de rétention d'eau (CRE)

Des essais d'évaluation de la courbe de rétention d’eau ont été réalisés lorsque les
essais de permeabilité a paroi rigide étaient terminés, a partir des échantillons

prélevés de ces derniers.

La figure 4.6 montre les courbes de rétention d’eau obtenues lors d’essais en cellules
Tempe sur les matériaux non oxydés du site Manitou, ainsi que celles des résidus de
Louvicourt et de Bulyanhulu lissées avec le modéle de van Genuchten (1980) (Annexe
B4). Les essais 1 et 2 proviennent du perméametre 1 utilisé pour les essais de
permeéabilité, tandis que les essais 3 et 4 proviennent du perméamétre 2. Les données
ont été lissées selon modéle de van Genuchten avec le logiciel RETC (van Genuchten
et al., 1991). Pour simplifier le probléme, il a été posé comme hypothése que la teneur
en eau maximale (ou a saturation, 6;) est égale a la porosité du sol (n). Le paramétre
mys (facteur de courbure, sans unité) est donné par 71-1/ny; et les paramétres ayg

(constante empirique associée au AEV) et ny¢ sont laissés libres (voir tableau 4.7).
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Figure 4.6 Courbes de rétention d’eau obtenues pour les matériaux non oxydés

de Manitou, et pour les matériaux de Louvicourt et de Bulyanhulu,

lissage des données avec le modele de van Genuchten (1980).

Le tableau 4.7 donne les caractéristiques des échantillons tirées des courbes
obtenues. Toutes les pressions d'entrée d'air données dans ce tableau ont été
déterminées sur les couches lissées avec le modele de van Genuchten (1980) par la

méthode des tangentes. On remarque que les résidus Manitou ont une pression

d’entrée d'air y/, variant entre 0,8 et 2,1 métres d'eau (exprimée en terme de charge).
Les essais 1 et 2 donne des , de 0,8 et 0,9 m d'eau tandis que les essais 3 et 4

donnent 2,0 et 2,1 métres d’'eau. Il semble que les matériaux du perméamétre 1 ont
une plus grande capacité a retenir 'eau que ceux du perméametre 2. Les matériaux
proviennent de la méme chaudiére et ont &té préparés en méme temps. Les calculs
ont été révisés, mais aucune erreur ne semble étre a 'origine de ces différences. Il se
pourrait que la différence soit imputable a une erreur de manipulation lors de la
préparation des échantillons ou de la réalisation des essais. Les matériaux du

perméamétre 2 pouvaient contenir une plus grande proportion de particules fines, ce
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qui cause des valeurs y/, plus élevées. Notons que toutes les teneurs en eau a

saturation sont semblables et varient de 0,348 a 0,367.

Tableau 4.7 Paramétres caractéristiques des courbes de rétention deau des

résidus des sites Manitou (non oxydés), Louvicourt et Bulyanhulu.

Manitou Manitou Manitou Manitou
Paramétres . i . i . . Louvicourt Bulyanhulu
Echantilion 1 Echantillon 2 Echantillon 3 Echantillon 4
mve 0,41377 0,52018 0,41377 0,41566 0,61598 0,42739
ave 0,66567 0,47431 0,18779 0,22951 0,00109 0,06460
nve 1,70581 1,71132 1,88649 1,74638 2,604 1,68008
0s(-) . 0,367 0,357 0,353 0,348 0,432 0,415
0.8 0,9 2.1 2,0 4,0 71

¥, (meau)

A titre comparatif, les matériaux de Louvicourt (Quangrawa, 2007) et de Bulyanhulu
(Martin, 2008) ont une pression d’'entrée d’air, respectivement de 4,0 et 7,1 m d’'eau.

Malgré le fait que ces matériaux soient dans un état plus lache (une porosité plus

élevée), leur granulométrie plus fine engendre ici des valeurs i/, plus élevées. Les

résultats seront discutés plus en détails au chapitre 5.

4.2.4 Caractérisation chimique et minéralogique

La caractérisation chimique regroupe les analyses élémentaires a I'analyse chimique
couplé au plasma inductif (ICP-AES), la détermination du potentiel de génération
d'acide (PA) et le potentiel de neutralisation (PN) sur les échantillons des sites
miniers. Le tableau 4.8 présente les résultats des analyses chimiques par digestion
totale et le tableau 4.10 montre les résultats des essais statiques. Tous les

pourcentages sont basés sur des rapports massiques.

Les résultats d'analyses chimiques des résidus de Manitou non oxydés et oxydés
donnent des teneurs en soufre total respectivement de 4,90 et 0,11 % (M/M), dont une
partie est sous forme de sulfates pour les matériaux non oxydés (0,309%). Le souffre
dans les matériaux oxydés est presque entierement sous cette forme (0,09 %). La

teneur en calcium des échantillons non oxydés et oxydés est respectivement de
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0,0331 et 0,073 %, celle en magnésium de 1,98 et 2,04 %. Ces éléments sont
généralement associés aux minéraux possédant un pouvoir neutralisant. Les métaux
de base (cuivre, zinc, nickel) sont présents en faible quantité. Le fer analysé dans les
échantillons est présent sous une forme associée aux sulfures pour celui non oxydé et

aussi sous forme de chlorite pour les deux types.

Tableau 4.8 Composition chimique des résidus prélevés au site de Manitou.

Manitou non
.. Manitou oxydé
Eléments oxydé (%

-, (% MIM)
Al 4,09 5,43
As 0,018 0,008
Ba 0,018 0,025
Be < 0,001 < 0,001
Bi < 0,001 < 0,001
Ca 0,331 0,073
Cd 0,001 < 0,001
Co 0,002 0,001
Cr 0,001 0,001
Cu 0,081 0,004
Fe 7,50 6,79
Mg 1,98 2,04
Mn 0,022 0,044
Mo 0,001 0,001
Ni < 0,001 < 0,001
Pb 0,027 0,012
S 4,90 0,111
Sb 0,001 0,001
Se < 0,001 < 0,001
Sn < 0,001 < 0,001
Ti 0,026 0,06
Zn 0,127 0,02

Les analyses au LECO ont été effectuées sur les échantillons non oxydés de Manitou.
Deux types d'échantillons ont été préparés. L'un des échantillons (M-L-1) a été rincé a

'eau distillée pour tenter d’enlever les composés solubles comme les minéraux de
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précipitation secondaire. Le second échantillon (M-NL-1) n'a pas éte lave. lls ont été

séchés au four a 105°C avant I'analyse. Les résultats sont présentés au tableau 4.9.

Tableau 4.9 Résultats d'analyse au LECO sur les résidus de Manitou non oxydés.

L Manitou non oxydé non lavé  Manitou non oxydé lavé
Caractéristique

(M-NL-1) (M-L-1)
Stat (% M/M) 4,92 v 4,94
Ciot (% M/M) 0,08 0,10

On constate que les deux échantillons montrent des teneurs en souffre et en carbone
similaires. Le contenu en souffre total obtenu correspond bien a celui de I'"CP-AES

avec 4,90% (M/M). On constate que le contenu en carbone est trés faible.

Selon les résultats des essais statiques de type Sobek modifiés (Lawrence et Wang,
1997), les résidus ont un potentiel de neutralisation (PN) proche de 0 kg CaCOxs/t et un
potentiel d’'acidification (PA) de 143,44 kg CaCOs/t pour I'échantilion non oxydé de
Manitou et de 0,63 kg CaCOas/t pour celui oxydé. Le PN a éte effectué a 'UQAT par
titrage acide-base. Toutefois, la présence de carbone (C) identifié par I'essai LECO et
de calcium (Ca) et magnésium (Mg) par I'lCP-AES permet de croire & la présence de

minéraux carbonatés comme la calcite et la dolomite.

En utilisant la méthode développée par Lawrence et Wang (1997), il est possible
calculer le potentiel de neutralisation (PN) des carbonates presents dans I'échantillon.

Cette valeur est calculée avec I'équation suivante :

Py _ Masse Carbone (mg) smiion % 8:34 (4.1)

Carb es
arbonates Masse totale (g)

échantillon

En se basant sur la quantité de calcite et de dolomite (tableau 4.11), le PN peut étre
évalué a 1,40 kg CaCOa/t pour I'échantillon Manitou non oxydés et de 0,51 kg CaCOa/t

pour celui oxydé. Ces valeurs de PN pour les échantillons oxydés et non oxydés sont
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celles présentées au tableau 4.10 et utilisés pour le calcul du potentiel de
neutralisation net (PNN=PN-PA).

En tenant compte de cette information, le PNN pour les échantillons Manitou non
oxydé et oxydé sont respectivement de -116,41 et -0,12 kg CaCOs/t (tableau 4.10).
L'échantillon oxydé se classe dans la zone d'incertitude de PNN (-20 a +20 kg
CaCOa/t) selon Ferguson et Morin (1991), Miller et al. (1991) et Plante (2004). Les
échantillons de Manitou non oxydés, de Louvicourt et de Bulyanhulu sont clairement
générateurs d'acide avec un PNN de -142,04, -558,26 et -142,95 kg CaCOa/t

respectivement.

Tableau 4.10 Reésultats des essais statiques et calculs du PN par Lawrence et Wang

(1997).
Caractéristique Manitou non Manitou oxydé Louvicourt Bulyanhulu
oxydé
St (Yo M/M) 4,90 0,111 19,5 6,62

Ssuttates (Yo M/M) 0,309 0,09 0,31 < 0,001
Ssuttures (%o M/M) 4,59 0,02 19,19 6,62

PA (kg CaCOaft) 143,44 0,63 599,66 208,72
PN (kg CaCOaft) 1,40 0,51 41,4 63,77
PNN (kg CaCOaft) -142,04 -0,12 -558,26 -142,95

Le tableau 4.11 résume les résultats quantitatifs du traitement par le logiciel TOPAS
des diffractogrammes (DRX) obtenus selon les limites de détection (L.D.) (voir détail
dans Plante, 2004 et Annexe B5). Les résidus de Manitou non oxydés et oxydés sont
composés majoritairement de quartz et d'alumino-silicates, ce qui explique leur
potentiel de neutralisation quasi nul. Un certain pourcentage de ces minéraux, la
muscovite, la chlorite et I'albite, pourrait contribuer a un faible pouvoir neutralisant. Si
'on convertit la quantité de souffre attribuable aux sulfures en pyrite, déduite de
I'analyse chimique, I'échantillon de Manitou non oxydé contiendrait 8, 58% pyrite. La
modélisation du diffractogramme par TOPAS donne un contenu en pyrite d’environ
7,06% en pyrite pour les matériaux non oxydé et nul pour ces oxydés. Ces résultats

s’approchent des pourcentages de soufre obtenus par I'analyse chimique. Aucun
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minéral secondaire pour I'échantillon oxydé n’a été observé mais le fait que ce dernier

ne contienne plus de pyrite est un signe de son altération.

Tableau 4.11 Minéralogie (DRX) des matériaux de Manitou, Louvicourt et Bulyanhulu.

Manitou non Manitou

Minéral i Louvicourt Bulyanhulu
oxydé oxydé
Quartz (% M/M) 65,82 64,83 19,01 49,8
Pyrite (% M/M) 7,06 <L.D. 37,95 118
Chalcopyrite (% M/M) < L.D. < L.D. 0,27 < L.D.
Sphalérite (% M/M) <L.D. <L.D. 0,08 <L.D.
Albite-Anorthite (% M/M) 11,63 3,15 0,28 2,2
Muscovite (% M/M) 9,51 13,37 11,39 23,0
Chlorite (% M/M) 12,50 18,66 10,80 4.8
Dolomite (% M/M) <L.D. 0,05 3,33 4.0
Calcite (% M/M) 0,14 <L.D. 0,22 4,5
Jarosite (% M/M) 0,10 0,04 0,16 < L.D.
Gypse (% M/M) 0,23 0,19 0,15 <L.D.
Basanite (% M/M) < L.D. <L.D. 0,92 <L.D.
Ankérite (% M/M) <L.D. <L.D. 1,26 <L.D.
Goethite (% M/M) <L.D. <L.D. 5,64 <L.D.
Sidérite Mg (% M/M) <L.D. <L.D. 6,77 <L.D.
Othoclase (% M/M) <L.D. <L.D. 1,49 < L.D.
Diaspore (% M/M) < L.D. <L.D. 0,38 <L.D.

Les résidus de Louvicourt présentent un contenu minéralogique dominé par les
minéraux silicatés avec quartz, muscovite et chlorite, engendrant un assez faible
pouvoir neutralisant (Ouangrawa, 2007). La présence de dolomite (3%), de sidérite
(7%) et d'un peu de calcite contribue au potentiel de neutralisation. Les minéraux
sulfureux sont majoritairement composés de pyrite (38%) avec un peu de chalcopyrite
et de sphalérite. L'important potentiel d’acidification est associé a la présence de ces
minéraux. Enfin, on observe la présence de minéraux secondaires comme jarosite,

gypse, basanite, ankérite, goethite et sidérite.
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Les résidus de Bulyanhulu sont composés majoritairement de minéraux silicatés
comme le quartz, la muscovite et la chlorite. La présence de dolomite (4,0%) et calcite
(4,5%) aide au pouvoir neutralisant (Martin, 2006). Le potentiel d’acidification de ce
matériau provient de la présence de prés de 12 % de pyrite. Cette caractérisation
minéralogique ainsi que 'ensemble des caractéristiques exposées dans cette section
servent a la mise en place et a linterprétation des essais en petite cellule de

consommation et en colonnes, sujet abordés aux sections suivantes.

4.3 Essais en cellule de diffusion et/ou de consommation

Les essais en cellules de consommation avec des résidus miniers ont été menés au
laboratoire a 'EPM de mars a décembre 2006 pour les essais a un réservoir et de
mars 2004 a novembre 2006 pour les essais de diffusion et de consommation & deux
réservoirs. Cette partie du projet consiste a évaluer l'influence du degré de saturation
sur la réactivité des matériaux. On a également tenté d'évaluer si la stérilisation aux
rayons gamma peut avoir un effet sur la réactivité des matériaux. La procedure suivie

a été décrite au chapitre 3. Tous les résultats d'essais sont présentés en Annexe B6.

Les groupes d'essais ont eté présentés au chapitre 3. |l peuvent se résumer comme
suit :
e cing séries d'essais a un réservoir (S-1, S-2, S-3, S-4 et S-5);
e deux groupes d’essais de consommation individuels a un seul réservoir (EIB et
EIL); |
e un groupe d'essais de diffusion et consommation d’oxygéne a deux réservoirs
(EI2RL),

e une série d'essais de consommation d’oxygéne a deux réservoirs (S-6).

4.3.1 Présentation et interprétation préliminaire des résultats

Pour chaque essai, le coefficient de diffusion effectif (D.) et le coefficient du taux de
réaction (K,) sont déterminés par un ajustement entre les valeurs numériques des
concentrations obtenues avec POLLUTE (Rowe et al., 1994) et celles expérimentales
selon les procédures décrites au chapitre 3. La figure 4.7 présente un exemple de

mesures et de courbe calculée pour le cas d’'un essai a un réservoir. Les valeurs de D,
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initialement utilisées sont celles estimées par I'équation 2.24 tirée d’'Aachib et al.
(2002, 2004). Les valeurs de K, sont déterminées de facon itérative jusqu’a ce que les
résultats numériques s’ajustent a ceux expérimentaux. Dans un deuxiéme temps, les
valeurs de D, peuvent aussi étre ajustées pour obtenir la meilleure solution selon les

résultats expérimentaux.

[O2] (%)
P

10 e B T - [

Temps (jour)

| m_Mesure expérimentale — - POLLUTE|
Figure 4.7 Exemple de comparaison entre les mesures expérimentales des
concentrations d’oxygéne durant les essais de consommation et les

valeurs déduites du model numérique POLLUTE pour S=16,5% pour

les matériaux de Bulyanhulu.

Dans les calculs numériques, la concentration initiale d’'oxygéne est déterminée selon
la masse d’oxygene initialement présente dans le systéme a t=0. La condition frontiére
a la base notre cellule (formant les limites spatiales de notre systeme) est un flux nul

d’'oxygéne en tout temps.

Durant le remplissage avec de I'air contenant 20,9 % d’oxygéne, une partie de I'air
diffuse a l'intérieur des matériaux avant que la concentration n'atteigne la valeur de
20,9 % supposée étre mesurée par le capteur dans le réservoir. Dans [I'utilisation de
POLLUTE, il n'est pas possible d'introduire directement une concentration initiale
d’'oxygéne a l'intérieur méme du matériau comme condition initiale au début de I'essai.

Il est toutefois nécessaire de tenir compte de cette quantité d’'oxygéne contenu dans
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les matériaux au début de I'essai a t=0. Pour ce faire, il faut tenir en compte la masse
d'oxygéne contenu dans les matériaux selon la teneur en air équivalent 8., On

suppose ici que la dissolution de I'oxygéne dans la phase aqueuse est a I'équilibre.

Diverses méthodes peuvent étre utilisées pour tenir compte de I'oxygéne initialement
présent dans les matériaux. Compte tenu des limitations du logiciel POLLUTE,
I'approche préconisée se base sur un transfert de cette masse d’oxygéne initialement

présente dans le réservoir.

Voici un exemple pour illustrer le calcul. Sachant que pour une hauteur de résidu
humide de 1,90 cm, n=0,46 et S=16,5% et avec 6,,=0,39, contenant de l'air a
20,9% O, et que le réservoir au-dessus du matériau a une hauteur H est de 8,98 cm,
la concentration initiale du réservoir  sera ajustée a 22,5%
(=(8,98*20,9%+0,39*1,90 cm*20,9%)/8,98 cm). Cette valeur [O;], est introduite
comme concentration initiale dans le réservoir. || est nécessaire de considérer
I'oxygéne initialement présent dans le matériau jusqu’a une saturation d'environ 80%.
Les valeurs de D, sont alors suffisammént grandes pour que la concentration O, dans
les pores des résidus atteigne rapidement 20,9% au moment du remplissage, avant le
temps officiel du début de I'essai a t=0. Au moment de l'interprétation par simulation
numeérique, la concentration de 20,9% O, est ainsi atteinte en quelques secondes
aprés le début de I'essai. Au-dela de cette saturation (~80%), le coefficient de diffusion
effectif devient trop faible pour permettre la diffusion durant le remplissage. L'oxygéne

est alors considérer absent dans les matériaux au début de 'essai.

Les figures 4.8 a 4.12 présentent les résultats de chacune des séries d'essais
effectuées avec les différents matériaux. Les tableaux 4.11 a 4.17 présentent les
principales caractéristiques de chacun des essais, les valeurs K, prédites par Collin
(1987) et D, par Aachib et al. (2002, 2004), ainsi que les valeurs K, et D, resultants de
I'ajustement avec le logiciel POLLUTE. Avec I'augmentation du degré de saturation on
remarque en général que le coefficient de diffusion D, tend a diminuer mais que le

coefficient du taux de réaction K, peut augmenter (a faible S,).
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Les séries des figures 4.8 et 4.9 portent sur les matériaux de Bulyanhulu. La série S-1
(figure 4.8) est composée de 10 essais d’'une durée de 7 a 21 jours. On voit que la
consommation d'oxygene est minimale pour les essais a S~=3% et 7%. Elle est
également faible pour les essais a S=95% et 100%. La consommation d’oxygéne est

la plus rapide pour I'essai a S,=66%.

25
20 -
X 15
: - -
o
= 10 -
5
n . N — . T e e,
0 . . . et - . ! . . L . . L L . i
0 5 10 15 20
Temps (jours)
| % Exp.Se=3% - - POLLUTE,Sr=3%  « Exp.Sr=7% = = ~POLLUTE,Sr=7% |
Exp., Sr=9% POLLUTE, Sr=8% - Exp., S5r=15% - = -POLLUTE, Sr=15% |
s  Exp,Sr=21% - = =POLLUTE, 8r=21% «  Exp., Sr=48% POLLUTE, Sr=48% |
Exp., Sr=66% - — POLLUTE, Sr=66% =  Exp., Sr=85% - - POLLUTE, Sr=85% \
w Exp., Sr=95% POLLUTESr=95% - Exp.V,VSr=1OO% « = -POLLUTE, Sr=100% ‘
Figure 4.8 Comparaison entre les mesures expérimentales des concentrations

d’'oxygene durant les essais de consommation et les concentrations
obtenues du modéle numérique POLLUTE avec les parameétres

ajustés; Série S-1 pour les résidus de Bulyanhulu.

La série S-2 (figure 4.9) est composée de 10 essais d’'une durée de 7 a 30 jours. La
consommation d’oxygéne est minimale pour les essais a S,=100% et 1%, suivie des
essais a S=97% et 7%. La consommation d’'oxygéne est la plus rapide pour I'essai a
82% de saturation. Le tableau 4.12 présente les principales caractéristiques de
chacun des essais de cette série ainsi que les valeurs K, et D. résultants de
I'ajustement aux donneées avec le logiciel POLLUTE. On retrouve ici les mémes

tendances que pour la série précédente : avec I'augmentation du degré de saturation
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S, les valeurs ajustées du coefficient de diffusion D, tend a diminuer et celle du

coefficient du taux de réaction K, tend a augmenter.

Tableau 4.12 Caractéristiques des dix essais de la série S-1 (résidus de Bulyanhulu).

Essai S; Epaisseur de Pd n Oeq [O2l0 De Kr De K,
(%) I’échantillon (kglms) (-} () (%) prédit prédit ajusté ajusté
(cm) (m%jr)y  (Alir) (m¥jr)  (1Ujr)

1 2,5 2,17 1572 0,46 0,45 23,2 050 24 0,50 0,0043
2 6,9 2,09 1629 044 041 229 040 2,5 0,41 0,033
3 8,7 2,37 1438 0,551 0,47 23,7 045 22 0,50 0,68
4 14,5 2,48 1375 053 046 222 039 2,1 0,39 0,54
5 213 2,45 1391 052 041 230 029 21 033 0,53
6 4872 2,14 1595 0,45 024 226 010 24 0,065 1,1
7 65,9 1,93 1766 0,40 0,14 216 0016 28 0,016 2,7
8 85,1 1,77 1929 0,34 0,03 209 93E4 30 90E4 1.8
9 94,8 1,80 1901 0,34 0,06 209 455 30 15E5 1,0
10 100,0 1,76 1939 0,34 0,01 209 156 30 15E-6 4.8

Les figures 4.10 et 4.11 montrent les essais effectués sur les matériaux de Louvicourt
non stérilisés et steérilisés respectivement. La série S-3 (figure 4.10) est composée de
10 essais d’'une durée de 1 a 7 jours. La consommation d’oxygéne est minimale pour
les essais a S,=89% et 95%, suivie des essais & S~=86% et 84%. La consommation
d'oxygene est la plus rapide pour l'essai a S=57% de saturation. Le tableau 4.14
présente les principales caractéristiques de chacun des essais de cette série ainsi que
les valeurs K, et D, résultants de I'ajustement des données avec le logiciel POLLUTE.
On retrouve les mémes tendances que pour les séries précédentes: avec
'augmentation du degré de saturation S,, le coefficient de diffusion D, tend a diminuer.
Ici toutefois, il semble que le coefficient du taux de réaction K, diminue a partir de
84%.
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Figure 4.9 Comparaison entre les mesures expérimentales des concentrations

d'oxygéne durant les essais de consommation et les concentrations
obtenues du model numérique POLLUTE avec les parametres

ajustés ; Série S-2 des résidus de Bulyanhulu.

Tableau 4.13 Caractéristiques des dix essais de la série S-2 (résidus de Bulyanhulu).

Essai Sr Epaisseur de Pd n 6eq [O:2lo De K De K,
‘ (%) I’échantilion (kg/ms) (-) (=) (%) prédit prédit ajusté ajusté
(cm) (m*jr) () (mPjr)  (1jr)
1 0,92 1.8 1609 0,45 045 228 0,51 2,5 0,51 0,2
2 7,46 1,9 1548 047 044 228 0,43 2.4 0,43 0,8
3 16,5 1,9 1579 046 039 225 0,30 24 0,30 1.3
4 18,3 21 1400 0,52 043 230 0,32 2,2 0,33 0.9
5 34,0 1,9 1606 0,45 0,30 2241 0,14 25 0,14 1,2
6 35,3 21 1458 05 0,33 226 0,15 23 0,15 1,2
7 57,4 1.8 1668 043 0,19 215 0,033 26 0,033 1.8
8 82,0 1,6 1876 0,36 0,07 209 00020 29 41E3 35
9 97,7 1,5 1956 0,33 0,02 209 47E-6 30 476 30
10 100 1,6 1913 0,35 0,01 210 16E-6 3,0 1,6E-6 7.9




s

30 PR

[02] (%)

B
LIS
»
o

Temps (jours)

99

Figure 4.10
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expérimentales des concentrations

d’'oxygene durant les essais de consommation et les concentrations

obtenues du modéle numérique POLLUTE avec les paramétres

ajustés; Série S-3 pour les résidus de Louvicourt (non stérilisés).

Les matériaux utilisés pour la série S-4 ont initialement été séchés sous atmosphére

d’azote avant d'étre stérilisés aux rayons gamma.
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Tableau 4.14 Caractéristiqgues des 10 essais de la série S-3 (résidus de Louvicourt

non stérilisés).

Essai S, Epaisseurde Pd n 0eq [O:2)0 De K, De K,
(%) Péchantillon (kg/m®) () () (%) prédit prédit ajusté ajusté
(cm) M%) (1jr) (M) (1r)

1 0,76 2.6 1478 0,58 0,57 308 0,70 9,0 0,70 0,50
2 7.6 2,5 1613 0,57 0,53 30,1 0,54 9,2 0,54 7.1
3 186 2,6 1486 - 0,58 0,47 294 0,36 9.0 036 128
4 30,7 2,5 1624 0,57 0,40 27,7 0,21 9,3 0,21 10,8
5 571 22 1762 0,50 0,22 239 0,040 10,7 0,040 169
6 70,5 1,9 1988 0,43 0,14 21,7 0,011 12,1 0,015 104
7 843 1,8 2071 041 0,07 208 0,0015 126 15E-3 0,47
8 862 2,0 1947 044 0,07 20,8 00011 11,9 41E-4 0,35
9 895 1,9 2052 041 005 209 46E4 125 4,7E-4 0,37
10 956 1,8 2083 041 0,03 21,1 33E5 12,7 39E-5 1,1

La série S-4 (figure 4.11) est composée de 9 essais d'une durée de 1 a 10 jours. La
consommation d’oxygene est minimale pour les essais a S,=100% et 99%, suivit des
essais a S=2% et 87%. La consommation d’'oxygéne est la plus rapide pour I'essai a
S=29% et 45%. Le tableau 4.15 présente les principales caractéristiques de chacun
des essais de cette série ainsi que les valeurs K, et D, résultantes de I'ajustement des
données vavec le logiciel POLLUTE. On retrouve les mémes tendances que les séries
d’essai sur les residus de Bulyanhulu : avec 'augmentation du degré de saturation S,
le coefficient de diffusion D, tend a diminuer et le coefficient du taux de réaction K,

tend a augmenter. Ici toutefois, on n'observe pas une baisse de K, a haute saturation.
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Figure 4.11 Comparaison entre les mesures expérimentales des concentrations

d’'oxygene durant les essais de consommation et les concentrations

obtenues du modéle numérique POLLUTE avec les paramétres

ajustés; Série S-4 pour les résidus de Louvicourt stérilisés aux rayons

gamma.

Tableau 4.15 Caracteristiques des dix essais de la série S-4 (Louvicourt stérilisés aux

rayons gamma).

Essai S Epaisseurde Pa n B [O2o D. K De K,
(%) I'échantillon (kglm3) (-} () (%) prédit prédit ajusté ajusté

(cm) (m*ir) (i) (m%jr)  (1jr)

1 16 2.3 1649 0,53 0,52 28,7 0,61 10 0,61 0,58
2 9.4 2.3 1628 0,54 0,49 283 0,47 10 0,47 3,08
3 17.1 2.5 1516 0,57 0,47 291 0,38 9,2 0,38 6,92
4 28,5 25 1504 0,57 0,41 282 0,24 9,2 0,24 9,81
5 446 2,3 1669 0,52 0,30 253 0,095 10 0,10 8,07
6 53,9 23 1642 0,53 0,25 24,7 0,054 10 0,063 11,20
7 87,3 1,9 1961 0,44 0,07 20,9 8,5E-4 12 8,2E-4 11,95
8 98,7 1,9 2008 0,43 0,02 209 28E-6 12 2,7E-6 17,44
9 100,0 1,8 2068 041 0,01 209 19E6 13 1,9E-6 29,21
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La figure 4.12 montre les essais de la série sur les matériaux de Manitou. Cette série
S-5 est composée de 9 essais d'une duree de 4 a 27 jours. La consommation
d'oxygéne est minimale pour les essais a S=3% et 26%, suivie de I'essai a S=11%.
La consommation d'oxygéne est la plus rapide pour I'essai a $=64% de saturation. Le
tableau 4.16 présente les principales caractéristiques de chacun des essais de cette
série ainsi que les valeurs K, et D, résultants de l'ajustement des données avec le
logiciel POLLUTE. On retrouve certaines tendances similaires a celles des séries
précédentes : avec 'augmentation du degré de saturation S,, le coefficient de diffusion
D, tend a diminuer et le coefficient du taux de réaction K, tend a augmenter (mais

cette tendance n’est pas bien définie).
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Figure 4.12 Comparaison entre les mesures expérimentales des concentrations

d'oxygéne durant les essais de consommation et les concentrations
obtenues du modele numérique POLLUTE avec les parameétres

ajustés; Série S-5 pour les résidus (non oxydés) de Manitou.
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Tableau 4.16 Caractéristiques des essais de la série S-5 (résidus non oxydés de

Manitou).

Essai S, Epaisseurde Pd n 0eq [O2]o De K De K,
(%) I'échantilion (kgim®) () () (%) prédit prédit ajusté ajusté

(cm) (m7jry (1) (%) (1jr)
1 2.7 2.9 1331 0,54 0,53 32,8 0,60 0,26 0,59 0,058
2 10,5 2,4 1588 0,44 040 274 0,36 0,31 0,36 0,076
3 16,8 2,6 1504 0,47 0,39 28,0 0,31 0,29 0,31 0,094
4 26,1 2,6 1472 0,49 0,36 27,7 0,22 0,29 0,22 0,057
5 37,2 2,5 1527 0,47 0,30 26,1 0,12 0,30 0,12 0,094
6 46,3 2,5 1539 0,46 025 249 0,074 0,30 0,075 0,16
7 54 4 2.4 1580 0,45 0,21 244 0,043 0,31 0,043 0,37
8 63,6 2,3 1664 042 0,16 19,0 0,020 0,32 0,020 0,13
9 74,4 2,3 1641 0,43 0,12 22,7 0,0070 0,32 0,0068 0,056
10 825 2,3 1662 0,42 0,08 20,9 0,0022 0,32 0,0022 0,26

Les figures 4.13 et 4.14 présentent les résultats des essais individuels avec les
matériaux de Bulyanhulu et de Louvicourt. Les six essais sur les résidus de
Bulyanhulu (EIB) ont une durée variant de 3 a 13 jours, pour des degrés de saturation
S, variant de 12% a 100%. Les épaisseurs de matériau vont de 1,4 a 3,7 cm avec des
porosités de 0,31 a 0,58 (tableau 4.17). Les dimensions des réservoirs sources
varient. Les essais a fortes saturation (99,6% et 100%) montrent les décroissances les

plus lentes (voir figure 4.13). Les valeurs K, varient de 0,91 a 12,75/jr.
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Figure 4.13 Comparaison entre les mesures expérimentales des concentrations
d’oxygene durant les essais de consommation et les concentrations
obtenues du modele numérique POLLUTE avec les paramétres
ajustés ; Essais individuels EIB pour les résidus de Bulyanhulu.
Le tableau 4.18 présente les résultats des essais individuels avec les matériaux de

Louvicourt (EIL). Ces 13 essais ont des degrés de saturation variant de 22 2 92%. Les

épaisseurs

de matériau vont de 1,2 a 3,2 cm avec des porosités de 0,29 a 0,51. Les

valeurs K, varient de 1,10 a 13,16/jr. On remarque que les deux essais a S=84%

donnent des valeurs K, nettement inférieures aux autres essais. Cette tendance est

similaire a celle de la série S-3 faite sur les matériaux non stérilisés.



Tableau 4.17 Caractéristiques des essais individuels EIB (résidus de Bulyanhulu).

Essai S, Epaisseurde

Pd

n Beq [

O:]o

De

K De

K,

(%) I'échantilion (kg/m3)) (-) () (%) prédit prédit ajusté ajusté
(cm) (m?jr)  (1jr) (m*jr) (1)

a 12,0 3.8 1258 0,57 0,50 264 046 2,0 0,46 1,91
b 16,6 2.1 1226 0,58 0,49 22,8 040 1,9 0,40 1,03
c 47,9 2,6 1711 0,41 0,22 20,5 0,060 27 0,060 352
d 92,4 1,5 1708 0,42 0,04 203 17B-4 26 19E-3 091
e 99,5 1,4 1788 0,39 0,01 208 186 28 18E-6 12,69
f 100,0 2,5 1942 0,34 0,01 208 15E6 30 15E-6 12,75

Tableau 4.18 Caractéristiques des essais individuels EIL (résidus de Louvicourt).

Essai S, Epaisseurde Pd n B De K De K
(%) Péchantillon (kg/im?) () (-) prédit prédit ajusté ajusté
(cm) (m*ir)  (Mjr) (m?fr)  (1jr)

a 221 1.7 1918 045 0,36 0,24 12 0,17 13
b 300 2.4 1731 0,51 0,36 020 10 0,21 2.7
c 399 2,8 2004 043 026 010 12 010 62
d 430 1,9 2256 0,36 0,21 0070 14 0063 20
e 532 1,2 2141 0,39 0,19 0037 13 0047 13
f 618 15 2165 0,38 015 0021 13 0019 69
g 63,1 2,3 2067 042 0,16 0,018 12 0,022 48
h 632 2.3 2055 041 0,16 0021 12 0,022 11
I 720 32 2146 042 0,13 00091 12 82E-3 1M
J 726 16 2505 0,29 0,08 00057 15 82E-3 13
K 856 26 2200 0,38 0,06 74E-4 13 11E-3 11
o919 1,8 2024 0,39 0,04 2,0E-4 13 12E4 16
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Le tableau 4.19 présente les résultats des essais individuels avec les matériaux de

Louvicourt (EI2RL) avec les cellules

a deux réservoirs tirés de Gariepy (2004),

Lecointre (2005) et Gosselin (2005). Ces sept essais ont des degrés de saturation

variant de 40 a 100%. Les épaisseurs de matériau vont de 1,3 4 3,4 cm avec des

porosités de 0,30 a 0,44. Les valeurs K; varient de 0,68 a 30/jr. On remarque que les

deux essais a degré de saturation important donnent des valeurs K, inférieures aux
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autres essais. Cette tendance est similaire a celle de la série S-3 et des essais EIL

faits sur les matériaux non stérilisés.

Tableau 4.19 Caractéristiques des essais individuels de diffusion et consommation

EI2RL (résidus de Louvicourt).

Essai S, Epaisseur de Pd n Beq De Ky De K,
(%) échantitlon (kg/m®) () (-) prédit prédit ajusté ajusté
(cm) (m¥jr) (1) (i (1)
a 40,4 1,8 2317 0,34 0,21 0,069 14 0,11 30
b 46,3 22 1971 044 024 0,068 12 0,059 15
c 46,9 2.1 2282 0,35 0,19 0,049 14 0,073 28
d 60,4 2,0 2048 042 0,17 0,026 12 0,094 8,2
e 72,5 1,7 2650 0,36 0,11 0,0058 14 0,012 19
f 85,8 1,5 2263 040 0,067 7,6E-4 13 18E-4 0,68
g 100,0 1.8 2487 0,30 0,009 24E-6 15 29E-4 1,8

Le tableau 4.20 présente les résultats de la série d’essais avec les matériaux de

Louvicourt (S-6) avec la cellule a deux réservoirs. Ces six essais ont des degrés de

saturation variant de 0,91 a 100%. Les épaisseurs de matériau s'étalent de 1,3 a 3,4

cm avec des porosités de 0,42 a 0,59. Les valeurs K; varient de 0,49 a 9,6/jr. On

remarque que les deux essais a degré de saturation important, S=86% et 100%,

donnent des valeurs K, inférieures aux autres essais. Cette tendance est similaire a

celle de la série S-3 et les essais ElL et EI2RL faits sur les matériaux non stérilisés.
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Tableau 4.20 Caractéristiques des essais de diffusion et consommation (S-6)

(résidus de Louvicourt).

Essai Sy Epaisseur de o n Oeq De K De K
‘ (%) I’échnatillon (kglms) (=) (-) prédit prédit ajusté ajusté
(cm) (m%jr) ey (m%ir) (1)

a 0,91 1.3 1697 0,51 0,51 0,60 10 0,60 0,49
b 15,8 1.5 1438 0,59 0,50 0,42 9 0,42 53
c 29,1 1.8 1461 0,58 042 0,24 9 0,24 8,9
d 52,9 2,5 15681 0,55 0,27 0,060 10 0,060 9,6
e 86,3 2,0 1840 0,48 0,077 0,0012 1 0,0021 2,9
f 100,0 3.4 2050 0,42 0,012 2,0E-6 12 0,012 0,53

4.4 Essais en colonne

Les essais en colonnes réalisés avec des résidus miniers ont été menés dans les
laboratoires de la chaire a 'EPM de juillet a septembre 2006. Cette partie du projet
vise a évaluer l'influence des caractéristiques hydrogéochimiques de résidus miniers
sulfureux sur la diffusion et la consommation de l'oxygéne. Les objectifs ont été

mentionnés ont chapitre 1 et 3. La procédure des essais a été décrite a la section 3.3.

4.4.1 Résultats

Trois essais en colonne ont été réalisés dans le cadre de cette étude. Une colonne
contenait les résidus de Manitou (non oxydés), une contenait ceux de Louvicourt et
une portait sur ceux de Bulyanhulu. Les résidus n'ont pas été stérilisés. Les
caractéristiques de chacune des colonnes sont présentées au tableau 4.21 (Annexe
C). Les densités séches des matériaux pg, les porosités n et les degrés de saturation

S, correspondent aux valeurs moyennes obtenues lors du démontage.
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Tableau 4.21 Caractéristiques des matériaux en place dans les colonnes.

Caractéristiques Manitou Bulyanhuiu Louvicourt

Diameétre colonne (cm) 15,1 10 10
Hauteur de résidus (cm) 163 41 41
Masse total de résidus humides (kg) 56,965 6,228 8,332
Volume total (cm®) 29248 3228 3192
Volume des pores (cm3) 11512 1368 1105
P4 Moyen (kg/ma) 1480 1690 2310
n moyen 0,39 0,42 0,35
Sr moyen (%) 53 57 86
Nombre de senseurs d'O; 6 7 6
Nombre de sondes RDT 8 1

La figure 4.14 présente les valeurs de concentration d’oxygéne mesurées dans la
colonne aux profondeurs déterminée a partir du sommet des matériaux de Manitou:
0 cm (réservoir), 2 cm, 12 cm, 30 cm, 56 cm, 82 cm et 146 cm. Les mesures ont été
corrigées en se basant sur le senseur 10 qui a servi de témoin a l'air libre. Cette
correction est proportionnelle aux concentrations mesurées. Par exemple, si le
senseur mesure 21,9%, alors toutes les mesures des autres senseurs a ce moment
sont corrigés par un facteur multiplicatif égale a (1+(20,9-21,9)/20,9). Elle apporte
cependant peu de variabilité par rapport aux mesures originales (présentées en
Annexe C1). La fréquence de la prise de donnée est une fois aux 15 minutes, sauf au
tout début des périodes transitoires durant lesquelles une lecture est prise a chaque

minute.

Avant le début de I'essai, les gaz contenus dans la colonne sont remplacés par de
l'azote en appliquant une faible succion a la base. On laisse ensuite I'oxygéne
pénétrer dans la colonne jusqu’'a atteindre un régime stationnaire. Cet état stationnaire
de concentration d'oxygene est atteint aprés un temps différent depuis le début de
I'essai selon la profondeur considérée. Par exemple, a 2 cm sous la surface, I'équilibre

est atteint (a 19,3%0,) en 20 heures environ tandis qu'a 82 cm, il faut environ 80
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heures (pour une concentration de 0,9%0,). La concentration d’'oxygéne mesurée a

146 cm est nulle pendant tout I'essai.

Aprés 140 heures, un polystryréne de 710 cm® de volume a été ajouté dans le
réservoir et le couvercle étanche a été remis au-dessus de la colonne. Ce
styromousse inerte permet de réduire la masse totale d’'oxygéne contenue dans le
réservoir, ce qui permet d’accélérer la décroissance de la quantité d’oxygéne (il y en a
moins qui doit étre consommé). La période de décroissance (réservoir fermé) s’est
échelonnée de 140 a 313 heures. A la fin de 'essai, des concentrations nulles ont été
mesurées partout dans la colonne, sauf a 0 et 2 cm ol on a observé 0,6 et 0,3%0;

(car I'essai a été arrété avant la consommation totale de 'oxygéne dans la colonne).

La colonne a été demontée immeédiatement aprés la fin de I'essai. Lors de cette étape,
tous les matériaux ont été prélevés par couches afin de déterminer leur densité
(porosité) et leurs teneurs en eau massique et volumique, ce qui permet de connaitre

la répartition du degré de saturation dans la colonne.
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Figure 4.14 Mesure des concentrations d’oxygene corrigées (selon le senseur

témoins) dans la colonne de matériaux de Manitou.
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Les mesures des teneurs en eau volumiques avec les sondes RDT montrent qu'il n'y
pas eu de variation significative au cours de I'essai pour une profondeur donnée
(figure 4.15). il existe cependant une variabilité des mesures a différentes
profondeurs. En effet, les valeurs mesurées par les sondes RDT donnent des teneurs
en eau généralement entre 0,19 a 0,29, les teneurs en eau mesurées au démontage
se situes entre 0,19 et 0,24 (figure 4.16). On peut expliquer cette différence entre les
valeurs de teneur en eau volumique des sondes RDT et les valeurs déduites de w et n
par la calibration de l'appareil. L’étalonnage s’'est faite sur une seule sonde avant
I'essai a partir de six échantillons, sur une plage de S, =2% a 90%. La calibration de

chacune des sondes individuelles aurait pu augmenter la précision des mesures.

A la figure 4.16, on remarque que la porosité mesurée lors du démantélement varie de
0,35 a 0,42. Ces valeurs sont un peu moins variables que celles mesurés lors du
montage de la colonne, avec une porosité variant de 0,34 a 0,43. Dans ce cas,
'épaisseur moyenne des 24 couches au montage est de 7 cm. L'épaisseur moyenne
de 18 cm des neuf échantillons qui est plus importante lors du démontage tend a
uniformiser les valeurs de la porosité. Dans les deux cas, les porosités minimales sont
observées au sommet des résidus. Ceci s’explique par un degré, non volontaire, de
compaction manuelle plus élevé des matériaux dans la partie supérieure lors de la
mise en place des matériaux dans la colonne. Les teneurs en eau volumique et les
degrés de saturation lors du montage sont plus élevés. Cette baisse de S, est due a
I'eau drainée a I'extérieure de la colonne, lors du remplacement des gaz par de I'azote

au moment de la préparation de la colonne (avant le début de I'essai).

Les teneurs en eau volumiques (0,19 a 0,24) déterminées au démontage peuvent étre
reliées aux CRE des résidus de Manitou. En supposant que les résidus dans la
colonne se trouvent dans un état d’équilibre hydrostatique, on peut déterminer une
plage de charge de succion (m d'eau) (tirée de la CRE) par la correspondance des
teneurs en eau volumiques mesurées. Pour des teneurs en eau volumique variant de
0,19 a 0,24, la charge de succion correspondante varie au minimum (CRE de I'essai

1) de 2,0 m a 3,1 m et au maximum (CRE de 'essai 3) de 6,0 a 9,0 m d’eau. Compte



tenu qu’il y a une distance d’environ 130 cm entre les positions des valeurs de teneurs
en eau mesurées dans la colonne, il est plausible de croire que la CRE de I'essai 1
soit plus appropriée a notre cas, puisque la différence de charge de succion

correspondante varie de 1,1 m d'eau (=3,1m — 2,0m).

Bien que la partie superieure de la colonne soit un peu plus dense, on peut considérer
que la colonne est relativement homogéne quant a son état hydrique (degré de

saturation) et sa structure (porosité) a la fin de l'essai.
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Figure 4.15 Mesure des teneurs en eau volumique des 8 sondes RDT, au cours

de I'essai en colonne sur les résidus de Manitou.
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Figure 4.16 Profil des valeurs de la porosité, des teneurs eau volumique (déduites
des teneurs en eau massiques) et du degré de saturation dans les

résidus Manitou lors du montage et au démontage de la colonne.
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La figure 4.17 présente les valeurs de concentration d’oxygéne mesurées dans la
colonne de résidus de Bulyanhulu aux profondeurs suivantes: 0 cm (réservoir), 1,3
cm, 11,3 cm, 18,3 cm, 26,3 cm et 36,3 cm. Les mesures ont aussi été corrigées en se
basant sur le senseur 10 qui a servit de témoin a I'air libre. La prise des mesures se
fait aux 15 minutes, sauf au début des périodes transitoires qui est & chaque minute.
L’état stationnaire de la concentration de 'oxygéne est plus long a atteindre pour les
senseurs positionnés en profondeur que ceux dans la partie supérieure. Les
concentrations a I'équilibre (stationnaire dans le temps) pour tous les senseurs sont
atteintes en 40 heures (ou moins). L'oxygéne a pénétre sur toute la longueur de la

colonne avec une concentration non nulle au bas.

Aprés 50 heures, le couvercle étanche a été placé au-dessus de la colonne. La
période de décroissance, a durée 13 heures jusqu’au moment ou tous les senseurs
ont mesuré une concentration nulle en oxygéne. La colonne a été démontée par

couche aprés I'essai afin de déterminer la répartition d'eau dans la colonne.

Les mesures des teneurs en eau volumiques obtenues avec la sonde RDT située a 2
cm sous la surface des matériaux montrent qu'il n'y pas eu de variation significative au
cours de I'essai (figure 4.18). La valeur moyenne de 6 est de 0,27 au cours de I'essai
(selon RDT). On remarque toutefois qu'il existe une imprécision puisqu’'au démontage
de la colonne, on a observé une teneur en eau volumique de 0,24 a I'endroit ou se
situait la sonde, comparativement a 0,27 obtenu a la derniere mesure avec la sonde
RDT. Cet écart est considérer comme normal compte tenu qu'il s'agit de deux
méthodes de mesure indépendante, influencées par plusieurs parametres autres que

ceux mesurés (comme la concentration d’ions en solution et la teneur en sulfure).
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Figure 4.17 Mesure des concentrations en oxygéne {(corrigées) dans la colonne
de résidus de Bulyanhulu.
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Figure 4.18 Mesure des teneurs en eau de la sonde RDT située a 2cm sous la
surface, au cours de I'essai en colonne sur les résidus de Bulyanhulu.
La colonne a été montée en 16 couches d’'épaisseur moyenne de 2,5 cm et démontée
s

en huit couches d’'épaisseur moyenne de 5 cm. A partir de la figure 4.19, on déduit
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qu’il y a eu certains changements au niveau de la porosité et de la teneur en eau (ou
degré de saturation) entre le montage et le démontage a la fin de 'essai. L'ensemble
des valeurs de porosités varient de 0,39 a 0,47, les teneurs en eau volumique de 0,23
a 0,29 et les degrés de saturation de 45 a 74%. Les teneurs en eau volumique et les
degrés de saturation lors du montage sont plus élevés, comme pour la colonne de
résidus de Manitou. Bien qu'il existe une certaine variabilité entré les mesures, on ne
décéle aucune tendance relative au profil vertical. On peut donc déduire que le profil
hydrique (degré de saturation) et structural (porosité) est relativement stable au cours

de 'essai.

La teneur en eau volumique moyenne de 0,24 déterminée au démontage peut étre
reliée a la CRE des résidus de Bulyanhulu. En supposant que les résidus dans la
colonne se trouvent dans un état d’équilibre hydrostatique, la charge de succion (m
d'eau) (tirée de la CRE) correspondant aux teneurs en eau volumiques mesurées en

colonne est de 29 m d’eau (une valeur qui semble élevée).
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Figure 4.19 Profil des valeurs de la porosité, des teneurs eau volumique (déduites
des teneurs en eau massiques) et du degré de saturation dans les

résidus Bulyanhulu lors du montage et au démontage de la colonne.

La figure 4.20 présente les valeurs de concentration d’oxygéne mesurées dans la

colonne de résidus de Louvicourt aux profondeurs: 0 cm (réservoir), 1,2 cm, 5,2 cm,

9.2 cm, 17,2, 26,2 cm et 39,2 cm. Les mesures ont aussi été corrigées en se basant

sur le senseur 8 qui a servi de témoin a I'air libre. La prise des mesures est faite aux
100 minutes, sauf au début des périodes transitoires qui est aux dix minutes.

L'oxygéne qui pénetre dans la colonne n'atteint pas un régime stationnaire a
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proprement dit. En effet, les concentrations mesurées au senseur 6 a 1,2 cm atteint un
équilibre relatif (plateau horizontal) a 40 heures a 4,1%0,. Cependant par la suite,
'oxygene continuer a pénétrer dans la colonne. L'oxygene atteint alors le senseur 5 a
5,2 cm. Avant de mettre en place le couvercle étanche, les valeurs mesurées étaient
de 5,2%0, a 1,2 cm, 1,4%0, a 5,2 cm. Les concentrations mesurées étaient nulles a

partir de 9,2 cm aux autres positions dans la colonne.

Apres 193 heures, le couvercle étanche a été mis au-dessus de la colonne. La période
de décroissance a durée 40 heures jusqu’au moment ol tous les senseurs ont mesuré
une concentration nulle en oxygéne. La colonne a été démontée par couches aprés

cet essai afin de déterminer la répartition de I'eau dans la colonne.
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Figure 4.20 Mesure des concentrations en oxygéne (corrigées) dans la colonne

de matériaux de Louvicourt.

Cette colonne n’a pas été instrumentée avec des sondes RDT. Ce choix est basé sur
'expérience de Ouangrawa (communication personnelle) qui a observé que les
sondes RDT étaient instables dans les matériaux de Louvicourt (trés sulfureux). La

colonne a été montée en six couches d'épaisseur moyenne de 7 cm et démontée en
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huit couches d'épaisseur moyenne de 5 cm. Lors du démantelement on constate que
la couche supérieure de 1 cm est fortement désaturée par rapport au reste de la
colonne (figure 4.21). Le degré de saturation (évalué selon la masse de la colonne et
celle de 'eau retirée), lors de la purge de la colonne avec de I'azote, indique que le
degré de saturation moyen était de 87%. Les valeurs obtenues au demontage
montrent qu'elles sont demeurées prés de cette valeur moyenne, a 'exception de la
couche située au sommet. Il semble que l'évaporation ait diminué le degré de
saturation dans cette couche. La valeur de porosite mesurée est de 0,39 dans cette

couche, comparativement a 0,34 dans les autres couches.

La teneur en eau volumique moyenne de 0,295 déterminée au démontage peut étre
reliége a la CRE des résidus de Louvicourt. En supposant que les résidus dans la
colonne se trouvent dans un état d'équilibre hydrostatique, la charge de succion (m
d'eau) (tirée de la CRE) correspondante aux teneurs en eau volumiques mesurées

dans la colonne serait de 55 m d’eau.

La pénétration de l'oxygéne dans cette colonne est relativement faible
comparativement aux deux autres colonnes. On explique ce phénoméne par un degre
de saturation moyen plus élevé et par une porosité plus faible. L'état stationnaire n'a
jamais été atteint. Ce changement des conditions hydriques da a I'évaporation pourrait
influencer les paramétres déterminant la diffusion. Ces parameétres se retrouvent donc
dans un état transitoire. L'essai de consommation a la fin de I'essai a pu quand méme

avoir lieu avec succes.
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Figure 4.21 Profil des valeurs de la porosité, des teneurs eau volumique (déduites

des teneurs en eau massiques) et du degré de saturation dans les

résidus Louvicourt lors du montage et au démontage de la colonne.

4.5 Remarques finales

Ce chapitre vise a présenter 'ensemble des résultats obtenus sur le terrain comme au
laboratoire, au cours de ce projet. Dans le cas du parc a résidus miniers Manitou,
générateur de DMA, trois tranchées de 1,5 a 1,8 métres de profondeurs ont permis
d'observer les structures a plus petite échelle. Il existe une hétérogénéité
(stratification) verticale physique et chimique associée a des conditions d'altération
variables. Les matériaux sont généralement plus oxydés en surface (jusqu'a environ
1,2 meétres aux endroits creusés) et relativement intacte plus en profondeur, mais avec
certaines zones sub-horizontales également oxydées. Les résidus sont composés de
matériaux de grosseur assez homogéne (de la taille de sable silteux). Les porosités
mesurées sont d’environ 0,50 (-) en moyenne, variant de 0,41 a 0,57 (-). Tous les
matériaux étudiés se trouvent dans des conditions non saturées avec des teneurs en
eau qui sont relativement semblables d’'un échantillon & l'autre a I'exception des
couches a granulométrie plus fines dans la tranchée T-1 qui tendent a retenir

d’avantage I'eau. Ce type de structure peut étre présent ailleurs & diverses échelles.

Lors des travaux de terrain au site Manitou, il a été possible de réaliser une série
d’essais de consommation d’oxygéne. Trois essais ont été faits a la surface des
résidus et quatre autres ont eu lieu au fond de trois tranchées. Ces essais permettront

d’estimer les flux d’'oxygéne pénétrant dans les matériaux reactifs contenant de la
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pyrite. Les essais en surface montrent une décroissance plus faible de la

concentration d’oxygéne que ceux faits en fond de tranchée.

Des échantillons ont été rapportés a 'EPM pour réaliser une caractérisation au
laboratoire. Il s’agit de chaudiéres contenant des résidus pris en fond de tranchées qui
forment un échantillon composite et d'un autre échantillon composite de résidus de
surface, tous homogénéisés sur place. Ces échantillons n'ont pas été collectés avec
I'objectif de caractériser le parc en entier (ce qui a déja été fait par d’'autre; e.g. Tassé
et Germain, 1999, 2003; Equipe PMC-Il, 1993), mais visaient plutét I'étude des

propriétés d'un type de résidus en particulier.

Les matériaux étudiés au laboratoire proviennent de trois sources: Manitou,
Bulyanhulu et Louvicourt. Il s’agit de résidus miniers potentiellement géneérateurs
d’'acide. Les matériaux de Bulyanhulu (silt inorganique) et Louvicourt (silt inorganique)

ont une granulomeétrie plus fine que le sable silteux de Manitou.

L'effet de la granulométrie se reflete sur les valeurs de conductivités hydrauliques
mesurées. Les essais de conductivité hydraulique sur les matériaux de Manitou
donnent la plus forte valeur moyenne de k=1,15E-5 m/s tandis que celle de

Louvicourt est de 3,73E-8 m/s et celle de Bulyanhulu de 1,11E-7 m/s.

Les courbes de rétention d’eau ont été obtenues a l'aide de quatre essais en cellule
TEMPE sur les résidus de Manitou. Les pressions d’entrée d’air observées varient de
0,7a2,1 mdeau.

Les analyses chimiques et minéralogiques montrent que les matériaux étudiés sont
potentiellement générateurs d’acide, sauf les matériaux Manitou oxydés. La pyrite est
le principal minéral sulfureux dans tous les échantilions. Les matériaux de Manitou
(non oxydés) contiennent 7% (M/M) pyrite, Manitou oxydés 0% (M/M) pyrite (non
détecté), Bulyanhulu 12% (M/M) pyrite et Louvicourt 38% (M/M) pyrite.
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Cing séries de 9 a 10 essais de consommation d’'oxygene a un capteur en cellule ont
été menées dans le but de quantifier la reactivité des matériaux. Un certain nombre
d'essai de diffusion et de consommation d'oxygéne a deux réservoirs ont également
été menés. Le degré de saturation semble étre un parameétre clé sur le taux de
consommation d'oxygéne. Sur I'ensemble des essais, on constate en général que
lorsque les matériaux sont tres faiblement saturés ou fortement saturés, la

consommation d’oxygene semble plus faible.

Trois essais en colonnes instrumentées avec des senseurs optiques d’oxygéne sur les
résidus de Manitou (non oxydés), Bulyanhulu et Louvicourt montrent que la vitesse de
pénétration de I'oxygéne par diffusion (et consommation) dépend des caractéristiques
hydriques et chimiques des matériaux. Deux essais sur trois semblent avoir atteint un
régime stationnaire du profil de concentration d’oxygéne. Chaque essai s’est terminé
par un essai de consommation a réservoir fermeé ou la décroissance de concentration

d’'oxygene est suivie dans le temps et selon la profondeur.

L'interprétation des résultats obtenus sur les essais de terrain et au laboratoire sont

présentés au chapitre suivant (chapitre 5).
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CHAPITRE 5
INTERPRETATION ET DISCUSSION DES RESULTATS

Ce chapitre porte sur l'interprétation, I'analyse et la discussion des résultats présentes
au chapitre 4. L'interprétation des résultats de terrain par la méthode numerique a
'aide du logiciel VADOSE/W et par I'approche de Elberling et al. (1994) et par
Elberling et Nicholson (1996) est d’abord présentée. Les résultats sont ensuite
comparés et discutés en tenant compte des informations complémentaires obtenues
par les essais au laboratoire. Dans un second temps, les mesures de conductivité
hydraulique et les courbes de rétention d’eau (CRE) sont analysées et comparees aux
valeurs issues de modeéles de prédiction. Ensuite, la compilation des résultats des
essais en cellule de consommation est utilisée pour évaluer les tendances relatives a
linfluence de I'eau sur la réactivité des matériaux. On propose aussi une modification
au modéle de Collin (1987) pour tenir compte de ces observations. Enfin, les résultats
des essais en colonne servent a étudier linfluence des parameétres
hydrogéochimiques sur la diffusion et la consommation de 'oxygéne a partir d'une

interprétation numérique et analytique.
5.1 Essais sur le terrain

5.1.1 Procédure d’interprétation des essais de terrain

Les sept essais de consommation d’oxygene réalisés sur le terrain ont été interpréteés

selon les deux procédures présentées ci-dessous.

a) Interprétation avec VADOSE/W

La premiére approche d'interprétation fait appel au logiciel numérigue VADOSE/W
présenté au chapitre 2. Cette nouvelle méthode d'interprétation présente des
similitudes avec celle proposée Mbonimpa et al. (2002b) et par Martin et al. (2006a). lI
s'agit d'une interprétation basée sur un modeéle axisymétrique (une dimension). Les
paramétres intrinséques du matériau & l'essai requis pour linterprétation par

modélisation sont la porosité totale n et la teneur en eau volumique 6,. On suppose
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que ces propriétés sont stationnaires au cours de l'essai et uniforme sur tout le profil
vertical (pour la profondeur d'influence). Le coefficient de diffusion effectif D, est
calculé par le logiciel VADOSE/W (a partir de la porosité fournie et la teneur en eau

volumique calculée selon la valeur mesurée de w).

La méthode d’interprétation consiste a modéliser une colonne cylindrique constituée
de matériaux réactifs ayant un diametre de 14,5 cm et une hauteur importante (ici 10
métres) de facon a ce que la profondeur n'influence pas la pénétration de 'oxygéne
par diffusion. La colonne inclus @ son sommet un réservoir d’'une hauteur équivalente

a celle déterminée lors de I'essai sur le terrain (1,5 a 4,0 cm).

La premiere étape de calcul consiste a définir 'état hydrique (non saturé) selon la
CRE appropriée a partir des valeurs obtenues pour la teneur en eau volumique 6, lors
de I'essai de densité en place. Cette valeur de teneur en eau volumique est imposée
sur 'ensemble des résidus. La valeur de teneur en eau a saturation 6; est considérée
égale a la valeur de porosité totale n; elle s’applique ici lorsque la pression d'eau 2 0
(figure 5.1). On utilise la teneur en eau volumique mesurée sur le terrain pour les
pressions d’'eau < 0 (succion). Le volume d'air du réservoir se defini aussi par une
CRE particuliere. Dans ce modéle, on impose une teneur en eau de 1 (-) pour une
pression = 0 et une teneur en eau nulle pour les pressions < 0 (figure 5.1). Tous les
détails peuvent étre trouvés en Annexe C dans les fichiers de modélisation du logiciel
VADOSE/W. Ces caractéristiques sont nécessaires au logiciel VADOSE/W pour le
calcul de la valeur de D, par le modéle discuté au chapitre 2, basé sur celui de
Millington et Shearer (1971) et modifié par Collin (1987) et Aachib et al. (2002, 2004).
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Figure 5.1 Courbes de rétention d'eau particulieres utilisées avec le logiciel
VADOSE/W pour quantifier la teneur en eau volumique 6, (a) dans
les résidus (exemple tiré de I'essai # 1) et (b) dans le réservoir d’'air
(tous les essais); ces courbes servent a interpréter les essais de

consommation d'oxygéne in situ.

La seconde étape consiste a estimer le profil de concentration d’oxygéne a I'équilibre
avant le début de I'essai, selon les valeurs de D, et K,. L. ’oxygéne atmosphérique qui
diffuse est en partie consommé lorsqu’elle pénétre dans les résidus réactifs. Sa
concentration devient alors nulle a une certaine profondeur théorique (Mbonimpa et al.
2003). On obtient ce profil avec des conditions aux frontiéres déterminées. Dans ce
modéle, on impose ici une concentration constante de 20,9% d'oxygene aux nceuds
formant le réservoir au sommet. De plus, tous les nceuds du réservoir montrent une
pression d’eau homogéne < 0 (constante) (voir la CRE fictive de la figure 5.1 b). On
impose aussi une teneur en eau volumique 6,, aux résidus a chaque essai. Dans notre
cas, la valeur -50 kPa est utilisée pour tous les essais; cette valeur fixe permet
d'imposer la teneur en eau volumiqgue 6,, voulue (correspondant a celle mesurée). A
hoter que cette valeur de succion de -50 kPa n’est pas liée a une représentation
physique particuliére du matériau; il s’agit d’'une valeur choisie pour créer les

conditions requises a une interprétation des essais avec le code VADOSE/W.
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Le profil de concentration d'oxygéne a I'équilibre s’obtient par un calcul en régime
transitoire sur une période suffisamment longue (10 jours); on considére alors que le
profil est devenu stationnaire. D’autre part, le modéle de prédiction de Collin (1987)
sert généralement a estimer préalablement t*,, associé a une valeur représentative de
la réactivité du matériau lors de la premiéere étape itérative. Le lien entre le parametre
t*,» et la réactivité K,* des matériaux a eté présenté au chapitre 2 (voir aussi annexe
A1).

La troisieme étape consiste a simuler 'essai lui-méme avec le réservoir fermé. On
observe alors la décroissance de la concentration d'oxygéne dans le temps. La
condition initiale de cette étape correspond au profil de concentration d'oxygéne a
'équilibre (i.e. la fin de la deuxiéme étape). Les conditions hydriques relices a la
charge en succion de -50 kPa demeurent les mémes pour I'ensemble des nceuds. Les
noeuds supérieurs du couvercle du réservoir se voient imposer un flux d'oxygéne nul.
La variation de la concentration d'oxygéne mesurée dans le temps est alors comparée
avec celle calculée par VADOSE/W.

Dans un premier temps lors de l'interprétation, les valeurs (minimale et maximale) de
K, obtenues des essais en cellule de consommation en laboratoire sur les résidus de
Manitou non oxydés (série S-5) (voir chapitre 4) sont utilisées pour modéliser les
essais 1 a 7. Dans un deuxiéme temps, on ajuste les valeurs K, (et au besoin D,), pour
que la simulation soit plus représentative des mesures de concentration d'oxygéne
dans le réservoir. Comme l'ont proposé Mbonimpa et al. (2002b) et Martin et al.
(20064a), ia valeur du paramétre recherché K, est obtenue par itération en répétant les
étapes 2 et 3 jusqu’a l'obtention de la meilleure juxtaposition des deux courbes
(mesures vs calculs). Lors de ce processus itératif, il aurait aussi été possible de faire
varier de fagon plus importante les valeurs de D, mais il a été décidé de ne pas trop
modifier les valeurs prédites (par I'équation 2.24) car l'incertitude sur K, semble plus
élevée. On a donc convenu de garder la valeur de D, proche de la valeur prédite, et
d’ajuster ensuite celle de K, pour reproduire la tendance des mesures de terrain. Le
lecteur peut consulter 'Annexe D4 contenant les fichiers du logiciel VADOSE/W pour

plus de détails.
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Pour les trois cas simulés (a partir des valeurs K, minimale, maximale ou ajustées), on
peut aussi estimer le flux d’'oxygéne a la surface des résidus en régime permanent en
utilisant I'équation 2.47. Les flux estimés a partir des valeurs K, obtenues des essais
en cellules de consommation, ceux déduits des valeurs ajustées et ceux obtenus de la
méthode pseudo-stationnaire proposée par Elberling et al. (1994) et par Elberling et

Nicholson (1996) sont ensuite comparés.

b) Interprétation analytique

La seconde composante de l'interprétation est basée sur une approche proposée par
Elberling et al. (1994) et par Elberling et Nicholson (1996). Elle vise uniquement a
obtenir le flux d’oxygene a la surface en régime permanent (et non a déterminer les
valeurs spécifiques de D, et K,). Cette approche d'interprétation sera appeiée la
méthode Elberling dans la suite du document. Elle se fonde sur la deuxiéme loi de
Fick (équationn 2.20) pour un état stationnaire (avec dC/df=0). On peut alors reecrire
(Nicholson et al., 1989) :

2
0,25 k=0 (5.1)
oz~

Les conditions déterminées sur le terrain servent ici aussi a estimer les conditions aux
frontiéres appliquées a I'équation 5.1, soit C(z)=C, a z=0 et C(z)=0 lorsque z—cc. Le
flux en condition stationnaire a travers la surface s'écrit selon 'équation 2.47. A partir
de I'équation de continuité, le taux d'oxygene consommé dans le réservoir clos est
obtenu par (Elberling et al., 1994; Elberling et Nicholson,1996) :

V% = ACK,D, (5.2)

ou A est l'aire du réservoir et V son volume. Pour des conditions initiales C = C, a t=0,

la solution de I'’équation précédente devient:
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C A
In(—)=~1\K,D, — 5.3
n(=)=~1/K.D, (5:3)

0

La pente du graphique In C/C, en fonction du temps donne la valeur du terme (K, Dg)*®
Avec les valeurs de A et V connues, le flux a la surface se calcule alors en substituant
le terme (K, D.)*° dans I'équation 2.47. Les valeurs individuelles de K, et D, ne sont

donc pas explicitement déterminées par cette approche.

c) Interprétation avec POLLUTE

Une troisieme composante de l'interprétation utilisée ici est basée des solutions aux
lois de Fick obtenués avec le logiciel POLLUTE (Rowe et al. 1994). Elle a éte décrite
par Mbonimpa et al. (2002b) et utilisée Bussiere et al (2002) et par Martin et al.
(2006a) pour interpréter les essais de consommation en surface. Pour les conditions
aux frontiéres, on considére ici la masse initiale d’'oxygéne dans le réservoir du haut et
une concentration nulle d’oxygéne a une profondeur théoriquement infinie (Martin et
al., 2006a). La décroissance de la concentration d’'oxygéene dans le réservoir dépend
du coefficient de diffusion et de la réactivité du matériau. La valeur des paramétres D,
et K, est obtenue de facon itérative, en comparant la variation de la concentration
d’'oxygéne mesurée dans le temps avec celle calculée par POLLUTE. Lorsque les
parameétres D, et K, sont ajustés, il est possible de calculer le flux d'oxygéne vers le
résidus par l'équation 2.47. Cette interprétation n'est toutefois pas totalement
représentative en raison des limitations du logiciel POLLUTE, qui ne permet pas

d'inclure la présence d'oxygéne dans les résidus au début de I'essai.

5.1.2 Résultats de I'interprétation avec VADOSE/W

Les valeurs de K, tirées des essais en cellule de consommation sur les matériaux de
Manitou non oxydés (série S-5), présentées au chapitre 4, sont d’abord utilisées pour
modéliser les essais 1 a 7 avec VADOSE/W. Les degrés de saturation S, mesurés sur
le terrain pour les essais en surface varient de 12,8 a 31,4% et ceux en fond de
tranchée sont de 20,0 a 29,7%. Les valeurs de K, minimale (0,057/jr) et maximale

(0,093/jr) tirées des essais de consommation, pour la plage de S, correspondante, ont
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été utilisées comme valeurs limites (voir tableau 4.16). Pour ces modélisations, les
valeurs de D, sont estimées a partir des essais de densité en place avec le modéle

proposé par Aachib et al. (2004).

On procéde ensuite a un ajustement des valeurs de K; et (au besoin) de D, selon les
données de terrain. Ceci a permis d’obtenir les valeurs de D, et K, représentatives des
mesures. La figure 5.2 montre les mesures expérimentales de terrain et les courbes
obtenues a l'aide du logiciel VADOSE/W selon cette approche; on montre aussi les

résultats de calcul avec les valeurs de K, minimale et maximale tirées de la série S-5.

Essai 1
22 Q.
20 5 k"u%-:u.“ " !_l’ :
3 18+ R Ao
'_‘\l‘ 16 i eem i 4 e i S . - ;. A~',..A L
9 14 T B U SRRSO AR,
10 +
0 100 200 300 400
Temps (min)
| = Mesures : |
’ - Interprétation avec De et Kr ajustés
; - = = Kr maximum |
| _~7 Krminimum _ |
Figure 5.2 Mesures de concentration d'oxygene durant les essais de

consommation d’oxygene sur le terrain, et courbes obtenues par
modélisation avec le logiciel VADOSE/W (avec valeurs de K, minimale
(K=0,057/jr), maximale (K,=0,093/jr) et ajustées).
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Essai 3
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~ - Kr minimum o !
Mesures de concentration d'oxygéne durant les essais de

consommation d'oxygéne sur le terrain, et courbes obtenues par
modélisation avec le logiciel VADOSE/W (avec valeurs de K, minimale

(Ki=0,057/jr), maximale (K,=0,093/jr) et ajustées) (suite).
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Essai 4
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Essai 5
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~ = Kr minimum
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L “Interprétation avec De et Kr ajustés

Mesures de concentration d'oxygéne durant les essais de
consommation d'oxygéne sur le terrain, et courbes obtenues par
modélisation avec le logiciel VADOSE/W (avec valeurs de K, minimale
(Ki=0,057/jr), maximale (K,=0,093/jr) et ajustées) (suite).
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Essai 7
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Figure 5.2 Mesures de concentration doxygéne durant les essais de
consommation d'oxygéne sur le terrain, et courbes obtenues par

modélisation avec le logiciel VADOSE/ (avec valeurs de K, minimale

(K=0,057/jr), maximale (K,=0,093/jr) et ajustées) (suite et fin).

Le tableau 5.1 présente les valeurs des paramétres découlant des mesures de densité

en place (i.e. n et S, section 4.1.3) et celles utilisées pour la modélisation des essais
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(De et K). On y montre aussi les valeurs de D, et K, ajustées aprés I'analyse itérative
menée avec le logiciel VADOSE/W. Notons que l'essai 2 a été fait a un métre de
distance de I'essai 1; il peut étre considéré comme un replicat de V'essai 1. L'essai 2
inclus toutefois une mesure de densité en place (E-2) qui lui est propre. De méme,
I'essai 7 a eté fait au fond de la tranchée T-3 a un meétre de distance de I'essai 6
(aussi considére comme un replicat). Les valeurs de densité en place E-6 sont

utilisées pour obtenir les parametres de I'essai 7.

La figure 5.2 montre les résultats de mesures et les simulations faites avec les valeurs
K, minimale et maximale (tirées des essais en cellule de consommation). Les courbes
simulées montrent une décroissance dans le temps plus importante par rapport aux
mesures expérimentales sur le terrain pour les essais 1 a 3. Cette différence pourrait
étre liée a des valeurs de K, trop grandes par rapport a la valeur réelle de K, des
matériaux de surface. Rappelons ici que les essais en cellules de consommation ont
ete faits en laboratoire a partir de matériaux non (ou peu) oxydés, échantillonnés en
fond de tranchée. On peut donc expliquer cette surestimation de K, a l'aide des
analyses minéralogiques des matériaux oxydés qui ont montré que les résidus
échantillonnés en surface contiennent une trés faible proportion de pyrite. Au fil des
annees, leur exposition aux intempéries et le contact directe a 'oxygéne ont favorisé
l'épuisement des minéraux sulfureux par oxydation. Il n'y a toutefois pas eu de

mesures de laboratoire sur les rejets prélevés en surface.



131

9/'0 £60'0 '260'0 ¥£2'0 ¥£2'0 Z'cz L0 S 93 (Wwo 084) £-1 8p puoy L
98'0 £60'0 :£50'0 S61'0 ¥£2'0 A ANE A B -} 9-3 (wo 0g81) g-1 9p puod 9
L1'0 €60'0 :260'0 SS1°0 Z5L'0 L'62 L¥'0 16l G-3 (Wo 0g1) 2-1 8ap puo- S
1z £60'0 :250'0 y1€'0 8820 0'0z 050 8%t -3 (wo 0G1) L-1 9p puo 14
(wo
+200'0 £60'0 :2G60'0 1S¥'0 LSt'0 824 /S0 68l ¢-3 0S1) 2-1 ep sgud soeung €
(wo
G500'0 £60'0 '£50°0 16€'0 96€'0 £'gl I16'0  €T'¢ Z-3 0G1) L-1 op seid sdoepng z
(wo
€£0'0 £60'0 12600 810 0.1'0 L'vS  $G'0 80V L-3 0G1) L-1 ap sa.d soepng |
{1y neajqe;
110A)
(1) () (4l w) (3l w) gloosse
gisnfe jewixew gysnfe awpsd (%) ) (wo) gjisuap
. uones)eson sjessg
M ! lewiuiw Yy °q °g ‘s u Sy ap less3
‘(noyuep

a)Is ne nys ul slessa s8] Ins s|iejep s9| Jnod 9)xa} JIoA) sesisnie 18 sajeiliul sinsjeA sa| 99Ae ‘ANVISOAVA

[a10i6o| 8] 28Ae 8usbAxop uoneWWOSUOD Bp siessa sap uopejaidisiul| inod ses|n saljgweled |G nes|qel



2N

132

Pour les essais 4, 6 et 7 montrés a la figure 5.2, les décroissances modélisées avec
les valeurs K, minimale (0,057/jr) et maximale (0,093/jr) sont usuellement moins
prononcées que celles observées avec les mesures de terrain. Dans ce cas ci, la
différence de réactivité serait dans l'autre sens. Les valeurs de K, tirées des essais en
cellule de consommation seraient inférieures a celle des matériaux en fond de
tranchée. Une des raisons qui pourrait expliquer cet écart serait une certaine forme de
passivation des matériaux échantillonnés sur le terrain. En effet, lors de
I'échantillonnage initial des matériaux en fond de tranchée, les résidus étaient de
couleur grise, mais ils sont devenus oranges en quelques heures lorsque exposés aux
conditions atmosphériques. Une période de temps minimale fut nécessaire pour
échantillonner les trois tranchées et homogénéiser les résidus avant de les mettre
sous l'eau pour les conserver. |l n'a donc pas été possible d’empécher totalement
'oxydation des résidus prélevés en fond de tranchée (qui sont apparus trés réactifs).
L’activité bactérienne a également pu étre inhibée avant les essais en cellule de

consommation.

D’autre part, l'utilisation des valeurs de K. minimale et maximale pour I'essai 5 donne
des résultats qui englobent les données expérimentales. Cet essai a été fait dans la
tranchée T-2 qui présentait des matériaux dans un état passablement différent des
tranchées T-1 et T-3. Les matériaux au fond de cette tranchée montraient une densité
plus élevée (n= 0,41, voir essai de densité en place E-5). Lors de I'échantillonnage,
ces matériéux de couleur grise avaient tendance a demeurer agglomérés en
morceaux (environ 5 cm de diameétre). Ces matériaux sont extraits d’'une couche
indurée (phénomeéne «hard pan» en anglais). Ce type de formation est typique de la
présence d'un front d’oxydation bien défini dans des résidus miniers sulfureux (e.g.
Alakangas et Ohlander, 2006). Les matériaux dans cette tranchée peuvent donc
présenter une valeur de D, plus faible et/ou une réactivité réduite causée par
l'oxydation des grains de pyrite et par la précipitation de minéraux secondaires.

Aucune analyse minéralogique spécifique n'a été faite sur ces matériaux indurés.
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On peut noter que une certaine similitude entre les matériaux prélevés en fond de
tranchée T-2 et les matériaux non oxydés utilisés pour la série S-5 en cellule de
consommation. Dans les deux cas, ces matériaux seraient partiellement oxydés, et ils

montrent une réactivité semblable, tel qu'on I'observe pour I'essai 5.

Les analyses effectuées ici pour obtenir les valeurs de K, les plus représentatives de
ces essais impliquent des calculs avec VADOSE/W. On remarque que les valeurs de
K, ajustées pour les essais 4, 6 et 7 (en profondeur) sont inférieures aux valeurs
minimales de K, (K~=0,057/jr) provenant des essais de laboratoire en cellules de
consommation (tableau 5.1). Les valeurs de K, sont toutefois supérieures a celles
découlant des essais 1 a 3 en surface. Ceci est conséquent avec les observations

discutées plus haut (sur la différence de teneur en pyrite).

5.1.3 Comparaison avec les modéles de prédiction

Les figures 5.3 montre la comparaison des valeurs de D, estimées avec le modéle
présenté au chapitre 2 et celles obtenues selon les résultats des modélisations avec
les valeurs ajustées (section précédente). On constate que les valeurs de D, estimeées
par 'équation 2.24 sont trés prés de celles déduites des mesures et des simulations.
Ceci est anticipé puisqu’il a été choisi de ne pas faire varier les valeurs de D, de fagon

importante par rapport aux valeurs prédites par I'équation 2.24.

La figure 5.4 montre une comparaison entre les valeurs de K, obtenues a partir du
modéle de prédiction de Collin (1987) (équation 2.28) et les différentes valeurs
déduites des mesures (K, ajusté; K. minimal et maximal tirés de la série S-5). Les
parametres utilisés dans le modeéle de Collin (1987) sont la porosité n (obtenue par les
mesures de densité propres a chaque essai), le diamétre des grains équivalent Dy
(identique pour les sept valeurs prédites et correspondant a celui déterminé pour les
matériaux non oxydés, tirée du tableau 4.3) et le contenu en pyrite C, mesure dans les
résidus (0% pour les essais 1 a 3 et la valeur moyenne de 7,06% (M/M) pour les

essais4a’).
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Figure 5.3 Comparaison entre les valeurs du coefficient de diffusion effectif D,

ajustées obtenues avec le logiciel VADOSE/W et les valeurs prédites
par I'équation 2.24 (ligne pleine montre la droite 1:1 pour les résidus

Manitou).

Pour les essais menés en surface (essais 1 a 3), les valeurs de K, ajustées sont
toutes inférieures a celles découlant des essais en cellules de consommation (0,057/jr
et 0,093/jr) et elles sont aussi inférieures aux valeurs K, ajustées pour des matériaux
provenant du fond des tranchées (essais 4 a 7). Cette grande difféerence peut étre
causée par la distribution de la pyrite (et de I'eau) dans le profil de résidus. Comme on
I'a mentionné, les analyses minéralogiques ont révélé que la pyrite était complétement
oxydée dans les matériaux de surface, tandis qu'on en retrouve 7,06% (M/M) en
moyenne dans les résidus en fond de tranchée. La pyrite est considérée ici comme le

principal élément qui consomme |'oxygene.
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Figure 5.4 Comparaison entre les valeurs du coefficient du taux de réaction K,
(résidus Manitou) ajustées avec VADOSE/W, celles tirées des essais
en cellules de consommation (série S-5) et celles prédites par
'equation 2.28 (modéle de Collin, 1987); les numéros 1 a 7
correspondent a lidentification des essais in situ de consommation

d’oxygéne.

5.1.4 Estimation des flux d’oxygéne

Le coefficient de diffusion effectif D, et le coefficient du taux de réaction K, (valeurs
ajustées, minimale et maximale) permettent de calculer différentes valeurs du flux
d’'oxygéne peénétrant a la surface des résidus réactifs estimé selon I'équation 2.47.
(NB. On entend par « surface » I'endroit ou on a fait 'essai et non la surface naturelle

des résidus). On considere ici que le flux quotidien d'oxygene est en régime
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permanent, qu'il se propage de fagon unidirectionnelle vers le bas et que les

coefficients sont isotropes et homogénes sur toute I'épaisseur de résidus considérés.

Le tableau 5.2 résume les valeurs de flux d'oxygene obtenues des trois méthodes : les

flux calculés (équation 2.47) avec les valeurs K, minimale (0,057/ir) et maximale

(0,093/jr) de la série S-5 (laboratoire) et les valeurs de D, estimées pour chaque essai

par I'équation 2.24; les flux calculés (équation 2.47) avec les valeurs K; et D, ajustées

avec VADOSE/W (tableau 5.1); les flux calculés selon la méthode Elberling et al.
(1994) et Elberling et Nicholson (1996) (équations 5.3 et 2.47). Ces valeurs de flux

sont présentées graphiquement a la figure 5.5. Les détails des modélisations et les

feuilles de calculs sont présentés en Annexe D3.

Tableau 5.2 Flux doxygéne (exprimé en mole O,/m?/r) obtenus par diverses

approches; a) flux (équation 2.47) avec les valeurs K, minimale et

maximale de la série S-5 et les valeurs de D, prédites par I'équation

2.24; b) flux (équation 2.47) estimés avec les valeurs ajustées de D, et

K, (tableau 5.1); c) flux calculés selon la méthode Elberling et al. (1994,

1996).
Essais 1 2 3 4 5 6 7
a) Flux avec K, minimal 0,86 1,24 1,39 1,12 0,81 1,01 1,01
=0,057/jr et D¢ estimé
Flux avec K, maximal 1,09 1,58 1,77 1,42 1,03 1,28 1,28
=0,093/jr et D¢ estimé
b) Flux avec valeurs K, et 0,67 0,38 0,28 5,24 1,14 3,88 3,66
De ajustées (tableau
5.1)
) Flux par la méthode 0,26 0,25 0,10 6,21 0,29 0,90 1,19
Elberling
(0,0301) (0,0289) (0,0116) (0,7179) (0,0335) (0,1040) (0,1376)

Pente du graphique
(In C/Co vs {) pour
estimer le terme
(K: De)*® (mvjn)
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Flux d'oxygene estimés par diverses approches : flux stationnaire
(équation 2.47) selon les valeurs K, minimale et maximale de la série
S-5 et les valeurs de D, estimées par I'équation 2.24; flux stationnaire
(équation 2.47) estimés avec les valeurs ajustées de D, et K, (tableau
5.1); flux calculés selon la méthode de Elberling et al. (1994, 1996);
Les numéros 1 a 7 correspondent a lidentification des essais de
consommation d’oxygéne menées sur le site Manitou (et aux valeurs

de D, et de K, correspondantes).
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La figure 5.5 montre une comparaison entre les diverses valeurs de flux estimées. Les
tendances mesurées dans les essais in situ (et les valeurs de K, qui en découlent) se
répercutent sur les valeurs de flux estimées. Pour les essais 1 a 3, les flux estimés a
partir des valeurs K, minimale (0,057/jr) et maximale (0,093/jr) tirées de la série S-5
sont tous supérieurs a ceux estimés a partir des valeurs ajustées et ils sont également

supérieurs a ceux obtenus par la méthode d’Elberling (tableau 5.2 et figure 5.5).

Pour les essais 4 a 7 realisés en fond de tranchée, on remarque que les flux estimés a
partir des valeurs K, minimale (0,057/jr) et maximale (0,093/jr) tirées de la série S-5
sont inférieurs a ceux estimés a partir des valeurs ajustées selon les essais in situ, et

a ceux obtenus par la methode d’Elberling (tableau 5.2 et figure 5.5).

L'essai & sur le terrain donne des valeurs de D, et de K, qui engendrent un flux
inférieur aux autres essais en fond de tranchées (essais 4, 6 et 7) et ce, pour les deux
types d'interprétation (K, et D, ajustés et méthode Elberling). Cette différence serait
due a la faible porosité (0,41) qui tend a diminuer la valeur de D, et par conséquent le
flux d'oxygéne. La présence localisée de résidus contenant moins de pyrite ou
partiellement oxydée, le rendant donc moins réactif, peut aussi expliquer un flux plus

faible dans le cas de I'essai 5.

Les essais 2 et 7 peuvent étres considérés comme des replicat des essais 1 et 6
respectivement puisqu’ils ont été fait a proximité 'un de I'autre, dans des conditions
similaires. L’interprétation avec Vadose donne néanmoins une différence de flux de
43% (essai 1 et 2) et 6% (essai 6 et 7) tandis que par la méthode du type Elberling,
cette différence serait 3% et 24%. Compte tenu de la large distribution de flux calculés
(figure 5.5) et considérant 'ensemble du processus de mesure et d'interprétation, ces

résultats sont jugés relativement reproductibles.

5.1.5 Discussion des résultats d’essais de terrain

Les résultats ont montré que les flux d’'oxygéne qui entrent dans les résidus en surface

(essais 1 a 3) sont nettement inférieurs (d’'un facteur variant entre 2 et 5 environ) a
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ceux des rejets fraichement exposés peu oxydés (4 a 7) en fond de tranchée. Cela
signifie que les matériaux exposés depuis longtemps sont devenus moins réactifs, et
que leur contribution a la formation de DMA a été réduite. La différence de réactivité
entre les matériaux de surface et ceux en profondeur affecte directement les flux

d'oxygéne déduits des mesures.

Les differences de flux associées aux résultats des divers essais s’expliquent par les
propriétés en place des matériaux (porosité, degré de saturation et teneur en pyrite),
qui influencent directement le coefficient de diffusion effectif D, et le coefficient du taux
de reaction K,. Nos résultats indiquent aussi que les valeurs de D, semblent proches
de celles estimées par le modéle semi-empirique utilisé (équation 2.24). Toutefois,
une incertitude sur la valeur réelle de D, subsiste, notamment parce que les essais de
terrain ne permettent pas de distinguer explicitement les valeur de D, et K,, et aussi

parce que l'interprétation est basée sur ’lhomogénéite du matériau a 'essai.

On sait qu'une variation de teneur en eau volumique 6, influence la valeur de D.. Les
matériaux situés prés de la nappe phréatique sont soumis a une succion plus faible
gue les matériaux plus proches de la surface. La courbe de rétention d’'eau (CRE)
montre que la teneur en eau volumique augmente avec la diminution de la succion. La
teneur en eau volumique des matériaux sur le terrain devrait donc augmenter avec la
profondeur jusqu’a atteindre la saturation compléte au niveau de la nappe. Par
conséquent, le coefficient de diffusion effectif D, devrait diminuer en profondeur. Ici, la
valeur de D, (et K) a été considérée homogéne (constante) verticalement ce qui peut
affecter les résultats de l'interprétation. Toutefois, compte tenu des autres incertitudes
lites aux essais effectués sur le terrain, ceci est considéré une hypothese

simplificatrice acceptable pour estimer les valeurs de D, et K..

[l est intéressant de noter ici que les niveaux d’eau mesurés le 7 juin 2006 dans les
puits situés a proximité des tranchées T-1 et T-3 permettent de situer la nappe
phréatique a une distance entre 6 et 8 métres sous la surface des rejets. Dans des

conditions hydriques stationnaires, les matériaux situés au-dessus de la nappe sont
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soumis a une charge de succion d'eau qui est proportionnelle a leur élévation (si on

suppose qu'ils sont homogénes et qui on néglige I'évaporation en surface).

Par exemple, les CRE mesurees au laboratoire montrent qu’aux succions
correspondantes aux mesures in situ (essais 1 et 2 de la figure 4.6), les teneurs en
eau volumiques devraient étre d’environ 0,12 en surface (en négligeant I'évaporation)
et de 'ordre de 0,16 en fond de tranchée (pour une charge de succion respective de 6
et 8 metres d'eau). Les teneurs en eau volumiques mesurées en surface varient de
0,07 a 0,18 et ceux en profondeur de 0,10 a 0,12 (voir tableau 5.1). Compte tenu que
les matériaux sur le terrain sont plus laches et hétérogénes que les échantillons du
laboratoire, on peut affirmer que les teneurs en eau volumigques mesurées sur le

terrain sont assez proches de celles anticipées.

Avec une nappe a une telle profondeur, les CRE obtenues du modeéles MK (voir
section suivante) indiquent que la succion qui agit aux niveaux ou les essais ont été
réalisés serait supérieure a la succion résiduelle, de sorte que 6,, = 6, (constante) a
I'équilibre. En pratique toutefois, cette hypothése me semble pas totalement supportée
par les observations de terrain et par les CRE mesurées en laboratoire. L'incertitude

ne peut donc pas étre totalement éliminée ici.

Les difféerences de flux calculés (par les diverses approches) peuvent aussi étre
attribuables a I'hétérogénéité de la porosité n et de la distribution de la teneur en eau
6,, déduites des mesures de densité en place et de w. Par exemple, la présence d'une
mince couche composee de résidus plus fins qui demeure plus fortement saturée en
eau peut réduire la diffusion de I'oxygéne pénétrant dans les résidus. Cette couche
posséde un coefficient de diffusion effectif D, plus faible. Une couche ayant un faible
coefficient de diffusion effectif contréle le coefficient de diffusion moyen de I'ensemble
des matériaux sous jacents (voir équation 2.27). Ce phénomeéne est typique des
systémes multicouches a effets barriére capillaire qui sont notamment utilisés pour
recouvrir les parcs a résidus miniers potentiellement générateurs d’acide (Aubertin et
al.,, 1995, 1997, 1999; Bussiére, 1999; Zhan et al., 2001; Bussiére et al., 2003). On a
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d’ailleurs observé dans la tranchée T-1 une couche entre 10 et 20 cm de la surface

plus fortement saturée que la moyenne des échantillons.

Ces facteurs d'influence montrent qu'il n’est pas toujours facile de bien interpréter les
essais de terrain afin d’en tirer les informations permettent de quantifier le flux
d'oxygéne qui entre dans les résidus. La comparaison effectuée des flux estimés a
partir des valeurs de K, mesurées au laboratoire (dans les cellules de consommation),
et les flux obtenus par la méthode d'interprétation de Elberling montrent I'incertitude
inhérente a ces mesures de terrain. Nous reviendrons sur cet aspect plus loin, lorsque
I'on abordera les essais en colonne et le calcul de flux par le bilan de masse des

sulfates.

Une comparaison supplémentaire peut étre effectuée avec les résuitats obtenus sur
un parc contenant des residus minier de composition assez similaire (6% M/M pyrite),
tels que donnés par Tibble et Nicholson (1997). Les informations sur les conditions
des essais de consommation d’oxygéne sont incomplétes (porosité et teneurs en eau
absentes). Néanmoins, on note que les flux d'oxygene obtenus par la méthode
Elberling se situent entre 0,077 et 2,29 moles O./m%/jr. Ces résultats sont du méme

ordre de grandeur que ceux évalués selon nos essais.

D'autre part, on a vu que 'approche d'interprétation utilisée par Martin et al. (2006a)
(présentée a la section 5.1.1) implique I'utilisation du logiciel POLLUTE (ROWE et al.
1994). Comme on I'a mentionné, cette approche engendre des limitations
additionnelles (par rapport a I'utilisation de VADOSE/W) pour interpréter les essais de
consommation dans le cas de résidus en surface. En effet, avec cette approche, on ne
peut pas prendre en compte I'oxygéne occupant préalablement les pores du matériau
réactif avant le début de l'essai. La présence d’oxygéne distribué selon un profil a
I'équilibre typique avant le debut de I'essai ne peut pas étre imposée dans le logicie!
POLLUTE (contrairement au logiciel VADOSE/W). Ceci fausse l'analyse de la
diminution de concentration d’'oxygéne dans le réservoir qui devient alors plus
dépendante de la diffusion d’oxygéne dans le matériau et moins dépendante de la

consommation de I'oxygéne par le matériau réactif.
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Pour illustrer I'influence de cette simplification, deux exemples de modélisation (essais
1 et 7) sont présentés a la figure 5.6. On utilise d’abord POLLUTE pour interpréter les
essais comme il a été décrit a la section 5.1.1. Avec POLLUTE, on trouve des valeurs
D. et K, qui ménent a une corcondance entre les mesures et les calculs.Ensuite, on
introduit dans POLLUTE les valeurs de D, et K, obtenues de linterprétation des
mesures de terrain avec VADOSE/W (valeurs D, et K, ajustées qui représentent le
mieux les résultats mesurés). Les résultats de la figure 5.6 montrent que la
décroissance dans le réservoir est alors beaucoup trop rapide pour les conditions aux
frontiéres imposées dans POLLUTE. L'interprétation de I'essai 7 avec POLLUTE et
VADOSE/W conduit ainsi a des résuitats tres différents, soit: D.=9,86E-4 m2/jr et
K=5,05/r avec POLLUTE et D,=0,23 m?/jr et K,=0,76/jr avec VADOSE/W. Ceci
montre que dans certains cas, l'interprétation avec POLLUTE méne a des valeurs peu
représentatives. On donne un exemple supplémentaire, en utilisant une réactivité nulle
(K= 0/jr) du matériau. POLLUTE simule une decroissance de concentration d’oxygéne
dans le réservoir puisque I'oxygéne diffuse dans le milieu initialement anoxique
(De=1,70E-4 m?/jr pour I'essai 1). Mais on aurait aussi pu utiliser n'importe quelle
valeur de K, avec POLLUTE et obtenir un résultat adéquat en apparence. Pour ce cas,
les valeurs ajustées avec VADOSE/W sont D.=0,178 m2/jr et K,=0,033/jr. La différence
entre les deux approches est donc majeure, et I'on ne peut pas percevoir cet écart

directement si on se base sur la superposition seule des courbes avec POLLUTE.
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Figure 5.6 lllustration du résultat d'interprétation par modélisation des essais 1

(haut) et 7 (bas) avec le logiciel POLLUTE en utilisant les valeurs D,

et K, pour ajuster les mesures aux calculs et en utilisant les valeurs

ajustées de D, et K, obtenues par l'interprétation avec VADOSE/W.

A la lumiére de cette analyse, on peut conclure que l'approche d’interprétation

d’essais de consommation avec le logiciel POLLUTE n’est pas totalement appropriée

pour les conditions décrites ici. L’approche introduite dans les sections précédentes
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(avec VADOSE/W) semble usuellement plus représentative des résultats obtenus sur

le terrain.
5.2 Propriétés hydrogéologiques mesurées en laboratoire

5.2.1 Conductivité hydraulique

Il est possible d'évaluer si les résultats obtenus des mesures de laboratoire (tableau
4.6) ressemblent aux valeurs de conductivité hydrauliques anticipées a partir de
modéles prédictifs. A cette fin, nous utilisons le modéle de Mbonimpa et al. (2002a)
qui permet de prédire la valeur de la conductivité hydraulique saturée pour des
materiaux pulvérulents en utilisant des paramétres de base d'un matériau, soit le Do,
le Cu(=Dso/D10) et l'indice des vides (e) (voir aussi Aubertin et al. 1996). L'équation 5.4
ci-dessous montre la relation utilisée pour prédire la conductivité hydraulique selon ce

modeéle appelé Kozeny-Carman modifié (KCM):

Jex
}/w e v /3 2
pred = C(i (’u D 10 (54)
M, e+1

ou kpres = Conductivité hydraulique prédite a I'aide de I'équation de Mbonimpa et
al. (2002a) (cm/s) :
Cs = Constante adimensionnelle du matériau (-). Selon Mbonimpa et al ;
(2002a), la valeur de cette constante peut étre fixée a 0,1 pour les matériaux
pulvérulents;
w= Poids unitaire de I'eau. (9,79 kN/m®a 20°C);
uw= Viscosité dynamique de 'eau. (10°Pa+s 4 20°C);
x = Parametre du matériau (-). Mbonimpa et al. (2002a) suggérent une valeur

de 2 pour les matériaux granulaires.

En utilisant les données de la courbe granulométrique disponibles au tableau 4.3 (pour
le Do et le Deo) et l'indice des vides mesuré lors des essais (tableau 4.1), il est

possible d’obtenir la conductivité hydraulique prédite a l'aide du modéle KCM de
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Mbonimpa et al. (2002a). La figure 5.7 montre une comparaison entre les valeurs de

conductivité hydraulique prédites bornées de part et d'autre a un demi ordre de

grandeur et les valeurs mesurées en laboratoire.
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Figure 5.7 Comparaison entre les valeurs de la conductivité hydraulique saturées

prédites (kpeq) @ I'aide du modéle KCM de Mbonimpa et al. (2002a)
(parametre « x » fixé a 2,0) et les valeurs mesurées (knes) €n
laboratoire dans des cellules a parois rigides pour les résidus de

Manitou non oxydés.
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A la figure 5.7, on voit qu'il peut y avoir une différence (jusqu'a un facteur de cing fois)
entre les données mesurées et les valeurs prédites (toutes les valeurs prédites sont
inférieures aux valeurs mesurées). Cela est néanmoins comparable aux tendances
usuelles observees pour ce type de modele de prédiction (voir aussi Aubertin et al.
1996 ; Chapuis et Aubertin, 2003).

Notons aussi que les valeurs mesurées en laboratoire sur les échantillons de rejets
donnent souvent une conductivité hydraulique variable d'un essai & un autre. Les
differences de résultats observées semblent dépendre du type d'essai, selon qu'il
s'agit d’un essai a charges constante ou variable. On a observé ici que l'essai a
charge constante donne des conductivités hydrauliques inférieures a celles de I'essai
a charge variable. Il s’agirait d’'une imprécision des mesures de nature systématique.
Cet écart entre les resultats & charge variable et a charge constante n'a pas été
observée lors des essais de perméabilité hydraulique sur les résidus du site de
Louvicourt présente au tableau 4.6 (Ouangrawa, 2007); il n'a pas été observé non
plus lors d'autres mesures du méme type (Bussiere, 1993 ; Aubertin et al., 1995,
1996).

Le degré de saturation affecte la valeur de la conductivité hydraulique. Mais ici, les
valeurs de conductivité hydraulique du perméametre 2 sont supérieures a celles du
perméametre 1, pour un méme type d’essai, bien que le degré de saturation soit
inférieur (tableau 4.6). Il y aurait donc. d’autres facteurs influencant la mesure de la
conductivité hydraulique des échantillons. La répartition non homogéne des résidus
dans le perméamétre et I'écoulement préférentiel le long des parois peuvent étre
d’autres sources d'imprécision. D’autres facteurs peuvent aussi influencer la mesure
de k sur ces types de matériaux (Chapuis et al., 1996), mais ceux-ci n'ont pas été

investigués dans ce projet.

5.2.2 Evaluation de la courbe de rétention d'eau (CRE)

L'interprétation des CRE s’attarde aux travaux spécifiques de ce projet (résidus de
Manitou). Les CRE mesurées sur les résidus du site Manitou, présentées a la figure

4.6, montrent une variabilité importante. Ces différences semblent étres causées par
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une erreur lors de la préparation des matériaux. Dans ce cas, il serait souhaitable de
reprendre au moins un essai en cellule TEMPE mais ces mesures n'ont pas été

complétées a temps pour la fin de ce projet.

Il devient alors d'autant plus pertinent de comparer les CRE obtenues avec celles
déduites d’'un modéle de prédiction. Le modéle de prédiction de la courbe de rétention
d’'eau utilise ici les paramétres reliés aux propriétés physiques du sol telle la
granulométrie, I'état en place du matériau, etc. Le modéle présenté dans ce qui suit a
été développé par Aubertin et al. (1998, 2003) a partir du modéle de Kovacs (1981).

Cette version du modéle de Kovacs modifié (MK) permet a l'utilisateur de prédire la
CRE en drainage pour une variété de sols incompressible a partir des propriétés
géotechniques de base. Ce modéle comprend une série d'équations qui peuvent étre

écrites comme suit :

S, =0/n=1-(1-S1-5,) (5.5)
S, =1=[(h,, lw)? +1]" expl- m(h,, 10)?] (5.6)
h 2/3
S, = a1 2w iv,) | (o lv.) (5.7)
Il'l(l + l//o /WI) e (l///l//n) ’

L’équation 5.5 exprime le degré de saturation total S, (avec 6 la teneur en eau
volumique et n la porosité) en combinant les composantes capillaires S, et d’adhésion
S,. Les crochets de MacCauley (-) se définissent comme (x)=0,5(x+|x|). Dans les
équations 5.6 et 5.7, h,, est la hauteur équivalente de remontée capillaire définie ci-
bas et  est la succion appliquée. Dans I'équation 5.6, m est un coefficient de forme et
sa valeur est fonction de la distribution granulométrique. L'équation 5.7 définie la
composante d'adhésion S, basée sur I'expression originale de Kovacs (1981) dans

laquelle une hyperbole de degré 6 est utilisée pour relier la saturation par adhésion
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(causée par le film d'eau absorbé sur la surface des grains) a la succion. Déns cette
équation, a. est le coefficient d’adhésion, e l'indice des vides et , est un parameétre
de normalisation pour la consistance des unités (w, =1 cm quand y est donné en
centimetres, correspondant a une pression négative de 10° atm: 1 atm = 101,325
kPa). En assumant I'équilibre thermodynamique, I'équation pour S, induit une teneur

en eau nulle pour y, i.e. 8=0ay = w, = 10"cm d’eau.

La hauteur equivalente de remontée capillaire h,, est utilisée dans le modéle MK
comme un parameétre de référence. Pour les sols granulaires, h,, est estimée par la

relation suivante :
h, =0,75 [1,171log(C,) +1] eD, (5.8)

Pour plusieurs matériaux granulaires, la valeur du coefficient de forme m (équation
5.6) peut étre approximée par linverse du coefficient d'uniformité (m=1/Cu). Le
coefficient d’adhésion a. (équation 5.7) est alors une constante (a.=0,01, quand les
parametres de charge sont exprimés en centimétres d'eau). Le paramétre y,
représente pour sa part la succion (ou charge de succion) a la teneur en eau

résiduelle, qui peut étre estimée par :

v, =0,8hn"" (5.9)
Le modele MK est facile d'utilisation et donne généralement une bonne estimation des
CRE (Aubertin et al., 1998, 2003; Mbonima et al., 2000; Mbonimpa et al., 20086).

La figure 5.8 montre les CRE prédites avec le modéle MK pour les matériaux Manitou.
Puisque les propriétés géotechniques de base utilisées sont les mémes pour tous les
échantillons testés, les quatre courbes modélisées sont presque identiques. Seules
les teneurs en eau a saturation (6,=n) différent. Les pressions d’entrée d’air obtenues

a partir des courbes modélisées se situent entre 0,5 et 0,6 m d’eau. En se basant sur
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ces valeurs, on est porté a croire que les essais expérimentaux 1 et 2 sont de

meilleures qualité que les essais 3 et 4.
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Figure 5.8 CRE prédites par le modéle MK avec les parametres d'ajustement

originaux (résidus Manitou non oxydés).

La prédiction des CRE avec le modéle MK permet d'obtenir des valeurs du AEV assez
proche de celles mesurées pour les essais 1 et 2. Une écart demeure tout de méme
quant aux courbes predites puisque le modeéle sous estime généralement la teneur en
pour une charge de succion entre 0,5 et 20 m. Cette différence n'a pas été investiguée

dans le reste du projet (mais elle mériterait d'étre étudiée plus en détail).

5.3 Essais en cellule de consommation

Cette section vise a analyser les variables influengant la réactivité des résidus
contenant de la pyrite. La procédure expérimentale suivie a été décrite au chapitre 3
(section 3.3). Les résultats issus des séries d'essais de consommation en série sur un
échantillon unique sont d’abord discutés et comparés aux résultats des essais

individuels sur des échantillons différents (lorsque disponibles). A moins d'avis
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contraire, les valeurs prédites de D, et K, sont basées sur les valeurs des paramétres

propres a chaque essai (n, C,).

Linterprétation proposée pour les essais de consommation vise a obtenir
simultanément les valeurs de K, et D, pour chaque essai. L'une des difficultés repose
sur le fait que I'on détermine deux inconnues (D, et K,) selon une seule variable
mesurée (concentration en oxygéne) dans le temps. L'ensemble des essais d’'une
série sur le méme échantillon permet néanmoins de définir une tendance qui lie le
degré de saturation et ces 2 variables. Afin d'aider a analyser les résultats, on tire ici
avantage du fait que la relation entre D, et S, est déja bien connue. Celle entre K, et S,

doit toutefois étre mieux définie.

Les séries d'essais ont été effectuées sur trois résidus miniers contenant de la pyrite
en proportion différente ; les résidus de Bulyanhulu en contiennent 12% (M/M), ceux
de Louvicourt en contiennent 38% (M/M) et ceux de Manitou (non oxydés) contiennent
7% (M/M). De plus, la série d’essais réalisée sur les résidus de Louvicourt stérilisés
(aux rayons gamma) et une autre sur les résidus non stérilisés, permet se statuer sur

I'effet ce cette technique en tenant compte du protocole expérimentale utilisé ici.

Avant de commencer l'analyse des résultats d’essais en cellules de consommation, un
point mérite d'étre précisé. Une tendance générale est observée lors de
linterprétation : une augmentation de D, tend a faire diminuer K; et vice et versa (pour
une série de données). Dans nos interprétations, on vise le meilleur ajustement
possible aux résultats et non pas la correspondance aux modéles de prédiction (K, et
D, prédit). La valeur prédite D. est cependant utilisée comme valeur de départ du
processus itératif dans l'interprétation. Ceci explique, en partie, pourquoi les valeurs
de D, obtenues sont générélement pres de celle estimées selon le modéle prédictif

utilisé (équation 2.24).

5.3.1 Résidus de Bulyanhulu

La compilation des données découlant des séries d'essais S-1 et S-2 et celles des

essais individuels EIB sur les matériaux de Bulyanhulu est d’abord présentée. Les
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valeurs du coefficient du taux de réaction ajusté aux mesures sont montrées a la

figure 5.9, en fonction du degré de saturation.

100
10 ' X
e — N X . SR 5
e B X
0,01 - :
0,001 ! ! T i 1
0 20 40 S, (%)60 80 100
| : WS'-V1W, BulyanhUluﬁ e MS—2, Bulyanhﬁlu |
i x EIB - - -~ S-1 prédit par Coliin
| 7o -S-2préditparColin . ——EIB, prédit par Collin l
Figure 5.9 Coefficients du taux de réaction K, obtenus pour les séries S-1, S-2 et

pour les essais individuels EIB sur les résidus de Bulyanhulu; on
montre aussi les valeurs de K, prédites par le modéle de Collin (NB.

les porosites varient d'un essai a I'autre).

La figure 5.9 montre que le taux de réaction K, issus des essais tend a croitre avec
laugmentation du degré de saturation (S-1 et S-2) lorsque S,<20-30%. Ce
phénoméne est discuté plus bas, puisqu'il se généralise aux autres séries. Au-dela de
20% a 30% de degré de saturation, les valeurs de K; se stabilisent. On voit aussi que
lorsque S, est entre 0 et 10%, ies valeurs K, pour S-1 sont inférieures a S-2 de plus
d'un ordre de grandeur. Cette différence est difficilement explicable compte tenu qu'il
s'agit des matériaux préparés de fagon identique. Il se peut que le temps (ou le mode)
de préparation different des échantillons ait influencé certaines propriétés avant le
debut de I'essai. Par exemple, la présence de bactéries (tels que les Acidithiobacillus
ferrooxidans) peut catalyser la réaction d'oxydation des sulfures responsable de la
consommation de l'oxygéne dans le réservoir (communications personnelles avec M.

Benzaazoua ; voir annexe B7). Il se peut qu'une flore bactérienne plus importante
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pour les matériaux S-2 se soit installée avant le début de I'essai. Un autre facteur a
considérer est le phénomene de passivation des surfaces pour S-1. La distribution de

I'humidité a faible degré de saturation constitue un autre facteur d'influence.

On note aussi que les six essais individuels EIB donnent des résultats trés similaires.
Il semble donc que la procédure expérimentale suivie ait peu d'influence sur la
réactivité mesurée sur ces résidus. Dans la majorité des cas, la reproductibilité est

bonne.

A titre comparatif, les valeurs K, estimées par le modéle de Collin (1987, équation
2.28) sont aussi présentées a la figure 5.9. La valeur moyenne estimée (de 0,27/jr) est
indépendante du degré de saturation car le modéle ne tient pas compte de la
présence d’eau dans le calcul de K, Entre 0 et 20% a 30% de saturation, les valeurs
K, mesurées pour S-1, S-2 et EIB sont usuellement inférieures aux valeurs calculées
par le modéle de Collin. Pour S,=20% environ, elles deviennent pratiquement
équivalentes. Il y a toutefois une incertitude pour les essais ol S, est proche de
100% ; elles semblent alors supérieures a celles issus du modéle. Dans cette zone
toutefois, la précision de la procédure est limitée de sorte qu'il est difficile de tirer des

conclusions a ce stade-ci.

Les résultats présentés a la figure 5.10 illustrent comment les valeurs de D, déduites

expérimentalement sont affectées par le degré de saturation.

Les valeurs D, pour S-1, S-2 et EIB suivent la tendance usuelle avec I'augmentation
de S, Cette décroissance de D, est particulierement importante entre 80 et 100% de
saturation, ou D, diminue de 3 ordres de grandeur (e.g. Aubertin et al. 1995, 1999,
2000; Aachib et al., 2002, 2004). L'effet du degré de saturation sur la valeur de D,

mesurée concorde bien avec le modéle de prédiction de I'équation 2.24.
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Figure 5.10 Coefficients de diffusion effectifs D, obtenus des séries S-1, S-2 et
des essais individuels EIB sur les résidus de Bulyanhulu ; on montre
aussi les valeurs prédites de D, par I'équation 2.24 (NB. les porosités

varient d’'un essai a l'autre).

5.3.2 Résidus de Louvicourt

Les résultats obtenus des séries d'essais de consommation d’oxygéne S-3 et S-4 et
des essais individuels EIL sur les matériaux de Louvicourt montrent plusieurs
ressemblances entre eux. Les valeurs du coefficient du taux de réaction K, ajustées

aux mesures sont présentées en fonction du degré de saturation a la figure 5.11.
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Figure 5.11 Coefficients du taux de réaction K, obtenus pour les séries S-3, S-4 et

les essais individuels EIL sur les résidus de Louvicourt : on montre
aussi les valeurs prédites de K, par le modele de Collin (NB. les

porosités varient d’'un essai a l'autre).

Les résultats issus des essais de diffusion et de consommation (avec deux réservoirs)

sont présentés a la figure 5.12.

lci, il semble que les valeurs de K, pour les séries S-3, S-4 (figure 5.11), EIL et S-6
(figure 5.12) croissent avec la saturation sur la plage S, < 30% a 40% de saturation. La
valeur maximale de K, atteinte lors de ces essais correspond relativement bien aux
valeurs estimées par le modele de Collin (1987). On note aussi sur les figures qu'au-
dela de S, =80% de saturation, les valeurs K, de S-3, EIL, EI2RL et S-6 tendent a

diminuer. Cette baisse n’a pas été observée avec la série S-4.



155

100
10 ) LTI e ‘, ,',ﬂl” i ‘,“_,,, T T T T
i 1 ‘ ) : ) 8
0,1 T t ; I
0 20 40 60 80 100
} s EI2CL, Louvicourt S-6, Louvicourt :
|~ ERCL, préditparColin - $-6 preditpar Collin |

Figure 5.12 Coefficients du taux de réaction K, obtenus pour les essais EI2RL a 2
réservoirs et de la série S-6 sur les résidus de Louvicourt: on montre
aussi les valeurs prédites de K, par le modéle de Collin (NB. les

porosités varient d’'un essai a l'autre).

D'autre part, la stérilisation aux rayons gamma des résidus de la série S-4 ne semble
pas avoir engendré de différence significative de réactivité par rapport a ceux non
sterilisés S-3. Notons cependant que les instruments utilisés pour manipuler les
résidus ainsi que l'eau ajoutée n'ont pas été stérilisés. Compte tenu que les
instruments servent a de multiple usages dans le laboratoire, il est possible que les
résidus des essais S-4 aient été contaminés et qu'il induisent le méme niveau
d’activité bactérienne que les résidus de la série S-3. Comme les séries d’essais
s'étalent généralement sur plusieurs semaines, la colonisation bactérienne est donc

probable a un moment ou a un autre.
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Figure 5.13 Coefficients de diffusion effectifs D, obtenus pour les séries S-3, S-4
et les essais individuels EIL sur les résidus de Louvicourt ; on montre
aussi les valeurs prédites de D, selon 'équation 2.24 (par des

porosités qui varient d’'un essai a l'autre).

Les résultats présentés a la figure 5.13 illustrent comment les valeurs de D, déduites
expérimentalement sont affectées par le degré de saturation. Les valeurs de D,
suivent la méme tendance avec I'augmentation de S, pour les essais de diffusion et de
consommation a deux réservoirs (figure 5.14). Toutefois, un écart apparait pour les
deux essais a S,=100%, alors que les valeurs ajustées semblent nettement
superieures a celles prédites. Cette différence marquée peut étre expliquée (en partie)
par le changement du degré de saturation des matériaux durant I'essai. En pratique,
S, serait alors inférieur @ 100%. Par exemple, lors de I'essai S-6, il a été remarqué
qu'une partie de l'eau initialement présente dans I'échantillon de résidus s'est
retrouvée au bas de la cellule a la fin de I'essai (aucune couche de sable n’était sous
jacente aux résidus car cette derniere rendait difficile 'hnomogénéisation entre les
essais). Les résidus se trouvent donc dans un état hydrique transitoire et ils montrent
une tendance a se désaturer. Une partie de I'eau a probablement été transférée au

sable (initialement sec) au cours de I'essai EI2RL, causant aussi un état S,< 100%.
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Il est aussi possible que lors de ces essais plus longs, il y ait eu une fuite a la paroi de
plexiglas. Le coefficient de diffusion apparent doit alors étre surestimé par rapport a

celui prédit pour représenter ce phénomeéne.
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Figure 5.14 Coefficients de diffusion effectifs D, obtenus pour les essais
individuels EI2ZRL a deux réservoirs et la série S-6 sur les résidus de
Louvicourt ; on montre aussi les valeurs prédites de D, par I'équation

2.24 (NB. les porosités varient d’'un essai a I'autre).

5.3.3 Résidus de Manitou

La figure 5.15 montre les résuitats issus de la série d'essai S-5 fait sur les résidus du
site Manitou. On voit que les valeurs de K, obtenues sont généralement inférieures
aux valeurs predites par le modéle de Collin. Le changement de couleur rapide
observé sur le terrain peut expliquer en partie cet écart, en raison d'une certaine
passivation des 'grains de pyrite qui réduit, la réactivité globale des matériaux. Ici
aussi, les valeurs de K, varient avec 'augmentation de S,, mais aucune tendance nette

ne peut étre ici définie.
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modele de Collin (NB. les porosités varient d’'un essai a l'autre).
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Coefficients du taux de réaction K, obtenus de la série S-5 sur les

résidus de Manitou ; on montre aussi les valeurs prédites de K; par le

Les valeurs des coefficients de diffusion effectif D, utilisées pour interpréter les essais

correspondent ici en tout point aux valeurs données par I'équation 2.24 (figure 5.16).
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Figure 5.16 Coefficients de diffusion effectifs D, utilisés pour la série S-5 sur les
résidus de Manitou; on montre aussi les valeurs prédites de D, par

I'équation 2.24 (NB. les porosités varient d’'un essai a I'autre).

5.3.4 Tendances globales

Certaines tendances se dessinent en considérant 'ensemble des résultats d’essais de
consommation. Pour tous les matériaux dans la plage de S, entre 0 et 20 a 30%, les
réactivités sont inférieures a celles mesurées a plus haut degré de saturation et a
celles predites par le modeéle de Collin (1987). Cet effet du degré de saturation sur les
valeurs de K, mesurées peut étre lié aux réactions chimiques sous jacentes au
phénomeéne de consommation d’oxygéne dans la cellule. La réaction d'oxydation
nécessite de 'oxygéne, de I'eau et des minéraux sulfureux. Lorsque les matériaux
réactifs se trouvent dans un état relativement sec, la présence réduite en eau peut
étre un facteur limitant. La réaction d'oxydation (équations 2.1 et 2.4) est alors ralentie

et les matériaux apparaissent comme moins réactifs.

A Pexception de la série S-5 (résidus Manitou), le modele de Collin prédit assez bien la
réactivite K, dans la plage de S, entre 20 et 80%. Au-deld de cette plage, les valeurs
de réactivité K, sont variables. Il est cependant difficile actuellement de définir

précisement la tendance car plusieurs facteurs ont la capacité d'influencer la réactivité
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des matériaux. Par exemple, 'activité bactérienne peut jouer un rdle crucial. pour
catalyser la réaction d’oxydation des sulfures au cours des essais. Selon Singer et
Stumm (1970), la réaction (équation 2.1) d'oxydation de la pyrite peut étre un million
de fois plus rapide en présence de bactéries actives Acidithiobaccillus ferroxidans
(qu'en labsence de bactérie active). L'activation de ces bacteries demande
géneéralement un certain temps. Cette activation a donc pu se developper durant les
essais en séries. Aucune analyse bactérienne qualitative ou quantitative n'a été faite
sur les matériaux. Il serait alors utile de refaire des essais dans des conditions
complétement stériles afin de vérifier si l'effet bactérien sur la consommation

d’oxygene peut étre quantifie.

De plus, I'historique des échantillons est variable d’un matériau & l'autre, ce qui peut
également avoir un certain effet. Les matériaux de Manitou ont éte préeleves sur le
terrain (aprés plusieurs années depuis la mise en place) tandis que ceux Bulyanhulu
et de Louvicourt ont été pris directement & la sortie de l'usine de traitement. Les
matériaux de Manitou semblent étre davantage oxydés que les autres. Leur réactivité
est alors affectée a la baisse. Ceci pourrait expliquer la réactivité inférieure a celle

prédite par le modeéle de Collin.

La figure 5.17 montre 'ensemble des valeurs de K, déduites résultats des essais en
cellule de consommation. On remarque sur cette figure que les matériaux présentant
les valeurs K, les plus élevées sont ceux du site de Louvicourt, suivis de ceux de
Bulyanhulu, et de Manitou. Cette tendance est conforme au contenu en pyrite : les
résidus Louvicourt contiennent 38% (M/M) pyrite comparativement a 12% (M/M) pour
ceux de Bulyanhulu et de 7% (M/M) pour ceux de Manitou. Donc, malgré les
incertitudes et imprécisions mentionnées ici, les résultats semblent conséquents entre

eux.
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Figure 5.17 Coefficients du taux de réaction K, obtenus des divers résidus suite

aux séries d'essais S-1 a S-5, EIB et EIL.

Enfin, de facon générale, les valeurs de D, déduites des essais de consommation
semblent bien corrélées avec les valeurs estimées du modéle. On doit cependant
rappeler lincertitude qui existe sur la porosité réelle des matériaux testés,
I'homogénéité et la distribution d'eau, et la précision relative des senseurs a oxygéne.
L'ajustement des concentrations prédites et mesurées en fonction du temps se fait

aussi de fagon approximative, ce qui engendre une incertitude additionnelle.

5.4 Modification du modéle de prédiction de Collin

Le modele de prédiction de la valeur du coefficient du taux de consommation
d'oxygéne K; proposé par Collin (1987) (équation 2.28) présente des avantages et des
limitations. Ce modele est simple et pratique, mais il ne tient pas compte de l'influence
de certains facteurs tel la présence d'eau dans le milieu. Le but poursuivi ici est
d'évaluer si, a partir des concepts de base déja existants, le modéle de Collin (1987)
peut étre modifié afin de devenir plus représentatif des phénoménes observés au

laboratoire (et sur le terrain).
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Le modeéle de Collin (1987) (équation 2.28) suppose que toute la pyrite est
directement accessible a I'oxygéne. Le modele est basé sur les réactions de surface,
et le taux varie linéairement avec la proportion en pyrite. Avec ce modéle, le taux de
réaction de I'oxygéne avec la pyrite est proportionnel a la surface spécifique disponible

qui contribue a I'oxydation :

K =K'S, [5.10]

ou K' est la réactivité intrinseque de la pyrite. On peut définir Sy, comme la surface
spécifique volumique de réaction [L*L%. En considérant la pyrite comme le seul

mineral réactif, on peut écrire (voir équation développée en Annexe B8):

Ps

[24
S, =——=n)C, [5.11]

H ry

a est le facteur de forme, p,, est la masse volumique des graihs solides de la pyrite et
ps est la masse volumique moyenne de tous les grains solides incluant les grains de
pyrite. Nous considérons ici des grains de forme sphérique avec un diamétre
equivalent Dy (équation 2.28); le facteur de forme a prend ainsi la valeur 6. Le

coefficient du taux de réaction modifié K,,,, s'exprime alors de la fagon suivante:

K = K'—56—(1 —mC, L [5.12]

m
H py

Si l'on considere que la masse volumique des grains solides de la pyrite est la méme
que celle des residus du sol (p,/ps=1), on obtient le modéle de Collin (1987) tel que

présenté a I'équation 2.28.

Les modifications apportées ici au modéle de Collin (1987) sont basées sur les

résultats expérimentaux obtenus en cellule de diffusion et/ou de consommation
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d'oxygéne. Comme les réactions d'oxydation menant & la formation du DMA
impliquent la présence d'eau, la principale modification apportée au modéle de Collin
(1987) consiste a inclure cet élément dans Ia'formulation par le biais du degré de
saturation S, Selon les resultats expérimentaux, cet effet semble particulierement
important pour un degré de saturation entre 0% et 20% environ. Au-dela de cette
plage, les valeurs de réactivité atteignent un plateau. Pour quantifier I'influence de
I'eau sur la reactivité des matériaux, on introduit une modification mathématique au

modéle présenté a I'équation 5.12, qui devient :

K, = K,.,,,[l —<l—%~>} [5.13]

La valeur de b (-), située entre 0 et 1, correspond au degré de saturation pour que la
valeur de K, devient constante (début du plateau). Rappelons que les crochets
MacCauley (-) se définissent comme (-)=0,5(v+|v|]). L'exposant x, de la fonction avec
les crochets de MacCauley, contrdle la courbure entre les valeurs du degré de
saturation entre 0% et celui de 'endroit ou le plateau est atteint (b). Il est alors
necessaire de déterminer les valeurs des parametres b et x; qui sont propres au

matériau.

Par ailleurs, certains essais ont semblé montrer une baisse de la valeur de K, a haut
degré de saturation (S, > 80%). Pour tenir compte de ce phénomeéne dans le modéle,
on introduit en autre terme a la fonction proposée selon le degré de saturation de
nouveaux crochets de MacCauley. La baisse de la valeur de K; est ici effective a partir
du degré de saturation noté ¢, (-), situé entre O et 1. La courbure est contrdlée par un
exposant noté x, et le paramétre ¢, (-) (c; et x,>0). Le modéle prend alors la forme

suivante :

con 4
b c, .
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L'équation 5.14 est équivalente a I'équation 5.13 pour ¢,=1. On peut représenter
schématiquement l'allure de K, selon modéle modulé en fonction du degré de

saturation tel que montré a la figure 5.18:

== NModéle de Collin modifié, éq. 5.13
K,, (éq.5.12) -~ Modéle de Collin modifié, éq. 5.14
e
- :
log K | /
f
! 5
b 7 ¢\
0% 100%
Sr
Figure 5.18 Hlustration graphique du modéle type de Collin modifié.

Avec les équations 5.13 et 5.14, la valeur de K; est nulle pour un degré de saturation
égale a 0%. Cette tendance concorde avec I'équation 2.1: en I'absence d'eau,
l'oxydation de la pyrite ne peut avoir lieu selon cette réaction chimique (un des

éléments est manquant).

Le modele modifié (équation 5.14) peut étre comparé aux résultats des essais en
cellule de diffusion présentés aux chapitres 4 et 5. Les essais sont traités en deux
groupes (A et B). Les essais du groupe A (S-1, S-2, S-4, S-5 et EIB) incluent les séries
et essais individuels qui ne comportent pas de baisse significative des valeurs K, a
hauts degrés de saturation (figure 5.19), tandis que les essais du groupe B (S-3, EIL

EI2RL et S-6) incluent les séries et essais individuels qui montrent une baisse des
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valeurs K; pour la plage de degrés de saturation élevés (figure 5.20). La comparaison
entre les données expérimentales et le modéle modifié de Collin montre l'allure des

courbes avec 'ordre de grandeur des facteurs b, x;, ¢4, ¢, et x,.

L'ajustement du modele de Collin modifié aux données expérimentales se fait avec
une valeur de réactivité intrinséque K= 4,33E-5 m® O,/m? pyrite/jr (K'= 1,58E-2 m®
O.,/m? pyrite/an) suggérée par Collin et la masse volumique des grains solides de la
pyrite p,,= 5020 kg/m®. Les autres paramétres utilisés sont propres a chaque matériau
(n moyen, Dy et ps), et ont été présentés au chapitre 4. Les facteurs d’ajustement b,
X1, C1, C2 €t X, les plus appropriés pour obtenir les courbes montrées apparaissent au
tableau 5.4. Leur détermination est approximative car elle repose sur un examen
visuel a la suite d'un processus itératif d’ajustement. Tous les détails des calculs sont

présentés en Annexe B8.
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Figure 5.19 Modele de Collin modifié (éq. 5.14 avec ¢;=1) ajusté aux données du

groupe A (S-1, S-2, EIB, S-4 et S-5).

On remarque que I'ajustement du modéle de Collin modifié est généralement adéquat

pour représenter la plupart des résultats d'essai du groupe A. Il permet de considérer
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une croissance des valeurs K, avec l'augmentation du degré de saturation jusqu’'a
S=b (située entre 0,15 et 0,30). La valeur de K. atteint ensuite le plateau
correspondant a la valeur donnée par I'équation 5.12. A noter qué l'on ne considére
pas ici la hausse possible des valeurs de K; observée a fort degré de saturation pour
quelques essais. Il a eté décidé ici de ne pas tenir compte de cette hausse possible

des valeurs de K, a haut degré de saturation en raison de la grande incertitude

attribuée sur K, dans cette plage de valeurs de S,.
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Figure 5.20 Modeéle de Collin modifié (éq. 5.14) ajusté aux données du groupe B

(S-3, EIL, EI2RL et S-6).

A la figure 5.20, on remarque que l'ajustement du modéle de Collin modifié est
genéralement adéquat pour représenter la plupart des résultats d'essai du groupe B.
L'équation 5.14 permet de considérer une croissance des valeurs K, avec
laugmentation du degré de saturation jusqu'a S=b (=20%). La valeur de K, atteint un
plateau correspondant a la valeur de I'équation 5.12. Il permet aussi de représenter
une décroissance des valeurs K, & hauts degrés de saturation a partir de la S,=c;

(proche de 80% a 85%). Un meilleur ajustement pourrait toutefois étre obtenu en
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considérant K, comme variable d’ajustement (propre au matériau testé) plutét que

comme une constante « universelle ».

Tableau 5.3 Parameétres d'ajustement utilisés avec le modéle de Collin modifié

(équation 5.12).

Essai Groupe b X1 ct c2 X2
S-1, Bulyanhuiu A 0,30 1.4 1 N/A N/A
S-2, Bulyanhuiu A 0,20 0,7 1 N/A N/A
EIB, Bulyanhuiu A 0,15 0.8 1 N/A N/A
S-4, Louvicourt A 0,20 1,1 1 N/A N/A
S-5, Manitou A 0,20 1.1 1 N/A N/A
S-3, Louvicourt B 0,20 0,8 0,80 0.35 0,10
EIL, Louvicourt B 0,20 0.8 0.80 0,30 0.25
EI2RL, Louvicourt B 0,20 0.8 0,80 0,25 0,30
S-6, Louvicourt B 0,20 0,8 0,80 0.25 0,30

Au tableau 5.3, on constate que les valeurs du parameétre b du groupe A varient de
0,15 a 0,30; la valeur de b égale 0,20 pour tous les essais du groupe B. Les valeurs x;
varient de 0,7 a 1,4 pour le groupe A et elles sont égales a 0,8 pour tous les essais du
groupe B. Pour les essais du groupe B le paramétre ¢, est de 0,80, le paramétre ¢,

varie de 0,25 a 0,35 et les valeurs de x, varient de 0,10 a 0,30.

Le modele de Collin modifie¢ permet de tenir compte des propriétés des résidus
observées a court terme. i serait aussi possible d'intégrer au modéle le facteur temps
et donc la perte de masse de pyrite causée par la réaction d’oxydation avec l'oxygéne.
Pour ce faire, on pourrait considérer une diminution du diametre équivalent D, et du
contenu en pyrite C, dans le temps, un peu comme dans le modéle du noyau de
réaction présenté au chapitre 2. De plus, la réactivité intrinséque de la pyrite K'
pourrait étre ajustée afin de représenter la réponse des divers résidus. La valeur K’
proposée par Collin (1987) utilisée ici semble cependant en accord avec la plupart des
résultats obtenus. La courbure de la phase de décroissance des valeurs de K, (a partir
du degré de saturation ¢,) pourrait aussi étre ajustée afin d'éviter la cassure marquée
montrée a la figure 5.20. Pour cela, des résultats expérimentaux supplémentaires

seraient nécessaires.
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5.5 Essais en colonne

Cette partie du projet porte sur I'étude a échelle intermédiaire de linfluence des
caracteristiques hydrogéochimiques de résidus miniers sulfureux sur la diffusion et la
consommation de l'oxygene. Pour cela, on a pris des mesures de concentration
d’oxygéne a différentes profondeurs le long des colonnes remplies de résidus, afin
d'évaluer la validité de certaines solutions analytiques et numériques. On peut aussi
évaluer la validité de certaines hypothéses utilisées lors des interprétations des essais

de terrains présentés au chapitre 3.

5.5.1 Procédures d’interprétation des essais en colonne

L'interprétation des résultats de mesures de la concentration en oxygéne dans les
colonnes se fait a I'aide du logiciel VADOSE/W, présenté au chapitre 2. La méthode
d'interprétation présente de fortes similitudes avec celle utilisée pour les essais de
consommation d'oxygene de terrain présentés précédemment a la section 5.1.1. De
ce fait, seules les différences fondamentales sont présentées. Les dimensions des
colonnes modélisées, montrées a la figure 5.21, sont celles des colonnes utilisées au

laboratoire (détails présentés au chapitre 4).

Les caractéristiques des matériaux utilisées pour les simulations sont en partie
determinées a partir des mesures au démontage des colonnes. On a considéré que
les matériaux Manitou et Bulyanhulu sont demeurés dans des conditions hydriques
relativement constantes au cours des essais. De plus, ils ont montré un degré de
saturation et une porosité relativement homogéne sur toute la hauteur. Ces propriétés

sont fixées pour toute la colonne pour une modélisation donnée.
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Figure 5.21 Colonnes modélisées avec le logiciel VADOSE/W, pour I'interprétation

des essais sur les résidus miniers Manitou (gauche), Bulyanhulu

(centre) et Louvicourt (droite).

Pour la colonne de résidus de Louvicourt, on a observé au démontage qu’une couche
d’'environ un centimétre d'épaisseur s'est désaturée en surface au cours de 'essai.
Cela augmente localement le coefficient de diffusion effectif D, dans cette couche, ce
qui peut favoriser la penétration de I'oxygéne. Malgré cette variation localisée de la
teneur en eau, l'approche préconisée est de considérer ces matériaux comme
homogeénes. Le peu d'influence que peut avoir la couche supérieure désaturée, et les
difficultés d’en tenir compte, justifie cette approche (nous reviendrons sur ce point plus

loin).

Apres avoir défini I'état hydrique stationnaire des résidus non saturés selon la CRE
appropriée (voir la description de la méthode pour les essais de terrain a la section
5.1), la modelisation se fait en deux étapes, a I'aide de deux fichiers numériques

distincts de simulations en conditions transitoires (avec le logiciel VADOSE/W). On
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impose d’abord une concentration constante de 20,9% d’oxygéne aux noeuds formant
le réservoir (ouvert) au sommet de la colonne et on simule la pénétration de I'oxygéne
par diffusion durant la période de l'essai. Cette simulation de la pénétration de
l'oxygéne représente le cas de la colonne exposée & lair libre. A la fin de cette
période, la distribution d’oxygéne a I'équilibre sert de condition initiale a I'étape
suivante. Les noeuds supérieurs du réservoir se voient alors imposer un flux
d’oxygene nul, représentatif de la mise en place du couvert au début de la mesure de
consommation. L'oxygene qui diffuse est alors consommé par les résidus dans de la

colonne.

Tout comme dans linterprétation des essais de terrain, les valeurs de K, tirées des
essais en cellule de consommation (chapitre 4) sont initialement utilisées pour les
modelisations. Les valeurs K, (minimale et maximale) choisies proviennent des essais
faits a des degrés de saturation similaires a ceux mesurés dans les colonnes.
Toutefois, pour chacune des colonnes, il existe une certaine variabilité des degrés de
saturation mesurés au démontage des diverses couches (voir section 4.4). Les
valeurs du degré de saturation maximal et minimal sont utilisées comme bornes
servant a évaluer les coefficients de diffusion effectifs D, maximal et minimal. La

porosité moyenne de I'ensemble est utilisée pour la simulation.

Suite a ce calcul préliminaire qui donne la concentration en oxygéne en fonction de la
profondeur z et du temps t, on procéde a un ajustement des valeurs K, et D, afin de
déduire des valeurs plus représentatives des mesures de concentration d’oxygéne.
L'ajustement des parametres K. et D, se fait par itération jusqu'a I'obtention de la
meilleure juxtaposition des courbes aux mesures. Le choix définitif se base sur deux
criteres : les profils de concentration a I'équilibre et la décroissance d’oxygéne dans le
réservoir lors de l'essai de consommation. On bénéficie ici du fait que les senseurs
fournissent une bonne précision sur les profils de concentration d’oxygéne mesurés
dans eau comme dans Iair tout au long de l'essai. Ceci est un avantage non

négligeable des essais en colonnes comparativement a ceux faits sur le terrain.
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Les valeurs (minimale et maximale) de K, obtenues des essais en cellule de
consommation sont ensuite comparées aux valeurs ajustées selon les mesures dans
les colonnes. Il est alors possible d’estimer le flux d’oxygéne & la surface des résidus
en régime permanent en utilisant I'équation 2.47 et les valeurs retenues pour D, et K,.
Les flux d'oxygéne a I'état quasi-stationnaire pénétrant a la surface des résidus sont

aussi estimés par la méthode Elberling présentée a la section 3.1.

5.5.2 Analyses selon les valeurs obtenues en cellule de consommation

Dans un premier temps, on utilise les valeurs de K, minimale et maximale pour la
plage du degré de saturation observée pour chaque essai en colonne, les valeurs de
K sont déduites des résultats d'essais en cellule de consommation présentés au
chapitre 4. Les valeurs sont présentées de fagon synthétique au tableau 5.4. Les
valeurs de K, obtenues des essais de diffusion et de consommation a deux réservoirs
ne sont pas directement utilisées dans cette partie (mais on a vu gu’elles sont souvent
proches de celles obtenues par les essais a un réservoir). On compare alors les
mesures de concentration d'oxygéne et la concentration modélisée a partir des
valeurs de K, (minimale et maximale). Cette comparaison porte sur la décroissance de
l'oxygene (mesurée et modélisée) dans le réservoir du haut de chaque colonne et sur
le profil de concentration d'oxygéne dans les résidus (mesuré et modélisé). Les
variations de la concentration d’'oxygéne a lintérieure de la colonne ne sont pas
presentees par cette approche avec les valeurs K, limites. Ces mesures de
concentration d'oxygéne a lintérieure des résidus de la colonne sont toutefois
presentées ici mais elles seront utilisées lors de I'ajustement final des paramétres K, et

D, a la section 5.5.3.
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Tableau 5.4 Caractéristiques tirées des essais en cellule de consommation et des

essais en colonnes.

Paramétre Manitou Bulyanhulu Louvicourt

Sr maximal mesuré en colonne (%) 58 62 89

S minimal mesuré en colonne (%) 50 48 71

De maximal (m2/jr) 0,051 0,056 0,0085
De minimal (m?/jr) 0,029 0,021 0,00038
Kr maximal pour essais en série (fjr) 0,37 2,74 11,95

Kr minimal pour essais en série (/jr) 0,13 1,15 0,35

K maximal pour essais individuels (/jr) - 3,52 13,16
K minimal pour essais individuels (/jr) - 0,91 1,10

Les valeurs du degré de saturation (maximale et minimale) données au tableau 5.4
correspondent aux valeurs mesurées dans les colonnes lors du démontage a la fin de
l'essai (section 4.4). Les valeurs des coefficients de diffusion effectifs D, sont
calculées par le logiciel VADOSE/W et sont équivalentes & celles estimées par
I'équation 2.24 a partir des valeurs S, et de la porosité moyenne des résidus dans
chaque colonnes. Les valeurs K, maximales et minimales sont tirées des résultats des
essais en cellule de consommation pour la plage du degré de saturation (maximal et

minimal) correspondant.

Les caracteristiques présentées au tableau 5.4 sont utilisées pour simuler les courbes
de décroissance de concentration dans le réservoir et des profils a I'équilibre. Les
modélisations sont présentées dans lordre suivant: Manitou, Bulyanhulu et

Louvicourt.

5.5.2.1 Résidus de Manitou

On utilise les valeurs de K, tirées de la série S-5 (tableau 5.4), pour calculer les profils
de concentration a I'equilibre avec VADOSE/W. Les résultats sont montrés a la figure
5.22. On constate que les courbes déterminées a partir des valeurs limites D, et K,

incluent la majorité des données expérimentales.
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Figure 5.22 Concentration d'oxygéne mesurée et modélisée avec le logiciel

VADOSE/W a partir des données tirées des essais en celiule de
consommation sur les résidus de Manitou (essais de la série S-5 ; voir
tableau 5.4).

La figure 5.23 montre la décroissance modélisée de la concentration d’oxygéne dans

le réservoir du haut de la colonne. On constate ici un écart important avec les mesures

experimentales. Les valeurs de concentration d'oxygéne calculées avec VADOSE/W

montrent une décroissance plus rapide par rapport a ce qui a été mesuré.
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Figure 5.23 Evolution de la concentration en oxygéne mesurée et modélisée avec
le logiciel VADOSE/W a partir des données tirées des essais de
consommation sur les résidus de Manitou (essais en série S-5 : voir
tableau 5.4).

Les courbes modélisées sont fortement influencées par les valeurs K, (minimale et
maximale) qui semblent ici trop élevées par rapport a ce qui a été observé dans la
colonne. |l est aussi possible que la valeur de D, ait été surestimée dans les calculs.

Des valeurs ajustées seront proposées plus loin a la section 5.5.3.

5.5.2.2 Résidus de Bulyanhulu

On utilise les valeurs de K, tirées des séries S-1 et S-2 sur les matériaux de
Bulyanhulu (tableau 5.4). Les résultats de simulations réalisées avec VADOSE/W,
montrés a la figure 5.24, donnent les profils de concentration a I'équilibre déterminés a
partir des valeurs limites. Ces courbes incluent les données expérimentales. Les
courbes de décroissance de la concentration d’oxygene dans le réservoir du haut

montrées a la figure 5.25 incluent aussi la plus part des données expérimentales.
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Les valeurs de K, et D, déterminées par les essais en cellule de consommation

semblent donc représentatives des phénoménes de diffusion et consommation

d’'oxygene par ces essais en colonne.

Concentration en oxygéne (%) _
5 10 15 20 25

| ¢ Mesure  — Kr min et De max

— Kr fhax et De mi'n i

1 oo KrmaxetDemax - -Kr min et De min

Figure 5.24

Concentration d'oxygene mesurée et modélisée avec le logiciel
VADOSE/W a partir des données tirées des essais en celiule de
consommation sur les résidus de Bulyanhulu (essais des séries S-1 et
S-2 ; voir tableau 5.4).



-

25

176

- Senseur 9 corrigé, z= 0 cm |
}— -~ Kr min et De maximum
!

o Kr max et De minimum
—— Kr min et De min

L—: KrmaxetDemax |

Concentration en oxygéne (%)

Figure 5.25

20 40 60 80
Temps (h)

Evolution de la concentration en oxygéne mesurée et modélisées
avec le logiciel VADOSE/W a partir des données tirées des essais de
consommation sur les résidus de Bulyanhulu (essais en séries S-1 et
S-2 ; voir tableau 5.4).

Les valeurs de K, (minimale et maximale, tableau 5.4) tirées des essais individuels en

cellule de consommation sur les matériaux de Bulyanhulu (EIB) ont aussi été utilisées.

Les résultats des simulations correspondantes sont montrés aux figures 5.26 et 5.27.

A nouveau, les valeurs limites de D, et K. semblent représenter assez bien les

tendances découlant les données expérimentales.
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Figure 5.26 Concentration d'oxygéne mesurée et modélisée avec le logiciel
VADOSE/W a partir des données tirées des essais en cellule de
consommation sur les résidus de Bulyanhulu (essais individuels EIB ;
voir tableau 5.4).
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Figure 5.27

Evolution de la concentration en oxygéne mesurées et modélisées

avec le logiciel VADOSE/W a partir des données tirées des essais de

consommation sur les résidus de Bulyanhulu (essais individuels EIB;
voir tableau 5.4).
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5.5.2.3 Résidus de Louvicourt

Les valeurs de K, tirées des séries d’essais S-3 et S-4 sur les résidus lLouvicourt
(tableau 5.4) sont utilisées avec VADOSE/W. On observe sur les figures 5.28 et 5.29

que la combinaison des valeurs limites de D, et K, permet d'inclure les données

expérimentales. Les degrés de saturation varient ici sur une plage qui s'étend de 71 a

89%. 1l s’agit donc d'une plage de S, ou le coefficient de diffusion effectif devient

particuliérement sensible a la présence d'eau. Dans ce cas-ci, la valeur de D,

maximale est plus de 20 fois supérieure a la valeur minimale. Les écarts entre les

courbes limites supérieures et inférieures montrées aux figures 5.28 et 5.29 sont donc

importants.

Concentration en oxygene (%)
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-~~~ Kr max et De max

¢ Mesure )
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Figure 5.28

Concentration d'oxygéne mesurée et modélisée avec le logiciel
VADOSE/W a partir des données tirées des essais en cellule de
consommation sur les résidus de Louvicourt (essais des séries S-3 et
S-4 ; voir tableau 5.4).
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Figure 5.29

Evolution de la concentration en oxygéne mesurée et modélisée avec

le logiciel VADOSE/W a partir des données tirées des essais de

consommation sur les résidus de Louvicourt (essais en séries S-3 et
S-4 ; voir tableau 5.4).

Les valeurs de K, tirées des essais individuels en cellule de consommation sur les

materiaux Louvicourt (EIL) sont aussi utilisées selon la méme approche. Ces

modélisations sont présentées aux figures 5.30 et 5.31. Les écarts entre les courbes

supérieures et inférieures modélisées sont moindres que ceux obtenus avec les

données de S-3 et S-4 présentées ci-haut.
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Figure 5.30 Concentration d’oxygéne mesurée et modélisée avec le logiciel
VADOSE/W & partir des données tirées des essais en cellule de
consommation sur les résidus de Louvicourt (essais individuels EIL:
voir tableau 5.4).
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Figure 5.31 Evolution de la concentration en oxygéne mesurée et modélisée avec

le logiciel VADOSE/W a partir des données tirées des essais de
consommation sur les résidus de Louvicourt (essais individuels EIL :
voir tableau 5.4).
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Ces résultats montrent qu'en général, les valeurs des paramétres de D, et K,
mesurées indépendamment sont compatibles avec les essais en colonnes réalisés sur
ces mémes résidus. On peut aussi constater que le couple de valeurs
Krmaximal-D. minimal donne des courbes qui sont généralement proches des valeurs
mesurées de la concentration d’'oxygéne dans les résidus (a I'équilibre) et dans le

réservoir (en phase transitoire).

5.56.3 Ajustement des valeurs D, et K,

On discute ici des résultats des modélisations avec le logiciel VADOSE/W en fonction
des valeurs D, et K, imposées et celles obtenues d'un processus itératif pour s’ajuster
aux mesures dans les colonnes avec les matériaux Manitou, Bulyanhulu et Louvicourt.
Pour cet exercice d'ajustement, le choix des valeurs D, et K, implique les profils de
concentration essentiellement a I'équilibre et la décroissance d'oxygéne lors de la
phase de consommation. On vise a minimiser et distribuer de part et d’autre les écarts
observés entre les deux types de graphiques (celui des profils de concentration et
celui de décroissance en phase de consommation). Lors de I'ajustement visuel, qui
consiste a superposer les concentrations d'oxygéne mesurées a celles modélisées,
les concentrations dans le haut de la colonne ont généralement été privilégiées. Une
dizaine d'iterations est généralement nécessaire pour arriver au résultat le plus

adéquat.

Les valeurs D, et K, sont considérées homogénes sur toute la colonne. Au début de
l'essai expérimental et de la modélisation numérique, I'oxygéne est absent a l'intérieur
des pores des résidus la colonne. On impose alors une concentration d’oxygéne de
20,9% (VIV) au sommet de la colonne ouverte. L'oxygéne diffuse vers le bas jusqu’a
atteindre un régime stationnaire. La concentration d'oxygéne a différentes profondeurs
de la colonne demeure constante a ce moment. Cette distribution d’oxygéne a
I'équilibre sert de condition initiale a I'étape suivante. Les nceuds supérieurs du
réservoir se voient alors imposer un flux d’oxygéne nul, représentatif de la mise en

place du couvert au début de I'essai de consommation.
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5.5.3.1 Résidus de Manitou

La figure 5.32 présente I'évolution transitoire des valeurs de concentration d’oxygéne
mesurées et modélisées avec les paramétres ajustés (De=0,013m2/jr et K=0,066/jr)
pour la colonne de résidus Manitou. On note ici que le régime stationnaire est atteint
plus rapidement selon les valeurs modélisées que selon celles mesurées aux

profondeurs inférieures a 56 cm.

Les courbes modélisées et les valeurs mesurées dans la phase de décroissance de la
concentration dans la colonne (débutant a 142 heures) montrent des tendances
quelque peu différentes. Au début, la décroissance modélisée est un peu plus lente
que I'évolution des valeurs mesurées dans le bas de la colonne, mais la baisse de la
concentration modélisée devient plus rapide par la suite. L’'ampleur de {a décroissance
finale totale est cependant inférieure a celle mesurée, puisqu'aucune valeur modélisée
n‘atteint la concentration nulle, contrairement a ce qui a été mesuré (du moins en

apparence, selon la précision de la mesure).

D'autre part, la figure 5.33 permet de constater que les concentrations a I'équilibre
mesurées et modélisées (avant la phase de décroissance) sont assez proches I'une
de l'autre. Les valeurs expérimentales a 86 cm et 146 cm sont toutefois un peu

inférieures a celles modélisées.
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Figure 5.32 Données expérimentales et concentration en oxygéne modélisée avec
les valeurs ajustées (De=0,013m2/jr et K~=0,066/jr) pour la colonne de
résidus Manitou.
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Figure 5.33 Valeur mesurée de la concentration en oxygéne a I'équilibre dans la
colonne de résidus Manitou comparée aux résultats de la

modélisation avec les valeurs ajustées (D,=0,013 m%jr et K,=0,066/r).
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5.5.3.2 Résidus de Bulyanhulu

La figure 5.34 présente I'évolution transitoire des valeurs de concentration d'oxygéne
mesurées et modélisées avec les paramétres ajustées (D.=0,075 m%jr et K=3,0/jr)
pour la colonne avec les résidus de Bulyanhulu. On note ici le régime stationnaire est
atteint plus rapidement selon les valeurs modélisées que selon celles mesurées aux
profondeurs de 18 cm et plus. Durant la derniére partie de l'essai, les courbes
modélisées et mesurées se superposent relativement bien. La décroissance
modeélisée devient toutefois plus lente vers la fin de cette phase. On note ici que tout
'oxygéne est consommé avant la fin de I'essai.
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Figure 5.34 Donnees expérimentales et concentration en oxygéne modélisée avec

les valeurs ajustées (D.=0,075m?jr et K,=3,0 /jr) pour la colonne de

residus de Bulyanhulu.

La figure 5.35 montre que les profils de concentration d’oxygéne a I'équilibre mesurés
et les valeurs modélisées (avant la phase de décroissance) sont proches I'un de
Fautre. Dans un cas comme dans l'autre, il n'y a pas de concentration nulle a
I'équilibre. Cette situation se produirait a une plus grande profondeur, qui pourrait étre

modelisée en ajoutant un prolongement de la colonne.
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Figure 5.35 Valeur mesurée de la concentration en oxygéne a I'équilibre dans la
colonne de résidus Bulyanhulu comparée aux résultats de la

modélisation avec les valeurs ajustées (D,=0,075 /m?jjr et K,=3,0/jr).

5.5.3.3 Résidus de Louvicourt

La figure 5.36 présente I'évolution transitoire des valeurs de concentration d’oxygéne
transitoire mesurées et modélisées avec les paramétres ajustée (D=0,00093 m?jr et
K=11,0/jr) pour la colonne de résidus Louvicourt. Tel que mentionné au chapitre 4, le
regime stationnaire ne pouvait pas étre atteint ici puisque I'évaporation dans la couche
supérieure (1 cm) a entrainé un certain changement dans les conditions hydriques. Ce

phénomene peut forcer 'oxygéne a diffuser plus profondément dans la colonne.

Ce changement de I'état hydrique en surface a été initialement analysé en incorporant
deux couches, dont une couche supérieure d’'un centimétre d’'épaisseur avec une
saturation variable. L’ajustement des paramétres D, et K, des deux couches, afin de
représenter les données expérimentales, a montré que 'effet de la désaturation en
surface était négligeable par rapport a 'ensemble du comportement. Pour cette raison,
les materiaux de la colonne ont été considérés comme homogénes et dans un état

stationnaire (valeurs de S,, D, et K;) tout au long de I'essai.
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Les courbes modélisées de la concentration dans le réservoir (z=0 cm) et les valeurs
mesurées se comparent bien durant la phase de décroissance. La superposition des
courbes est cependant un peu moins bonne en profondeur. Ceci peut s'expliquer par
le fait que les concentrations mesurées étaient nettement différentes au-dela de 4,2
cm avant le début de la phase de décroissance a réservoir fermé (figure 5.36). Tout

I'oxygene du réservoir a été consommeé avant la fin de I'essai.
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Figure 5.36 Données experimentales et concentration en oxygéne modélisée avec
les valeurs ajustées (D,=0,00093 m?/jr et K,=11,0/jr) pour la colonne

de résidus Louvicourt.

La figure 5.37 permet de comparer le profil de concentration d'oxygéne avant la mis
en place du couvercle. Les concentrations mesurées et modélisées sont généralement
proches les unes des autres. A la profondeur 4,2 cm, I'écart est maximal entre les
valeurs modélisées (0,15%0;) et mesurées (1,6%0,). Selon la simulation, la
profondeur qui donne une concentration nulle est de 5 cm comparativement a8 9 cm

pour les concentrations mesurées (tableau 5.5).
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Figure 5.37 Valeur mesurées de la concentration en oxygéne a I'équilibre dans la
colonne de résidus Louvicourt comparée aux résultats de la

modelisation avec les valeurs ajustées (D.=0,00093 m?jr et
K~=11,0/jr).
5.5.4 Synthése des résultats d’essais en colonne

Le tableau 5.5 donne les valeurs des paramétres découlant de l'interprétation des

résultats par les modélisations avec le logiciel VADOSE/W et les paramétres ajustés.
On y présente aussi les valeurs de EL estimées par les équations 2.24 et 2.27 selon

les mesures (épaisseur des couches H, n et w) prises démontage et, les valeurs de K,

estimées par le modele de Collin (1987) (équation 2.28) pour la porosité moyenne n.
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Tableau 5.5 Caractéristiques des matériaux place dans les colonnes et valeurs des

parameétres des diverses mesures et simulations.

Caractéristiques Manitou Bulyanhulu Louvicourt
Profil stationnaire observé par la oui oui non
concentration en oxygéne
D, prédit (mjr) 0,055 0,041 0,00082
De ajusté (m?/jr) 0,013 0,075 0,00093
K, prédit par modéle de Collin (/jr) 0,57 26 13,9
K; ajuste (/jr) 0,066 3,0 11,0
Kr maximal par mesures en essai en série (/jr) 0,37 2,74 11,95
K: minimal par mesures en essai en série (/jr) 0,13 1,15 0,35
K; maximal par mesures en essai individuel - 3,52 13,16
(/ir)
K: minimal mesuré en essai individuel (/jr) - 0,91 1,10
Lyprédit avec valeurs ajustées (cm) 189 67 4
Lrdéduit des mesures (cm) 133 - "9
Flux stationnaire estimé avec les valeurs 0,25 411 0,87

ajustées (mole Oz/m?/jr)

Flux par méthode Elberling (mole 02/m2/jr) 0,23 3,31 0,56
Pente du graphique (In C/Cy vs 1) pour 0,0266 0,3827 0,0647
estimer le terme (K.De)*® (mijr)

5.5.4.1 Profondeurs de pénétration L; de 'oxygéne en régime stationnaire

La profondeur maximale atteinte par I'oxygéne Lr en régime stationnaire peut étre
estimée a partir I'équation 2.46 avec les paramétres K, et D, ajustés (selon les
simulations des essais en colonne). Une valeur de 0,1%0, est utilisée ici comme
valeur seuil pour déterminer la' profondeur Ly de pénétration de I'oxygéne avant la
mise en place du couvercle (tableau 5.5). Notons que la valeur de L; obtenue par la
solution analytique (équation 2.46) est pratiquement identique & la solution numérique
obtenue avec le logiciel VADOSE/W. Les valeurs de concentration L déduites des
mesures pour les residus de Manitou et Louvicourt sont obtenues par une interpolation

linéaire de la profondeur.
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La profondeur de pénétration de 'oxygéne Lr calculées analytiquement (avec les
paramétres ajustés D, et K,) est supérieure a celle obtenue des mesures dans la
colonne de résidus Manitou. Ici, tef qu'il a été observé a la figure 5.33, la concentration
d'oxygene mesurée est presque nulle au bas de la colonne (> 80 cm)
comparativement & ce qui est modélisé avec le logiciel VADOSE/MW. Lors du
démontage, on a observé (figure 4.16) que le degré de saturation était légérement
hétérogene et qu'il augmentait au bas de la colonne. Cette présence d'eau peut
reduire le coefficient de diffusion dans cette zone et limiter la pénétration de I'oxygéne,

ce qui concorde avec les mesures.

La concentration nulle n'a pas été observée pour la colonne de résidus Bulyanhulu de

sorte qu'il est difficile de statuer ici sur la valeur expérimentale de L.

Pour les résidus de Louvicourt, la profondeur de pénétration de I'oxygéne modélisée
avec les parameétres ajustés est proche de celle mesurée (L;y < 10 cm) dans la

colonne.

5.5.4.2 Coefficients de diffusion effectif moyen D,

Les valeurs du coefficient de diffusion effectif moyen 5 obtenues avec I'équation

2.27, sont basées sur les valeurs de D, estimées par I'équation 2.24 selon les
porosités et les teneurs en eau des couches échantillonnées au démontage des

colonnes.

Pour I'essai sur les résidus Manitou, la valeur D, ajustée est environ 4 fois plus faible

que la valeur 5 prédite (tableau 5.5). La valeur D, ajustée pour les résidus
Bulyanhulu est environ 2 fois plus grande que la valeur 5 prédite. La valeur D,
ajustée pour les résidus de Louvicourt est trés proche la valeur D, prédite. Ces

resultats tendent a montrer que l'estimation des valeurs de D, et D, avec les

equations 2.24 et 2.27 est assez représentative des matériaux testés.
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5.5.4.3 Coefficients du taux de réaction K,

Les valeurs de K; ont été prédites & partir du modéle de Collin (1987) en utilisant la
porosité moyenne et la teneur en pyrite obtenue de lanalyse minéralogique.
Rappelons que les résidus de Manitou contiennent 7% (M/M) pyrite, comparativement

a 12% (M/M) pour ceux de Bulyanhulu, et 38% (M/M) pour ceux de Louvicourt.

La valeur de K; ajustée (0,066/jr) obtenue des essais en colonne pour les résidus de
Manitou est a I'extérieur de la plage des valeurs minimale (0,13/jr) et maximale
(0,37/jr) tires de la série S-5 (voir tableau 5.5), qui ont été utilisées pour les
modélisations avec les valeurs limites (section 5.5.2). Cette valeur de K, ajustée
(0,066/jr) est également inférieure a la valeur prédite par le modéle de Collin (1987)
(K=0,57/jr). Les valeurs de réactivité obtenues des essais en cellule de consommation
étaient aussi généralement inférieures aux valeurs prédites par le modele de Collin
(1987). Les raisons pour ces écarts ont déja été discutées précédemment (voir
sections 5.1 et 5.3.3).

La valeur K; ajustée (3,0/jr) pour les essais en colonne sur les résidus de Bulyanhulu
est incluse entre les valeurs de K, minimale (0,91/jr) et maximale (3,52/jr) tirées des
essais individuels EIB, mais elle sort un peu des valeurs limites déduites des séries
S-1 et S-2 (entre 1,15/r et 2,74/jr, voir tableau 5.5). Cette valeur de K, ajustée (3,0/jr)
est proche de la valeur predite par le modéle de Collin (1987) (K,=2,6/r).

Enfin, la valeur K, ajustée (11,0/jr) pour les essais en colonne sur les résidus de
Louvicourt est incluse entre les valeurs minimale (0,35/jr) et maximale (11,95/jr) tirées
des séries S-3 et S-4 et aussi celles des essais individuels EIL (entre 1,10/r et
13,16/jr, voir tableau 5.5). Cette valeur de K, ajustée (11,0/jr) est proche de la valeur
prédite (13,9/jr) par le modéle de Collin (1987).

Le modele de Coliin modifié (équation 5.14), proposé a la section 5.4, qui prédit la
valeur de réactivité des matériaux sulfureux K, en fonction du degré de saturation, n'a

pas éte utilisé pour fin de comparaison avec les résuitats obtenus en colonne car les
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données expérimentales sous jacentres n'étaient pas disponibles au moment des
simulations. Les valeurs prédites avec ce modéle auraient pu étre utilisées pour

estimer le flux d'oxygeéne en régime stationnaire avec I'équation 2.47.

5.5.4.4 Flux d’oxygéne de surface en régime stationnaire

Le flux d'oxygéne qui entre a la surface est estimé selon les mémes principes que
pour les essais de consommation de terrain. L'équation 2.47 permet d’estimer le flux
en régime stationnaire a partir des valeurs ajustées de D, et de K,. Rappelons ici que
le flux stationnaire constitue la valeur maximale, qui suit la période transitoire ou le flux
tend @ augmenter progressivement dans le temps (aprés la fonte des neiges par
exemple — pour nos conditions de terrain; e.g. Mbonimpa et al. 2003). On utilise
également la meéthode de Elberling pour calculer un flux quasi-stationnaire. Les
résultats sont présentés au tableau 5.5. Les détails des modélisations et les feuilles de

calculs sont présentés en Annexe C.

On constate au tableau 5.5 que les flux estimés a partir des valeurs ajustées D, et K,
(selon les essais en colonne interprétés avec VADOSE/W) sont similaires a ceux

obtenus par la méthode Elberling pour les résidus des trois colonnes.

Bien que la réactivité K, des matériaux affecte directement le flux d’'oxygéne a la
surface, on constate que les matériaux les plus réactifs ne donnent pas
nécessairement les flux les plus importants. Par exemple, les résidus Louvicourt
possédent la réactivité intrinséque K, la plus importante (des trois résidus étudiés),
mais ils ne montrent pas le flux le plus élevé. Pour les essais en colonne, les résidus
Louvicourt ont une porosité plus faible et un degré de saturation plus important, ce qui
limite la pénétration d'oxygéne (par diffusion) dans les matériaux. Pour les conditions
d'essais, les résidus Bulyanhulu donnent le plus grand flux (4,41 mole m?jr) pour les
valeurs de D, et K, ajustées. Le flux des résidus Louvicourt est de 0,87 mole m2/jr et
celui des résidus de Manitou est de 0,25 mole m?/jr. Dans tous les cas, il s’agit de flux

relativement éleves, typiques des résidus générateurs de DMA
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Cette analyse illustre I'influence des deux paramétres D, et K, sur le flux d’oxygéne a
la surface des matériaux réactrifs. Un contréle adéquat de ces deux paramétres
pourrait permettre de réduire la consommation d'oxygéne et éventuellement la
production de DMA. A cette fin, on peut appliquer des technigues de recouvrement en
eau ou la technique de la nappe surélevée (e.g. Dagenais, 2005; Ouangrawa, 2007)
qui réduisent la valeur de D,. Quant a la valeur K, des matériaux, elle peut étre réduite,
par exemple, a l'aide d'une désulfuration des résidus (e.g. Li et Catalan, 1997:
Bussiere et al., 2004; Mermillod-Blondin et al., 2005).

5.6 Remarques finales

Ce chapitre a débuté avec une présentation de la méthode d'interprétation des essais
de consommation d'oxygéne réalisés in situ sur le parc a résidus miniers Manitou. Une
nouvelle approche de résolution des équations de Fick modifiées a I'aide du logiciel
VADOSE/W a permis d'évaluer la valeur du coefficient du taux de réaction K, des
résidus Manitou selon les données de terrain. Ces valeurs sont comparables a celles
des essais en cellule de consommation. Les paramétres D, et K, obtenus de cette
fagon et une combinaison de ces valeurs obtenue par I'approche proposée par
Elberling et al. (1994, 1996) ont servi ensuite a estimer les flux stationnaires

d’oxygéne a la surface des résidus exposés.

Les calculs montrent que les flux correspondant aux essais en surface sont
genéralement inférieurs (d’'un ordre de grandeur de plus) & ceux des essais faits en
fond de tranchées. Les flux stationnaires déduits de I'approche numérique donne un
flux 1,5 a 4,3 fois supérieur a celui découlant de la méthode Elberling pour un méme

essai.

Un des avantages de la méthode numérique (basée sur le code VADOSE/W) réside
dans le fait qu'elle permet d'analyser les essais en phase transitoire de facon plus
réaliste. La méthode Elberling suppose au départ un état quasi-stationnaire, a partir
des données de concentration d’'oxygéne mesurées au tout début d’un état transitoire.
Nos calculs numeriques intégrent les propriétés déduites de mesures correspondant

au milieu etudie (comme la porosité et le degré de saturation). On souligne ici la
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capacite au logiciel numérique VADOSE/W pour résoudre adéquatement les
équations de Fick regissant la diffusion des gaz dans un milieu poreux dans lequel il y

a déja une certaine quantité d’oxygéne (voir sections 5.1 et 5.5.1).

Dans la deuxieme section de ce chapitre, on a analysé les valeurs de la conductivité
hydraulique saturée et les CRE. Les mesures expérimentales ont été comparées aux
valeurs prédites qui montrent certains écarts, attribuables notamment a I'hétérogénéité

des mateériaux et aux imprécisions (et erreurs) de manipulation.

La troisieme section a porté sur l'interprétation des mesures du flux et du taux de
réaction K, des résidus suite aux essais en cellule de consommation de trois résidus
provenant des mines Bulyanhulu, Louvicourt et Manitou. On a constaté que le degré
de saturation S, influence la réactivité des matériaux. De facon générale, le coefficient
du taux de réaction K, des résidus sulfureux croit avec le degré de saturation de 0% a
20% environ. La valeur de K, atteint ensuite un plateau, pour S,=20 a 80%. Pour
certains essais, la valeur de K, croit pour S, = 80%, tandis qu'il diminue pour d’autres;
cet aspect demandera donc des mesures additionnelles. Le modéle de Collin (1987)
prédit géneralement assez bien la valeur K, du plateau atteint (pour un degré de
saturation entre 20% et 80%), mais il ne semble pas adéquat pour prédire la réactivité
des matériaux aux extrémités de la plage de degré de saturation (entre 0% a 20% et
80% & 100%). |

De fagon générale, les valeurs D, déduites des essais de consommation sont bien
corrélées avec les valeurs estimées du modele proposé par Aachib et al. (2004). On
doit cependant souligner l'incertitude qui existe sur la porosité réelle (et I'épaisseur)
des matériaux, 'homogénéité de la distribution d'eau, la précision relative du senseur
a oxygéne et lajustement des concentrations calculées (avec VADOSEMW) et
mesurées en fonction du temps. Dans la majorité des cas, on prend pour acquis que
les valeurs D, déduites des essais sont représentatives. Rappelons que lors de
linterprétation des essais en cellule de diffusion et/ou de consommation, il existe une
influence mutuelle entre les valeurs des variables D, et K, déduites des mesures. Ceci

peut impliquer que certaines séries d'essais semblent montrer une hausse de la valeur
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de K, dans la plage de degré de saturation de 80% a 100%, tandis que d'autres (plus
nombreux) montraient un plateau et/ou une baisse de la valeur de K,. Cette variabilité
des tendances obtenues sur K, peut étre liée (en partie) a cette interdépendance entre
D, et K,. On se rappellera que la valeur prédite de D, varie d’environ de trois ordres de
grandeur dans cette plage de degré de saturation, ce qui augmente l'incertitude sur

les valeurs de K, ainsi obtenues.

A partir des résultats des essais en cellule de consommation, le modéle de Collin
(1987) a été modifie dans la quatrieme section pour tenir compte de l'effet du degré de

saturation sur la réactivité des matériaux.

La derniére section de ce chapitre a porté sur les essais de diffusion et consommation
d’'oxygéne realisés dans trois colonnes avec les résidus des mines Manitou,
Bulyanhulu et Louvicourt. L'interprétation des mesures de concentration d’oxygéne
durant les essais en colonne se fait principalement par résolution numérique a I'aide
du logiciel VADOSE/W. Dans un premier temps, les valeurs de réactivité obtenues en
cellule de consommation avec les séries d'essais, et aussi avec les essais individuels,
ont été introduites dans VADOSE/W afin de faire une comparaison avec les
concentrations d’oxygéne mesurées en colonne. Le profil de concentration d’'oxygéne
en régime stationnaire et la décroissance de I'oxygéne dans le réservoir supérieur lors
de I'essai de consommation servent ici de points de comparaison. Toujours avec le
logiciel VADOSE/W, les paramétres D, et K, les plus représentatifs des mesures
expérimentales ont ensuite été ajustés pour représenter plus fidélement les mesures
expérimentales. Les flux d’'oxygéne a la surface des résidus en régime stationnaire
estimés a partir des valeurs D, et K, ajustées et les flux estimés par la méthode
proposée par Elberling et al. (1994) et par Elberling et Nicholson (1996) ont ensuite
été calcules, comparés et discutés en lien avec les conditions hydriques des résidus et

selon leur réactivité.



.

195

CHAPITRE 6
CONCLUSION ET RECOMMANDATIONS

6.1 Conclusion

Plusieurs essais de caractérisation ont été complétés afin de mieux comprendre la
migration de l'oxygéne dans les résidus miniers réactifs. En premier lieu, une
campagne de terrain a été menée sur le site Manitou en Abitibi. Les essais effectués
sur le terrain ont permis d'étudier l'influence des caractéristiques des résidus réactifs
sur leur consommation d'oxygéne. Une nouvelle approche a été proposée pour
l'interprétation de ces essais' a laide d'un code numérique. Les essais de
consommation d’oxygene réalisés en surface et en fond de tranchée ont montré que
les flux d’oxygéne a la surface seraient inférieurs a ceux en fond de tranchée en
raison de la teneur en pyrite plus faible des résidus exposés et des phénomeénes de
passivation des surfaces. Les analyses chimiques et minéralogiques ont montré que
les matériaux échantillonnés en surface contenaient peu de pyrite comparativement
aux résidus échantillonnés en profondeur, qui en contenaient 7% (M/M) en moyenne.
Le niveau d'oxydation préalable de la pyrite dans les résidus semble donc étre une
caractéristigue dominante sur la vitesse de consommation d’oxygéne. On a aussi
constate, lors de ces essais de consommation d'oxygéne, que la présence de couches
sub-horizontales composées de matériaux fins ayant un degré de saturation plus
élevé, semblait limiter les flux d'oxygéne en créant une barriére restrictive a la

diffusion de I'oxygéne.

Une campagne d’essais de laboratoire réalisée sur les échantillons provenant du site
Manitou a aussi permis d'étudier leurs propriétés hydrogéotechniques et
géochimiques. Cette caractérisation de laboratoire incluait des analyses
granulométriques, des mesures de la densité relative des grains solides, des essais
conductivité hydraulique a charge variable et constante, la détermination de la courbe

de rétention d'eau en cellule Tempe, et des analyses chimiques et minéralogiques.
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Le travail de laboratoire comportait aussi des essais en cellule de diffusion et/ou de
consommation, afin d’évaluer l'influence de I'eau sur la diffusion et sur la réactivité des
matériaux contenant de la pyrite. Ces essais ont été réalisés sur des résidus
provenant de trois sites difféerents: Manitou et Louvicourt situés en
Abitibi-Témiscamingue (Québec), et la mine Bulyanhulu située en Tanzanie.
L'interprétation de ces essais s’est fait par une approche numeérique qui permet de
déterminer simuitanément les parameétres qui contrélent le flux d’'oxygéne, soit le
coefficient de diffusion effectif D, et le coefficient du taux de réaction K,. Les résultats
d’'essais semblent montrer que le modéle proposé par Aachib et al. (2004) prédit
convenablement pour la majorité des cas, les valeurs D, pour les degrés de saturation
de 0% a 100%. Les résultats d’essais ont également montré que I'eau est un élément
limitant dans la réaction d'oxydation de la pyrite contenus dans ces résidus lorsque le
degré de saturation est inférieur a 20% environ. Dans la majorité des cas, le modele
de Collin (1987) permet de prédire adequatement le coefficient du taux de réaction K,
des matériaux pour des degrés de saturation allant de 20% a 80%. Au-dela de 80% de
saturation, les résultats sont variables : les valeurs K; se stabilisent, ou augmentent
dans certains cas ou diminu.ent dans d’autres. Le modéle de Collin a été modifié en

conséquence.

Enfin, la diffusion et la consommation de I'oxygéne ont été étudiées a une échelle
intermédiaire a l'aide d'essais en colonnes sur des résidus des sites Manitou,
Bulyanhulu et Louvicourt. L'interprétation des mesures réalisées a 'aide de senseurs
optigues a oxygéne s'est faite a laide du logiciel numérique VADOSE/W
(GEO-SLOPE International Ltd.). Dans un premier temps, les valeurs des coefficients
du taux de réaction K, obtenues en cellule de consommation ont été utilisées pour
calculer des profils et pour faire une comparaison avec les concentrations en oxygene
mesurées en colonne. Le profil de concentration d'oxygéne en régime stationnaire et
la décroissance de l'oxygene dans le réservoir supérieur mesurée lors de I'essai de
consommation ont servi de base de comparaison. Cela a montré que les valeurs de
réactivité obtenues en cellule de consommation concordaient convenablement bien

avec les résultats des valeurs de la concentration en oxygéne mesurée en colonne.
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Les flux d'oxygéne a la 'surface des résidus dans les colonnes ont été estimés a partir
des diverses méthodes. lls ont ensuite été comparés entre eux et liés aux conditions
hydriques des matériaux et a leur réactivité. Bien que le flux d’oxygéne a la surface
dépende de la réactivité K, des matériaux, on a néanmoins constaté que les matériaux
les plus réactifs ne donnaient pas nécessairement les flux les plus importants. Par
exemple, les résidus de Louvicourt possédent la réactivité la plus importante des trois
résidus etudiés, mais ils ne montraient pas le flux le plus grand en raison d'un degré
de saturation plus élevé. Cela a limité la pénétration d’oxygéne dans les matériaux.
Les résidus de Bulyanhulu sont ceux qui ont donné le plus grand flux. Le flux calculé
(F=4,41 moles m?jr) dans les résidus de Bulyanhulu (avec les valeurs D, et K,
ajustées) avec le logiciel numérique VADOSE/W est supérieur a celui des résidus
Louvicourt (F=0,87 mole m?/jr) et a celui des résidus Manitou (F=0,25 mole m?jr). L'un
des avantages de linterprétation numérique est quelle permet de distinguer les

valeurs K; et D, contrairement a la méthode proposée par Elberling (1994).

Cette étude a permis de mieux comprendre les facteurs physiques et géochimiques
qui influencent la production du DMA. L'interaction entre I'eau, I'air et les minéraux
sulfureux contenus dans les résidus miniers participe au premier plan a ce
phénomeéne potentiellement néfaste pour I'environnement. En saisissant de mieux en
mieux les liens entre les différents facteurs conduisant au DMA., il sera ainsi possible
de faire un choix plus éclairé sur les méthodes appropriées pour son contréle et son

atténuation.

6.2 Recommandations

Pour faire suite a cette étude, des travaux additionnels seraient nécessaires pour
pouvoir définir encore mieux les phénoménes de diffusion et de consommation de
l'oxygene dans les résidus miniers durant les essais. En premier lieu, il serait
intéressant de faire une campagne de terrain plus exhaustive ol des mesures de
concentration d'oxygéne pourraient étre réalisées a différentes profondeurs dans les
résidus. De plus, il serait pertinent de déterminer la minéralogie des résidus miniers
sulfureux selon un profil vertical sur un site comme celui de Manitou ol les matériaux

sont exposés aux intempéries depuis plusieurs années.
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Afin de mieux définir la réactivité des résidus a un degré de saturation variant de 80%
a 100%, il pourrait s’avérer nécessaire de faire de nouveaux essais dans cette plage.
Il serait également primordial de faire des essais en cellule de consommation
d'oxygene a différents degrés de saturation avec des matériaux et des instruments
adéquatement stérilisés, en combinaison avec un dénombrement bactérien (bactéries
Acidithiobacillus ferrooxidans) avant et aprés les essais. Ceci permettrait de quantifier
linfluence de l'activité bactérienne sur la consommation d’oxygéne et la réactivité des
matériaux. Une précaution supplémentaire pourrait étre prise en conservant les
résidus a 4°C entre le prélévement et la réalisation des essais au laboratoire. Une
approche statistique serait également utile pour traiter les résultats des essais en
cellule de consommation en vue de définir plus objectivement les différents

parametres, incluant ceux utilisés avec le modéle de Collin modifié, proposé ici.

Le modeéle de Coliin modifié pourrait également étre validé pour des résidus contenant
d’autres minéraux sulfureux que la pyrite (comme la pyrrhotite ou I'arsenopyrite) par
des essais en cellule de consommation d’oxygéne. Il faudrait alors tenir compte de la
reactivité intrinséque propre a chacun des minéraux sulfureux contenus dans les
résidus. D'autre part, il serait pertinent d'évaluer la passivation des surfaces en
nettoyant ces derniéres avec du peroxyde dans un premier temps pour ensuite vérifier
l'effet de l'altération sur les valeurs de K,. Des essais en cellules de consommation
d'oxygéne en conditions acides et neutres permettraient de suivre I'évolution des
valeurs de K, . Une comparaison approfondie entre le modéle de Collin modifié et celui
du noyau de reaction pourrait indiquer les limites des champs d’application de chacun

de ces modeles et aussi une possible combinaison des deux.
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