POLYPUBLIE

PO'YtGChnique Montréal D'INGENIERIE

Titre:
Title:

Auteur:
Author:
Date:
Type:

Référence:
Citation:

POLYTECHNIQUE

A [
UNIVERSITE o

Evaluation du comportement géochimique & long terme de rejets
miniers a faible potentiel de génération d'acide a I'aide d'essais
cinétique

Mathieu Villeneuve

2004

Mémoire ou these / Dissertation or Thesis

Villeneuve, M. (2004). Evaluation du comportement géochimique & long terme de
rejets miniers a faible potentiel de génération d'acide a I'aide d'essais cinétique
[Mémoire de maitrise, Ecole Polytechnique de Montréal]. PolyPublie.

https://publications.polymtl.ca/9481/

Document en libre accés dans PolyPublie
Open Access document in PolyPublie

URL de PolyPublie: ) S
PolyPublie URL: https://publications.polymtl.ca/9481/

Directeurs de
recherche:  Michel Aubertin, Bruno Bussiere, & Mostafa Benzaazoua

Programme

Advisors:

*|Génie minéral
Program:

Ce fichier a été téléchargé a partir de PolyPublie, le dépot institutionnel de Polytechnique Montréal
This file has been downloaded from PolyPublie, the institutional repository of Polytechnique Montréal


https://publications.polymtl.ca/
https://publications.polymtl.ca/9481/
https://publications.polymtl.ca/9481/

EVALUATION DU COMPORTEMENT GEOCHIMIQUE A LONG TERME DE
REJETS MINIERS A FAIBLE POTENTIEL DE GENERATION D’ACIDE A
L’AIDE D’ESSAIS CINETIQUES

MEMOIRE DE MAITRISE ES SCIENCES APPLIQUEES
(GENIE MINERAL)

DEPARTEMENT DES GENIES CIVIL, GEOLOGIQUE ET DES MINES

MATHIEU VILLENEUVE







UNIVERSITE DE MONTREAL

EVALUATION DU COMPORTEMENT GEOCHIMIQUE A LONG TERME DE
REJETS MINIERS A FAIBLE POTENTIEL DE GENERATION D’ACIDE A
L’AIDE D’ESSAIS CINETIQUES

MATHIEU VILLENEUVE
DEPARTEMENT DES GENIES CIVIL, GEOLOGIQUE ET DES MINES
ECOLE POLYTECHNIQUE DE MONTREAL

MEMOIRE PRESENTE EN VUE DE L’OBTENTION
DU DIPLOME DE MAITRISE ES SCIENCES APPLIQUEES
(GENIE MINERAL)

NOVEMBRE 2004

© Mathieu Villeneuve, 2004.



UNIVERSITE DE MONTREAL

ECOLE POLYTECHNIQUE DE MONTREAL

Ce mémoire intitulé :
EVALUATION DU COMPORTEMENT GEOCHIMIQUE A LONG TERME DE

REJETS MINIERS A FAIBLE POTENTIEL DE GENERATION D’ACIDE A
L’AIDE D’ESSAIS CINETIQUES

Présenté par : VILLENEUVE Mathieu

En vue de I’obtention du diplome de : Maitrise €s sciences appliquées

a été¢ diment accepté par le jury d’examen constitué de :

M. ZAGURY Gérald, Ph.D., président

M. AUBERTIN Michel, Ph.D., membre et directeur de recherche

M. BUSSIERE Bruno, Ph.D., membre et codirecteur de recherche

M. BENZAAZOUA Mostafa, Ph.D., membre et codirecteur de recherche
M. MONROQOY Marcos, Gustavo, Fernandez, Ph.D., membre




v

A mon pére qui m’a toujours dit d’aller longtemps a 1’école



REMERCIEMENTS

Un sinceére remerciement va a mon directeur Bruno Bussiére pour ses idées et son
soutien; sans lui le projet n’aurait jamais pris une telle importance. Des remerciements
vont aussi a mes codirecteurs Mostafa Benzaazoua et Michel Aubertin pour leur aide et

leur rigueur scientifique.

Jaimerais témoigner beaucoup de gratitude a la Chaire Industrielle CRSNG
Polytechnique-UQAT en Environnement et Gestion des Rejets Miniers pour sa
contribution financiere et aux laboratoires de 1’Unité de Recherche et de Services en
Technologie Minérale de I'UQAT pour la mise a disposition des différents

équipements et instruments nécessaires a la réalisation du projet.

Merci a toute 1’équipe de 'URSTM pour 1’aide technique et professionnelle a la
réalisation des essais. Plus particulierement Alain Perreault que j’ai inondé d’analyses
de pH, Eh, conductivité et potassium tout au long de mes essais. Un merci particulier
revient aussi @ mon partenaire Chimiste, Benoit Plante, pour les nombreuses sessions
de brainstorming sur nos projets respectifs et pour avoir tenu le fort avec moi en ce qui
concerne les besoins en analyses du laboratoire. Merci a 1’équipe du professeur Marcos
Monroy Fernandez de I’Universidad Autonoma de San Luis Potosi pour les mesures de
voltampérométrie. Merci a Manon Latour de I’Ecole Polytechnique de Montréal pour

son aide dans les démarches ayant mené a la publication de ce mémoire.

Un merci infini @ ma fiancée, Genevieve Cloutier, qui a fait preuve d’une patience
inouie face a mon utilisation du temps et d’un soutien sans relache dans les périodes de

besoin. Merci a toute ma famille et ma belle-famille qui ont fait preuve de support.



Vi

RESUME

Le drainage minier acide (DMA) est I’un des problémes environnementaux les plus
importants auquel doit faire face I’industrie miniére. Le DMA est produit lorsque des
minéraux sulfureux s’oxydent au contact de l’air et I’eau pour produire de 1’acide
sulfurique. La production d’acide réduit le pH de 1’eau et entraine la mobilisation de
métaux lourds dommageables pour I’environnement. Les méthodes de restauration de
sites miniers producteurs d’acidité sont trés coliteuses par rapport a des sites non
générateurs d’acidité ou encore alcalins. Il est donc nécessaire de bien cerner le
potentiel de génération d’acidit¢é (PGA) de rejets miniers afin d’établir le scénario
approprié de gestion des rejets et de restauration d’un site. Le but principal de 1’étude
est donc de développer ou de modifier des approches visant a évaluer le comportement
géochimique a long terme de rejets miniers possédant un faible potentiel de génération

d’acidité.

Il existe plusieurs types d’essais permettant d’évaluer le PGA d’un rejet minier donné,
dont les plus connus sont les essais statiques qui dressent le bilan entre les minéraux
générateurs d’acidité (potentiel de génération d’acidité, PA) et les minéraux
neutralisants (potentiel de neutralisation d’acidité, PN). Ces essais rapides et peu
colteux sont cependant considérés comme qualitatifs et ont une zone d’incertitude
relativement importante ou il n’est pas possible de statuer quant au potentiel de
génération d’acide a long terme. La présente étude se concentre particulierement sur ce
type de matériaux, soient cinq rejets de concentrateur a faible potentiel de génération
d’acide ou classés incertains par les essais statiques. Afin de mieux évaluer le
comportement a long terme de ces rejets en terme de potentiel de génération d’acide, il
est nécessaire d’utiliser une autre méthode de prédiction, soient les essais cinétiques.
Ces essais mettent I’emphase sur ’altération plus ou moins accélérée d’un échantillon
dans des conditions controlées. Dans cette étude, en plus des essais en colonne et en

cellule d’humidité, des essais plus agressifs sont utilisés afin d’évaluer 1’évolution a
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long terme des matériaux testés. Les essais plus agressifs étudiés sont les mini-cellules
d’altération, les flacons agités et les extracteurs de Soxhlet modifiés. Les résultats
obtenus a la fin des essais sont le suivi des principaux ¢léments d’intérét dans I’effluent
dans le temps (pH, Eh, conductivité, sulfates, fer, calcium, magnésium et manganese ;
¢léments ou composés associés a la génération ou la neutralisation de ’acide) et une
caractérisation physique, chimique et minéralogique compléte sur chacun des

échantillons avant et aprés chacun des essais cinétiques.

Lors des essais réalisés sur les cinq rejets a I’aide des cing types d’essais cinétiques, il
est observé que la production de sulfates et de Ca, Mg et Mn est proportionnelle a la
teneur en sulfures dans 1’échantillon de départ. Plus un rejet est sulfureux, plus il
produit d’acidité (représentée par les sulfates) et plus la neutralisation (représentée par
Ca, Mg, Mn) est importante. Les résultats montrent aussi que les essais cinétiques
utilisés se classent en ordre d’agressivité croissante, mesurée au cours de 1’étude, de la
facon suivante : colonne < cellule d’humidité < mini-cellule d’altération < flacon agité
< extracteur de Soxhlet modifié. Cependant, il est démontré que les essais en flacons
agités et en extracteurs de Soxhlet modifiés, tels qu’utilisés dans cette étude, sont
affectés par des problémes de précipitation de minéraux secondaires, provoquant des
disproportions entre les especes importantes a la détermination du PGA a long terme.
Bien que les autres essais soient aussi susceptibles a la précipitation de minéraux
secondaires, ils maintiennent un rapport naturel de production/neutralisation de

I’acidité.

Une passivation des surfaces actives du matériau (principalement la pyrite) est aussi
observée dans la plupart des essais sur la plupart des rejets. Cette passivation est
étudiée par voltampérométrie cyclique a balayage, au microscope électronique a
balayage (MEB) et a 1’aide de la diffraction des rayons X (DRX). On explique cette
passivation par la précipitation de minéraux secondaires a la surface des grains de

pyrite. Suite a la passivation, qui entraine une diminution dans les taux de réaction, un
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régime quasi-permanent s’installe ou les réactivités de la pyrite et des carbonates sont
pratiquement constantes. Ces réactivités sont utilisées dans ce travail pour extrapoler

les résultats des essais en vue d’une prédiction du PGA a long terme.

Au niveau de la prédiction a long terme des rejets étudiés, la méthode proposée par
I’ASTM (1998) est dans un premier temps utilisée. Cette méthode comporte cependant
une faiblesse importante, soit de ne pas tenir compte de la minéralogie initiale de
I’échantillon, ni de la stoechiométrie des réactions impliquées. Un outil de prédiction
déja proposé par Benzaazoua et al. (2001, 2004b) est adapté dans cette ¢tude dans le
but d’étre appliqué spécifiquement aux matériaux peu sulfureux ou incertains par
rapport aux essais statiques. Le dernier outil de prédiction proposé est basé sur le calcul
des épuisements minéralogiques a partir de traceurs ¢lémentaires. Les €puisements
minéralogiques permettent d’avoir acces a I’évolution du bilan acide-base au cours des
essais et ainsi procéder a des prédictions. Le rapport entre le temps d’épuisement du PN
et du PA minéralogiques (tpn/tpa) est utilisé ici pour statuer quant au PGA a long terme
des rejets étudiés. Les résultats obtenus montrent que 2 des 5 rejets devraient étre
classifiés comme générateurs d’acidité a long terme par toutes les méthodes, alors que

3 rejets seraient classifiés non générateurs.

En dernier lieu, un outil de sélection des protocoles d’essais cinétiques est proposé.
L’outil se base sur une somme pondérée de criteéres inspirés des observations de cette
¢tude ainsi que de la revue de littérature. Les critéres peuvent étre pondérés selon les
buts visés par ’¢tude, les limites techniques et la nature des échantillons. L’outil
développé permet par exemple de guider un consultant ou le responsable en
environnement dans le choix du protocole d’essai cinétique le micux adapté a ses
besoins. Cet outil est spécifique aux matériaux semblables a ceux utilisés au cours de
I’é¢tude et des travaux devront étre réalisés afin de généraliser 1’approche a tous les

rejets miniers.
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ABSTRACT

Acid mine drainage (AMD) is one of the most important environmental problems
facing the mining industry. AMD occurs when sulphurous minerals oxidize upon
contact with air and water to produce sulphuric acid. The acid produced reduces the
water pH and promotes heavy metals mobility, which is hazardous to the surrounding
environment. Remediation of acid producing mine sites is more expensive than the
remediation of neutral or alkaline drainage mine sites. Therefore, it is necessary to
accurately determine a waste potential for acidity production (PAG) in order to use
disposal and remediation methods that are adapted to the mine site. The main objective
of this study is the development or the modification of methods to determine the long

term geochemical behaviour of low acidity potential (low AP) mill tailings.

There is a large selection of methods to determine the PAG. Static tests (also called
acid-base-accounting or ABA) are the most widely known. These methods determine
the balance between acid generating minerals (acidity potential, AP) and the acid
neutralizing minerals (neutralization potential, NP) for a given mine waste. Static tests
are fast and cost-effective, but are considered qualitative and have an uncertainty zone
for which it is impossible to state on the long-term PAG. This study focuses
specifically on 5 tailings which are either low in sulphide content or in the uncertainty
zone of the static tests. To get a better evaluation of the long term behaviour of these
tailings, it is necessary to perform kinetic tests. These types of tests focus on the
alteration of materials under controlled conditions. The present study uses the
following kinetic tests: columns, humidity cells, mini-alteration cells, shake flasks and
modified Soxhlet extractors. The last three tests are used to promote a more aggressive
alteration to evaluate the long term evolution of the wastes. The results obtained from
these tests include: the evolution of the principal parameters of interest in the rinsing
waters (pH, Eh, conductivity, sulphates, iron, calcium, magnesium and manganese;

measures associated to AMD production or neutralisation) and a complete physical,



chemical and mineralogical characterization of each of the tested tailings prior to and

after each kinetic tests.

Based on the lab results, it is observed that sulphate, Ca, Mg and Mn production rates
are proportional to the initial sulphide content of the studied wastes during the five
kinetic tests. The more sulphide a tailing contains, the more acidity it produces (as
represented by sulphates), and the more neutralization products are produced in
response (represented by Ca, Mg and Mn). The results also show that, in order of
increasing aggressiveness as observed during the course of this study, the kinetic tests
rank as: columns < humidity cells < mini-alteration cells < shake flasks < modified
Soxhlet extractor. However, it is found that shake flasks and modified Soxhlet
extractors as used in this study induce important secondary minerals precipitation.
These precipitations cause disproportions in the chemistry of the leachates, which in
turn hinders the long term prediction of the PAG. Secondary minerals precipitation is
also present in the other tests evaluated, but they maintain a natural acidification rate to

neutralization rate ratio.

Passivation of the active surfaces of the tailings (mainly pyrite) is also observed in the
majority of the tests run on the five tailings. This passivation is studied by cyclic
voltammetry, scanning electron microscope (SEM) and x-ray diffraction (XRD). The
passivation is explained by secondary minerals precipitation on the surfaces of pyrite
grains. After passivation, lower reaction rates are obtained for pyrite and carbonates.
These new rates seem stable with time and are used in this study to determine the long

term PAG of the studied materials.

The first method of determining the long term PAG of the studied wastes from the
kinetic test results is the White and Jeffers (1994) approach, the method suggested by
the ASTM (1998) in their standard for the humidity cell test. However, this approach

does not consider the initial waste mineralogy or the stoichiometry of the oxidation and
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neutralization reactions. A second approach, proposed by Benzaazoua et al. (2001,
2004b), is adapted in this study to be applied specifically to low PA tailings. The last
approach proposed in this study to determine the long term PAG is mineral depletion
calculations based on elemental tracers. Mineral depletions are used to determine the
evolution of the mineralogical acid-base accounting, and then state on the long term
PAG. The criterion used is the ratio of the time to mineralogical NP depletion to the
time to mineralogical AP depletion (txp/tap). Global results from the three approaches
show that 2 of the 5 tailings tested should become acid generating over time and that

the other 3 tailings can be considered non acid generating.

Finally, a kinetic testing protocol selection tool is developed. This selection tool is
based on the weighed sum of different criteria which are based both on the observations
of this study and from the literature. Different weighs are attributed based on the given
study’s goals, technical limitations, and material characteristics. Such a tool is useful
for example to an engineering consultant or an environmental engineer for choosing the
kinetic test best suited for his or her needs. This tool is specific to materials similar to
the tailings used in this study. More work needs to be done in order to obtain a

selection tool adapted to a wider variety of mine wastes.
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Figure A.27: Comparaison des taux de réaction de la pyrite obtenus aux
cours des essais cinétiques avec les taux relevés dans Wicks et

GIOVES (1993) .o 285
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CHAPITRE 1

INTRODUCTION

1.1 L’industrie miniére et ses rejets

L’industrie miniére est un des secteurs les plus importants de 1’économie canadienne et
québécoise. L’extraction du sol de métaux précieux, tels 1’or et I’argent, ou encore de
métaux de base, tels le cuivre, le zinc et le plomb peut se faire principalement de deux
facons : a I’aide d’exploitations a ciel ouvert (figure 1.1) ou encore dans des mines
souterraines (figure 1.2). Les exploitations a ciel ouvert sont utilisées lorsque les
gisements sont peu profonds et présentent un fort tonnage. L utilisation d’équipements
mécaniques de grandes dimensions permet une grande productivité lors de
I’exploitation. Les teneurs des gisements peuvent étre faibles puisqu’il est possible
d’extraire de grandes quantités de minerai a faibles cotlts. Les exploitations
souterraines, quant a elles, sont présentes lorsque le gisement est profond. Les taux de
production de ce type d’exploitation sont habituellement plus faibles que par la
méthode a ciel ouvert en raison des contraintes de production reliées a 1I’exploitation en
souterrain. Pour rentabiliser la mine, il est essentiel d’avoir des teneurs en métaux

importantes dans le minerai.

Durant I’exploitation du gisement, la mine génére une grande quantité de rejets solides
et liquides. Parmi les rejets solides produits, on note les roches stériles qu’il a fallu
enlever pour atteindre le minerai. Elles ne contiennent que peu ou pas de valeur
commerciale. Les empilements de stériles miniers, appelés haldes a stériles (figure 1.3),
sont souvent trés volumineux et sont composés de matériaux d’une taille variant de
I’ordre du métre jusqu’a des particules de quelques micrométres (e.g. : Aubertin et al.,

2002; Martin, 2003; Gamache-Rochette, 2004).



Figure 1.1 : Fosse de la mine Doyon, Québec, Canada; photo : Chaire Industrielle
CRSNG Polytechnique-UQAT
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Figure 1.2 : Schéma d’une mine souterraine (Aubertin et al., 2002)

Un autre rejet solide produit durant 1’exploitation miniére est celui de ['usine de
concentration du minerai. Les rejets de concentrateurs sont constitués de la fraction non
économique du minerai obtenue suite a la récupération des minéraux a valeur

commerciale. Ils sont généralement tres fins (granulométrie typique d’un silt) et sont



sous forme d’une pulpe a leur sortie de 1’usine de concentration (Vick, 1983; Aubertin
et al., 1996, 2002). Les rejets de concentrateur sont entreposés dans des parcs a rejets

(figure 1.4) qui sont ceinturés par des digues ou par le relief du terrain.

Figure 1.3 : Halde a stériles, Mine Laronde, Québec, Canada; photo : Chaire
Industrielle CRSNG Polytechnique-UQAT

Figure 1.4 : Parc a rejets de concentrateur, Mine Laronde, Québec, Canada;
photo : Chaire Industrielle CRSNG Polytechnique-UQAT

D’autres rejets solides peuvent également étre produits durant I’exploitation miniere,

mais sont en moins grande quantité que les stériles et les rejets de concentrateur. Par



exemple, on peut mentionner le mort terrain, les boues de traitement des eaux et
d’autres rejets solides reliés au complexe industriel qu’est la mine (ex.: huiles,
graisses, pneus, etc.). Plus de détails concernant les différents rejets solides produits

durant I’exploitation miniére peuvent étre trouvées dans Aubertin et al. (2002).

Les rejets liquides, quant a eux, sont principalement constitués de 1’eau provenant du
pompage de la mine et celle utilisée lors du traitement de minerai. Cette derniere peut
étre contaminée en réactifs de traitement (cyanure, collecteurs, moussants), en matiere
en suspension ainsi qu’en métaux. Les rejets liquides incluent également les eaux qui
percolent a travers les aires d’entreposage des rejets solides (haldes a stériles et parcs a
rejets de concentrateur). Les rejets liquides sont entreposées dans des bassins (figure
1.5) visant des buts divers tels : la dégradation des cyanures, le polissage (décantation
des particules) et la re-circulation de I’eau. Les rejets liquides doivent rencontrer les
réglementations provinciales et nationales avant d’étre retournés dans 1’environnement.
A titre d’exemple, le pH de I’effluent final doit étre compris entre 6,5 et 9,5 et les
teneurs en As, Cu, Ni, Pb, Zn et Fe totales ne doivent pas dépasser respectivement 0,5;
0,30; 0,50; 0,2; 0,5 et 3 mg/L selon la Directive 019 en vigueur au Québec. Lorsque
I’eau ne satisfait pas aux objectifs réglementaires, la mine doit traiter I’effluent a I’aide
de méthodes appropriées, habituellement des méthodes de traitement chimique (Ritcey,

1989; Ripley et al., 1996; Aubertin et al., 2002).

Le tableau 1.1 recense le nombre de parcs a rejets, d’haldes a stériles et de bassins
divers contenant les rejets de l’industrie miniére québécoise (selon des données
obtenues du MRN en 2002). Le tableau montre les données par région administrative.
On remarque que les superficies perturbées par les aires d’entreposage des rejets
miniers sont significatives, avec prés de 15 000 hectares touchés. Plus de détails
concernant les caractéristiques des rejets miniers peuvent étre trouvés dans la littérature

(Ritcey, 1989; Ripley et al., 1996; Aubertin et al., 2002).



Figure 1.5 : Bassins de polissage, Mine Laronde, Québec, Canada; photo : Chaire
Industrielle CRSNG Polytechnique-UQAT

Tableau 1.1 : Répartition géographique des aires d’accumulations de déchets
miniers au Québec (données du MRN, 2002 dans Aubertin et al.,
2002)
Région administrative ; # :::r:i:: Superficie (ha)
! Parcs Haldes Bassins Total
Abitibi — TEmiscamingue i 08 296 3 983 428 761 5172
M ard-du-Siughec : 10 120 1959 379 528 2 866
Céte-Mard i 09 G 1877 762 455 2794
Chaudiére — Appalaches i 12 51 293 969 0 1562
E strie i 05 34 311 BT a 958
Gaspesie i 11 a8 475 306 51 842
Outaouais i ov 11 93 140 a 233
Laurentides P15 12 a0 47 5 132
I anteregie i 18 14 B9 0 32 121
Saguenay-Lac St-Jean i 0z 11 a7 1 24 12

Mauricie - Bois-Francs 1 04 12 20 2 1] 22
Total 653 9 267 3 681 1866 14 814




1.2 Le drainage minier acide

Le drainage minier acide (DMA) est le plus important probleme auquel doit faire face
’industrie miniére au Canada, aux Etats-Unis, en Australie et en Europe (Aubertin et
al., 2002). Le DMA apparait lorsqu’il y a acidification de 1’eau par réaction entre
I’oxygene, 1’eau et les minéraux sulfureux contenus dans les rejets miniers solides ou
encore les parois rocheuses. Les sections suivantes présentent dans un premier temps la
formation, la neutralisation ainsi que les phénomeénes géochimiques importants du
DMA. On poursuit avec une bréve présentation des méthodes de contrdle et de

prédiction du DMA.

1.2.1 Formation

Le DMA provient d’un processus d’oxydation naturelle des sulfures au contact de I’air
qui peut étre représenté selon la réaction globale présentée a I’équation 1.1. Cette
réaction représente 1’oxydation de la pyrite par I’oxygeéne en présence d’eau (Aubertin

et al., 2002).

FeS, + 15/4 O, + 7/2 H,0 > Fe(OH); + 2 H,S0, [1.1]

La production d’acide sulfurique diminue le pH de I’eau et favorise la dissolution de
métaux lourds dommageables pour I’écosystéme. Le DMA se caractérise par un pH
faible (pH < 6), une acidité ¢€levée, de fortes concentrations en sulfates et en métaux
dissous. Il demeure le probléme environnemental le plus critique pour les exploitations
de métaux de base, de métaux précieux, d’uranium et de charbon (Aubertin et al.,

2002).

Les principaux sulfures rencontrés dans les exploitations mini¢res du Québec sont la

pyrite (FeS,), la sphalérite (ZnS), la chalcopyrite (CuFeS,), I’arsénopyrite (FeAsS), la



galéne (PbS) et la pyrrhotite (FeS ot x = 0 a 0,17). Le tableau 1.2 présente un
résumé (proposé par Jambor (1994)) de plusieurs classifications retrouvées dans la

littérature quant aux réactivités relatives des différents sulfures.

Tableau 1.2 : Réactivités relatives de différents sulfures (adapté de Jambor, 1994)
Minéraux, en ordre de réactivité Conditions Référence

sphalérite > galéne > chalcopyrite > pyrite Abiotique, calculée  Sarveswara Rao et al. (1991)
;I;:Z(r:lisri);;epyl‘rhotite > chalcopyrite > pyrite = Stériles miniers Kwong et Fergusson (1990)
pyrrhotite > chalcopyrite > pyrite fine > sphalerite > Chapeau de fer Andrew (1984)

pyrite grossiere

pyrrhotite > arsenopyrite > pyrite > chalcopyrite >

sphalerite > galéne Laboratoire, pH 2-6  Kakovsky et Kosikov (1975)

pyrite > chalcopyrite > galéne > sphalérite Oxidation par l'air Brion (1980)

La figure 1.6 présente un résumé des différentes étapes de formation du DMA. Au
premier stade de formation, nommé phase I, I’oxydation directe par I’oxygene domine
et il y a baisse progressive du pH due a la libération en solution d’ions H'. A des pH
proches de la neutralité, le fer ferrique précipite sous forme d’hydroxydes. La phase II
correspond au début des conditions acides (3 <pH <4,5). La phase III de la formation
du DMA correspond a I’épuisement des minéraux acidivores, I’acidité produite n’est
alors pas neutralisée. A ce stade le taux de formation d’acidité est trés élevé et les pH se
stabilisent a de tres faibles valeurs. Quand le pH atteint des valeurs inférieures a 3, le
fer ferrique demeure suffisamment soluble pour oxyder la pyrite (oxydation indirecte).
De plus, un grand nombre de bactéries acidophiles voient leur action augmenter a des
pH <4,5. Ces bactéries catalysent principalement la transformation du fer ferreux en
fer ferrique (Acidithiobacillus ferrooxidans), favorisant ainsi 1’oxydation indirecte
(Nordstrom, 2000), mais oxydent aussi directement les sulfures métalliques (oxydation
directe). Acidithiobacillus thiooxidans qui oxyde le soufre natif (S) et les autres
composés sulfureux réduits est méme suspectée de participer directement a 1’oxydation

de la pyrite (Liu et al., 2003).



Reéactions en phases 1 et 1l
FeSg (s) +7/203 +Ha0 === F=12 +250:12 +2Ht
Fe'2 +1%0p + HY === Fe*® +%H,0

———————— o gpata +3Hy0 === Fe{OH)y(s) + 3H*

PHASE |

PHASE 11

I
|
| Réactions en phase I
|

Fo'2 +%05+H" === Fe'" +%H,0
% +8H,0 === 15F"

pH {Solubon autour du mineral)

Délai event DMA

= P: FeS, (s)+ 14 Fe* 2

-2
+280, +16HY

Temps

Figure 1.6 : Phases de la formation du DMA (adapté de Kleinman et al., 1981,
dans Aubertin et al., 2002)

Pour plus d’informations sur I’oxydation des minéraux sulfureux, le lecteur intéressé
peut consulter 1’abondante littérature sur le sujet (e.g.: Lowson 1982; Alpers et
Blowes, 1994; Nicholson, 1994; Evangelou, 1995; Rimstidt et Vaughan, 2003; Borda
et al., 2004).

1.2.2 La neutralisation du DMA

Les rejets miniers contiennent, dans la majorité des cas, des minéraux neutralisants qui
peuvent réagir avec 1’acidité formée et la neutraliser. Pour un matériau donné, il est
possible que les minéraux neutralisants puissent compenser ’acidité produite par les
sulfures. Les minéraux possédant le plus grand pouvoir neutralisant sont les carbonates
en raison de leur cinétique de réaction supérieure aux autres minéraux potentiellement

neutralisants (Kwong, 1993). Le tableau 1.3 montre les minéraux possédant la capacité



de neutraliser 1’acidité ainsi que leur réactivité relative (par rapport a la calcite a qui

I’on donne la valeur de 1) a un pH de 5.

Trois exemples de réaction de neutralisation pour trois carbonates, soient la calcite, la
dolomite et I’ankérite sont données aux équations 1.2, 1.3 et 1.4 respectivement. On
peut remarquer que les carbonates réagissent avec 1’acide sulfurique (H»SOs) pour
produire du bicarbonate (HCO5"), des sulfates et d’autres ions métalliques (Ca**, Mg*",

Mn?*, Fe*). Le bicarbonate se décompose généralement en dioxyde de carbone (CO,).

2CaCOs () + HySOy4 (aq) = 2Ca* (ag) + 2HCO3 (ag) +SO04 7 (ag) [1.2]

CaMg(COs)2 (5 + H2804 (ag) = Ca”'(ag) + Mg (o) + 2HCO3 ag #5047 [1.3]

Ca(FeMgyMno)(COs)2 ) + HaSOsaq) > Ca’’(aq) + aFe” (ag) + bMg® g +
cMn* (4 + 2HCO3 aq) + SO gy [1.4]

ou:

atb+c=1

On pourrait penser, en observant la stoechiométrie des réactions, que 1’ankérite et la
dolomite sont de meilleurs minéraux neutralisants que la calcite. En effet, 2 moles de
calcite sont nécessaires a la neutralisation d’une mole d’acide sulfurique, alors que
seulement 1 mole de dolomite ou d’ankérite est requise. Cependant, la cinétique de la
réaction de neutralisation est plus rapide pour la calcite, ce qui lui confere le meilleur
pouvoir neutralisant de tous les carbonates. En ordre décroissant de réactivité relative,
les carbonates se classent comme suit (Blowes et Ptacek, 1994) : calcite > dolomite >

ankérite magnésienne > ankérite > sidérite.
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Tableau 1.3 : Minéraux neutralisants et leur réactivité relative a pH 5 (adapté de
Kwong, 1993)
Groupe Minéraux Réactivité relative a
pHS
Dissolution Calcite, aragonite, dolomite, magnésite, brucite 1,00
Grande réactivité Anorthite, olivine, forsterite, leucite, diopside, nepheline, 0,40

garnet, jadeite, spodumeéne, wollastonite

Réactivité moyenne Sorosilicates (épidote, zoisite), pyroxenes (enstatite, 0,02
hypersthene, augite, hedenbergite), amphiboles
(hornblende, glaucophane, tremolite, actinolite,
antophyllite), phyllosilicates (serpentine, chrysotile, talc,
chlorite, biotite)

Réactivité faible Plagioclase feldspars (albite, oligoclase, labradorite), clays 0,01

(vermiculite, montmorillonite)

Réactivité trés K-feldspars, muscovite 0,01
faible
Inerte Quartz, rutile, zircon 0,004

1.2.3 Phénomeénes géochimiques impliqués

En plus des réactions d’oxydation des sulfures et de neutralisation de [I’acidité,
plusieurs phénomeénes géochimiques sont impliqués dans la production de DMA. Le
tableau 1.4 montre les trois principales classes de processus géochimiques, soient : les
transferts de masse, les processus affectant la cinétique et les facteurs modifiant la

cinétique (Perkins et al., 1995).

Parmi les facteurs les plus importants, notons les phénomenes de
dissolution/précipitation, de diffusion de 1’oxygene, les réactions de surface (liés a
I’aire surfacique) et la catalyse. Les réactions de dissolution et de précipitation sont a la
base méme de la formation (réactions redox) et de la neutralisation (réactions acides-

bases) du DMA. Les précipitations de minéraux secondaires surviennent lorsque les
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concentrations en ions métalliques et en anions dans le DMA deviennent supérieures a
la solubilit¢ de ces minéraux. Un autre facteur clé est la présence de cycles de
mouillage-séchage qui favorisent les contacts entre les sulfures, 1’oxygene et 1’eau. Les
phénomenes de diffusion sont les principaux responsables du transport de 1’oxygeéne
dans les rejets de concentrateur (advection et convection pour les stériles). Les
réactions impliquées dans le DMA ont lieu a la surface des minéraux; plus un minéral a
une grande surface, plus les réactions seront importantes. Au sujet de la catalyse,
mentionnons la catalyse bactérienne qui augmente entre 20 et 10° fois le taux des
réactions de formation du DMA (Berthelin, 1987; Benzaazoua et al., 2002). Le lecteur
intéressé peut consulter les publications de Perkins et al. (1995) et de Aubertin et al.
(2002) pour des informations plus détaillées sur chacun des phénomenes géochimiques

impliqués dans le DMA.

Tableau 1.4 : Processus géochimiques impliqués dans le DMA (adapté de Perkins
etal., 1995, dans Aubertin et al., 2002)

Processus Processus Facteurs
de transfert de masse |_affectant la cinétigue medifiant la cinétique
[Dissoluton / precipitation Diffusion Catalyse
Réactions acices-bases Macroscopigue Bactérienne
Hydrolyse Microscopique Galvanique
Redox Afomigue Abiotique

Coprécipitation

Echanges gazex

Moullage-sechage
Sarption Mucléation Température
Decomposition radioactive Réaction de surface Fression
Adsorption / desorption Aire surfacigue

1.2.4 Controle du DMA

Les méthodes de contréle du DMA interviennent sur I’un, ou plusieurs, des trois

principaux constituants essentiels a sa formation, soient: ’eau, ’oxygeéne et les
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sulfures. En retirant I'un de ces éléments clés, il est possible de ralentir, voir méme

arréter la production de DMA.

L’exclusion de 1’eau se fait a I’aide de barrieres multicouches, composées par exemple
de matériaux synthétiques ou d’emprunt (sable, silt, argile). Cette approche est
habituellement considérée comme étant plus adaptée aux climats arides, méme si 1’on
retrouve ce type de recouvrement au Québec. C’est le cas du site Poirier, discuté dans

les travaux de Lewis et Gallinger (1999) et Maurice (2002).

L’exclusion de 1’oxygeéne est communément obtenue a ’aide de 1’entreposage sub-
aquatique des rejets miniers. On peut entreposer les rejets sous 1’eau dans des réservoirs
naturels (lac, riviere ou autre) ou encore dans des réservoirs artificiels construits
spécifiquement a cet effet. Beaucoup de travaux de recherche on été réalisés au cours
des derniéres années sur cette méthode de controle du DMA (e.g. : SRK, 1989; Li et
al., 1997; Gallinger et Nicholson, 1999; MEND, 2001a). Par ailleurs, les systemes de
recouvrement multicouches composés de matériaux d’emprunt ont été développés. Ces
recouvrements permettent d’exclure I’oxygéne en maintenant une couche de matériau
prés de la saturation en eau. Cette saturation diminue grandement la diffusion de
I’oxygeéne a travers le recouvrement, donc diminue 1’oxygeéne pouvant atteindre les
rejets (Nicholson et al., 1989; Aubertin et al., 1995). Ces recouvrements, qui portent le
nom de couverture a effets de barriére capillaire (CEBC), ont été appliqués sur deux
sites miniers québécois, soient le site Lorraine (Dagenais et al., 2001, 2002) et le site

LTA (Ricard et al., 1997; Bussicre et al., 2003).

Quant a I’exclusion des sulfures, celle-ci peut étre atteinte par désulfuration des rejets
miniers par procédés gravimétriques ou de flottation. On produit alors un rejet de
flottation non générateur d’acide et un concentré de sulfure qu’il faut gérer de fagcon
sécuritaire afin d’éviter la génération d’acide. L’avantage de cette approche est qu’elle

réduit le volume de rejets problématiques a gérer. Cette approche relativement nouvelle
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a fait récemment 1’objet de plusieurs études (ex. : Benzaazoua et al., 2000, Benzaazoua
et Kongolo, 2003; Kongolo et al., 2004), mais n’a pas encore été appliquée a grande

échelle.

Les méthodes de contrdle doivent faire partie intégrante de la stratégie de restauration
de sites miniers. La Loi sur les mines (M-13.1) du Gouvernement québécois oblige
I’industrie ou I’exploitant minier a restaurer les sites miniers. Or les méthodes de
restauration de sites générateurs d’acidité sont beaucoup plus dispendieuses que celles
pour les sites neutres ou générateurs d’alcalinité. En effet, Aubertin et al. (2002)
chiffrent la restauration de sites miniers générateurs d’acidité entre 30 k$ a 250 k$ par
hectare et entre 2 k$ et 18,5 k$ par hectare la restauration de sites miniers neutres ou
alcalin. Il est donc impératif de bien évaluer le potentiel de génération d’acide des
rejets a entreposer, en particulier lorsque ceux-ci ont un potentiel de génération d’acide
marginal. Les compagnies miniéres ne veulent évidemment pas investir des millions de
dollars pour la restauration d’un site minier sans €tre certain que celui-ci nécessite la
mise en place d’une méthode de contréle du DMA sophistiquée, plutét qu’une simple

stabilisation des surfaces.

1.2.5 Prédiction du potentiel de génération d’acide

La prédiction du potentiel de génération d’acide (PGA) est donc une étape clé de la
restauration d’un site minier. On évalue d’abord ce potentiel a I’aide d’essais statiques
qui dressent le bilan entre le potentiel d’un rejet a produire de I’acidité¢ (PA) et son
potentiel a la neutraliser (PN). Ces essais sont généralement basés sur la détermination
de la teneur en sulfures (PA) et un titrage acide-base (PN) (SRK, 1989). Les essais
statiques informent sur un échantillon ponctuel, mais n’offrent pas d’information sur
I’évolution d’un rejet suite a son altération. De plus, les résultats des essais statiques

comportent une large zone d’incertitude ou il est risqué de se prononcer quant au PGA.
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De plus amples détails sur les essais statiques peuvent étre trouvés dans le mémoire de

Plante (2004).

Une autre approche pour déterminer le PGA est 'utilisation d’essais cinétiques. Ces
essais, congus pour suivre l’altération d’un rejet dans le temps, sont basés sur la
lixiviation des produits d’altération a intervalles réguliers et 1’analyse des eaux de
rincage pour le pH, ’acidité, 1’alcalinité ainsi que les concentrations en métaux et
principaux anions. Les essais cinétiques les plus communément utilisés sont les essais
en cellule d’humidité et I’essai en colonne. Les essais cinétiques sont décrits plus en

détail au chapitre 2 du présent ouvrage.

Une troisieme approche disponible pour prédire le potentiel de génération d’acide d’un
rejet est I’utilisation de modéles mathématiques de prédiction (modélisations
géochimiques). Cette modélisation peut aussi étre utilisée pour aider I’interprétation
des essais cinétiques. Les principaux types de modeles sont : les modeles d’équilibre
thermodynamique, les mod¢les de transfert de masse, les modeles mixtes de transfert
de masse et d’écoulement, les modeles de support et les modéles empiriques
d’ingénierie. Les quatre premiers types de modeles sont utilisés pour la compréhension
des phénomenes géochimiques impliqués dans le DMA. Lorsque I’objectif est plutot
d’estimer ’évolution des qualités d’eau dans le temps ou de simuler des méthodes de
restauration, les modeles empiriques d’ingénierie sont plus adaptés. Les modeles
mathématiques de prédiction tentent de simuler en tout ou en partie les phénoménes
exposés au tableau 1.4. On peut facilement comprendre, a la lecture de ce tableau, le
défi que cela comporte. Une description détaillée de chacun des types de modele est

disponible dans Perkins et al. (1995) et Joanes (1999).

Les rejets les plus problématiques pour I’évaluation du PGA sont les rejets ayant un
faible potentiel de génération d’acide ou situés dans la zone d’incertitude des essais

statiques. En effet, certains de ces rejets, bien que non générateurs a court terme,
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peuvent étre générateurs d’acidité a long terme. Il est donc nécessaire de développer
des outils permettant une meilleure détermination du PGA a long terme de matériaux
ayant un faible potentiel de génération d’acide ou situés dans la zone d’incertitude des

essais statiques.

1.3 Objectifs et contenu du mémoire

Le principal objectif de 1’étude consiste a étudier le comportement géochimique de
rejets de concentrateur a faible potentiel de génération d’acidité a I’aide de différents
essais cinétiques afin d’en évaluer leur potentiel a générer de 1’acidité¢ a long terme.

Quant aux objectifs spécifiques, on peut nommer :

1. Comparer les principaux types d’essais cinétiques entre eux.

2. Comparer le comportement de différents rejets de concentrateur lorsque soumis
aux essais cinétiques.

3. Développer de nouvelles approches permettant de statuer sur le potentiel de
génération d’acide a long terme de rejets de concentrateur ayant un faible
potentiel de génération d’acide.

4. Identifier les principaux phénomenes qui, a I’intérieur des essais cinétiques,
affectent la réactivit¢ des minéraux dans les mélanges étudiés (matériaux a
faible potentiel de génération d’acide).

5. Proposer un outil d’aide a la sélection du ou des essai(s) cinétique(s) le(s) plus

approprié(s) pour une situation donnée.

Pour atteindre ces objectifs, différents travaux ont été réalisés et ceux-ci sont résumés
dans le présent mémoire de maitrise. Les essais cinétiques utilisés au cours des travaux
sont: I’essai en colonne, 1’essai en cellule d’humidité, 1’essai en mini-cellule

d’altération, I’essai en flacon agité et I’essai en extracteur de Soxhlet modifié. Les
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matériaux testés (5 au total) sont des rejets de concentrateur a faible potentiel de

génération d’acide ou classés incertains selon les résultats d’essais statiques.

Le mémoire est structuré de la fagcon suivante. Dans un premier temps, une revue de
littérature sur les principaux essais cinétiques est présentée au chapitre 2. On poursuit
au chapitre 3 avec les principales méthodes expérimentales utilisées dans les présents
travaux. Au chapitre 4, on enchaine avec la caractérisation détaillée des 5 matériaux
étudiés. On y présente notamment les principales propriétés physiques, chimiques et
minéralogiques des rejets. Le chapitre 5 contient les principaux résultats des essais
cinétiques réalisés sur les cinq matériaux. Les résultats sont synthétisés dans des
tableaux et figures ne présentant que les parametres jugés les plus importants, sachant
que plus de 16 000 analyses chimiques ont été réalisées. L’évolution des principales
mesures (pH, Eh, conductivité, acidité, alcalinité) ainsi que des charges ¢lémentaires
ponctuelles et cumulées (Ca, Mg, Mn, Feal, SO42') sont comparées pour les 5
matériaux et les 5 types d’essais cinétiques. Les résultats détaillés sont intégrés dans les
annexes du mémoire. Une analyse des résultats est présentée au chapitre 6. L’analyse
comprend : des explications concernant les comportements géochimiques observés; une
évaluation du potentiel de génération d’acide a long terme des 5 matériaux étudiés a
I’aide de méthodes usuelles et nouvelles; une grille d’aide a la décision afin de
permettre d’identifier le type d’essai cinétique le plus pertinent pour une situation
donnée. Le document se termine par une présentation des principales conclusions de
I’é¢tude ainsi que par des recommandations quant a la poursuite de ces travaux de

recherche.
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CHAPITRE 2

DESCRIPTION DES ESSAIS CINETIQUES

2.1 Introduction

Lors du démarrage d’une mine et lors de 1’¢laboration d’un plan de fermeture d’un parc
a rejets miniers, il importe de vérifier le potentiel du site a développer un probléme de
génération de drainage miner acide (DMA). Pour ce faire, une campagne
d’échantillonnage des rejets miniers doit étre lancée, et une série de tests de prédiction
doit étre entreprise. Maintenant, les compagnies minieéres doivent procéder a la
caractérisation environnementale avant méme d’obtenir un certificat autorisation pour

débuter une exploitation.

Deux grandes catégories d’essais de prédiction du DMA peuvent étre réalisées sur les
échantillons : les essais statiques et les essais cinétiques. Les essais statiques consistent
a déterminer le potentiel de production d’acide (PA) et le potentiel de neutralisation
(PN) d’acide du matériau, ainsi qu’a établir la balance entre les deux, de fagon a classer
le matériau en tant que producteur ou consommateur d’acide. Plus de détails au sujet
des essais statiques peuvent étre trouvés dans plusieurs ouvrages : Sobek et al. (1978),
pour les essais de pH de pate et le bilan acide-base standard; Bruynesteyn et Hackl
(1984), pour I’essai initial BC Research; Lawrence (1990), pour le bilan acide-base
modifié; Miller et al. (1997), pour I’essai NAG; Kwong (1993), Lapakko (1994),
Lawrence et Scheske (1997) ainsi que Paktunc (1999), pour les approches
minéralogiques. Aussi, le guide produit par SRK (1989) ainsi que les notes de cours
intensif (Benzaazoua et al, 2002) constituent des recueils de plusieurs méthodes

d’essai.
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Suite a ces essais, une classification se fait habituellement par le potentiel net de
neutralisation (PNN = PN - PA) ou par le rapport PN/PA. Toutefois, il existe une
certaine zone d’incertitude pour les rejets miniers dont le rapport PN/PA varie entre 1
et 3, et dont les valeurs du PNN varient entre -20 et 20 kg CaCOs/t (Ferguson et Morin,
1991; Brodie et al., 1991; Morin et Hutt, 1994; Adam et al., 1997). Des essais plus
poussés (essais cinétiques) sont nécessaires pour déterminer le potentiel de génération

d’acide d’un rejet, lorsqu’il se retrouve dans cette zone d’incertitude.

La deuxiéme grande catégorie de tests relatifs au potentiel de génération du DMA
englobe les essais dits cinétiques. Ces essais permettent de vérifier les résultats obtenus
lors des essais statiques et de déterminer les taux d’oxydation des sulfures, de
génération d’acide et de neutralisation par des minéraux ayant un potentiel de
neutralisation (carbonates et certains silicates). On cherche également, par le biais de
ces essais, a déterminer le délai avant le début de génération de DMA pour un matériau
donné, les taux d’épuisement des carbonates et les taux de lixiviation des métaux

lourds.

Les essais cinétiques sont basés sur une oxydation accélérée ou naturelle des rejets et
ils incluent la récupération subséquente des produits de cette oxydation a 1’aide d’une
eau de ringage. L’eau de ringage récupérée est généralement analysée pour en
déterminer la qualité¢ chimique. En plus du pH et de la teneur en sulfates, plusieurs
autres analyses peuvent s’ajouter, telles les déterminations de I’acidité, de 1’alcalinité,
de la conductivité, du potentiel d’oxydoréduction (Eh), de la conductivité¢, de la
concentration des différents métaux dissous ainsi que de quelques spéciations des
anions et des cations en solution. Souvent, les concentrations en sulfates (SO4>) sont
utilisées pour estimer le taux de production d’acide et de consommation des sulfures
(Morin et Hutt, 1997). Les analyses des concentrations en calcium, magnésium,
potassium et sodium sont utilisées pour estimer les taux de consommation des

minéraux neutralisants du rejet ainsi que les ratios PN/PA critiques qui marquent le
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début de la production d’acide (Li et Bernier, 1999; MEND 5.4.2¢c, 2000). Les taux de
production et de consommation des différents métaux lourds pouvant étre
problématiques pour I’environnement sont aussi calculés a 1’aide des analyses des eaux

de ringage (Morin et Hutt, 1997; Holmstrom et al., 1999).

2.2 Présentation des essais cinétiques

Les paragraphes qui suivent décrivent en détail chacun des types d’essais cinétiques
communément utilisés dans I’industrie miniére pour la prédiction du DMA. On y
trouve aussi les principaux avantages et inconvénients de chacun. Plusieurs articles et
rapports sur la description et 1’évaluation des différents essais cinétiques ont été
produits (e.g. : Duncan et Walden, 1975; MEND 1.16.1a, 1989; SRK, 1989; MEND
1.16.1b, 1991; Bethum et al. 1997; Morin et Hutt 1997; Plumlee et Logsdon, 1999;
MEND 5.4.2¢, 2000; Frostad et al., 2000a, 2000b; Feasby et al., 2001; MEND 5.4.2b,
2001b; Aubertin et al., 2002; Benzaazoua et al., 2002; Lapakko 2002). Il existe aussi
une gamme d’essais de lixiviation pour déterminer les potentiels et les taux de
libération de métaux de rejets issus de différentes spheres d’activités (par exemple, les
procédures Eptox, TCLP, SPLP, MEP, MWMP, etc.) Ces essais ne seront pas présentés
dans le présent document, mais le lecteur intéressé peut se référer a Feasby et al. (2001)

pour de plus amples informations.

2.2.1 Essai de confirmation de la Colombie-Britannique

Description de I’essai

Ce test fait suite a l'essai statique « BC Research Initial Test », qui consiste a
déterminer le PN suite au titrage d'une pulpe par de 'acide sulfurique jusqu'a pH 3,5 et

au calcul du PA a partir de le teneur en soufre a I’état sulfure (Duncan et Bruynesteyn,
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1979). Le but principal de ce test est de déterminer si I’activité d’oxydation des sulfures
par Acidithiobacillus ferrooxidans peut générer plus d’acidit¢é que le pouvoir
neutralisant du matériel (Benzaazoua et al., 2002). L'essai est basé sur l'oxydation du
rejet dans des conditions semblables a celles rencontrées lors de la phase III de la
production du DMA (voir figure 1.6). Aucune recommandation n’est faite dans la

littérature consultée quant a la granulométrie de I’échantillon.

Le déroulement de 1’essai, selon le résumé de Benzaazoua et al. (2002) est décrit dans
les lignes qui suivent. Une quantité de 3 a 10 g de matériel est mise en contact avec
70 mL d’eau contenant des nutriments. Le pH est ajusté entre 2,5 et 2,8 avec de 1’acide
sulfurique. Une culture vivante (5 mL) de Acidithiobacillus ferrooxidans est ajoutée au
mélange, suivie d’une incubation a 35°C sur une table d’agitation. Le pH est alors suivi
jusqu’a ce qu’il se stabilise. La moitié de la masse initiale d’échantillon est alors
ajoutée et le mélange est incubé durant 24 h supplémentaires. Suite a 24 h, si le pH est
supérieur a 3,5 ’essai est arrété. Si le pH est inférieur a 3,5, on ajoute a nouveau la
moitié de la masse initiale de I’échantillon et on procéde a une incubation de 72 h. Le

pH final est mesuré et sert de critére a ’interprétation de I’essai.

Les critéres d’interprétation sont les suivants (MEND 1.16.1b, 1991 dans Benzaazoua

etal.,2002):

pH final >3,5: L’acidification suite a ’activité bactérienne est moins génératrice
d’acidité¢ que le pouvoir neutralisant du résidu. L’échantillon est

considéré non générateur.

pH final <3,5: L’acidification suite a [’activité bactérienne est plus génératrice
d’acidité que le pouvoir neutralisant du résidu. L’échantillon est

considéré générateur.
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Avantages et inconvénients

Les principaux avantages de la méthode sont les suivantes (SRK, 1989; MEND
1.16.1b, 1991, Benzaazoua et al., 2002) :

. Le temps de réalisation de 1’essai est relativement court;
. L’essai est peu dispendieux;
o L’essai a été largement utilisé au Canada.

. L'oxydation biologique est prise en compte.

Les principaux inconvénients de cet essai sont les suivants (SRK, 1989; MEND

1.16.1b, 1991, Benzaazoua et al., 2002) :

. L'essai ne permet pas de calculer les taux de réaction;

. L'essai ne permet pas d'évaluer les modes de restauration;

. L'essai semble confondre ou ne pas tenir compte de plusieurs notions (équilibre
solide-liquide, pouvoir tampon et pouvoir neutralisant, durée d'oxydation des
sulfures, relation entre le pH et l'activit¢ de la bactérie Acidithiobacillus
ferrooxidans et la toxicité microbiologique du milieu clos);

o L'utilisation de bactéries requiert des manipulations complexes et une main-d'ceuvre
spécialisée;

. L'ajout d'acide produit des conditions irréalistes qui ne tiennent pas compte de
l'inhibition causée par les matériaux neutralisants sur 1'oxydation des sulfures;

o Le test n’est pas adapté aux échantillons a hautes teneurs en soufre puisque la
quantit¢ d’échantillon alors nécessaire peut devenir grande et mener a une
oxydation incompléte des sulfures disponibles;

o L’essai tel que présenté n’utilise pas les populations bactériennes adéquates et
devrait plutot stimuler la croissance des populations bactériennes indigénes de

I’échantillon;
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« Laplage de pH initial de 2,5 a 2,8 est restrictive en termes de 1’activité bactérienne
et ne permet pas d’évaluer I’influence du PN initial sur cette derniére;
« Le critére de pH a 3,5 n’est pas valide, puisque 1’activité bactérienne d’oxydation se

poursuit a un pH plus ¢€levé.

2.2.2 Flacons agités

Description de I’essai

L'essai cinétique en flacon agité consiste en l'oxydation de rejets miniers en les agitant
avec de l'eau dans un erlenmeyer. L'essai classique consiste a agiter un seul erlenmeyer
contenant 1'échantillon et I'eau (ou autre liquide d'extraction) et a échantillonner de
fagon périodique la solution pour des fins d'analyses. Si la quantité de solution prélevée
est importante, on doit compenser en ajoutant de 1'eau au mélange, de fagon a avoir un
volume constant; ceci peut compliquer l'interprétation des résultats (SRK, 1989). Une
variante, produisant des résultats plus fiables et plus facilement interprétables, est
l'utilisation de plusieurs répliques d’analyse pour un méme échantillon, et au
prélevement d'un flacon au complet pour fins d'analyses (MEND 1.16.1b, 1991). Les
paramétres de l'essai peuvent varier de fagcon a déterminer les effets du temps, de la
température, du pH, de l'action des bactéries et des amendements des rejets sur les taux
de réaction des sulfures et des minéraux neutralisants. Aucune recommandation n’est

faite dans la littérature consultée quant a la granulométrie de I’échantillon.

La figure 2.1 montre une photographie d’un montage de flacons agités utilisé dans le

cadre des essais préliminaires en laboratoire.
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Figure 2.1 : Photographie d’un montage de flacons agités

Avantages et inconvénients

Les principaux avantages de I’essai en flacon agité sont les suivants (SRK, 1989;
MEND 1.16.1b, 1991) :

« L’essai est simple a mettre en ceuvre;

« L’essai permet de déterminer les taux de production et de consommation d’acide de
méme que le taux d’oxydation des sulfures et leur évolution dans le temps;

« Les résultats donnent un estimé grossier de la qualité d’eau qu’on peut obtenir sur
le terrain;

o Les effets du pH, de la température, des bactéries et des amendements peuvent étre

vérifiés.

Les principaux inconvénients de la méthode sont les suivants (SRK, 1989; MEND

1.16.1b, 1991) :

. Ily atres peu d’informations disponibles dans la littérature sur cet essai;

« L’essai peut prendre beaucoup de temps;
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« L’essai entraine des colits en analyse élevés;

o L’essai requiert beaucoup de fioles, bon nombre d’agitateurs a mouvement
alternatif et beaucoup de place;

o L’essai en systéme fermé peut causer des disproportions entre les métaux et les
sulfates (trés solubles) et les matériaux alcalins (peu solubles), ce qui entrave la

comparaison entre les taux d’évolution de 1’acidité et I’alcalinité.

Pour ces raisons, 1’essai en flacons agités est relativement peu utilisé en pratique.

2.2.3 Extracteur de Soxhlet

Description de I’essai

L’extracteur de Soxhlet est largement utilisé pour l'extraction de composés chimiques
de la matieére a l'aide d'un reflux de solvant organique. Les premiéres utilisations de
I’extracteur de Soxhlet a des fins géochimiques sont rapportées par Pedro (1961),
Henin et Pedro (1965) de méme que Williams et Yaalon (1977). Pour ce qui est de la
prédiction du potentiel de génération du DMA, les premieres études utilisant
I’extracteur de Soxhlet furent rapportées par Renton et Hidalgo (1973) ainsi que par
Singleton et Lavkulich (1978). Ces derniers ont utilis¢ des extracteurs de Soxhlet

modifiés pour des études pédologiques sur des échantillons d’argile.

Un exemple de montage d’extracteur Soxhlet est montré a la figure 2.2. Le principe de
base est le suivant (adapté de Picquet, 1995). Un échantillon de rejet minier (dans ce
cas, un remblai en pate curé) est placé dans une cartouche filtrante, qui est elle-méme
placée dans le corps de I’extracteur. La solution d'extraction est portée a ébullition dans
le réservoir (point 1 a la figure 2.2). La vapeur montante passe par un tube qui
contourne le corps et est condensée (point 2) dans le tube réfrigérant. Le condensat

imprégne alors I'échantillon et emplit graduellement le corps de l'extracteur, tout en
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lessivant 1'échantillon (point 3). Lorsque le niveau, dans le corps de I’extracteur, atteint
le sommet du tube de siphon, la chambre se vide sous I'effet du siphon, et la solution de

ringage retourne alors dans le réservoir ou le cycle peut recommencer (point 4).

© CONDENSATION

Condensateur —

Bouchon de coton —

P Trajet de la vapeur d’eau

Tube d’extraction

Emplacement de |’échantillon

dans sa cartouche de cellulose Siphon de vidange des lixiviats

© LIXIVIATION

Réservoir

Q@ VAPORISATION
O CONCENTRATION

Figure 2.2 : Exemple d’un extracteur de Soxhlet (Picquet, 1995)

Tel que mentionné précédemment, il n’est pas rare que les extracteurs de Soxhlet soient
modifiés pour refléter certaines conditions bien précises de terrain ou dans le but
d’obtenir des conditions expérimentales particuliéres. A cette fin, Singleton et
Lavkulich (1978) ont proposé I'utilisation d’un tube de siphon a la mi-hauteur de
I’échantillon et un autre modele sans tube de siphon. Le tube a mi-hauteur est utilisé
pour simuler la variation de la position de la nappe dans le milieu naturel dans un
échantillon d’argile. Les Soxhlets sans tube siphon provoquent une altération
hautement agressive et accélérée de 1’échantillon. Dans le but de mieux controler 1’effet

de la température, Sullivan et Sobek (1982) ont développé un Soxhlet avec la chambre
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d’extraction a I’extérieur du tube central, hors du tube d’ascension de la vapeur. Grace
a cette modification, des températures aussi basses que 30°C peuvent étre utilisées dans
le tube d’extraction. La figure 2.3 montre I’extracteur de Soxhlet modifi¢ utilisé¢ dans

leurs travaux.
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Figure 2.3 : Extracteur de Soxhlet modifié utilisé¢ dans les travaux de Sullivan et
Sobek (1982)

D’autres auteurs, tels Renton et al. (1988), ont effectu¢ des changements dans le
protocole d’essai en alternant entre des cycles d’extraction au Soxhlet de 24 heures et
des cycles de séchage dans un four a 105°C durant 14 jours. Les essais en Soxhlet
recensés dans la littérature ont été réalisés sur des granulométries de I’ordre du rejet de

concentrateur jusqu’a 6 mm de diameétre (Singleton et Lavkulich, 1978; Sullivan et
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Sobek, 1982; Renton et al., 1988). Des études ont aussi été réalisées sur des blocs

taillés dans le remblai en pate curé (Picquet, 1995; Benzaazoua, 1996).

Avantages et inconvénients

Les principaux avantages de 1’essai en extracteur de Soxhlet sont les suivants (SRK,

1989; MEND 1.16.1b, 1991) :

« La méthode génére rapidement des résultats;

« L’essai permet une altération poussée du matériau testé;

o L’essai permet d’évaluer ’interaction entre les réactions de production et de
consommation d’acide;

« Le test est simple a mettre en ceuvre.

Les principaux inconvénients de I’essai en extracteur de Soxhlet sont les suivants

(SRK, 1989; MEND 1.16.1b, 1991) :

. Laméthode a été trés peu utilisée et est encore en développement;

. Les résultats sont difficiles a interpréter;

. L’essai ne simule pas des conditions naturelles d’oxydation;

. Les résultats obtenus peuvent étre inappropriés pour le calcul de taux de réaction;

o L’effet du reflux peut altérer la géochimie de la solution de ringage;

o L’essai requiert une verrerie spécialisée et souvent faite sur mesure, donc

dispendieuse.
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2.2.4 Cellule d’humidité

Description de I’essai

La cellule d’humidité, basée sur une technique initiée par Caruccio (1967, 1968) et
développée par Sobek et al. (1978), est utilisée depuis plus de 30 ans avec certaines
modifications (Morin et Hutt, 2000). Les principaux buts de I’essai en cellule
d’humidité sont : déterminer les taux de production et de neutralisation d’acide ainsi
que leur variabilité dans le temps; décrire 1’évolution de la qualité d’eau; vérifier ou

préciser les résultats des essais statiques (SRK, 1989 et MEND 1.16.1b).

La technique consiste a placer quelques centaines de grammes a quelques kilogrammes
d’un échantillon dans une enceinte fermée. L’enceinte comprend des ouvertures par
lesquelles un flux d’air peut étre assuré et ou le drainage de la solution de ringage peut
avoir lieu. A intervalles réguliers, un surplus d’eau de composition chimique connue est
ajouté. Cette eau est drainée apres une certaine période de contact avec 1’échantillon, ce
qui favorise la dissolution des produits d’altération. La figure 2.4 montre le schéma
d’une cellule d’humidité typique pour les essais sur les rejets de concentrateur, telle que

proposée dans le rapport MEND 1.16.1b (1991).

Extractant Air

In Qut
ot
Leachate
Qut
Alr In=» — ]
Tailings
i Sample
Leachate Qut
Figure 2.4 : Schéma d’une cellule d’humidit¢ type pour des rejets de

concentrateur (MEND 1.16.1b, 1991)
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Protocoles d’essai

Plusieurs protocoles ont été développés depuis la méthode de Sobek et al. (1978)
adaptée de Caruccio (1967, 1968). Un résumé des principaux protocoles est présenté

dans cette section.

Cellule d’alteration

La premicre cellule d’altération d’échantillons miniers fut développée par Sobek et al.
(1978). Un échantillon de 200 g (passant 2 mm) est placé a sec dans une cellule de
forme prismatique rectangulaire fabriquée de plastique (dimensions non spécifiées).
Des ouvertures sont pratiquées au sommet et au bas de la cellule, de fagon a pouvoir
apporter un afflux d’air et de pouvoir drainer I’eau de ringage au bas de la cellule.
L’essai se déroule par périodes de sept jours. Les premiers trois jours, de I’air sec est
circulé au dessus de 1’échantillon. Les trois jours suivants, un air humidifié par un
parcours dans un bocal d’eau est circulé dans la cellule. Au septiéme jour, 200 mL
d’eau distillée est ajoutée par inondation. Une période d’une heure est allouée afin que
I’eau impregne I’échantillon. L’eau de ringage ainsi produite est alors recueillie par
I’ouverture au bas de la cellule. La quantité d’eau surnageante est mesurée et notée.
L’eau de ringage est centrifugée, si elle est trop turbide, et le matériau solide récupéré
par centrifugation est replacé dans la cellule. L’eau de ringage est alors analysée pour
tous les parametres d’intérét. La figure 2.5 montre une illustration du montage utilisé

par Sobek et al. (1978).
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Figure 2.5: Schéma d’une cellule d’altération de Sobek et al. (1978)

Cellules d’humidité

Morin et Hutt (1997) présentent un protocole d’essai inspiré du protocole original de
Sobek (1978). Les modifications au protocole sont l’utilisation d’une plus grande
quantité d’échantillon (1 kg), un volume de 500 mL d’eau de ringage et une cellule qui

prend deux configurations. La figure 2.6 montre les configurations proposées.

La principale différence entre les deux configurations est que I’air circule au travers des
stériles, broyés a 80 % passant 6 mm, du bas vers le haut, alors que pour les rejets de
concentrateur, mis en place tels quels, 1’air est circulé en surface seulement. La cellule
utilisée pour les stériles est typiquement d’un diamétre de 10 cm et d’une hauteur de
20 cm, alors que celle pour les rejets de concentrateur doit étre plus courte, mais plus
évasée (Morin et Hutt, 1997 ne spécifient pas les dimensions dans ce cas). Il s’agit 1a de
modifications visant a simuler des conditions plus réalistes des mouvements de I’air
dans les aires d’accumulation. Aussi, I’air est humidifié en passant au-dessus d’une eau
chauffée a 30°C par un chauffe-eau a immersion dans une enceinte prévue a cet effet et
munie de plusieurs connecteurs pour des sorties d’air humide. Le protocole ne spécifie
aucun débit d’air, mais propose que chacune des cellules soit approvisionnée par le

méme tuyau tout au long de I’essai afin d’avoir le méme débit.
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Figure 2.6 : Configurations des cellules d’humidité selon Morin et Hutt (1997)
pour un échantillon a) de stériles miniers et b) de rejets de
concentrateur

Les lessivages sont réalisés par la technique d’inondation. Les cellules contenant des
particules fines sont agitées durant une minute. L’eau demeure en contact environ
quatre heures pour les rejets de concentrateur et deux heures pour les stériles. L’eau est

ensuite drainée et filtrée avant d’étre soumise aux différentes analyses.

La méthode propose aussi un protocole détaillé pour la mise en place et le
démantelement des cellules. La durée proposée pour 1’essai est de quarante semaines
ou jusqu’a stabilisation des taux durant une période de cinq semaines. Le protocole
suggere aussi des €quations pour l’interprétation des résultats recueillis au cours de

I’essai.

Cellule d’altération accélérée
Un protocole modifié¢ utilisant une cellule d’humidité a été¢ développé par le U.S.

Bureau of Mines. 11 a été accrédité en tant que norme ASTM en 1996 (ASTM D 5744-
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96, 1998). La méthode a été développée dans le but de fournir des conditions de
réactions bien contrélées et de fournir des résultats reproductibles (Lapakko et al.,
2000, White et Lapakko, 2000). Le protocole d’essai a été mis au point dans 1’optique
d’accélérer I’altération des matériaux par rapport a leur taux de terrain. La méthode
ASTM stipule que la méthode proposée accélere les taux d’au moins un ordre de
grandeur. La norme ASTM précise toutefois que la méthode ne représente pas les
conditions d’oxydation de terrain et que les eaux de rincage produites ne représentent

pas les qualités d’eau auxquelles on peut s’attendre sur le terrain.

On propose ici deux dimensions de cellules, soit 10,2 cm de diamétre et 20,3 cm de
hauteur pour les stériles miniers, et 20,3 cm de diamétre et 10,2 cm de hauteur pour les
rejets de concentrateur. L’air sec est passé¢ dans un tube empli d’un agent desséchant
qui capte toute ’humidité. L air est humidifié par bullage au travers de 1’eau maintenue
a 30°C. Une photographie d’un montage type pour le protocole d’essai de la méthode

ASTM est montré a la figure 2.7.

Outre le montage, le protocole décrit en détail une méthodologie spécifique pour
chacune des étapes de 1’essai. Il est possible d’inoculer des bactéries au début de
I’essai. On utilise des volumes de 500 mL ou 1 L d’eau de ringage : le volume que 1’on
choisit au début de 1’essai demeure constant tout au long de celui-ci. Il est possible
d’utiliser la méthode de lessivage par inondation ou par percolation (lessivage
progressif qui garde tout 1’échantillon mouillé sans I’inonder). La cellule et son contenu
sont pesés avant et apres chacun des lavages. Il est nécessaire de faire un choix pour le
débit d’air utilisé entre 1 et 10 L/min et de le vérifier périodiquement durant les cycles

d’aération. La méthode propose un temps minimum de vingt semaines pour 1’essai.
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Figure 2.7 : Photographie d’un montage utilisé pour la méthode ASTM 5744-96
(tirée de ASTM, 1998)

Avantages et inconvénients

Les principaux avantages des essais en cellules d’humidité sont les suivants (SRK,

1989; MEND 1.16.1b, 1991) :

o L’essai s’appuie sur une méthode bien établie et une version standardisée par
I’ASTM (no D 5744-96, 1998) existe;

. Lamise en ceuvre et I’opération de 1’essai sont simples;

« L’essai inclus des cycles mouillage-séchage;

« Les résultats permettent de calculer les taux de réaction;

. La variation temporelle des taux de réaction est apparente;

. Les effets microbiologiques peuvent €tre pris en compte par inoculation et suivi des
populations;

o L’essai peut servir a évaluer certains modes de restauration (amendements,

environnements submerges);
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« L’essai produit une évaluation des qualités d’eau.

Les inconvénients notables de I’essai en cellule d’humidité se résument ainsi (SRK,

1989; MEND 1.16.1b, 1991) :

. L’essai demande beaucoup de temps;
S A il e
o L’essai entraine des cofits élevés;
. L’essai ne permet que treés rarement ’atteinte de la consommation compléte du PN

ou des sulfures.

Facteurs d’influence

On présente dans ce qui suit les résultats de travaux de recherche qui ont été réalisés sur

des variantes du protocole d’essai en cellule d’humidité.

Cycles d’air sec et humides

Lapakko et White, (2000) ont évalué¢ I’influence des cycles d’aération en air sec et
humide. La cellule est plutot entreposée sans son couvercle dans une piece a
température et humidité contrdlées entre les ringages hebdomadaires. Leurs travaux
montrent que 1’absence de cycles d’air sec et d’air humide n’a que trés peu d’influence.
En effet, les résultats obtenus par la méthode non aérée se comparent bien aux résultats
de la méthode ASTM, les taux obtenus étant 1égerement supérieurs dans la méthode

non aéreée.

Frostad et al., (2000a) ont également étudi¢ I’'impact des cycles d’air sec et humide.
Entre les lessivages par percolation avec 500 mL d’eau, la cellule est laissée a I’air
ambiant, avec son couvercle retiré. Les auteurs remarquent que les taux de réaction
obtenus sont similaires a ceux que l'on obtient par le protocole standard, et que les

conditions d’opération sont plus facilement reproductibles. Aussi, 1’évolution des
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sulfates est plus stable que dans I’essai standard, donc 1’essai représente, selon les
auteurs, des conditions d’oxydation plus naturelles. Les auteurs attribuent cette
caractéristique a la teneur en eau, qui est plus constante toute au long de I’essai et qui

est pres de celle rencontrée sur le terrain.

Méthode de rincage

Lapakko et White (2000) ont étudi¢ deux méthodes de ringage, soient : par percolation
progressive et par inondation. La ringage par percolation progressive consiste en
I’addition de I’eau distillée goutte a goutte au sommet de la cellule. Le ringage par
inondation est réalisé¢ en versant les 500 L d’eau distillée par-dessus le matériau et la
récupération de cette derniere suite a une période de contact. Les résultats des deux
modes de ringage se comparent bien et influencent trés peu I’évolution géochimique de

I’eau de ringage.

Format de la cellule

Frostad et al., (2000a) ont testé une configuration différente pour la cellule d’humidité.
Une cellule de 10cm de diametre et de 40 cm de hauteur qui contient 3 kg
d’échantillon est utilisée. Le protocole d’essai est le méme que pour les cellules
standards, c’est-a-dire : cycles d’air sec et humide de 3 jours chacun, ringage avec
500 mL d’eau au septiéme jour. Il est a noter que I’on obtient un rapport eau/solide
inférieur a ’essai standard. Les auteurs remarquent que 1’évolution des sulfates est plus
stable que dans 1’essai standard, donc, selon les auteurs, 1’essai représente des

conditions d’oxydation plus réalistes.

Agitation lors des rin¢ages

Frostad et al. (2000a) testent I’effet de 1’agitation de 1’eau au cours des ringages par

inondation. Il s’agit du méme montage et du méme protocole que 1’essai standard, sauf
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pour la technique de ringage. On applique ici la méthode de ringage par inondation,
mais on utilise une agitation circulaire dans la direction horizontale de la cellule durant
30 secondes avant de drainer. L’agitation est appliquée dans le but de mieux dissoudre
les produits d’altération. Les auteurs constatent alors une ségrégation des particules de
I’échantillon qui affecte les conditions d’oxydation, donc la représentativité des

résultats.

Simulation de précipitations

Dans les travaux de Frostad et al. (2000a), I’effet de la variation dans les précipitations
a été simulé en cellule d’humidité. L’essai est mené a la fagon standard durant
29 semaines. Les fréquences et les volumes d’eau des ringages sont ensuite vari¢s de
maniere a évaluer I’effet sur la géochimie des eaux interstitielles, donc sur les taux
d’altération des minéraux. Les trois conclusions importantes issues de cette
modification sont les suivantes : les volumes et les fréquences de ringage influent sur
les taux de réaction; un volume et une fréquence de ringage constants sont requis pour
assurer plus de reproductibilité des conditions d’oxydation et des résultats; les volumes
de ringage trop importants dissolvent les carbonates sans qu’ils aient participé a la

neutralisation.

Epuisement artificiel du PN

Frostad et al. (2000a) ont utilisé une colonne de 5 cm de diamétre et 180 cm de hauteur
contenant 5 kg de stériles (broyé passant 6 mm), rincée hebdomadairement avec 3,6 L
d’eau, ajustée a pH 3, avec de I’acide sulfurique durant 360 jours. La colonne est
purgée réguliérement a 1’azote, pour éliminer tout oxygene du systeme fermé. Le but de
cet essai est de déterminer le pouvoir neutralisant réellement disponible a la
neutralisation d’acide. Les conclusions tirées de cet essai sont qu’il y a, effectivement,

accélération de I’épuisement du PN, mais surestimation du PN disponible.
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Résumeé des différents facteurs d’influence

Le tableau 2.1 résume les facteurs d’influence étudiés par Lapakko et White. (2000) et
Frostad et al. (2000a), discutés préalablement dans le texte. En somme, on peut dire
que la méthode proposée par Morin et Hutt (1997) permet d’obtenir des résultats
reproductibles (White et Lapakko, 2000) et que s’il y avait une modification a apporter,

ce serait de ne pas soumettre la cellule a des cycles d’air sec et humide.

Tableau 2.1 : Résumé des paramétres d’influence sur les résultats des essais en
cellules d’humidité

Paramétre Effet de la variation Auteurs
Absence de cycles air sec— o  Taux légérement supérieurs 8 ASTM Lapakko et White. (2000)
air humide e Rétention d’eau plus constante

Mode ringage inondation vs e 2 modes de ringage se comparent bien Lapakko et White. (2000)
percolation

Absence de cycles air sec—  «  Taux comparables a Iessai Morin et Hutt  Frostad et a/. (2000a)
air humide (1997)

o Conditions d’opération plus facilement

reproductibles

Géométrie de la cellule, 10 o  Evolution de la production de sulfates Frostad et al. (2000a)
cm dia. x 40 cm haut, 3kg moins erratique qu’essai Morin et Hutt
rejet (1997)
Agitation lors du ringage Produit une segrégation des particules qui  Frostad et al. (2000a)

influe sur les conditions d’oxydation

Variation des fréquences et «  Les grands volumes dissolvent carbonates Frostad et al. (2000a)
des volumes de ringages sans neutralisation
e Un volume constant est requis pour plus de
reproductibilité des résultats

Solution de ringage pH 3 et o  Surestimation du NP Frostad et al. (2000a)
cellule purgée a I’azote e Accélere épuisement du NP

2.2.5 Mini-cellules d’altération

Description de I’essai

Basé sur le protocole d’essai en cellule d’humidité de I’ASTM (1998) et de Morin et
Hutt (1997), I’essai simule ’altération naturelle des matériaux. La différence avec la

cellule d’humidité standard est que cet essai est pratiqué sur de trés petites quantités de



38

matériaux. L’essai fut développé lors des travaux de Cruz et al. (2001) sur I’application
de la voltamétrie cyclique pour évaluer la réactivité des rejets miniers sulfureux.
L’essai fut utilisé pour altérer, de fagon accélérée, les rejets afin d’évaluer 1’évolution

de leur réactivité.

La figure 2.8 montre un schéma du du montage d’essai, alors que la figure 2.9 montre
des photographies du montage tel qu’utilisé au laboratoire de I’Universidad Auténoma

de San Luis Potosi.

De I’eau pluie simulée (pH = 5.5, ajusté avec du CO,)

ajoutée les jours 3 et 7 de chaque semaine

Buchner

Papier

Filtre Minéral

Solution récupérée aprés 3 heures de contact avec le minéral

l

Analyses chimiques sur les eaux de ringage

(pH, Eh, SO,, [métaux])

Figure 2.8 : Schéma du montage d’une mini-cellule d’altération (Adapté de
Monroy, 2002)
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Figure 2.9 : Photographies des montages des essais en mini-cellules d’altération
(Monroy, 2002)

On utilise un entonnoir de type Buchner contenant 20 g d’échantillons disposés
uniformément sur un papier filtre. Les échantillons utilisés sont des rejets de
concentrateur avec des Dgo entre 18,75 et 21,5 um. L’échantillon est soumis a des
cycles de lessivage consistant en une journée de lessivage, trois journées d’exposition a
I’air ambiant, une autre journée de lessivage et, finalement, deux jours d’exposition a
I’air ambiant. La solution de lixiviation simule 1’eau de pluie. Elle est obtenue en
bullant du dioxyde de carbone purifié¢ dans de 1’eau distillée jusqu’a I’obtention d’un
pH de 5,5. Le volume utilisé lors des ringages est de 15 mL; cette eau inonde
I’échantillon pendant trois heures. Par la suite, 1’eau est recueillie dans un erlenmeyer a

vide.
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Avantages et inconvénients

Les principaux avantages de la méthode se résument comme suit :

« Laméthode ne demande qu’une trés faible quantité d’échantillon;

. Laméthode permet facilement les répliques d'analyse pour un méme échantillon;
« L’essai permet I’analyse d’un grand nombre d’échantillons en simultané;

. L’essai est simple de mise en ceuvre et d’opération;

. La méthode est rapide et nécessite peu de manipulations;

. L’essai inclus des cycles mouillage-séchage;

. Les résultats permettent de calculer les taux de réaction;

. La variation temporelle des taux de réaction est apparente;

« L’essai permet une évaluation des qualités d’eau.

Les principaux inconvénients de I’essai en mini-cellules d’altération sont les suivants :

. La quantité d‘eau de ringage produite (~15 mL) permet difficilement 1’analyse de
tous les parameétres habituellement analysés lors des essais cinétiques;

. Laméthode est trés peu utilisée et peu documentée.

2.2.6 Essais en colonne

Description de I’essai

Les essais en colonne permettent d’effectuer des essais cinétiques sur de plus grands
échantillons et d’évaluer en laboratoire la performance des méthodes de contrdle du
DMA. Les essais sont généralement réalisés dans des colonnes (en plexiglas, en PVC
ou méme en verre) ayant un diameétre variant de 5 a 60 cm et une hauteur comprise

entre 60 a 600 cm (MEND, 1.16.1b, 1991).
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Les essais en colonne permettent de simuler les conditions in sifu en plagant les
matériaux dans des colonnes au laboratoire suivant leur stratigraphie observée sur le
terrain. Par la suite, on soumet les colonnes a des cycles de mouillage et de drainage.
La colonne peut étre instrumentée de piézometres, de sondes mesurant la teneur en eau
et les succions, de thermistances, ou de tout autre instrument permettant de mesurer les
caractéristiques des matériaux en place, et ce, pour différentes hauteurs dans la colonne
(e.g. Aubertin et al., 1995, 1999; Bussiere et al., 1997; Li et St-Arnaud, 1997; Aachib
et al., 1998; Li, 2000).

L’essai de base consiste a mettre en place le matériau a tester, le plus fraichement
échantillonné possible, dans la colonne, de maniére a obtenir un état similaire a celui
rencontré sur le terrain. Ensuite, on procede aux lixiviations par passages simples d’eau
(souvent distillée ou déminéralisée). Il existe plusieurs variations possibles concernant

la lixiviation, notamment (MEND, 1.16.1b, 1991) :

- Lalixiviation par I’écoulement d’eau en continu;

. La lixiviation en continu d’un autre liquide d’extraction (ex. : pluie acide simulée,
DMA simulé);

. Larecirculation de I’eau de ringage;

. L'addition intermittente du liquide d’extraction par simple passage ou recyclage;

« Le maintien d’une nappe phréatique;

. L'évaluation de la méthode d’ennoiement des rejets;

o Le flux d’eau du bas au haut de la colonne;

o L'évaluation de I’effet des bactéries;

o L'évaluation des amendements;

« L'évaluation des méthodes de recouvrements (en eau ou en sol).

La variante de 1’essai utilisée dépend du but de chacune des campagnes d’essais et

demeure le choix de I’expérimentateur.
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La figure 2.10 montre deux exemples de montage pour les essais en colonne.

Senseur

’_._‘/ d’oxygene I_l_|

~~_Réservoir

d’air

TDR (% H,0)

L: 1 / Tensiométre
gl Plaque en E :
... R

céramique

_ﬁ Poumon
S
Figure 2.10 : Exemples de montages de colonnes d’essai pour des rejets et pour

I’évaluation d’une couverture multicouche (Adapté de Benzaazoua et
Bussiére, 2002)

L’installation d’une pierre poreuse, avec une pression d’entrée d’air spécifique, au bas
de la colonne, permet de simuler une nappe phréatique se situant plus bas que le fond
de la colonne. On peut donc représenter plus fidélement les conditions in situ (Bussicre
etal., 1997). Aussi, il est possible de procéder a des essais de consommation d’oxygeéne
(Elberling et al.,, 1994; Elberling et Nicholson, 1996; Bussicre et al., 1997, 2002) en
plagant un couvercle muni d’un senseur a oxygene au sommet de la colonne. La teneur
en oxygeéne dans le réservoir d’air ainsi formé est mesurée pendant une période
prédéterminée et son évolution donne des indications sur le taux d’oxydation des
sulfures. Dépendamment de la configuration des matériaux a I’intérieur de la colonne,

il est parfois souhaitable d’insérer un poumon dans la configuration de la colonne pour



43

empécher la formation de blocages d’air empéchant 1’écoulement des eaux de ringage

(e.g. : Bussiere et al., 1998).

Avantages et inconvénients

Les principaux avantages de I’essai en colonne se présentent comme suit (SRK, 1989;

MEND 1.16.1b, 1991) :

. Laméthode est acceptée et largement utilisée;

. Les résultats obtenus peuvent étre comparés aux résultats de terrain;

. La configuration des colonnes permet d’utiliser des granulométries plus grossieres
que les autres types d’essais cinétiques;

. L’essai peut étre utilisé pour modéliser des conditions saturées et non saturées;

« Les résultats permettent de déterminer les taux de réaction,;

« L’évaluation de la variation des taux de réaction dans le temps est possible;

. L’effet des bactéries peut étre évalug;

« L’essai donne la meilleure approximation des qualités d’eau auxquelles on peut
s’attendre sur le terrain;

. L’évaluation des modes de restauration de sites miniers peut étre réalisée a échelle
réduite par des essais en colonne;

o Les analyses post-démantelement permettent de déterminer 1’évolution de la
minéralogie en fonction de la profondeur;

« L’échantillonnage de I’eau, a différentes hauteurs dans la colonne, permet de

déterminer 1’évolution des qualités d’eau en fonction de la profondeur.

Les principaux inconvénients des essais en colonne sont les suivants (SRK, 1989;

MEND 1.16.1b, 1991) :

. L’interprétation des résultats peut s’avérer complexe;
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« La mise en ceuvre est relativement complexe par rapport aux autres essais
cinétiques;

« L’essai demande beaucoup de temps;

o L’essai entraine des coiits élevés;

« L’essai permet difficilement d’atteindre 1’épuisement du PN, donc la prédiction du
potentiel de DMA (particuliérement a long terme) peut étre difficile;

« Des problémes d’écoulements préférentiels et de canaux peuvent nuire a la
représentativité des résultats;

. Ce type d’essai est peu pratique dans le cas d’un grand nombre d’échantillons.

2.2.7 Parcelles d’essais sur le terrain

Description de I’essai

Le principal intérét des parcelles expérimentales in situ est de suivre I’effet des
conditions environnantes (précipitations, température, vents, géométrie, etc.) sur le taux
de production d’acide et sur la qualité d’eau (Aubertin et al., 1999, 2002). Les parcelles
peuvent aussi servir a vérifier les effets qu’auront I’emplacement prévu et les méthodes
de controle proposées sur la production de drainage acide (SRK, 1989; Aubertin et al.,

1997b, 1999a; Bussiére et Aubertin, 1999; Bussiére et al., 2001).

En général, on place une grande quantité de stériles ou de rejets de concentrateur sur un
fond imperméable muni d’un drain. Les précipitations qui traversent la parcelle par
percolation sont recueillies par le drain et sont emmagasinées dans un réservoir. A
intervalle régulier, le contenu de ce réservoir est échantillonné et analysé pour évaluer
I’évolution de la qualité d’eau (SRK, 1989). La figure 2.11 montre un exemple de
montage pour un essai in situ sur des stériles. Il existe aussi des essais a plus grande ou

encore a plus petite échelle prenant des configurations multiples. Cependant, les essais
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ont tous une composante commune : 1’exposition de I’échantillon aux conditions

climatiques naturelles.

L’interprétation des résultats de tels essais doit tenir compte des variations des
conditions naturelles rencontrées sur le terrain, qui peuvent induire une grande
variabilit¢ dans les qualités d’eau. Ces changements ne seront pas tous reliés a des
changements dans les taux de réaction (exemple : des dilutions par des eaux de pluie,

des concentrations par évaporation dans les périodes de sécheresse).

5 Plusieurs tonnes de stéerile
Vateriau

d'etanchéite

— Béache de plastique
S,

N Tube perforé

Figure 2.11 : Schéma d’une parcelle d’essai sur des stériles miniers (Aubertin et
al.,2002)

Avantages et inconvénients

Les principaux avantages des parcelles d’essais in situ sont les suivants (SRK, 1989) :

« L’essai permet de déterminer les taux de production et de neutralisation d’acide
dans les conditions climatiques de I’emplacement du site minier;

. L’évaluation des méthodes de controle du DMA est possible;

. L’essai prend en compte 1’effet des bactéries;

« L’essai est largement utilisé et accepté au Canada.
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Les principaux inconvénients des parcelles d’essai sur le terrain sont les suivants (SRK,

1989) :

. La mise en ceuvre est coliteuse et complexe;

. Les résultats sont largement variables en fonction des conditions climatiques;

. L’essai peut mettre beaucoup de temps avant d’atteindre les objectifs du
programme;

. L’interprétation est complexe;

« L’essai produit des délais entre les mesures et la réalité, étant donné la lenteur de la

diffusion des eaux de ringage au travers la parcelle.

2.2.8 Synthése

La firme d’ingénierie SRK (1989) a produit un guide sur le drainage rocheux acide ou
figure une synthése des descriptions des différents essais cinétiques. Le tableau 2.2
présente une version adaptée de cette synthése de SRK (1989) a partir d’une grille
résumant les principaux objectifs, avantages et inconvénients de chacun des essais

décrits préalablement.
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Tableau 2.2 : Résumé des essais cinétiques (Adapté de SRK, 1989)
=
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‘s S S g ] = ‘5 3
Lo 23 = = ) = 2 =
Objectifs 2O = = &) = = &
Choix ou confirmation des solutions de v v
déposition
Prédiction du comportement global du matériau 4 v v v 4 v
Détermination de I’effet du lessivage de 1’eau v v v v
Détermination de I’effet des bactéries v v v v v
Detem]matlor'l .du pouV’mr qmdlﬁant du matériau v v v v v v v
dans les conditions de 1’essai
Det_erml_ngtlon des taux de réaction et leur v v v v v
variabilité
Simulation des conditions naturelles d’oxydation v v v v
Accélération des taux de réaction v v v v v
Avantages
Facilité de mise en ceuvre v v v v v
Essai reconnu au Canada v v v
Donn,ees _ pouvant  servir  aux mode¢les v v v v
mathématiques
Facilité <’13 pro@ulre des essais sur un grand v v v v
nombre d’échantillons
Inconvénients
Interprétation complexe v v v 4 4 v
Long délai d’exécution de I’essai v v v
Cotits élevés v v v
Complexité de mise en oeuvre v v v
Méthode peu utilisée ou documentée v v v
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2.3 Etudes comparatives sur les essais cinétiques

Certaines études réalisées au cours des derniéres années avaient pour objectif de
comparer les différentes méthodes de prédiction cinétiques entre elles. On présente,

dans les sections qui suivent, un résumé de certaines de ces études.

Sullivan et Sobek

La comparaison d’essais en extracteur de Soxhlet modifi¢ et des essais en cellules
d’humidité réalisés sur des stériles miniers a été réalisée par Sullivan et Sobek (1982).
Ceux-ci ont aussi étudié 1’effet de la température sur ’altération pour I’extracteur de
Soxhlet. Ces auteurs confirment que les minéraux solubles sont extraits plus
rapidement dans I’extraction en Soxhlet que dans I’essai en cellule d’humidité. Ils
trouvent aussi des valeurs plus ¢élevées en acidité, en fer, en sulfates, en manganése et
en aluminium dissous dans les eaux de ringage de Soxhlet par rapport aux cellules
d’humidité. Ils remarquent que I’accélération de I’altération dans les essais en Soxhlet
est principalement attribuable a I’effet de la température élevée et du rythme de
rincage. Une température plus élevée et un rythme de ringage plus rapide offrent une

altération plus agressive.

Bradham et Caruccio

Bradham et Caruccio (1991) ont procédé a 1’évaluation du potentiel de génération
d’acide de différents rejets miniers par des essais statiques en cellules d’humidité, en
colonnes et en extracteurs de Soxhlet. Cependant, lors de leurs essais en colonne, des
blocages d’air ont empéché I’écoulement propice des ringages, ce qui a faussé les
résultats. Les auteurs remarquent que 1’essai en Soxhlet dissout rapidement les
carbonates sans nécessairement que ces derniers ne participent a la neutralisation. Ceci
a pour effet d’exagérer 1’alcalinit¢ pour les échantillons a haut PN et d’épuiser

hativement le PN pour les échantillons a faible pouvoir neutralisant. Les cellules
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d’humidité, tout en rassemblant les conditions favorables a I’oxydation, n’exagerent
pas la dissolution des carbonates. Ils concluent que, du point de vue de la similarité
avec les résultats observables sur le terrain, I’essai le plus représentatif est celui en

cellule d’humidité, suivi de I’extraction en Soxhlet et enfin de 1’essai en colonne.

Benzaazoua et al.

Benzaazoua et al. (2001, 2004b) comparent les résultats d’essais en cellules d’humidité
aux résultats d’essais en colonnes pour huit échantillons différents. De facon générale,
les auteurs remarquent que la diminution du pH est moins rapide dans les colonnes.
Aussi, le potentiel d’oxydoréduction est plus haut dans les cellules, confirmant qu’il
s’agit d’un milieu plus oxydant. Ils notent aussi que la précipitation de minéraux
secondaires dans les essais en colonne est plus importante. Elle a un effet plus
prononcé sur la géochimie des eaux de ringage. L’épuisement des minéraux est plus
rapide dans les cellules d’humidité, mais les concentrations en ¢léments dissous dans
les eaux de ringage sont dans le méme ordre de grandeur pour les deux types d’essai.
Ces auteurs tracent, pour les deux essais cinétiques, les graphiques de 1’évolution des
charges cumulées additionnées en calcium, magnésium et manganese en fonction des
charges cumulées en sulfate, qu’ils nomment courbe d’oxydation-neutralisation. Ils
remarquent que, dans les deux essais, cette relation est linéaire. De plus, pour les
échantillons ayant un faible potentiel de génération d’acide, les deux essais présentent
la méme pente sur le graphique d’oxydation-neutralisation. Les auteurs concluent que
le rapport entre les vitesses de réaction d’oxydation et de neutralisation est le méme

dans les deux essais, bien que I’altération soit plus rapide dans les cellules d’humidité.

2.4 Synthese du chapitre

Le présent chapitre a montré qu’il existe huit types d’essais cinétiques qui peuvent étre

utilisés lorsque 1’on veut évaluer le potentiel de génération d’acide de rejets miniers.
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Relativement peu de travaux ont été réalisés afin de comparer les différents essais entre
eux et aucune étude comparative spécifique n’a été effectuée (a la connaissance de
I’auteur) sur des rejets de concentrateur ayant un faible potentiel de génération d’acide.
Les différents types d’essais possédent des avantages et des inconvénients, et le choix
de I’essai cinétique appropri¢ dépend des buts de la campagne. Alors que I’essai en
cellule d’humidité est le plus largement utilisé, et que I’essai en colonne présente les
conditions d’oxydation les plus proches des conditions in situ, certains auteurs ont
proposé d’autres tests plus agressifs tels celui en extracteurs de Soxhlet, en flacons
agités et en mini-cellules d’altération. Ces essais plus agressifs accélérent les processus
géochimiques, ce qui pourrait permettre de se prononcer quant au potentiel de
génération d’acide a long terme par D’atteinte d’une altération plus poussée des
matériaux en une période plus courte. C’est dans cette optique que les travaux présentés

aux prochains chapitres on été réalisés.
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CHAPITRE 3

METHODES EXPERIMENTALES

Les sections qui suivent décrivent les méthodes utilisées au cours des présents travaux
pour caractériser les matériaux solides et les effluents liquides. On retrouve également
la présentation des protocoles et des caractéristiques propres a chacun des essais

cinétiques utilisés.

3.1 Méthodes de caractérisation des échantillons solides

La présente section s’intéresse a la caractérisation des échantillons solides depuis leur
préparation jusqu’a leur analyse élémentaire, en passant par la caractérisation de leurs

propriétés physiques. La nature des matériaux utilisés est présentée au chapitre 4.

3.1.1 Préparation des échantillons

Avant de procéder aux analyses, les échantillons doivent subir une préparation. La
premicre étape consiste a sécher 1’échantillon et a calculer sa teneur en eau. Les
échantillons de rejets du concentrateur humides sont pesés et ensuite séchés 24 h dans
une étuve a 45 °C. Le rejet du concentrateur sec est alors pes¢ et la teneur en eau
massique est calculée (méthode ASTM D2216-92, 1992). La fraction ainsi séchée sera
homogénéisée et servira aux autres analyses. Elle est conservée dans un sac en

plastique hermétique.
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L’étape d’homogénéisation consiste a prendre les échantillons séchés et a les déposer
sur un papier Kraft. Les grumeaux sont défaits et I’échantillon est homogénéisé par la

méthode de quartage.

3.1.2 Caractéristiques physiques

Cette section décrit brievement les différentes méthodes de caractérisation physique qui

ont été utilisées dans le cadre des présents travaux.

Granulométrie

L’analyse granulométrique des échantillons de rejets du concentrateur est produite a
’aide d’un granulometre laser Malvern Mastersizer
(http://www.malvern.co.uk/home.htm). Cet appareil mesure la déviation d’un faisceau
laser lorsqu’il passe au travers une suspension aqueuse du matériau a analyser. La
déviation du laser dépend de la géométrie du grain avec lequel il a incidence. Une
courbe de la distribution granulométrique des diameétres de 0,01 a 1000 um est alors
obtenue en peu de temps et avec une trés faible consommation d’échantillon. Pour les
rejets de concentrateur, les différents travaux des laboratoires 1’Ecole Polytechnique et
de P'UQAT ont démontré une bonne concordance entre les résultats obtenus par
granulometre laser et par tamisage/sédimentométrie. Le lecteur intéressé a en savoir
davantage sur la détermination des distributions granulométriques et de la forme des
particules peut se référer a I’abondante littérature sur le sujet (e.g. : Black et al., 1996;

Allan, 1997a, Naito et al., 1998; Kaye et al., 1998, 1999; Xu et Di Guida, 2003).

Densité relative des grains (D)

La mesure de la densité relative des grains d’un échantillon est réalisée a I’aide d’un

pycnomeétre a hélium Micromeritics Accupyc 1330. Dans cette analyse, une masse
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connue du rejet du concentrateur séché est introduite dans une chambre d’analyse. La
chambre est ensuite pressurisée par ajout d’hélium jusqu’a une pression prédéterminée.
L’appareil permet ensuite a I’hélium de traverser dans une chambre d’expansion a
volume connu et mesure la pression d’équilibre. Par la loi des gaz parfaits, il est
possible de calculer trés précisément le volume de 1’échantillon analysé. Le rapport
masse sur volume donne directement la densité. Tous les calculs sont intégrés dans les
circuits de [’appareil et ce dernier imprime un rapport d’analyse fournissant
directement le parameétre D,. De plus amples informations sur les pycnomeétres a hélium

peuvent étre trouvées sur le site http://www.micromeritics.com/density.html.

Surface spécifique

La surface spécifique d’un échantillon est un facteur d’influence déterminant en ce qui
concerne les taux de réaction des minéraux qu’il contient. Les analyses de la surface
spécifique dans les présents travaux sont utilisées pour fins de caractérisation des
matériaux seulement et n’interviendront dans aucun calcul. Elles ont été réalisées a
’aide d’un analyseur Micromeritics Gimini 11 2375
(http://www.micromeritics.com/surfacearea.html). Au cours de 1’analyse, un tube
contenant une masse connue d’échantillon sec et un tube de référence vide sont plongés
dans de ’azote liquide. Une pression de gaz (hélium ou azote) est alors ajoutée au deux
tubes. Une partie du gaz dans le tube échantillon est adsorbée a la surface des grains de
I’échantillon et occasionne une chute de pression dans le tube. Cette chute sera
proportionnelle a la surface spécifique de I’échantillon. La chute de pression est
compensée par un ajout de gaz mesuré. L’appareil calcule alors, a 1’aide de cette
donnée, la surface spécifique de I’échantillon. Le lecteur intéressé trouvera de plus

amples informations sur I’analyse de surface spécifique dans le livre de Allan (1997b).
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3.1.3 Analyses élémentaires

Les méthodes utilisées pour caractériser la composition chimique des rejets de

concentrateur sont sommairement décrites dans les paragraphes qui suivent.

Analyse chimique au plasma couplé inductif

Une masse connue d’échantillon de rejet du concentrateur séché et homogénéisé est
complétement digérée par ajout d’acide nitrique concentré (HNO3), de brome liquide
(Bry), d’acide fluorhydrique concentré (HF) et finalement d’acide chlorhydrique (HCI),
le tout en chauffant sur une plaque (Potts, 1987). Suite a ces étapes, les réactifs sont
évaporeés et les sels résultants sont remis en solution a 1’aide de 10 % v/v HCI. La
solution résultante est analysée par spectrométrie d’émission atomique au plasma
couplé inductif (ICP-AES) pour 20 éléments, soient : aluminium (Al), arsenic (As),
bore (B), baryum (Ba), béryllium (Be), bismuth (Bi), calcium (Ca), cadmium (Cd),
cobalt (Co), chrome (Cr), cuivre (Cu), fer (Fe), magnésium (Mg), manganese (Mn),

sodium (Na), nickel (Ni), plomb (Pb), souftre (S), sé¢lénium (Se) et zinc (Zn).

Le principe de I'ICP-AES réside dans [’atomisation et 1’excitation des éléments
contenus dans une solution a 1’aide d’un plasma d’argon. Lorsqu’un élément excité
retrouve son état fondamental, il y a libération d’énergie sous forme de radiations
¢lectromagnétiques a des longueurs d’ondes qui sont propres a 1’élément. L’intensité de
ces radiations est directement proportionnelle a la concentration de 1’élément dans la
solution analysée. Un détecteur capte et enregistre simultanément les intensités des
¢léments choisis et un logiciel d’exploitation converti ces intensités en concentrations
suivant I’étalonnage quotidien. Le logiciel calcule alors le pourcentage massique de
chacun des ¢léments choisis en tenant compte de la masse initiale de 1’échantillon, du
volume final de la solution ainsi que sa concentration mesurée (Skoog et Leary, 1992).
L’expérience du laboratoire montre que les résultats produits par ICP-AES posseédent

une erreur relative d’environ 5 %.
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Potassium

Les analyses du potassium dans les solides sont réalisées de fagon tout a fait analogue a
I’analyse des autres ¢léments par ICP. Cependant, elle est réalisée par le Laboratoire
environnemental et hygiéne de Noranda Fonderie Horne a Rouyn-Noranda ou les
Services de laboratoire géochimique SGS. Ces analyses sont réalisées par des
laboratoires sous-traitants puisque les laboratoires de I’'UQAT ne disposent pas de

I’équipement requis (détecteur de longueurs d’ondes visibles sur I’ICP-AES).

Sulfates par extraction a I’acide chlorhydrique

Il a été proposé, pour la spéciation du soufre dans un solide (c’est-a-dire évaluer les
teneurs associées aux différents états du soufre : Siotal, Ssulfates Ssulfure), d’utiliser une
solution d’acide chlorhydrique pour dissoudre exclusivement les minéraux sulfatés
(Sobek et al., 1978). En effet, I’acide chlorhydrique, un acide réducteur, augmente la
solubilit¢ des sulfates, mais n’attaque pas les sulfures. La méthode utilisée est une
adaptation de la méthode de Sobek et al. (1978). L’extraction des sulfates a I’acide
chlorhydrique est suivie d’une lecture a I'ICP-AES, dans les laboratoires de 'UQAT,
de la solution résultante pour déterminer sa teneur en sulfates. On obtient ensuite, par
calcul, la teneur en sulfates du rejet. L’expérience du laboratoire montre que les
résultats des mesures en sulfates par cette méthode possédent une erreur relative

d’environ 7 % sur les teneurs en sulfates mesurées.

Silicium

Les analyses du silicium dans les rejets du concentrateur ont été produites par le
Laboratoire environnemental et hygiéne de Noranda Fonderie Horne ou les Services de
laboratoire géochimique SGS, suivant une méthode inspirée de Potts (1987). Une

fusion de I’échantillon mélangé a du peroxyde de sodium (Na,O,) et de I’hydroxyde de
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sodium (NaOH) est réalisée dans un creuset en zircon sur flamme de propane. La
pastille obtenue aprés moulage et refroidissement est dissoute dans une solution d’acide
chlorhydrique et une lecture a I’ICP fournit, apres calcul, la concentration en silicium
de I’échantillon. Ces analyses sont réalisées par des laboratoires sous-traitants puisque
les laboratoires de I’'UQAT ne disposaient pas, en date de la réalisation des essais, de
I’équipement requis (appareil a fusion au peroxyde) et que la digestion compléte

entraine la volatilisation du silicium.

3.1.4 Caractéristiques Minéralogiques

La caractérisation minéralogique des échantillons a été réalisée a I’aide des outils

décrits dans les lignes qui suivent.

Diffraction des rayons X

La méthode d’analyse minéralogique par diffraction des rayons X (DRX) est basée sur
le principe que chaque minéral posséde un ou plusieurs plans cristallographiques
caractéristiques qui provoquent une diffraction des rayons X. Le diffractométre est un
appareil qui permet de varier 1’angle d’incidence d’un bombardement de rayons X et
d’enregistrer I’intensité du rayonnement qui a été diffracté dans un spectre appelé
diffractogramme. Pour chaque minéral, on observe un ou des pics caractéristiques sur
le diffractogramme, pics dont la hauteur sera proportionnelle a I’intensité de la
diffraction (Klein et Hurlburt, 1985; Guinebretiere, 2002). Les logiciels récents
d’analyse de diffractogrammes permettent la quantification a 1’aide d’un ajustement
mathématique aux données expérimentales du modéle mathématique de calcul de

diffractogrammes de Rietveld (Taylor et Hinczak, 2001).

Les analyses DRX ont été réalisées aux laboratoires de ’'UQAT sur un appareil Bruker

A.X.S Advance D8 en mode 6/20 pour les angles de diffraction de 5° a 70°.
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L’identification des phases minérales est obtenue a ’aide du logiciel Eva et la
quantification de celles-ci est obtenue par le logiciel TOPAS, tous deux de la
compagnie Bruker A.X.S. L’analyse quantitative nécessite une granulométrie fine
(<10 um) atteinte par le broyage de 1’échantillon en suspension dans 1’alcool
isopropylique a I’aide d’un pulvériseur McCrone Micronizing Mill. La précision de la

méthode de quantification est de I’ordre de + 0,5 % p/p.

Observations au microscope électronique a balayage

La microscopie ¢électronique a balayage (MEB) est trés largement utilisée pour les
observations et les caractérisations des surfaces au niveau inférieur au micron. Un
canon a ¢électron envoie un faisceau d’électrons a une énergie incidente (Eo) qui balaie
la surface de I’échantillon. Les différentes interactions entre le matériau balayé¢ et le
faisceau d’électrons sont représentées schématiquement a la figure 3.1. Ces interactions
sont I’émission d’¢lectrons rétrodiffusés, d’électrons secondaires, d’électrons Auger et
I’émission d’électrons transmis. Il peut aussi se produire de la cathodoluminescence et
I’émission de rayons X qui sont des rayonnements ¢lectromagnétiques (Ammou, 1989;

Skoog et Leary, 1992).

Les signaux les plus utiles pour les analyses au MEB sont les €lectrons rétrodiffusés et
les électrons secondaires qui servent a la microscopie ¢€lectronique suite a leur
transformation par le détecteur en image. Les rayonnements X sont aussi utilisés pour
les microanalyses de la composition chimique de la surface (Ammou, 1989; Skoog et
Leary, 1992). L’observation des images produites en ¢&lectrons rétrodiffusés et
secondaires permet [’identification visuelle de certains minéraux suivant leur

morphologie caractéristique.
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Faisceau d’électrons incidents Légende :

(énergie Eg) e, : électrons rétrodiffusés

€, : électrons secondaires
e | e, : électrons Auger
| ¢, : électrons transmis
RX ead C : cathodoluminescence
\' RX : rayons X
Echantillon —» :rayonnement électronique
JAVA B rayonnement électromagnétique
\ .
Figure 3.1 : Schéma des interactions entre un faisceau d’électrons et la surface

d’un échantillon (Ammou, 1989)

Le microscope électronique a balayage utilisé au cours des présents travaux est le

mode¢le MEB Hitachi S-3500N du laboratoire de ’'UQAT.

Microanalyses X

Le microscope MEB Hitachi S-3500N utilisé dans les présents travaux est équipé d’une
sonde EDS Link Oxford Instrument. Cette sonde capte les rayons X provenant de la
fluorescence X de 1’échantillon lorsqu’il est bombardé¢ par le faisceau d’électrons. En
florescence X, chaque ¢lément posséde des longueurs d’ondes spécifiques d’émission
et I’intensité du pic d’émission, pour une longueur d’onde donnée, est proportionnelle a
la concentration de 1’élément (Skoog et Leary, 1992). Ces analyses permettent entre
autre de connaitre la composition chimique globale (lorsqu’elle est effectuée sur un
surface déterminée) ou ponctuelle ainsi que de faire de la cartographie élémentaire. Ces
analyses sont toutefois limitées a des analyses semi quantitatives. En effet, la
microanalyse X est limitée par un sous dosage de 1’oxygéne (Benzaazoua, 1996) et une

précision de 1’ordre du pourcent. La microanalyse apporte toutefois des informations
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utiles aux identifications minéralogiques. Dans la présente étude, elle a été utilisée pour

déterminer la stoechiométrie des ankérites retrouvées dans les matériaux.

3.1.5 Essais statiques

Le potentiel de génération d’acide a I’aide d’essais statiques se fait a 1’aide d’un bilan
acide-base. La détermination du potentiel neutralisant (PN) et du potentiel de
génération d’acide (PA) ainsi que les différentes relations permettant de statuer sur le
potentiel de génération d’acide d’un matériau sont décrits dans les paragraphes

suivants.

Potentiel de neutralisation (PN)

Le potentiel de neutralisation des échantillons étudiés est évalué suivant la méthode
proposée par Lawrence (1990). Dans cette analyse, une masse connue d’échantillon est
placée en présence d’un volume mesuré d’acide chlorhydrique standardisée. Le volume
a ajouter est déterminé selon un test de réactivité du rejet face au HCI1 25 % v/v. Le but
de I’essai est de consommer tous les minéraux neutralisants du matériau étudié. A cet
effet, un pH se situant entre 2 et 2,5 est maintenu tout au long de 1’essai. L’échantillon
demeure en contact avec la solution acidifiée durant un total de 24 h avec ajouts
d’acide aux temps O h, 2 h et 22 h, au besoin. Suite aux 24 h de réaction, la solution
résultante est titrée a I’aide d’une solution d’hydroxyde de sodium standardisée jusqu’a
un pH de 8,3 afin de déterminer la quantit¢é d’acide excédentaire. Le potentiel de

neutralisation (PN) est ensuite calculé selon 1’équation suivante :
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PN = [(NHCI X VHCl )_ (N NaoH % VNaOH )]>< 50 (3.1]
m

ou:

PN : potentiel de neutralisation (kg CaCOs/t)

Nucr et Nyaon : normalité de la solution de HCI et de NaOH respectivement (mol/L)

Ve et Viaon : volumes des solutions de HCI et NaOH utilisés respectivement (mL)

50: facteur stoechiométrique et de conversion d’ unités
M .co; (g/mol)e L e kg ¢1000000 g
20¢1000mLe1000get
m: masse de 1’échantillon (g)

L’expérience du laboratoire montre qu’une erreur relative de I’ordre de 6 % est obtenue

sur les mesures du PN.

Calcul du potentiel de génération d’acide (PA)

On considére dans les essais statiques que la totalit¢ du soufre sulfure va réagir pour
former de 1’acide sulfurique. Le soufre dans un rejet de concentrateur existe sous deux
formes principales, soient le soufre sulfure (S) et le soufre sulfate (SO4%). Or,
seulement la forme sulfure peut produire de I’acidité. Lawrence (1990) propose donc
de n’utiliser que la teneur en soufre sulfure dans le calcul du potentiel de génération
d’acide. L’équation 3.2 est utilisée pour calculer le PA lorsque la teneur en soufre

sulfure est connue.

Un calcul d’erreur réalisé au cours de la présente ¢tude montre que 1’erreur relative sur

les valeurs du PA calculées est de 1’ordre de 7 %.



61

PA = 31,25 X Ssu]fure [32]

ou :

PA : potentiel d’acidification (kg CaCOs/t)

1 kge M
31,25 : facteur de conversion stoechiométrique et d’unités [ 000kg * Mcycos (8 /mol)j

t 100 % e M (g/mol)
Squtfure: teneur en soufre sulfure (Ssuifure = Stotal = Ssulfate €1 %0 P/P)
Siotal:  teneur totale en soufre (% p/p)

Squitate: teneur en soufre sulfate (% p/p)

Calcul du potentiel net de neutralisation (PNN)

Le potentiel net de neutralisation (PNN) est une valeur utilisée pour mettre en évidence
la nature globale d’un échantillon face a sa tendance a générer de 1’acidité. L’équation
3.3 définit le PNN a partir des valeurs du PA et du PN. Des intervalles de PNN
permettent de préciser la nature d’un matériau donné; celles proposées par Miller et al.

(1991) sont présentés au tableau 3.1.
PNN =PN - PA [3.3]

ou :

PNN : potentiel net de neutralisation (kg CaCOs/t)

Tableau 3.1 : Critéres d’interprétation du PNN (Miller et al., 1991)

Nature de I’échantillon Valeurs limites du PNN
(kg CaCOs/t)
Générateur d’acide PNN <-20
Incertain -20 <PNN <20

Non-générateur PNN > 20
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Rapport PN/PA

Le rapport PN/PA est aussi un critére permettant de statuer sur le potentiel de
génération d’acide d’un échantillon. Ce paramétre possede aussi une plage
d’incertitude qui provoque le débat chez les différents chercheurs du domaine (Morin et
Hutt, 1994; Adam et al, 1997). Les criteres utilisés dans les travaux en cours sont

présentés au tableau 3.2.

Tableau 3.2 : Critéres d’interprétation du rapport PN/PA (Adam et al., 1997)

Nature de I’échantillon Valeurs limites du rapport
PN/PA
Générateur d’acide PN/PA<1
Incertain 1 <PN/PA<2,5
Non-générateur PN/PA>2.5

3.1.6 Voltampérométrie cyclique a balayage

La voltampérométrie cyclique a balayage est une méthode électrochimique d’analyse
qui consiste a imposer un balayage de potentiel a un matériau inséré dans une électrode
de travail jusqu’a D’atteinte des conditions énergétiques a la surface du solide qui
provoquent des réactions électrochimiques. Les transferts de charges associés a ces
réactions électrochimiques sont enregistrés en tant que courant électrique. Le graphique
du courant généré en fonction de la différence de potentiel imposée constitue un

voltampérogramme (I=f(E)).

Les réactions ¢€lectrochimiques provoquées ne simulent pas les réactions chimiques
ayant lieu dans le processus de formation de drainage minier acide. Elles ne font que

rendre compte de I’état des surfaces des sulfures et de la capacité de celles-ci a
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s’oxyder durant les processus d’altération (Cruz et al., 2001). De fagon sommaire, plus
une pyrite est réactive et plus les courants atteints dans les voltampérogrammes seront
grands, plus la charge atteinte sera grande et plus le voltage nécessaire a 1’obtention
d’un courant donné (fixé¢ a 10 pA) sera faible. La méthode peut étre employée pour
simuler I’altération progressive de différents sulfures en appliquant plusieurs cycles
successifs de différence de potentiel sur une méme électrode de travail, telle qu’étudié
par Benzaazoua et al. (2004a). Au cours de cette étude, seuls les résultats du premier
balayage en potentiel sont utilisés afin de comparer la réactivit¢ des matériaux a

différents stades d’altération atteints en essais cinétiques.

La voltampérométrie cyclique a balayage a été réalisée dans les laboratoires de
I’Universidad Auténoma de San Luis Potosi par 1’équipe du professeur Marcos Monroy
Fernandez. Les ¢électrodes de travail étaient constituées de 50 % de pate de carbone et

50 % du matériau étudié. La méthode analytique est détaillée dans Lazaro et al. (1995).

3.2 Méthodes de caractérisation des échantillons liquides

Les sections suivantes traitent des échantillons liquides, depuis leur préparation jusqu’a

leurs différentes analyses.

3.2.1 Préparation des échantillons

Les échantillons d’eaux de rincage prélevés dans chacun des essais cinétiques
nécessitent une préparation en vue des différentes analyses qui seront produites. Les

modes de préparation sont résumés dans les lignes qui suivent.
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Filtration

Les échantillons d’eaux de ringage destinés a 1’analyse élémentaire par ICP sont
généralement filtrés sur des filtres a seringue de 0,47 pm pour les échantillons de petit
volume (<50 mL). Les échantillons plus importants sont filtrés sur des filtres de

0,47 um en cellulose a I’aide d’un appareil a filtration sous vide.

Acidification

Suite a la filtration, les aliquots des échantillons qui serviront aux analyses élémentaires
a I’ICP sont acidifiés a I’aide de 2 % v/v d’acide nitrique (HNO3) concentré de grade
ACS. Cette acidification sert a stabiliser les espeéces métalliques en solution jusqu’a une

période de 6 mois (méthodes APHA 3010, 1995).

Entreposage

Les échantillons acidifiés sont conservés a D’intérieur de bouteilles en plastique
hermétiques dans une armoire a la température de la piece. Les échantillons pour
analyses ¢électrochimiques et les titrages de I’acidité et de 1’alcalinité sont conservés un
maximum de 2 semaines a 4 °C dans un réfrigérateur (méthodes APHA 2310 et 2320,

1995).

3.2.2 Analyses électrochimiques

Les analyses ¢lectrochimiques comprennent toutes les mesures effectuées sur les eaux
de ringage a l’aide d’électrodes. Elles sont décrites en bref dans les paragraphes

suivants.
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pH

L’analyse du pH des différentes eaux de ringage a été réalisée a I’aide d’une ¢lectrode a
pH combinée Orion Triode™ avec compensation automatique de la température
couplée a un Benchtop pH/ISE Meter Orion model 920A. L’analyse du pH est réalisée
le plus tot possible apres 1’échantillonnage. Si ’analyse n’est pas possible dans un délai
de 24 h, I’échantillon est conservé au réfrigérateur. Le pH-métre utilisé est précis a

+ 0,002 unités de pH pres.

Potentiel d’oxydoréduction (Eh)

Le potentiel d’oxydoréduction d’une solution dépend des différents couples redox (ex. :
Fe*'/Fe’") présents et de leur concentration. Généralement, plus cette valeur est grande,
plus le milieu étudi¢ est oxydant et plus la valence des métaux sera grande
positivement. La mesure du potentiel d’oxydoréduction de 1’échantillon est réalisée a
I’aide d’une électrode combinée Pt/Ag/AgCl couplée au Benchtop pH/ISE Meter Orion
model 920A. La lecture est ensuite corrigée par rapport a 1’électrode normale a
I’hydrogéne (ENH), qui est la référence universelle, par 1’addition de 204 mV a la
valeur obtenue (Skoog et al., 1997). Les échantillons sont analysés dans les plus brefs

délais possibles apres la collecte. Les analyses du Eh sont précises a + 0,2 mV.

Conductivité

La capacité d’une solution aqueuse a conduire le courant est directement reliée a la
concentration des différentes espéces ioniques en solution. La mesure de Ia
conductivité donne donc un estimé de la charge en ions des eaux de ringage (méthode
APHA 2510, 1995). Dans les présents travaux, un conductimétre digital muni d’une
sonde a immersion comprenant deux électrodes en platine est utilisé. Une différence de
potentiel est appliquée entre deux électrodes séparées de 1 cm et ’appareil mesure la

conductivité €lectrique du milieu. Le résultat est donné en pMhos/cm et I’effet de la
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température est automatiquement compensé par 1’appareil. La précision du
conductimetre dépend de I’échelle; il est précis a = 1 uMhos pour des valeurs de 1 a

1 000 uMhos et a = 10 uMhos sur I’échelle de 1 000 a 10 000 puMhos.

Potassium

La méthode utilisée pour doser le potassium (K ") dissout dans les eaux de ringage est
celle par électrode sélective (méthode APHA 350-K E, 1995). L’¢électrode sélective au
potassium est couplée au Benchtop pH/ISE Meter Orion model 920A. Une calibration
est effectuée a I’aide de standards en potassium et est vérifiée périodiquement a 1’aide
de controles de qualité a concentrations connues. On ajoute une quantité identique
d’une solution d’ajustement de la force ionique aux standards et aux échantillons pour
éviter I’introduction d’erreurs reliées a la variation de la force ionique des différentes
solutions analysées. L’analyse du potassium est donc destructive et nécessite un
minimum de 50 mL d’échantillon. Selon ’expérience du laboratoire, les mesures du

potassium sont empreintes d’une erreur relative de 1’ordre de 5 %.

3.2.3 Analyses élémentaires par ICP

Les échantillons d’eaux de ringage acidifiées sont analysées pour les éléments
suivants : aluminium (Al), arsenic (As), baryum (Ba), bismuth (Bi), calcium (Ca),
cadmium (Cd), cobalt (Co), chrome (Cr), cuivre (Cu), fer total (Fera), magnésium
(Mg), manganése (Mn), molybdéne (Mo), sodium (Na), nickel (Ni), plomb (Pb), soufre
(S), sélénium (Se), silicium (Si) et zinc (Zn). L’appareil est standardisé et des contrdles
de qualité sont fréquemment réalisés. Les résultats sont donnés en mg/L et sont
compensés pour la dilution survenue lors de I’acidification a 2 % v/v HNOs. On calcule
la concentration en sulfates (SO42') a partir de la concentration en soufre total a I’aide
du rapport des masses molaires. Ce calcul s’inspire des hypothése suivantes : la forme

la plus stable du soufre en solution, dans les conditions oxydantes typiquement
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retrouvées dans le DMA, est la forme sulfate ; les concentrations en autres espéces du
soufre (S*, SOs%, etc.) sont négligeables. L’expérience du laboratoire de 'UQAT
montre que les analyses d’eaux au ICP-AES sont empreintes d’une erreur relative de

I’ordre de 6 %.

3.2.4 Acidité et Alcalinité

Les analyses d’acidité et d’alcalinité des eaux de ringage sont réalisées par titrages

acide-base.

Acidité par titrage

L'acidité d'une eau est une mesure quantitative de sa capacité a réagir avec une base
forte. Les acides minéraux forts, les acides faibles tels que l'acide carbonique et
acétique ainsi que les sulfates d'aluminium et de fer peuvent contribuer a la valeur
totale de l'acidité d’un échantillon d’eau de rincage. Les ions hydroniums (H;0")
présents dans I'échantillon, qui résultent de la dissociation ou de I'hydrolyse de solutés,
réagissent par l'addition d'une solution basique de NaOH de concentration standardisée.
Lorsque le titrage est mené jusqu’a pH 8,3, toutes les especes acides de la solution ont
été neutralisées et on parle alors d’acidité totale. Le résultat est exprimé en
mg CaCOs/L (méthode APHA 2310, 1995). La norme APHA (1995) mentionne une
erreur relative type de 9 % est prévue pour des échantillons ayant une acidité de 1’ordre
de 20 mg CaCO3/L et de 2% pour des échantillons d’acidit¢é de 1’ordre de
500 mg CaCOs/L.

Alcalinité par titrage

L'alcalinité de 1'eau est sa capacité a neutraliser les acides. C'est la somme de toutes les

bases titrables. L'alcalinité est une mesure de plusieurs propriétés de l'eau et peut étre
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interprétée en terme de substances spécifiques seulement lorsque la composition
chimique de [I'échantillon est connue. L'alcalinit¢ de l'eau de surface dépend
principalement des carbonates, des bicarbonates et de son contenu en hydroxydes.
L'acide sulfurique normalisée est ajouté a 1'échantillon en quantité mesurée jusqu'a ce
que les 3 principales formes d'alcalinité (bicarbonate, carbonate et hydroxyde) soient
converties en acide carbonique, soit jusqu’au pH de 4,5. Le résultat calculé est alors
nomm¢ alcalinité totale et est reporté¢ en mg CaCO;/L (méthode APHA 2320, 1995). La
norme APHA (1995) prévoit une précision type de + 1 mg CaCO;/L pour des
¢chantillons d’alcalinité se situant entre 10 et 500 mg CaCOs/L.

3.3 Essais cinétiques

On présente dans les sections qui suivent la description des protocoles suivis et des

parameétres utilisés lors des différents essais cinétiques a 1’étude.

Une précision doit étre tout d’abord apportée concernant I’activité biologique dans les
essais cinétiques conduits. Il a été¢ décidé au cours de la présente étude de négliger
I’effet des bactéries dans la conduite et les interprétations des essais cinétiques. Les
matériaux ont été testés tels quels, sans stérilisation ou sans favoriser la croissance
bactérienne par 1’ajout de nutriments. Il est vraisemblable qu’il existe déja une flore
bactérienne indigéne dans les échantillons, mais elles n’ont pas été caractérisées ou
quantifiées ni avant, ni pendant les essais. Bien que plusieurs types de bactéries soient
susceptibles de participer a la formation de DMA, la bactérie possédant la plus grande
influence est Acidithiobacillus ferrooxidans. Cette derniere peut accélérer les taux
d’oxydation de la pyrite et du Fe*" d’un facteur de 20 a 10° (Berthelin, 1987;
Benzaazoua et al., 2002). Cependant, son activité est négligeable et sa croissance faible
pour des pH prés de la neutralité¢ (e.g.: Monroy, 1993; Nordstrom, 2000). Or, les

matériaux choisis ont de faibles potentiels de génération d’acidité et des pH pres de la
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neutralité sont obtenus au cours de tous les essais cinétiques de 1’étude. La décision de
ne pas caractériser I’apport de I’effet bactériologique au cours de 1’étude a donc été

prise.

3.3.1 Essais en colonne

Les essais en colonne de tous les échantillons a I’étude ont été réalisés au cours des
travaux du laboratoire de ’'URSTM (Bussi¢re et Benzaazoua, 1999; Somot, 2000;
Benzaazoua et al., 2001, 2004b). Tous les résultats de géochimie des lixiviations, des
différents suivis et du démantélement des colonnes ont été rendus disponibles pour

aider aux présentes recherches.

Description de I’essai

Les essais en colonne ont été réalisés dans des cylindres en Plexiglas® de diamétre
interne de 10 cm et une hauteur de 1m pour les échantillons GRE-M1, LAR-M3, MAT-
M1 et MAT-M2. L’essai réalisé sur le rejet de concentrateur UQ-8-Frais a été réalisé
pour sa part dans des colonnes de 10 cm de diamétre interne et 0,7 m de haut. Le fond
étanche des colonnes est muni d’une plaque poreuse en céramique de pression d’entrée
d’air (AEV) de 50 kPa qui permet de simuler les conditions d’une nappe phréatique
située 2 m sous le fond de la colonne. Les colonnes (sauf UQ-8-Frais) étaient aussi
équipées de sondes TDR pour la mesure de I’humidité de 1’échantillon ainsi que de
tensiomeétres en céramique (652x11-BIM3 de Soilmoisture avec AEV de 1 bar) couplés
a des capteurs de pression (OMEGA PX243-15BG 5V) pour mesurer la succion a
différentes hauteurs. Il est donc possible de vérifier les conditions hydriques de

I’échantillon au cours de la période d’essai.

Au total, environ 16 kg (seulement 8 kg pour UQ-8-Frais) de rejets sont placés dans la

colonne dans un état simulant celui du terrain (ex. : e < 1). L’essai a été réalisé sur une
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période d’un an. Douze ringages avec 2 L d’eau déminéralisée ont été appliqués aux
colonnes, séparés d’une période de drainage approximative de 30 jours, selon la
conductivité hydraulique des rejets du concentrateur. Les eaux de ringage ont été
analysées pour les parametres définis a la section 3.2. Le tableau 3.3 résume les

caractéristiques de I’essai décrit précédemment.

Tableau 3.3 : Caractéristiques des essais en colonne
Paramétre Valeur
Masse d’échantillon 8 et 16 kg (masse séche)
Fréquence de lixiviation 1 fois par mois environ
Volume de lixiviation 2L
Nombre de cycles 12
Durée de I’essai 1 an

Le tableau 3.4 présente les parametres importants de mise en place des échantillons lors
des essais en colonne. Lors des essais en colonne, aucune consolidation significative
n’a été observée, les indices des vides initiaux et finaux sont donc identiques.
Rappelons que les caractérisations détaillées des rejets de concentrateur utilisés
figureront au chapitre 4. La figure 3.2 montre des photographies d’une colonne type

avant et apres la mise en place de I’échantillon et met en évidence 1’instrumentation

utilisée.
Tableau 3.4 : Caractéristiques de mise en place des essais en colonne
Identification Masse séche Teneur en eau Indice des vides
initiale (M) initiale (w;) (e)
(kg) (%) )
Col-UQS8 8,31583 23,5 0,90
Col-GRE-M1 16,2994 24.4 0,97
Col-LAR-M3 15,7098 27,5 0,90
Col-MAT-M1 15,4236 27,0 0,99

Col-MAT-M2 15,6207 24,1 0,92
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Figure 3.2 : Exemple de colonne instrumentée a) avant et b) aprés la mise en
place de I’échantillon

Démanteélement

Lors du démantélement, 1’échantillon est séparé en strates qui sont analysées pour
déterminer tous les parametres géotechniques et géochimiques analysés avant la mise

en colonne.

3.3.2 Cellules d’humidité

Les essais en cellules d’humidité ont été réalisés suivant le protocole de Morin et Hutt
(1997) qui sera décrit de maniére spécifique ici. On présente ensuite dans cette section

les principales caractéristiques de mise en place.

Description de I’essai

L’essai est réalisé sur 1 kg (masse seéche) de rejet du concentrateur avec lixiviation par
inondation a l’aide de 500 mL d’eau déminéralisée. Le tableau 3.5 décrit les

caractéristiques utilisés dans les essais en cellule d’humidité, soient: masse
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d’échantillon, durée des différents cycles, débits en air comprimé, volume et fréquence
de lixiviation, nombres de cycles. La figure 3.3 montre une photographie d’un montage

utilisé lors des travaux.

Tableau 3.5 : Caractéristiques des essais en cellule d’humidités
Paramétre Valeur
Masse d’échantillon 1 kg (masse séche)
Cycle d’air sec 3 jours
Cycle d’air humide 3 jours
Débit de I’air (sec ou humide) 1 L/min
Fréquence de lixiviation 1 fois par semaine, au 7° jour
Volume de lixiviation 500 mL
Temps de contact de I’eau de lixiviation 4h
Nombre de cycles 45

Figure 3.3 : Photographie de la cellule d’humidité MAT-M1

Comme le montre la photo de la figure 3.3, les cellules d’humidité utilisées sont des
tubes en Plexiglas® munis de couvercles amovibles avec joints d’étanchéité en
caoutchouc. Le diametre interne est en moyenne de 14 cm et les cellules font en

moyenne 30 cm de haut. Les cellules comptent 3 entrées/sorties pour 1’air au haut et
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une sortie avec valve au bas pour la récolte des eaux de ringages hebdomadaires. Les
cycles d’air humide et sec sont passés par-dessus 1’échantillon. Environ 1 kg (masse
séche) d’échantillon humide est déposé sur une plaque perforée en Plexiglas recouverte
d’un géotextile faisant office de filtre. Le matériau humide est ensuite compacté

jusqu’a I’obtention de I’indice des vides désiré.

Un cycle d’essai dure une semaine et comporte 3 jours de circulation de 1 L/min d’air
sec, 3 jours de circulation de 1 L/min d’air humidifié par passage dans une chambre
contenant de 1’eau maintenue a 40 °C. La 7° journée est celle de la lixiviation des
produits de réaction. On introduit alors 500 mL d’eau déminéralisée par le haut
amovible de la cellule, submergeant les rejets du concentrateur. Suite a un temps de
contact de 4 h, la valve de sortie d’eau de ringage est ouverte et cette dernicre est
récupérée par gravité¢ et pesée. L’échantillon liquide passe ensuite par les étapes de
préparation et d’analyses décrites a la section 3.2. Une légere surpression (~35 kPa) est
appliquée a I’intérieur de la cellule de facon a s’assurer de récupérer une quantité

maximale d’eau de rincage.

Caractéristiques de mise en place

Les rejets de concentrateur étudiés ont été d’abord homogénéisés. Ils ont ensuite été
humidifiés a ’aide d’eau déminéralisée a une teneur en eau de 23 %, une teneur en eau
typique des rejets de concentrateur dans les parcs a rejets, avant leur déposition dans la
cellule d’humidité. Les dépositions et les compactions dans les cellules d’humidité ont
¢été réalisées de manicre a obtenir un indice des vides initial semblable a celui utilisé
dans I’essai en colonne. Le tableau 3.6 montre les caractéristiques physiques des
matériaux mis en place dans les 5 cellules d’humidité, soient : la masse seche de rejet
du concentrateur utilisée, la teneur en eau initiale et I’indice des vides. Lors des essais
en cellule d’humidité, aucune consolidation significative n’a été¢ observée, les indices

des vides initiaux et finaux sont donc identiques.
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Tableau 3.6 : Caractéristiques de mise en place des essais en cellules d’humidité
Identification Masse séche Teneur en eau Indice des vides
initiale (M) initiale (w;) (e)
(kg) (%) )
CH-UQS8 0,7554 22,1 0,90
CH-GRE-M1 1,01295 23,0 1,06
CH-LAR-M3 1,01400 23,0 0,90
CH-MAT-M1 0,99815 23,0 0,94
CH-MAT-M2 0,99908 23,0 0,87
Démantélement

Lorsque les cellules sont démantelées, elles sont pesées et I’échantillon est alors soumis
a une lixiviation finale. La lixiviation finale est réalisée dans un sceau en plastique
propre ou tout I’échantillon est agité durant 24 h dans 3 L d’eau déminéralisée. On
décante ensuite la solution durant 3 h et la solution surnageante, appelée eau de ringage
finale, est soumise a toutes les analyses normalement réalisées sur les eaux de ringage
hebdomadaires. Le solide humide, nommé échantillon final, est séché, pesé,
homogénéisé et soumis aux mémes analyses que celles réalisées sur I’échantillon avant

sa mise en place dans la cellule.

3.3.3 Flacons agités

Description de I’essai

Les conditions de I’essai en flacons agités sont basées sur les travaux de Gleisner
(2001). L’auteur se sert d’un rapport solide:liquide de 1:10, un rapport qui assure une
bonne dissolution des minéraux secondaires formés. Gleisner (2001) utilise la méthode
des échantillonnages périodiques compensés durant 94 jours. Les résultats

préliminaires de 1’essai par sacrifices sur UQ-8-Ox montraient que la solution de
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lixiviation devenait rapidement saturée. Un ajout périodique d’eau fraiche suite aux

échantillonnages permet de diminuer 1’impact d’une telle saturation.

Les conditions utilisées sont présentées au tableau 3.7 et la photographie a la figure 3.4
montre le montage expérimental. Cinq erlenmeyers de 1 L ont été utilisés, contenant
chacun environ 50 g d’un des matériaux a tester et 500 mL d’eau déminéralisée. Les
erlenmeyers sont soumis & un brassage continu a 150 rpm sur une table d’agitation. A
chaque semaine, un échantillon de 50 mL est prélevé de chaque fiole a I’aide d’une
seringue de 60 cc. L’échantillonnage prend place suite a un réajustement de la masse
totale a la masse originale, une homogénéisation par brassage de 30 min suivis d’un
temps de décantation de 30 min. Le volume prélevé est mesuré en pesant la fiole suite a
I’échantillonnage et la masse totale de la fiole est réajustée a sa masse originale avant
de relancer I’agitation pour une semaine. L’échantillon est filtré et est soumis aux
analyses de routine pour les échantillons d’eaux de ringage (section 3.2). Vu la faible
quantité d’eau de ringage prélevé, les analyses de 1’acidité et de I’alcalinité sont
réalisées sur des volumes réduits a environ 15 mL; les résultats de ces analyses sont
donc qualitatifs. De plus, le faible volume des prélévements ne permet pas 1’analyse du

potassium. La durée totale de 1’essai est de 20 semaines.

Tableau 3.7 : Conditions expérimentales pour les essais en flacons agités
Identification = Masse séche Masse d’eau Type Durée de
initiale initiale d’échantillonnages Pessai
® (®

(semaines)
FA-UQS8 50,00 500,07 Compensés 20
FA-GRE-M1 50,01 499,99 Compensés 20
FA-LAR-M3 50,07 500,01 Compensés 20
FA-MAT-M1 50,08 500,03 Compensés 20

FA-MAT-M2 49,99 500,02 Compensés 20
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Figure 3.4 : Photographie du montage pour 1’essai en flacons agités par
échantillonnages compensés

Démantélement

Suite au dernier échantillonnage, a la 20° semaine, la solution de lixiviation est
récupérée par filtration et le solide est lavé avec de 1’eau déminéralisée. Le volume du
filtrat ainsi obtenu (solution d’extraction et eaux de lavage) est ajusté a 1 L et il est
soumis a tous les essais qui ont été réalisés sur les échantillons périodiques, en plus de
I’analyse du potassium. Le solide est récupéré intégralement, séché, pesé, homogénéisé

et analysé pour les mémes parameétres que 1’échantillon pré-test.

3.3.4 Extracteur de Soxhlet modifié

Appareillage

Un extracteur de Soxhlet modifié selon les plans de Sullivan et Sobek (1982) a été
fabriqué sur mesure pour les présents travaux par Le Soufflage de verre de I'Estrie enr.
Ce type de Soxhlet modifi¢ est caractéris¢ par une chambre d’extraction qui est
positionnée a I’extérieur de la montée de la vapeur d’eau et I’absence du tube siphon.

La configuration sans siphon est rapportée dans la littérature comme étant la plus
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agressive et le maintien de la température a de bas niveaux, en évitant le contact entre
la vapeur et 1’échantillon, est nécessaire pour la comparaison avec les autres essais

cinétiques (éliminer ou réduire I’effet du facteur température).

Les photographies a la figure 3.5 montrent les détails du montage. Le montage en verre
est enrobé de papier d’aluminium pour mieux réfléchir la chaleur et ainsi s’assurer
quun maximum de vapeur soit condensée dans le réfrigérant, donc atteigne
I’échantillon. On note 1’utilisation d’un support a échantillon en verre muni d’un fond
en verre fritté pour laisser I’eau s’écouler au travers 1’échantillon de haut en bas. Un
thermomeétre est placé a environ 1 ou 2 cm de la surface de 1’échantillon pour mesurer
la température a laquelle il est exposé. L’échantillonnage périodique est rendu possible
par un septum auto-scellant, détaillé a la photo « ¢ » de la figure 3.5, et une seringue

munie d’une aiguille de 15 cm.

Figure 3.5 : Photographies de I’extracteur de Soxhlet modifié : a) vue d’ensemble,
b) chambre a échantillon et ¢) septum
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Description de I’essai

Lors des essais sur les 5 matériaux, environ 6 g de matériau sec est placé dans le porte-
échantillon et 1égérement compacté. 200 mL d’eau déminéralisée est placée dans le
ballon tricol. La mante chauffante est actionnée et le début de I’essai est noté lorsque la
premicre goutte de condensat atteint 1I’échantillon. Tout au long de I’essai, I’intensité de
chauffage de la mante est controlée de fagon a obtenir un débit qui n’engendre pas

d’accumulation sur le dessus de 1’échantillon.

Les échantillonnages de la solution d’extraction sont faits apres 1, 3, 7 et 14 jours de
lixiviation. Un échantillon de 50 mL est prélevé a 1’aide d’une seringue et est ensuite
compensé par 1’ajout de 50 mL d’eau déminéralisée fraiche. L’échantillon est acidifié a
chaud pour éviter toute précipitation durant le refroidissement. Encore une fois, vu le
volume prélevé, les analyses de I’acidité et de 1’alcalinité sont qualitatives et 1’analyse
de potassium est impossible. Le dernier échantillonnage, celui au 14° jour, n’est pas
compensé par 1’ajout d’eau déminéralisée fraiche. Le tableau 3.8 présente les masses
initiales d’échantillons et les volumes d’eau déminéralisée placées dans le Soxhlet
modifié ainsi que la durée de chacun des essais. Voulant vérifier la tendance a plus long
terme, I’échantillon MAT-M2 a été soumis a 1’extraction Soxhlet pour une durée totale

de 98 jours avec échantillonnages aux jours 1, 3, 7, 14, 28, 56 et 98.

Tableau 3.8 : Paramétres de mise en place des essais en extracteur de Soxhlet
modifié

Identification Masse séche Volume d’eau Durée de I’essai

initiale initial
@ (mL) (jours)
SX-UQS8 6,07966 200 14
SX-GRE-M1 6,83994 200 14
SX-LAR-M3 6,32632 200 14
SX-MAT-M1 6,28230 200 14

SX-MAT-M2 6,33822 200 98
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Démantélement

Suite au dernier échantillonnage, la mante chauffante est mise hors tension et un temps
de refroidissement de 18 a 24 h est alloué. Le volume final de la solution d’extraction
est mesuré. La solution finale est analysée pour le potassium. Le porte échantillon
contenant 1’échantillon humide est pesé et placé a 1’étuve durant 24 h, le tout est ensuite
pesé une fois refroidi et sert au calcul de la masse finale du solide lixivié. Le matériau

final est analysé pour tous les paramétres décrits a la section 3.1.

3.3.5 Mini-cellules d’altération

Description de I’essai

La méthodologie utilisée est basée sur les travaux de Cruz et al. (2001). La seule
modification vient de la nécessité d’obtenir un volume d’eau de ringage supérieur de
facon a pouvoir réaliser les analyses nécessaires a la comparaison entre les essais. La
méthode a été mise a I’échelle a la hausse en utilisant des entonnoirs Buchner plus
grands : 9 cm de diameétre interne plutét que 5 cm. Le rapport des surfaces des
entonnoirs Buchner a été utilisé afin de calculer le facteur d’échelle, ceci dans le but de
conserver la méme épaisseur de rejet du concentrateur. En effet, la faible épaisseur
d’échantillon est suspectée étre a 1’origine de 1’agressivité de 1’essai. Une masse séche
d’environ 66,7 g de rejet de concentrateur a donc été utilisée pour chacun des
montages. Lors des lixiviations, le rapport eau:solide est aussi conservé et est similaire
a celui utilisé en cellule d’humidité. Un volume d’eau déminéralisée de 50 mL est

utilisé lors des lixiviations.

L’appareillage utilisé est constitué d’entonnoirs Buchner de 9 cm de diamétre interne
munis de filtres en fibre de verre de porosité moyenne. Les filtres sont maintenus en
place par I’ajout d’une graisse de silicone. Cette opération vise aussi a empécher la

formation de chemins d’écoulement préférentiels qui pourraient se former sur les cotés
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de I’entonnoir. Le tout est placé sur un support a entonnoir. Un erlenmeyer a vide de

125 mL est placé sous le montage pour récupérer la solution de lixiviation.

L’échantillon est mis en place et compacté a une teneur en eau de 23 %. La solution de
rincage de mise en place (teneur en eau et ringages des récipients), a laquelle on ajoute
50 mL d’eau déminéralisée, est récupérée aprés 3 h de contact, en appliquant une
succion au montage de la mini-cellule, et constitue 1’eau de ringage initiale. Les
lixiviations subséquentes ont lieu le lundi et jeudi de chaque semaine avec 50 mL d’eau
déminéralisée. La solution est récupérée en appliquant une succion au montage suite a
3 h de contact entre 1’eau déminéralisée et le matériau testé. La masse de solution
récupérée est notée a chaque lixiviation. Les eaux de ringage sont analysées pour tous
les paramétres présentés a la section 3.2, sauf le potassium, 1’acidité et 1’alcalinité qui
ne sont pas déterminés en raison du faible volume d’échantillon récupéré (typiquement

entre 20 et 40 mL).

Entre les ringages, la mini-cellule est recouverte d’un plastique doté de petites fentes
pour laisser passer 1’air, et minimiser la contamination par la poussiére environnante.
Le matériau est donc toujours en contact avec ’air ambiant et il a normalement le

temps de s’assécher entre les ringages.

La photographie a la figure 3.6 montre le montage utilisé pour mener a bien les essais
en mini-cellules d’altération sur les 5 matériaux. Le tableau 3.9 résume les différents
parameétres relatifs a la réalisation de ’essai. Le tableau 3.10 liste les conditions

initiales de mise en place des essais en mini-cellules.
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Figure 3.6 : Photographie du montage de mini-cellules d’altération
Tableau 3.9 : Caractéristiques des essais en mini-cellules d’altération
Caractéristique Valeur
Masse d’échantillon sec 66,7 g
Fréquence de lixiviation 2 fois semaine les Lundis et Jeudis
Volume d’eau d’extraction 50 mL
Temps de contact de I’eau de lixiviation 3 h
Exposition a I’air ambiant 2 a3 jours
Nombre de cycles 40
Durée totale de I’essai 20 semaines

Tableau 3.10 :  Parameétres de mise en place des essais en mini-cellules d’altération

Identification Masse séche  Teneur en eau
initiale (M) initiale (w;)
(6] (%)
MC-UQS8 66,7164 23,2
MC-GRE-M1 66,6914 23,0
MC-LAR-M3 66,7117 22,9
MC-MAT-M1 66,6940 22,9
MC-MAT-M2 66,6835 23,4

Démantélement

Suite au dernier ringage, I’échantillon est quantitativement transféré¢ dans un bécher de
1 L ou il est placé en contact avec 250 mL d’eau déminéralisée. Le mélange est agité
durant 24 h. La solution est ensuite filtrée et le solide lavé avec environ 100 mL d’eau

déminéralisée. Le filtrat ainsi récupéré est ajusté a 500 mL et nommé « lessivage
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final ». Cette solution est analysée pour tous les paramétres mentionnés a la section 3.2.
Cette étape vise a aller chercher un maximum de produits de réaction qui peuvent avoir
précipités a D'intérieur du matériau testé. Le solide lessivé est ensuite séché, pesé,

homogénéisé et analysé pour tous les parameétres décrits a la section 3.1.



83

CHAPITRE 4

CARACTERISATION DES ECHANTILLONS

4.1 Nature et historique des échantillons

Les échantillons utilisés au cours des présents travaux proviennent de concentrateurs ou
de sites d’entreposage de rejets de concentrateur de la région de 1’Abitibi-
Témiscamingue, dans la province de Québec, Canada. L’échantillon UQ-8 est un rejet
minier provenant directement d’un parc a rejet de concentrateur Joutel en Abitibi-
Témiscamingue. Son échantillonnage a eu lieu en 1997 et a ét¢ maintenu sous eau pour
le transport et mise en place a I’état humide lors des essais en cellule d’humidité et en
colonne (Bussiere et Benzaazoua, 1999; Benzaazoua et al., 2001, 2004b). Les essais en
colonne et en cellule d’humidité ont donc été réalisés sur le matériau UQ-8 frais
(désormais nommé UQ-8-Frais). Une partie de 1’échantillon UQ-8-Frais a été séchée,
puis conservée dans un sac de plastique scellé de maniére a réduire son contact avec
I’air ambiant. Cependant, 1’échantillon UQ-8 ayant servi aux essais cinétiques en
flacons agités, en extracteur de Soxhlet modifié ainsi qu’en mini-cellule d’extraction
avait subit une altération avant son utilisation (désormais nommé UQ-8-Ox).
L’hypothése la plus plausible au sujet de I’échantillon UQ-8-Ox est qu’il proviendrait
de I’échantillon post-essai en cellule d’humidité réalis¢ en 1997. Cet échantillon

permettrait donc de pousser plus loin I’altération du rejet UQ-8.

Les échantillons de rejets GRE-M1, LAR-M3, MAT-MI1 et MAT-M2 ont été soumis a
une phase de désulfuration de facon a obtenir des matériaux peu sulfureux et situés
dans la zone d’incertitude des essais statiques. La désulfuration des rejets de
concentrateur originaux frais a été réalisée a 1’aide d’un banc de flottation de

laboratoire et en utilisant des xanthates comme collecteurs et le méthylisobutyl carbinol
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(MIBC) comme agent moussant. Le lecteur intéressé par le procédé de désulfuration

peut consulter ’article de Benzaazoua et al. (2000).

Les prochaines sections décrivent les caractéristiques physiques, la composition
chimique, la minéralogie ainsi que les résultats des essais statiques effectuées sur les

rejets de concentrateur a 1’étude.

4.2 Caractéristiques physiques

Cette section présente les principales caractéristiques physiques des matériaux étudiés,

soient leur granulométrie, la densité des solides ainsi que leur surface spécifique.

4.2.1 Granulomeétrie

Les analyses des distributions granulométriques sont obtenues par granulométre laser
Malvern Mastersizer aux laboratoires de 'UQAT. La granulométrie des rejets de
concentrateur comporte principalement une fraction silteuse (< 80 pum). Les résultats
des courbes du pourcentage volumique cumulé sont présentés a la figure 4.1. Les
données pour le pourcentage passant 80 um, le Djo, Dsyp, Dgo, Doy ainsi que le
coefficient d’uniformité (C, = Dgo/D1o) de chacun des matériaux sont présentées au
tableau 4.1. Ces résultats sont typiques de rejets de concentrateur provenant de mines
en roches dures (Aubertin et al., 1996, 2002) avec un % volumique passant 80 um entre

80 et 100 %, un Dy inférieur a 5 um et un C, habituellement entre 5 et 15.

On remarque a la figure 4.1 et au tableau 4.1 que le matériau le plus fin est le UQ-8-
Ox, suivi du matériau MAT-MI1 et ensuite MAT-M2. Les matériaux GRE-M1 et LAR-

M3 ont quant a eux des propriétés granulométriques similaires.
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Figure 4.1 : Courbes granulométriques des matériaux étudiés
Tableau 4.1 : Paramétres obtenus des distributions granulométriques volumiques
des matériaux
Matériau % volumique Do D5y Dgo Dyy C,
passant 80 pm (Dgo/D10)
(%) (um) (um) (um) (um) (-)

UQ-8-Frais 96,3 0,8 9,7 15,0 50,6 18,8
UQ-8-Ox 94,6 1,1 11,9 16,9 54,8 15,7
GRE-M1 94,0 3,9 20,4 26,4 63,8 6,7
LAR-M3 89,2 3,5 22,4 30,5 83,3 8.8
MAT-M1 90,3 2,0 15,7 22,4 78,4 11,0
MAT-M2 83,6 2,4 22,8 34,3 104,5 14,6
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4.2.2 Densité relative des grains et surface spécifique

Les densités relatives des grains (D;), par pycnométre a hélium Micromeritics Accupyc
1330, et les mesures de la surface spécifiques (S.S.), par analyseur Micromeritics
Gimini III 2375, réalisées aux laboratoires de I'UQAT ont produit les résultats

présentés au tableau 4.2.

On remarque que les rejets du concentrateur étudiés ont des densités relatives
similaires, 2,78 et 3,07. Généralement, plus un rejet est dense, plus il contient de
sulfures de fer. L analyse du tableau 4.2 montre aussi que les matériaux UQ-8-Ox (5,89
m?/g) et GRE-M1 (3,24 m?/g) possédent la plus grande surface spécifique. Cette
observation est consistante avec le modéle théorique : plus un matériau posséde une

granulométrie fine, plus il a une surface de contact grande.

Tableau 4.2 : Densité des solides et surface spécifique des matériaux a 1’étude
Matériau D, S.S.
) (m’/g)

UQ-8-Frais 3,04 0,96
UQ-8-Ox 3,03 5,89
GRE-M1 2,90 3,24
LAR-M3 2,78 1,54
MAT-M1 3,02 1,90
MAT-M2 3,07 1,49

4.3 Analyses des métaux et des principaux anions

Les analyses des métaux et du soufre ont été réalisées aux laboratoires de ’'UQAT par
ICP-AES suite a une digestion chimique compléte des matériaux. Les sulfates ont été
déterminés par ICP-AES suite a une lixiviation acide. La teneur en soufre sulfure est
calculée a I’aide des teneurs en soufre totale et en sulfate (voir I’équation 3.2). Les
analyses en potassium et en silicium ont été réalisées par les Services de laboratoire

géochimique SGS. Les résultats des analyses €¢lémentaires sont fournis au tableau 4.3.
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Comme le confirment les données du tableau 4.3, la présente étude porte sur des rejets
de concentrateur peu sulfureux et comportant un certain pouvoir neutralisant. En effet,
le soufre sulfure représente de 0,766 a 5,82 % p/p des matériaux. Dans 1’ordre du moins
au plus sulfureux, nous obtenons : LAR-M3 < GRE-M1 < MAT-M1 < MAT-M2 <
UQ-8-Ox < UQ-8-Frais. On remarque aussi que les échantillons comportent peu de
soufre sous forme de sulfates, que I’on retrouve habituellement en tant que minéraux
secondaires produits suite a I’oxydation des sulfures. Ceci démontre que les rejets sont
frais et peu oxydés, exception faite du matériau UQ-8-Ox qui semble altéré de par sa

haute teneur en sulfates (1,37 % Ssuifate)-

Le pouvoir neutralisant est reli¢ a la présence de calcium, de magnésium et de
manganese, qui sont généralement trouvés dans des minéraux carbonatés. La présence
de silicates et d’aluminosilicates est aussi suspectée a cause de la forte teneur en
silicium et la présence d’aluminium. Le fer aussi est abondant et probablement contenu
en majeure partie dans les silicates, puisque les sulfures sont en concentration

relativement faible. Hypothése qui sera vérifiée par 1’analyse minéralogique.
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Tableau 4.3 : Composition ¢lémentaire initiale des matériaux étudiés

Elément UQ-8-frais UQ-8-Ox GRE-M1 LAR-M3 MAT-M1 MAT-M2

(% p/p) (% p/p) (% p/p) (% p/p) (% p/p) (% p/p)
Al 4,89 3,81 7,51 5,87 3,16 2,99
As 0,038 0,027 0 0 0 0,001
B n/a 0,068 0,077 0,129 0,086 0,081
Ba 0,017 0,006 0,03 0,031 0,005 0,006
Be n/a 0 0 0 0 0
Bi n/a 0 0 0,002 0 0
Ca 4,95 3,43 2,89 1,68 3,79 3,60
Cd 0 0,015 0,002 0,002 0,002 0,002
Co n/a 0,004 0,001 0 0,003 0,004
Cr n/a 0,008 0,006 0,003 0,008 0,008
Cu 0,008 0,012 0,030 0,023 0,026 0,028
Fe 15,3 17,1 11,5 2,83 16,6 17,9
K 0,500 0,380 1,24 1,25 0,180 0,170
Mg 2,11 1,65 2,87 0,730 3,15 2,94
Mn 0,470 0,456 0,196 0,043 0,434 0,409
Na 1,92 1,80 1,36 1,37 1,01 1,01
Ni n/a 0,005 0,017 0,008 0,007 0,007
Pb 0 0,008 0,034 0,046 0,028 0,028
Se n/a 0 0 0 0 0
SiO, 32,9 40,6 53,2 68,8 53,3 46,8
Stotal 5,99 7,09 1,09 0,816 1,90 2,85
S.ulfate 0,166 1,37 0,240 0,050 0,190 0,234
Ssulfure 5,82 5,72 0,85 0,77 1,71 2,62
Zn 0,012 0,007 0,159 0,108 0,234 0,276

4.4 Minéralogie

Les résultats présentés dans cette section résument les observations minéralogiques
visuelles et microscopiques réalisées sur les cinq matériaux initiaux (avant la

réalisation des essais cinétiques).
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Les résultats des analyses minéralogiques par diffraction des rayons X réalisées aux

laboratoires de I’'UQAT sont présentés au tableau 4.4.

Tableau 4.4 : Composition minéralogique des matériaux initiaux déterminée par
DRX
Abondance initiale (% p/p)

Mineral Formule UQ-8-Frais UQ-8-Ox GRE-M1 LAR-M3 MAT-M1 MAT-M2
Albite NaAlSi;Oq 24,35 21,94 14,09 18,29 7,12 6,31
Ankerite Ca(Mg,Mn,Fe )(CO;), 9,59 2,59 2,98 - 8,86 8,07
Biotite K(Mg,Fe);AlSi;0,,(OH), 0,07 0,58 - - - -
Calcite CaCO4 3,66 2,34 5,35 3,14 4,27 4,38
Chalcopyrite CuFeS, 0,16 0,00 0,02 - 0,06 0,05
Chlorite-serpentine  (Mg,Fe)sAl(Si;A)O,4(OH)g 6,32 6,79 17,65 6,67 13,39 11,84
Dolomite CaMg(COs), 5,24 7,33 - - - -
Epidote Ca,Fe", 55Al) 15(Si0,);(OH) - - 9,24 - - -
Gypse CaS0,.2H,0 0,00 3,08 - - - -
Hornblende Ca,[Mg,(ALF e )1Si;AlO,,(OH), 5,21 6,76 - - - -
Magnetite Fe*',Fe*'0O, - - - - 6,46 8,17
Muscovite KAIL(Si;AO,o(OH), 4,71 7,88 12,02 0,38 - -
Paragonite NaAl;Si;0,,(OH), - - 7,97 14,33 - -
Phlogopite KMg;AlSi;0,,F(OH) - - - - 6,37 6,47
Pyrite FeS, 10,89 11,85 1,24 1,19 2,29 5,36
Quartz SiO, 20,33 18,00 29,42 55,97 37,75 36,91
Siderite Fe(CO3) 9,49 10,86 0,03 - 11,62 10,29
Sphalerite ZnS - - - 0,03 0,07 0,27
Talc Mg;Si,0,0(0H), - - - - 1,75 1,89

totaux 100,02 100,00 100,01 100,00 100,01 100,01

Tel que suspecté suite a 1’analyse chimique, le rejet UQ-8-Frais est le matériau le plus
sulfureux, tandis que le matériau LAR-M3 est celui comportant le moins de sulfures.
Le principal sulfure observé par DRX est la pyrite, les autres sulfures observés
(chalcopyrite, sphalérite) sont a 1’état de traces. Autre hypothése avancée lors de
I’analyse des compositions élémentaires, le fer est contenu en majeure partie dans des
minéraux autres que la pyrite, tels la chlorite serpentine, le hornblende, I’épidote et la
magnétite. Les matériaux comportant le plus de minéraux neutralisants sont dans
I’ordre : UQ-8-Frais, UQ-8-Ox, MAT-M1 et MAT-M2 avec des pourcentages
massiques combinées en ankérite, calcite et dolomite de 18,5 %, 12,3 %, 12 %, 12,4 %,

respectivement.
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Selon les analyses minéralogiques, le principal minéral générateur d’acidité sera la
pyrite, tandis que les principaux minéraux responsables de la neutralisation seront
I’ankérite, la dolomite et la calcite. Les silicates, quoique présents, auront une
contribution négligeable a la neutralisation (Jurjovec et al., 2002; Kwong, 1993). On
note la présence de sidérite dans les échantillons UQ-8-Frais (9,49 % Sidérite), UQ-8-
Ox (10,86 % Sidérite), MAT-M1 (11,62 % Sidérite) et MAT-M2 (10,29 % Sidérite) et
en traces dans GRE-MI1 (0,03 % Sidérite). Bien que ce minéral comporte des anions
carbonates (COs”), la littérature recensée lui confére un pouvoir neutralisant de faible a

nul (e.g. : Norecol, 1991).

Les facteurs stoechiométriques de la composition de 1’ankérite ont été¢ déterminés par
microanalyses EDS a I’aide du MEB. La méthode consistait a analyser 10 grains
d’ankérite par section polie de matériau et ensuite a calculer les proportions moyennes
entre le magnésium, le manganese et le fer dans leur composition. Les résultats sont
rapportés au tableau 4.5. Il est possible d’observer qu’en général le fer prédomine
(entre 0,58 et 0,69), suivi du magnésium (entre 0,24 et 0,36). Le manganese se retrouve

a I’¢état de traces dans I’ankérite (entre 0,06 et 0,08).

Tableau 4.5 : Facteurs stoechiométriques déterminés au MEB par analyses EDS de
I’ankérite pour les différents matériaux a I’étude

Matériel Ankerite

UQ-8-Frais et Ox Ca(Mgy24Mng osFe) 60)(CO3),
GRE-M1 Ca(Mgy 36Mny osFe 53)(COs),
MAT-M1 et MAT-M2 Ca(Mg0’3zMnoyo7Feoy6o)(CO3)2
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4.5 Essais statiques

Cette section présente les résultats des essais statiques réalisés sur les cinq rejets avant

les essais cinétiques.

4.5.1 Potentiel d’acidification et potentiel de neutralisation

Le potentiel d’acidification (PA) est calculé a I’aide de 1’équation (3.2) et de la teneur
en soufre sulfure présentée au tableau 4.3. Le potentiel de neutralisation (PN) est
déterminé par la méthode décrite a la section 3.1.5. Le potentiel net de neutralisation
(PNN) est calculé a 1’aide de 1’équation (3.3). Le rapport PN/PA calculé est représenté
graphiquement a la figure 4.2, les limites du rapport utilisées sont celles de Adam et al.

(1997). Le tableau 4.6 résume les résultats des essais statiques.

200
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Figure 4.2 : PN vs PA et zone d’incertitude
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Tableau 4.6 : Résultats des essais statiques réalisés sur les cinq matériaux initiaux
Paramétre Unitées UQ-8-Frais UQ-8-Ox GRE-M1 LAR-M3 MAT-M1 MAT-M2
PA (kg CaCO,/t) 182 179 26,6 23,9 53,4 81,8
PN (kg CaCO/t) 180 64,2 71,7 13,6 93,9 91,0
PNN (kg CaCO,/t) -2 -115 45,1 -10,3 40,5 9,3
PN/PA ) 0,989 0,359 2,70 0,568 1,76 1,11

4.5.2 Analyse selon le PNN

L’analyse des résultats du potentiel net de neutralisation (PNN) présentés au tableau
4.6 en utilisant les limites de Miller et al. (1991) montre que 1’échantillon UQ-8-Ox
sera clairement générateur d’acide avec son PNN de -115 kg CaCOs/t. Les matériaux
UQ-8-Frais (-2 kg CaCOs/t) LAR-M3  (-10,3 kg CaCOs/t) et MAT-M2
(9,3 kg CaCOs/t) se situent quant a eux dans la zone d’incertitude du PNN (-20 a
20 kg CaCOs/t). 1l est donc difficile d’émettre une prédiction sur leur véritable
tendance a générer ou non de I’acidité. Il semble par ailleurs que les échantillons GRE-
M1 (45,1 kg CaCOs/t) et MAT-M1 (40,5 kg CaCOs/t) ne seraient pas générateurs

d’acidité.

4.5.3 Analyse selon le rapport PN/PA

Cette analyse est plus facilement accomplie en plagant, pour chacun des matériaux, le
PN en fonction du PA sur un graphique tel que celui présenté a la figure 4.2. Selon
cette approche (Adam et al., 1997), les matériaux avec PN/PA > 2.5 seront classés non
générateurs en vertu de leur grand pouvoir neutralisant. Les matériaux qui ont un
PN/PA <1 seront classés générateurs d’acidité puisque le pouvoir neutralisant ne
suffira pas a neutraliser toute 1’acidité produite par les sulfures. Tous les matériaux se
situant dans D’intervalle 1 <PN/PA <2,5 sont dans une zone d’incertitude ou il est

impossible de statuer avec confiance de leur nature. A la figure 4.2, les droites
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représentent les limites de la zone d’incertitude. Selon cette approche les matériaux a
I’étude qui sont générateurs sont UQ-8-Ox et LAR-M3, GRE-M1 sera a peine non-
générateur et les matériaux UQ-8-Frais, MAT-M1 et MAT-M2 sont dans la zone

d’incertitude.

4.5.4 Derniéres remarques

En observant les résultats, il est difficile de statuer sur la nature de 4 des 5 matériaux a
I’étude. Seulement le rejet UQ-8-Ox est clairement générateur d’acidité. Cependant, ce
matériau a été sélectionné suite a 1I’observation que méme apres 15 ans d’exposition sur
le site minier, aucune génération significative d’acidité n’a été observée. Pour tous les
autres ¢échantillons, des essais cinétiques sont nécessaires avant d’émettre une
prédiction de leur potentiel de production de DMA. De plus, les essais cinétiques
donneront une information sur la vitesse des différents processus incluant I’épuisement
des minéraux. Il devient alors intéressant d’évaluer quel essai cinétique est approprié
pour chacune des situation qui se présentent afin d’obtenir une prédiction conservatrice

et sécuritaire.



94

CHAPITRE 5

RESULTATS DES ESSAIS CINETIQUES

Cette section présente les principaux résultats obtenus lors des essais cinétiques sur les
cinq rejets de concentrateur ayant un faible potentiel de génération d’acide a I'¢tude. En
raison de la grande quantité de données obtenues (plus de 15000 déterminations sur les
eaux de ringage et plus de 1000 déterminations sur les matériaux post-démanteélement,
sections 3.1 et 3.2) et par un souci de clarté, seulement les résultats les plus significatifs
pour la prédiction du DMA sont présentés dans les lignes qui suivent. Les données
détaillées se trouvent sous forme de fichiers Excel sur le CD-ROM fourni en annexe

(sections A.6.2 a A.6.6).

Les données présentées dans ce chapitre sont accompagnées d’interprétations
sommaires et d’hypotheéses qui seront ensuite vérifiées dans le chapitre 6. Les données
présentées représentent les ¢léments directement reliés a la formation et la
neutralisation du DMA. Les données de lixiviation des métaux lourds ne sont pas
présentées dans les présents travaux. Dans un premier temps, les données ponctuelles

seront présentées, suivies des données cumulatives et normalisées.

5.1 Données ponctuelles

Les données ponctuelles des eaux de ringage jugées les plus significatives sont le pH, le
Eh, la conductivité, 1’acidité, 1’alcalinité ainsi que les teneurs en Ca, Mg, Mn, SO,* et
en Feyw. Le pH, 1’acidité et I’alcalinité représentent la nature acide ou basique d’une
eau; le fer et les sulfates sont des produits de I’oxydation de la pyrite, le principal
sulfure dans nos échantillons; les teneurs en Ca, Mg et Mn sont des produits

secondaires de la neutralisation de 1’acidité par les carbonates (équations 1.2 a 1.4).
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Des tableaux résumant les variations des données ponctuelles pour les cing types
d'essais par matériau testé sont présentés aux tableaux 5.1 a 5.5. On retrouve dans ces
tableaux les valeurs minimales, médianes, moyennes et maximales pour chacun des
parametres suivants : pH, Eh, conductivité, acidité, alcalinité, Ca, Mg, Mn, SO4” et
Fewwn. Les mesures de 1’acidité et de 1’alcalinité n’ont pas été réalisées sur les
échantillons des essais en mini-cellules d’altération, car le volume des eaux de ringage
récupéré était insuffisant. L’essai en cellule d’humidité et en colonne sur le matériau
UQ-8-Frais (Benzaazoua et al., 2001, 2004b) ainsi que les essais en colonne sur les
matériaux GRE-M1, LAR-M3, MAT-M1 et MAT-M2 ont ¢été réalisés en partie dans
une étude précédente au laboratoires de I’'UQAT et, dans les deux cas, les analyses de
I’acidité et de I’alcalinité n’ont pas été réalisées sur les eaux de ringage. Les figures 5.1
a 5.5 montrent 1’évolution du pH ainsi que du Eh pour tous les essais réalisés sur

chacun des matériaux a I’étude.

Il est a noter que le rapport liquide/solide influence beaucoup les valeurs ponctuelles,
en particulier les concentrations en métaux. En effet, plus le rapport liquide/solide est
¢levé pour un essai, plus les solutés seront dilués. Une correction tenant compte de la
masse d’échantillon et des volumes d’eaux de ringage est donc nécessaire avant de
comparer les comportements géochimiques des matériaux durant les essais. Cette
correction sera effectuée a la section 5.2.1. Les résultats non corrigés sont présentés
dans la présente section, ce qui permet de montrer 1’influence du rapport liquide/solide

lors de I’interprétation d’essais cinétiques.

L’observation des tableaux 5.1 a 5.5 ainsi que des figures 5.1 a) a 5.5 a) montre que le
pH demeure relativement ¢levé pour tous les essais sur tous les matériaux :
typiquement entre 6,90 (observé pour 1’essai en colonne sur le matériau MAT-M1) et
9,80 (observé pour I’essai en Soxhlet modifi¢ sur le rejet GRE-M1). Une légére

tendance du pH vers la hausse est observée dans la majorité des essais. Aussi, les
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valeurs de pH les plus élevées (moyenne de 8,08) sont enregistrées pour les essais
cinétiques sur le matériau GRE-M1 et les plus basses (moyenne de 7,62), pour les
essais sur les rejets de concentrateur UQ-8. Seuls les premiers échantillonnages des
essais en Soxhlet modifié¢ sur les échantillons LAR-M3 et MAT-M2 montrent un pH
acide de 5,36 et 3,77, respectivement. Ces valeurs sont corroborées par les valeurs en
Feuwtal et en acidité plus élevées dans les mémes eaux de ringage. Ces valeurs pourraient
s’expliquer en partie par la dissolution des sels métalliques solubles contenus dans les
échantillons dans les premiers temps de 1’extraction. Les cations métalliques en
solution conférent a I’eau une acidité. Par exemple, le fer ferrique en solution, possede
une constante d’acidité supérieure a celle de 1’acide acétique (Tournier et Servant,
1983). Cette acidité est ensuite neutralisée alors que les réactions de production et de

neutralisation de I’acidité dans 1’échantillon démarrent.

Le potentiel d’oxydoréduction (ORP), corrigé par rapport a 1’¢lectrode normale a
I’hydrogeéne (ENH), se note « Eh » et son évolution est présentée aux tableaux 5.1 a 5.5
et aux figures 5.1 b) a 5.5 b). Les valeurs typiques de Eh enregistrés se situent entre
200 mV et 600 mV, cette derniére valeur est atteinte en Soxhlet modifié sur le matériau
MAT-M2. Aucune tendance n’est apparente lors de la comparaison inter matériaux. La
comparaison inter essai (basée sur les valeurs minimales) montre en général que les
valeurs de Eh les plus faibles sont mesurés sur les échantillons des essais en colonne,

alors que les autres essais montrent des valeurs plutot similaires entres elles.



Tableau 5.1 :

Variation des valeurs ponctuelles mesurées pour divers parametres
lors des essais cinétiques sur les matériaux UQ-8 (Col : colonne; CH :
cellule d’humidité; MC : mini-cellule d’altération; FA : flacon agité;

SX : extracteur de Soxhlet modifié)

coll cH| Mc| FaA] sx

Min 727 730 7.48|] 7,68 6,98

pH Méd 7,50 7,690 782l 7.83| 7,27
Moy 7,56 7,68 7.80| 7.84| 7,24

Max 8,20 8,08 800 797 742

Min || 3640 332.6] 3355| 348.3| 328,0

Eh Méd || 428.4| 4453| 3909[ 392.6 3812
(mV) Moy || 435,6| 438.8| 3913| 4012] 3742
Max || 532,6| 5145 462,0[ 465,0] 406,0

Min 3590 812l 1044 1657|[ 1149

Conductivité Méd 4225|2160 1754| 2280] 1217
(uMhos) Moy 5014|  2312f] 1918 2199|[ 1230
Max 9360]  5000] 5760| 2660[ 1338

Min 340  wd| o 3 7

Acidité Méd 4500 wd]  wdlf 7 13
(mg CaCO;/L) Moy 4470 wdl]  wdlf 8 13
Max 59,0 wdf o/ 12 20

Min ol wd|  wd 43 7

Alcalinité Méd 498 wd|  wdlf 52 10
(mg CaCO,/L) Moy 513 wdl o/ 54 11
Max 614 n/d n/d 74 16

Min 2240 392 575|989l 620

s0,” Méd 2810f 1284f 1168|1534 735
(mg/L) Moy || 3140l 1509 1370 1507 726
Max || 4581| 5572 6590 1932 815

Min || 0,060 ol 0,020] 0,006] 0,011

Feqa Méd || 0,550 of 1,02 0,025 0,029
(mg/L) Moy 1,26 0234 3,82 0,023|] 0,087
Max 495 4,91 37,9 0,043 0,279

Min 474 82,6l 225|345 152

Ca Méd sg4fl 382l 461]f  456] 249
(mg/L) Moy 579 346l 431 462 231
Max 640 555  s87f  s74f 274

Min 282 29,0 10,6 516|655

Mg Méd 436]  124] 18,6) 89,0 2,92
(mg/L) Moy 531 183][  90,8]  104] 2,89
Max 1100 787|] 1390 20s|[ 134

Min 3,64 o 0,130 0334] 1,26

Mn Méd 734 1,72] 0262] 0,644 2,92
(mg/L) Moy 751 232 2,14| 0873 2,89
Max 122 8,19 516l 2,92 4.46

n/d: non déterminé




Tableau 5.2 :

Variation des valeurs ponctuelles mesurées pour divers parametres
lors des essais cinétiques sur le matériau GRE-M1 (Col : colonne;
CH : cellule d’humidité; MC : mini-cellule d’altération; FA : flacon

agité; SX : extracteur de Soxhlet modifié)

Col| CH|| MC FA SX

Min 720 753 75| 79| 7.43

pH Méd 7,63 8.22f  820] 7,95 8,60
Moy 757 8.12ff 812l 7.96] 8,61

Max 794 839 839 815 9,80

Min || 3310 3505 3522 336.6| 379.1

Eh Méd || 437.0] 4200 388,5] 395.1| 402,8
(mV) Moy || 4510 4230 391,1] 4003| 402,0
Max |[ 540,0 5104| 4573| 459,6| 423,5

Min 3120 249|184l 431 360

Conductivité Méd 3380 337l 237 702 414
(uMhos) Moy 3654 770l 640f 684 450
Max 5640(  4200]] 2980f 884 610

Min n/d|| 0 n/d|f 0 0

Acidité Méd wd| 24 n/d|f 4 3
(mg CaCO,/L) Moy wd| 2.8 n/d|f 5 3
Max wdl| 11,3 wd| 14 5

Min w/dl| 40,0 n/d|f 46 13

Alcalinité Méd w/d 85,9 wd 51 35
(mg CaCO,/L) Moy wd| 83,9 n/d|f 55 44
Max wd[ 136 wd 82 91

Min 1084 300 140 132 130

S0,” Meéd || 2037 556l 262 292 170
(mg/L) Moy || 2173|417 322 295 166
Max || 2912|| 3355 2390 452 197

Min 0 o 0,005] 0,005 0

Feqocal Méd || 0,088|] 0,054 0,100 0,019]] 0,028
(mg/L) Moy |[ 0,171] 0,084]] 0,325] 0,020 0,028
Max || 0,880 0,596 2,81f] 0,057|] 0,034

Min a16] 2300 199 559 60,0

Ca Méd 672 26,9 243] 112] 684
(mg/L) Moy 620 139 125 108 673
Max 751l 20 724 163 723

Min 20,8 13,8 6,68 14,8 0,097

Mg Méd || 0,088 166 104 188 3.36
(mg/L) Moy |[ 0.171) 328 187 192 3.43
Max 856 514 161|247 6,90

Min 1,20 0,023] 0,025|| 0,084| 0,002

Mn Méd 13,6 0,040 0,037 0,142|] 0,052
(mg/L) Moy 159 0,334)] 0,224] 0,186| 0,046
Max 29,7 3,10 1,56 0,554] 0,114

n/d: non déterminé




Tableau 5.3 :

Variation des valeurs ponctuelles mesurées pour divers parametres
lors des essais cinétiques sur le matériau LAR-M3 (Col : colonne;
CH : cellule d’humidité; MC : mini-cellule d’altération; FA : flacon

agité; SX : extracteur de Soxhlet modifié)

Col| CH|| MC FA SX

Min 720 727 772l 79| 5,36

pH Méd 756 7,99 8,02 795 9,16
Moy 7,52 796 801|793 8,32

Max 773 821 844 8,05 9,60

Min || 2040 327.4| 3417 336,9| 306,1

Eh Méd || 423,00 4210 386,1]f 397.4] 3303
(mV) Moy || 3990 4210 3883 397.4| 3488
Max || 520,0 503,6| 457,4| 461,3| 428,7

Min 2470 167l 136 323 124

Conductivite Méd || 2905 395 183 385 199
(uMhos) Moy || 2722|508 237 397|188
Max 3410 2610) 1126]] 539 228

Min n/d|| 0 n/d 0 0

Acidité Méd wd| 27 n/d|f 5 3
(mg CaCO,/L) Moy wd| 27 n/d|f 4 3
Max wd| 90  wd| 13 5

Min wdl| 24,5 n/d|f 37 0

Alcalinité Méd w/dl| 47,0 wd 45 30
(mg CaCO,/L) Moy wd| 55,1 wd| 47 40
Max wd[ 108 n/d 62| 101

Min 1492 42,8 9,83 977 26,9

S0 Méd 1663][ 132 255|128 64,7
(mg/L) Moy 1625 214 547 126 80,3
Max || 2163| 1743| 617 149 165

Min 0 o 0,009 0,015 0

Feqa Méd || 0,043[] 0,050]] 0,110] 0,036| 0,020
(mg/L) Moy || 0.410) 0,073|] 0,225] 0,043|] 0,020
Max 459 0,656 2,06 0,157 0,034

Min 581l 273 202f 52,6 14,6

Ca Méd 643l 709 26,7 70,5 253
(mg/L) Moy 639 107|369 68,1 263
Max 870 604l 234][ 76.4| 40,0

Min 26,3| 0,236] 0,125| 0,586| 0,052

Mg Méd 42.2|[ 0,686] 0,194 0,755| 0,242
(mg/L) Moy 392 0,073[ 0,494 0,755] 0,196
Max 52,6  19.8] 440 0,934] 0,249

Min 2,30 0,101] 0,012]] 0,036 0

Mn Méd 22,5 0,125| 0,018][ 0,078| 0,011
(mg/L) Moy 24.8|[ 0,162]] 0,023|[ 0,100 0,011
Max 53,1 0,600 0,108]] 0215) 0,013

n/d: non déterminé
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Tableau 5.4 : Variation des valeurs ponctuelles mesurées pour divers parametres
lors des essais cinétiques sur le matériau MAT-M1 (Col : colonne;
CH : cellule d’humidité; MC : mini-cellule d’altération; FA : flacon
agité; SX : extracteur de Soxhlet modifié)

Col| CH|| MC|| FA SX

Min 6,90 750 737 777 7.56

pH Méd 7,52 8.16f 8,08 7.96] 8,76
Moy 751 8.12f 8,00 7,98 8,59

Max 7,93 840 830 818 9,30

Min || 327,0 3482 3059[ 3439 2949

Eh Méd || 4040 4010 3582 3850| 3447
(mV) Moy || 4080 4050 361.3[ 3950| 3418
Max |[ 5190 480,4| 4424| 4674| 383,1

Min 3120 376 225 525 346

Conductivité Méd 3400 460l  295] 644|368
(uMhos) Moy 3607 774|500 673l 383
Max 4840[ 4110[ 2470] 880 451

Min n/d|| o o/ 0 0

Acidité Méd wd| 2,0 o 5 0
(mg CaCO,/L) Moy wd| 28 wd|f 4 2
Max wdl|  26,0f  wdf 9 7

Min wdl| 38,5 n/d|f 48 20

Alcalinité Méd w/dl| 84,0 wd 60 38
(mg CaCO,/L) Moy w/d| 86,1 n/d|f 59 46
Max wd[ 176 n/d 66 86

Min 1896 99,0 371 187 131

S0,” Med || 2223|159 854l 266 170
(mg/L) Moy || 2389) 425|[ 263|297 164
Max || 4463| 3295|[ 1740 473|183

Min o 0,016] 0,007 0,007 0

Fe ol Méd || 0,345| 0,045 0,083|] 0,015|[ 0,034
(mg/L) Moy || 0,506]] 0,061 1,10 0,032|[ 0,041
Max 1,91 0,220 204 0,156 0,074

Min 501 269 18,7 58,6] 56,6

Ca Méd 537 39,5 26,9 875 60,8
(mg/L) Moy sa6l  111][ 758 956 60,3
Max 610 580 49| 164 62,9

Min 178 263|799 23.3| 0,044

Mg Méd 39 354 140 267 6,30
(mg/L) Moy 323 s50.1][ 203 26,8 523
Max 520 asel| 142 301 8,27

Min 4,30 0,038] 0,051)| 0,064] 0,004

Mn Méd 6,11][ 0,096] 0,089 0,153] 0,170
(mg/L) Moy 6,61 0,775] 0,462| 0,223|] 0,237
Max 13,9 145 9,17 0,845 0,603

n/d: non déterminé
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Tableau 5.5 : Variation des valeurs ponctuelles mesurées pour divers parametres
lors des essais cinétiques sur le matériau MAT-M2 (Col : colonne;
CH : cellule d’humidité; MC : mini-cellule d’altération; FA : flacon
agité; SX : extracteur de Soxhlet modifié)

Col| CH|| MC FA SX

Min 7000 734 727 757 3,77

pH Méd 7570 8.13[ 7,96 787 9,05
Moy 7,55 8,02 792 791 826

Max 792 835 822 8,19 933

Min || 3200 3174 3216| 3410/ 3074

Eh Méd || 402,0] 387.8| 360,35 3780 3872
(mV) Moy || 4080 393,5| 3603 3820 3845
Max || 522,0 487,1) 4293| 4392 5954

Min 2740 220 211|682 364

Conductivité Méd 3280 43|l 312ff 821|455
(uMhos) Moy 3275 1027)  se2f 840 513
Max 4060 3270 2680 1040 750

Min n/d|| 0 n/d|f 0 0

Acidité Méd wd| 3.5 n/d|f 5 0
(mg CaCO,/L) Moy wd| 41 n/d|f 5 4
Max wdl| 21,5 wd| 11 22

Min wd| 25,0 n/d|f 43 0

Alcalinité Méd wdl| 72,7 n/d|f 52 71
(mg CaCO,/L) Moy wd| 76,8 n/d|f 52 93
Max wd[ 155 n/d 61 220

Min 1576 7700 52,7 296 145

S0, Méd || 2019|284 195 386|198
(mg/L) Moy || 2086|647 384f 419 347
Max 3595] 3325| 1968|596 851

Min || 0,071 0 0 0 0

Feo Méd || 0,458 0,051] 0,036] 0,029] 0,006
(mg/L) Moy 1,49 0,060 0,137 0,042 0,018
Max 5,48 0,221 0,812] 0,104) 0,045

Min 498 231 223|877 497

Ca Méd 563 648 304 125 63,6
(mg/L) Moy 550 166l 92.8] 132 70,5
Max 604 e62|[ se0] 204 92,5

Min 131 8,59 6,89 256 0,024

Mg Méd 21 443] 12,0 304 0516
(mg/L) Moy 245|595l 20,6 303l 2,49
Max 463  446]  154) 36,0 8,87

Min 3,90 0,064] 0,062] 0,127 0

Mn Méd 4,32| 0,130 0,081 0,277 0,066
(mg/L) Moy 596 1,49 0,679 0341]] 0,367
Max 146 205 191 137 1.47

n/d: non déterminé
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Figure 5.1 : Evolution du pH (a) et du Eh (b) lors des essais cinétiques réalisés sur
les matériaux UQ-8
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Figure 5.2 : Evolution du pH (a) et du Eh (b) lors des essais cinétiques réalisés sur
le matériau GRE-M1
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Figure 5.3 : Evolution du pH (a) et du Eh (b) lors des essais cinétiques réalisés sur
le matériau LAR-M3
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Figure 5.4 : Evolution du pH (a) et du Eh (b) lors des essais cinétiques réalisés sur
le matériau MAT-M1
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Figure 5.5 : Evolution du pH (a) et du Eh (b) lors des essais cinétiques réalisés sur
le matériau MAT-M2

Les lectures de la conductivité (voir les tableaux 5.1 a 5.5) pour les essais en colonne,
en cellules d’humidités et en mini-cellules d’altération ont une tendance a la baisse
dans le temps pour tous les rejets de concentrateur. En flacons agités, tous les
matériaux montrent une diminution de la conductivité exception faite du rejet LAR-M3
dont la conductivité augmente 1égerement dans le temps. Les résultats des lectures de la
conductivité sur les échantillons des essais en Soxhlets modifiés n’affichent pas de
tendance claire dans le temps. Les conductivités les plus élevées sont mesurées lors des
essais en colonne et en cellule d’humidité, alors que les plus faibles sont mesurées pour
les essais en extracteur de Soxhlet modifi¢. Ces résultats sont reliés au rapport
solide/liquide. En effet, ce sont les essais en colonne qui possédent les rapports
solide/liquide les plus élevés (rapport de 8). Les autres essais ont des rapports
solide/liquide de 2 (cellules d’humidité), 1,33 (mini-cellules), 0,1 (flacons agités) et
0,03 (extracteurs de Soxhlet modifiés). Plus le rapport solide sur liquide est ¢levé, plus
les concentrations ponctuelles en métaux et anions sont élevées (donc plus la
conductivité sera élevée aussi), car un effet de dilution survient lorsque le rapport
solide/liquide devient plus faible. L’effet de dilution sera corrigé par le calcul des

charges cumulées normalisées dans la prochaine section. La plage de toutes les valeurs
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obtenues se trouve entre 124 et 9360 uMhos. Les essais cinétiques réalisés sur
I’échantillon UQ-8 affichent les conductivités les plus ¢élevées (entre 812 et
9360 uMhos), alors que les différentes eaux de ringage du matériau LAR-M3 montrent
les plus basses (entre 124 et 3410 uMhos). Dans les effluents miniers démontrant du
drainage minier acide, il n’est pas rare de rencontrer des conductivités entre 4800 et
14000 uMhos et méme plus, jusque dans les centaines de milliers de uMhos (Aubertin
et al., 2002). Les eaux de ringcage de cette étude se situent donc sous les valeurs

typiquement rencontrées pour les effluents contaminés par le DMA.

Au cours des analyses des eaux de ringage de tous les essais sur tous les rejets de
concentrateur, 1’acidité des eaux recueillies diminue alors que 1’alcalinité augmente.
Typiquement, 1’acidité se maintient a de faibles valeurs, pres de la limite de détection
de la méthode de détermination. Donc, les tendances observées pour les mesures de
I’acidité proviennent plus des variations aléatoires dues a la méthode et ne seront pas
exposés ici. La plage de variation de 1’acidité se trouve entre 0 et 59 mg CaCOs/L.
L’alcalinité¢ des eaux de ringage se trouve entre 0 et 614 mg CaCOs/L. Les eaux de
ringage des essais cinétiques sur le matériaux GRE-M1 (entre 13 et 136 mg CaCOs/L)
et MAT-MI1 (entre 20 et 176 mg CaCOs/L) possedent généralement une alcalinité plus
grande que celles des autres rejets, alors que les essais sur le matériau LAR-M3 (entre 0
et 108 mg CaCOs/L) montrent les valeurs les plus basses. Cependant, la valeur
ponctuelle la plus élevée obtenue pour ’alcalinité (614 mg CaCO3/L) vient de 1’essai
en colonne sur UQ-8-Frais; malheureusement, les alcalinités n’ont pas été mesurées
lors des autres essais en colonne pour fins de comparaison. Ces résultats concordent
avec la caractérisation des échantillons, qui a révélé la plus grande teneur en carbonates
et la plus haute valeur du potentiel de neutralisation pour les échantillons UQ-8 frais et
oxyd¢, alors que les plus faibles valeurs (carbonates et PN) sont obtenues pour le

matériau LAR-M3.
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De fagon générale, les concentrations ponctuelles en sulfates (SO4%) dans les eaux de
ringage diminuent avec I’avancement des essais en colonnes, cellules d’humidité,
flacons agités et mini-cellules (voir les graphiques sur le CD-ROM annexé aux sections
A.6.2 a A.6.6). Les concentrations en sulfates dans les essais en extracteur de Soxhlet
modifié sur tous les rejets, sauf GRE-MI1, demeurent constantes ou ont une légere
tendance a la hausse. Les concentrations en sulfates pour 1’essai en Soxhlet sur GRE-
M1 diminuent avec le temps. La plage de variation de toutes les concentrations en
sulfates se situe entre 9,83 et 6590 mg/L. Les concentrations les plus élevées sont
obtenues en  colonne (1084 <[SO,~]<4581 mg/L), cellule  d’humidité
(30 < [SO4] <3355 mg/L) et mini-cellules d’extraction (9,83 < [SO4*] < 6590 mg/L),
conformément aux rapports solide/liquide plus élevés pour ces essais. Dans 1’ensemble
des essais cinétiques, les rejets de concentrateur UQ-8 ont généralement produit les
eaux de ringage les plus concentrées en sulfates (196 < [SO4*] < 6590 mg/L). Les eaux
de ringage les moins concentrées en sulfates sont généralement issues des essais
cinétiques réalisés sur le matériau LAR-M3 (9,83 <[SO4*] <2163 mg/L). Les rejets
UQ-8 frais et oxydé contiennent les plus fortes teneurs en soufre sulfure, retrouvé sous
forme de pyrite (tableau 4.3 et 4.3), donc les plus grands potentiels de génération
d’acide (tableau 4.6). Ces rejets produisent donc plus de sulfates que les autres, alors
que I’oxydation de la pyrite prend place au cours des essais. Le matériau LAR-M3,
quant a lui, est le moins sulfureux de tous les matériaux ; sa production de sulfates est
donc modeste. Il faut étre prudent cependant avec ces interprétations préliminaires,
puisque les précipitations de sulfates secondaires peuvent venir diminuer les sulfates
mesurés en solution. La précipitation de minéraux secondaires sera investiguée au

chapitre 6.

Les concentrations en fer dans les échantillons d’eaux de ringage de tous les essais sur
tous les matériaux se sont maintenues a de trés faibles valeurs, ne dépassant que tres
rarement 5 mg/L. Pour I’essai en mini-cellule sur le matériau UQ-8-Ox, un épisode de

largage de fer est noté pour la période entre les 37° et 58° jours, ou les concentrations
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en fer atteignent la valeur maximale de 37,9 mg/L. L’essai en mini-cellule sur
I’échantillon MAT-MI1 a aussi produit un pic isolé de production de fer (20,4 mg/L) au
146° jour. Aucune tendance générale ne peut étre établie en ce qui concerne la
comparaison inter matériau. Comme nous le verrons ultérieurement, les faibles
concentrations en fer dans les essais cinétiques s’expliquent en bonne partie par la

précipitation de celui-ci dans les colonnes sous forme de minéraux secondaires.

Les concentrations ponctuelles en Ca, Mg et Mn des eaux de ringcage ont tendance a
diminuer avec le temps pour les essais en cellule d’humidité, en mini-cellule
d’altération et en flacon agité et ce, pour tous les matériaux. Les essais en colonne et en
Soxhlet modifi¢ montrent plutét des tendances stables ou légérement a la hausse des
concentrations en Ca, Mg et Mn. Les concentrations les plus ¢élevées en Ca, Mg et Mn
sont rencontrées dans les eaux de ringage des essais en colonne
(416 <[Ca] <870 mg/L; 20,8 <[Mg] <1100 mg/L; 1,20 <[Mn]<53,1 mg/L), en
cellule d’humidité (23,0 <[Ca] <662 mg/L; 0,236 <[Mg] <514 mg/L;
0<[Mn]<20,5mg/L) et en mini-cellules d’altération (18,7 <[Ca]< 724 mg/L;
6,68 <[Mg] <1390 mg/L; 0,012 <[Mn] <51,6 mg/L). Ces résultats sont reliés au
rapport solide/liquide plus €levés en colonne, cellule d’humidité et mini-cellule que les
deux autres essais. Les eaux de rincage des essais en flacons agités et en Soxhlets sont
plus diluées. En ce qui a trait a la comparaison inter matériau, les eaux de rincage
provenant des essais cinétiques réalisés sur le matériau UQ-8-Ox sont généralement les
plus concentrés en Ca, Mg et Mn (41,3 <[Ca] < 640 mg/L; 10,6 <[Mg] <1390 mg/L;
0 <[Mn] < 51,6 mg/L), tandis que les échantillons provenant des essais réalisés sur les
rejets LAR-M3 sont généralement les moins concentrés (20,2 <[Ca] <870 mg/L;
0,052 < [Mg] < 52,6 mg/L; 0 <[Mn]<53,1 mg/L). Ces observations s’expliquent par
le fait que les échantillons UQ-8-Frais et UQ-8-Ox posseédent des teneurs relativement
fortes en calcium et magnésium par rapport aux autres matériaux alors que le matériau
LAR-M3 possede les plus faibles teneurs (tableau 4.3). Ces données sont aussi reliées a

la quantité de minéraux neutralisants contenus dans les matériaux (représentée par les



108

teneurs en ankérite et en calcite ainsi que par le PN). A ce titre, les rejets UQ-8
contiennent les plus grandes valeurs, alors que LAR-M3 contient les plus basses

(tableau 4.4).

5.2 Données cumulatives

La présente section présente les équations utilisées pour le calcul des charges
ponctuelles et cumulatives. On montre aussi 1’évolution des charges cumulatives en
SO4>, Ca, Mg et Mn tout au long des essais cinétiques réalisés sur les cing rejets de

concentrateur.

5.2.1 Calculs de charge

Calcul de la charge ponctuelle

L’équation utilisée pour le calcul de la charge ponctuelle lors des ringages des

colonnes, des cellules d’humidité et des mini-cellules d’altération est la suivante :

[5.1]

Cumi @  charge du paramétre « M » au ringage « i » (mg)
Vi:  volume récupéré suite au ringage « i » (L)
[M]i: concentration du parametre « M » mesuré dans le ringage « i » (mg/L)

1: numeéro séquentiel du ringage

L’équation 5.2 permet de calculer la charge ponctuelle additionnelle, qui représente la

charge en produits de réactions qui ont été produits entre deux échantillonnages. Cette
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donnée est utilisée lors des échantillonnages en flacons agités ou en extracteurs de
Soxhlet modifiés. Ces deux essais utilisent la méthode de prélévements compensés par
I’ajout du méme volume d’eau déminéralisée fraiche. La méthode de calcul utilisée
pour la charge doit donc tenir compte de la charge résiduelle suite aux échantillonnages
précédents (les 150 mL restants suite a I’échantillonnage en Soxhlet, par exemple). La
charge du premier prélévement se calcule a 1’aide de 1’équation 5.1. La charge
ponctuelle additionnelle des échantillonnages subséquents se calcule a I’aide de

I’équation 5.2 en soustrayant la charge résiduelle suite a chacun des échantillonnages

compenses.
Coaari =Vo [M]z -V - VH)[M]H [5.2]
[
Charge résiduelle
échantillonnage précédent
ou:

Cadami: charge ponctuelle additionnelle du parametre « M » au prélévement «i»

(mg)

Vo : volume initial de solution d’extraction (mL)

Vi: volume du prélévement « i »

[M];: concentration du parameétre « M » dans le prélévement « i » (mg/L)
«in: numéro séquentiel de I’échantillonnage

Un exemple de calcul pour les mesures en sulfate lors de 1’essai en Soxhlet sur le
matériau MAT-M2 entre les échantillonnages 3 et 4, effectuées aux jours 7 et 14, est

présenté pour illustrer le calcul.

Exemple :

[SO,”1; = 171 mg/L = concentration en sulfate mesurée a 1’échantillonnage 3
[SO42']4 = 198 mg/L = concentration en sulfate mesurée a 1’échantillonnage 4
Vo = 0,200 L = volume initial, car le volume est toujours compensé
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V3 = 0,050 L = volume de I’échantillonnage 3

Cadd Sulfated — Vo [SO; ) ]4 - (Vo - V3 )[S Oj . ]3

Charge résiduelle
¢échantillonnage précédent

C it supaes = (0,200 L x198 mg /L) —[(0,200 L — 0,050 L) x 171 mg/ L]

Cadd Sulfated — 1359 mg

Calcul de la charge cumulative

La charge cumulative est obtenue par I’addition des charges ponctuelles ou des charges

ponctuelles additionnelles, tel que représenté par les équations 5.3 et 5.4

respectivement.

C..=2.Cu [5.3]
‘ n=0

CcMi = Cadd Mn [54]

n=0

ou :

Cewmi : charge cumulée du parametre « M » a I’échantillonnage « i » (mg)

Cwn : charge ponctuelle du parameétre « M » a I’échantillonnage « n » (mg)

Cadamn :  charge ponctuelle additionnelle du paramétre « M » a 1’échantillonnage

«n» (mg)
neti: numéros séquentiels des échantillonnages

Calcul de la charge cumulative normalisée

La charge cumulative est normalisée par la masse en kilogrammes de I’échantillon

initial sec a I’aide de I’équation 5.5. Cette opération permet de comparer les résultats
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des différents essais sur une base commune et de réduire 1’impact du rapport

liquide/solide des essais (Morin et Hutt, 1997).

C.
Ce, =—" [5.5]
“ ",
ou:
Ce, : charge cumulative normalisée (mg/kg)
my : masse initiale seche de 1’échantillon (kg)

5.2.2 Eléments majeurs

On retrouve dans cette section I’évolution des charges cumulatives normalisées en
SO4* et en Ca, Mg, et Mn additionnés pour tous les matériaux et pour chaque essai. 1l
s’agit des principaux ¢éléments témoignant de la production de ’acidité (oxydation des

sulfures) ainsi que de sa neutralisation (consommation des carbonates).

Les graphiques des charges cumulatives normalisées en fonction du temps dans cette
section incluent aussi les pentes initiales, finales ainsi que le temps ou I’inflexion de la
courbe a lieu (quand le phénoméne d’inflexion est présent). La figure 5.6 est une
représentation schématisée du calcul des pentes initiales et finales ainsi que
I’identification du point d’inflexion. Des régressions linéaires sont produites pour les
sections quasi-linéaires initiale et finale de la courbe expérimentale et les pentes de ces
régressions sont calculées. Pour que 1’inflexion soit considérée comme significative, les
pentes initiales et finales déterminées doivent différer de plus d’un ordre de grandeur.
La position du point d’inflexion est évaluée de fagon graphique. Le point d’inflexion
utilisé¢ afin de déterminer le temps a D'inflexion (calculé mathématiquement) est

I’intersection entre les deux droites de régressions linéaires initiale et finale.
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Quantité totale extraite

N

Régressions lingaires

\

N

Y= moX + b,

Données expérimentales
Point d'inflexion

Tempsinflexion = (b2' b1)/(m1 - m2)

Charges cumulés normalisées

== [

1X + by
4
Temps (j
Temps a liinflexion ps ()
Figure 5.6 : Exemple du calcul des taux d’accumulation pour les graphiques des

charges cumulées

Sulfate

Les ions sulfates en solution sont des produits directs de I’oxydation des sulfures, donc
de la production d’acidité, comme le montre 1’équation 1.1. Les ions sulfates contenus
dans les eaux de ringage peuvent aussi provenir de la dissolution d’autres minéraux,
tels le gypse et autres sulfates secondaires. Cependant, dans la présente étude, réalisée
principalement sur des rejets de concentrateur frais et bien conservés, la présence de
minéraux sulfatés est négligeable (voir les tableaux 4.3 et 4.4). Seulement le matériau
UQ-8-Ox comporte une teneur importante en soufre sulfate (1,37 % Sgyifare), mais la
totalit¢ des sulfates sont lixiviés dans les premiers ringages des essais (calculs
d’épuisements élémentaires non présentés, mais disponibles sur le CD-ROM en annexe

sections A.6.2 a A.6.6). La charge en sulfates représente donc un traceur témoignant de
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la quantité¢ d’acidité produite. Rappelons ici que le fait de normaliser les valeurs par
rapport a la masse séche de 1I’échantillon permet de tenir compte de 1’effet de dilution
des essais ayant un rapport liquide/solide élevé. Les essais pourront donc étre comparés

sur une base commune.

Les figures 5.7 a 5.11 montrent 1’évolution de la charge cumulative normalisée en
sulfate pour les 5 types d’essais pour chacun des rejets de concentrateur testés. Pour
chacun des graphiques, les pentes ainsi que les informations complémentaires
concernant les points d’inflexions (s’il y a lieu) sont fournies. La pente d’une courbe
des charges en sulfates cumulés informe sur la vitesse de production des sulfates, donc

de la production d’acide.

L’observation de la figure 5.7 montre que pour les matériaux UQ-8, 1’ordre suivant
peut étre dressé quant a la quantité totale de sulfates par kg extrait par les différents
protocoles d’essai cinétiques : colonne (8046 mg/kg) < cellule d’humidité
(29968 mg/kg) < mini-cellule d’extraction (32674 mg/kg) < extracteur de Soxhlet
modifié (37522 mg/kg) < flacon agité (37813 mg/kg). Le méme ordre relatif peut étre
¢établi en ce qui a trait a la pente initiale des courbes. Les pentes initiales observées pour
les différentes courbes varient entre 18,8 mg kg™ j”', dans le cas de ’essai en colonne,
jusqua 5390 mg kg™ i, dans le cas de I’essai en Soxhlet modifié. Ces données
démontrent que 1’essai en Soxhlet modifié est le plus agressif pour oxyder les sulfures.
On observe, dans ces cas, des points d’inflexions marqués pour les essais en flacons
agités (o la pente passe de 350 4 29,3 mg kg™ j' aprés environ 59 jours), en extracteur
de Soxhlet modifiés (5390 a 148 mg kg™ j' a 4 jours) et en mini-cellules d’altération
(3192 129 mg kg™ j' 4 42 jours).
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—o—Cal
uQ-8 -e—CH
—¢«MC
—=—FA
—A—SX

S04% cumulé (mg/kg)

400 500
FA SX
Pente initiale mgkg ' iH|[ 188 134 318 350 5390
Pente finale (mgkg' Y| na n/a 129 29,3 148
Inflexion au temps  (j) n/a n/a 42 59 4
Figure 5.7 : Evolution de la charge cumulée normalisée en sulfates dans les essais

cinétiques réalisés sur les matériaux UQ-8

Les courbes d’évolution du sulfate cumulatif normalisé pour le matériau GRE-M1,
montrées a la figure 5.8, affichent un comportement différent de ceux des matériaux
UQ-8. L’essai en colonne extrait la moins grande quantité de sulfates (2192 mg/kg)
alors que 1’essai en cellule d’humidité en extrait un maximum (7841 mg/kg). Les autres
essais extraient au total des quantités en sulfates intermédiaires : mini-cellule
(6670 mg/kg), flacon agité (6927 mg/kg) et Soxhlet modifi¢ (7295 mg/kg). Pour le
matériau GRE-M1, un trait caractéristique est noté : ’atteinte d’un bris de pente (point
d’inflexion) bien déterminé dans les courbes des essais en cellule d’humidité et en
mini-cellule d’altération. Ce point d’inflexion se retrouve apres 62 jours pour 1’essai en
cellule d’humidité et 32 jours pour I’essai en mini-cellule. L’essai en flacon agité
montre aussi un ralentissement, mais plutot progressif. Suite aux points d’inflexion de
ces trois essais, les pentes deviennent trés similaires entre elles et semblables a la pente

de l'essai en colonne: 2,26 mgkg'j' pour Dessai en cellule d’humidité,
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2,35 mg kg ! pour ’essai en mini-cellules d’altération, 4,06 mg kg™ j' pour I’essai
en flacon agité et 2,95mgkg’j' pour Iessai en colonne. L’apparition d’un
ralentissement suivi de pentes qui sont dans le méme ordre de grandeur pour 4 types
d’essai pourrait s’expliquer par une passivation des surfaces des grains de pyrite par la
précipitation de minéraux secondaires a leurs surfaces (Monroy, 2002), I’épuisement
des ultrafines ou 1’épuisement des sulfures. Ces hypotheses seront évaluées au chapitre
6 ou ces phénomenes et les causes des bris de pente seront discutés en détail. Classés
selon la pente initiale croissante des courbes, nous obtenons : colonne (3,52 mg kg™ j™)
< flacon agité (52,6 mgkg” i) < cellule d’humidité (88,8 mg kg™ i) < mini-cellule
d’altération (117 mgkg™ j') < Soxhlet (361 mgkg” j™). Encore une fois, le test le

moins agressif est 1’essai en colonne, alors que le plus agressif est celui en Soxhlet

modifié.
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Figure 5.8 : Evolution de la charge cumulée normalisée en sulfates dans les essais

cinétiques réalisés sur le matériau GRE-M1
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La figure 5.9 montre que, pour le matériau LAR-M3, I’ordre suivant est obtenu pour la
quantité totale de sulfates extraits : mini-cellule d’altération (1561 mg/kg) < colonne
(1587 mg/kg) < flacon agité (3388 mg/kg) < cellule d’humidité (4364 mg/kg) < Soxhlet
modifié (6127 mg/kg). Une différence notable est observée quant aux résultats de
I’essai en mini-cellules d’altération sur le matériau LAR-M3 comparativement aux
autres matériaux. Cette différence est causée par un probléme lors du déroulement de
I’essai en mini-cellule. En effet, des problémes d’imprégnation et de percolation des
eaux de ringage a travers le matériau, donc une dissolution incompléte des produits de
I’altération, ont été¢ observés. On peut aussi noter a la figure 5.9 que les courbes de
sulfates cumulés dans les essais en cellule d’humidité et en flacon agité sont
pratiquement imbriquées. On observe une diminution progressive des pentes des
courbes des essais en cellule d’humidité, en mini-cellules d’altération ainsi qu’en
flacon agit¢. En ordre de pente initiale croissante, nous obtenons: colonne
(2,77mgkg' i) < mini-cellule (12,6 mgkg'j') < cellule d’humidité
(21,9 mg kg™ ") = flacon agité (22,5 mg kg j') < Soxhlet (456 mg kg™ j). L’essai le
plus agressif pour extraire les sulfures est I’essai en Soxhlet modifi¢ et le moins

agressif est I’essai en colonne.
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Figure 5.9 : Evolution de la charge cumulée normalisée en sulfates dans les essais

cinétiques réalisés sur le matériau LAR-M3

Les résultats pour le matériau MAT-M1 sont présentés a la figure 5.10. Tout comme
pour le matériau GRE-M1, il est possible d’observer des points d’inflexion pour les
courbes représentant les résultats cumulatifs en sulfates des essais en cellule d’humidité
et en mini-cellule d’altération. Le changement se produit apres environ 31 jours pour la
mini-cellule (la pente passe de 102 mg kg™ j' a 8,49 mgkg™ i) et aprés environ 45
jours pour la cellule d’humidité (de 107 mgkg'j' a 8,86 mgkg”j"). Aprés
I’inflexion, les pentes sont beaucoup plus faibles pour les deux essais et sont assez
proches de la pente obtenue pour I’essai en colonne (4,13 mgkg™” ™). En ordre
croissant de la quantité totale de sulfates extraits, les essais se classent: colonne
(3236 mg/kg), mini-cellule d’altération (6980 mg/kg), flacon agité¢ (7382 mg/kg),
cellule d’humidit¢ (8890 mg/kg), finalement, D’extracteur de Soxhlet modifié

(9092 mg/kg). En ordre croissant de la pente initiale des courbes: colonne
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(4,13 mgkg' j) < flacon (20,2 mg kg j) < mini-cellule d’altération (102 mg kg™ j™)
cellule d’humidité (107 mgkg'j') < Soxhlet modifi¢ (688 mgkg™'j"). Avant

1

I’atteinte des points d’inflexion, I’essai le plus agressif est le Soxhlet modifié, alors que

le moins agressif est celui en colonne.

—o—Col
MAT-M1 &
—x—MC
O OFA
—A—SX

S04% cumulé (mg/kg)

MC FA sX
Pente initiale (makg O] 413 ] 107 T 102 T 202 | 688
Pente finale (mgkg” " n/a 8,86 8,49 n/a 195
Inflexion au temps  (j) n/a 45 31 n/a 7
Figure 5.10 : Evolution de la charge cumulée normalisée en sulfates dans les essais

cinétiques réalisés sur le matériau MAT-M1

Les résultats des essais cinétiques réalisés sur le matériau MAT-M2 sont présentés a la
figure 5.11. Les essais cinétiques sur le matériau MAT-M2 ont extrait au total des
quantités de sulfates de 2780 mg/kg lors de ’essai en colonne, 10016 mg/kg lors de
I’essai en mini-cellule, 10599 mg/kg lors de 1’essai en flacon agité, 13446 mg/kg lors
de I’essai en cellule d’humidité et, finalement, 37123 mg/kg lors de 1’essai en Soxhlet
modifié. Des changements de pentes sont observés lors des essais en cellule d’humidité
(apres environ 77 jours) ainsi qu’en mini-cellule d’altération (aprés environ 34 jours).

Les pentes passent alors de 162 & 12,5 mg kg™ j” pour I’essai en mini-cellules et de 104
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a 14,6 mgkg' j' pour I’essai en cellule d’humidité. On peut noter que les pentes
finales sont similaires, mais, contrairement aux autres matériaux, elles demeurent d’un
ordre de grandeur supérieures a celle de I’essai en colonne (3,49 mg kg™ j™). Les essais
peuvent étre classés en ordre croissant de pente initiales des courbes: colonne
(3,49 mg kg ') < flacon agité (34,9 mg kg™ ) < cellule d’humidité (104 mg kg™ j™)
< mini-cellule (162 mgkg”j") < Soxhlet modifié (334 mgkg™j'). Ces données
montrent que 1’essai qui produit les sulfates avec le plus d’agressivité est I’extracteur

de Soxhlet modifié, alors que le moins agressif est 1’essai en colonne.
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Figure 5.11 : Evolution de la charge cumulée normalisée en sulfates dans les essais

cinétiques réalisés sur le matériau MAT-M2

En comparant la figure 5.10 et la figure 5.11, on voit que les pentes des courbes
cumulées en sulfates pour le matériau MAT-M2 sont toutes supérieures a celles pour le
matériau MAT-M1. Rappelons que la différence entre ces deux matériaux réside dans

le fait que MAT-M2 est un mélange légerement plus sulfureux que le matériau MAT-
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MI1; les autres minéraux de gangue sont essentiellement les mémes pour les deux
matériaux (voir chapitre 4). Les tableaux 4.3, 4.4 et 4.6 montrent bien une teneur
supérieure en sulfures (sous forme de pyrite), entrainant un PA plus grand pour le
matériau MAT-M2. Les résultats des essais cinétiques confirment la plus grande
réactivité de 1’échantillon MAT-M2, qui s’observe par une plus grande production de

sulfates.

Une analyse des figures 5.7 a 5.11 montre, autant au niveau des quantités totales de
sulfates extraites que des pentes des courbes, que le matériau le moins réactif est LAR-
M3 et que les rejets les plus réactifs sont les UQ-8. Ces observations sont conformes
aux résultats des analyses chimiques, minéralogiques et aux essais statiques (tableaux
4.3, 4.4 et 4.6) qui donnent une plus grande quantité de sulfures pour les matériaux
UQ-8 et une valeur plus faible pour le matériau LAR-M3. Pour plus d’informations sur
les comparaisons inter matériaux, présentées essai par essai, le lecteur intéressé peut
consulter les fichiers Excel contenus dans le dossier « A.6.8 - Comparaison inter-

matériau (finale) » sur le CD-ROM en annexe.

Calcium, magnésium et manganeése

La neutralisation de I’acidité contenue dans I’eau interstitielle est principalement due a
I’action des carbonates dans les rejets de concentrateur (Kwong, 1993; Jurjovec ef al.,
2002), tel que montré aux équations 1.2 a 1.4. Les sous produits des réactions de
neutralisation de 1’acidité par les minéraux carbonatés sont principalement le calcium
(Ca), le magnésium (Mg) et le manganese (Mn). On a vu au chapitre 4 que les éléments
Ca, Mg et Mn sont essentiellement contenus dans des minéraux carbonatés (voir le
tableau 4.4 et son interprétation). Le suivi des charges additionnées en Ca, Mg et Mn
cumulatives devrait représenter un portrait de la neutralisation totale qui est produite

par les minéraux carbonatés (Benzaazoua et al., 2001).
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Les figures 5.12 a 5.16 représentent les évolutions de la charge normalisée en
[CatMg+Mn] cumulative pour chacun des cinq essais réalisés sur chacun des cinq
matériaux. Les pentes initiales, finales ainsi que les positions des points d’inflexions
(s’il y a lieu) sont présentées au bas des figures. Les pentes des courbes [Ca+Mg+Mn]
en fonction du temps représentent les taux de réaction de minéraux carbonatés avec
I’acidité contenue dans les eaux interstitielles, donc les taux de neutralisation de

I’acidité.

La figure 5.12 montre que les essais cinétiques réalisés sur les matériaux UQ-8
n’extraient pas les sous produits de neutralisation au méme rythme. Placés en ordre
croissant de la quantité totale de [Ca+Mg+Mn] extraite, on retrouve les essais en
colonne (2913 mg/kg), en cellule d’humidit¢ (10542 mg/kg), en mini-cellule
d’altération (12238 mg/kg), en flacon agité (14628 mg/kg) et en extracteur de Soxhlet
modifié (14853 mg/kg). Les essais montrant un point d’inflexion sont : mini-cellule
d’altération (de 106 a 33,7 mg kg™ j' aprés environ 67 jours), flacon agité (de 147 a
13,3 mgkg" j' aprés environ 61 jours) et Soxhlet (de 2354 a 79,2 mgkg' i aprés
environ 4 jours). Les essais placés en ordre croissant de pente initiale, sont : colonne
(6,85 mgkg' i) < cellule d’humidité (49,8 mgkg” ') < mini-cellule d’altération
(106 mg kg j') < flacon agité (147 mg kg j') < Soxhlet modifié (2354 mg kg™ j™).
Ces observations concordent avec les taux initiaux ainsi que les quantités extraites
totales trouvées pour les sulfates, ce qui confirme que les deux parametres sont inter-
reliés. Dans le cas des matériaux UQ-8, la dissolution des carbonates se fait en réponse

de la production de I’acidité.
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Figure 5.12: Evolution des charges cumulés additionnées en Ca, Mg et Mn dans

les essais cinétiques réalisés sur les matériaux UQ-8

Les résultats des essais cinétiques réalisés sur le matériau GRE-M1 sont présentés a la
figure 5.13. Comme dans le cas des graphiques cumulés en SO,*, des bris de pente (ou
points d’inflexion) sont observés pour les essais en cellule d’humidité¢ (35,2 a
2,33 mgkg’j' aprés environ 64 jours), en mini-cellule d’altération (46,8 a
3,66 mg kg j! aprés environ 32 jours) ainsi qu’en flacon agité (25,6 4 4,53 mg kg™ !
aprés environ 45 jours). Suite au point d’inflexion, une nouvelle pente inférieure est
obtenue, la relation demeure linéaire et la nouvelle valeur de la pente s’approche de
celle obtenue pour I’essai en colonne (1,44 mg kg™ ™). Les essais cinétiques extraient
une quantité totale de Ca, Mg et Mn de I’ordre de : 890 mg/kg en colonne, 2941 mg/kg
en mini-cellule, 3226 mg/kg en flacon agité, 3260 mg/kg en cellule d’humidité et
3460 mg/kg en Soxhlet modifié. Cette gradation ne differe de celle trouvée pour les

valeurs en sulfates extraites que par I’inversion des deux derniéres position (cellules

d’humidité et Soxhlet modifi¢). Cette disparité peut étre causée par une dissolution
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(sans réaction de neutralisation) des carbonates dans le cas de 1’essai en extracteur de
Soxhlet modifié. Ce comportement a d’ailleurs été observé pour ce type de test par
Bradham et Caruccio (1991). En ordre croissant de la pente initiale, les essais se
classent comme suit : colonne (1,44 mgkg™j') < flacon agité (25,6 mgkg'j"') <
cellule d’humidité (35,2 mgkg'j') < mini-cellule d’altération (46,8 mgkg™' ") <
Soxhlet modifié (355 mg kg™ j"). L’ordre obtenu des pentes pour [Ca+Mg+Mn] est
identique a celui pour SO4*, suggérant que la dissolution des carbonates se fait en

réponse a la production de I’acidité.

—o—Col
GRE-M1 _._Sﬁc
—«M

“EFA
—a— SX

[Ca+Mg+Mn] cumulé (mg/kg)

400 500 600
MC FA sX
Pente initiale (mgkg N[ 144 | 352 | 468 | 256 | 355
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Inflexion au temps  (j) n/a 64 32 45 4
Figure 5.13 : Evolution des charges cumulés additionnées en Ca, Mg et Mn dans

les essais cinétiques réalisés sur le matériau GRE-M1

Les résultats présentés a la figure 5.14 montrent que ’essai qui extrait le plus de Ca,
Mg et Mn additionnés du matériau LAR-M3 est I’essai en cellule d’humidité, avec un

total de 2194 mg/kg. L’essai en colonne, pour sa part, extrait les plus faibles quantités
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de tous les essais, soit 686 mg/kg. Les autres essais ont extrait 952 mg/kg, 1713 mg/kg
et 1900 mg/kg pour I’essai en mini-cellule, en Soxhlet et en flacon agité
respectivement. Encore une fois, on remarque des différences importantes dans 1’ordre
obtenu concernant les quantités totales en sulfates (figure 5.9) ou en Ca, Mg et Mn
extraits. Ces différences sont causées par une extraction des carbonates par dissolution
sans réaction (avec de 1’acidité) qui est encourue dans les essais en Soxhlet et en
flacons agités. Les essais montrant un point d’inflexion (moins prononcés cependant
que pour GRE-M1) sont : I’essai en cellule d’humidité (de 11,7 42,97 mg kg™ j' aprés
environ 111 jours) et I’essai en mini-cellule d’altération (de 5,60 a 3,23 mg kg™ j'
apres environ 68 jours). Les nouvelles valeurs des pentes se stabilisent a des valeurs
comparables & I’essai en colonne (1,20 mg kg™ j”). On remarque aussi, comme pour les
graphiques cumulés en SO,4*, que la pente de la courbe de ’essai en mini-cellule est
beaucoup moindre que ’essai en cellule d’humidité. Ceci s’explique par le mauvais
mouillage de I’échantillon lors de I’essai en mini-cellule. En ordre croissant de la pente
initiale, on retrouve : colonne (1,20 mgkg”j") < mini-cellule (5,60 mgkg'j") <
flacon agité (10,0 mg kg™ j) = cellule d’humidité (11,7 mg kg™ j') < Soxhlet modifié
(97,6 mg kg j’!). Le méme ordre au niveau des essais est obtenu pour les sulfates

extraits (figure 5.9).
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Figure 5.14 : Evolution des charges cumulés additionnées en Ca, Mg et Mn dans

les essais cinétiques réalisés sur le matériau LAR-M3

La quantité totale de [Ca+Mg+Mn] extrait du matériau MAT-M1, montrée a la figure
5.15, varie de la facon suivante: 1106 mg/kg au cours de I’essai en colonne,
2545 mg/kg en mini-cellules, 3297 mg/kg en flacon agité, 3388 mg/kg en cellule
d’humidité et 3679 mg/kg en Soxhlet modifié. Des points d’inflexion sont évidents
dans le cas des courbes représentant les essais en cellule d’humidit¢ (37,0 a
4,36 mg kg™ i aprés environ 46 jours), en mini-cellule d’altération (38,2 a 4,23 mg kg~
' i aprés environ 25 jours) et en Soxhlet modifi¢ (157 a 58,4 mg kg j' aprés environ
7 jours). Notons la similarité¢ entre les pentes initiales et finales pour les essais en
cellule d’humidité et en mini-cellule. L’ordre croissant des pentes initiales obtenues
est : colonne (1,59 mgkg'j") < flacon agité (10,5 mgkg™j") < cellule d’humidité
(37,0 mgkg' j’") = mini-cellule d’altération (38,2 mgkg’j') < Soxhlet modifié

(157 mg kg j’). Tant au niveau des masses totales extraites que des pentes initiales,
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les mémes ordres sont obtenues pour les sulfates (figure 5.10) et les Ca, Mg et Mn

additionnés, suggérant une réaction des carbonates en relation avec la production

d’acidité.
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Figure 5.15 : Evolution des charges cumulés additionnées en Ca, Mg et Mn dans

les essais cinétiques réalisés sur le matériau MAT-M1

La figure 5.16 représente les résultats obtenus lors des essais cinétiques sur le matériau
MAT-M2. Elle montre que 3 des 5 essais montrent un point d’inflexion dans leur
courbe de Ca, Mg et Mn cumulés. Ces essais sont: la cellule d’humidité (37,9 a
564mgkg’j' aprés environ 82 jours), la mini-cellule d’altération (50,4 a
4,53 mgkg' ' aprés environ 28 jours) et I’extracteur de Soxhlet modifié (205 a
19,9 mgkg" j' aprés environ 13 jours). L’ordre croissant des pentes initiales est le
suivant : colonne (1,40 mg kg™ j') < flacon agité (16,3 mg kg™ j') < cellule d’humidité
(37,9 mgkg" i) < mini-cellule d’altération (50,4 mgkg"j') < Soxhlet modifié¢

(205 mg kg j”). En ce qui a trait & la quantité totale de [Ca+Mg+Mn] extraite au cours
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des essais, I’ordre croissant suivant est établi: colonne (1000 mg/kg), mini-cellule
(3088 mg/kg), flacon agité (4450 mg/kg), cellule d’humidité (4709 mg/kg) et Soxhlet
modifié (6195 mg/kg). Tel qu’observé précédemment, les quantités totales ainsi que les
pentes initiales suivent le méme ordre pour [Ca+Mg+Mn] que pour les sulfates (figure
5.11). La dissolution de Ca, Mg et Mn se fait en réponse a la production d’acidité,

. . 2-
représentée par SO4”.

“o_Col
MAT-M2 S &

[Ca+Mg+Mn] cumulé (mg/kg)

Col CH MC FA sX
Pente initiale (mg kg Y|l 1.40 37,9 50,4 16,3 205
Pente finale (mgkg' Y| na 5,64 4,53 n/a 19,9
Inflexion au temps  (j) n/a 82 28 n/a 13
Figure 5.16 : Evolution des charges cumulés additionnées en Ca, Mg et Mn dans

les essais cinétiques réalisés sur le matériau MAT-M2

Aux figures 5.15 et 5.16, on constate que, tout comme pour les sulfates, le matériau
MAT-M2, plus sulfureux (tableaux 4.3 et 4.4), produit de plus grandes quantités de
[Cat+tMg+Mn] avec des pentes plus prononcées que le matériau MAT-M1. On note
cependant au tableau 4.6 que ces deux matériaux ont pratiquement le méme pouvoir
neutralisant, soient 93,9 et 91 mgCaCOs/t, pour MAT-MI et MAT-M2

respectivement. En effet, les deux matériaux proviennent du méme matériau source,
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mais désulfuré a des degrés différents. L’extraction plus importante de Ca, Mg et Mn
du matériau MAT-M2 par rapport au matériau MAT-M1 provient donc du fait que
MAT-M2 produit plus d’acidité par 1’oxydation des sulfures, ce qui entraine une

consommation plus rapide des carbonates.

Une comparaison inter matériau des figures 5.12 a 5.16 (ainsi que des fichiers contenus
sur le CD-ROM en annexe sous le répertoire « A.6.8 - Comparaison inter-matériau
(finale) ») montre que les matériaux produisant la plus grande quantité totale de
[Ca+Mg+Mn] extraits ainsi que les pentes les plus fortes sont UQ-8 frais et oxydés. Les
quantités et les pentes les plus modestes reviennent aux rejets LAR-M3. Ces résultats
sont reliés a deux facteurs. Premiérement, la dissolution des carbonates dépend de la
production d’acidité au sein du matériau. Deuxiémement, les matériaux UQ-8
contiennent la plus grande quantité de sulfures, donc produisent plus d’acide, alors que
le matériau LAR-M3 contient le moins de sulfures (tableaux 4.3 et 4.4). Il est important
de noter que lors des essais en Soxhlet et en flacons agités, une partie de la dissolution

des carbonates se fait sans réaction de neutralisation (solubilité naturelle dans 1’eau).

5.3 Sommaire des résultats

Les principales observations concernant les résultats des différents essais cinétiques
réalisés sur les cinqg matériaux ayant un faible potentiel de génération d’acide sont

résumées dans les lignes qui suivent.

Le pH demeure élevé (entre 6,9 et 9,8) pour tous les essais et tous les matériaux; les
matériaux ne sont donc pas générateurs de DMA a court terme. Les concentrations
ponctuelles en métaux et en sulfates dissous ainsi que la conductivité sont généralement
plus élevées pour les essais réalisés sur le matériau UQ-8 et plus faibles pour ceux

réalisés sur le matériau LAR-M3. Ces observations concordent avec la minéralogie des
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¢échantillons; le matériau UQ-8 contient davantage de sulfures et de carbonates qui
réagissent durant les essais alors que les rejets de concentrateur LAR-M3 contiennent
peu de sulfures et de carbonates, mais plutot des silicates peu réactifs dans les
conditions de 1’essai. Les concentrations ponctuelles (SO42', Ca, Mg, Mn) sont
généralement plus €levées pour les essais en colonne et en cellule d’humidité alors que
les plus faibles concentrations sont rencontrées lors des essais en extracteurs de Soxhlet
modifiés. Ces résultats concordent avec les rapports liquide/solide inférieurs en colonne

ainsi qu’en cellule d’humidité (effet de dilution rencontré dans les autres essais).

I1 a aussi été observé, au cours de 1’observation des résultats cumulés, qu’il est possible
de classer les essais dans 1’ordre croissant d’agressivité suivant : colonnes < cellules
d’humidité < mini-cellules d’altération < flacons agités < extracteurs de Soxhlet
modifiés. Cet ordre d’agressivité est établi par 1’observation des pentes initiales des
graphiques des charges cumulées et normalisées en SO4> et en [Ca+Mg+Mn] versus le
temps ainsi que des charges cumulées normalisées extraites au total par les essais. Les
matériaux produisant la plus grande quantité totale de SO4” et [Ca+Mg+Mn] extraits
ainsi que les pentes les plus fortes sont UQ-8. Les quantités et les pentes les plus faibles
sont observées pour le rejet LAR-M3. Encore une fois, ces observations sont en accord
avec la composition minéralogique des échantillons. Des bris (ou des atténuations) des
pentes des graphiques cumulés ont été observés dans plusieurs essais cinétiques pour
tous les matériaux étudiés. On peut penser, a prime abord, que ces atténuations sont
principalement causées par la passivation de la surface des rejets et par la précipitation
de minéraux secondaires. Les comportements des €volutions cumulatives normalisées
de SO4> et [Ca+Mg+Mn] sont trés similaires par échantillon et par essai, ce qui laisse

supposer que le largage de Ca, Mg et Mn est en réponse a la production d’acidité.
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CHAPITRE 6

ANALYSE ET DISCUSSION DES RESULTATS

6.1 Préambule

Les résultats présentés au chapitre précédent ont montré que I’évolution des charges
cumulées en sulfates, Ca, Mg et Mn extraites des rejets a 1’étude n’est pas linéaire dans
le temps pour la plupart des essais. Différents phénoménes viennent influencer le
comportement géochimique des rejets au cours des essais cinétiques. Afin de pousser
plus loin I’interprétation et d’atteindre les objectifs du mémoire, le présent chapitre a
été divisé en trois principales sections. Dans un premier temps, on s’intéresse aux
phénomeénes pouvant affecter les résultats et I'interprétation des essais cinétiques,
notamment la précipitation des minéraux secondaires, la passivation des surfaces et
I’épuisement des particules fines. Deuxiémement, la prédiction du PGA proprement
dite sera réalisée pour tous les essais cinétiques et tous les matériaux utilisés. Les
interprétations usuelles seront présentées, incluant les interprétations qualitatives et les
interprétations proposées dans la méthode ASTM (1998). Les rapports entre les sulfates
associés a l’oxydation et les principaux €éléments neutralisants seront utilisés pour
comparer les essais entre eux ainsi que pour statuer sur le PGA a long terme des
matériaux. Les épuisements minéralogiques, calculés a partir des charges des eaux de
ringage, permettront d’évaluer le temps de latence et de réaliser une prédiction du PGA
a long terme. Les différentes méthodes de détermination du PGA a court et long terme
utilisées seront comparées. Troisiemement, on propose un outil pour sélectionner
I’essai cinétique le plus adapté selon les buts recherchés, les caractéristiques des essais

ainsi que les propriétés des matériaux.

Tout au long du présent chapitre, pour des raisons de concision, seuls quelques

exemples seront présentés pour chacun des phénomeénes étudiés. Les matériaux choisis
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pour les exemples expriment les tendances observées pour I’ensemble des matériaux et
des essais. Les résultats complets sont disponibles sur le CD-ROM en annexe (sections

A.6.7,A.6.9 et A.6.10).

6.2 Facteurs influencant les résultats des essais cinétiques

La présente section explore les différents facteurs qui peuvent expliquer les tendances
observées dans les résultats présentés au chapitre précédent, notamment 1’atteinte de
points d’inflexions dans les graphiques des charges cumulées. Le premier facteur étudié
est la précipitation de minéraux secondaires, suivi du phénoméne de passivation, et

finalement 1’épuisement des particules ultrafines.

6.2.1 Précipitation de minéraux secondaires

Lors de la formation et de la neutralisation du DMA, plusieurs minéraux secondaires
peuvent se former lorsque les concentrations des différents ions libérés en solution
augmentent. Dans cette étude, la modélisation géochimique de type équilibre
thermodynamique a été utilisée pour calculer les indices de saturation qui renseignent
sur les conditions favorisant la précipitation ou la dissolution des minéraux secondaires.
Des observations post-démantélement ont également été effectuées afin de confirmer

les résultats obtenus a I’aide de la modé¢lisation géochimique.

Principe et logiciel utilisé
La formation du DMA et sa neutralisation engendrent un grand nombre d’ions en
solution. Lorsque la concentration de ces ions devient importante et selon les

conditions de pH, Eh et température, il est possible qu’il y ait formation de minéraux
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secondaires. Le tableau 6.1 présente une liste de principaux minéraux secondaires ayant

¢été observés sur des sites miniers générant du DMA.

Tableau 6.1 : Minéraux secondaires observés sur des sites générateurs de DMA
(adapté de Jambor, 1994; Alpers et al., 1994; Morin et Hutt, 1997,
dans Aubertin et al., 2002)

Carbonates Hydroxydes | Oxydes
A nkerita Ca(Fe Ma)(CO3:fKutnoharite Caln (COg), JGibbsite Al[OH)5 He matite Fea0y
A ragonite Cacoz M agn ésite MgCO; B aleyite AlOH)3 laghémite FesOs
A zurite Cuz(OH)2(COz) [IMalachite Cus(OH).CO5 JDayleite Al{COH)3 Iviagn étite Fes0,
Calcite CaCoO, Minrecordite CaZn(COoz, IManganite MnOOH enorite Cul
Cérusite PhC0, Rhodochroste MnGO, Goethite FelOoH incite Zno
Diolomite CamMaiCoz).  ISidérite FeC0; Brucite Ma(OH)2 Cuprite Cw0
Gaspéite MICO5 Smithsonite ZnC 05 Bochrite AIQ(OH) Delafossite CuFeQ,
Hydrocérusite | Phs(OH)(C 052 |Strontianite SrC0; Pychroite Mn{QH)2 Bunsenite MHiQ
Hydrozincite | Zng(OH)s(CO5)2 itherite BaCoO; Diaspaore AlD[{OH) Hausmannite Mnz0,
Theophrastite Mi{OH)2 Pyrolusite M Qs
Silicaes L amborite (Mi.F 8) (OH)2(OH,5 Ha0)
Kaointe | AkSz05(0 s
Sulfates
Gypse Cas0,. 2H,0 Fes0,. 4H,0
Autres Bassanite Caso,. ¥H.0 Cus0, . 5H.0
[Atacamite Cu,Ch(OHis  [IScoradite Fe*AsD, . 2H,O JAnhy drite Caso, AliS0)3. 18H.0
ivianite Fes(POy)z . 8H-0 M ansfieldite AlASD . 2H O IMelanterite FeS0,. TH.0 Fes0s(50)(0H)5
Strengite Fe(POy). 2H:0 Soufre natif S Hex ahy drite MgS0, . 6H0 ZnS0,. THLO
ariscite AIFO,.2H.0  WCuivre natif Cu Epsomite Mgs0, . TH0 Cuy(OH)sS0
Berlinite AIFO, rgent natit Ag Barite BasS0, PESO,
Pyromorphite Phg (PO )y Or natif Al A lunite Kol (50, (0H), 2 MiSQ, . TH.O
Chlorargyrite Ag(Cl Br,l) Bromargyrite AgBr Llarosite KFes(S00(0H)s FeS0,. 8H.0

Il est a noter qu'une fois formés, certains de ces minéraux secondaires sont
partiellement solubles (ex. : gypse) alors que d’autres sont hautement insolubles (ex. :
barite). En effet, il existe un équilibre entre la forme solide et la forme dissoute
(ionique) de chacun de ces minéraux avec 1’eau. Par exemple, 1’équilibre du gypse avec

I’eau peut s’écrire (Alpers et Nordstrom, 1999) :
CaS0402H,0(,) <> Ca*’ (o) + SO4 (o + 2 H2Oy) [6.1]

La constante d’équilibre (K,) de cette réaction, aussi appelée constante du produit de

solubilité, s’écrit sous la forme :
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2
Acari(ag) As042-(ag) 4

25°C H20(aq) _ 1-4,58 A o
Ko opse = =10 a25°C [6.2]
aGypse
ou:
a; activité ionique de 1’ion « i » en solution

Dans cette équation, , ’activité ionique (a) est fixée a la valeur unitaire (1) pour les
liquides (H»O) et les solides (gypse) purs. L’activité des autres especes est obtenue a

I’aide de la concentration de I’espéce en solution. La constante du produit de solubilité

du gypse devient donc :

25°C 10458
Kps,gypse - aCaZ+(aq) aSO42—(aq) - 10 [63]
ou:

e e . \ , eqe + -
aca+ €t agoan- © activités ioniques a 1’équilibre de Ca®" et SO,°

La valeur de cette constante dicte les concentrations d’équilibre maximales en calcium
et sulfates possibles a tout moment dans la solution, avant que le gypse ne commence a
précipiter. Pour chacune des eaux de ringage, il est possible de calculer, pour les

conditions ponctuelles mesurées, une valeur du produit d’activité ionique (PAI) selon

I’équation :
PAI = Acari(ag) As042-(aq) [6.4]
ou:

e, . . ’ 2+ 2-
aca2+ €t agoaz- : activités ioniques ponctuelles mesurées de Ca” et SOy
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L’indice de saturation (IS) est calculé en comparant le PAI au K, par I’équation :

PAI
IS =log——r 6.5
g [6.5]

25°C
ps,gypse

Une valeur de I'indice de saturation supérieure a 0 (PAI > K,,) signifie que le minéral
étudié (ex. : gypse) est sursaturé et précipitera sous les conditions de 1’étude. Si IS <0
(PAI <K,s), le minéral est soluble dans les conditions étudiées. Un IS = 0 (PAI = K,)
représente 1’équilibre thermodynamique ; le gypse solide est en équilibre avec les ions
Ca® et SO, en solution. Plusicurs logiciels de modélisation thermodynamique
permettent de calculer les indices de saturation pour plusieurs minéraux secondaires en

se basant sur les résultats des analyses de la qualité de I’eau (e.g. : Perkins et al., 1995).

La détermination des indices de saturation des différents minéraux secondaires (donc
des différents métaux et ions) a été le point d’intérét lors de la présente étude. Le
logiciel utilisé est Visual MINTEQ ver. 2.23 basé sur le code MINTEQA2 ver. 4.0
(Felmy et al., 1984 ; Allison et al., 1991). Le logiciel est disponible gratuitement sur le
site http://www.lwr.kth.se/english/OurSoftware/Vminteq/#download. Il s’agit d’un
modele de type équilibre thermodynamique (Perkins et al., 1995 ; Aubertin et al.,
2002).

Les résultats obtenus avec ce type de modele sont grandement dépendants de la qualité
des analyses chimiques. Dans les cas d’essais cinétiques ou la précipitation a lieu a
I’intérieur méme du montage expérimental, les charges en métaux dans les eaux de
ringage seront celles de 1’équilibre ; les indices de saturation obtenus devraient
théoriquement étre prés de zéro. En conservant ces deux limitations en téte, il est
possible d’utiliser la modélisation thermodynamique pour interpréter les résultats des

essais de I’étude.
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Minéraux secondaires considérés

Les minéraux secondaires pris en compte par le logiciel sont multiples. Dans cette
étude, le choix des minéraux secondaires a été guidé par la littérature qui répertorie les
principaux minéraux secondaires potentiels dans les parcs a rejets de concentrateur
(Lowson, 1982; Jambor, 1994; Alpers et al., 1994; Morin et Hutt, 1997; Nordstrom et
Alpers, 1999; Aubertin et al., 2002). Le minéral secondaire contenant 1’ion sulfate
retenu est le gypse. Les minéraux secondaires contenant du fer qui ont été retenus sont
les oxy-hydroxydes de fer (ex.: Fe;(OH)s et la goethite). Les minéraux secondaires
contenant Ca, Mg ou Mn retenus sont le gypse, la calcite, la dolomite et la

rhodochrosite.

Les jarosites (potassique ou sodique) n’ont pas été retenues puisque les données
expérimentales placent les eaux de rincages en dehors des conditions de formation
habituelles de ces derniéres. Le diagramme Eh-pH du systéme fer-soufre-cau est
présent¢ a la figure 6.1 (Lowson, 1982); le diagramme compte aussi la plage
schématique des valeurs de pH et Eh mesurées au cours de tous les essais cinétiques de
cette étude. Le régime de stabilité des jarosites, méme pour une activité de 1 mol/L, est
limité entre les pH de -2,63 4 6,51 et a un Eh supérieur a -5 V vs ENH. A des pH
supérieurs a 4,5, le remplacement des jarosites par I’alunite est fort probable, surtout
lorsqu’une oxydation intensive de la pyrite a lieu, donc lorsque les concentrations en
métaux et sulfates sont élevées. Rappelons que de telles conditions ne sont pas atteintes
au cours des essais sur les présents matériaux. De plus, dans les modélisations Visual
MINTEQ des données expérimentales, 1’alunite comportait des indices de saturation

trés bas, sauf pour I’essai en colonne sur le matériau GRE-M1.
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15

Domaine de stabilité
des Jarosites

104:F

)

(9}
L

Plage des données
expérimentales

Eh vs ENH (V)

-10

Frontiéres pour les domaines solides (solution d’activité 10 mol/L)

— - -~ Fronti¢res pour les domaines d’ions prédominants
""""" Fronti¢res pour le domaine de la jarosite (solution d’activité 1 mol/L)

A)  0,+4H +4¢ -—>2H0 (pO,=1atm)
B) 2H +2¢ -—->H, (pH, =1 atm)

Figure 6.1 : Diagramme Eh-pH du systéme fer-soufre-eau a 25°C (adapté de
Lowson, 1982) avec représentation schématique de la plage des
données obtenues lors de tous les essais cinétiques.

Modélisations thermodynamiques des eaux de rincage

Les modélisations thermodynamiques réalisées avec le logiciel Visual MINTEQ pour
tous les essais sont disponibles sur le CD-ROM en annexe (sections A.6.2 a A.6.6).
Dans ce qui suit, seulement les modélisations des eaux de ringage des cellules
d’humidité réalisés sur les matériaux UQ-8 et GRE-M1 seront présentées. Ces deux
matériaux ont été choisis puisqu’ils montrent les deux principaux comportements

observés aux cours de tous les essais en ce qui a trait aux courbes cumulatives des
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charges en ¢léments, soient le comportement quasi-linéaire et 1’obtention d’un point
d’inflexion. Les essais en flacons agités et en Soxhlet modifiés ne sont pas présentés
puisque leur nature d’échantillonnage différe des autres types d’essais (systeme fermé
ou les charges en métaux augmentent dans le temps). La modélisation a démontré que
ces deux essais favorisent la sursaturation (IS croissants dans le temps) par
accumulation d’ions en solution et ne représente donc pas un milieu naturel ou les eaux

s’écoulent en traversant les rejets.

Les figures 6.2 et 6.3 montrent deux exemples de résultats obtenus lors des
mod¢élisations thermodynamiques. Ces figures montrent en paralléle 1’évolution des
indices de saturation des minéraux secondaires choisis par rapport a 1’évolution des
charges cumulées en SO4”, Feym et [CatMg+Mn]. Par exemple, dans le cas des
sulfates, les évolutions des indices de saturation des minéraux secondaires sulfatés
potentiels sont présentées sur le méme graphique que la courbe des sulfates cumulés en
fonction du temps. Cette représentation permet de faire le parallele entre le

comportement géochimique observé et la précipitation de minéraux secondaires.

Les modélisations thermodynamiques des eaux de ringage issues des essais en cellule
d’humidité (figure 6.2 et 6.3) montrent deux comportements bien différents. Les
indices de saturation calculés pour I’essai sur UQ-8 sont stables au cours de I’essai,
alors que ceux pour I’essai sur GRE-M1 varient grandement pendant I’essai. Le
minéral secondaire susceptible de précipiter au cours de I’essai en cellule d’humidité
sur le matériau UQ-8 (figure 6.2) est le gypse (-0,430 < IS < -0,049). Les hydroxydes
de fer et la goethite sont sous-saturés. Cependant, les concentration en fer dans les eaux
de rincage étaient trés faibles comparativement aux sulfates (ces deux ions proviennent
pourtant principalement de 1’oxydation de la pyrite). En se reportant au diagramme Eh-
pH (figure 6.1), on voit que la forme la plus probable du fer dans les conditions de

I’essai est la goethite. Il est donc probable que la précipitation du fer dans la cellule soit
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suffisamment importante pour qu’elle diminue les concentrations dans les eaux de

ringage jusqu’a des valeurs pres de zéro.

Dans le cas de I’essai en cellule d’humidité sur le matériau GRE-M1 (figure 6.3), qui
montre des points d’inflexion dans les courbes en SO4> cumulés et en [Cat+Mg+Mn)]
cumulés, les indices de saturation pour les minéraux secondaires contenant SO42', Ca,
Mg et Mn sont généralement plus grands au début de ’essai, pour ensuite diminuer
passé le point d’inflexion. La précipitation de minéraux secondaires semble donc étre
plus importante au début de 1’essai en cellule d’humidité. Les indices de saturation pour
les minéraux secondaires du fer sont quant a eux faibles au début de I’essai et ils
deviennent positifs aprés le point d’inflexion des courbes cumulées en SO4* et
[Cat+tMg+Mn] (suite a ~60 j). Les disproportions entre les concentrations en sulfates et
en fer mesurées et les faibles concentrations en fer dans les eaux de ringage confirment

néanmoins que celui-ci précipite sous forme d’oxy-hydroxydes.

Dans les deux cas d’essai en cellules d’humidité présentés, la précipitation de minéraux
secondaires (goethite, gypse, hydroxydes de fer) diminue les concentrations des ions en
solution de fagon différente pour les deux types de matériaux. Les charges mesurées
dans les eaux de ringage ne représenteraient donc pas la totalit¢é des produits de

réaction.
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Figure 6.2 : Evolution des indices de saturation lors des essais en cellule

d’humidité sur le matériau UQ-8-Frais pour les minéraux secondaires
contenant a) des sulfates, b) du fer, c) Ca. Mg et Mn
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Figure 6.3 : Evolution des indices de saturation lors des essais en cellule

d’humidité sur le matériau GRE-M1 pour les minéraux secondaires
contenant a) des sulfates, b) du fer, ¢) Ca. Mg et Mn

De fagon analogue a I’essai en cellule d’humidité sur le matériau GRE-M1 (figure 6.3),
les graphiques cumulés en SO4* et [Ca+Mg+Mn] pour les essais en mini-cellule
d’humidité sur les rejets de concentrateur UQ-8 et GRE-M1 comportaient des
inflexions. Dans les deux cas d’essais en mini-cellules présentés (résultats a I’annexe
A.1), les indices de saturation des minéraux secondaires contenant SO,%, Ca, Mg et Mn
sont généralement plus €élevés avant le point d’inflexion et diminuent suite a ce dernier.
Les teneurs en SO4>, Ca, Mg et Mn sont plus élevées au début ce qui donne des IS plus

¢élevés. Puis les teneurs chutent, entrainant avec elles les IS. Dans le cas des minéraux
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secondaires du fer, I’indice de saturation atteint un maximum au temps d’inflexion des
graphiques cumulés en SO4> et [Ca+Mg+Mn]. Pour le fer, les faibles concentrations
dans les eaux de ringage et les IS < 0 laissent présager la précipitation du fer dans les
mini-cellules sous forme d’hydroxydes et/ou de goethite. On note donc que les
précipitations de minéraux secondaires auront un effet sur les concentrations obtenues

dans les eaux de ringage en SO42', Feotal, Ca, Mg et Mn.

Dans le cas des essais en colonne (résultats a 1’Annexe 1) il est important de prendre
garde aux résultats des modélisations. En effet, les données d’entrée pour modélisations
sont les qualités d’eau suite a leur passage au travers de tout le matériau de la colonne
alors que les réactions d’oxydation ne se passent vraisemblablement que dans les
premiers centiméetres de matériau (voir les résultats des analyses post-démanteélement a
la section A.2.2 de I’annexe). De facon a obtenir des modélisations représentant les
phénomenes géochimiques dans la zone réactive, il serait important d’échantillonner
I’eau interstitielle a des endroits précis par I’entremise de ports d’échantillonnage. 11 est
cependant possible de remarquer que les indices de saturation des eaux de ringage pour
le gypse sont pres de la valeur d’équilibre tout au long des essais en colonne (-0,222 <
IS < 0,036). 11 est donc possible que I’oxydation et la neutralisation produisent
suffisamment d’ions Ca®" et SO,% pour entrainer la précipitation de gypse dans la
colonne. Les concentrations en Ca’' et SO42' mesurées dans les eaux de ringage sont
donc les concentrations d’équilibre de la réaction présentée a 1’équation 6.1. On note
aussi que les hydroxydes de fer et la goethite demeurent sursaturés jusqu’a environ la
moitié de 1’essai en colonne sur GRE-M1 et tout au long de 1’essai en colonne sur UQ-
8. Ceci pourrait expliquer les faibles concentrations en fer mesurées dans les eaux de
ringage. Les minéraux secondaires tels la calcite, la dolomite, la rhodochrosite et la
manganite seraient sursaturés selon Visual MINTEQ. Lors des essais en colonne, les
concentrations en SO42', Feutal, Ca, Mg et Mn sont donc affectées par la précipitation de
minéraux secondaires et les charges ne représentent donc pas 1’ensemble des produits

de réaction.
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En comparant I’évolution des indices de saturation des eaux de ringage des différents
types d’essais, on note que les essais en colonne montrent généralement de tres faibles
variations des indices de saturation au cours de la durée de I’essai. Ceci est di au fait
que les modélisations sont basées sur les effluents finaux ayant percolé 1’ensemble du
matériau de la colonne et non seulement la zone réactive (premiers centimetres). Les
autres essais (cellules d’humidité et mini-cellules d’altération) comportent une
épaisseur beaucoup plus faible d’échantillon (~4,5 cm et ~1 cm, respectivement), donc
la chimie des eaux de ringage est en étroite liaison avec les changements des
phénomenes géochimiques a I’intérieur des échantillons. Par conséquent, les indices de
saturation calculés pour les eaux de rincage des essais en cellules d’humidité et en
mini-cellules d’altération informent davantage sur les phénomenes géochimiques a

I’intérieur de la zone réactive que les IS calculées pour les essais en colonne.

En résumé, les modélisations géochimiques montrent que la précipitation de minéraux
secondaires est fortement probable dans tous les essais. Les principaux minéraux étant
susceptibles de précipiter sont la goethite et le gypse. Ces précipitations auront un
impact sur les charges en métaux mesurées et utilisées pour fins de calculs subséquents,
en plus d’affecter la réactivité des surfaces, particulierement des minéraux sulfureux.
Or, la précipitation de minéraux secondaires est un phénomene naturel qui fait partie
intégrante du DMA et qui a lieu aussi bien dans la nature qu’a D’intérieur des essais

cinétiques.

Investigation de la précipitation de minéraux secondaires

Dans la sous-section précédente, la précipitation de phases minérales secondaires a été
investiguée a 1’aide de la modélisation thermodynamique. Pour confirmer ces résultats,

des analyses post-démantelement ont été réalisées. Les techniques utilisées pour cette
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investigation sont : les analyses chimiques, la diffraction des rayons X (DRX) ainsi que

la microscopie électronique a balayage (MEB).

Analyses chimiques post-démantélement

Les échantillons post-démantelement de tous les essais cinétiques réalisés dans cette
étude ont été analysés pour leur composition élémentaire par ICP-AES suite a une
digestion acide (voir section 3.1.3). Les résultats condensés sont disponibles a la
section A.2 de I’annexe et les résultats détaillés sont contenus dans le CD-ROM en

annexe (section A.6.2 a A.6.6).

La figure 6.4 présente les profils de la spéciation du soufre pour les différentes strates
dans le matériau post-démantelement de la colonne UQ-8-Frais. Dans le profil, on
remarque qu’un maximum de soufre sulfate (1,41 % Sgyifare) S€ trouve a une profondeur
de 2,5 cm. Ce maximum en soufre sulfate est accompagné d’une valeur plus faible en
soufre sulfure et total (3,61 % Sgufure €t 5,02 % Siora1). La plus faible valeur en soufre
sulfure se retrouve a 10 cm, ou elle atteint 3,57 % Sguifure. On remarque aussi que plus
bas dans la colonne (dans la strate située a 50 cm de profondeur), le matériau se
rapproche des teneurs initiales en soufre sulfate et sulfure, soient : 0,177 % Sqifae €t
5,54 % Squsure. Ces données semblent indiquer que I’échantillon est altéré en surface et
pratiquement intouché en profondeur. De plus, une accumulation de sulfates
(principalement le gypse) semble évidente dans les premiers 10 cm de la colonne. Il
sera donc intéressant d’analyser au MEB et au DRX la deuxiéme strate post-

démantelement (1 a 5 cm) de la colonne UQ-8.

Les analyses chimiques post-démantelements lors des essais en cellule d’humidité ainsi
qu’en mini-cellules d’altération montrent peu d’indices de précipitation de minéraux
secondaires. Il est a noter que ces deux essais se terminent par une lixiviation finale des

rejets post-essais a 1’aide d’un volume important d’eau déminéralisée. Ce rincage est
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utilisé pour nettoyer le solide final de tout produits de réactions qui n’auraient pas été
dissous lors des ringages hebdomadaires (CH) ou bihebdomadaires (MC) (Morin et
Hutt, 1997). Dans un méme ordre d’idée, les analyses chimiques post-démantelements
des échantillons des flacons agités ne montraient que trés peu d’accumulation de
sulfates. Il est suspecté ici que les volumes importants d’eau déminéralisée utilisés lors
des lavages du solide pour la filtration finale ont aussi lessivé les phases minérales
secondaires. Dans le cas des essais en Soxhlets modifiés, trés peu d’accumulation de
sulfates est détectée par les analyses chimiques. Il est important de noter cependant
que, pour I’ensemble des essais en Soxhlet modifi¢, I’accumulation d’un film blanc est
notée sur les parois des ballons contenant les solutions d’extraction. Ce comportement
était prévisible, puisque les produits de réaction sont concentrés a 1’intérieur du ballon

tout au long des cycles jusqu’a I’atteinte de sursaturation.

Analyses DRX post-démantelement

L’analyse DRX qualitative de quelques échantillons post-démantélement a été
effectuée afin de vérifier si la formation de phases minérales secondaires (gypse,
goethite ou autres) est observable avec cet équipement. L’analyse quantitative n’a pas
été réalisée puisqu’elle nécessite un broyage dans I’alcool isopropylique qui risque

d’altérer les minéraux secondaires.

La DRX s’est avéré trop peu sensible pour observer les nouvelles phases minérales.
Cependant, ’analyse DRX de UQ-8-Ox a clairement démontré la présence du gypse
(tableau 4.4), prouvant la formation de minéraux secondaires lors de 1’oxydation du
matériau UQ-8-Frais. Cette observation concorde avec les modélisations d’équilibre

thermodynamique.
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Figure 6.4 : Profil des teneurs en soufre lors du démantelement de la colonne UQ-

Observations au microscope électronique a balayage

8 : a) total, b) sulfate et c) sulfure

L’observation des surfaces des grains a été réalisée sur des grains libres au MEB. Les

grains libres sont collés sur un adhésif double face a base de carbone lui-méme fixé sur

un support a échantillon prévu a I’analyse au MEB. Des clichés sont obtenus des

surfaces des grains par des analyses en électrons secondaires. Des microanalyses en

fluorescence des rayons X (EDS) sont aussi réalisées sur les grains a 1’apparence de

minéraux secondaires.

L’identification de nouvelles phases minérales au MEB lors de 1’analyse EDS de grains

libres s’est avérée infructueuse. Rappelons que la poire d’analyse du faisceau

¢lectronique pénétre la surface de quelques nanometres et qu’il est donc difficile
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d’analyser une mince couche de minéraux secondaires précipités en surface des grains.
L’analyse obtenue est donc principalement celle du grain original, puisque la
proportion néo-minéral/grain original est faible. Cependant, des marques d’altération
de la pyrite ont été observées visuellement. La figure 6.5 montre I’échantillon UQ-8-
Frais avant son altération en colonne. A titre de comparaison, la figure 6.6 montre une
image obtenue d’un grain de pyrite altéré au cours de 1’essai en colonne sur le matériau
UQ-8-Frais (strate post-démantelement 1 a 5 cm). La figure 6.5 montre que la pyrite
fraiche contenue dans 1’échantillon UQ-8-Frais posséde des surfaces régulieres et
propres. Par contre, I’échantillon post-démanté¢lement de la strate 1 a 5 cm de I’essai en
colonne sur UQ-8-Frais montre des grains de pyrite aux surfaces irréguliéres et jonchés
d’autres phases minérales (mise en évidence par les fleches a la figure 6.6. Ces phases
minérales sont probablement des minéraux secondaires précipités en surface des grains
de pyrite. Des observations semblables ont été rapportées dans la littérature (e.g. :

Benzaazoua, 1996; Jerz et Rimstidt, 2004).
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Figure 6.5 : Image MEB sur grains libres en mode électrons rétrodiffusés de
I’échantillon UQ-8-Frais

La figure 6.7 montre une image obtenue au MEB des résidus blancs récupérés dans le
ballon d’un des essais préliminaires en extracteur de Soxhlet modifi¢ sur le matériau
UQ-8-Ox. Les microanalyses EDS montrent que le précipité se compose
principalement de gypse. Ceci confirme que suite a la lixiviation en Soxhlet, les
concentrations en sulfate et en calcium augmentent dans le ballon contenant la solution

d’extraction jusqu’a sursaturation et précipitation du gypse.



148

—

BSE1l 02-Rug-04

Figure 6.6 : Image MEB sur grains libres en mode électrons rétrodiffusés d’un
échantillon de la strate post-démantélement 1 a 5 cm de ’essai en
colonne sur UQ-8-Frais

En bref, les observations post-démantélement montrent qu’il y a des phénomenes de
précipitation dans certains des essais cinétiques. Cependant le phénomene n’est pas de
I’ampleur de ceux que I’on observe dans des rejets fortement générateurs de DMA, ou
il peut y avoir formation d’un horizon induré (hard pan). Le phénomene est néanmoins
suffisamment présent pour influencer le comportement géochimique des matériaux a
faible potentiel de génération d’acide. Il expliquerait en partie les changements de
comportement observés durant la réalisation de certains essais cinétiques au chapitre

précédent.
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Figure 6.7 : Image en mode électrons rétrodiffusés d’un précipité obtenu en
extracteur de Soxhlet modifié¢ obtenue au MEB

6.2.2 Passivation

La passivation est définie ici comme étant le phénomene selon lequel I’oxydation de la
pyrite sera inhibée par des facteurs chimiques, physiques ou biologiques. Dans le cas
des présents travaux, la passivation physique de la surface de la pyrite par la

précipitation de minéraux secondaires a sa surface est investiguée.

Interprétation

Comme il est possible de 1’observer a la section 6.2.1, et de fagon générale, lorsque des
inflexions sont présentes sur les courbes cumulées en sulfates et en [Ca+tMg+Mn], les
minéraux secondaires sont sursaturés au début de 1’essai (avant 1’inflexion), pour
ensuite voir leurs indices de saturation diminuer. Il est avancé ici comme hypothése que

les minéraux secondaires, tels la goethite, les oxy-hydroxydes de fer et le gypse,
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précipitent a la surface des grains de rejets de concentrateur, recouvrant ainsi les

minéraux primaires, donc diminuant leur réactivité.

La diminution de la réactivité de la pyrite par la précipitation d’hydroxydes de fer a sa
surface a ¢ét¢ démontrée par Zhang et Evangelou (1996), qui ont ensuite développé une
technique de passivation de la pyrite par stabilisation de ces hydroxydes avec des
silicates (Zhang et Evangelou, 1998). D’ailleurs, la passivation de la pyrite par
I’adsorption de composés a sa surface est bien documentée : adsorption de plusieurs
composés organiques avec ou sans pré-oxydation (Belzile et al., 1997) ; adsorption de
lipides a queues hydrophobes (Elsetinow et al., 2002) ; formation de liens covalents
entre Na;BDET et la pyrite (Matlock et al., 2002). La précipitation d’hydroxydes de fer
a la surface de la pyrite causant une diminution de son taux d’oxydation lors d’un essai
en cellule d’humidité sur un matériau a hautes teneurs en sulfures et en carbonates est
discutée par Holmstrom et al. (1999). Aussi, lors d’essais cinétiques en mini-cellules
d’altération sur des rejets de concentrateur frais et non prétraités, la diminution de
réactivité de la pyrite au cours de 1’essai cinétique a été mesurée par voltamétrie (Cruz

etal., 2001).

Suivant ’hypothése de la passivation par précipitation de minéraux secondaires, les
inflexions s’expliquent donc par une chaine d’événements. Lors des premiers ringages,
les concentrations en métaux et anions sont rehaussées, entrainant la sursaturation et la
formation de minéraux secondaires. Les minéraux secondaires précipitent a la surface
des grains environnants, ces derniers offrant des points de germination hétérogéne
favorables a la formation de cristaux (Dorlot et al., 1986). La surface des rejets ainsi
partiellement masquée, le transport de I’oxygeéne a la surface de la pyrite est réduit,
donc la vitesse d’oxydation est diminuée. En réponse a cette diminution de la formation
d’acidité, les minéraux neutralisants réagissent a un taux plus faible, donc moins de Ca,
Mg et Mn sont libérés et mesurés dans les eaux de ringages. Quand les taux

d’oxydation et de neutralisation sont ralentis (aprés 1’inflexion), les charges dans les
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eaux de ringages sont diminuées, donc les saturations en ions sont moindres. On note

alors la diminution des indices de saturation des minéraux secondaires.

Détermination de la réactivité par voltampérométrie cyclique a balayage

Afin de confirmer I’hypothése de la précipitation a la surface des grains de pyrite de
minéraux secondaires qui entrainent une diminution de la réactivité de la pyrite, des
essais de voltampérométrie cyclique a balayage (voir section 3.1.6) ont été réalisés sur
les 5 matériaux non altérés et suite a 206 j en mini-cellule d’altération. Ces essais en
mini-cellules ont été réalisés au cours des travaux de Plante (2004). Ce type d’essai
cinétique a été choisi puisqu’il est le mieux adapté a I’altération de petites quantités
d’échantillons, telles que requises pour ’analyse par voltampérométrie cyclique. Le
protocole utilisé est identique en tout point a celui présenté a la section 3.3.5, sauf que
les quantités d’échantillon sont réduites a 20 g, les volumes des rincage a 15 mL et le

diamétre du Buchner a 5 cm.

Les résultats de ces essais sont présentés aux figures 6.8 a 6.12 et les principales
données d’intérét de ces différents voltampérogrammes sont présentées au tableau 6.2.
Les différents voltampérogrammes présentés sont les résultats du premier cycle

d’analyse sur chacun des matériaux.
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Figure 6.8 : Voltampérogrammes pour le matériau UQ-8-Ox initial et suite a 206 j
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Figure 6.9 : Voltampérogrammes pour le matériau GRE-M1 initial et suite a 206 j
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Figure 6.10 : Voltampérogrammes pour le matériau LAR-M3 initial et suite a 206 j
en mini-cellule d’altération
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Figure 6.12 :

Tableau 6.2 :

Voltampérogrammes pour le matériau MAT-M2 initial et suite a
206 j en mini-cellule d’altération

Parameétres importants tirés des voltampérogrammes

Echantillon Charge Interpolation a
10 pA
(119 (mV)
UQ-8-Ox 8769 298
UQ-8-0x-206j-MC 84,82 634
GRE-M1 2473 727
GRE-M1-206j-MC 15,48 -
LAR-M3 295,6 672
LAR-M3-206j-MC 8,95 -
MAT-M1 475 591
MAT-M1-206j-MC 18,15 -
MAT-M2 1360 476

MAT-M2-206j-MC 28,19 -
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Le tableau 6.2 montre les données tirées des figures 6.8 a 6.12 permettant d’interpréter
les voltampérogrammes, soient: la charge associée au pic maximal (uC) et la
différence de potentiel (mV) nécessaire a ’atteinte d’un courant de 10 pA. La charge
associée au phénomene électrochimique correspondant au pic maximal est déterminée
par un logiciel en intégrant les courants mesurés et le temps requis par 1’analyse. Cette
charge est proportionnelle a la quantité de sulfures disponibles pour réagir a la surface
des grains, donc a la réactivité¢ des sulfures du matériau. La différence de potentiel
nécessaire a I’atteinte d’un courant de 10 pA nous renseigne sur I’énergie requise pour
entamer 1’oxydation électrochimique correspondant au pic maximal. Plus cette énergie
est €levée, plus il est difficile de faire réagir les sulfures, donc moins ceux-ci sont

réactifs.

L’observation des figures 6.8 a 6.12 ainsi que du tableau 6.2 montre que les
échantillons non altérés sont beaucoup plus réactifs que les échantillons altérés 206 j en
mini-cellule d’altération. En effet, les charges maximales atteintes pour les matériaux
altérés sont inférieures a celle des matériaux initiaux, indiquant que moins de sulfures
sont disponibles en surface des grains. De plus, le courant de 10 pA n’est pas atteint
dans le cas des matériaux LAR-M3, GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2 altérés, et est
atteint a une énergie beaucoup plus grande (634 mV vs 298 mV) pour le matériau UQ-
8-Ox altéré, témoignant ainsi de la faible réactivité des matériaux suite a 206 jours en
mini-cellules. La perte de réactivité la plus marquée est observée pour le matériau UQ-
8-Ox ou la charge maximale atteinte s’est vue diminuée par un facteur de 100. Pour les
autres rejets de concentrateurs altérés, la charge atteinte pour le produit altéré se situe
entre 2 % et 6 % de la charge atteinte pour le matériau frais. Ces observations vont dans
le méme sens que 1’hypothése de passivation des surfaces des sulfures précédemment
exposée. Cette passivation se produit durant les premiers jours des essais cinétiques.
Aprés ce temps, les réactions géochimiques d’acidification et de neutralisation

atteignent un taux constant. Ce taux semble demeurer stable tant que les conditions
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géochimiques ne changent pas de facon significatives, comme c’est le cas dans les

essais cinétiques de la présente I’étude.

6.2.3 Epuisement des particules ultrafines

L’épuisement des particules ultrafines est le principe selon lequel les particules les plus
petites d’un rejet minier réagissent trés rapidement, dii a leur plus grande surface
spécifique (Nicholson, 1994), jusqu’a épuisement complet. Cette forte réactivité des
particules fines expliquerait les taux de réaction élevés de la pyrite au début de 1’essai.
Lorsque les particules ultrafines sont épuisées, parce qu’elles auront complétement
réagit, la réaction de formation de I’acidité sera ralentie puisqu’elle aura lieu a la
surface de grains plus grands, ou la surface de contact entre la pyrite, I’air et I’eau est
beaucoup plus faible et ou la pyrite est plus disséminée. Le phénoméne décrit
précédemment sera nommé épuisement chimique puisque les particules fines seraient
consommées par oxydation. Il existe aussi un épuisement « mécanique », lorsque les
particules les plus fines s’échappement des différents essais en passant au travers les

filtres.

Les figures 6.13 et 6.14 montrent les comparaisons des courbes granulométriques pré et
post-essais cinétiques pour deux cas types. Le premier cas (cellule d’humidité sur
LAR-M3) est un exemple ou I’épuisement mécanique a été observé et le deuxiéme cas

(essai en flacon agité sur UQ-8-Ox), ou cet épuisement n’a pas été observé.

L’observation de la figure 6.13 montre un léger déplacement de la courbe
granulométrique vers les particules grossieres pour le matériau LAR-M3 post-cellule
d’humidité par rapport au matériau original. Au cours de I’essai en cellule d’humidité
sur le matériau LAR-M3, deux épisodes de formation de chemins d’écoulements

préférentiels ont eu lieu. Lors de ces écoulements préférentiels, des particules fines ont
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été entrainées et emprisonnées entre 1’échantillon et la sortie se la cellule (voir figure
6.15). L’¢épuisement des particules fines est donc mécanique dans ce cas. Une des
causes de ces écoulements et pertes de solide est un calfeutrage inadéquat de 1’interface
géotextile/cellule lors de la mise en place de I’essai. Ce comportement a aussi été
observé en mini-cellules d’altération. Une autre cause de pertes de particules fines est
la porosité¢ du géotextile utilisé comme filtre qui laisse passer les particules les plus

fines.
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Figure 6.13 : Distributions granulométriques du matériau pré et post-essai en
cellule d’humidité LAR-M3

L’observation de la figure 6.14 montre que 1’épuisement chimique est négligeable dans
le cas de I’essai en flacon agité sur le matériau UQ-8-Ox. Rappelons que I’épuisement
mécanique est impossible au cours des essais en flacons agités, car le solide est
emprisonné dans I’erlenmeyer. Le matériau UQ-8-Ox est utilisé a titre d’exemple,
puisqu’il est le plus réactif des matériaux testés en flacons agités. On note tres peu de
changement sur la courbe granulométrique du matériau post-essai par rapport a celle du

matériau initial. Il est possible que I’épuisement par réaction des particules fines soit
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accompagné dans ce cas par le gain de grains de minéraux secondaires fins. La courbe
granulométrique étant la résultante des deux phénomenes, il serait alors hasardeux de

tirer des conclusions uniquement basées sur cette dernicre.
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Figure 6.14 : Distributions granulométriques du matériau pré et post-essai en
flacon agité sur UQ-8-Ox

En résumé, 1’épuisement des particules ultrafines dans la présente étude semble
principalement causé par des phénomenes mécaniques et I’épuisement chimique est
difficilement observable par I’étude seule des courbes granulométriques. Les pertes
physiques de particules fines sont principalement problématiques pour les essais en
cellule d’humidité et en mini-cellules d’altération. Il est certain que I’épuisement
mécanique des particules fines contribue a la diminution de la réactivité, mais sa
contribution est difficilement discernable des autres facteurs influencant les taux de
réaction. De plus, la diminution de réactivité est aussi observée pour les essais qui n’ont
pas subi de pertes significatives de particules fines (flacons agités et extracteurs de
Soxhlets modifiés), ce qui laisse supposer que l'impact de ce phénomene est

relativement peu important par rapport aux autres phénomenes.
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Figure 6.15 : Pertes de particules fines en cellule d’humidité

6.3 Potentiel de génération d’acide des rejets étudiés

Apres s’étre intéressé aux principaux phénomenes qui influencent le comportement
géochimique de rejets ayant un faible potentiel de génération d’acide dans les différents
essais cinétiques, on s’attaque plus particulierement dans cette partie a la détermination
du potentiel de génération d’acide (PGA) a court et a long terme des différents rejets de
concentrateur testés. Dans un premier temps, la génération d’acidité a court terme est
déterminée par une interprétation qualitative. Deuxiémement, une méthode usuelle de
détermination du PGA a long terme, soit celle proposée dans le protocole d’essai en
cellules d’humidité de I’ASTM (1998), est appliquée aux résultats des essais de 1’étude.
Une deuxiéme méthode d’évaluation du PGA a long terme, soit celle des courbes
d’oxydation-neutralisation (Benzaazoua et al, 2001, 2004b), est aussi étudi¢e. Une
détermination du PGA a long terme est ensuite proposée par des calculs des
épuisements minéralogiques. Les différentes méthodes de détermination du PGA sont

ensuite comparées.
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Les interprétations dites « qualitatives » pour statuer sur le PGA a court terme des

échantillons soumis aux essais cinétiques sont basées sur I’observation du pH, de la

conductivité, du potentiel d’oxydoréduction (Eh) ainsi que sur 1’évolution des charges

en métaux. Des critéres d’interprétation sont proposés par SRK (1989) et dans le

rapport MEND 1.16.1b (1991), mais d’autres criteres, telle la Directive 019 sur les

effluents finaux des exploitations miniéres, peuvent étre utilisés.

La figure 6.16 (adaptée de Aubertin et al., 2002) montre une classification des

drainages miniers basée sur les mesures de pH, d’acidité et d’alcalinité. On y retrouve

¢galement le type d’exploitation mini¢re généralement responsable pour chaque classe

de drainage.

RAlcalin
pH du drainage > 3 G< pH dudrainage < %
Alcalinité élev ée PN >PA
E xploitations: Le drainage peut devenir
kimbeariite ({diamant) alcalin ou acide
Dbauxita dans le temps
candros volamtos
scones do fauts -fonrmea s
ot autres
Autres
Acide - pH du drainage variable
pH du drainage < & - E xploitations
Acidité élevée potasse
% de métaux et sulfates élevés sel
E xploitations: boratas
métaux de base bentonite
mataux prociamx kaolinita
Uranit e sabls
charbon ot autros
Figure 6.16 : Classification des drainages miniers selon le

I’alcalinité (adaptée de Aubertin et al., 2002)

pH, Tacidité et
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En général, pour un échantillon générateur d’acidité a court terme, nous observerons les

phénomenes suivants au cours d’un essai cinétique (MEND 1.16.1b, 1991) :

e BaissedupH:
* pH>5-5,5: 1la production d’acidité est faible ou est dominée par la
neutralisation des carbonates.
= pH<5-5,5: la production d’acidit¢ est forte et la catalyse
bactériologique devient possible.
e Augmentation de la conductivité.
e Augmentation du potentiel d’oxydoréduction (Eh) :
= Eh <640 mV :généralement retrouvé dans les premiers stades du DMA
= Eh>690 mV :dénote des conditions d’oxydation vigoureuses et la
possibilité¢ de I’influence des bactéries ferrooxydantes
= Eh>740 mV :I’oxydation des sulfures métalliques par le fer ferrique
(Fe’™) devient significative
e Augmentation de ’acidité.
e Diminution de I’alcalinité.

e Augmentation des concentrations en sulfates et en métaux en solution.

Interprétation des essais réalisés

Basé sur les résultats présentés aux tableaux 5.1 a 5.5, aucun des 5 matériaux ne serait
considéré comme étant générateur d’acidité a court terme. En effet, pour tous les
échantillons et dans tous les essais cinétiques : le pH est demeuré élevé (entre 6,9 et
9,8) ; la conductivité montrait une tendance a la baisse et est demeurée faible
relativement aux cas de DMA révélés dans la littérature (ex. : Aubertin et al., 2002) ; le
potentiel d’oxydoréduction (Eh) est demeuré relativement stable et le maximum atteint
(600 mV vs ENH) démontre que les essais ne se situaient qu’aux stades primaires de

I’oxydation des sulfures ; I’acidité a diminué jusqu’a des valeurs pres de la limite de
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détection et I’alcalinité s’est vue augmentée. De plus, les concentrations en sulfates et
en métaux ont eu une tendance a la baisse et se sont souvent stabilisées a des valeurs
asymptotiques faibles (résultats disponibles sur le CD-ROM en annexe, sections A.6.2

aA.6.6).

Aucun des échantillons n’est générateur d’acidité a court terme et aucune génération
nette de drainage acide n’a été observée au cours des essais cinétiques. Les eaux de
drainage obtenues se situent dans la catégorie neutre de la figure 6.16. Cependant, une
oxydation des sulfures est mise en évidence par les teneurs non négligeables en sulfates
dans les eaux de ringage. L’acidité produite est cependant neutralisée sur place par les
carbonates neutralisants (calcite, dolomite, ankérite) (Jurjovec et al., 2002), phénomene
noté par I’alcalinité résiduelle et la présence de Ca, Mg et Mn dans les eaux de rincage.
Cette neutralisation augmente donc le pH, diminuant la solubilité du fer et des autres
métaux lourds. Vu la faible teneur en métaux et sulfates dans les eaux de rincage, la

conductivité est demeurée faible.

En se basant sur les critéres de Eh proposés dans le rapport MEND 1.16.1b (1991),
I’oxydation des sulfures n’est que dans la phase I de formation du DMA (voir figure
1.6) dans tous les essais cinétiques réalisés lors de cette étude. C'est-a-dire que
I’oxydation est principalement causée par I’oxygene. De plus, les faibles valeurs de Eh
couplées aux valeurs élevées du pH portent a croire que 1’activité bactérienne (souvent
acidophile) est négligeable lors des essais cinétiques réalisés sur les 5 rejets de

concentrateur a I’étude.

S’il advient que les carbonates s’épuisent avant 1’épuisement des sulfures, une
génération nette d’acidité pourrait survenir. Il est donc nécessaire de calculer les taux
de réaction ainsi que les taux d’épuisements avant de porter un jugement sur le
potentiel générateur d’acidit¢é a moyen et long terme. Ce calcul fera 1’objet de la

prochaine section.
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6.3.2 Méthodes usuelles

A la connaissance de I’auteur, les méthodes de prédiction du potentiel de génération
d’acidité a long terme a 1’aide d’essais cinétiques ne sont pas encore bien documentées
dans la littérature. Il ne semble pas exister une méthode standard communément
utilisée pour prévoir le comportement géochimique a long terme de matériaux ne
générant pas d’acidité au cours d’un essai cinétique. Cependant des efforts ont été faits
par certains auteurs (Morin et Hutt, 1997) ou organismes (ASTM, 1998) pour donner
des pistes quant a la prédiction du PGA a long terme. Morin et Hutt (1997) proposent le
calcul de I’épuisement ¢lémentaire du soufre sulfure et le calcul de 1’épuisement du PN.
Cependant, les équations proposées pour I’épuisement du PN sont multiples et les
auteurs n’offrent pas de guide quant a leur sélection ni d’exemple d’utilisation pour
expliquer celles-ci. La norme ASTM D5744-96 (1998) sur I’essai en cellule d’humidité
propose une approche basée sur les taux hebdomadaires moyens (ex. : pg g sem ) de
production de sulfates, de calcium et de magnésium. La norme référe aux travaux de
White et Jeffers (1994) pour les équations nécessaires au calcul du nombre d’années
avant 1’épuisement du PA (basé sur le taux moyen de production de SO4” et la teneur
en sulfures de 1’échantillon initial) et du PN (basé sur les taux moyens de production de
Ca et Mg et le PN déterminé chimiquement). Cette méthode, bien documentée dans
White et Jeffers (1994), sera appliquée ici aux essais cinétiques réalisés sur les cinq
matériaux ayant un faible potentiel de génération d’acide. Les équations 6.6 et 6.7

permettent de calculer des temps nécessaires aux épuisements du PA et du PN.
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temps PA = M [6.6]
SO42-

ou :

temps PA : temps nécessaire a I’épuisement du PA (j)

[Sulfures]; : teneur initiale en sulfures (convertie en mg SO4>/kg)

Rgop. : taux moyen de production des sulfates (mg SO4>/kg/j)

PN

temps PN = (:) [67]
R, + RMg

ou :

temps PN : temps nécessaire a 1I’épuisement du PN (j)

PN : potentiel de neutralisation d’acide du matériau initial (kg CaCOs/t)
R_Ca : taux moyen de production de calcium (converti en kg CaCOs/t/j)
Ry, taux moyen de production de magnésium (converti en kg CaCOs/t/)

Les hypothéses de travail et les limites de cette approche sont les suivantes :

1. Les taux moyens utilisés sont les taux finaux des essais, suite a leur
stabilisation.

2. Le régime permanent atteint vers la fin des essais cinétiques sera constant dans
le temps (I’épuisement éventuel de minéraux importants est volontairement
négligée).

3. Les valeurs de PA et de PN utilisés sont celles déterminées chimiquement par
les méthodes exposées a la section 3.1.5, tout comme le proposent White et

Jeffers (1994).
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4. Le temps de latence du DMA est égal au temps nécessaire a I’épuisement du PN
dans les cas ou le temps nécessaire a 1’épuisement du PA est supérieur a celui
du PN.

5. Les temps d’épuisement et de latence du DMA calculés ne représentent pas les

temps que 1’on obtiendrait in situ.

Les principaux résultats issus de ’application de la méthode d’interprétation sont
montrés au tableau 6.3, ou 1’on retrouve les temps d’épuisement du PA et du PN
calculés et, le cas échéant, le temps de latence du DMA. Le tableau 6.4 résume les
classifications obtenues par 1’approche White et Jeffers (1994) quant au PGA a long

terme pour tous les essais et tous les rejets de concentrateur étudiés.

Tableau 6.3 : Temps d’épuisement du PA et du PN et temps de latence de DMA
calculés pour tous les essais cinétiques et tous les matériaux selon
I’approche de White et Jeffers (1994)

Matériel
UQ-8-Frais UQ-8-Ox GRE-M1 LAR-M3 MAT-M1 MAT-M2
_. tempsPA (j) 3098 n/a 2415 2664 4145 7238
S tempsPN () 11551 n/a 22373 4511 19130 27144
latence 1) n/d n/a n/d n/d n/d n/d
temps PA  (j) 434 n/a 3761 1656 1930 1797
5 temps PN (j) 1458 n/a 9794 1800 6482 7522
latence (1)) n/d n/a n/d n/d n/d n/d
temps PA (j) n/a 443 3618 2907 2013 2086
Essai % temps PN (j) n/a 694 6761 1653 7226 6910
latence  (j) n/a wd n/d [ IGSS n/d n/d
temps PA (j) n/a 1955 2092 692 847 750
S temps PN () n/a 1594 5884 545 2906 2121
latence  (j) n/a n/d n/d
temps PA  (j) n/a 108 113 17 163 78
% temps PN () n/a 104 398 13 488 1829
latence  (j) n/a n/d n/d

n/d  temps de latence non déféni dans le cas ou tempsPA < tempsPN
n/a  L'essain'a pas été appliqué a cet échantillon

Générateur d'acidité a longterme

Non-générateur d'acidité a long terme
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On remarque aux tableaux 6.3 et 6.4 que seuls les essais en flacon agité et en extracteur
de Soxhlet modifié ont engendré un potentiel de génération d’acidité a long terme pour
le matériau UQ-8-Ox. Les essais en mini-cellule d’extraction, en flacon agité et en
extracteur de Soxhlet modifié sur le matériau LAR-M3 indiquent aussi qu’il existe un
potentiel de génération d’acidité a long terme pour ce matériau. Toutes les autres
combinaisons matériau/essai ont retourné un classification « non générateur » a long

terme.

Tableau 6.4 : PGA a long terme pour tous les matériaux et tous les essais
déterminés par 1’approche de White et Jeffers (1994)

Générateur d'acidité a long terme

Non générateur d'acidité a long terme
Incertain

n/a L'essai n'a pas été appliqué a cet échantillon

6.3.3 Courbes d’oxydation-neutralisation

L’utilisation des courbes d’oxydation-neutralisation a été proposée par Benzaazoua et
al. (2001, 2004b). Ces courbes représentent les charges cumulatives en Ca, Mg et Mn
additionnées en fonction des charges cumulées en sulfates. Le terme [Cat+tMg+Mn]
représente, selon ces auteurs, les produits de la neutralisation de 1’acidité alors que
I’oxydation des sulfures est représentée par les sulfates. Ces courbes sont
principalement utilisées en poursuivant deux buts, soient : la comparaison des essais
cinétiques entre eux et la détermination du potentiel de génération d’acidité a long

terme des matériaux suite aux essais cinétiques.
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Présentation des résultats

Les courbes [Ca+Mg+Mn] vs SO4> représentent la réponse d’un matériau donné a la
production d’acidité suite a 1’oxydation des sulfures. Si deux essais maintiennent le
méme rapport oxydation/neutralisation, leurs courbes d’oxydation-neutralisation auront
les mémes pentes. En prenant en considération que 1’essai en colonne est I’essai
cinétique se rapprochant le plus des conditions naturelles (SRK, 1989; Bradham et
Carruccio, 1991; MEND 1.16.1b, 1991), il est possible de juger de I’aptitude des autres
types d’essais cinétiques a conserver le rapport naturel oxydation/neutralisation en

comparant leurs courbes d’oxydation-neutralisation a celle de I’essai en colonne.

Les courbes d’oxydation-neutralisation pour les différents essais cinétiques réalisés sur
chacun des matériaux sont présentées aux figures 6.17 a 6.21. La figure 6.17 montre
que les rapports entre les taux d’oxydation et de neutralisation sont semblables pour
tous les essais cinétiques réalisés sur les matériaux UQ-8-frais et UQ-8-Ox. En effet,
toutes les courbes d’oxydation-neutralisation se situent dans le prolongement de celle
de I’essai en colonne. Donc, le rapport naturel entre la production et la neutralisation de
I’acidité semble préservée, nonobstant 1’agressivité de I’essai cinétique utilisé. Aussi,
les courbes représentant les essais cinétiques autant sur le matériau UQ-8 frais
qu’oxydé possedent des pentes semblables. Ceci tend a montrer qu’avec le temps, le
matériau UQ-8 semble maintenir un rapport constant entre les taux d’oxydation et de

neutralisation et ce, malgré son niveau d’altération.
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uQ-8

[Ca+Mg+Mn] cumulé (mg/kg)
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Figure 6.17 : Courbes d’oxydation-neutralisation pour les différents essais réalisés
sur les matériaux UQ-8-Frais et UQ-8-Ox

La figure 6.18 montre que le rapport oxydation/neutralisation est préservé au cours des
essais en colonne, cellule d’humidité ainsi qu’en mini-cellules d’altération sur GRE-
MI. Cependant, les essais en milieu fermé, soient le flacon agité et 1’extracteur de
Soxhlet modifié, sont aux prises avec des précipitations et des problémes d’exagération
de la dissolution des carbonates qui causent des disproportions entre les produits
d’oxydation et de neutralisation. Ce probléme avait été relevé dans la littérature pour
I’essai en flacons agités (MEND 1.16.1b, 1991). On note aussi a la figure 6.18 que la
fin des courbes représentant I’essai en cellule d’humidité et 1’essai en mini-cellules
d’altération montrent une déviation vers I’axe [Ca+tMg+Mn]. Ces déviations
surviennent suite a 1’atteinte des points d’inflexion dans les courbes cumulées en
[Ca+Mg+Mn] et en SO,> prises séparément. L’atténuation des taux de production
d’acidité est accompagnée d’une diminution des taux de production de [Ca+Mg+Mn].
Ces derniers continuent cependant a se dissoudre a des rythmes qui ne sont plus
proportionnels a la production d’acidité. La dissolution sans neutralisation doit alors

prendre une importance plus grande. Une autre hypotheése expliquant ces déviations
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serait que la précipitation des sulfates prend plus d’importance a la fin des essais et est
responsable de la disproportion en faveur des produits de neutralisation. Cette
hypothéese va cependant a I’encontre des observations de la section 6.2.1 qui montraient

que la précipitation de sulfates secondaires était plus importante au début de 1’essai.

GRE-M1

[Ca+Mg+Mn] cumulé (mg/kg)

0 T T T 1
0 2000 4000 6000 8000
S0,% cumulé (mg/kg)
—o— Col —e—C-H —>—M-C —=—F-A —aA— Sox
Figure 6.18 : Courbes d’oxydation-neutralisation pour les différents essais réalisés

sur le matériau GRE-M1

Les courbes d’oxydation-neutralisation de la figure 6.19 montrent que pour le matériau
LAR-M3, le rapport entre I’oxydation et la neutralisation est semblable pour les essais
en colonne et en cellule d’humidité. Les mémes problémes relatifs aux milieux fermés
que pour le matériau GRE-M1 sont observables pour les essais en flacon agité et en
Soxhlet modifi¢. On note aussi que les problémes expérimentaux rencontrés durant

I’essai en mini-cellule LAR-M3 se répercutent sur le rapport oxydation/neutralisation.
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Figure 6.19 : Courbes d’oxydation-neutralisation pour les différents essais réalisés
sur le matériau LAR-M3

L’observation de la figure 6.20 montre que les courbes oxydation-neutralisation des
essais en colonne, cellule d’humidité et mini-cellule d’altération sur MAT-M1 sont
toutes dans le méme axe. Ces essais préservent donc le rapport naturel de production vs
neutralisation de 1’acidité. Les précipitations de minéraux secondaires ont gravement

affecté les courbes des essais en flacon agité et en extracteur de Soxhlet modifié.

La figure 6.21 montre que 1’essai en Soxhlet modifié sur MAT-M2, mené sur un total
de 98 jours, est devenu saturé en Ca, Mg et Mn, qui précipitaient probablement sous
forme de carbonates, puisque la concentration en sulfates continuait d’augmenter. Cette
hypothése est aussi en accord avec les indices de saturation des carbonates secondaires
calculés lors modélisations thermodynamiques. La figure 6.21 montre, encore une fois,

un bon accord entre les résultats obtenus en colonne, en cellule d’humidité et en mini-

cellules.
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Courbes d’oxydation-neutralisation pour les différents essais réalisés
sur le matériau MAT-M1

[Ca+Mg+Mn] cumulé (mg/kg)
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Figure 6.21 :

Courbes d’oxydation-neutralisation pour les différents essais réalisés
sur le matériau MAT-M2
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Il est intéressant de noter que, bien que la précipitation de minéraux secondaires a été
relevée a la section 6.2.1 comme un probléme affectant les concentrations en Ca, Mg,
Mn et SO,4*, les paramétres [Ca+Mg+Mn] et SO4> cumulatifs demeurent bien corrélés
pour les essais en colonnes, cellules d’humidité et mini-cellules d’altération pour tous
les échantillons. Les essais ou la précipitation est la plus problématique et cause des
disproportions entre ces parametres sont les essais en extracteurs de Soxhlet modifiés

et, de facon moindre, les essais en flacons agités.

Détermination du potentiel de génération d’acide a long terme

Benzaazoua et al. (2001, 2004b) proposent 1’utilisation des courbes d’oxydation-
neutralisation afin de statuer sur le potentiel de génération d’acide a long terme des
matériaux. Lorsque les teneurs initiales en soufre ainsi qu’en Ca, Mg et Mn sont
représentées dans le plan [Ca+Mg+Mn] vs SO4> dans les mémes unités, on obtient une

prédiction du potentiel de génération d’acide a long terme.

Les principales hypothéses et limitations de ce type de prédiction sont les suivantes :

1. L’environnement géochimique des essais demeure constant dans le temps.

2. Le rapport entre les taux de production des produits d’oxydation et de
neutralisation demeure constant dans le temps.

3. La minéralogie n’affectera pas la linéarit¢ de la courbe d’oxydation-
neutralisation a long terme, c'est-a-dire que I’épuisement ou la précipitation de
minéraux est négligée.

4. Les extrapolations utilisées sont basées sur des régressions linéaires simples.

5. Seules les teneurs en Ca, Mg et Mn provenant des carbonates sont prises en
compte dans le calcul de la charge totale en [Ca+Mg+Mn] dans le rejet (il s’agit
d’une approche conservatrice qui ne tient pas compte du pouvoir neutralisant

des silicates).
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Les quatre premiéres hypothéses proviennent de Benzaazoua et al. (2004b) et la
dernicre a été ajoutée pour la présente étude. La contribution de chacun des carbonates
inclus dans les rejets étudiés au paramétre [Ca+Mg+Mn] (en mg kg™ dans le solide) est
calculée steechiométriquement selon I’analyse minéralogique quantitative par DRX
(tableau 4.4 et 4.5). Les contributions de chacun des carbonates sont ensuite
additionnées pour obtenir la teneur en [Cat+Mg+Mn] totale dans les rejets initiaux. Une
alternative moins colteuse, qui fournit néanmoins une bonne estimation de la teneur en
Ca, Mg et Mn inclus exclusivement dans les carbonates, est 1’utilisation d’une digestion

partielle par HNOs3, Br; et HCI (ces réactifs n’attaquent pas les silicates).

La figure 6.22 montre 1’application de la courbe oxydation-neutralisation pour statuer
sur le potentiel de génération d’acide a long terme lors de 1’essai en cellule d’humidité
réalisé sur le matériau MAT-MI1. Premi¢rement, la régression linéaire de la courbe
[Ca+Mg+Mn] vs SO4> de ’essai en cellule d’humidité est extrapolée. Deuxiémement,
la teneur initiale en soufre total (convertic en mg SO4>/kg) et les teneurs initiales en
Ca, Mg et Mn additionnées (aussi converties en mg/kg) sont représentées dans le
graphique. Un point se situant au-dessus du prolongement de la régression de la courbe
d’oxydation-neutralisation dénote un matériau qui comporte plus de matériaux
neutralisants qu’il ne faut pour neutraliser I’acide produit par les sulfures. Dans ce cas
(le présent exemple), le matériau ne sera pas générateur d’acidité a long terme. A
I’inverse, si le point représentant les teneurs initiales en soufre et en Ca. Mg et Mn se
situe en dessous du prolongement de la courbe d’oxydation-neutralisation, le matériau
ne compte pas assez de minéraux neutralisants pour neutraliser toute 1’acidité produite
par 1’oxydation des sulfures. Le matériau sera alors classé comme générateur d’acidité

a long terme.
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Exemple d’utilisation de la courbe oxydation-neutralisation pour
statuer sur le PGA a long terme (résultats de 1’essai en cellule
d’humidité sur le matériau MAT-M1)

Figure 6.22 :

L’exercice précédent a été répété pour tous les essais et pour tous les matériaux. Les
différentes classifications obtenues sont présentées au tableau 6.5. Tous les essais ont
rapporté un potentiel de génération d’acidité pour les matériaux UQ-8-Frais et UQ-8-
Ox. Le rejet LAR-M3 est déterminé non générateur a long terme par les essais en
colonne et en extracteur de Soxhlet modifi¢ et il est classé générateur a long terme pour
les essais en cellule d’humidité, en mini-cellules d’altération et en flacons agités. Les
matériaux GRE-M1, MAT-MI1 et MAT-M2 sont classés non générateurs a long terme

par tous les essais.
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Tableau 6.5 : PGA a long terme pour tous les matériaux et tous les essais
déterminés par les courbes d’oxydation-neutralisation individuelles

Générateur d'acidité a long terme

Non générateur d'acidité a long terme
Incertain

n/a L'essai n'a pas été appliqué a cet échantillon

Généralisation des courbes d’oxydation-neutralisation

Le but recherché par la généralisation des courbes d’oxydation-neutralisation est le
développement d’un outil de prédiction du potentiel de génération d’acidité a long
terme basé¢ sur les analyses chimiques initiales des matériaux et un graphique
[Ca+tMg+Mn] vs SO, généralisé pour tous les essais cinétiques. Il s’agit d’une
approche particuliere qui utilise a la fois les méthodes cinétiques et statiques de
prédiction du DMA. L’apport cinétique vient du fuseau des courbes [Cat+tMg+Mn] vs
SO4> d’essais cinétiques réalisés idéalement sur des rejets ayant une minéralogie
similaire a un rejet dont on veut déterminer le PGA. L’aspect statique est représenté par
le positionnement des résultats des analyses chimiques en Ca, Mg, Mn et S du
matériau dans le plan du fuseau pour obtenir une prédiction du PGA a long terme.
L’intérét d’une telle approche est le cas d’un site minier ayant déja procédé a plusieurs
études cinétiques colteuses sur ses rejets de concentrateurs et qui veut déterminer le
PGA a long terme d’un nouveau rejet de minéralogie similaire (ex.: nouvelle zone
d’exploitation, changement dans le procédé¢). Cette méthode serait vraisemblablement
spécifique pour chaque site minier. L hypothése principale de travail, inspirée de
Benzaazoua et al. (2004b), est que toutes les courbes d’oxydation-neutralisation pour

des matériaux ayant des caractéristiques semblables a ceux étudiés (matériaux ayant un
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faible potentiel de génération d’acide) donnent un fuseau représentant le rapport moyen
acidification/neutralisation. L’outil pourrait servir par la suite, a la mani¢re du
graphique PN vs PA, pour faire des prédictions selon la composition initiale des

¢échantillons.

Les hypotheses de travail sont les mémes qu’exposés précédemment. On y ajoute les

hypotheses suivantes :

5. Le fuseau des courbes d’oxydation-neutralisation obtenues au cours des essais
cinétiques de I’étude représente le rapport moyen entre 1’oxydation et la
neutralisation dans les matériaux ayant un faible potentiel de génération d’acide
étudiés.

6. Si le point représentant les teneurs initiales en soufre total et en [Ca+Mg+Mn]
dans le rejet se situe au-dessus du fuseau, le rejet sera considéré comme non
générateur d’acidité a long terme.

7. Si le point représentant les teneurs initiales en soufre total et en [Ca+Mg+Mn]
dans le rejet se situe en dessous du fuseau, classe le rejet sera considéré
générateur d’acidité a long terme.

8. Si le point représentant les teneurs initiales en soufre total et en [Ca+Mg+Mn]
dans le rejet se situe a I’intérieur du fuseau on ne pourra pas statuer sur son

potentiel de génération d’acide a long terme (zone d’incertitude).

Lorsque portés dans le méme graphique, toutes les courbes d’oxydation-neutralisation
de la présente étude donnent le fuseau représenté a la figure 6.23 (limites supérieure et
inférieure maximales). Il est possible de remarquer que le fuseau est trés large et la
zone d’incertitude engendrée entre les limites inférieure et supérieure est donc tres
large. Il est nécessaire de rappeler que les courbes d’oxydation-neutralisation pour les
essais en flacons agités et en extracteurs de Soxhlets modifiés avaient des

comportements trés différents par rapport aux essais en colonnes, cellules d’humidité et
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mini-cellules d’altération (figure 6.17 a 6.21). En effet, les conditions de réaction des
essais en flacons agités et en extracteurs de Soxhlet modifiés sont jugées peu
représentatives des conditions naturelles d’oxydation et neutralisation. Les courbes
d’oxydation-neutralisation de ces essais ont donc été éliminées de I’outil de prédiction
du potentiel de génération d’acidité a long terme. Le nouveau fuseau (limites
supérieure et inférieure minimales) obtenu est également présenté a la figure 6.23. On

note que le fuseau est plus serré, donc la zone d’incertitude est moins grande.

225000
200000 -
D 175000 - N.G.A.
E’ 150000 -
= 125000 -
= 100000 - _
<] Incertain
S 75000 - .
& 50000 o L
© OA ] 0
25000 - ",«'--’-_-‘-______.--""-' G.A.
0 - T T T T
0 50000 100000 150000 200000 250000
S042- (mg/kg)
------- Limite supérieure maximale Limite supérieure minimale
------- Limite inférieure maximale Limite inférieure minimale
¢ UQ-8-Frais initial ¢ UQ-8-Oxinitial
¢ GRE-M1 initial A LAR-M3 initial
A MAT-M1 initial o MAT-M2 initial
Figure 6.23 : Outil de prédiction du PGA a long terme basé¢ sur le fuseau des

courbes [Ca+Mg+Mn] vs SO,* de tous les essais cinétiques sur tous
les matériaux

Le tableau 6.6 résume les classifications obtenues quant au potentiel de génération
d’acidité a long terme des matériaux, tels que déterminés a I’aide du fuseau des courbes
d’oxydation neutralisation de la figure 6.23. Les matériaux UQ-8-Frais, LR-M3 et
MAT-M2 sont classés incertains quant a leur potentiel de génération d’acide a long
terme. Le matériau UQ-8-Ox est classé générateur d’acidité a long terme. Rappelons

que la seule différence entre UQ-8-Ox et Frais est que UQ-8-Ox a subi une oxydation.
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I1 est donc logique de penser que le matériau UQ-8-Frais rejoindra le matériau UQ-8-
Ox suite a une altération. Les matériaux GRE-M1 et MAT-MI sont classés non

générateurs d’acidité a long terme.

Tableau 6.6 : PGA a long terme pour tous les matériaux et tous les essais
déterminés par la méthode du fuseau des courbes d’oxydation-
neutralisation (figure 6.23)

PGA

UQ-8-Frais
UQ-8-Ox - - Générateur d'acidité a long terme
GRE-M1 Non générateur d'acidité a long terme
LAR-M3 Incertain

MAT-M1
MAT-M2

6.3.4 Epuisements minéralogiques

Le calcul des épuisements minéralogiques est basé¢ sur les analyses des métaux et
sulfates dans les eaux de ringage des essais cinétiques. Le but principal recherché est la
prédiction du potentiel de génération d’acide a long terme ainsi que du temps de
latence. Des traceurs élémentaires sont choisis pour représenter la dissolution des
différents minéraux constituant les échantillons. Dans un premier temps, les hypotheses
de travail et les limites de la représentation sont identifiées (les équations pour chaque
minéral peuvent étre trouvés a la section A.3.1 de I’annexe; on présente aussi a la
section A.5 de I’annexe les taux de réaction de la pyrite et de la calcite dans les 5 types
d’essais cinétiques). Les exemples de graphiques d’épuisements minéralogiques ainsi
que des épuisements du PA et du PN minéralogiques sont par la suite présentés. Enfin,
les évolutions du PA et du PN minéralogiques sont utilisées pour calculer les temps
nécessaires a I’épuisement de ces derniers; ces temps servent a statuer sur le potentiel

de génération a long terme et aussi a calculer le temps de latence du DMA s’il y a lieu.



179

Hypothéses de travail et limites de la représentation

Les épuisements minéralogiques seront calculés a partir des charges en métaux et
sulfates dans les eaux de ringage. A la section 6.2.1, il a été démontré que les
concentrations en métaux et sulfates seront affectées par les précipitations de minéraux
secondaires, mais on a vu a la section 6.3.3 que le rapport entre les taux de réaction des
sulfures et des carbonates demeure constant dans la plupart des essais. Aussi, les taux
utilisés sont les taux aprés I’inflexion, suite a leur stabilisation. Les graphiques des
valeurs cumulées ainsi que les indices de saturation calculés pour ces périodes ne
montrent pas de variations significatives dues aux précipitations de minéraux

secondaires, ce qui permet de penser que 1’approche donnera des résultats réalistes.
Les traceurs retenus sont :

Zn: traceur pour I’épuisement de la sphalérite
Cu: traceur pour I’épuisement de la chalcopyrite
SO4* : traceur pour la pyrite auquel sont soustraits les SO4* produits par la sphalérite

et de la chalcopyrite

Mn:  traceur pour I’ankérite

Mg :  traceur pour la dolomite auquel est soustrait le Mg de 1I’ankérite

Ca: traceur pour la calcite auquel sont soustraits le Ca de l’ankérite et de la
dolomite

Les hypothéeses et les limites de 1’approche sont les suivantes :

Le Zn en solution provient seulement de la réaction de la sphalérite.
Le Cu en solution provient seulement de la réaction de la chalcopyrite.

Le Mn en solution provient seulement de la réaction de 1’ankérite.

b=

Le Mg en solution provient seulement de la dissolution de 1’ankérite et de la

dolomite.
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5. Le Ca en solution provient seulement de la dissolution de 1’ankérite, de la
dolomite et de la calcite.

6. On suppose que le comportement géochimique suite a l’atteinte du régime
permanent sera constant dans le temps.

7. Le mod¢ele mathématique utilisé est une sommation basée sur la stoechiométrie
des minéraux.

8. Le modele mathématique simple utilisé fait d’abord réagir 1’ankérite, la
dolomite et finalement la calcite; cet ordre n’est pas représentatif de la réactivité
relative de ces minéraux, présentée a la section 1.2.2. Cette simplification est
nécessaire pour répartir les traceurs Mn, Mg et Ca entre 1’ankérite, la dolomite
et la calcite.

9. La contribution des silicates aux teneurs en Zn, Cu, Ca, Mg et Mn dans les
solutions de ringage est volontairement omise pour simplifier les calculs.
Rappelons cependant que ces minéraux sont beaucoup moins réactifs que les
carbonates (Jurjovec et al, 2002; Kwong, 1993) et que leur contribution a la
neutralisation du DMA a pH prés de la neutralité¢ est négligeable (Paktunc,
1999).

Calcul des épuisements

Les épuisements minéralogiques sont calculés a I’aide des équations présentées a la
section A.3.1 de I’annexe. L’abondance initiale du minéral, déterminée par DRX
quantitative est convertie en nombre de moles totales du minéral en tenant compte de la
masse séche initiale de matériau dans I’essai. Les charges cumulatives de chacun des
traceurs sont converties en nombre de moles pour chacun des échantillonnages. Les
quantités (moles) dissoutes de chacun des minéraux a chaque échantillonnage sont
donc calculées stoechiométriquement a 1’aide des traceurs (ces données servent aussi a
la détermination des taux de réaction par minéral). Le rapport quantité restante sur

quantité initiale peut donc étre calculé pour chacun des échantillonnages. Les
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graphiques de 1’évolution du pourcentage restant en minéraux sont tracés et nommeés

graphiques de épuisement minéralogiques.

La figure 6.24 montre un résultat type (cellule d’humidité sur MAT-M2) obtenu lors du
calcul des épuisements des principaux minéraux impliqués dans le DMA, soient la
pyrite et les minéraux neutralisants ankérite et calcite. Il est possible d’observer que
I’épuisement de la pyrite atteint est d’environ 85,8 % restant de la masse initiale. Pour
les minéraux neutralisants, I’ankérite atteint 98,5 % de la masse initiale, alors que la
calcite atteint 82,4 % de la masse initiale. Il faut cependant noter que le manganese
(traceur utilisé pour I’ankérite) est un métal peu mobile et facilement piégé a I’intérieur
de minéraux secondaires. Il s’agit 1a d’un exemple des limites de la méthode exposées
précédemment. Les résultats complets des épuisements, pour tous les essais et tous les

matériaux sont présentés a la section A.3.2 de I’annexe.

CH-MAT-M2

% restant

0 50 100 150 200 250 300 350
Temps (j)
—a— Pyrite —o— Ankérite —a— Calcite
Figure 6.24 : Epuisements des principaux minéraux impliqués dans le DMA pour

I’essai en cellule d’humidité sur le matériau MAT-M2
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Calcul du PA et du PN minéralogiques

Afin de statuer sur le potentiel de génération d’acidité a long terme, il est nécessaire de
convertir les épuisements minéralogiques en épuisements du PA et du PN, puisqu’il y a
souvent plus d’un minéral neutralisant associ¢ au PN. Les calculs du PA et du PN
minéralogiques sont basés sur les travaux de Paktunc (1999). 1l s’agit de la sommation
des contributions au PA et au PN des différents minéraux présents dans un matériau
selon leur abondance et la stoechiométrie de production ou de neutralisation d’acidité.
Les équations 6.8 et 6.9 montrent respectivement le calcul du PA et du PN
minéralogiques. Le tableau 6.7 montre les coefficients stoechiométriques utilisés dans

les équations 6.8 et 6.9.

En plus des hypothéses exposées lors du calcul des épuisements minéralogiques, les
hypothéses et limites suivantes s’ajoutent lorsque les épuisements du PA et du PPN

sont calculés :

10. Le seul sulfure considéré dans la présente étude est la pyrite, les autres
minéraux sulfureux étant présents a 1’ordre de traces seulement (tableau 4.4).

11. Les seuls minéraux neutralisants considérés pour calculer le PN minéralogique
(équation 6.9) sont les carbonates. Il s’agit la d’une facon conservatrice de
procéder, puisque 1’apport possible des silicates a la neutralisation est négligé.

12. On suppose par simplification que 1’épuisement d’un minéral neutralisant
n’affectera pas le taux d’épuisement du PN minéralogique.

13. Les extrapolations utilisées sont basés sur des régressions linéaires simples.

Les équations utilisées peuvent étre formulées comme suit (adaptées de Paktunc,

1999) :

£y, X,0,10

i=1 w;

PA, . =102

Pyrite
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L X.0,10

PNCarbonates = 1’02 - [69]

ou :

P APyrite :
PNCarbonates .
Xi .

W, et o; :

Nm,i et Ny

10 :
1,02 :

Tableau 6.7 :

i=1 My 00

potentiel de génération d’acide de la pyrite (kg CaCOs/t)

potentiel de neutralisation d’acide des carbonates (kg CaCOs/t)

teneur du minéral « 1 » (% p/p)

masse molaire de HSO4 et du minéral « 1 », respectivement (g/mol)
facteurs stoechiométriques de génération et de neutralisation d’acide
(tableau 6.7)

facteur de conversion (1000 kg t'/100%)

facteur de conversion entre kg H,SO4/t et kg CaCOs/t (les formules
originales de Paktunc (1999) étant en kg H>SOu4/t)

nombre de minéraux neutralisants ou générant de 1’acide

Facteurs steechiométriques de quelques minéraux (Paktunc, 1999)

Minéral Ny Minéral Nya
Ankerite 1,25 Pyrite 2
Cacite, dolomite 1 Pyrrhotite 1
Plagioclase (An4qq) 0,25

Olivine 0,5

K-Feldspar 0,5

Plagioclase (Ang) 0,5

Chlorite 0,125

Kaolinite 0,67

Note : ny;: moles nécessaires pour neutraliser 1 mol d’H,SOy, ny, : moles d’H,SO, produites par

moles de minéral

Les équations 6.8 et 6.9 permettent aussi de calculer les PApyrite € PNcarbonates pour un

instant donné en substituant au paramétre X; la teneur en minéral instantanée
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(%0 restant Minéral, VOIr section A.3.1 de I’annexe). Des graphiques des évolutions du
PAPyritea PNcarbonatess PNNpaktune ainsi que du rapport PN carbonates/ PAPyrite peuvent donc

étre tracés pour faciliter les prédictions de génération d’acidité a long terme.

La figure 6.25 montre un exemple de résultat obtenu pour 1’évolution des différents
parametres du bilan acide-base lors des essais cinétiques; il s’agit de 1’essai en cellule
d’humidité réalis¢ sur le matériau MAT-M2. On note sur la figure 6.25 que les PApysi
et PNcarbonates diminuent graduellement, le PNNp,kune augmente légérement et le rapport
PNcarbontes/ PApyrite @ugmente aussi au cours de 1’essai. Ces résultats semblent montrer
que le matériau MAT-M2 n’est pas générateur d’acidité a long terme selon 1’essai en

cellule d’humidité.

CH-MAT-M2
100,0 0,900
A
80,0 3 - 0,880
S 60,0 -
o) -+ 0,860 :t’
g 40,0 o
+ 0,840 2
2 20,0 1 o
0.0 -+ 0,820
-0
-20,0 ‘ ‘ ‘ 0,800
0 100 200 300
Temps (j)
—8— PNCarbonates —aA— PAPyrite
—o— PNNPaktunc —x— PNCarbonates/PAPyrite

Figure 6.25 : Evolution du PNcarbonatess, du PApyrite, du PNNpakwne ainsi que du
rapport PNcarponates/ P Apyrite lors de 1’essai en cellule d’humidité sur le
matériau MAT-M2
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Le calcul des temps nécessaires a I’épuisement du PApyrite €t du PNcarbonates, représentés
respectivement par tpa et tpn, est fait par extrapolation linéaire de la derniére portion

des courbes d’évolution de ces parametres (représenté graphiquement a la figure 6.26).

- ) tpa = -b/a
.
]
o |
©
o
o
x

| FJNCarbonates = c(Temps) +d

) ten = -d/c

Temps (j)
o PNCarbonates A PAPyrite
——Linéaire (PNCarbonates) ——Linéaire (PAPyrite)
Figure 6.26 : Calcul des temps nécessaires a I’épuisement du PApyi. (tpa) et du

PNCarbonates (tPN)

Un échantillon est considéré générateur d’acidité a long terme si le PApyi perdure
alors que le PNcabonates €St €puisé, donc si tpa > tpn. Le temps de latence du DMA
(tpma) est alors calculé par I’équation 6.10. Aussi, un parametre « tpn/tpa », calculé
selon 1’équation 6.11, est utilisé pour statuer sur le potentiel de génération d’acidité a

long terme du matériau testé.

toma =tpy  lOrsquet,, >tpy [6.10]

ton/Epn [6.11]
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Si tpn/tpa < 0,7 : Le matériau sera générateur d’acidité a long terme.
Si tpn/tpa > 1,3 Le matériau ne sera pas générateur d’acidité a long terme.
Si0,7 <tpn/tpa <1,3: Le matériau est classé comme incertain selon 1’essai utilisé.

La zone d’incertitude pour le parameétre tpn/tpa a €té calculée en vérifiant la variation
qu’induisait la zone d’incertitude sur le PNN (+ 20 kg CaCOs/t, Miller et al. (1991))
sur le rapport tpn/tpa. Pour ce faire les tpy ont été calculés en variant le PN initial de
+ 20 kg CaCOs/t, les tpa n’ont pas été variés, de facon a faire varier le PNN de
+ 20 kg CaCOs/t). La variation sur le rapport tpn/tpa @ donc été évaluée a 30 % pour les
¢chantillons de 1’étude, d’ou les limites de 0,7 et 1,3 pour le rapport. Une étude plus
poussée pour évaluer avec plus de précision cette zone d’incertitude serait cependant

nécessaire.

Le tableau 6.8 montre les temps d’épuisements calculés pour le PApyrice, 16 PNcarbonates
ainsi que le temps de latence du DMA pour les cas ou le PN s’épuise avant le PA.
L’observation du tableau 6.8 permet de constater que, pour tous les essais, les
matériaux UQ-8-Frais et UQ-8-Ox sont classés comme générateurs d’acidité¢ a long
terme. Seul 1’essai en extracteur de Soxhlet modifi¢ prévoit une génération d’acidité a
long terme du matériau GRE-M1. Aussi, seul I’essai en mini-cellules d’altération
prévoit une génération d’acidité a long terme pour le matériau LAR-M3. Rappelons
cependant que I’essai en mini-cellule sur le matériau LAR-M3 a subi des problemes
expérimentaux qui mettent en doute la validité de ce résultat. Pour toutes les autres
combinaisons matériau/essai, le PN perdure alors que le PA s’épuise, ils ne présentent

donc pas de potentiel de génération d’acidité a long terme.
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Tableau 6.8 : Temps d’épuisement calculés pour le PApyrie (tpa) €t le PNcarbonates
(tpn) ainsi que les temps de latence du DMA (tpma) pour tous les
essais et tous les matériaux

Matériel
UQ-8-Frais UQ-8-Ox GRE-M1 LAR-M3 MAT-M1 MAT-M2
tpa 1) 9078 n/a 5533 7674 8858 36331
3 tpn 1) 7588 n/a 28900 12876 31743 39568
tova ()
tpa 1) 1310 n/a 3885 3907 3820 5636
5 tpn 1) 1309 n/a 16671 4197 14285 8750
tova ()
_ ta () n/a 2437 8003 7264 3984 6065
2 E toxn () n/a 846 9739 3915 10930 9309
o 0o T R i
tra 1) n/a 6857 5313 1647 2636 3367
S otex () n/a 2023 8399 1671 6881 4444
RTINS T ST
tea () n/a 14001 1320 51 329 272
% tn () n/a 3982 512 190 523 1397
on 0 I i

n/d tpya non défini dans le cas ou tp, < tpy

n/a L'essai n'a pas été appliqué a cet échantillon

Générateur d'acidité a longterme

Non-générateur d'acidité a long terme

La figure 6.27 montre le rapport tpn/tpa pour tous les matériaux et tous les essais et le

tableau 6.9 résume les classifications obtenues selon les critéres présentés a 1’équation

6.9. Le matériau UQ-8-Frais demeure dans la zone d’incertitude, mais tout porte a

croire que ce matériau rejoindra le comportement du matériau UQ-8-Ox a long terme.

Tous les essais prévoient une génération d’acidité a long terme pour le matériau UQ-8-

Ox. Seul I’essai en Soxhlet modifié rend une classification acidogene a long terme pour

le matériau GRE-M1 et ’essai en mini-cellule classe ce matériau dans la zone

d’incertitude. Le matériau LAR-M3 est classé comme générateur a long terme par

I’essai en mini-cellule d’altération et incertain selon les essais en cellule d’humidité et

en flacon agité. Il faut cependant prendre note que 1’essai en mini-cellule sur LAR-M3

a vécu des problémes expérimentaux et son résultat ne peut €tre considéré comme
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fiable. Le matériau MAT-M1 s’est vu attribué une nature non génératrice d’acidité par
tous les essais. Seul I’essai en colonne donne une classification incertaine quant a la
génération d’acidité a long terme du matériau MAT-M2, tous les autres essais le

classant comme non acidogéne.

10 5
] Mon-générateurs d'acidité a long temrme
3
=
e
g 1w
=
E
c
1]
o
Générateurs d'acidité & long terme
0,1
UQ-8- UQ-BOx GREM1 LARM3 MAT-M1 MAT-M2
Frais
o Col m CH mMC mFA mSX
Figure 6.27 : Paramétre tpn/tpa déterminé pour tous les matériaux et pour tous les

essais
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Tableau 6.9 : PGA a long terme pour tous les matériaux et tous les essais
déterminés par la méthode du parametre tpn/tpa

COL |CH MC FA SX
UQ-8-Frais n/a n/a n/a
UQ-8-Ox

LAR-M3

Générateur d'acidité a long terme

Non générateur d'acidité a long terme
Incertain

n/a L'essai n'a pas été appliqué a cet échantillon

6.3.5 Comparaison des méthodes de détermination du PGA

Les différentes méthodes de détermination du potentiel de génération d’acide a court et
long terme sont comparées dans cette section et leurs avantages et inconvénients sont
présentés. Le tableau 6.10 présente un résumé des classifications obtenues par chacune
des méthodes de prédiction utilisées au cours de la présente étude. Le tableau sert

d’aide visuelle aux propos des sous-sections suivantes.

Essais statiques

Il est possible d’observer au tableau 6.10 que les essais statiques, PNN et PN/PA,
engendrent plusieurs classifications incertaines et n’informent pas sur 1’évolution du
matériel dans le temps. Il est donc risqué de n’utiliser que les essais statiques lors du
choix de modes de restauration de sites miniers, particuliecrement quand les rejets sont

peu sulfureux ou dans la zone d’incertitude.
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Interprétations qualitatives a court terme des essais cinétiques

L’interprétation a court terme basée sur des criteres qualitatifs (section 6.3.1) tels les
évolutions du pH, de I’acidité, de I’alcalinité, de la conductivité¢ et des charges en
métaux et sulfates peut mener a des classifications faussées quant au PGA a long terme,
car la durée du test est trop limitée. De telles interprétations seront utiles pour prévoir le
comportement a court terme de matériaux non problématiques, c’est-a-dire non situés
dans la zone d’incertitude des essais statiques. Ces interprétations ne prévoient aucune
génération d’acidité a court terme pour les cinq rejets a 1’é¢tude alors que les autres
méthodes prévoient un potentiel de génération a long terme. Il est donc périlleux de
baser le choix de méthodes de restauration de sites miniers uniquement sur
I’interprétation a court terme dans le cas de matériaux peu sulfureux ou dans la zone
d’incertitude des essais statiques. Des outils d’extrapolation des résultats des essais

cinétiques doivent étre utilisés.

Méthode ASTM (1998)

La méthode d’interprétation ASTM (1998), basée sur les travaux de White et Jeffers
(1994), donne des classifications variables pour un méme matériau en fonction de
I’essai cinétique (cas de UQ-8 et LAR-M3). Cette méthode ne tient pas compte de la
minéralogie initiale de I’échantillon, ni de la stoechiométrie des réactions impliquées.
Dans ce cas, les valeurs de PA et PN chimiques initiaux sont simplement divisées par
les taux de production des sulfates ou des taux additionnés de production du Ca et du

Mg, sans porter attention a la stoechiométrie des réactions.



191

Tableau 6.10 :  Comparaison des résultats des différentes méthodes utilisées pour
statuer sur le PGA a court et long terme des 5 rejets de concentrateur

UQ-8-Frais| UQ-8-Ox LAR-M3 |MAT-M1

P
Statique Al
PN/PA
=
2
L
Court terme | 2 £
2 =
==
8=
=z
o
X
=N
-
>
=
)
<
S
- o
=
Long terme g2 MC
E .._E FA n/a
© £ SX n/a
Ox-Neut Globale
COL
g - CH
2 ;g MC n/a
g \E FA n/a
£ sx n/a
Légende : Générateur d'acide
Non générateur d'acide
Incertain
n/a L'essai n'a pas été appliqué a cet échantillon

Courbes d’oxydation-neutralisation individuelles

L’utilisation des projections des courbes d’oxydation-neutralisation par essai donne des
résultats similaires a la méthode des déplétions minéralogiques, sauf pour le matériau
UQ-8-Frais et les essais en cellule d’humidité et en flacon agité sur le matériau LAR-
M3. Aussi, elle donne des classifications plus cohérentes pour un méme matériau pour
des essais différents que la méthode proposée par I’ASTM (1998). Cette approche ne

nécessite pas sur une caractérisation minéralogique poussée et dispendieuse,
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puisqu’une digestion partielle des rejets est suffisante pour estimer les teneurs en Ca,

Mg et Mn provenant des carbonates.

Fuseau des courbes d’oxydation-neutralisation

La principale utilit¢ d’une telle méthode d’interprétation serait dans le cas d’une
exploitation miniere qui a déja réalisé plusieurs essais cinétiques pour les mémes
formations géologiques (Benzaazoua et al., 2004b), ou encore, lorsqu’une banque de
données de plusieurs essais cinétiques réalisés sur des échantillons de minéralogie
semblables est disponible (ex : International Kinetic Database de Morin et Hutt, 2003).
L’utilisation du fuseau a la maniére du bilan acide-base donnerait alors instantanément
acces a la classification du PGA a long terme pour un nouvel échantillon. Dans le cas
de la présente étude, les résultats obtenus sont identiques a 1’utilisation du PNN. La
méthode du fuseau ne semble pas aider a 1’¢lucidation du PGA a long terme des
matériaux a 1’é¢tude. Rappelons que les matériaux ¢étudiés comportaient des
minéralogies différentes (tableau 4.4), donc le fuseau de tous les essais sur tous les
matériaux ne peut €tre appliqué a tous les rejets étudiés, sans avoir une perte de

précision sur le résultat.

Epuisements minéralogiques et paramétre « tpn/tpa »

Le calcul des épuisements minéralogiques au cours des essais ainsi que la
détermination des temps d’épuisement du PN et du PA minéralogiques (section 6.3.4)
est une approche nouvelle. La méthode est dépendante de la qualité des résultats tant au
niveau de la quantification minéralogique que des analyses en métaux et en sulfates
dans les eaux de ringage. Elle donne une classification incertaine a long terme pour le
matériau UQ-8-Frais, tout comme les essais statiques. Aussi, la classification obtenue
en Soxhlet modifié¢ pour le matériau GRE-M1 semble faussée (par rapport aux autres

essais et aux autres méthodes). La méthode de 1’épuisement minéralogique semble
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donc plus sensible aux problemes reliés a la précipitation de minéraux secondaires qui

est trés importante durant I’essai en Soxhlet tel que mentionné précédemment.

6.3.6 Derniéres remarques sur le PGA a long terme des matériaux étudiés

A la lumiére des différentes techniques de détermination du PGA & long terme des cinq
rejets de concentrateur étudiés, il est possible de se prononcer face au PGA a long

terme et aux besoins de réhabilitation des matériaux étudiés.

Le matériau UQ-8 devrait étre considéré comme matériau générateur d’acidité. En
effet, bien que la plupart des méthodes de détermination du PGA classent incertain le
matériau de départ (UQ-8-Frais), la plupart des essais cinétiques ont démontré le
potentiel de génération d’acidité a long terme pour le matériau UQ-8-Ox. Suite a son
évolution, le matériau UQ-8-Frais devrait tendre vers un comportement géochimique
semblable a celui de UQ-8-0Ox, il y aura donc un potentiel de génération d’acidité a

long terme.

Les rejets de concentrateur GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2 ne semblent pas posséder
de potentiel de génération d’acide a long terme. En effet, aucun des essais et des
méthodes de prédiction du PGA a long terme ne classent ces matériaux comme
générateurs a long terme. Quelques exceptions classent ces matériaux dans la zone
incertaine (ou générateur dans le cas de I’extracteur de Soxhlet sur GRE-M1, dont les
résultats sont mis en cause lorsqu’on regarde 1’ensemble des résultats au tableau 6.10).
Ces matériaux pourront donc étre restaurés selon les régles de 1’art pour des rejets
neutres. Notons que ces €chantillons pourraient tout de méme produire des charges
importantes en sulfates et en métaux qui pourraient entrainer une certaine toxicité

associée a la problématique du drainage neutre.
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La prudence est requise quant au matériau LAR-M3. En effet, la plupart des méthodes
d’interprétation engendrent une classification incertaine ou potentiellement générateur
d’acidité a long terme pour ce rejet. Il serait de mise de considérer un tel rejet en tant
que matériau générateur (ex. : déposition sub-aquatique, CEBC), pour ainsi éviter qu’il
n’y ait génération de DMA a long terme. Dans tous les cas, il faudra suivre

attentivement le comportement du matériel dans le temps.

6.4 Outil de sélection

Un des objectifs spécifiques du projet consiste a proposer des critéres permettant aux
opérateurs miniers d’identifier le type d’essai cinétique le plus approprié pour une
situation donnée. La présente section détaille 1’¢laboration d’un outil servant a guider le
choix de D’essai cinétique le plus appropri¢ selon les objectifs recherchés, les
limitations des techniques et la nature de 1’échantillon. L’outil prend la forme d’une
grille de criteres ou chacun des essais obtient un pointage par critére. La somme
pondérée par des facteurs d’importance des pointages par critére donne un pointage
global par essai, 1’essai obtenant le plus haut pointage global est considéré le plus

approprié.

6.4.1 Critéres d’évaluation

Les critéres utilisés dans la grille outil sont exposés un a un a la section A.4 de
I’annexe. Pour chacun, I’explication des pointages attribués aux essais est fournie. Les
essais se voient attribués un pointage de 1 a 5 pour chacun des critéres d’évaluation
selon le degré auquel ’essai en question satisfait au critere. Les différents critéres de
sélection sont bas€s sur les observations et interprétations de la présente étude, mais
aussi sur la revue de littérature. Les objectifs sont inspirés des besoins réels en

environnement minier ainsi que les principaux buts de la présente étude.
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Les pointages attribués aux critéres d’évaluation sont les suivants :

non adapté
peu adapté
moyennement adapté

bien adapté

N AW N =

tout a fait adapté

Les pointages attribués (1 a 5) pour chaque type de test cinétique sont présentés au
tableau 6.11. Par exemple, au niveau de la capacité des tests a simuler les méthodes de
restauration, le pointage attribué¢ aux différents essais sont de 5 pour 1’essai en colonne,
3 pour la cellule d’humidité et la mini-cellule d’altération et 2 pour le flacon agité et

I’essai en Soxhlet modifié.

6.4.2 Grille outil

Le tableau 6.11 montre I’outil permettant d’effectuer la somme pondérée des pointages
par critére décrits a la section précédente. Les criteres sont pondérés selon leur
importance pour la série d’essais visés; cette importance est jugée par 1’utilisateur. Les

pondérations sont :

non important
peu important

moyennement important

o Wwnm W O

trés important

10 essentiel
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La somme pondérée (SP) est calculée a 1’aide de 1’équation 6.12 pour chacun des

essais.

i Imp, x Crit,

Sgp=i= [6.12]
n

ou :

Imp; :  pondération du critére « i »

Crit;:  pointage de I’essai donné au critére « i »

n: nombre total de critéres considérés

L’outil prend la forme actuelle d’un fichier Excel (Outil de sélection essais
cinétiques.xls) disponible sur le CD-ROM en annexe (section A.6.7). Il permet a
I’utilisateur de varier les pondérations selon les besoins de 1’étude (ou du contrat de

service) nécessitant le choix d’essais cinétiques.

Cet outil est basé sur les résultats de cette ¢tude et il s’applique essenticllement a des
matériaux a faible potentiel de génération d’acide. Une étude exhaustive de la
littérature ainsi que des validations en laboratoire permettrait de valider et de
généraliser 1’outil pour une gamme plus étendue de matériaux. Des exemples

d’applications de 1’outil sont présentés a la section suivante.
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Tableau 6.11 :  Grille outil pour guider la sélection d’essais cinétiques
=
S
g K]
= = = 2
<
g 3 Sl g3
= - = — () =]
£ el z = B £
= » @ = = - -
3 5 El e | 8| & 2
5 E = = E g E
= 9] 9 9 > & oA
Objectifs de I'étude
Détermination du PGA a court terme 4 4 4 3 2
Détermination du PGA a moyen et long terme 3 4 4 2 2
FEtude des phénoménes géochimiques du DMA 2 4 4 3 2
Simulation de la qualité d'eau de terrain 5 3 2 1 1
Simulation de méthodes de restauration 5 3 3 2 2
Accélération des taux de réaction 1 4 4 3 5
Essai sur plusieurs échantillons 2 3 5 5 3
Avantages/Inconvénients
Meéthode largement documentée 4 5 1 2 2
Faible quantité d'échantillon nécessaire 1 3 4 4 5
Simplicité de mise en ceuvre 2 3 4 4 2
Maintien du rapport naturel oxydation/neutralisation, méme lorsque %S, <2 5 5 3 1 1
Faibles cofits 1 2 4 4 3
Somme pondérée| 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0

Nombre de critéres considérés :
Légende :
Pondération
Par rapport a I'é¢tude visée, le critére est :
0 non important
3 peu important
5 moyennement important

8 trés important
10 essentiel

Pointage
Par rapport au critére l'essai est :

1 non adapté

2 peu adapté

3 moyennement adapté
4 bien adapté

5 tout a fait adapté
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6.4.3 Exemples d’application

Trois exemples d’application de 1’outil de sélection d’essais cinétiques sont présentés.
Le premier exemple portera sur un rejet faiblement générateur dans la zone
d’incertitude des essais statiques. Le deuxiéme exemple portera sur 1’é¢tude des
possibilités de restauration d’un site ou le matériau est classé générateur par les essais
statiques. Le dernier exemple portera sur la détermination du PGA a long terme des

échantillons de carottes de forage obtenues dans les démarches d’exploration.

Exemple 1

La situation hypothétique est la suivante : un rejet de concentrateur avec une teneur en
soufre total inférieure a 2 % et situé dans la zone d’incertitude des essais statiques doit
obtenir rapidement une classification quant a son PGA a long terme. Les objectifs
secondaires de la situation présente sont d’obtenir un estimé des qualités d’eaux
auxquelles on peut s’attendre sur le terrain et de vérifier s’il y aura production de DMA
a court terme. Selon les objectifs de cette situation, les criteéres d’évaluation essentiels
sont : « Détermination du PGA a moyen et long terme » et « Maintien du rapport
naturel oxydation/neutralisation », ils obtiendront donc une pondération de 10. Les
objectifs « Simulation de la qualité d’eau de terrain » et « Détermination du PGA a
court terme » sont pondérés a 5. Un autre critére important est « 1’ Accélération des taux
de réaction », il obtient la pondération de 8. Les essais seront donnés a contrat a un
laboratoire expérimenté (« Méthode largement documenté » et « Simplicité de mise en
ceuvre » sont pondérés a 0). Les cotits devront demeurer raisonnables (« Faibles cofits »

est pondéré a 8). Le nombre total de critéres considéré est ici de 6.

Cette situation a €té représentée dans la grille outil au tableau 6.12. Dans cet exemple,
I’essai en cellule d’humidité (somme pondérée de 28,8) serait le mieux indiqué, mais

I’essai en mini-cellule d’altération (27,3) serait aussi un bon substitut.
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Exemple 2

Le deuxieme exemple porte sur un matériau a faible potentiel de génération d’acide
dont les scénarios de restauration doivent étre évalués. Le but premier de 1’étude est la
validation de méthodes de restauration (pondération de 10). La simulation des qualités
d’eau de terrain suite a la restauration est aussi trés importante (pondération de 8).
Aussi, d’importance moindre, I’essai doit aider a comprendre les phénoménes
géochimiques impliqués dans le DMA et la méthode de restauration (pondération de 5)
pour ainsi évaluer I’efficacité de la méthode a limiter le DMA. La méthode utilisée doit

étre bien documentée et les coflits sont toujours un souci.

La situation est représentée au tableau 6.13. Le premier choix pour ce type
d’application est I’essai en colonne (somme pondérée de 24,2). L’essai en cellule
d’humidit¢ modifi¢ (21,5) serait envisageable, mais seulement pour les essais

d’amendement ou d’ennoiement.

Exemple 3

Cet exemple prend place a I’étape d’exploration ou seules des carottes de forages sont
disponibles. On veut déterminer le potentiel de génération d’acidité a court, moyen et
long terme de plusieurs échantillons de forage. Pour réduire les cofits, les essais seront
réalisés directement par la firme d’exploration, donc par une main d’ceuvre peu
expérimentée. Bien entendu, les résultats doivent parvenir le plus rapidement possible,

donc une bonne accélération des taux de réactions est recherchée.

Les résultats des sommes pondérées représentés au tableau 6.14 montrent que I’essai le
mieux adapté a la situation est 1’essai en mini-cellules d’altération (32,6). Le deuxiéme

choix serait dans ce cas 1’essai en flacon agité (28,4).
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Tableau 6.12:  Exemple 1 : utilisation de 1’outil de sélection pour un échantillon %S
t< 2 dont on veut déterminer le PGA a long terme dans un labo expert

E : E
[~ @) o O = = &
Objectifs de I'étude
5 |Détermination du PGA a court terme 4 4 4 3 2
10 |Détermination du PGA a moyen et long terme 3 4 4 2 2
0 |Etude des phénoménes géochimiques du DMA 2 4 4 3 2
5 |Simulation de la qualité d'eau de terrain 5 3 2 1 1
0 |Simulation de méthodes de restauration 5 3 3 2 2
8 |Accélération des taux de réaction 1 4 4 3 5
0 |Essai sur plusieurs échantillons 2 3 5 5 3
Avantages/Inconvénients
Méthode largement documentée 4 5 1 2 2
Faible quantité d'échantillon nécessaire 1 3 4 4 5
Simplicité de mise en ceuvre 2 3 4 4 2
10 |Maintien du rapport naturel oxydation/neutralisation, méme lorsque %S, <2 5 5 3 1 1
Faibles colts 1 2 4 4 3
Somme pondérée| 23,5 | 288 | 27,3 | 17,7 | 18,2

Nombre de critéres considérés :
Légende :
Pondération
Par rapport a I'étude visée, le critere est :
0 non important
3 peu important
5 moyennement important

8 tres important
10 essentiel

Pointage
Par rapport au critére I'essai est :

1 non adapté

2 peu adapté

3 moyennement adapté
4 bien adapté

5 tout a fait adapté
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Tableau 6.13 :  Exemple 2 : utilisation de 1’outil de sélection pour tester des scénarios
de restauration d’un matériau générateur d’acidité

=
2
= =
= = = 2
<
= 2 g P = b=
=] - = — (=) =]
£ = S = & =
g 2 2 ° ) @ -
3 5 s | ¢ g | =
= 2 S = = S <
g E s 3 £ = K
= @) &) @) = = 2
Objectifs de I'étude
5 |Détermination du PGA a court terme 4 4 4 3 2
0 |Détermination du PGA a moyen et long terme 3 4 4 2 2
5 |Etude des phénoménes géochimiques du DMA 2 4 4 3 2
8 |Simulation de la qualité d'eau de terrain 5 3 2 1 1
10 |Simulation de méthodes de restauration 5 3 3 2 2
0 |Accélération des taux de réaction 1 4 4 3 5
0 |Essai sur plusieurs échantillons 2 3 5 5 3
Avantages/Inconvénients
5 |Méthode largement documentée 4 5 1 2 2
0 |Faible quantité d'échantillon nécessaire 1 3 4 4 5
0 |Simplicité de mise en ceuvre 2 3 4 4 2
0 |Maintien du rapport naturel oxydation/neutralisation, méme lorsque %S, < 2 5 5 3 1 1
5 |Faibles coits 1 2 4 4 3
Somme pondérée| 24,2 | 21,5 | 18,5 | 14,7 | 12,2
Nombre de critéres considérés : 6
Légende :
Pondération Pointage
Par rapport a I'étude visée, le critere est : Par rapport au critére I'essai est :
0 non important 1 non adapté
3 peu important 2 peu adapté
5 moyennement important 3 moyennement adapté
8 tres important 4 bien adapté

10 essentiel 5 tout a fait adapté
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Tableau 6.14 :  Exemple 3 : détermination du PGA a court, moyen et long terme sur
des carottes de forages directement par la firme d’exploration

E : E
[~ @) o O = = &
Objectifs de I'étude
8 |Détermination du PGA a court terme 4 4 4 3 2
8 |Détermination du PGA a moyen et long terme 3 4 4 2 2
0 |Etude des phénoménes géochimiques du DMA 2 4 4 3 2
0 |Simulation de la qualité d'eau de terrain 5 3 2 1 1
0 |Simulation de méthodes de restauration 5 3 3 2 2
5 |Accélération des taux de réaction 1 4 4 3 5
8 |Essai sur plusieurs échantillons 2 3 5 5 3
Avantages/Inconvénients
Méthode largement documentée 4 5 1 2 2
10 |Faible quantité d'échantillon nécessaire 1 3 4 4 5
Simplicité de mise en ceuvre 2 3 4 4 2
Maintien du rapport naturel oxydation/neutralisation, méme lorsque %S, <2 5 5 3 1 1
Faibles colts 1 2 4 4 3
Somme pondérée| 15,9 | 254 | 32,6 | 28,4 | 244

Nombre de critéres considérés : 7
Légende :
Pondération Pointage
Par rapport a I'étude visée, le critere est : Par rapport au critére I'essai est :
0 non important 1 non adapté
3 peu important 2 peu adapté
5 moyennement important 3 moyennement adapté
8 tres important 4 bien adapté

10 essentiel 5 tout a fait adapté
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6.5 Sommaire du chapitre

Ce chapitre a débuté par 1’exploration des différents parameétres susceptibles d’affecter
la composition des eaux de rincage et le comportement des différents parametres
mesurés. Il a ét¢ démontré a la section 6.2.1 que le principal facteur limitant les charges
¢lémentaires et en sulfates dans les eaux de ringage est la précipitation de minéraux
secondaires. Ce phénomeéne est particulierement important dans les milieux fermés
(Soxhlets modifiés et flacons agités) et peut nuire a la détermination du PGA a long
terme et des taux de réaction a 1’aide de ces essais. La précipitation a également pour
effet de passiver les surfaces des sulfures. Cette passivation serait en bonne partie a
I’origine des ralentissements observés dans les taux de réaction de la pyrite. Cependant,
un taux constant semble étre atteint suite a un temps donné pour tous les essais (ce taux
semble stable; il pourrait éventuellement changer si les conditions géochimiques

évoluent).

Différents modes d’interprétation des résultats des essais cinétiques dans le but de
prédire du PGA a court et long terme des différents essais ont été présentés. Aucun des
échantillons étudiés n’a présent¢ de PGA a court terme, c'est-a-dire au cours de la
période d’essai. Au niveau du PGA a long terme, I’approche proposée dans le standard
d’essai en cellule d’humidité¢ de ’ASTM (1998), soit 1I’approche de White et Jeffers,
(1994), semble donner des classifications inconstantes pour les mémes matériaux en
fonction de 1’essai cinétique utilisé. La méthode qui semble la plus fiable pour
I’évaluation du PGA a long terme est le calcul des épuisements minéralogiques, suivi
du calcul des temps d’épuisement du PApyi et du PNcamonaes: Cependant, cette
derniére approche nécessite une détermination précise de la minéralogie de facon
quantitative, une analyse qui demeure trés dispendieuse et peu disponible. Une
alternative intéressante a été utilisée, soit celle de la courbe d’oxydation-neutralisation
proposée par Benzaazoua et al. (2001, 2004b), basée sur ’analyse chimique initiale de
I’échantillon et de I’extrapolation des courbes [Ca+Mg+Mn] vs SO4> pour chaque essai

cinétique. Une généralisation de la méthode, proposée par Benzaazoua et al. (2004b), a
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¢été utilisée en construisant un fuseau pour les courbes d’oxydation-neutralisation de
différents essais cinétiques. Le but de cette opération était d’obtenir un outil de
prédiction a long terme pour des matériaux peu sulfureux ou dans la zone d’incertitude
des essais statiques sans avoir recours a des essais cinétiques. Les résultats obtenus au
cours de I’étude sont similaires a ceux des essais statiques en raison de 1’hétérogénéité
des matériaux constituants le fuseau. Cet outil devra faire 1’objet d’études futures afin

d’étre validé et amélioré.

Un outil de sélection des essais cinétiques a été proposeé. Cet outil est basé sur les
objectifs visés, les restrictions techniques, les propriétés des méthodes et sur les
caractéristiques de I’échantillon. Une étude paramétrique plus exhaustive des différents
scénarios serait cependant souhaitable avant que I’outil ne soit suffisamment généralisé
pour son application par les différents intervenants industriels et les firmes de
consultants en environnement minier. Cependant, il fournit un guide préliminaire a la

sélection d’essais cinétiques.
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CHAPITRE 7

CONCLUSIONS ET RECOMMANDATIONS

7.1 Conclusions

La présente étude a porté sur le développement de méthodes mieux adaptées a la
détermination du potentiel de génération d’acidité a long terme de matériaux classés
comme ayant un faible potentiel de génération d’acide ou incertains suite aux essais
statiques. A la connaissance de I’auteur, il s’agit de I’'une des premiéres études aussi

spécifique axée sur de tels matériaux.

Cing matériaux différents ont €t¢ soumis chacun a cinq types d’essais cinétiques dans
le but de suivre leur altération. Des essais cinétiques d’agressivité différente ont été
utilisés, les plus agressifs ayant pour but I’atteinte d’une altération beaucoup plus
poussée des matériaux, permettant une projection plus loin dans le temps. Les 5 types
d’essais cinétiques retenus dans cette étude sont I’essai en colonne et 1’essai en cellule
d’humidité, qui sont largement utilisés et documentés, ainsi que trois types d’essais
jusqu’a maintenant peu employés, soient I’essai en flacon agité, I’essai en extracteur de

Soxhlet et ’essai en mini-cellules d’altération.

Parmi les méthodes de représentation des résultats des essais cinétiques, une méthode
jusqu’ici peu utilisée fut employée dans la présente étude pour représenter les résultats
des cinq types d’essais dans le méme plan pour fins de comparaison. Il s’agit de la
représentation des charges cumulées et normalisées par rapport a la masse séche initiale
d’échantillon pour chacun des essais. Cette représentation, utilisée pour les sulfates et
les produits de neutralisation (Ca, Mg, Mn), permet de comparer rapidement les
agressivités relatives des essais cinétiques pour un méme matériau ainsi qu’une

comparaison entre les matériaux. On a aussi observé que 1’ordre croissant d’agressivité
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usuel des essais cinétiques est le suivant: colonnes < cellules d’humidit¢ < mini-

cellules d’altération < flacons agités < extracteurs de Soxhlet modifiés.

L’intensité de production des sulfates (donc d’acidité) est fonction de la teneur en
sulfures dans les rejets initiaux. De fagcon analogue, plus il y a de production d’acidité,
plus la neutralisation de cette derni¢re par les carbonates produira d’éléments dissous
(Ca, Mg et Mn) dans les eaux de ringage. Il a également été observé que les essais plus
agressifs, tels I’extracteur de Soxhlet modifi¢ et les flacons agités, engendrent une
exagération de la dissolution des carbonates. Dans ces essais, la dissolution naturelle
des carbonates sans réaction de neutralisation prend plus d’importance que dans les
autres essais, particuliérement pour les rejets a faible teneur en sulfures. De plus, la
précipitation de minéraux secondaires, qui a probablement agit dans tous les essais sur
tous les matériaux (selon les indications de la modélisation thermodynamique), est plus
importante dans les essais en Soxhlet modifiés et en flacons agités, car ce sont des
systemes fermés. Les solutions d’extraction issue de ces deux essais en milieu fermé
contiennent des charges de métaux et d’anions plus élevées, favorisant la sursaturation
et précipitation. Les facteurs combinés de sur-dissolution des carbonates et de
précipitation de minéraux secondaires font des essais en flacons agités et en extracteurs
de Soxhlet modifiés des choix peu adaptés a la simulation d’une altération a long
terme. Il a été¢ démontré que les essais en mini-cellules d’altération, peu cotliteux et qui
ne requierent que de petits échantillons, produisent des résultats comparables a ceux

des essais en cellule d’humidité.

La précipitation de minéraux secondaires a la surface des grains des échantillons est
responsable de leur passivation. La passivation a été observée dans les essais par le
changement de pente dans les courbes cumulés et normalisés des charges en sulfates,
Ca, Mg et Mn. Les modé¢lisations thermodynamiques sont venues appuyer cette
hypothése. La passivation a aussi été observée par voltampérométrie cyclique a

balayage sur les échantillons pré et post-altération en mini-cellule d’altération des cinq
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matériaux étudiés. La voltampérométrie cyclique a balayage est une technique jusqu’ici
peu utilisée en environnement minier. Malgré les précipitations de minéraux
secondaires et la passivation qui affectent la qualité des eaux de ringage, la production
de sulfates (témoins de 1’oxydation) et de Ca, Mg et Mn (qui reflétent la neutralisation
par les carbonates) sont bien corrélées dans la plupart des essais. Les courbes
[Cat+tMg+Mn] cumulés et normalisés en fonction de SO4 cumulé et normalisé
(appelées courbes d’oxydation-neutralisation par Benzaazoua et al., 2001, 2004b) sont
pratiquement linéaires pour les essais les plus représentatifs des conditions in situ
(colonne, cellule d’humidité et mini-cellule d’altération). Dans ces cas, la dissolution
des carbonates se fait principalement lors de la neutralisation de I’acidité produite par
I’oxydation des sulfures. Les essais en flacons agités et en extracteurs de Soxhlet
modifiés engendrent cependant des courbes [Ca+Mg+Mn] vs SO4> peu linéaires en
raison des problémes exposés au paragraphe précédent. De plus, en prenant comme
référence 1’essai en colonne, qui est considéré comme I’essai simulant le mieux les
conditions de terrain (SRK, 1989; Bradham et Carruccio, 1991; MEND 1.16.1b, 1991),
on observe que les essais en cellule d’humidité ainsi qu’en mini-cellule d’altération
conservent le rapport oxydation/neutralisation naturel, puisque leur droite
[Ca+Mg+Mn] vs SO4” sont dans le prolongement de celle de I’essai en colonne. Les
essais en extracteurs de Soxhlet modifiés et en flacons agités montrent quant a eux des

divergences majeures.

A la connaissance de ’auteur, peu de travaux ont été réalisés afin de généraliser une
méthode de prédiction du potentiel de génération d’acide a long terme a 1’aide des
résultats d’essais cinétiques. Seulement deux méthodes (Morin et Hutt, 1997; ASTM,
1998) ont été relevées dans la littérature, dont I’'une a été utilisée dans la présente étude
(ASTM, 1998 d’aprés White et Jeffers, 1994). La premiére méthode utilisée, proposée
par ’ASTM (1998) dans son standard pour les essais en cellule d’humidité. Pour un
méme matériau, cette méthode produit des classifications variables du PGA a long

terme en fonction du type d’essai utilisé. La deuxiéme méthode utilisée est celle des
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courbes d’oxydation-neutralisation (Benzaazoua et al., 2001, 2004b). L’outil, basé sur
le bilan des teneurs initiales en soufre total et en Ca+Mg+Mn (dans les carbonates) du
matériau de départ et la projection de la courbe d’oxydation-neutralisation, donne des
résultats similaires a la méthode des épuisements minéralogiques et plus cohérents que
ceux de la méthode de I’ASTM (1998) pour un méme matériau. Une généralisation,
initialement proposée par Benzaazoua et al. (2004b), de cet outil fut tentée. La
généralisation utilise le fuseau créé par toutes les courbes d’oxydation-neutralisation de
I’é¢tude (excluant celles des extracteurs Soxhlets modifiés et des flacons agités). Cet
outil repose sur une base de donnée d’essais cinétiques sur des matériaux similaires. Il
permettrait d’avoir rapidement acceés au PGA a long terme d’un nouveau matériau. Les
résultats obtenus par cette méthode au cours de I’étude étaient toutefois biaisé€s par le
fait que les minéralogies des matériaux composant le fuseau étaient variées, ¢largissant
ainsi ce dernier. Une troisiéme méthode de prédiction du PGA a long terme exploitant
le calcul des épuisements minéralogiques et des épuisements du PA et du PN
minéralogiques a été développée. Suite au point d’inflexion dans les graphiques
cumulés, il s’installe un taux constant qui a été utilisé pour calculer les taux de réaction
des minéraux ainsi que leur épuisements. Les épuisements du PA et du PN
minéralogiques ont été extrapolés afin de calculer le temps requis a I’épuisement de
chacun (tpa et tpn). Le rapport tpn/tpa a €té utilisé pour évaluer le PGA a long terme. Il
est possible, en combinant les différentes approches, d’obtenir une meilleure précision
quant a la détermination du PGA a long terme des matériaux étudiés. Dans cette étude,
les matériaux GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2 sont classés non générateurs d’acide a
long terme. Les matériaux UQ-8-Frais et UQ-8-Ox sont classés générateurs d’acidité a
long terme. Le comportement géochimique a long terme du matériau LAR-M3
demeure incertain puisque les déterminations du PGA a long terme varient selon les

essais cinétiques et les méthodes de détermination utilisés.

Jusqu’a maintenant, peu de travaux s’étaient concentrés sur le développement d’un

outil de sélection de protocoles d’essais cinétiques. Un outil basé sur une sommation
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pondérée de pointages est proposé dans cette ¢tude. Cet outil permet la sélection de
I’essai cinétique le mieux adapté aux matériaux, aux buts recherchés ainsi qu’aux
limites technique. Bien que 1’outil ne soit pas tout a fait au point, il peut permettre a

I’utilisateur de valider un choix, ou encore de faire une sélection préliminaire.

7.2 Recommandations

Les travaux présentés ici ont donné acceés a une quantité importante d’informations sur
les matériaux ayant un faible potentiel de génération d’acide soumis aux essais

cinétiques. Ils ont aussi permis d’identifier des points a investiguer davantage.

Certains protocoles expérimentaux gagneraient a étre développés d’avantage. C’est le
cas de I’essai en extracteur de Soxhlet modifi¢é qui pourrait étre amélioré par un
remplacement périodique complet de la solution de ringage. Le remplacement viserait a
empécher que les précipitations de minéraux secondaires n’affectent la qualité des
données qui servent aux projections nécessaires a la détermination du PGA a long
terme. Dans un méme ordre d’idée, le remplacement complet de 1’eau de ringage dans
les essais en flacons agités permettrait aussi 1’obtention d’une altération plus poussée

en empéchant la sursaturation des produits de réaction.

Une validation plus poussée de 1’outil de prédiction du PGA a long terme basé sur le
fuseau de courbes d’oxydation-neutralisation doit étre menée. Aussi, des travaux
doivent étre faits afin d’améliorer I’outil de prédiction basé¢ sur les épuisements
minéralogiques (tpn/tpa). Une étude paramétrique permettrait une meilleure évaluation
de la zone d’incertitude, donc d’obtenir une meilleure classification du PGA a long

terme.
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L’outil de sélection d’essais cinétiques devrait faire I’objet d’une étude paramétrique
compléte avant d’étre appliqué de facon courante. Aussi, comme 1’outil est grandement
basé sur les résultats observés au cours de cette étude, une généralisation de ce dernier
doit avoir lieu pour mieux refléter la diversité des besoins et des types de matériaux
étudiés en environnement minier. Cette généralisation peut prendre la forme d’une
revue exhaustive de la littérature ainsi que des travaux de laboratoire sur une variété

d’échantillons.

Il serait intéressant d’étudier les résultats de terrain pour de véritables parcs a rejets de
concentrateur de matériaux possédant un faible potentiel de génération d’acide afin de
pouvoir développer une méthode pour transférer les résultats en laboratoire aux taux

réels de réaction sur le terrain.

Les mode¢les mathématiques utilisés au cours de I’étude sont simples (ex. : régressions
linéaires, addition et soustraction de composants, calculs stoechiométriques),
conformément a la méthode usuelle pour interpréter les essais cinétiques. Cependant,
la présente étude a produit une grande quantité de résultats de qualité (plus de 15000
déterminations sur les eaux de ringage et plus de 1000 déterminations sur les matériaux
post-démantelement) qui pourraient servir a d’autres fins, notamment la validation de
modeles théoriques tels MIN3P (e.g. : Bain et al., 2001) ou POLYMIN (Molson et al.,
2003).

Il serait aussi intéressant de pousser plus loin 1’étude de la passivation des surfaces des
sulfures par voltampérométrie cyclique a balayage pour les essais ot une inflexion est
observée dans les courbes cumulatives des charges en sulfates et [Ca+Mg+Mn]. Par
exemple, on pourrait réaliser plusieurs essais en mini-cellules en parall¢le et
démantelés a intervalles réguliers sur un méme matériau possédant un faible potentiel

de génération d’acide. L’obtention subséquente des voltampérogrammes des matériaux
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altérés permettrait de comparer I’évolution de la réactivité et du comportement

géochimique observé.

Dans la présente étude, les effets bactériologiques ont été ignorés étant donné que les
pH obtenus dans les essais ne correspondent pas aux intervalles de pH favorisant
I’activité bactérienne acidogene. Il serait cependant intéressant d’étudier I’impact des
bactéries sur 1’oxydation des sulfures a des pH prés de la neutralité en procédant a des
comparaisons entre des essais cinétiques stérilisés et non stérilisés sur des matériaux a

faible potentiel de génération d’acide.

Des ¢études futures pourraient aussi étre réalisées sur 1’adaptation des essais cinétiques
et de leur mode d’interprétation utilisés au cours de la présente étude a la

problématique du drainage neutre.
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A1  MODELISATIONS THERMODYNAMIQUES
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Les figures A.1 & A.4 montrent 1’évolution des indices de saturation de minéraux
secondaires choisis ainsi que les courbes cumulées en SO, Few et [Ca+Mg+Mn]

pour les essais en mini-cellules et en colonne sur les matériaux UQ-8 et GRE-M1.
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Figure A.1 : Evolution des indices de saturation pour les minéraux secondaires

contenant a) des sulfates, b) du fer, ¢c) Ca. Mg et Mn lors des essais en
mini-cellule d’altération sur le matériau UQ-8
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Figure A.2 : Evolution des indices de saturation pour les minéraux secondaires

contenant a) des sulfates, b) du fer, ¢c) Ca. Mg et Mn lors des essais en
colonne sur le matériau UQ-8
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Figure A.3 : Evolution des indices de saturation pour les minéraux secondaires

contenant a) des sulfates, b) du fer, ¢c) Ca. Mg et Mn lors des essais en
mini-cellule d’altération sur le matériau GRE-M1
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Figure A4 : Evolution des indices de saturation pour les minéraux secondaires

contenant a) des sulfates, b) du fer, ¢c) Ca. Mg et Mn lors des essais en
colonne sur le matériau GRE-M1
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A.2 ANALYSES POST DEMANTELEMENT
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A.2.1 Introduction

Cette annexe présente les résultats des observations et des analyses réalisées lors et
apres le démantelement des différents essais cinétiques. Les résultats sont présentés
pour chacun des types d’essais cinétiques. Dans un premier temps, les observations
notées au cours des différents essais et lors des démantélements sont présentées.
Deuxiémement, les résultats des analyses des parameétres physiques des échantillons
post-démantelement sont exposés. On poursuit avec les résultats des analyses
chimiques réalisées sur les matériaux post-démantélement. Finalement, le bilan du

potentiel de génération d’acide pour les échantillons finaux est présenté.

A.2.2 Essais en colonne

La caractérisation post-démantélement des essais en colonne s’inspire des différents
ouvrages consultés lors de la revue de littérature (Aubertin et al., 1995; Bussiére et al.,
1997; Li et St-Arnaud, 1997; Aachib et al, 1998; Li, 2000). Les parametres étudiés
apres les démantelements sont: la distribution de I’eau, les principales propriétés
physiques (granulométrie, densité relative des grains) et le profil chimique de la

colonne.

Observations

Les figures A.5 a A.9 montrent les stratifications effectuées lors des démantelements
des essais en colonne. Ces figures présentent aussi les analyses et observations qui ont

été faites sur chacune des strates.
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Figure A.5 : Observations et paramétres mesurés lors du démantelement de la
colonne UQ-8
GRE-M1
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Figure A.6: Observations et parametres mesurés lors du démantelement colonne

GRE-M1
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LAR-M3
0-10 om | Dy, granulométrie, chimie, PN
10-20 cm
20-30 cm
30-40 cm —
40-50 cm
50-60 cm
60-70 cm
Figure A.7 : Observations et paramétres mesurés lors du démantélement colonne
LAR-M3
MAT-M1
0-10 cm ™~ w%,D,, granulométrie, chimie, PN
10-20 cm ™~ w%
20-30 cm
30-40 cm ™~ Chimie
40-50 cm
50-60 cm ™~ Chimie
60-70 cm ™~ w%,D;, granulométrie, chimie, PN
Figure A.8 : Observations et parametres mesurés lors du démantélement colonne

MAT-MI1
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MAT-M2

| D, granulométrie, chimie, PN
0-10 cm
10-20 cm
20-30 cm

| Chimie
30-40 cm
40-50 cm

| Chimie
50-60 cm

| D, granulométrie, chimie, PN
60-70 cm

Figure A.9 : Observations et parametres mesurés lors du démantélement colonne
MAT-M2

Teneur en eau massique

A partir des données recueillies lors du démantélement des essais en colonnes sur les
matériaux UQ-8, GRE-M1 et MAT-MI, il est possible de tracer des profils de teneurs
en eau massiques w (w = w,, / wg, ou wy, est le poids de I’eau dans 1’échantillon et wy est
le poids du solide sec de I’échantillon) en fonction de la profondeur. Il s’agit des
teneurs en eau apres 28 jours de drainage suite au dernier ringage. La figure A.10
montre les profils des teneurs en eau massiques pour les essais en colonne sur les

matériaux UQ-8, GRE-M1 et MAT-MI.
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—eo— Col-UQ8 Finale —B— Col-GRE-M1 Finale —A— Col-MAT-M1 Finale
Figure A.10 : Profils des teneurs en eau massiques pour les essais en colonne sur les

matériaux UQ-8, GRE-M1 et MAT-M1

Distribution granulométrique

De maniere générale, la granulométrie des échantillons ne change que trés peu suite
aux essais cinétiques. La figure A.11 montre un exemple type de courbe de distribution
granulométrique pré et post essai cinétique. Il s’agit des distributions granulométriques
initiale et finale (strate 0 a 10 cm) de ’essai en colonne MAT-M1. Un déplacement
mineur vers la fraction plus grossiére est remarqué sur les courbes du % passant et du
% passant cumulé de D’échantillon post-démantélement par rapport aux courbes
initiales. Le lecteur intéress¢ peut consulter les courbes granulométriques pré et post
essais pour tous les essais cinétiques et tous les matériaux sur le CD-ROM fourni en

annexe (sections A.6.1 a A.6.6).
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Distributions granulométriques initiale et finale pour le matériau de la

colonne MAT-M1

Figure A.11 :

Densite relative des grains

Le tableau A.1 montre les densités relatives des grains initiales et finales pour les 5

matériaux pré et post-colonne. Pour tous les échantillons, sauf UQ-8, il n’y a pas de

différence significative entre les densités pré et post essais cinétiques. Pour UQ-8, le

matériau récupéré au haut de la colonne posséde une densité moindre que le matériau

du bas. Cette observation est due a 1’oxydation des sulfures (qui est plus importante)

dans les premiers centimetres de la colonne, 1a ou 1’oxygene est disponible.
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Tableau A.1:  Densité relative initiale et post-démantclement pour les essais en
colonne

Densité relative des grains (-)
Finale derniére

Initiale Finale 1re couche

couche
UQ-8 3,0344 2,9424 3,0226
GRE-M1 2,8976 2,8817 2,8716
LAR-M3 2,7773 2,7433 n/d
MAT-M1 3,0253 3,0039 2,9820
MAT-M2 3,0683 3,0668 3,0339

n/d : non déterminée

Chimie post-demantelement

Cette section s’intéresse plus particulieérement aux profils chimiques obtenus lors des
démantélements des essais en colonne UQ-8, GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2. Les
analyses des différentes especes du soufre, du fer, du calcium, ainsi que du magnésium
dans les rejets post-essais sont présentés. Pour la colonne LAR-M3, les analyses
chimiques n’ont été réalisées que sur la strate 0 a 10 cm et seront présentés a la toute
fin de cette section. Les résultats des analyses des autres especes chimiques contenues
dans les échantillons post-essais en colonne sont présentés sur le CD-ROM annexé¢ au

présent document a la section A.6.2.

Le soufre sulfate trouvé dans les échantillons post-démantélement témoigne de la
formation et la précipitation de minéraux secondaires sulfatés (tels le gypse et les
jarosites pour n’en nommer que deux types) suite a I’altération du soufre sulfure. Le
calcul du soufre sulfure informe sur la fraction qui n’a pas réagit au cours de ’essai

cinétique.

Pour les essais en colonne sur les matériaux UQ-8, GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2, il
est possible de dresser le profil des teneurs en soufre total, sulfate et sulfure en fonction

de la profondeur. Ces profils sont présentés aux figures A.12 a A.15.
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Figure A.12 : Profil des teneurs en soufre a) total,b) sulfate et c) sulfure lors du

démantelement de la colonne UQ-8
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Figure A.13: Profil des teneurs en soufre a) total,b) sulfate et c¢) sulfure lors du

démantelement de la colonne GRE-M1



249

a) St (% p/p)
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Figure A.14 : Profil des teneurs en soufre a) total,b) sulfate et c¢) sulfure lors du

démantelement de la colonne MAT-M1
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Figure A.15: Profil des teneurs en soufre a) total,b) sulfate et c) sulfure lors du

démanteélement de la colonne MAT-M2

La figure A.16 montre les profils de démantélement des analyses en fer pour les

colonnes UQ-8, GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2.
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a) % Fe b) Fe (% p/p)
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Figure A.16: Profils des teneurs en fer lors du démantélement des colonnes a) UQ-

8, b) GRE-MI, ¢) MAT-M1 et d) MAT-M2

L’analyse des éléments calcium, magnésium et manganese dans les échantillons post-
démantelement informe sur la quantité de minéraux carbonatés consommés par la
neutralisation de 1’acidit¢ ou dissolus naturellement par lixiviation. Comme les
analyses en Mn ne sont pas disponibles pour tous les essais en colonne, seules les
données pour le Ca et Mg seront présentées dans cette section. Les figures A.17 a A.20
montrent les profils du Ca et Mg pour les colonnes UQ-8, GRE-M1, MAT-MI et
MAT-M2.
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a) Ca (%plp) b) Mg (% p/p)
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Figure A.17 : Profils des teneurs en a) calcium et b) magnésium lors du
démantélement de la colonne UQ-8
a) Ca (% plp) b) Mg (% plp)
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Figure A.18: Profils des teneurs en a) calcium et b) magnésium lors du
démantélement de la colonne GRE-M1
a) Ca (% plp) b) Mg (% p/p)
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Figure A.19: Profils des teneurs en a) calcium et b) magnésium lors du

démantelement de la colonne MAT-M1
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Figure A.20 : Profils des teneurs en a) calcium et b) magnésium lors du

démantelement de la colonne MAT-M2

Essais statiques sur les colonnes UQ-8, GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M?2

Le tableau A.2 montre les résultats des différents essais et calculs constituant les bilans

acide-base initiaux et finaux (strates du dessus et du fond) pour les essais en colonne

sur les matériaux UQ-8, GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2. Ces données incluent la

mesure du PN ainsi que les calculs du PA, du PNN ainsi que du rapport PN/PA.

Tableau A.2 :  Essais statiques initiaux et finaux pour les essais en colonne sur les
matériaux UQ-8, GRE-M1, MAT-M1 et MAT-M2
PA PN PNN PN/PA
(kg CaCO3/t) ©)
Col-UQ8 Initial 182 180 -2,0 0,989
(0-1 cm) 130 73,8 -56,3 0,567
(50-60 cm) 148 135 -13,2 0,911
Col-GRE-M1  Initial 26,6 71,7 45,1 2,70
(0-10 cm) 18,8 62,3 43,5 3,31
(60-70 cm) 7,2 56,1 48,9 7,79
Col-MAT-M1 Initial 534 93,9 40,5 1,76
(0-10cm) 48,3 94,7 46,4 1,96
(60-70 cm) 424 88,5 46,1 2,09
Col-MAT-M2 Initial 81,8 91,0 9,3 1,11
0-10cm) 89,1 86,1 -3,0 0,966
(60-70 cm) 84,4 81,9 -2,5 0,970




254

Colonne LAR-M3

Lors de I’étude originale sur le matériau LAR-M3, la caractérisation a été faite de facon
plus sommaire. Les analyses post-démantélement n’ont été réalisées que sur la

premiere couche (0-10 cm) et la teneur en eau au milieu (30-40 cm) de la colonne.

Les analyses post-démantelement pour la colonne LAR-M3 sont résumées au tableau
A.3. Les données répertoriées dans ce tableau sont : la densité relative des grains; la
teneur en eau massique; les teneurs en différentes espéces du soufre ainsi qu’en fer,
calcium, et magnésium; le potentiel de génération d’acide; le potentiel de

neutralisation; le potentiel net de neutralisation; le rapport PN/PA.

Tableau A.3:  Analyses avant et apres 1’essai en colonne sur le matériau LAR-M3

Col-LAR-M3
Initial Final (0-10cm)

Dr (-) 2,7773 2,7433

w% (strate 30-40 cm) ||32,6 21,5

Stotar (Yo P/P) 0,790 0,743

Suttate (Yo P/P) 0,050 0,421

Ssuture (Yo P/P) 0,740 0,322

Fe (% p/p) 2,83 2,30

Ca (% plp) 1,75 1,70

Mg (% p/p) 0,770 0,771

PA (kg CaCO,/t) 23,1 10,1

PN (kg CaCO/t) 13,6 3,5

PNN (kg CaCO/t) 9.5 6.6

PN/PA (-) 0,588 0,348

A.2.3 Flacons agités

Au cours de I’essai, on note I’apparition graduelle de précipités et de solide qui tapisse

les murs intérieurs de I’erlenmeyer au-dessus de la zone de contact avec le liquide. Ces
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précipités (entre 20 et 110 mg) ne sont pas délogés par les rincages a 1’eau
déminéralisée hebdomadaires, ni par les nombreux lavages lors de la récupération du
solide final. La quantité de précipités est trop faible pour les soumettre aux analyses. Le
tableau A.4 présente les masses séches des échantillons finaux récupérées lors des

essais en flacons agités ainsi que les masses initiales placées dans le flacon..

Tableau A.4:  Masses finales récupérées lors du démanteélement des flacons agités
Flacon Masse initiale  Masse finale
(2 ()
FA-UQS 50,00 46,39
FA-GRE-M1 50,01 49,32
FA-LAR-M3 50,07 49,64
FA-MAT-M1 50,08 49,28
FA-MAT-M2 49,99 49,09

Analyses post-déemantéelement

Le tableau A.5 montre les résultats des analyses pré et post essais en flacons agités pour
les parametres de la densité relative des grains, de la spéciation du soufre, ainsi que des

teneurs massiques en Fe, Ca, Mg et Mn pour tous les matériaux.

Tableau A.5:  Analyses avant et apres les essais en flacon agités pour tous les
matériaux
FA-UQS FA-GRE-M1 [[FA-LAR-M3  [FA-MAT-M1 [[FA-MAT-M2
Initial |Final |[Initial |Final ([Initial [Final |[Initial |Final [[Initial |[Final
Dr (-) 3,0344 13,0963 [[2,8976 [2,8982 (12,7773 |2,7735 |[3,0253 ]3,0265 (|3,0253 |[3,0748

Stotal (Yo P/P) 7,09 6,68 1,09 0,871 0,816 0,695 1,90 1,93 2,85 3,22
Ssuttate (Y0 P/P) 1,37 0,026 (0,240 0,000 0,050 {0,011 0,190 0,007 (0,234 0,041
Ssutture (Yo p/P) 5,72 6,65 0,85 0,871 0,766 (0,684 1,71 1,92 2,62 3,18

Fe (% p/p) 17,1 19,3 11,5 11,1 2,83 2,82 16,6 16,8 17,9 18,7
Ca (% p/p) 3,43 2,53 2,89 2,61 1,68 1,54 3,79 3,51 3,60 3,24
Mg (% p/p) 1,65 1,55 2,87 2,75 0,730 10,687 3,15 2,91 2,94 2,71

Mn (% p/p) 0,456 10,510 {0,196 0,192 ||0,043 0,045 (0,434 ]0,429 (0,409 (0,407
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Essais statiques

Les résultats présentés au tableau A.6 sont ceux des mesures du potentiel de
neutralisation ainsi que des calculs relatifs au bilan acide base pour les matériaux pré et

post-flacons agités.

C’est lors des essais en flacons agités que les consommations du PN sont les plus
faibles entre les cinq types d’essais utilisés. Cependant, une consommation du PN a été
détectée lors des analyses des eaux de ringage, ou des charges non négligeables en Ca

et Mg ont été mesurées.

Tableau A.6 :  Essais statiques initiaux et finaux pour les essais en flacons agités

FA-UQS FA-GRE-M1 ([[FA-LAR-M3 |FA-MAT-M1 |[FA-MAT-M2
Initial |Final [[Initial |Final |Initial |Final [[Initial |Final [[Initial [Final

PA (kg CaCOy/t) [179 208 |66 272 [239 [21.4 |34 60,1 [81,8 [99.3
PN (kg CaCO4/t) 642 67,5 |[71,7 68,6 [[13.6 [9,0 93,9 (97,1 [9o1,0 (874
PNN (kg CaCO4/t) |-115 [-140 [l45,1 414 [-103 [-12.4 [405 [37.0 [9.3 -11,9
PN/PA (-) 0359 (0325 [2,70 [2.,52 0,568 [o0421 [[1,76 [1,62 [[1,11 0,880

A.2.4 Extracteurs de Soxhlet modifiés

Au cours des essais en extracteur de Soxhlet modifié, I’intensité du chauffage devait
étre soigneusement ajustée de fagon a ce qu’il n’y ait pas d’accumulation d’eau
couvrant 1’échantillon, mais que ce dernier demeure bien mouillé. Un résumé des
principales observations est présenté au tableau A.7 qui comprend: la plage de
température a 1’échantillon, le volume final de solution d’extraction récupéré, la perte
en solution d’extraction calculée en pourcentage ainsi que les masses initiales et finales
des échantillons. La température de I’échantillon est demeuré entre 19,6 et 25,5 °C dans

tous les essais en Soxhlet modifiés. Suite a la mesure du volume final récupéré, nous
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pouvons constater des pertes en liquide d’extraction entre 4,0 et 13,0 %, pour les essais
SX-MAT-M2 et SX-UQS8 respectivement. Ces pertes peuvent provenir d’une
combinaison de facteurs, dont les principales sont: perte de vapeur d’eau par une
condensation inadéquate dans le réfrigérant (occasionnée par des fluctuations de
température de I’eau y circulant) et une perte d’étanchéité graduelle du septum (due aux
perforations répétitives par 1’aiguille d’échantillonnage). Ces pertes en volume de la
solution d’extraction ont été prises en compte lors du calcul des charges ponctuelles et
cumulées. En effet, la perte totale en volume fut considérée comme linéaire sur toute la
période de I’essai. L’équation de la droite de la perte en volume permet de calculer le
volume réel de la solution d’extraction a chaque échantillonnage. Ces valeurs réelles du
volume de la solution d’extraction remplacent donc la variable « Vo » dans 1’équation

5.2.

Tableau A.7:  Principales observations lors des essais en extracteurs de Soxhlets
modifiés
o Volume. final Perte. en Masse .
Soxhlet , . solution solution e ele Masse finale
échantillon . . initiale
d'extraction d'extraction
O (mL) (%) (2) (2
SX-UQ8 20,3-22.0 174,0 13,0 6,0797 5,6374
SX-GRE-M1 19,6-214 178,0 11,0 6,8399 6,7437
SX-LAR-M3 194-244 187,5 6,25 6,3263 06,2907
SX-MAT-M1 21,0-25,5 192,0 4,00 6,2823 6,1910
SX-MAT-M2 21,0-25,0 184,0 8,00 6,3382 6,1011

Analyses post-démantelement

Le tableau A.8 montre, pour les essais en extracteurs de Soxhlet modifiés, les résultats
des analyses pré et post-démantelement des parametres suivants : densité relative des

grains, spéciation du soufre ainsi que les teneurs massiques en Fe, Ca, Mg et Mn.
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Tableau A.8:  Analyses avant et apres les essais en extracteur de Soxhlet modifié
pour tous les matériaux

SX-UQS8 SX-GRE-M1 SX-LAR-M3 SX-MAT-M1 [[SX-MAT-M2

Initial [Final |[Initial |Final |Initial |[Final |[Initial |Final |[Initial |Final
Dr (-) 3,0344 13,1545 [[2,8976 (2,8998 |2,7773 12,7843 |[3,0253 [3,0582 ||3,0683 |3,1172
Stotar (Yo P/P) 7,09 6,31 1,09 1,00 0,816 0,772 |[1,90 2,04 2,85 3,11

Ssutate (Yo P/P) 1,37 0,028 (0,240 0,011 ||0,050 0,085 (0,190 0,025 (0,234 {0,032
Ssutture (Yo P/P) 5,72 6,28 0,85 0,99 0,766 10,687 |[1,71 2,02 2,62 3,08

Fe (% p/p) 17,1 18,2 11,5 10,7 2,83 2,85 16,6 16,5 17,9 18,7
Ca (% p/p) 3,43 2,27 2,89 2,35 1,68 1,58 3,79 3,35 3,60 2,64
Mg (% p/p) 1,65 1,56 2,87 2,66 0,730 10,718 3,15 2,94 2,94 2,59
Mn (% p/p) 0,456 10,455 (0,196 0,186 ||0,043 0,047 (0,434 0,416 (0,409 (0,404

Essais statiques

Le tableau A.9 présente les résultats des calculs et des analyses relatives au bilan acide-
base des échantillons pré et post-essais en extracteurs de Soxhlet modifiés. C’est lors
des essais en extracteurs de Soxhlet modifiés que 1’on enregistre les baisses les plus

considérables du PN, du PNN ainsi que du rapport PN/PA.

Tableau A.9:  Essais statiques initiaux et finaux pour les essais en extracteurs de
Soxhlet modifiés

SX-UQS8 SX-GRE-M1 SX-LAR-M3 SX-MAT-M1 |[SX-MAT-M2
Initial [Final [|[Initial |Final [[Initial |[Final |Initial |Final |[Initial |Final

PA (kg CaCO;/t) 179 196 26,6 30,9 23,9 21,5 53,4 63,0 81,8 96,2
PN (kg CaCOy;/t) 64,2 65,1 71,7 65,7 13,6 9,3 93,9 95,1 91,0 73,0
PNN (kg CaCO,/t) |-115  [-131 45,1 34,8 -10,3  |-12,2 40,5 32,1 9,3 -23,2
PN/PA (-) 0,359 (0,332 |2,70  |2,13 0,568 10,433 ||1,76 1,51 1,11 0,759

A.2.5 Mini-cellules d’altération

Lors des ringages des mini-cellules d’altération, il arrivait a [’occasion que des
particules fines se retrouvent entrainées dans les eaux de ringage, particulierement lors

de la formation de chemins d’écoulement préférentiels sur les parois du Buchner. Les
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eaux de ringage étaient alors filtrés et les rejets solides récupérés étaient replacés dans
la mini-cellule. L’échantillon ¢était aussi compacté pour détruire les chemins
d’écoulement préférentiels qui s’étaient formés. Avec I’avancement de 1’essai en mini-
cellule, le matériau LAR-M3 laissait de moins en moins pénétrer I’eau de ringage. En
effet, les 50 mL placés en contact de I’échantillon n’imprégnaient que trés peu ce
dernier. Contrairement aux autres matériaux qui se mouillaient lors des 3 h de contact
avec I’eau de rincage, I’application d’une succion était nécessaire pour que 1’eau
mouille les rejets LAR-M3 alors qu’elle les traversait. L’essai sur le matériau UQ-8
laissait paraitre des signes visuels d’altération, alors que la surface de I’échantillon

exhibait un changement de couleur (vers le brun orang¢) ainsi que des craquelures.

Lors du démantelement, les filtres en fibre de verre utilisés pour conduire I’essai étaient
devenus trés fragiles et collés aux rejets de la cellule. Des fibres de verre ont donc été
entrainées avec les rejets finaux. Aussi, une partie de graisse utilisée pour 1’étanchéité
de la jonction entre le filtre et le Buchner a été¢ emportée avec le solide final. Ces deux
sources de contamination expliquent les masses finales supérieures aux masses initiales

présentées au tableau A.10.

Tableau A.10 : Masses finales récupérées lors du démantelement des mini-cellules
d’extraction

Mini-Cellule Masse initiale = Masse finale

(g) (g)
MC-UQ8 66,7164 64,3682
MC-GRE-M1 66,6914 69,7483
MC-LAR-M3 66,7117 68,8800
MC-MAT-M1 66,6940 68,6566

MC-MAT-M2 66,6835 68,3894
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Analyses post démantelement

Le tableau A.11 présente les résultats des différentes analyses réalisées sur les
matériaux pré et post-essais en mini-cellules d’altération, notamment : les densités
relatives des grains, les teneurs massiques des différentes espéces du soufre ainsi que

les teneurs massiques en Fe, Ca, Mg et Mn.

Tableau A.11: Analyses avant et aprés les essais en mini-cellules d’altération pour
tous les matériaux

MC-UQS8 MC-GRE-M1 |[MC-LAR-M3 [MC-MAT-M1 |MC-MAT-M2

Initial |Final [[Initial [Final |[Initial |Final ([Initial [Final ||Initial |Final
Dr (-) 3,0344 12,8397 [[2,8976 [2,6205 |2,7773 |2,5544 |[3,0253 ]2,8148 ||3,0683 |2,8395
Stotat (Yo p/p) 7,09 6,33 1,09 0,796 0,816 0,685 |[1,90 1,71 2,85 2,91

Sare (% p/p) 1,37 0,017 0,240 0,002 0,050 0,002 lo,190 0,004 {0,234 0,018
Sarre (%o p/P) 1572 6,31 [0,85 0,794 0,766 (0,683 (1,71 |1,71  [2.62 |2.,89

Fe (% p/p) 17,1 18,7 11,5 [108 [2.83 249 Jee [157 [i7o 174
Ca (% p/p) 343 (238 [2.89 |26 |1.68 (1,33 3,79 332 [3.60 [3.06
Mg (% p/p) 1,65 (148 2,87 [2.60 0,730 o539 [3.15  [2,75 |94 [2.53
Mn (% p/p) 0,456 (0,485 0,196 0,187 0,043 0,040 J0.434 0,407 0,409 0,380

Essais statiques

Le tableau A.12 montre les résultats des différents calculs et des analyses pour les
essais statiques réalisés sur les échantillons pré et post-essais en mini-cellules
d’altération. Les consommations enregistrées pour I’essai en mini-cellule se situent
entre celles des essais en cellule d’humidité (légerement plus faibles) et celles en

extracteurs de Soxhlet modifiés (plus fortes).
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Tableau A.12 : Essais statiques initiaux et finaux pour les essais en mini-cellules
d’altération

MC-UQS8 MC-GRE-M1 (MC-LAR-M3 |MC-MAT-M1 (MC-MAT-M2
Initial |Final [[Initial |Final |[Initial [Final [[Initial |Final |Initial |Final

PA (kg CaCOj/t) 179 197 26,6 24,8 23,9 |21.3 53,4 53,3 81,8 90,4
PN (kg CaCOj/t) 64,2 58,8 71,7 62,9 13,6 10,3 93,9 86,6 91,0 84,2
PNN (kg CaCOj;/t) |[-115 -138  [145,1 38,1 -10,3  |-11,0 [[40,5 333 9,3 -6,2
PN/PA (-) 0,359 10,298 |[2,70 ]2,54 0,568 10,483 ||1,76 1,62 1,11 0,932

A.2.6 Cellules d’humidité

Les essais en cellule d’humidit¢é ont été réalisés selon le protocole présenté
précédemment au Chapitre 4. Tout au long des essais, des chemins d’écoulements
préférentiels se sont formés. Régulierement, les échantillons ont été compactés pour
détruire ces chemins, qui pouvaient causer de mauvais mouillages lors des rincages
(donc des dissolutions incomplétes des produits de réaction). A noter également que de
légeéres pertes en échantillon ont été observées alors que des particules fines ont été
transportées dans les chemins d’écoulements préférentiels. Le tableau A.13 présente les
masses seches finales récupérées lors du démantelement des cellules d’humidité ainsi

u’u initi u criaux.
’un rappel des masses initiales pour les 5 matéria

Tableau A.13: Masses initiales et finales récupérés lors du démantélement des
cellules d’humidité.

Cellule Masse initiale = Masse finale
(kg) (kg)
CH-UQS8 0,7554 n/d
CH-GRE-M1 1,0130 0,9927
CH-LAR-M3 1,0140 0,9507
CH-MAT-M1 0,9982 0,9630
CH-MAT-M2 0,9991 0,9287

n/d : Donnée non disponible
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Analyses post-démantelement

Le tableau A.14 présente les résultats des analyses réalisées sur les rejets pré et post-
essais en cellules d’humidité. Les paramétres répertoriées sont la densité relative des

grains, la spéciation du soufre et les teneurs massiques en Fe, Ca, Mg, Mn.

Tableau A.14 : Analyses avant et apres les essais en cellules d’humidités

CH-UQS8 CH-GRE-M1 [[CH-LAR-M3 ||CH-MAT-M1 [[CH-MAT-M2

Initial |Final [[Initial [Final |[[Initial |Final ([Initial [Final ||Initial |Final
Dr (-) 3,0344 12,9717 [[2,8976 |2,8705 |2,7773 |2,7475 |[3,0253 ]2,9960 (|3,0683 |3,0133
Stotal (Yo p/p) 5,99 5,14 1,09 0,817 10,816 0,665 [f1,90 1,78 2,85 2,98

Ssuttate (Yo P/P) 0,166 10,501 (0,240 0,001 ||0,050 0,000 (0,190 ]0,006 0,234 {0,013
Ssutture (Yo P/P) 5,82 4,64 0,85 0,816 0,766 (0,665 |1,71 1,77 2,62 2,97

Fe (% p/p) 15,3 15,0 11,5 10,9 2,83 2,69 16,6 16,4 17,9 17,9
Ca (% p/p) 4,95 4,27 2,89 2,34 1,68 1,41 3,79 3,46 3,60 3,10
Mg (% p/p) 2,11 1,84 2,87 2,56 0,730 10,662 3,15 2,82 2,94 2,60
Mn (% p/p) 0,470 10,448 (0,196 10,187 ||0,043 0,039 (0,434 0,420 /0,409 0,391

Essais statiques

Le tableau A.15 présente les résultats des essais statiques réalisés sur les rejets pré et

post-essais en cellules d’humidité, soient : PA, PN, PNN et le rapport PN/PA.

Comme mentionné précédemment, les essais en cellule d’humidité se situent entre les
essais en flacons et les essais en mini-cellules d’altération quant a la diminution du PN,
PNN et PN/PA; I’extracteur de Soxhlet modifié¢ enregistre les plus fortes baisses pour

ces parametres.
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Tableau A.15: Essais statiques initiaux et finaux pour les essais en cellules
d’humidité

CH-UQS8 CH-GRE-M1 |[[CH-LAR-M3 |[CH-MAT-M1 [CH-MAT-M2
Initial |Final [[Initial |Final |[Initial [Final [[Initial |Final |Initial |Final

PA (kg CaCOj/t) 182 145 26,6 25,5 23,9  ]20,8 53,4 55,4 81,8 92,7
PN (kg CaCOj/t) 180 108 71,7 67,3 13,6 8,7 93,9 94,0 91,0 86,0
PNN (kg CaCO;/t) -2 -37 45,1 41,8 -10,3  [-12,1  |[40,5 38,6 9,3 -6,7
PN/PA (-) 0,989 10,745 |[2,70 |2,64 0,568 10,419 ||1,76 1,70 1,11 0,928
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A3  EPUISEMENTS MINERALOGIQUES
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A.3.1 Calculs

L’équation A.1 montre le calcul de la quantité¢ (en moles) de minéral contenu dans

I’échantillon initial.

0
Yo ingral X Mgy

[ T——
i Minéral IOOXM

[A.1]

Minéral

ou :

1 Minéral - nombre de moles initial du minéral (moles)

YoMinéral : abondance du minéral dans le matériau initial (% p/p)
msy : masse seche initiale de I’échantillon total pour 1’essai (g)
MMinéral masse molaire du minéral (g/mol)

L’équation A.2 montre le calcul du nombre total de moles d’un traceur s’étant dissous a

I’instant « j ».

Cc Elément
N = [A.2]
e 1000 X MElémem
ou :
1 Elément nombre total de moles de I’¢lément dissous a I’instant « j » (moles)
Ce Elément : charge cumulative de 1’élément a I’instant « j » (section 5.2.1) (mg)
Mt 1sment : masse molaire de 1’¢lément (g/mol)
1000 : facteur de conversion (1000 mg/g)

L’équation A.3 montre le calcul du nombre de moles de sphalérite s’étant dissout a un

instant donné.
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D isphaterite = 1 jzn [A.3]
ou :

1j Sphalérite nombre total de moles de sphalérite dissoute a I’instant « j » (moles)
0jzn nombre total de moles de zinc dissous a I’instant « j » (moles)

L’équation A.4 montre le calcul du nombre de moles de chalcopyrite dissoute a un

instant donné.

[A.4]

n jChalcopyrite =n jCu

ou:
1 Chalcopyrite :  NOmbre total de moles de chalcopyrite dissoute a I’instant « j » (moles)

njcu: nombre total de moles de cuivre dissous a I’instant « j » (moles)

L’équation A.5 montre le calcul du nombre de moles de pyrite dissoute & un instant
donné en fonction du nombre total de moles de sulfates dissous corrigé pour les

contributions en sulfates de la sphalérite et de la chalcopyrite.

~ Dsuifate =1 jsphatérite ~ 2(n jChalcopyrite) A5
anyrite - [ . ]
2
ou:
1 Pyrite nombre total de moles de pyrite dissoute a I’instant « j » (moles)
Njsufae :  Nombre total de moles de sulfate dissous a I’instant « j » (moles)

Note : les nombres entiers représentent les facteurs stoechiométriques.

L’équation A.6 montre le calcul du nombre total de moles d’ankérite dissoute a un

instant donné.
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jMn
njAnkérite = b [A6]
ou :
1 Ankérite © nombre total de moles d’ankérite dissoute a 1’instant « j » (moles)
0j Mn : nombre total de moles de Mn dissous a I’instant « j » (moles)
b: coefficient stoechiométrique du Mn dans la formule de I’ankérite,

spécifique a chaque matériau, déterminée par analyses EDS au MEB

(Ankérite : Ca(Mg,MnyFe.)(CO3),)

L’équation A.7 montre le calcul du nombre total de dolomite dissoute a un instant

donné en fonction du magnésium total dissout corrigé pour le magnésium provenant de

I’ankérite.

Dpotomite = M jmg ~ a(njAnkérite) [A.7]
ou :

1} Dolomite nombre total de moles de dolomite dissoute a I’instant « j » (moles)

nj Mg : nombre total de moles de Mg dissous a I’instant « j » (moles)

a: coefficient stoechiométrique du Mg dans la formule de 1’ankérite,

spécifique a chaque matériau, déterminé par analyses EDS au MEB

(Ankérite : Ca(Mg,MnyFe.)(CO3),)

L’équation A.8 montre le calcul du nombre total de moles de calcite dissoute en
fonction du nombre de moles de calcium corrigé pour le calcium provenant de

I’ankérite et de la dolomite s’il y a lieu.

D catcite = Djca = Ankerite ~ 1 jDolomite [A.8]
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<\

ou :
1 Calcite : nombre total de moles de calcite dissoute a I’instant « j » (moles)
Njca: nombre total de moles de Ca dissous a I’instant « j » (moles)

L’épuisement d’un minéral donné a un instant précis est calculé a ’aide de I’équation

A9.

_ (M pingrat =1 jMinrar ) X 100

% jrestant Minéral — n [A-9]
i Minéral
ou:
%0j restant Minéral ©  pourcentage restant du minéral a I’instant «j» par rapport a la
quantité initiale en ce dernier (%)
1} Minéral : nombre total de moles du minéral dissous a I’instant « j » (moles)

A.3.2 Epuisements minéralogiques et évolutions du bilan acide-base

Cette section montre les graphiques des épuisements minéralogiques ainsi que

I’évolution du bilan acide-base pour tous les essais et tous les matériaux.
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Figure A.23 : Epuisements minéralogiques et évolution du bilan acide-base pour

tous les essais sur le matériau LAR-M3
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Figure A.

tous les essais sur le matériau MAT-M1
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Figure A.25: Epuisements minéralogiques et évolution du bilan acide-base pour

tous les essais sur le matériau MAT-M2
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A4 CRITERES DE SELECTION DE LA GRILLE-OUTIL
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Cette section détaille Iattribution des pointages par critére pour les différents essais

cinétiques dans la grille de sélection.

A.4.1 Objectifs de I’étude

La liste commentée des criteres classés sous « objectifs de 1’étude » est présentée dans

les lignes qui suivent.

Deétermination du PGA a court terme

Ce critere représente 1’observation du DMA a court terme, au cours du déroulement de
I’essai cinétique. Il est d’importance surtout pour des matériaux clairement générateurs
d’acidité. Dans les essais utilisés au cours de I’étude, seul les essais en flacon agité et
en Soxhlet modifié semblent moins adaptés que les autres essais, puisque ces derniers
se voient rapidement sursaturé en métaux et ions et leur évolution devient difficile a

juger.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

[N O R N T

Soxhlet modifié :

Détermination du PGA a moyen et long terme

La détermination du PGA a moyen et long terme est d’importance surtout pour les
matériaux dans la zone d’incertitude des essais cinétiques. Pour qu’un essai soit
considéré comme adapté, il doit fournir des résultats non seulement accélérés, mais doit
aussi produire des analyses en métaux et ions fiables, de maniére a pouvoir appliquer

les méthodes de détermination vues a la section. A ce titre, les essais en cellule
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d’humidité et en mini-cellules d’altération semblent les mieux adaptés. L’essai en
colonne fournit des résultats fiables, mais sur une plage trés limitée d’altération de
I’échantillon. Les essais en flacon agit¢ et en Soxhlet modifié causent des
disproportions entre les produits d’oxydation et de neutralisation et semblent donc peu

adaptés a la prédiction a long terme.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

[ NS S R T

Soxhlet modifié :

Etude des phénomenes géochimiques du DMA

Ce critere correspond a 1’étude de parametres tels les taux de réaction des minéraux, la
précipitation de minéraux secondaires et tout autres mécanismes impliqués dans la
formation, 1’évolution et la neutralisation du DMA. Un test est jugé adapté s’il permet
d’avoir acces a une bonne estimation de la composition de 1’eau interstitielle et qu’il
permet de facilement observer 1’altération de 1’échantillon dans la zone réactive.
L’essai en colonne tel qu’utilisé¢ au cours de 1’étude est contre-indiqué vu qu’il permet
difficilement I’évaluation de 1’eau interstitielle. En effet, I’échantillon est recueilli au
bas de la colonne suite au passage de I’eau de ringage au travers la zone réactive, la
zone de neutralisation et finalement la zone inactive. L’eau de ringage des essais en
colonne représentent donc la somme de tous les phénoménes impliqués et est donc peu
informative sur chacun de ceux-ci. L’essai en Soxhlet est contre-indiqué puisque les
précipitations ont lieu dans la solution d’extraction plutdét qu’a Dintérieur de
I’échantillon. L’essai en flacon agité est moyennement adapté puisque 1’essai en milieu
fermé ne représente pas des conditions réalistes retrouvées au cours du DMA. Les

essais en cellule d’humidité et en mini-cellule d’altération semblent bien adaptés
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puisque la faible épaisseur d’échantillon permet une meilleure estimation de la
composition des eaux interstitielles tout en conservant des conditions réalistes de

DMA.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

N W s AN

Soxhlet modifié :

Simulation de la qualité d’eau de terrain

L’habileté d’un essai a simuler des charges en métaux et anions, des pH, des Eh, des
acidités/alcalinités représentatives des celles qui seront obtenues sur le terrain est
représentée par ce critere. Dans la littérature, on s’entend pour dire que I’essai en
colonne est I’essai qui simule le mieux les qualités d’eau obtenues sur le terrain (SRK,
1989; Bradham et Carruccio, 1991; MEND 1.16.1b, 1991; Aubertin et al., 1999).
Ensuite, les essais sont classés en ordre inverse de leur augmentation des taux de
réaction. En effet, plus les taux sont augmentés dans un essai, plus les charges seront
grandes et plus elles s’¢loigneront des charges de terrain. Aussi, les essais en milieu
fermé (flacons agités et Soxhlets modifiés) sont incapables de simuler une évolution

naturelle des charges et parametres.

Colonne : 5
Cellule d’humidité : 3
Mini-cellule d’altération : 2
Flacon agité : 1

Soxhlet modifié : 1
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Simulation de méethodes de restauration

Le présent critére représente la facilité de simuler différents modes de restauration de
sites miniers a 1’aide d’essais cinétiques. Les différents modes de restauration
considérés sont les amendements, I’ennoiement et les recouvrements uni- ou
multicouches. Les essais en flacon agité et en extracteur de Soxhlet modifi¢ permettent
seulement des essais sur matériaux amendés. Moyennant une modification au montage,
les essais en cellule d’humidité et en mini-cellule d’altération permettent aussi des

essais d’ennoiement. Les essais en colonne permettent toutes les simulations.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

NN W W W

Soxhlet modifié :

Accélération des taux de réaction

Ce critere correspond a 1’accélération des taux de réaction des minéraux obtenus par les
différents essais. Les taux de réaction de la pyrite sont utilisés ici comme critére de
classement. Si le temps est une restriction dans la série d’essais visée ou si ’on veut
voir rapidement le comportement possible a long terme d’un échantillon, ce critére

prendra une importance majeure.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

wnm W R~ RN =

Soxhlet modifié :
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Essais sur plusieurs échantillons

Si I’étude visée porte sur une grande quantité d’échantillons, il devient vite
problématique de trouver les espaces ainsi que les ressources nécessaires a la réalisée
des essais cinétiques. Les essais en flacon agité et en mini-cellule d’altération sont tout
indiqués pour ce genre d’application. Bien qu’ils ne consomment pas beaucoup
d’espace, les essais en Soxhlet modifiés nécessitent de la verrerie spécialisée peu
disponible. Les essais en cellule d’humidité et en colonne nécessitent plus d’espace, des
montages spécialis€s et plus d’heures de travail que les autres essais, leur utilisation sur

une grande quantité d’échantillons devient donc rapidement complexe.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

W Wh W W N

Soxhlet modifié :

A.4.2 Avantages/Inconvénients

La liste commentée des critéres classé€s sous « avantages/inconvénients » est présentée

dans les lignes qui suivent.

Méthode largement documentée

Lorsque la documentation, voir méme la standardisation, sur les procédures est
nécessaire, ce critere devient important. La classification est basée sur la quantité
d’information disponible sur chacun des essais au moment de la revue de littérature de
la présente étude. L’essai le plus largement utilisé et documenté est 1’essai en cellule
d’humidité. Cet essai fait méme 1’objet du standard américain ASTM D 5744-96
(1998). L’essai en colonne est aussi trés utilis€ en environnement minier et les

publications qui ont utilis¢ cette méthode sont nombreuses. Les essais en Soxhlet ont
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¢été peu utilisés jusqu’a ce jour en ce qui concerne le DMA et les modifications utilisés
au cours des présents travaux viennent de la publication de Sullivan et Sobek (1982).
Les essais en flacons agités sont aussi trés peu documentés. Les essais en mini-cellules
d’altération en sont a leur début et ont été utilisées ici pour la premiére fois afin de
tester leur potentiel pour étudier des matériaux ayant un faible potentiel de génération

d’acide.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

[\ NS N U E SN

Soxhlet modifié :

Faible quantité d’échantillon nécessaire

Dans les situations ou seulement une faible quantité d’échantillon est disponible (ex :
carotte de forage) pour conduire les essais cinétiques, ce critére prend toute son
importance. Rappelons que les essais cinétiques sont des méthodes d’analyse
destructives en ce sens que les échantillons post-essais cinétiques sont grandement
altérés. Un essai cinétique qui consomme peu d’échantillon obtiendra un pointage élevé

et vice-versa.

Colonne : 1
Cellule d’humidité : 3
Mini-cellule d’altération : 4
Flacon agité : 4
Soxhlet modifié : 5
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Simplicité de mise en ceuvre

Ce critére se base sur la disponibilit¢ d’une main d’ceuvre qualifiée. Certains essais
(Soxhlets, colonnes, cellule d’humidité) nécessitent une main d’ceuvre expérimentée,
puisqu’ils comportent plusieurs manipulations complexes et/ou un contrdle serré. Les
essais les plus simples a mettre en ceuvre sont les essais en mini-cellules d’altération et

en flacons agités.

Colonne :
Cellule d’humidité :
Mini-cellule d’altération :

Flacon agité :

N R WD

Soxhlet modifié :

Maintien du rapport naturel oxydation/neutralisation, méme lorsque %St < 2

Ce critére vise particulierement les problémes de sur-dissolution des carbonates relevés
pour certains essais. Il a ét¢ observé que cette dissolution sans réaction de neutralisation
prenait une importance plus grande lorsque la teneur en soufre de 1’échantillon est plus
faible. Pour que I’application de ce critére soit nécessaire, un seuil de 2 % Sioa et fixé.
Le probléme de dissolution excessive des carbonates est trés important dans les essais
en Soxhlet modifié et en flacons agités, ils obtiennent donc le pointage le plus faible.
Cette dissolution a été remarquée a un degré moindre en mini-cellules d’altération et

semble peu importante en cellule d’humidité et en colonne.

Colonne : 5
Cellule d’humidité : 5
Mini-cellule d’altération : 3
Flacon agité : 1

Soxhlet modifié : 1
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Faibles coiits

Lorsque les budgets sont restreints, ce critére prend une grande importance. En ordre
croissant de colits de réalisation, les essais se classent d’ans ’ordre suivant : flacon
agité ~ mini-cellule d’altération < extracteur de Soxhlet modifié¢ < cellule d’humidité <
colonne. Les cotits considérés sont les colits en équipements (cellule, colonne, table
d’agitation, verrerie spécialisée, etc.), les colits en analyses ainsi que les heures

techniques nécessaires a leur réalisation.

Colonne : 1
Cellule d’humidité : 2
Mini-cellule d’altération : 4
Flacon agité : 4
Soxhlet modifié : 3
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A5 TAUX DE REACTION
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Les taux de réaction de la pyrite sont largement documentés dans la littérature sur le
drainage minier acide (ex.: Morth et Smith, 1966; Rogowski et Pionke, 1984;
McKibben et Barnes, 1986; Nicholson et al., 1988; Olson, 1991; Elberling et a/., 1993;
Bennet et al., 2000; Frostad et al., 2000b; Hollings et al., 2001; Jerz et Rimstidt, 2004).

Tableau A.16 : Taux de réaction de la pyrite tirés de la littérature

Type d'essai Matériau Phénoméne observé pH Taux Auteur
(mol kg™ an™)

Production de sulfates (Moyennes

S . 3 o
Cellule d'humidité Stériles dwerses de la Internationnal Kinetic n/d 2’6X10_2 a Bennet et al.,
(450 essais) 2,6x10 2000
Database)
' L Rgets de concentrateur ~ Production de_ sulfateg (Mpyennes 2.6x10° 2 Bennet et al.,
Cellule d'humidité diverses de la Internationnal Kinetic n/d o
. 2,6x10 2000
(71 essais) Database)
Stériles . R 2,6x107 4 Bennet et al.,
Colonne (0,7 < %Suutne < 3,0) Production de sulfates 2a5 2.6x10" 2000
Parcelles in-situ Stériles :s:iu(ic::l?e?'ri?n&slllera:rsl Sil;trarLrllZnts 2a5 2,6x10” 2 Bennet et al.,
(0,7 < %Squifure < 3,0) 5 P 2,6x10" 2000
stériles
- Stériles . , R R 1,9x10° a Hollings et
Cellule cinétique (%Ssulfure < 0,5) Consommation d'oxygéne 5a6 1.9x10° al., 2001
foe 4 .
Cellule cinétique Stériles Mesure des sulfates 546 8,4x10° a Hollings et

(%Ssulfure < 0,5) 2,5x10? al., 2001
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1,00E+02

1,00E+01

1,00E+00

1,00E-01

1,00E-02

1,00E-03

Taux réaction Pyrite (mol kg ' an™)

1,00E-04

Figure A.26:  Comparaison des taux de réaction de la pyrite obtenus aux cours des
essais cinétiques avec les taux relevés dans la littérature

—~ 1,00E+02

1,00E+01

1,00E+00

1,00E-01

Taux réaction Calcite (mol kg ' an™'

1,00E-02

Figure A.27:  Comparaison des taux de réaction de la pyrite obtenus aux cours des
essais cinétiques avec les taux relevés dans Wicks et Groves (1993)
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A.6 CD-ROM ANNEXE : GUIDE DE CONSULTATION
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Les différentes sections du CD-ROM fourni en annexe sont décrites ici.

A.6.1 Caractérisation matériaux

Dossier renfermant les fichiers contenant la caractérisation des matériaux initiaux et

post-démantelement.

A.6.2 Colonnes

Dossier refermant les résultats détaillés des essais en colonnes.

A.6.3 Cellules humides

Dossier refermant les résultats détaillés des essais en cellules d’humidité.

A.6.4 Mini-cellules d’altération

Dossier refermant les résultats détaillés des essais en mini-cellules d’altération.

A.6.5 Flacons Agités

Dossier refermant les résultats détaillés des essais en flacons agités.

A.6.6 Soxhlets

Dossier renfermant les résultats détaillés des essais en extracteur de Soxhlet modifié.

A.6.7 Comparaison inter-essai (finale)

Dossier renfermant les fichiers de comparaison entre les différents essais cinétiques
utilisés par matériau, les comparaisons entre les analyses avant et apres les essais, les

fichiers d’interprétation des essais et 1’outil de sélection.
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A.6.8 Comparaison inter-matériau (finale)

Dossier renfermant les fichiers de comparaison entre les différents matériaux par type

d’essai.

A.6.9 MEB phases secondaires

Dossier renfermant les images obtenues au MEB lors de I’investigation de la

précipitation de phases secondaires.

A.6.10 Voltampérométrie

Dossier renfermant les résultats des différentes investigations de la réactivité de la

pyrite par voltampérométrie cyclique a balayage.






