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RESUME

L’oxydation de la pymrhotite dans les chantiers miniers souterrains remblayés est
préoccupante pour les opérateurs miniers car elle peut mener 4 de graves conséquences:
formation de drainage contaminé, diminution de 1’intégrité physique de la masse de remblai
et sous des circonstances extrémes, menace a la santé et a la séeurité des travailleurs miniers
(par épuisement de I’oxygene de I’air ou dégagement de SO,). Cette recherche s’intéresse a la
réactivité de la pyrrhotite lorsque cette dernicre est incluse aux remblais miniers cimentés
(hydrauliques et en pite). Elle vise plus particulierement a vérifier I’effet du liant sur la
réactivité de la pyrrhotite et a rendre compte du réle des principaux facteurs d’influence,
telles la passivation des surfaces et les propriétés hydrogéologiques (perméabilité et courbe
de rétention d’ecau). Le coeur de la thése est structurée de maniére a répondre aux objectifs
visés. Le chapitre III traite de la réactivité des remblais miniers cimentés contenant de la
pyrrhotite et ¢tudie I'effet de la passivation des surfaces tandis que les chapitre IV et V
traitent de 1’évolution, durant le durcissement, de la perméabilité et de la courbe de rétention
d’cau(autres facteurs d’influence jugés d’importance) des remblais hydrauliques et en pite
cimentés, respectivement.

Les essais de consommation d’oxygene (CO), couplés a certaines techniques d’analyses
(chimic des solides, diffraction des rayons X, thermogravimétric et électrochimic) au
chapitre III, montrent que les rejets de concentrateur qui contiennent de la pyrrhotite (sans
liant) peuvent é&tre tres réactifs (avee des flux d’oxygene consommés parfois supéricurs a 35
moles O,/m*/jour), donc susceptibles d’entrainer d’éventuels problémes environnementaux
lorsqu’ils sont exposés aux conditions atmosphériques. Ils montrent également 1"effet
bénéfique d’ajouter un liant au mélange; effet davantage marqué pour les remblais en péte
que les remblais hydrauliques. I.’analyse montre qu’une passivation naturelle (sans liant) de
la surface des grains de la pyrrhotite permet de réduire a un certain niveau la réactivité de la
pyrrhotite mais que 1’ajout de liant permet de la réduire davantage.

L approche utilisée dans le chapitre IV comprend des essais de perméabilité au gaz (azote) et
des essais de perméabilité i 1’eau, couplés a d’autres techniques d’analyses (porosimétrie au
mercure, analyse des surfaces spécifiques et thermogravimétrie). L’approche confirme
d’abord la fiabilité de I’essai de perméabilité a I’eau pour évaluer la perméabilité des remblais
miniers cimentés (pas d’interaction significative entre le fluide d’infiltration (cau) et la
matrice cimentaire durant la mesure). Les résultats d’essais indiquent que la perméabilité du
remblai hydraulique cimenté demeure relativement constante dans le temps (ko = 1 x 107
cm/s) alors que celle de son homologue en pite diminue de plus d’un ordre de grandeur en
28 jours (et devient inférieure a celle du remblai hydraulique de plus d’un ordre de
grandeur : 2 x 10” cm/s 4 3 x 10° cm/s). Les différences observées seraient associées a un
plus fort degré de cimentation dans le remblai en pite cimenté que dans le remblai
hydraulique cimenté. L. entrainement d’une partie du liant dans les eaux de drainage lors de la
mise en place du remblai hydraulique (cimentation plus faible) expliquerait ces tendances (le
drainage des remblais en pite étant négligeable). Enfin, cetie partic de 1I’é¢tude met en
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évidence le phénomeéne de ségrégation des grains dans les remblais hydrauliques, avec une
perméabilité probablement contrélée en grande partie par les couches de particules fines.

L approche utilisée dans le chapitre V comprend différentes méthodes d’évaluation de la
CRE (essais en colonne, essais de succion par translation d’axe couplés (ou non) a la
méthode des solutions salines, essais de succion modifi¢ par Godbout ef al., 2004). Les essais
de rétention d’ean montrent, a I"image de la perméabilité, que la capacité de rétention d’eau
du remblai hydraulique cimenté (plus faible au départ que celle du remblai en pite) demeure
relativement constante dans le temps alors que celle du remblai en pite cimenté évolue avec
le durcissement du matériau (avec des pressions pour amorcer le drainage passant de 50 kPa a
400 kPa et des succions résiduelles, de 700 kPa a 20 000 kPa pour le remblai en pite
cimenté). Les différences observées seraient attribuables au fait que le remblai en pite
possede et développe pendant son durcissement, une porosité beaucoup plus fine que son
homologue hydraulique ainsi que des liens de plus en plus forts entre 1’eau et la matrice
cimentaire.

En croisant I’ensemble de 1’information issue de cette recherche, le remblai en péte cimenté
apparait clairement comme une option plus appropriée que le remblai hydraulique cimenté
pour la gestion de rejets de concentrateur contenant de la pyrrhotite. 11 est plus homogene et
est caractérisé par une plus faible perméabilité et une plus forte capacité de rétention d’eau.
Cela permet de maintenir sur 1’ensemble de la masse des conditions saturées en eau qui
agissent comme une barriére a ["oxygene, principal agent oxydant de la pyrrhotite dans les
conditions étudices.

Mots-clés : Réactivité, Pyrrhotite, Remblai minier cimenté, Remblai hydraulique cimenté,
Remblai en pite cimenté, Perméabilité, Courbe de rétention d’cau.



CHAFPITRE I

INTRODUCTION

1.1 SUJET DE LA RECHERCHE

Cette recherche s’intéresse a la réactivité de la pyrrhotite lorsque cette demicre est mise en
place dans les chantiers miniers souterrains sous forme de remblais miniers cimentés
(hydraulique et en pite). Elle s’interroge sur les mécanismes impliqués lors de son oxydation,
particuliecrement lorsqu’ils ménent 4 des événements extrémes comme 1’auto-ignition de la
masse de remblai et/ou le dégagement de gaz toxiques tel le SO,. Depuis quelques années,
chercheurs et chercheuses s’intéressent a la réactivité des remblais miniers en pite cimentés
sulfureux. Seuls des remblais contenant principalement de la pyrite (sulfure le plus abondant
dans les rejets miniers) ont été étudiés (eg. Ouellet ef al., 2006). D’autres chercheurs
s’intéressent a la réactivité de la pyrrhotite lorsqu’elle est déposcée dans des parcs a résidus,
i.e., exposée aux conditions ambiantes de surface (eg. Hamilton et Woods, 1981; Steger,
1982; Janzen, Nicholson et Sharer, 2000; Belzile et al., 2004; Cruz, Gonzalez et Monroy,
2005; Gunsinger ef al, 2006). Aucune étude n’a tenté de quantifier la réactivité de la
pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés (en pite ou autre technologic comme le remblai
hydraulique) et de rendre compte du réle des principaux facteurs d’influence, telles les

propriétés hydrogéologiques.



1.2 CONTEXTE DE L’ETUDE

La pyrrhotite, fréquemment en association avec la pyrite, la sphalérite, la galéne et la
chalcopyrite, représente apres la pyrite, le sulfure de fer le plus commun dans la nature. Elle
est présente dans plusieurs types de gisements hydrothermaux, souvent a 'intérieur de roches
mafiques intrusives ou volcaniques dans lesquelles se sont mis en place des dépdts de
sulfures massifs (commune dans la gangue des gisements de Ni-Cu, Pb-Zn et EGP). Dans la
plupart des cas (excepté lorsqu’elle est en association avec des éléments du groupe du
platine), la pyrrhotite (sans valeur économique), est rejetée du procédé de traitement
(Penberthy et Merkle, 1999; Ballhauss et Sylvester, 2000, cités dans Becker, 2010). Elle doit
alors étre gérée efficacement car ce minéral, considéré comme trés réactif, s’oxyde
rapidement lorsqu’il est exposé aux conditions ambiantes, i.e, en présence d’cau et

d’oxygene (Belzile ef al., 2004).

1.2.1 Le remblai minier cimenté pour la gestion des rejets de concentrateur sulfureux

Une des approches intéressantes pour la gestion des rejets de concentrateur sulfureux, pour
les mines souterraines en opération, est de les enfouir dans les chantiers exploités, sous forme
de remblai minier cimenté (RMC) (Hassami et Archibald, 1998, Aubertin, Bussidre et
Bernier, 2002; Grice, 1998; Dorriott et Grice, 2002; Aubertin, Bussiére et Zagury, 2011).
Cette technologie permet, en plus de réduire le volume des rejets problématiques 4 entreposer
en surface, d’optimiser la récupération du minerai en jouant un réle de support secondaire de
terrain durant les opérations de minage (De Souza, DeGagné et Archibald, 2001). L ajout de
liant dans le mélange de remblai permet non seulement d’augmenter la cohésion des rejets du
concentrateur mais aussi de conférer au matériau des propriétés géoenvironnementales
favorables a la réduction de la réactivité des sulfures et i la mobilité de la contamination
(Benzaazoua ef al., 2004, Benzaazoua et al., 2005, MEND, 2006, Benzaazoua et al., 2010,
Coussy, 2011).



Remblais hvdrauliques et remblais en péte cimentés

Essenticllement, deux types de remblais destinés au remblayage des chantiers miniers
souterrains sont fabriqués a partir de rejets de concentrateur soient : le remblai hydraulique
cimenté (RHC) et le remblai en péte cimenté (RPC) (Hassani et Archibald, 1998; Grice, 1998
et 2001; Dorricott et Grice 2002). Bien que la technologie du remblai en pite gagne en
popularité depuis quelques décennies (depuis le début des années 90), notamment au niveau
des mines canadiennes (De Souza, Degagné et Archibald, 2001; De Souza, Archibald et
Dirige, 2003), la technologic du remblai hydraulique est encore bien présente dans d’autres
régions du monde (Cook, 2001; Grice 2001; Potvin, Thomas et Fourie, 2005; Sivakugan,
Rankine et Rankine, 2005; Sivakugan et al., 2006).

La Figure I. 1 présente les principales constituantes des remblais hydrauliques et en pite

cimentés.
EAU LIANT
Pulpe entre 75 % et 85 % Géneéralement entre 3 % et 7 % (%0 wt)
solide pour les remblais en pate Typiquement du ciment Portland,
et entre 60% et 75 % solide cendres volantes, laitiers de hauts
pour les remblais hydrauliques fourneaux

/

NS /

/-

REJET DE CONCENTRATEUR
Tout venant pour le remblai en péte

Hydrocyclonés pour le remblai hydraulique - des matériaux drainants (sable)
peuventégalement étre ajoutés au mélange de RH pour faciliter le drainage

Figure 1. 1 : Remblais mimers cimentés hydraulique ou en péte



4

Les remblais miniers cimentés hydraulique ou en pite, sont i la base constitués de rejet de
concentrateur, d’un agent liant (typiquement du ciment Portland et/ou ajouts minéraux dans
des proportions variant entre 3 % et 7 % wt) et d’eau. Alors que le remblai hydraulique est
préparé i une densité de pulpe entre 60 %o et 75 % solide, le remblai en péte est usuellement
préparé i un pourcentage solide entre 75 % et 85 %. Dans le cas du remblai hydraulique, les
rejets de concentrateur peuvent étre hydrocyclonés (i.e. qu'une fraction des particules fines
est retirée) ou encore étre amendés avec du sable (dont la taille des particules est plus
grossiere) pour atteindre une capacité de drainage donnée. Le remblai en pite est
habituellement constitué de rejets de concentrateur non ségréges, i.e. que toute la fraction
granulométrique (tout venant) est incluse au mélange, méme si plus rarement des granulats
peuvent y étre ajoutés. Les critéres de fabrication des remblais hydrauliques en termes de
granulométrie différent selon les références mais sont généralement de I'ordre de < 10 %
passant 10 pm (Grice, 1998) 4 <20 % passant 20 um (Landriault, 2001). Dans le cas du
remblai en pite, les critéres granulométriques visés sont généralement > 15 % ou 20 %
passant 20 um (Landriault, 2001; Verburg, 2002). La Figure 1. 2 illustre des fuseaux
granulométriques typiques de rejets de concentrateurs ainsi que les standards de fabrication

des deux types de remblais selon Dorriott et Grice (2002).
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Figwe I 2 Classification granulomeétrique des rejets de concentrateur et standards granulométiques
pour la fabrcation des retnblais hydrauliques et en pate (tiré de Dorricott et Grice, 2002

Les critéres de fabrication du remblal hydraulique et du remblal en péte conférent aux
maténaux des propriétes differentes et impligquent une technologie de mise en place
specifique a chacune des technologies. Les cofits en capital et d opération qui en relévent

different également d’une technologie & lautre (Tableau I 1),



Tableaul. 1: Comparaison entre la technologie du remblai hydraulique et celle du remblai en péte
{inspir¢é de Hassani et Archibald, 1998)

Critére

Remblai hydraulique

Rembilai en piite

Pourcentage solide

Entre 60 % et 75 %

Entre 75 % et 85 %

Taille des particules

<10 % passant 10 pm
ou

<220 % passant 20 pm
Selon référence

=15 % passant 20 pm
ou

= 20 % passant 20 pm
Selon référence

Quantité de liant Perte d’une partie des liants ~ Généralement plus faible
lors du drainage quantité de liant requise pour
obtenir les mémes résistances
mécanigues
Rapport eaw/ciment Elevé Faible a élevé
Résistance mécanique Faible Faible a ¢levée
Perméabilité Elevée Faible

Systéme de transport sous terre

Par gravité via un systeme
de canalisation (trous de
forages et tuyaux)

Par gravite ou a ’aide de
pompe via un systeme de
canalisation

Taux de mise en place 100 & 200 tonnes/heure 50 a 200 tonnes/heure
Remplissage complet du Pas possible Possible

chantier

Fau de drainage Excessive Neégligeable

Exige le pompage et la
gestion des eaux de drainage
aprés la mise en place

Ségrégation Tassement de la pulpe et Absence de ségrégation
ségrégation des grains
Masse hétérogéne Masse homogéne

Barricade Colteuse Non coliteuse

Coilt en capital Faible Plus élevé que pour le remblai

hydraulique
Coflits importants associés aux
infrastructures de surface

Coiits d’opération

Faibles cofits de distribution

Les plus faibles colits associés
aux remblais miniers cimentés

Comparé au remblai hydraulique, le remblai en pite permet entres autres, de revaloriser une
plus grande proportion des rejets du concentrateur (tout venant). Il permet aussi de diminuer
les quantités d’cau a pomper et gérer lors de la mise en place du matériel dans les chantiers
(quantité d’eau de drainage négligeable par rapport au RHC). De meilleures résistances

mécaniques, pour les mémes quantités de liant ajouté au mélange, sont également atteintes



par le remblai en pite cimenté. Cela est expliqué principalement par 1’entrainement d’une
partic du liant lors du drainage du remblai hydraulique cimenté (Benzaazoua et al., 2005). La
masse de remblai en pite cimenté durcie, dans les chantiers miniers souterrains, est
relativement homogéne tandis que celle du remblai hydraulique cimenté est souvent
hétérogene (4 cause de la ségrégation des grains - Ouellet et Servant, 1998 <t 2000). Des
infrastructures plus sophistiquées de préparation et de mise en place dans les chantiers sont
toutefois associées a la technologie du remblai en pite cimenté (Hassani et Bois, 1992;

Landriault, Welch et Morrison, 1996, Henderson et af., 1997, Hassani et Archibald, 1998).

1.3 OXYDATION DE LA PYRRHOTITE DANS LES REMBLAIS MINIERS CIMENTES

L’oxydation de la pyrrhotite dans les chantiers miniers souterrains remblayés devient de plus
en plus préoccupante pour les opérateurs miniers car elle peut mener a de graves
conséquences. D’un point de vue environnemental, les produits de 1'oxydation de la
pyrrhotite peuvent mener a la formation de drainage contaminé et affecter la qualité des eaux
souterraines (e.g. Wheeland et Payant, 1991; Evangelou, 1995; Levens, Marcy et Boldt,
1996; Aubertin, Bussidre et Bemier, 2002; Blowes et al., 2003, MEND, 2006). Au niveau des
opérations, 1’oxydation de la pyrrhotite dans les remblais cimentés peut affecter 1’intégrité
physique de la masse par la production de minéraux secondaires gonflants (phénomene
nomm¢ « attaque sulfatique » eg. Benzaazoua, Belem et Bussiere 2002; Benzaazoua, Fall et
Belem, 2004; Benzaazoua et al., 2005; Bertrand, Monroy et Lawrence, 2000; Chinchén-Paya,
Aguado et Chinchdn, 2012) et ainsi ralentir les activités de minage. Sous des circonstances
extrémes, I’oxydation de la pyrrhotite peut aussi mettre en péril la santé et la sécurité des
travailleurs miniers. En milieu fermé par exemple, la consommation d’oxygéne associée a
I’oxydation des sulfures peut entrainer un épuisement de 1’oxygene de "air (Bayah, Meech et
Stewart, 1984; Philips et al., 2009). Elle peut aussi étre suffisamment rapide pour mener a
I’auto-ignition de la masse et provoquer, a de hautes températures, le dégagement de gaz
toxiques tel le SO, (Bemier et Li, 1998 ; Liu, Bernier et Rosenblum, 1999; Benzaazoua,
Belem et Bussiere, 2001; Rosenblum, Spira et Konigsmann, 1982; Rosenblum et Spira, 1995,
Rosenblum, Nesset et Spira, 2001; Bernier et Li, 2003). Une liste détaillée des effets



potentiels liés 4 une exposition au dioxyde de soufre (SO,) sur la santé de I"humain est

présentée dans le « NJOSH infernational report » (Baier, 1977) et résumée au Tableau 1. 2.

Tableaul. 2 : Effets potentiels reliés 4 une exposition au dioxyde de soufre (SO,) sur la santé
Concentration en SO, (ppm) Symptomes

3-5 Odeur (valeur nocive limite)
8-12 Faible irritation des veux et de la gorge
20 Toux et irritation des yeux
30 Irritation immédiate et forte
100-250 Dangereux pour la vie
=600 Mort apres quelques minutes d’exposition

Lorsque les mécanismes d’oxydation de la pyrrhotite ménent au dégagement de SO,, la
fermeture et parfois méme "abandon des chantiers miniers doivent &tre envisagés pour
protéger la santé et assurer la sécurité des travailleurs miniers. De telles actions représentent

par conséquent des pertes importantes de productivité pour I’opérateur minier.

1.4 OBIECTIFS, ENVERGURE ET LIMITES DE LA RECHERCHE

L’objectif principal de la thése est de mieux comprendre les mécanismes d’oxydation de la
pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés, hydraulique ou en pite. Des objectifs

specifiques viennent se greffer a ce projet, dont:

1) Lvaluer la réactivité de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés,
hydraulique et en pate : ¢’est essentiellement la réactivité des remblais en pate
cimentés contenant de la pyrite qui a &té étudiée jusqu’a présent;

i) Déterminer 1’évolution de la perméabilité intrinseéque des remblais miniers
cimentés (hydraulique et en pite) : seule la conductivité hydraulique saturée
(kew), dépendante des propriétés du fluide, a été définic jusqu’a présent. Aussi,
I’évolution de ks en fonction du temps de durcissement, du type et de la
proportion de liant des remblais en pite cimentés a été étudiée mais pas celle des

remblais hydrauliques (valeurs ponctuelles sculement);



1i1) Définir la courbe de rétention d’eau (CRE) évolutive et sur 1’ensemble du
domaine des remblais miniers cimentés (hydraulique et en pite) : seule une partic
de la CRE (pour des succions < 1 380 kPa) des remblais en pite cimentés a été
ctudiée jusqu’a présent - la CRE des remblais hydrauliques n’a pas encore été
définie et celle du remblai en péte cimenté durci sur ’ensemble du domaine non

plus.

La recherche rencontre toutefois certaines limites, dont :

1) Etat peu avancé des connaissances de la réactivité et du potentiel d’auto-ignition
des remblais miniers cimentés contenant de la pyrrhotite;
i) Disponibilité des méthodes capables d’évaluer les propriétés hydrogéologiques

des remblais miniers cimentés durant le durcissement.

La recherche se limite ainsi & vérifier ’influence de la teneur en pyrrhotite sur la réactivité
des remblais miniers cimentés (hydrauliques et en pite). Elle se concentre aussi sur le
développement, [’adaptation et [’utilisation de méthodes d’évaluation des propriétés
hydrogéologiques (perméabilité et courbe de rétention d’cau) des remblais miniers cimentcs

durant le durcissement.

1.5 STRUCTURE DE LA THESE

La these se divise globalement en deux parties. La premiere partie tente de faire ressortir les
mécanismes impliqués au niveau de I"oxydation de la pyrrhotite dans les remblais miniers
cimentés, 4 cemer ceux qui menent & des événements extrémes comme 1’auto-ignition et le
dégagement de SO, et a dégager les principaux facteurs d’influence. Elle comprend une revue
de la littérature sur le sujet (chapitre II) et une étude expérimentale de la réactivité de la
pyrrhotite dans un contexte de remblais miniers cimentés (chapitre III). La revue de la
littérature porte sur 1’oxydation de la pyrrhotite pour des conditions standards jusqu’a I’auto-
ignition. Elle dresse une liste des méthodes de prédiction du potentiel d’auto-ignition (PAI)

susceptibles d’&tre applicables 4 la prédiction du PAI des remblais miniers cimentés
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contenant de la pyrrhotite. Elle décrit les mécanismes de transfert de 1’oxygéne (principal
agent oxydant de la pyrrhotitc dans les conditions étudiées) a travers les remblais miniers
cimentés. Dans le chapitre III sur la réactivité, une approche phénoménologique est
privilégice. 1.’étude se base sur un cas réel (matériaux et conditions de durcissement d’un site
donné). Ce chapitre comprend plusicurs essais et une analyse détaillée des résultats. Les
résultats d’essais sont par la suite reliés a la théorie fondamentale présentée dans le
chapitre I[I. La deuxiéme partic de la recherche étudic les propriétés hydrogéologiques
(perméabilité, chapitre IV et capacité de rétention d’eau, chapitre V) des remblais miniers
cimentés, hydraulique et en pate. Une des hypotheses a la base de 1’élaboration de cette
recherche est que les propriétés hydrogéologiques soient des facteurs d’importance au niveau
de la réactivité des remblais miniers cimentés sulfureux (puisqu’elles régissent en grande
partie les mécanismes de transfert de 1’oxygeéne a travers le milieu). Pour cette partie des
travaux, le nombre d’essais est réduit et 1’approche utilisée (matériaux <t conditons de
durcissement) est plus conventionnelle. I.’emphase est mise sur le développement,
I’adaptation et I'utilisation de méthodes d’évaluation des propriétés hydrogéologiques afin de
porter plus loin notre compréhension du phénomene. Les résultats issus des chapitres IV et V
sont comparés a certains modeles de prédiction disponibles dans la littérature. Cette
comparaison vise 4 mettre en évidence 1"implication des différents facteurs d’influence. Des
améliorations aux mod¢les sont aussi proposées afin d’étre en mesure de prédire efficacement
le comportement hydrogéochimique des remblais miniers cimentés contenant de la pyrrhotite.
La thése est complétée par une conclusion géndrale et par quelques recommandations

(Chapitre VI).

1.6 CONTRIBUTIONS ANTICIPEES

Cette recherche permettra d’obtenir une meilleure compréhension des  mécanismes
d’oxydation de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés, hydrauliques et en pate. Elle
cspere ainsi offrir aux opérateurs miniers certaines pistes de solutions en matiére

d’environnement, de productivité et au niveau des aspects santé et sécurité au travail.



11

Dans cette étude, le développement, 1’adaptation et 1"utilisation de méthodes originales pour
caractériser les remblais miniers cimentés, hydrauliques et en péte, en termes de réactivite,
perméabilité et capacité de rétention d’eau, représente une contribution en soi. Parmi ces
méthodes, mentionnons ’électrochimie pour étudier la réactivité des surfaces de la pyrrhotite
dans un contexte de remblais miniers cimentés, ’essai de perméabilité au gaz pour évaluer la
perméabilité intrinséque des RMC et une combinaison d’approches (essais colonnes,
méthodes par translation d’axe, solutions salines) pour obtenir la courbe de rétention d’ean
des RMC sur I’ensemble du domaine. I.’approche proposée amenera des avancées dans la
compréhension du phénomene. Elle pourra étre utilisée dans le futur pour caractériser
d’autres remblais miniers cimentés réactifs et &tre transférée a différents domaines

d’application pour I’étude de matériaux réactifs et/ou évolutifs.

Une autre contribution importante anticipée de cette recherche est la caractérisation
hydrogéologique des remblais miniers cimentés en cours d’évolution, particulierement celle
des remblais hydrauliques cimentés. Ce matériau a ¢&té relativement peu  étudié
comparativement au remblai en pite cimenté méme s’il s agit d’une option encore privilégiée
par certains opérateurs miniers (pour la gestion des rejets de concentrateur sulfureux ou non).
L’avancement des connaissances des propri¢tés hydrogéologiques des RMC, hydrauliques et
en pite sera sans aucun doute utile a la compréhension et a la prédiction de leur
comportement hydrogéochimique. Ces connaissances pourront aussi aider a mieux
comprendre et prédire le comportement plus général des remblais cimentés (par exemple
mécanique ou de consolidation) qui dépend aussi des propriétés hydrogéologiques du

matériel.

Les résultats de 1’ensemble des travaux issus de cette recherche seront transférés via des
conférences et des articles scientifiques. En espérant que cette recherche incitera d’autres
chercheurs 4 poursuivre 1’avancement des connaissances dans le domaine, pour micux

répondre aux besoins de I’industrie et de la collectivite.



CHAFITRE II

REACTIVITE DES REMBLAIS MINIERS CIMENTES CONTENANT DE LA

PYRRHOTITE ET MECANISMES DE TRANSFERT DE L’OXYGENE

Tel que soulevé en introduction, la présence de pyrrhotite a I’intérieur des remblais
miniers cimentés est préoccupante pour les opérateurs miniers car son oxydation peut mener
a de graves conséquences non seulement d’un point de vue environnemental et opérationnel
(fermeture et abandon de chantier) mais aussi au niveau de la santé et de la sécurité des
travailleurs miniers. Si certains des mécanismes impliqués dans 1’oxydation de la pyrrhotite
sont relativement bien connus et décrits dans la littérature (oxydation de la pyrrhotite pour
des conditions standards par exemple), d’autres le sont beaucoup moins. Clest le cas
notamment de ceux qui se produisent a I"intérieur des remblais miniers cimentés (hydraulique
ou en pite) et qui menent jusqu’a I"auto-ignition de la masse et au dégagement de SO,. Cette
revue de la littérature vise a établir 1’état des connaissances sur le sujet et a préciser les
besoins en recherche. La premiére partie du chapitre décrit les mécanismes d’oxydation de la
pyrrhotite pour des conditions standards jusqu’a 1’auto-ignition ainsi que les principaux
facteurs d’influence. Elle s’attarde aux méthodes de prédiction du potentiel d’auto-ignition
proposées dans la littérature pour vérifier s’il est possible de quantifier avec les outils actuels,
le risque d’auto-ignition des remblais miniers cimentés sulfureux. I.’autre partie de la revue
de la littérature s’intéresse aux mécanismes de migration de ’oxygeéne (principal agent
oxydant de la pyrrhotite dans les conditions étudices). Les équations qui gouvernent les
mécanismes de transfert de 1’oxygene a travers un milieu poreux réveleront d’une part que
I’évaluation du flux diffusif de ’oxygéne (F,") a la surface de la masse de remblai permet
d’accéder a la réactivité des sulfures inclus dans le mélange. ID’autre part, ces équations
indiqueront que 1’écoulement du fluide est contrdlé par la perméabilité (K) et les propriétés
capillaires (courbe de rétention d’eau - CRE) du milieu. Quelques définitions, un sommaire
des techniques d’évaluation et une présentation des valeurs publies dans la littérature
concernant ces paramétres clés (F,”, K et CRE) complétent ce chapitre.
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2.1 PYRRHOTITE

2.1.1  Minéralogie et cristallographie

La pyrrhotite est un sulfure de fer de composition variable, Fe, .S ot 0 <x < 0,125 et dont la
structure cristallographique est basée sur celle de la nickéline (NiAs, chef de file d’un groupe
de minéraux isostructuraux (Becker ef al., 1997)). Elle appartient a un groupe minéral non
steechiométrique en raison d’une carence en fer dans le réseau cristallin (Vaughan et Craig,
1978; Pofsai et Dodonay, 1990; Thomas, Smart et Skinner, 2000; Thomas, Skinner et Smart,
2001). Essentiellement, trois structures de pyrrhotite sont identifiées dans la littérature (Posfai
et al., 2000; Fleet, 2006). Cela inclut la forme steechiométrique FeS connue sous le nom de
troilite (Naldrett ef al., 2000), la pyrrhotite magnétique, Fe;S;, identifice 4C pyrrhotite
(Powell et al., 2004) et la pyrrhotite non magnétique, généralement identifice NC pyrriofite
ou N est compris entre 5 et 11 (Morimoto et al., 1970). La NC pyrrhotite comprend par ordre
décroissant de déficience en fer, les pyrrhotites de composition FeoSyo, FeioS1; et Feyi 5.
Plusicurs noms sont donnés a la pyrrhotite selon le rapport fer/soufre du minéral. Le Tableau
II. 1 présente le nom attribué aux formes les plus communes (Nakazawa et Morimoto, 1971,
Morimoto et al., 1975, cités dans Mphela, 2010; Posfai, Sharp et Kontny, 2000; Fleet, 2006,
cités dans Becker, 2010).

Tableau 1. 1: Formes et caractéristique des pyrrhotites les plus communes selon le rapport Fe :S

Type Composition chimique  Structure cristalline Fe: 8 Nom commun
4C Fe,Sq Monoclinique 0,875 Magnétique
NC FesSio Hexagonale 0,900 Non magnétique
FeS1: Hexagonale ou 0,900 Non magnétique
orthorhombique
Fe; S5 Hexagonale ou 0,917 Non magnétique
monoclinique

Troilite  FeS Orthorhombique 1 Non magnétique
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Les formes cristallines de la pyrrhotite les plus riches en fer présentent une structure
hexagonale (Fe,S,, et Fe,S;,) 'ou orthorhombique (FeS) tandis que celles dont la tencur en
fer est plus faible présentent une symétrie monoclinique (Fe,Sg) (Arnold, 1967; Janzen,
Nicholson et Scharer, 2000; Thomas, Skinner et Smart, 2001). Le tencur en fer de la
pyrrhotite hexagonale se situe entre 47,4% et 48,3% (sur une base molaire) alors que celle de

la pyrrhotite monoclinique se situe entre 46,5% et 46,8% (Ward, 1970).

La pyrrhotite monoclinique est ferromagnétique a température ambiante (Becker ef al., 1997)
alors que les autres formes ne le sont pas. Miller ef al. (2005) rapportent que la pyrrhotite
monoclinique a une susceptibilité magnétique d’environ 13,1 em.u./g comparée i unc

susceptibilité de 10”° e.m.u./g pour la pyrrhotite hexagonale.

Selon Amold (1967), la plupart des dépdts de pyrrhotite contiennent une combinaison des
différents types ci-haut présentés (normalement avec une texture d’intercroissances de
pyrrhotite monoclinique (4C) et hexagonale (NC) surtout, rarement en présence de pyrrhotite

orthorhombique (troilite)).

Méthodes analvtiques de discrimination des pyrrhotites

Des méthodes analytiques telles que la microscopie (optique ou électronique a balayage
couplée a I’analyse EDS) ou la diffraction des rayons X sont capables de discriminer les
principales formes de pyrrhotite. Par exemple, 1a troilite peut &tre discriminée de la pyrrhotite
monoclinique simplement par microscopie optique (Carpenter et Bailey, 1973) puisque la
structure cristalline d’un minéral influence ses propriétés optiques (réflectivité notamment).
La microscopie électronique a balayage couplée a I"analyse EDS permet d’identifier

I’ensemble des pyrrhotites par 1’analyse de la teneur en fer et en soufre du minéral

! Bien que la NC pyrrhotite soit généralement reconnue comme une pyrrhotite « hexagonale », certains
auteurs affirment que le systéme cristallin de 1a NC pyrrhotite est plutdt pseudo-hexagonal voir méme
monoclinique ou orthorhombique (Carpenter et Desborough, 1964, Morimoto et al, 1970; Koto et al,
1975, Posfai et al, 2000, cités dans Becker, 2010)
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(Zapletal, 1969). Enfin, 1’analyse des pics obtenus par diffraction des rayons X permet de
discriminer les principales formes cristallines de pyrrhotite soient: pyrrhotite hexagonale,
monoclinique et troilite (Carpenter et Desborough, 1964; Keller-Bestrest, Collin et Comes.,
1982; Powell et al., 2004; Skala, Cisarova et Drabek, 2006).

D’autres méthodes, basées sur la susceptibilité magnétique du minéral, peuvent également
étre utilisées (Zapletal, 1969; Craig et Vaughan, 1981; Lianxing et Voke, 1996) pour

discriminer la pyrrhotite magnétique des formes non magnétiques.

2.1.2  Réactions et produits de 1’oxydation pour des conditions standards (de surface)

En raison de la non-steechiométrie du minéral, les réactions d’oxydation de la pyrrhotite sont
complexes et les produits qui en sont issus, nombreux. Cette section présente les réactions
d’oxydation de la pyrrhotite lorsque cette dernicre est exposce aux conditions ambiantes (i.¢

pour des conditions de parc a rejets par exemple).

En présence d’cau et d’oxygene et pour des conditions de pH > 4, le principal agent oxydant
de la pyrrhotite est 1’oxygene (Nordstrom et Alpers, 1999). La réaction d’oxydation de la

pyrrhotite sous ces conditions peut étre définie selon 1’Equation II.1 (Nicholson et Scharer,

1994; Janzen, Nicholson et Scharer, 2000; Belzile et al., 2004; Gunsinger et al., 2006) :

Fei_.S+ (2—05x)0, + xH,0 - (1 —x)Fe*t + SO + 2xH* Lquation I1. 1

Le nombre de moles d’acidité (H') produites sclon la réaction IL1 dépend de la
steechiométrie du minéral (Jambor, 2003). Lorsque les potentiels d'oxydoréduction sont

suffisamment élevés, le Fe™, issu de I’équation I1.1, est oxydé en Fe’" selon 1’équation IL.2 :

Fe?t + 0,250, + 2HY - Fe3* +0,5H,0 Equation 1. 2
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Sile pH est > 4,0 a 4.5, le fer ferrique peut précipiter sous forme d’hydroxyde, comme la

ferrihydrite ou la goethite, et générer davantage d’acidité (équation 11.3) :

Fe’* +3H,0 — FeOHy +3H Equation 1. 3

Tout ion Fe*" de I'équation II.2 qui n'a pas précipité dans 1'équation IL3 peut oxyder la

pyrrhotite de fagon indirecte (sans la présence d’oxygeéne), selon la réaction 11.4 :

Fe,_ .S+ (8—2x)Fe3t + 4H,0 — (9 — 3x)Fe?t + SO~ + 8H* LquationII. 4

I.’équation 1.4 peut mener a des conditions de pH tres faible (< 4,5), ce qui permet de
maintenir une quantité importante de Fe®' en solution et par conséquent, favoriser 1’oxydation

de la pyrrhotite par le fer ferrique.

Par ailleurs, des évidences de terrain et de laboratoire montrent que 1’oxydation de la
pyrrhotite est parfois incompléte lorsqu’il ¥ a consommation d’acidité. Dans ces conditions,
I’oxydation de la pyrrhotite (par 1’oxygéne ou par le Fe®") génére du soufre élémentaire (eg.
Steger, 1982; Jambor, 1986; Ahonen et Tuovinen, 1994; Janzen, Nicholson et Scharer, 2000;
Gunsinger et al., 2006), selon les Equations 115 et I1.6:

Fei_ S+ %(1—x)0,+2(1—x)H" - (1 —x)Fe**+ S'+ (1 —x)H,0 LquationIl. 5

Fe,_.S+ (2—2x)Fe’t - (3—3x)Fe?t + §° LquationII. 6

Une particularité de la pyrrhotite (par rapport a la pyrite par exemple) est qu’elle devient
instable en milieu acide et peut se dissoudre (dissolution non-oxydative) pour former du fer
ferreux et du H,S (Good, 1977, Belzile et al., 2004; Gunsinger ef al., 2006; Somot et Finch,
2010), selon I’Equation IL7:
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Fe,_,S+2H" > (1 —x)Fe?t + H,S Equation II. 7

2.1.3  Réactions et produits de ’oxydation dans les matrices cimentaires

Tel que décrit dans la section précédente, en présence d’eau et d’oxygeéne la pyrrhotite
s’oxyde pour former des oxyhydroxydes de fer et de I’acide sulfurique (Fquations I1.1 a 11.4)
L’acide sulfurique peut réagir avec les phases solides de la matrice cimentaire telle la
portlandite (Ca(OH),) pour former du gypse (Equation I1.8) et de Iettringite (Equation 1L.9)
selon (Grattan-Bellew et Eden, 1975; Shayan, 1988):

H,80, + Ca(OH), — €aS04.2H,0 (gypse) LquationII. 8
3(CaS0,.2H,0) + C3A + 26H,0 = (34.3CaS0,.H;, (ettringite) LquationII. 9

En présence de carbonates, la thaumasite (Ca;Si(OH)s(CO5)(SO,)-12H,0.) peut également
faire partic des phases sulfatées formées dans les matrice cimentaires lors de 1’oxydation de

la pyrrhotite (Fernandes ef ai., 2009; Rodrigues ef al., 2012).

2.1.4 Mécanismes d’oxydation

Une littérature abondante (Taylor, 1970; Taylor et Mao, 1971; Buckley ¢t Woods 19835;
Buckley, Hamilton et Woods, 1988; Jones ef al., 1992; Pratt, Muir et Nesbitt, 1994; Mikhlin,
2000; Mikhlin et af., 1998, 2000, 2001, 2002, Belzle ef al., 2004; Legrand, Bancroft et
Nesbitt, 2005, cités dans la revue de la littérature de Murphy et Strongin, 2009 et de Becker,
2010), basée sur différentes techniques d’analyses (spectroscopie XES, XPS, AES,
Mbossbauer, diffraction des rayons X et microscopie électronique d balayage), fait état des
mécanismes d’oxydation de la pyrrhotite soumise a différentes conditions. Tous les travaux
ci-haut référencés montrent une réorganisation de la structure de la pyrrhotite durant

I’oxydation du minéral.
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Pratt et @l (1994) et Mycroft, Meshitt et Pratt {1995 proposent un modéle selon leguel
Uoxydation de la pyrrhotite méne 4 la formation d'une surface dtérée denviron 35 A
dépaisseur. Cette zone atérée est représentée par une couche esterne denwiron 5SA
d’ épaizsenr, composée doxvhydroxydes ferriques (Felll-O) (Figure II 1) Cette derniére
progresse rapi dement vers une couche composée de Fel; (avec une structure désordonnée de
pyrite - marcasite) puis une couche composée de FepSs Ouelgques thiosulfates et sulfates de

fer sont également prézents dans la couche altérée.

Fe(lll)-O | Fe,Sg
| {unreacted)

"——_ll='l

a

(5

2 i
= [ [
@ |Felli-0! FeS, | Fe;Sg
| i (unreacted)
e
FQ“H}'D ! Fa SF : F'.'."ps::] i FC'7SE
i : A unreacted)
0 .
Depth (A)

Figure IT. 1: Modéle illustrant 1a séquence des produits & oxydation 4 la seface de la pyrehotite, tivé de
Belzile of ol 2004

Les profilz illustrés 4la Figure 11 1 " expligquent par 1e transfert d"éectrons et parla diffasion
du fer, de Uintérieur wers Uextérieur de la pyrthotite, qui se combinent awvec 1 oxygéne 4 la
surface du minéral. Ces mouvernents impliquent la transformation des liens Fe™- S en Fe™*-
0 4la surface du minéral (et la formation de la couche externe formée d'oxvhydrozydes de
fer) Comme le soufre ne diffuse pas, ennchissement en fer 4 la surface du minéra implique

un accroissement du rapport 3/Fe dans les couches sousqacentes. L'ozydation des 1ons
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monosulfures en disulfures et polysulfures de ces couches riches en soufre est par la suite
requise pour la formation des couches FeS, et Fe,S; (Smart et af., 2000). La formation en
surface des oxyhydroxydes ferriques s atténue avec le temps en raison dune diminution des

taux de diffusion du fer et de transfert d’électrons a travers la structure cristalline du minéral

(Pratt et al., 1994).

2.1.5 Taux d’oxydation et facteurs d’influence

Le taux d’oxydation de la pyrrhotite est fonction de divers facteurs (intrinséques et
extrinseques) tels la structure cristalline du minéral, la surface d’exposition, la disponibilité
en oxygeéne ct en eau, l'activité chimique du Fe'', la passivation des surfaces par les produits
de son oxydation, le pH, la température, la présence d’éléments traces, les effets galvaniques
et la présence de bactéries. La prochaine section présente les facteurs pouvant jouer un role

dans 1’oxydation de la pyrrhotite lorsqu’elle est incluse dans des remblais miniers cimentés.

Structure cristalline

Il n’y a pas de consensus dans la littérature au niveau de I’effet de la structure cristalline de la
pyrrhotite sur son taux d’oxydation. Certains auteurs suggerent un lien entre la structure
cristalline et le taux d’oxydation du minéral (Yakhontova, Nesterovich et Grudev, 1983;
Orlova, Stupnikov et Krestan, 1989; Nicholson et Scharer, 1994) mais d’autres indiquent
qu’il n’y a pas de corrélation apparente entre les deux (Janzen, Nicholson et Scharer, 2000).
Parmi les auteurs qui prétendent qu’il v un effet de la structure cristalline sur le taux
d’oxydation de la pyrrhotite, la plupart affirment que la pyrrhotite monoclinique est la phase
la plus réactive (Liu, Bernier et Rosenblum, 1999; Lehmann et al., 2000; Gerson et Jaseniak,
2008). Les travaux réalisés par le groupe de Belzile et al. (2004) contredisent toutefois cette
affirmation en suggérant que la pyrrhotite hexagonale soit plus réactive que la pyrrhotite

monoclinique.
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Surface exposée

A ’échelle du grain, la surface exposée correspond 4 la surface disponible pour 1’oxydation,
ie. a la surface spécifique du minéral. La surface spécifique d’un corps exprime le rapport
entre sa surface et une unité de masse [L*/M)]. Les pressions induites lors du traitement du
minerai (concassage/broyage) génerent des modifications au niveau de la surface specifique
de la pyrrhotite et augmentent sa réactivité et sa susceptibilité au processus d’oxydation
(Pratt, Nesbitt et Mycroft, 1996). Sur une base comparative, la pyrrhotite cristallisée aurait
une surface spéeifique 2 a 10 fois plus élevée que celle de 1a pyrite (et 6 4 40 fois plus Slevée
que si elle avait une forme sphérique, Kwong, 1995, NEDEM, 1998; Janzen, Nicholson et
Scharer, 2000).

Disponibilité en eau et en oxygéne

I.’Equation IL.1 indique que I"amorce de la réaction d’oxydation de la pyrrhotite requiert la
présence d’eau lorsque la pyrrhotite est oxydée par 1’oxygene (air). L’effet de I’humidite a été
¢tudié par Steger (1982) qui montre un accroissement du taux d’oxydation de la pyrrhotite

avec une augmentation de '’humidité relative.

Lehmann ef ai. (2000), Legrand et al. (2005) et Rosenblum et Spira (1982) ont étudié la
relation entre le taux d’oxydation de la pyrrhotite et la disponibilité en oxygene. Ils montrent
une augmentation de la demande en oxygeéne avec 1"altération de la pyrrhotite. Il n’y a pas
d’étude systématique qui relie le taux d’oxydation de la pyrrhotite a la teneur en oxygene. Par
contre, pour la pyrite, les groupes de McKibben et Bamnes (1986) et Williamson et Rimstidt
(1994) montrent que le taux d’oxydation est relié a la pression partielle 4’0, de la manicre

suivante :

r=10"%77[0,]%5 Equation II. 10
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p=10"%11q, |5 g% Equation I1. 11

En ce qui concemne la pyrrhotite, la relation entre le taux d oxydation et la pression partielle
d' Oy swvrat les memes tendances que celles definies pour la pynte mas avec des

coefficients differents (Belzile ef al., 2004).

Fer ferrgue

L’Equation I3 montre que le fer fernoue peut agir comme agent oxydant de la pyrrhotite.
selon Janzen, Micholson et Scharer (20007, le taux  oxydation de la pyrrhotite est fortement
augmenté en presence de fer fernique. Une relation lineaire & partir & une représentation
loganthmique entre la concentrati on en fer fernque etle taux 4 cxydation de la pyrrhotite est

présentée dla Figure IL 2.
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Figure II. 2: Felation entrele tauz d’ oxydation de la pyrdotite et 1a concentration en Fe™*
itirée de Janzen et @l 20007

Comparativement au taux d oxydation de la pyrrhotite par Uoxygeéne, celui par 1e fer ferrique

serait dix fois plus gleve.



22

Passivation des surfaces par les produits d’oxydation

Un groupe de chercheurs russes (Mikhlin, 2000; Mikhlin et al., 1998, 2000, 2001, 2002;
Kuklinskii et al., 2001, cités dans Belzile et al., 2004) s’est intéressé a la réactivité de la
couche altérée formée a la surface de la pyrrhotite lors de 1'oxydation. Selon ces auteurs,
cette couche serait responsable de la passivation du minéral; la passivation ¢tant reconnue
pour atténuer le taux d’oxydation de la pyrrhotite (Hamilton et Woods, 1981; Cruz, Gonzalez
et Monroy, 2005).

pH

Il n’y a pas de consensus dans la littérature de 1’effet du pH sur le taux d’oxydation de la
pyrrhotite. Selon Janzen (1996) et Chirita, Descostes et Schlegel (2008), le taux d’oxydation
de la pyrrhotite augmenterait avec le pH, ce qui signifie que les réactions d’oxydation
prendraient place plus rapidement en milieu alcalin. Rosenblum et Spira (1982) appuient ces
affirmations en démontrant que la demande en oxygeéne pour oxvder la pyrrhotite est plus
¢levée avec 'augmentation du pH. Contrairement a ces groupes de chercheurs, Hamilton et
Woods (1981 ct 1984) ainsi que Majima <t Peters (1996) indiquent que le taux d’oxydation
de la pyrrhotite est réduit dans des milieux a pH neutre ou alcalin en raison de la passivation

des surfaces (la formation d’oxyhydroxydes étant favorisée dans des conditions alcalines).

Un pH acide fait intervenir d’autres phénoménes, comme la compétition entre le Fe®' et le
Fe'' ou la formation de H,S par exemple, qui peuvent avoir un effet indirect sur le taux

d’oxydation de la pyrrhotite.

Température

Le taux d’oxydation des sulfures est fortement dépendant de la température. De maniére
générale, les processus d’oxydation de la pyrrhotite se comportent selon une loi (Equation

I1.12) définie par Arrhenius (Steger, 1982):
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_Ea/ . .
k,=A.e” /rT Equation II. 12

ou k, est la constante de vitesse, A est le facteur de fréquence, T est la température (en
Kelvin), R est la constante des gaz parfaits (8,31 I.mol K™) et [, I'énergie d'activation. La
loi d’Arrhenius indique que la chaleur est un catalyseur de réaction. Kwong (19935) indique
que le taux d’oxydation de la pyrrhotite double pour des températures passant de 25°C 3
35°C. Janzen (1996) montre que le taux de réaction de la pyrrhotite augmente de 3 a 5 fois
pour unc ¢élévation de la température de 20°C lorsque 1’oxygéne est 'oxydant et de 2 a 11
fois pour une élévation de la température de 30°C lorsque ¢’est le fer ferrique qui agit comme

oxydant.

FEléments traces

Il n’y a pas vraiment de relation statistique établie entre I’effet des €léments traces, comme le
Co, Cu, Mn ou Ni (¢éléments traces souvent en association avec la pyrrhotite dans les
gisements de Ni-Cu, Pb-Zn et EGP) et le taux d’oxydation de la pyrrhotite. Kwong (1995) et
Janzen, Nicholson et Scharer (2000) remarquent toutefois une tendance a la diminution du

taux d’oxydation de la pyrrhotite avec une augmentation en ¢léments traces.

2.2 PHENOMENE D’AUTO-IGNITION

I.’auto-ignition représente la combustion d’une substance causée par son oxydation sans
apport extérieur de chaleur (Tsuchiuya et Sumi, 2000). Elle a lieu lorsque la chaleur émise
par la substance excéde la chaleur dissipée du milieu. Selon des études faites sur des
concentrés de sulfures par Rosenblum et Spira (1995) et Rosenblum, Nesset et Spira (2001),
un épisode d’auto-ignition se développerait, pour la plupart des minéraux sulfureux, en trois
stades : un stade A qui commence 4 des températures ambiantes et se poursuit jusqu’a 100°C

(ou jusqu’a ce que toute I’humidité soit évaporée), un stade intermédiaire B, entre 100°C et
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350°C, nommé le point d’ignition et finalement un stade C qui dépasse des températures de
500°C. Le stade C est fortement exothermique et est caractérisé par la génération de quantités
importantes de SO,. Pour la pyrrhotite par ailleurs, I’auto-ignition se produirait en deux
phases : la premi¢re phase amenant la roche de la température ambiante jusqu’a 100°C
(caractérisée par la formation exothermique de soufre élémentaire) et la deuxicme phase
excédant cette température (caractérisée par 1’oxydation du soufre élémentaire formeé dans la

phase L en SO;).

Dans la pratique, les concentrés de sulfures (formés de pyrite surtout) dépassent rarement les
stades A ct B et sont considérés comme faiblement ou pas réactifs. 1. auto-ignition représente
I'exception a la regle et les raisons pour lesquelles le phénomene a lieu sont encore peu
comprises. Un débat persiste dans la littérature au niveau des mécanismes qui méraient a
lauto-ignition (Wang, 2007, Wang ef al, 2009; Rosenblum et Spira, 1995;
Navarra ef al., 2010; Somot et Finch, 2010; Payant ef al., 2012). Par contre, il v a un certain
consensus 4 1’effet que la réaction de la pyrrhotite avec ’oxygeéne, sous des conditions
ambiantes (humides et 4 de faibles températures), soit instigatrice du phénomene
(Kirshenbaum, 1968; Good, 1977, Ninteman, 1978; Steger et Desjardins, 1978; Meng ef al.,
1993; Rosenblum et Spira, 1995; Belzile et ai., 2004; Wu et Li 2005; Yang, Wu et Li, 2011).
Certaines hypotheses relient le phénomene a la nature et a la structure cristalline du minéral;
seules certaines formes de pyrrhotite seraient suffisamment réactives (Rosenblum et Spira,

1995; Jambor, 2003; Yang, Wu et L1, 2011) pour s auto-ignitier.

2.2.1 Mécanismes impliquant 1’oxydation de la pyrrhotite

Le Tableau II. 2 présente des exemples de réactions globales de 1’oxydation de la pyrrhotite
pour des conditions standards et le niveau d’énergie dégagée, sous forme de chaleur, qui leur
est associé. A titre comparatif, I’équation globale de la pyrite est également présentée dans le
Tableau II. 2 (Steger, 1982; Rimstidt et Vaughan, 2002; Borda, Strongin et Scoonen, 2003;
Jerz et Rimstidt, 2003; Yang, Wu et Li, 2011).
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Tableau I1. 2: Bnergie émise sous forme de chaleur lors de Ioxydation de certains minéraux sulfureux

Minéral Réaction Energie émise
(kT)
Pyrrhotite monoclinique  2Fe,S; +310,+2H,0—14FeS0,+2H,50, 12 590,0
Troilite 2FeS +40,+48H20—FeS04+.H204FeS04 .7H20 17713
Pyrite 2FeS; +70,+2H,0—2FeS0,+2H,S0, 25584

Les réactions inscrites au Tableau II. 2 montrent que l'oxydation de la pyrrhotite
monoclinique, par exemple, peut étre fortement exothermique (par rapport a celle de la pyrite
ou a celle de la troilite), lorsqu’elle est exposée aux conditions ambiantes (12 590 kI versus

2558 kJ et 1 771 kI, respectivement).

Avec une ¢lévation de la température (lorsque la chaleur émise par les réactions d’oxydation
des sulfures ne peut étre dissipée), la réaction d’oxydation des minéraux sulfurcux s’accélere
et devient surtout contrélée par I’apport en oxygeéne et la perméabilité de la masse. La
réaction d’oxydation de la pyrrhotite, a des températures > 100 °C, produit du soufre
¢lémentaire qui peut s’oxyder, au contact de ’oxygene, en dioxyde de soufre (SO;). Il est a
noter que la pyrrhotite peut produire du SO, i des températures entre 100°C -150°C alors que
la température du milieu devra étre supérieure a 350°C avant que la pyrite en émane (Tableau

1L 3).

Tableau I1. 3: Emanations en dioxyde de soufre selon la température

Température Réaction Emission de gaz

100°C - 150°C  4FeS + 30; + 2H,0— 4FeOOH + 48 gementaire Sans gaz

100°C - 150°C  Suementaire T O2 — SO, SO,

350°C-400°C  FeS, + 30, — FeSO, + SO, SO,

> 400°C 2FeS; + 3,50, — Fe, 05 + 250, SO,
Hypothese H>S

L hypothese H,S, ainsi nommée par Wang (2007), Wang et al. (2009) et Somot et Finch
(2010), repose sur des études s’intéressant au phénomene de 1’auto-ignition en fonction de la

teneur en pyrrhotite et des conditions d’oxydation de cette demnicre. Selon Somot et Finch
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(2010), pour des échantillons exposés 4 la méme quantité d’air (oxygene), une augmentation
de la teneur en pyrrhotite implique un rapport oxygene/pyrrhotite plus faible, donc des
conditions moins oxydantes. Ces conditions favoriseraient la formation de sulfure
d’hydrogene (H,S) gazeux selon 1’équation 117 (1’acidité requise dans 1’¢quation I1.7 ayant
¢té produite par 1’oxydation de la pyrrhotite exposée a 1’eaun et 4 I"oxygene de 1’air selon
I’équation I1.1). Le H,S ainsi produit s’oxyderait, complétement ou partiellement selon le
rapport O,/H;S (ou autres facteurs comme la température, la tencur en eau, le pH), selon les

réactions proposées par Good (1977) et Somot et Finch (2010) :

Hy5450,-8+H;0 Fiquation T1. 13
H,85+0,-50(g)+H0(1) Equation IT. 14
HyS5+2 0,-50,(8)+H>0(1) Tiquation IL. 15
H,S+20,-2H,50, Equation II. 16
2H85+80,—-3/854+2H,0 EquationII. 17

11 est & noter que les réactions I1.13 et I1.17 forment du soufre élémentaire qui agirait, sclon
Wang (2007), Wang ef al. (2009) et Somot et Finch (2010) en tant que catalyseur de la

réaction.

Effets galvaniques

En raison de leur nature conductrice ou semi-conductrice, les minéraux sulfureux peuvent
transférer des électrons en solution aqueuse (dans tous les procédés qui impliquent de 1’eaun
notamment) (Ekmekci et Demirel, 1997). Le comportement électrochimique des minéraux
sulfureux est caractérisé par leur potentiel résiduel (Kwong, Swerhone et Lawrence, 2003)

qui est obtenu en connectant le minéral 4 une électrode de référence (Rao et Leja, 2004). Les
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valeurs de potenticl attribuées aux principaux minéraux sulfureux varient selon leur origine

mais 1’ordre suivant est généralement reconnu (Payant ef al., 2012):
Pyrite > Chalcopyrite > Sphalérite > Pentlandite > Pyrrhotite > Galéne

Lorsque deux minéraux sulfureux sont placés dans un électrolyte (eau par exemple), le
sulfure avec le plus faible potenticl résiduel agit comme ’anode et s’oxyde en cédant des
électrons 4 celui au potentiel résiduel le plus élevé (cathode) (Equation I1.18). 1. accepteur
final d’électrons, le plus souvent I"oxygéne, est alors réduit en hydroxyde (OI) (Iquation
I1.19). Un autre accepteur d’électrons, le fer ferrique (Fe™), peut étre réduit en fer ferreux
(Fe*") (Equation I1.20). Ce processus électrochimique est connu sous le phénoméne

d’interaction galvanique (Rao et Finch, 1988; Rao et Leja, 2004; MEND, 2009).

MeS—Me’* +50+2¢ Equation II. 18
5 02+Hy0+2€ —20H Fquation I1. 19
Fe’t +e —Fe’™ Equation I1. 20

C’est la différence de potentiel résiduel qui donne I'ampleur aux interactions galvaniques :
plus la différence de potentiel résiduel est élevée, plus le flux d’électrons est important et
meilleures sont les probabilités d’interactions galvaniques (Rao et Finch, 1988). Appliqué au
cas de la pyrrhotite par exemple, son taux d’oxydation pourrait étre augmenté en présence de

pyrite, chalcopyrite, sphalérite ¢t pentlandite.

2.2.2  Meéthodes de prédiction du potentiel d’auto-ignition

Différentes méthodes de prédiction du potentiel d’auto-ignition sont présentées dans la
littérature. Cette section se concentre sur les méthodes d’évaluation du potentiel d’auto-
ignition des minéraux sulfureux. Essentiellement, deux approches sont privilégiées

soient, les études thermiques et/ou la mesure de la consommation d’oxvgene. Les ¢tudes
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thermiques consistent essentiellement & définir un point d’1gnition par la mesure du taux
d’ augmentation de la température de Uéchantillon lorsque ce demier est soumis 4 un
chauffage contrdlé Les mesures de la consommation d’oxygéne, méme si elles ne perrnettent

pas de définir un point dignition proprement dit, renseigne sur laréactiwté du maténel

Etudes thermigues

La méthode proposée par Good {1977) consiste & mesurer la concentration en 5C; d'un
échantillon placé dans un chambre oxygénée et porté 4 de hautes températures sur une courte
périnde de temps. L' égqupement utilizé et les profils ohtenus selon la méthode de Good
{1977} sont présentés 4 la Figure [T 3.
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Figue Il 3: Evaluation dupotentiel d’auto-ignition selon G ood (1977), tiré de P ayant (201 1)

Les profils de la concentration en 503 et de latempérature en fonction du temps (4 droite sur
la Figure II. 3) montrent qu'une quantité importante de 50, est reldchée dans les premméres
mimates du test et suite 41 atteinte du point d'1gition (changement de pente rapide du profil
de la température). Selon les travaux de Good (1977 effectués sur un ensemble
d”échantillons en provenance de la mine Sullivan, Kimbetley, Colombie-Britannique pour le
compte de Cominco, le point d'ignition des tunéranz sulfureux se astue entre 205 °C et

505 °C avec des valeurs entre 385°C et 450 °C pour la plupart des échantillons,
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Une autre méthode pour évaluer le potentiel d’auto-ignition de matériaux sulfurcux est celle
proposée par le « West German Office of Material Testing (BAM) ». La méthode BAM
consiste a placer un échantillon de 3 200 cm® dans un four chauffé i une température de
200 °C pendant une période de 48 heures. Un thermocouple inséré a I'mtéricur de
I’échantillon permet d’obtenir 1’évolution de la température en fonction du temps. Un
¢chantillon est considéré susceptible a 1’auto-ignition, si la température de 1’¢chantillon
augmente au-dessus de 500 °C a lintérieur d’une période de 48 heures. Une série
d’échantillons provenant de concentrés de plomb, cuivre, zinc en association avec de la pyrite
ont ainsi été testés. Les résultats indiquent un tres faible ou aucun potentiel d’auto-ignition

pour ces types de concentrés (Wegener, 1977) lorsqu’évalués selon la méthode BAM.

Les Nations Unies s’ appuient sur un essai nommé « basket method » pour &valuer le potentiel
d’auto-ignition de minéraux sulfureux. Selon cette méthode, un volume d’¢chantillon (en
poudre ou granulaire) de 100 mm”> est contenu dans un panier en acier inoxydable a dessus
ouvert et placé dans un four 4 une température 140°C pendant une période de 24 heures. Les
températures de I'échantillon et du four sont enregistrées simultanément par des
thermocouples placés au centre de 'échantillon et entre le récipient et la paroi du four,
respectivement. Un résultat est considéré positif lorsque la température de 1'échantillon
dépasse de 60 °C celle du four. Un résultat négatif met fin a 1’essai tandis qu’un résultat
positit implique un deuxiéme test. Lors du deuxiéme test, le volume de I'échantillon est rédut
a 25 mm’ et l'échantillon est soumis de nouveau i unc température de 140 °C pendant
24 heures. Un résultat positif a cette étape défini 1’échantillon comme une substance
présentant un certain danger alors qu’un résultat négatif Iui confére un faible potentiel d’auto-
ignition (Organisation des Nations Unies, 2008; Nations Unies, 2010). Un schéma présentant

la classification et la méthodologie utilisées par les nations Unies est présenté a la Figure 11.4.
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Dans une tentative d’améliorer la technique employée par 'ONU, Chen (2001) propose une
méthode nommée « Crossing-FPoimnt-Temperature » (CPT) pour évaluer le potentiel d’auto-
ignition d’une substance. Dans cette méthode, 5 thermocouples sont disposés de fagon
spécifique a travers I'échantillon et ce demnier est chauffé dans un four & température
constante de 250°C. L’ échantillon est chauffé jusqu’a ce que la température mesurée au
centre de 1’échantillon soit supérieure a celles mesurées aux quatre autres localisations. En
examinant le profil de la température en fonction du temps pour chaque thermocouple, le
point de rencontre des températures T, est déterminé. Cette valeur permet de calculer
I'énergie d'activation et le potentiel exothermique (cf. réactivité) des substances testées. Yang,
Wu et Li (2011) ont utilisé cette méthode, couplée a 'analyse d’images thermiques a
I'infrarouge, pour évaluer le potentiel d’auto-ignition de concentrés de minéraux sulfureux
riches en fer et riches en soufre. Ce groupe de chercheurs montre que les concentrés de
sulfures riches en fer sont plus susceptibles a4 I’auto-ignition que les concentrés de sulfures

riches en soufre.

Les travaux de Rosenblum et ses collaborateurs (Rosenblum et Spira, 1981; Rosenblum,
Nesset et Spira, 2001) sur des concentrés de sulfures, effectués au Centre de technologie
Noranda (et dont les réalisations ont €€ transférées en 2003 a 1I’Université McGill), ont mené
au développement d’un appareil de mesure, d’une procédure expérimentale et d une charte de
classification du potentiel d’auto-ignition. La procédure proposée consiste a chauffer en deux
ctapes (A et B), un échantillon humide de 530 g (500 g d’échantillon sec et 30 g d’cau) dans

une cellule chauffante instrumentée (Figure IL 5).
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Figure II. 5: Appareil de mesure du potentie] 4" auto-dgnition développé par Rosenblum, Messet et Spira
(20017 (tiré de Payant 201173

A V'étape A, la temp érature du dispoatif est maintenue 4 70 °C (sous le point 4" ébullition de
I"ean) alors qu'al’étape B, elle est fizée 4 140 °C (an-dessus du point 4’ éhullition del’sau).

Chacune des étapes durent 50 heures {10 cycles de 5 heures) et chague cyce commence par
I'injection d”ar pendant 15 minutes. Le débit d'injection 4 Uétape A est de 100 mL / min
alors que celul &4 1°étape B est de 250 mL £ min. Durant ['essa, la température au centre de
I'échantillon est enregistrée en continu. Une fois que le test est terming les données de la
ternpérature en fonction du temps sont importées dans le logiciel « SELFERAT » (développé
par Fosenblum). Les Figure 11 6 et Figure II. 7 montrent respectivement des exemnples de
thermographes tracés par le logigel SELFHEAT lorsqu'il n'y a pas d'événement d’anto-

ignition et lorsque le phénomeéne alien.
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Lepotentiel d’ auto-1gnition est défim en positionnant dans la charte propozée par Rosenblum,
Messet et Spira (20017 (Figure 1L 8), 1a capacité d auto-ignition & 1 étape A (axe des ) et la
capacité d'anto-1gnition & étape B (axe des v). La capacité d'avtoagnition (w0 Selfkeating
capacihey SHC en Jig) est ohtenue en multipliant le total des tanz dCignition (¢ salfheating
rate » BHE, en PCih) par la chalewr spécifique des sulfures (entre 0,5 et 0,7 Ifg. "Chet le
ternps dlinjection (en b)) Le tavx 4 auto-igmition, SHE représente la partie montante de la

pente de la température 4 chague point d'injection d'air (Figure 11 7).
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FigureIl. 8: Charte d'évaluation du potentiel & auto-ignition
[ptopozée par Rogsenblum, Nesset ot Spira 2001, tiré de Payrant ef al, 2012)
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Mesure de la consommation d’oxygéne

Meng, Wu et Wang (1993) proposent 1’approche suivante pour définir le potenticl d’auto-
ignition des minéraux sulfureux. La premiére série d’essais consiste a évaluer la réactivité
d’un échantillon donné en mesurant son taux d’absorption de I’oxygene (sans source de
chaleur supplémentaire). I.’échantillon est placé dans une chambre scellée de volume connu
(i.e. quantité d’air connue) et le taux d’absorption de 1'oxygene (R, en ml/kg.s) est obtenu

selon 1’équation I1.21 :

Ry= (%) (Cg'C}) Equation I1. 21

ou M est la masse de sulfure en kg, Q le volume de la chambre & air en mlL, C, et C; les
concentrations initiale et instantanée en oxygene dans la chambre a air (%) et t, le temps en
seconde. Selon ces chercheurs, plus Ry est grand, plus le matériel est réactif. Dans une autre
série de tests, une masse donnée d’un échantillon est chauffée a un taux défini alors qu™une
quantité d'oxygene est ajoutée en continu dans le dispositif. Le point d’ignition est défini par
I’intersection de la température de 1'échantillon et de celle du four lorsque la température de
I’échantillon s'éléve au-dessus de celle du four. A ce point de rencontre, Meng, Wu et Wang

(1993) considérent que 1’¢chantillon chauffe spontanément.

Benzaazoua, Belem et Bussiere (2001) proposent des essais en colonne (Figure II. 9) pour
¢valuer le potentiel d’auto-ignition de remblais miniers cimentés sulfurcux. Contrairement a
ce qui a té présenté jusqu’ici, le dispositif expérimental proposé par ce groupe de chercheurs
n’inclut pas de source de chaleur supplémentaire. I.'accentuation du phénomene est assurée

par la succession de cycles humides et secs.
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Figure II. 9: Dispositif expéritn ental des colonnes d'essal pour évaluer le potentiel d"avto-ignition selon
Eenzaazoua, Belem et Bussiére (20010

Selon 1'essa proposé par Benzaaroua, Belem et Bussiére (2001), les colonnes sont
instrumentées de fagon 4 effectuer des mesures de consomtmation d'oxygéne en haut de la
colonne. Les mesures de la consommation en oxygéne d'une durée approzmimative de
3 heures, sont réalisées de facon réguliére, 4 travers des cycles humides et secs. Dans cet
eszal, des sondes de ternpérature sont placées sur la parot de la colonne & dews profondenrs
différentes (6 cm et 30 cm 4 patir du haut de la colonne) pour apprécier le degré
d'exothenmicité attnbhuable & 'oxydation des sulfures Les Figure IL 10 et Figure II 11
présentent des résultats types izsus de Uapproche proposée par  Benzaaroua, Belem et
Bussiére (2001} La Figure [1. 10 présente 'évolution de latempérature alors que la Figure 1

11 présente des mesures de 'évalution de la concentration d'oxveéne pendant la durée du test
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Les principales conclusions tirées de cette étude sont les suivantes :

les pics de chaleur sont attribués aux réactions d'oxydation des sulfures;

une certaine correspondance entre les pics de chaleur et la consommation en oxygene
est observée;

les pics de chaleur apparaissent suite & des cycles humides (pour des conditions de
saturation optimales 7.e., entre une sursaturation en eau et une désaturation compléte
de la colonne ot 1l y a pertes de chaleur),

la colonne la plus réactive est celle qui contient un mélange de pyrrhotite et de quartz
grossier. Les taux de consommation en oxygene les plus faibles sont observés pour la

colonne contenant un mélange de pyrrhotite, quartz et ciment.

Wu et Li (2005) proposent une procédure similaire a celle de Meng, Wu et Wang (1993)

(mesure de la consommation d’oxygeéne sans apport supplémentaire de chaleur) selon

laquelle les échantillons sont conservés dans une chambre humide pendant 4-10 jours, pesés

quotidiennement et analysés pour le sulfate de fer et le contenu soluble dans 'eau. Selon ces

auteurs, a température ambiante, la réactivité des sulfures peut étre reliée au gain de poids de

I’échantillon puisque 1’évolution de ce dernier présente une relation lin€aire avec la

consommation d’oxygene (Figure I1. 12).
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Figure IT. 12: Ex emple de relation entre le gain de poids et la consommation d’oxygéne
(tré de W et Ly, 2005

Aucune relation entre la consommmation d'oxygéne et la tenewr en sulfate ou le contenu

soluble dansl'eas n'atoutefols éé ohzervée dans cette étude.

223  Potentiel d’auto-ignition des rethlal s miniers cimentés

Laprésence de liant dans les mélanges de remblais miniers cimentés est reconmie pour jouer
un rile inhibiteur de l'oxydation des sulfures et conférer au matérian un plus faihle potentiel
d’auto-ignition (Benzaszoua, Belem et Bussiére, 2001; Cuellet e @f, 2003 et 2006).
L'hydrataton des liants entraine un raffinement de la porosité (Ouellet et @f, 2007 a et h;
Yiltnaz, 20100 et confére au matérian des propriétés hydrogéologiques favorables an maintien
de degrés de saturation &l evés (conductivité hydraulique faihle et capacité de rétention d’ean
elevee (Godbout et af, 2004 ; Godbout 2005, Bussitére, 2007, Godbout et @l , 2007). Des
conditions saturées en ean agissent comme une harriére 4 Uoxygéne, principal agent oxydant

de la pyrrhotite en conditions stand ards.
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Pourtant, Ianto-ignition de remblais miniers cimentés est un phénomeéne qui a éé observe
dans certaines muines guéhécoises ef canadiennes, sans ftre compris, prévenu m contrdle
(Moerman, Fogers ef Cooper, 1999; Bernier et Li, 1998; Lin, Bernier et Rosenhlum, 1999;
Benzaazoua, Belem et Bussitre, 2001; Sondage aupreés de mines aux prises avec le probléme,
2005). Des échantillons de remblais en péte amentés, ayant subit une oxydation trés poussée
(temp érature supérieure & 400°C ; stade C avec émissions de 505 selon Rosenblum et Spira
1995 et Rosenhlum, Messet et Spira, 20017 ont été prélevés de chantiers miniers remblayés
{Centre de Technologie Moranda 1975, Bermer et L1, 1998; Liu, Bernier et Rozenblum,
1999; Moerman, Rogers et Cooper, 1299, Bernier et Li, 2003, MEND 2006) (voir Figure II.
13),

Fgu.re II.13: Photographie d’échantillons de remblais en pite cimentés oxydés
(tiré de Berrer et Li, 20037
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Transformations chimiques et minéralogiques durant le chauffage des RMC

Bernier et Li (1998, 2003) ont étudié, a partir d’analyses chimiques et minéralogiques, trois
cas historiques d’auto-ignition de remblais en pate cimentés (avec dans certains cas,
émissions de SO,). Leur étude dresse un portrait des transformations chimiques et
minéralogiques possibles, des minéraux sulfurcux (pyrite essenticllement) et des phases
hydratées, durant le chauffage de la masse. Ces transformations passent par des processus

d’oxydation, neutralisation et déshydratation et sont décrits brievement dans ce qui suit.

Formation et répartition des sulfates (entre 100°C et 200°C)

Trois sulfates de calcium sont souvent identifiés dans les remblais miniers cimentés : deux
phases stables, le gypse (CaS0,.2H,0) et I"anhydrite (CaSO,), et une phase métastable, la
basanite (CaS0,.0,5H,0) (Bernier et Li, 1998 et 2003). Le gypse peut étre présent dans le
remblai en pite cimenté comme constituante primaire des rejets miniers ou comme une
composante ajoutée du liant. Le gypse peut aussi étre formeé durant 1’oxydation des sulfures a

basse température comme un produit de neutralisation de 1’acide sulfurique produite

(Chinchoén-Paya, Aguado et Chinchodn, 2012).
La basanite et 1’anhydrite peuvent étre formées par la déshydratation du gypse lorsque ce

demier est chauffé. La basanite commence 4 se former a 70°C lorsque le gypse perd 75 % de

son eau cristalline selon I'Lquation 11.22:

CaSO,2H ,0 — CaS0,0,5H ,0+ 15H ,0 Equation II. 22

La basanite se transforme en anhydrite lorsque la température atteint 100°C, selon I"quation

I1.23:

CaSO,0,5H O — CaSO, +0,5H O Equation IL. 23
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L ettringite peut aussi &tre présente dans les remblais en pite cimentés. 1 ettringite primaire
se produit lors de I’hydratation du ciment Portland dans une réaction impliquant le tri-

aluminate de calcium (Ca; Al Os), de I'eau et du gypse, selon I'Equation I1.24:

Ca,Al,O, +3CaS0, 2H 0 +26H,0 — Ca Al (SO, ),(OH),,26H,0 EquationIL. 24

Elle peut aussi résulter de 1’attaque sulfatique (ettringite secondaire). En réponse a une

augmentation de la température, 1’ettringite se décompose en monosulfate et en portlandite a

environ 120 °C.

Formation de goethite et hématite (entre 250°C et 350°C)

Les oxydes et hydroxydes de fer comme la goethite (FeOOH) et ’hématite (Fe,O,) peuvent
se former durant 1’oxydation des sulfures. La goethite est stable pour des températures
inférieures a 250°C. Entre 250°C et 350°C, la goethite se déshydrate et forme de I"hématite et
de Ieau, selon I"Equation I1.25:

2FeO(OH ) — Fe O, + H O Equation IT. 25

Emission SO, (entre 350°C et > 400°C)

Lorsque la température atteint 350 °C — 400 °C, la pyrite s’oxyde en sulfates ferreux et en

SO, selon I’Equation 11.26:

FeS, +30, - FeSO, + 50, Equation IT. 26

Si la température excede 400°C, la pyrite s’oxyde en hématite et en SO,

sclon I’Equation I1.27:

2FeS, +5.50, - Fe O, + 250, Lquation IL. 27
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11 est & noter par ailleurs qu’en ce qui concerne la pyrrhotite, cette derniere peut produire du
soufre élémentaire a des températures entre 100°C et 150°C et qu’en présence d’oxygene, le

soufre élémentaire s’ oxyde en SO,.

Sources de chaleur

I.’oxydation des minéraux sulfureux dans les remblais miniers sulfureux, qui mene a 1’auto-
ignition de la masse et au dégagement de SO,, requiert une source de chaleur. Certaines
hypotheéses, non vérifiées jusqu’d présent, quant aux sources de chaleur possibles sont
proposées dans la littérature (Bernier et Li, 1998 et 2003; Liu, Bernier et Rosenblum, 1999,

Benzaazoua, Belem et Bussiere, 2001; résultats du sondage aupres de mines canadiennes) :

1) Sources internes : réactions d’oxydation des minéraux sulfureux (exothermiques) —
seule la pyrrhotite monoclinique, dans des proportions > 10 %, produirait
suffisamment de chaleur pour conduire a ’auto-ignition de la masse;

i) Sources externes : mauvais nettoyage des chantiers - oxydation de blocs grossiers de

minerai sulfureux.

Des facteurs externes comme [humidité de la masse de remblai, la chaleur Liée a
I’hydratation des liants (Bentz, 1995), 1’¢nergie associée au sautage ou la fracturation du

massif rocheux encaissant favoriseraient la réaction d’oxydation des minéraux sulfureux.

2.2.4  Sommaire sur I’auto-ignition des RMC et sa prédiction

La littérature sur 1’auto-ignition suggere que le phénomene soit lié a "oxydation des
minéraux sulfureux inclus dans les mélanges de remblai, la pyrrhotite étant reconnue comme
la plus susceptible de s’auto-ignitier. Les méthodes prédictives sont essenticllement de deux

types soient:
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1) Mesure de la consommation d’oxygéne associée i la réactivité du matériel et en
parraléle, au potentiel d’auto-ignition;
i) Accélération du processus artificiellement par un chauffage contrélé du matériel

et catégorisation du potentiel d’auto-ignition.

Dans cette étude, c’est la premicre approche (mesure de la consommation d’oxygene) qui

sera privilégiée puisqu’elle place le matériau i 1’étude dans des conditions plus réalistes.

2.3 MECANISMES DE TRANSFERT DE L’OXYGENE

Tel que souligné précédemment, 1’oxygene est considéré comme le principal agent oxydant
de la pyrrhotite dans des remblais miniers cimentés. De plus, dans cette étude, on opte pour
des méthodes misant sur sa consommation pour évaluer la réactivité des remblais miniers
cimentés contenant de la pyrrhotite. Cette section s’intéresse aux mécanismes de transfert de
I"'oxygene a travers un milieu poreux. Elle vise plus particulierement a définir les mécanismes

responsables de son transfert a travers les remblais miniers cimentés.

Le transtert de masse a travers un milieu poreux a lieu sous I’effet d’un gradient énergétique.
Ce gradient énergétique peut &étre un gradient de pression (advection) ou un gradient de
concentration (diffusion) (Rolston 1986; Refsgaard, Christensen et Ammentorp 1991; Hillel
1998; Clifford, 2006). Ces deux mécanismes peuvent étre subdivisés en divers procédés,

expliqués dans ce qui suit.
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2.3.1 Transfert adwvecnif

Lorsque le fluide est un gaz, le contact entre les molécules gazeuses et les parois des pores
prowogue une modification du profil des wtesses d écoulement du fuide T en résulte deusx
types & écoul ement : soit un écoulement visqueux (fonction de la viscosité du fluide), soit un
ecoulement par glissement (ndépendant de la wiscosité du Buwide) (Klinkerberg, 1941
Perraton, 1992; Dal pont, 2004; Chastanet, 2004; Tamleawra et Shimamoto, 20097 (Figure 1T
143,
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Figure II. 14: Profil des vitesses d'un gaz dans un pore rectilizne
(tiré de Barral 2008)

Le lihre parcourt moven (A, qui représente la distance moyenne que parcourt une molécule
gareuse entre deux collisions, peut étre utilizé pour définir la paticpation de chacun des
mécanismes. L écowlement wisgquews se produt lorsque A est inféniewr av rayon des pores (Ag)
et au rayon des particules elles-mémes (ry), L2, lorsgque A <<y et h << r. Les phénomeénes
de glissement prennent place lorsque le libre parcours moyen est approzimativement égal au
rayon des pores, ie, lorsque A * Ap Les calculs théoriques du parcours moyen sont
complexes tais 4 pression ambiante, le libhre parcours moyven dune molécule d7ar est

d'enwiron 0,07 pm (soit environ 200 fois le diamétre dune molécule) Autrement dit, pour

* Contraitement au ligpaide on écoulement par adwvection est caractérisé unigquement pat un
écoul et ent wisguenx
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que les phénomenes de glissement participe a 1’écoulement de 1"air dans un milieu poreux, la
taille des pores doit &tre inféricure a 0,07 um (ou, dans les faits, lorsque la perméabilité

intrinséque K < 10"* m” et les gradients de pression faibles (Tanikawa et Shimamoto (2009)).

Le libre parcourt moyen des molécules gazeuses est fonction notamment de la pression
gazeuse; avec une diminution du libre parcours moyen des molécules lorsque la pression
augmente. Ainsi, il est possible d’atténuer les phénoménes de glissement en ajustant la
pression gazeuse. Dans I’absolu, si la pression tend vers I'infini alors 1’écoulement par
glissement est totalement éliminé et ne subsiste que I’écoulement visqueux (Klinkenberg,

1941).

2.3.2  Transfert diffusif

Le transfert diffusif représente le phénomene selon lequel le gradient de concentration entre
deux milieux tend a étre équilibré par le passage de molécules, du milieu le plus concentré
vers le milieu le moins concentré. Dans les matrices cimentaires (comme les pates
cimentaires et les bétons), la diffusion est le résultat de deux mécanismes soient: la diffusion
moléculaire et la diffusion de Knudsen (Cemy et Rovnanikova, 2002). Le critére de base
pour déterminer la participation de chacun des mécanismes est le nombre de Knudsen,

généralement noté (K,) et défini par 'Equation IL 28 :

Equation II. 28

ou A est le libre parcours moyen des molécules gazeuses et d, le diametre des pores. Lorsque
le nombre de Knudsen est supériecur a 10, la diffusion de Knudsen est le mécanisme de
transfert dominant dans le milieu alors que pour un nombre de Knudsen inférieur a 0,1, ¢’est
la diffusion moléculaire qui prévaut. Pour un K, entre 0,1 et 10, les deux mécanismes
participent au transfert du fluide dans le milieu (Vu, Frizon et Lorente, 2009). 1" intégration
de la valeur du libre parcourt moyen de ’air (pour des conditions de pression ambiantes; A =

0,07 pm) dans I’Equation I1.28, montre que la diffusion moléculaire est le principal
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mécanisme de diffusion lorsque le diametre des pores est supérieur a 0,7 pm. Pour que ce soit
la diffusion de Knudsen qui prévale, le diametre des pores doit étre inférieur a 0,007 pm.
Pour les matériaux caractérisés par des tailles de pores entre 0,007 pm et 0,7 pm, les deux

mécanismes de diffusion peuvent étre impliqués.

233 Importance et équations a la base des mécanismes de transfert dans les RMC

Selon Bennet er al. (1989) et Morin et al. (1991), la diffusion domine par rapport a
I’advection dans les matériaux de perméabilité intrinséque, K <a 10° 310" m®. Les remblais
en pate cimentés sont généralement caractérisés par une perméabilité intrinséque inférieure a
10™ m* (Pierce, 1997; Belem et al., 2001; Jones ef al., 2001; Mohamed et al., 2002; le Roux,
2004, Godbout, 2005; Godbout et al., 2007, Fall et al., 2009, Yilmaz ef al., 2008, 2009) et les
remblais hydrauliques congus pour que K soit autour de 10" m* (Rankine, Sivakugan et
Rankine, 2004). Ceci suggere que la diffusion soit dominante par rapport a 1’advection dans
les remblais miniers cimentés. Comme la taille de la majorité des pores des remblais miniers
cimentés est supérieure a 0,007 pm (Ouellet ef al., 2007a; Ramlochan , Grabinsky et Hooton,
2004; Yilmaz, 2010), la diffusion moléculaire est probablement dominante par rapport a la
diffusion de Knudsen.

Dans ce qui suit, les équations a la base de la diffusion moléculaire sont décrites. Celles 4 la
base de I’écoulement visqueux par advection sont également décrites méme si elles ne sont
pas considérées significatives pour le transfert de ’oxygene a travers les remblais miniers
cimentés. La raison est que c’est ce type d’écoulement qui sera forceé lors de la mesure de K

au chapitre IV.

Equations a la base de la diffusion moléculaire

Typiquement, la diffusion des gaz (comme "oxygeéne par exemple) dans un milieu poreux
non saturé, est décrite en utilisant les lois de Fick. Dans les milicux non réactifs, le flux

diffusif d’oxygéne en régime permanent, F,° [ML*T" ou MoIL”T"], i une position z au
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temps ¢, est calculé avec la premiére loi de Fick (Equation IL27) (c.g. Bear, 1972; Hillel,
1998; Glauz ¢t Rolston 1989):

F=-D, a%(jt) Equation II. 29

ou D, [L*T"] est le coefficient de diffusion effectif, C [ML™ ou MolL”] est la concentration

d’oxygene dans les pores au temps t [T] et a 1a position z [L].

Dans les matériaux contenant des sulfures qui s’oxydent au contact de ’air, i.e. dans les
matériaux réactifs, 1’expression du phénomene de diffusion doit tenir compte de la
consommation d’oxygene par les réactions d’oxydation. Généralement, il est admis que la
réaction d’oxydation suit une cinétique de 1% ordre (e.g. Nicholson, 1984; Lefebvre 1994,
Ritchie 1994) et donc que la vitesse de consommation d’oxygene est linéairement
proportionnelle a sa concentration. L’équation de continuité tenant compte de cette
consommation d’oxygéne peut étre décrite par la 2° loi de Fick modifiée (e.g. Crank, 1979,
Schackelford, 1991; Aachib, Aubertin et Chapuis, 1993; Lefebvre, 1994; Elberling et
Nicholson, 1996; Yanful, Simms <t Payant, 1999) et est définie, en une dimension, par
I’équation différentielle I1.30 (Mbonimpa et Aubertin, 2002) :

(B aeC) a ’ :
a_f =(Dﬂé_§) -K.C Equation II. 30

ot K, [L’L>T" ou T"] est le coefficient du taux de réaction (consommation) de I’oxygéne
(par ex. m*(O,)/m’ (rejets).s) (K, = 0 pour les matériaux inertes) et 0., [L.’L] la porosité en

air équivalente définic par 'Equation I1.31 (Aachib ef al., 2004):

Og=06,+HO, Lquation IT. 31
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Dans 1’équation ci-dessus, 6, <t 6, sont les teneurs en cau et en air volumiques,
respectivement (6, = nS, et 6, = n- 0, ol n est la porosité totale et S, le degré de saturation) et

H représente la constante de Henry (=~0,03 a 20°C).

I est 4 noter que I"Equation I1.30 permet d’accéder a la réactivité (K,) d’un matériau.

Equations a la base de I'écoulement visqueux par advection

LL.a masse de matiere transportée par advection par unité de surface et de temps est donnée par

son flux massique / selon I’Equation I1.32:

= Equation IT. 32

ou C est la masse de matiere par unité de volume du fluide (ou la concentration) en un point

et un temps donné et v, la vitesse de Darcy.
L’écoulement visqueux par advection comprend le transport convectif de I’oxygene i travers
I’air et le transport convectif de 1’oxygeéne a travers 1’eau libre. En effet, 1’cau contient une

quantité d’oxygene dissout qui peut étre transféré au milieu lors de I'infiltration (Refsgaard,

Christensen et Ammentorp, 1991; Elberling, Nicholson et David 1993).

Transfert de I'eau par advection

En milieu saturé

Dans un milieu poreux saturé, I’écoulement de I’eau est représenté par la loi de Darcy (1856),

sclon I’Equation I1.331 :
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v = —ki Equation I1. 33

ot vest le flux ou le débit spécifique (L/T™"), k, le coefficient de perméabilité du milieu
poreux (L/T™) et i, le gradient hydraulique (sans unité). Le signe négatif signific que le flux
est positif dans la direction de 1’écoulement. I.’usage du terme vifesse de Darcy en
remplacement du flux, v est pratique courante probablement en raison des unités de vitesse
qu’il posséde. Par contre, cet usage n’est pas recommandé puisque le flux représente un débit
et non une vitesse d’écoulement. Dans cette relation, la signification physique du coefficient
de perméabilité, & (coefficient de proportionnalité dans la loi de Darcy) est plutét la

représentation linéaire du flux en fonction du gradient hydraulique.
En milieu non saturé

Dans un milieu non saturé, une nouvelle composante dans le médium, soit I’air, est
impliquée. Il en résulte un écoulement multiphasique (liquide - gaz), fonction des proportions
en eau et en air du milieu poreux (Hillel, 1998). Pour de telles conditions, le cheminement de
I’eau a travers le matériau poreux peut étre simplifi€é en considérant que seuls les pores
remplis d’cau participent au mouvement de 1’cau; les pores remplis d’air offrent une
résistance a I’écoulement et peuvent étre considérés similaires a la phase solide. I application
des équations de conservation de masse et de la loi de Darcy généralisée aux milieux non
saturés, sous 1’hypothese d’indéformabilité du massif, permet d’aboutir sur 1’équation de
Richards (1931). Cette équation (Equation 11.34) introduit le principe de continuité aux
milieux non saturés en ajoutant que le coefficient de perméabilité (k) est fonction de la

succion matricielle (y), (Freeze et Cherry, 1979; Hillel, 1982) :

o0 a a a a a a ok . .
22 P) LW -HeDBEL o
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ot 8 (L*/L”) est la tencur en cau volumique et ¢ (T) correspond au temps. Pour déterminer la
fonction de perméabilité k(y), le coefficient de perméabilité a 1’cau saturé (%) et la courbe de

rétention du matériau doivent préalablement étre connu.
Transfert de I'oxygéne par advection
En milieu saturé ou non saturé

L’écoulement de 1’air dans un milicu poreux partiellement saturé en air, tout comme pour le
cas de I’eau, est contrdlé par la perméabiliteé du milieu et par ses propriétés capillaires. Le
flux d’air (ou débit spécifique) a travers un matériau soumis a un gradient de pression peut
&tre représenté par une loi dynamique similaire a la loi de Darcy pour 1’écoulement de 1’cau

(Mbonimpa et Aubertin, 2002) selon 1’Equation I1.35 :

FAP = K’;ﬂi(pa +p,92) Equation IT. 35

dz

Dans cette équation, /7 [L’L*T™" ou LT est le flux d’air advectif (ou débit spécifique)
attribuable a des gradients de pression, K [L*] est la perméabilité intrinséque du milieu, &, est
la conductivité relative pour 1air, P, [ML'T™?], p, [ML”] et x, [ML"T"] sont respectivement
la pression, la masse volumique et la viscosité dynamique de la phase gazeuse, g [LT7] est
I’accélération de la pesanteur et z [L] est la position. Au niveau de la problématique de
I’oxydation des sulfures, c’est le flux advectif d’oxygéne F,* [L’L*T" ou LT"] contenu
dans le flux d’air 7, [L’L?*T" ou LT'] qui est d’intérét. Ce flux est donné par
I’Equation I1.36 (Nastev et al. 2001) :

FAP = pAPC = _K""r_ai(pa +Pa92)ca Equation I1. 36

a
Hq

ou C, est la concentration de 1"oxygene dans 1”air.
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L’équation de continuité de I’écoulement de ’air en milieu non saturé s’écrit, a I’image de
I’équation de Richards pour I’écoulement de 1’cau, a partir de 1’Equation I1.37 (Mbonimpa ct
Aubertin, 2002) :

3 3 3 krg @ . .
= (paﬁa) = — ;(paF‘g.P) =— (pa K‘u—a; (Pa + pagz)) Equation II. 37

ou : 0, est la teneur en air volumique.

Le flux d’oxygéne résultant du flux d’infiltration d’eau est donné par I'Equation I1.38:

Foc'i = FELC,, Equation II. 38

ou F',, est le débit spéeifique d’infiltration d’eau [LT™ ou L’L*T"] et C,, la concentration en
oxygene dissous dans 1’eau d’infiltration [ML® ou MolL>]. Selon Morin ef al. (1991), ce
mode de transport devient significatif lorsque la conductivité hydraulique saturée k., est
supéricure 4 environ 107 m/s. Dans tous les cas, le flux spécifique associ¢ a Dinfiltration
représente la borne inférieure de la quantité d’oxygene disponible aux rejets réactifs pres de

la surface.
Limites de la loi de Darcy

La loi de Darcy, qui décrit I’écoulement des fluides, liquides ou gazeux, a travers les milieux
poreux, peut étre appliquée a tous les cas d’écoulement visqueux si les conditions suivantes

sont respectées :

e Les forces d’écoulement sont attribuées a la viscosité (les forces d’inertie sont
négligeables);
e Le fluide d’infiltration est inerte vis-a-vis le milicu poreux ie., qu’il n’y a aucune

interaction chimique ou physique entre le fluide et le matériau (Dullien, 1979).
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Drautre part, la loi de Darcy est vérifiée 4 I'intérieur d’un certain intervalle de variation du

gradient hydraulique.
Gradients hydrauliques élevés

Pour les gradients hydrauliques élevés, il existe un gradient limite au-dela duquel
I’écoulement dans les pores devient perturbé et la loi de Darcy non linéaire. Ce gradient
limite dépend du milicu et est défini par le critere du nombre de Reynolds (sans dimension)

selon I"'Equation I1.39 :

Re = Vd/r, Equation II. 39
P

ot : p (ML), # (MLT™), et v (LT™) sont respectivement la masse volumique, la viscosité et
la vitesse du fluide. Le diametre moyen, d (L), des éléments constitutifs est un élément
caractéristique des dimensions transversales de 1’écoulement. De manicre générale, la loi de
Darcy est considérée valide pour des valeurs du nombre de Reynolds comprises entre 1 et 10

(Bear, 1972) ou d’autre part, pour des pores de rayons inférieurs a 100pum (Calvet, 2003).
Gradients hydrauliques faibles

Certains auteurs (Hansbo, 1960; Olson 1962; Miller et Low, 1963) ont observé des
phénomenes de non-linéarité de la loi de Darcy pour des gradients hydrauliques faibles.
Hansbo (1960) et Olsen (1965) ont proposé une relation non-linéaire entre la vitesse ct le

gradient hydraulique, définic par I'Equation IL40 (Figure IL. 15) :

v = K" Equation IT. 40
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o = 1 estun coefficient equi warie en fonetion de la porosité et de la température
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Figure II 15 Eeprésentation de la non-linéarité dela loi de Darcy daprés Hansbo (1960)

La Figore I 15 indique qu’a partir dune certaine valeur du gradient 1;, la relation est
remplacee par une droite (comporternent darcéen). Par contre, cette notion de gradient
critique inferieur est contestée par différents spécialistes {Tavenas, Tremblay et Leroueil,

1983 qui montrent quelalot de Darcy reste applicable ala plupart des sols fins.

24 PARAMETRES CLES

Considérant les proprigtes hydrogeclogiques des remblais mimers cimentes, c'est le flux
diffusif de oxvoéne & la surface du maténan qui contrélera lappott en oxygéne, essentiel &
la reaction d'oxydation des sulfures dans la masse. Les équations presentees precédemment
indiquent cque 'écoulement du fluide a travers la masse de remblal est contrdlé par la
permeatilite (K} et les proprietes capillaires {courbe de rétention d eau - CEE) du milieu.
Cuelgues définitions, un sommaire des techmigues d'evaluation et une présentation des
valeurs publiées dans la littérature concernant ces parameétres clés (Fq", K et CRE) sont

présentés dans ce qu swit
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2.4.1 Flux diffusif de I’oxygene

Coefficient de diffusion effectif, D, et coefficient effectif du tawx de réaction, K,

Le coefficient de diffusion de 1’oxygéne, D, contréle la quantité d’air passant a travers une
unité de section droite d’un milieu poreux pendant une unité de temps, sous ’influence d™un
gradient de concentration. Il est fonction entres autres, de la tortuosité du milicu et de la
quantité de pores permettant 4 I'oxygene de diffuser, ie. ceux contenant de Iair (ou
indirectement du degré de saturation). En effet, le coefficient de diffusion de 1’oxygeéne dans
I’air est de 1.8 x 10° m’/s alors que celui dans 1’eau est inférieur d’environ 4 ordres de

grandeur soit de 2,5 x 10 m’/s.

Le coefficient du taux de réaction, K, peut étre perqu comme proportionnel 4 1’inverse d’une
demi-vic d’un élément puisqu’il est exprimé en unité de temps” (t,, = In2/K,). Selon
Mbonimpa et al. (2003), sa valeur est influencée par plusieurs facteurs, dont le contenu en
minéraux sulfureux, la porosite, la granulométrie, 1’état d’oxydation ainsi que par le degré de

saturation du matériel (Gosselin 2007, Gosselin ef al., 2007).

La valeur D, peut étre mesurée en laboratoire ou encore estimé a 1’aide de relations semi-
empiriques (Achib, 1997). La détermination du D, en laboratoire peut se faire en régime
stationnaire ou transitoire. I.’essai en régime stationnaire est peu utilisé compte tenu de la
période de temps nécessaire pour atteindre le régime stationnaire (Rolston 1986). Les essais
en régime transitoire se divisent en deux catégories : les essais a une chambre et les essais a

deux chambres (El- Farhan et al., 1996).

L’essai a4 une chambre consiste & mettre un échantillon de matériel en contact avec un
réservoir scellé et 4 mesurer, 4 'aide d’une sonde 4 oxygeéne, la diminution de la
concentration de I"oxygéne dans le réservoir source dans le temps. A partir de la courbe
obtenue (diminution de la concentration d’oxygene en fonction du temps), le coefficient de
diffusion est déterminé soit analytiquement (Rolston 1986), soit numériquement a 1’aide de

codes numériques tels que Pollute (Barbour, Lim et Fredlund 1996; Lim, Barbour et Fredlund
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1998; MacKay ct al. 1998; Shelp et Yanful 2000). Le logiciel Pollute (Rowe, Booker et
Fraser 1994), initialement destiné a la modélisation du transport de contaminants solubles en
milieu saturé a été adapté au cas de la diffusion gazeuse en milieu non saturé en ajustant
certains paramétres du modéle (Aubertin et al, 1995, 1999). Ainsi, pour représenter le
transport de I’oxygeéne & travers un matériau poreux non saturé (par diffusion seulement), il
s’agit de remplacer la porosité » par la teneur en air équivalente 0.4, d’éliminer la vitesse
d’écoulement (v=0), et de remplacer le coeflicient de dispersion hydrodynamique D par le
coeflicient de diffusion D* (ou D*=D/0; le D. initial pouvant étre estimé a 1’aide des
relations semi-empiriques présentées auparavant pour les conditions de I’essai (€paisseur de

I’¢chantillon, porosité, etc.)).

L’essai & deux chambres fonctionne sensiblement de la mé&me fagon que 1’essai 4 une
chambre, sauf que la variation de la concentration d’oxygene dans le réservoir du bas peut
aussi étre mesurée (Mbonimpa et al., 2003). Avec ce type d’équipement, le D, est déterminé
a I’aide des courbes de concentration d’oxygene obtenues pendant une période de temps. Le
code numérique Pollute (Rowe, Booker et Fraser 1994) peut étre utilisé pour obtenir le D,
(Yanful, 1993; Aubertin, Aachib et Authier, 2000; Aachib, Mbonimpa et Aubertin, 2004)
mais certains auteurs ont développé des solutions analytiques pour résoudre les équations de
Fick (Sallam, Jury et Letey 1984; Glauz et Rolston 1989; El-Farhan ef al. 1996). 1l est a noter
que cet essai est valable lorsque le matériel testé est inerte 4 1’oxygeéne. Dans le cas ou le
matériel est réactif, I’essai permet de déterminer simultanément D, et K

(Mbonimpa ef al., 2003).

Plusieurs auteurs (Buckingham, 1904; Penman 1940; Marshall, 1959; Millington, 1959,
Millington et Quirk, 1961; Rolston, 1986; Jin et Jury, 1996; Liu et Si, 2008, cités dans
Demers, 2008) ont proposé des relations semi-empiriques afin d’estimer le coefficient de
diffusion effectif. Une des relations intéressantes pour estimer le D, (parce qu’elle prend en
compte le degré de saturation) est celle de Millington et Shearer, modifiées plus tard par
Collin (1987). Sous une forme pratique, cette relation peut s’écrire selon 1"Equation 1141

(Aachib, Aubertin et Mbonimpa, 2002; Aachib, Mbonimpa et Aubertin, 2004) :
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D, = = (D36s* + HDYO) Bquation IL. 41

ou D et D, [L*T"] sont les coefficients de diffusion libre dans I’air et dans 1’eau
respectivement, (D, = 1,8x10” m*/s ¢t D,,” = 2,5x10® m*/s aux conditions ambiantes selon);
P €t py tiennent compte de la tortuosité dans 17air et dans I’eau. Les exposants p, et p, sont
définis en fonction de la porosité et du degré de saturation ou des teneurs en cau 8y et en air
0, (Aubertin et al, 1999, Aubertin, Achib et Authier, 2000; Mbonimpa et al., Oxvgen
diffusion tests..., 2002; Aachib, Aubertin et Mbonimpa, 2002). Des valeurs estimées

suffisamment réalistes sont aussi obtenues en adoptant p, = p,, = 3,3.

La valeur de K, peut &tre estimée a 1’aide de différents modéles (eg. modele de Collin (1987)
modifié par Aubertin, Ricard et Chapuis (1998) et Mbonimpa et al., Oxygen diffusion tests ..,
2002 ou modele du noyau de réaction « shrinking core model » (e.g. Davis et Ritchie 1986))
ou mesurée en laboratoire. En laboratoire, la détermination du parametre K, est basée sur un
ajustement simultané des profils de la courbe de concentration mesurée, avec les résultats de
modélisation découlant du logiciel Pollute (Rowe, Booker et Fraser 1994). La courbe de
concentration en fonction du temps cst mesurée a 1’aide de cellules appelées «cellules de
diffusion — consommation». Ces cellules sont identiques a celles utilisées pour déterminer le
D, d’un matériel inerte (Aubertin ef af., 1995; Aubertin ef al., 1999; Mbonimpa et al., 2003;
Gosselin 2007, Gosselin et al., 2007).

Obtention du flux diffusif de I'oxygeéne

Il existe trois principales manicres d’évaluer le flux diffusif de 1’oxygene 4 la surface des
matériaux soient: les méthodes expérimentales, les solutions analytiques et les solutions
numériques. Les méthodes expérimentales disponibles sont bri¢vement décrites dans ce qui

suit; pour plus de détails sur les différentes méthodes, consulter les références citées.
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Le Tableau II. 4 résume les différentes méthodes disponibles pour obtenir le flux diffusif de
I’oxygéne i la surface des matériaux a partir de méthodes expérimentales”. Essenticllement

trois méthodes sont utilisées soient : la méthode du gradient, 1’essai de consommation

d’oxygene et la méthode des sulfates.

Tableau I1. 4: Méthodes expérimentales de détermination du flux diffusif de ’oxygéne

Meéthode Principe Domaine Equipement | Références
d’application
Méthode  du | Application de la premiére Régime Hssais en Rolston,
gradient loi de Fick, en connaissant le | permanent laboratoire 1986;
D, et en mesurant le gradient | (matériau inerte | tels les essais | Elberling,
de concentration et réactif). en colonne Nicholson et
d’oxygene dans les instrumentées | David 1993;
matériaux sur au moins deux ou sur le Yanful 1993
élévations différentes terrain
Essai de | Application de la deuxiéme Régime Chambre Elberling
consommation | loi de Fick qui est réduite a permanent pour | remplie d’air | et al., 1994;
d’oxygene I’équation : les matériaux au-dessus Nicholson et
développé par réactifs. du materiau al., 1989;
Elberling F, = Co(K.D)"” *Combine les testé, quiest | Yanful,
et al. {1994) valeurs des scellée parun | Simms et
ou Fy: flux diffusifa la coefficients D, couvercle et Payant, 1999,
surface du recouvrement en et K, équipée d'une | Mbonimpa,
régime permanent sonde a Aubertin et
Cy: concentration d’ oxygene oxXygene. Bussiere,
dans Iair (20,9%). 2011
Meéthode des | Utilisation de la Uniguement Elberling et
sulfates concentration en produits dans le cas d’'un al, 1994;
d’oxydation présents dans drainage David et
I’effluent pour recalculer le relativement Nicholson
flux d’oxygene. neutre (pH > 5) 1995;
Convertion du ratio ou seul Bussiére et
stoechiométrique pour I’oxygene est al., 2004.
convertir le flux de sulfate I’agent
mesuré en flux d’oxygéne. d’oxydation.

? La méthode sélectionnée dans cette recherche pour évaluer le flux diffusif de I’oxygéne 4 la surface
des remblais miniers cimentes est présentée en détail dans la section d’intérét (chapitre I1I).
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La méthode du gradient consiste & mesurer la concentration d’oxygene dans un matériau, sur
au moins deux élévations différentes (e.g. Rolston, 1986; Elberling, Nicholson et David,
1993; Yanful, 1993). Le flux diffusit de I’oxygene est obtenu en appliquant la premiére loi de
Fick (Equation IL27); le De doit alors &tre déterminé préalablement (expérimentalement ou
estimé avec les &quations prédictives). La mesure du gradient de concentration peut
s’effectuer sur des essais en laboratoire, tels les essais en colonne instrumentées, ou sur le

terrain. La méthode du gradient est applicable en régime permanent.

I.’essai de consommation d’oxygene (CO), développé par Elberling er al. (1994), est effectué
en mesurant la décroissance de la concentration d’oxygene dans un espace fermé, au sommet
d’un cylindre, suite a la diffusion et aux réactions d’oxydation. Pour un essai de courte durée,
les mesures peuvent étre interprétées a ’aide d’une méthode analytique simplifi¢e, basée sur
les lois de Fick modifi¢es (Nicholson ef ai., 1989; Yanful, Simms et Payant 1999), qui fournit
le produit des coefficients effectifs de diffusion de 1’oxygeéne (D) et du taux de réaction (K,)
des résidus (Equation I1.28). La méthode est applicable en régime permanent pour les
matériaux réactifs, lorsque les conditions frontieres suivantes sont respectées: C(z=0, t=0) =
Cy, C(z=0, t>0) = C o0 = 0, et C(z>0, t=0) = 0, et 3C/0t=0. Cette méthode est décrite plus en
détails au chapitre III (section 3.3.1)

La méthode des sulfates consiste 2 mesurer la concentration de certains produits d’oxydation
(ions de fer et de sulfate), présents dans le lixiviat du matériau a 1’étude, pour recalculer le
flux d’oxygene (Elberling et al., 1994; David et Nicholson, 1995; Bussiere ef g/, 2004). En
principe, les ions ferreux et les ions sulfates sont proportionnels a la quantité d’oxygene qui
¢tait disponible pour 1’oxydation. Le ratio steechiométrique est utilisé pour convertir le flux
de sulfate mesuré en flux d’oxygene (en supposant que le matériel contient de la pyrite
comme scul sulfure). Cette méthode donne un flux d’oxygene moyen pour une période de
temps entre deux collectes de lixiviat, donc s’applique au régime transitoire ou permanent de

la période de mesure.
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Plusicurs travaux ont été effectués afin de comparer les différentes méthodes expérimentales
ci-haut discutées (Elberling, Nicholson et David 1993; Elberling et al., 1994; David et
Nicholson, 1995; Nicholson, Elberling et Williams, 1995; Elberling et Nicholson 1996,
Bussiere ef ai., 2004; Dagenais ef af., 2011). Les résultats de ces ¢tudes démontrent que dans
I’ensemble, les trois méthodes sont efficaces pour estimer le flux diffusif de I’oxygéne mé&me

si chacune d’entre elles rencontrent certaines limitations :

e La précision de la méthode du gradient d’oxygene est dépendante de la précision de
I’estimation du coefficient D,;

e La fiabilit¢ des résultats de la méthode des sulfates dépend des conditions
géochimiques et de la possibilité de précipitation de minéraux secondaire sulfatés. De
facon générale, les flux mesurés dans des matériaux trés sulfureux sont sous-évalués
par la méthode des sulfates, mais cette méthode est considérée efficace dans les
matériaux peu sulfureux (Bussiére er al., 1998; Bussiere ef al., 2004),

e La méthode d’interprétation des essais de consommation d’oxygéne tend
généralement a sous-estimer le flux d’oxygene en surface, dans des proportions qui
varient selon les conditions d’essai (Mbonimpa, Aubertin et Bussicre, 2011). Les
résultats de cette étude peuvent par contre étre utilisés pour estimer la précision
relative des flux pour des conditions spécifiques, ce qui aide les utilisateurs a décider

si la procédure d’interprétation simplifiée est appropriée pour ’application visée.

Les équations de Fick peuvent étre résolues analytiquement pour des conditions initiales et
aux frontic¢res relativement simples (Carslaw et Jaeger, 1959; Astarita, 1967; Crank, 1979,
Mbonimpa et al., 2001; Mbonimpa et al., 2003). Un des modeles proposés dans le domaine
de I’environnement minier est celui de Mbonimpa ef al. (2003), développé pour évaluer les
flux d’oxygene 4 la base d’un recouvrement (au-dessus de rejets miniers). Ce modele résout
les équations de Fick en régime permanent et transitoire (Tableau II. 5). Lorsqu’il n’est pas
possible de résoudre les équations de Fick analytiquement, il est possible de recourir 4 des
méthodes de résolution numériques (Aubertin et al, 1995, 1999) pour lesquelles des

programmes numeriques, tels que Pollute (Rowe, Booker et Fraser 1994) et Vadose/W



(GEOQ-SLOPE 2004), sont dispombles (Gosselin, 2007, Cissokho, 2007, Demers 2008;

Hamdi, 2012).
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Donndes publices sur le flux diffisifd oxygéne d la surfice des remblais winiers cimentés

Cellet ef af. (2003 et 2008) ont effectus, sur des remblais en pate cimentés sulfureus (pynte
essentiellement), des essas de consommation doxygene (C0) en laboratoire et dans un
chantier minier souterrain remblayé, selon la méthode proposee par Eberling 2f all, (19%94)
Les resultats de leurs études indiquent une diminution dans le temps, de la consommation de
I'oxvgene par les remblas (2,4 moles Cy'm?®jour en movenne a environ 0,2 mole Oyi'm® jour

apres 80 jours) (Figure I 16
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Figure II. 16: Evolution du flus diffusif del’ oxyatne d un chantier minier remhlayé avec du rermblad
en pate sulfarens (tiré de Ouellet et o, 20063

=elon ces auteurs, la difference de flux consommeé par le matériel cimenté et non cimente
ainsl que sa décrodssance dans le temps seraient lige au mantien de hauts degrés de saturation
dans le mélange de remblai cimenté, & Uenrcbage possible des grans de sulfures par le hant
et par la formation d'une couche oxydée de fable porosité 4 la surface du matén el limitant la

diffusion del oxygéne.
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Demiére remarque sur le sujet, tout comme Ouellet ef al. (2003), Peyronnard, Benzaazoua et
Tagnit-Hamou (2010) montrent que la réactivité des remblais en pite cimentés est fonction
du type de liant utilisé dans le mélange. Selon ces auteurs, les mélanges constitués de ciment
a base de laitiers par exemple, permettraient de réduire davantage la réactivité des rejets

sulfureux que le ciment Portland.

2.4.2 Perméabilité

Les coeflicients de perméabilit¢ a l'cau k, (conductivité hydraulique) et au gaz, k,
(conductivité pneumatique) représentent la vitesse a laquelle s’écoule un fluide a travers un
milieu poreux. Ils sont calculés a partir de la loi de Darcy ct dépendent des caractéristiques
du fluide. Si on considére qu’il n’y a pas d’interaction entre les différents fluides en présence,
la loi de Darcy peut étre appliquée pour chaque fluide du systeme (Dullien, 1979). Les

coefficients de perméabilité sont alors respectivement donnés par les Equations I1.42 et I1.43:

k, = K":—g Bquation II. 42

et

k, = K22 Fiquation T1. 43
#g

ou:

k est le coefficient de perméabilité ou conductivité [LT], X la perméabilité intrinséque du
milieu poreux [L?], p la masse volumique du fluide [ML>]et p, la viscosité dynamique du

fluide [ML™'T"].
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Lorsque le milicu porecux est saturé (en eau ou en gaz), on accéde par la mesure des
conductivités (k,, et k), & la permcabilit¢ intrinséque du milicu, K (L*) a partir de

I’Equation I1.44 :

e k . .
K = Sswiw _ Zsghg Equation II. 44

Pwd Pgg
Cette permeéabilité est un parametre intrinseque de la structure poreuse du milicu et est
théoriquement indépendante du fluide utilisé. La relation entre les coefficients de
perméabilité 4 1’cau et 4 P"air d’'un milicu donné peut ainsi &tre obtenue & partir de
I’Equation I1.45
Pty

ky,, ==—k

w o Equation II. 45

Ainsi, & 20°C par exemple ot p, = 1.2 kg/m’, p, = 1.81x10”° Pass, p,, = 1000 ke/m’, et p, =
1x10” Pa-s, k, = 0.066 k. Cette relation montre que la conductivité pneumatique d’un
milieu sec (saturc en air) est inféricure a la conductivité hydraulique du méme milieu saturé
en eau. Klinkenberg (1941) a par ailleurs découvert que la perméabilité au gaz peut étre
relativement plus élevée que celle & I’eau (d’un a plusieurs ordre(s) de grandeur). Ce
phénomene, identifi¢ comme « 1’effet Klinkenberg », est 1i€ a4 la non adhérence des

molécules gazeuses au contact des parois des pores (€écoulement par glissement).

La conductivité effective (ou fonction de perméabilité) d*un milieu non saturé k, [L'T"] est

donnée par I"Fiquation I1.46:

k, = k.k, Equation II. 46

ou k, est la conductivité saturée [LT™"] et k,, la conductivité relative du milieu [-].
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Les courbes de penmeéabilités relatives en fonction de la saturation du miliew (Figure IT 17)

permettent de relier les perméabilités relatives a l'eau et au gaz (Scheidegger, 1929, Dullien,

1979; Delleur, 199%; Delage et Cuw, 20007,

Gas saturation

s u1.u 08 06 = 04 02 0
" ﬁ*-‘i' = ’
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L] i r
it I P
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& E :
E x -
04 : .
o i '
L] [
! '
0.2 ; E
Sw ! E S

f

L=
qi

02 04 08 08 1.0
Water saturation

Figure II. 17: Permeahilités relatives en fonction de la saturation en eau et en gaz du milien
(tiré de Batral, 20100

La Figure IT 17 montre que la saturation d'un miliew en un fluide donneé {a eau ou au gaz)
rédutt considérablement la conductvité de autre flnde dans le milien. Par exemple, pour
une saturation en eau denviron 80%, la conductivité pnewmati que devient praticuetnent
nulle. MMeEme phenomene pour la conductivité hydraulique lorsaque le milieu atteint des degres
de saturation en air supérieurs a 60% (ou autrement dit pour des degrés de saturation en eau

inferieurs a 40%).
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Obtention de la perméabilité

Dans la pratique, ¢’est surtout la conductivité hydraulique saturée a I’eau qui est utilisée pour
caractériser la perméabilité d’un milieu poreux. Les mesures de perméabilité au gaz sont peu
répandues alors qu’elles sont en fait aussi simples a réaliser que pour I'eau. Cette section
présente les principales techniques d’évaluation de la conductivité, a 1’cau et au gaz, utilisées
en laboratoire ainsi que certains modéles de prédiction lorsque ceux-ci semblent applicables a

cette recherche.

Conductivité hydraulique saturée

Les mesures de la conductivité hydraulique saturée i 1’aide des méthodes de laboratoire sont
basées sur ’application directe de I’équation de Darcy (Equation IL33). Le Tableau II. 6
résume les principales techniques de mesure du coefficient de perméabilité a I’eau en milieu
saturé; la technique de mesure retenue pour 1’évaluation de ce parametre dans le cadre de

cette these est détaillée plus loin dans le chapitre perméabilité (chapitre IV).



TableauIl. 6 : Techniques de mesures de la conductivité hydraulique saturée

67

Essai Principe Domaine Equipement Références
d’application
Alimentation Enregistrement du ke > 1 x 107 cm/sec  Perméamétre & ASTMno D
a charge tempst, de lachargeh  ou parois rigides 2434-68
constante (ie. de la différence de k., = 107 cm/s Bussiére,
niveau entre les Perméamétre 4 1993,
manomeétres), de la kyw= 107 cm/s parois flexibles Aubertin,
quantité d’eau (Q et de 1996
la température de I’eau ASTM D
T, lorsque les 5084-90
conditions
d’écoulement laminaire
(sans variation du
gradient hydraulique)
sont atteintes.
.l
Ath
ou
k = coefficient de
perméabilité (LT™.
Almentation Lors des essais a k., >1x107 cm/sec  Perméamétre & ASTMno D
a charge charge variable une ou parois rigides 2434-68
variable différence de charge k., > 107 cm/s Bussiére,
hydraulique (h-h,) est Perméamétre a 1993;
appliquée sur kew < 107 cm/s parois flexibles Aubertin,
I’échantillon. L aire du 1996
tube a, I'are et la ASTMD
hauteur dusol, AetL 5084-90

sont pris en compte. De
plus, 'intervalle de
temps nécessaire pour
que la charge passe de
h; a h; est mesuré.

En général, le perméamctre a parois rigides est utilisé pour évaluer k,, des matériaux ayant un

coefficient de perméabilité supérieur a 1 x 10” cm/sec; par contre Bussiére (1993), Aubertin

(1996), Godbout (2005) et Yilmaz (2010) ont réalisé avec succes des essais de perméabilite a

I’aide d’un perméametre a4 parois rigides sur des rejets de concentrateur ayant un coefficient

de perméabilité allant jusqu’a 1 x 107 cm/sec. Pour les matériaux a plus faible coefficient de

perméabilité, c’est habituellement le perméametre a parois flexibles qui est utilisé. Ces
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appareils permettent d’effectuer, dans les deux cas, des essais & charge constante et des essais

a charge variable.

11 existe de nombreux modeles pour prédire la conductivité hydraulique saturée d un matérian
poreux (voir Chapuis, 2011 pour une revue de la littérature sur le sujet). Parmi les modéles
intéressant pour prédire la conductivité hydraulique saturée des remblais miniers, cimentés ou
non (Tableau II. 7),ily a:

e Le modele de Kozeny-Carman modifié par Mbonimpa er al. (2002) qui a été
développé spécifiquement pour prédire la conductivité hydraulique saturée de rejets
miniers, principale composante des remblais miniers cimentés;

e Des modeles basés sur la distribution de la taille des pores (Garcia-Bengochea ef al.,
1979; Juang ct Holtz 1986; Lapicrre, Leroueil et Locat, 1990) plutét que sur des
paramétres granulométriques;

e Des modeles proposés spécifiquement pour les remblais en pite cimentés (Godbout

et al., 2007, Fall et al., 2009).
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Tableau I1. 7 : Modéle de prédiction de la conductivité hydraulique saturée

Modéle de Kozeny-Carman modifié par Mbonimpa et al (2002)

Equa\t10n basée sur le . Yw 2 1/3 e Jtm

modele de Kozeny- sat =Cp- ~10 U
e z I+e

Carman et définie &

partir des propriétés

géotechniques de

base du matériau

ou ¢y est un parametre relié au type de rejets utilisés dans le mélange, y,, est
le poids volumique de 1’eau (3, = 9,81 kN/m® & 20°C), p est la viscosité
dynamique de l'eau (p =107 Pas a 20°C), D;, est le diametre
correspondant 4 10 % passant la courbe granulométrique, C est le
coefficient d'umformité, e est I'indice des vides et m est un paramétre
introduit pour représenter Iinfluence de la tortuosité dans le milieu.

Modéle de Kozeny — Théorie du rayon hydraulique (Garcia-Bengochea et al., 1979)

Equation qui relie la 2

conductivité Ly 1

hydraulique saturée des k=G u e )

sols 4 la distribution de 4% d,

la taille des pores. o, C,” est un facteur de forme (=1/32 pour des pores cylindriques), » la
Cette dermiére est porosité, v le poids volumique du fluide, p est la viscosité du fluide, 4,
usuellement mesurée a  est le diamétre des pores, et f{d,) la fréquence volumétrique des pores de
partir d’essais taille d;.

d’intrusion au mercure.

Modéle de Godbout et al. (2007)

Equation décrivant ke =kt @
I’évolution de la L

conductivité ofi ky est la conductivité hydraulique saturée mesurée des rejets de
hydraulique saturée concentrateur sans liant, ¢ est le temps de cure {1 <t < 28 jours) et a un
de remblais miniers parametre fonction de la chimie et de la proportion de liant dans le
cimentésen pite en ~ melange

fonction du temps de

cure, de la chimie et a = fn(%liant)+ y

de la preportion de avec [ = 0,3309 et y = 0,7072 lorsque le liant ajouté au mélange est

liant (kp) constitué majoritairement de laitiers de hauts fourneaux et f = 0,3422 et
= 0,4853 lorsque le liant ajouté au mélange est constitué essentiellement
de ciment Portland.

Modéle de Fall et al. (2009)

Equation qui relie la k=kr A. (UCSthCSmax)B

conductivité ou kr est la conductivité hydraulique saturée du rejet de concentrateur
hydraulique saturée utilisé dans le mélange, UCS, est la résistance en compression uniaxiale en
desremblaisenpite  un temps de cure domné (kPa), UCS,, la résistance en compressicn
cimente 4 la uniaxiale maximale (kPa), A et B des paramétres de lissage déterminés
résistance en pour chaque recette de remblai (sans dimension).

compression

umaxiale
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Conductivité hydraulique non saturée

Les mesures

directes de la conductivité hydraulique non saturée sont délicates et peu

répandues (Cui et Delage, 2000; Barral ef al., 2010). Les Tableau II. 8 et Tableau II. 9

présentent respectivement les méthodes directes et indirectes utilisées pour évaluer la

conductivité hydraulique en milieu non saturé.

Tableau II. 8:

Techniques de mesures de la conductivité hydraulique non saturée — méthodes directes

Méthode Principe Références
Meéthode Consiste & suivre au cows du temps la quantité d’eau sortant Gardner, 1958
de Gardner d’un échantillon soumis a partir de linstant t=0 a un Delage et Cui, 2000

incrément positif de pression d’air qui correspond a une

augmentation de la succion. La permeabilité est déduite de

lapplication simplifiée de 1’équation de Richards a cet

écoulement.
Meéthodes  kw est obtenu en maintenant un gradient de charge Klute, 1972;
en régime hydraulique constant a4 travers un ¢chantillon. La succion Hillel, 1980;
permanent  matricielle et la teneur en eau sont également maintenues Fredlund et
(méthode constantes. Le gradient de charge hydraulique constant produit  Rahardjo, 1993
du  débit un écoulement en régime permanent a travers I’échantillon. Delage et Cui, 2000
sortant) Les conditions de régime permanent sont atteintes lorsque le

débit entrant est égal au débit sortant de I"échantillon. kw qui

correspond & la succion matricielle appliquée ou 4 la teneur en

eau, est alors calculé. | _ [ ¢ J[ d, J

YolAr ) By - B,

ou Q = volume d’eau (1.3)

A = section transversale de 1’échantillon (1.2)

t = période de temps (T)

h,; et hgy= charge hydraulique correspondant aux

tensiometres T, et T, (1)

dt = distance entre les tensiométres (1)
Meéthode Consiste 4 suivre au sein d’une colonne dinfiltration, en Hamilton et al.,
en régime fonction du temps, les vanations de succion qui interviennent 1981; Klute et
transitoire  lors de 'infiltration Dirksen, 1986;
par profil o). - q(t)|, Hillel, 1980;
instantané =7 ( o) IJ\Z Fredlund et

8z Rahardjo, 1993;

Les valeurs du gradient de succion (h/dz), & une position z
donnée et a un instant t donné, se calculent a partir des
mesures spatio-temporelles de h.

Meerdink, Benson
et Khire, 1996;
Bentoumi et Alimi-
Ichola; 1996
Delage et Cui, 2000
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Au niveau des méthodes directes, le gradient de charge hydraulique et le taux d’¢coulement
sont déterminés a partir des mesures de la pression d’eau interstiticlle et de la tencur en eau.
Dans certains cas, un des deux parameétres mentionnés est mesuré pendant que 'autre est
déduit a partir de la courbe de rétention d’eau (CRE). Les méthodes indirectes permettent de
déduire la relation entre le coefficient de perméabilité (k) et la succion (y) a partir de la
courbe de rétention d’eau (0-y). Le coefficient de perméabilité saturé i 1’eau (k) doit alors

&tre connu.

Tableau II. 9 : Techniques de mesures de la conductivité hydraulique non saturée — méthodes

indirectes
Modeéles Gardner (1958) ou: k.= conductivit¢ hydraulique relative
empiriques k=4, _, pow <, par rapport & k,,,
i yr, = pression d’entrée d’air
K= = exp(af) pour yr, = pression résiduelle exercée 4 une teneur
sat en eau résiduelle 0,
W, =y<ip, a,= parametre du sol appelé « sorptive
Rijtema (1965) number»
k=kg, pow <y, N = coefficient de calcul

k
kre = 1(— = EXp[af (W‘Fy]a )]

sat

pour Y, <=y,
N
kkwr(ij pour >,

ipr
Modéles Mualem (1986) ou : A, = teneur en eau normalisée; §,, - degré
macro- k -0%_-g5 ¢ de saturation effectif
) r =0, " .
scopiques #, = teneur en eau résiduelle
ouf.=S§ = (9 - Hr) #, = teneur en eau a saturation
£ (95 fﬁr) ¢ = paramétre mathématique variant de 2 4 4

selon les auteurs : Averjanov (1950} 6=3,5;
Yuster (1951) §=2; Irmay (1954) §=3.
Modeles Burdine (1953) ou : m, = paramétre de lissage de [’équation de
statistiques k=6 1 [17(17 g e )] Van Genutchten 1980 : m, = I-2/n,
- ¢ ¢ [ = paramétre représentant 1'interconnectivité
Mualem (1976) des pores (4/3 ou 1 sont habituellement

2 o
k,y =86, [1 _ (1 —g, 7 )mv } utilisés).

ou : N =nombre de sous intervalles

Fredlund et Xing (1994) i = variable compteur
¥ 7 Jj =numéro de I"intervalle

- - ¥ -
ke ;gw@'(ﬂ )/ g B{E}#@f(f}‘) V.= poir_lt milieu de la 1° ir}tervalle
oo = £’ = dérivée d’une équation de Fredlund et
Xing (1994 (teneur en eau)
#, = teneur en eau volumique a saturation
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Conductivité pneumatique (saturée ou non)

Le Tableau II. 10 résume les principales techniques de mesure du coefficient de perméabilité
au gaz en milieu saturé (ou non). La technique de mesure, retenue pour évaluer la
conductivité pneumatique saturée dans le cadre des travaux de cette thése, est détaillée dans

la section d’intérét (chapitre IV, section 4.2.5).

Tableau I1. 10 : Techniques de mesure du coefficient de perméabilité au gaz

Essai Principe Equipement/ Références
Domaine
d’applicaion
Flux Consiste a garder le flux d’air traversant Permeéameétre a Norme
maintenu  ’échantillon constant et a mesurer la pression (a parois rigides / ASTM
constant  1’aide d’un capteur de pression) a ’entrée de K > 40,1 pum’ D6539-00

I’échantillon. La pression a la sortie correspond a
la pression atmosphérique.

‘=

Doy —2°
ar
o Py - ——

=

et
[e] L
Aoya — j;}’ *zu*i',t?l.?xiﬂw
\
ou

k... = coefficient de perméabilité en Darcy

Qur= écoulement volumique a4 la pression
movenne de I’échantillon et & la température du
test [L/T]

AP = Perte de pression a travers [’échantillon
[F/L?]

L =Longueur de ’échantillon [L]

A = Aire de la section transversale de 1’échantillon

[L7]

u= viscosité de l'air a4 la température du test

[TF/L*]
Gradient  Consiste 4 maintenir le gradient de pression (AP) Perméamétre a Norme
de constant et a mesurer le volume d’air (Quv) (& parois flexibles /' ASTM

pression  I’aide d’un débitmétre) qui traverse I’échantillon. K <& 0,1 pm?* D6539-00
maintenu  La pression a la sortie est également équivalente a
constant  la pression atmosphérique.

Fg

Qayr =@~ =
AF

(71022
=z

PTS= Pression et température standard pour
lesquelles le débitmetre est calibré (normalement
20°C et 101,3 kPa) et

k. = Qay. "é.u * 1 013x1 0%
AP A

r
 —
Ts
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Tout comme pour la conductivité hydraulique saturée, la conductivité pneumatique peut Etre
obtenue en perméametre a parois rigides ou flexibles. Dans les deux cas, deux méthodes de
contréle de I’écoulement de I’air peuvent étre utilisées. Une des méthodes consiste a garder le
flux d’air traversant 1’¢chantillon constant et 4 mesurer la pression (4 1’aide d’un capteur de
pression) a D’entrée de ’échantillon (la pression a la sortie correspondant a la pression
atmosphérique). I utilisation de cette méthode est recommandée pour les matériaux ayant
une perméabilité supéricure a 0,1 pm®. L’autre méthode consiste 4 maintenir le gradient de
pression constant et a mesurer le volume d’air (a 'aide d’un débitmeétre) qui traverse
I’échantillon. La pression a la sortie est également équivalente a la pression atmosphérique.

L utilisation de cette méthode est préférable dans le cas ol la perméabilité est inféricure a

0,1 pm®.

Pour tous les essais de perméabilité au gaz ci-haut présentés, la loi de Darcy est considérée

valide dans le calcul de K.

Données publiées sur la perméabilité des remblais miniers cimentés

Remblai hydraulique

Le remblai hydraulique est normalement congu pour avoir une conductivité hydraulique
supéricure 4 10™ cm/s (Rankine, 2002). Ce critére de design est visé de maniére a ce que le
drainage du matériel soit optimal et le potentiel de liquéfaction minimal (Herget et De
Korompay, 1978; Grice 1998). Seclon les données tirées de la littérature (base de données de
I"'URSTM; Ouellet, Bussicre et Gagnon, 1995; Rankine 2002), ce critere n’est pas toujours
atteint; la conductivité hydraulique saturée des remblais hydrauliques cimentés varient
habituellement entre 107 4 107 cm/s. De plus, en raison des critéres de fabrication du remblai
hydraulique (mélange de particules fines et grossiéres), une ségrégation des grains a lieu lors
de la mise en place du matériel dans les chantiers. Il en résulte une hétérogénéité (alternance
de couches fines et grossicres) en termes de perméabilité a Iintérieur de la masse de remblai

(Ouellet, Bussiere et Gagnon, 1995).
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Remblai en pate

L évolution de la conductivité hydraulique saturée de remblais en pate cimentés a été étudiée
par quelques auteurs (Pierce, 1997; Belem ef al., 2001; Jones et al., 2001; Mohamed et al.,
2002; le Roux, 2004; Godbout, 2005; Godbout ef al., 2007; Fall et al., 2009, Yilmaz ef al.,
2008, 2009). Ces auteurs montrent que 1’ajout de liant aux rejets de concentrateur permet
dans certain cas, de réduire k, de plus d’un ordre de grandeur (d’environ 107 cm/s pour des
rejets de concentrateur sans liant jusqu’a 107 em/s pour des remblais en pate cimentés). Les
résultats de I'ensemble de ces travaux indiquent, tels qu’illustrés aux Figure II. 18, Figure IL
18 et Figure II. 19, que I’évolution de k,, des remblais en pate cimenté est fonction
notamment de la nature du rejet utilisé dans la fabrication du mélange, de la proportion et de

la chimie du liant.
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Figure II. 18: Evolution de la conductivité hydraulique saturée en fonction du type de rejet de
concentrateur (tire de Godbout et al, 2007)
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Dans I’étude de Godbout et af. (2007), représentée par les Figure II. 18, Figure II. 18 et
Figure II. 19, les résultats des essais de perméabilité montrent que 1’addition de liant peut
réduire la conductivité hydraulique saturée des rejets de concentrateur d’environ 1%z ordre de
grandeur & I’intéricur d’unc période de 28 jours. Ils montrent aussi que la proportion de liant
a un effet direct sur ’'ampleur de la réduction de k,; une plus grande proportion entrainant
une plus forte réduction de kg, et que la cinétique d’évolution différe selon le type de liant

ajouté au mélange de remblai en pite.

Données sur la prédiction de k.. des remblais en pdte cimentés

Le modele de Kozeny-Carman modifié par Aubertin ef al. (1996) et Mbomimpa et al.,
Pedotransfert  functions...(2002) (K-C,) est reconnu pour prédire efficacement la

conductivité hydraulique saturée des remblais miniers sans liant. Il inclut les facteurs

d’influence suivants:

Kow = fffvfs Equation IL. 47

ou :

J7[L"'T"] est une fonction des propriétés du fluide;
7+ [IL’L™?] est une fonction de ’espace des vides (distribution de la grosseur des pores);
£+ [L*] est une fonction des caractéristiques de la surface des grains solides.

Godbout ef al. (2007) ont tenté de prédire I’évolution de la conductivité hydraulique saturée
de remblais en pite cimentés avec ce modele, en considérant que seule la fonction de I’espace
des vides, f, ¢volue (f; et f, constantes). Ces prédictions, basées sur des <&tudes
microstructurales au MIP et au MEB (Ramlochan et al., 2004; Ouellet et al., 2006 a et b), ont
montré que 1’évolution de la porosité (ou fonction de 1’espace des vides), n’explique pas i

clle seule I’évolution des valeurs de k,, mesurdes, des remblais en péte cimentés.
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Des mesures de k., de remblais en pite cimentés, inscrites dans la littérature (Jones et al,
2001; Mohamed et al, 2002; Godbout ef al, 2007, Yilmaz, 2010), ont également été
comparées aux valeurs prédites par le modéle de Godbout et af. (2007) (Figure I1. 21).
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Figure IT. 21: Corrélation entre des valeurs de conductivité hydraulique saturée pour des remblais en
péte cimentés mesurées et prédites avec le modéle proposé par Godbout et al. (2007)

La Figure II. 21 montre que, indépendamment de la recette constituant les mélanges de
remblais (rejets de concentrateur et types de liants), il existe une bonne corrélation entre les
valeurs prédites par le modéle proposé par Godbout ef al. (2007) et celles mesurées. Les
valeurs se situent, pour la plupart, & 1'intérieur des limites de précision de 1’essai soit,

+ ¥ ordre de grandeur (Chapuis et Aubertin, 2003).
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Par ailleurs, Fall et ., (2009 ont cotrparés certaines waleurs de lo, tivées des travaus de ses
collabhorateurs (TWlulcesh, 2005, Adnen, 2005, Celesin, 2005, nonpublies) ef dela littératire
(eg. Godbout, 2005) au modéle qu’ils proposent (modéle qui relie la condudiwité hydraulique
sahwée 4 la résistance en compression wdasdale des remblaiz en pite cimentés) La

cortélation entre les valeurs predites par ce modele et les valeurs mesurees est presentee ala
Figure [T 22
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Figure II. 22 : Waleur de k. mmesurée s versus prédites selon le modéle de Fall ef ol (2009}

La Figure 11 22 montre une bonne correlation I:RE = [,97) entre les valeurs de conductivité
byrdtaulique saturée mesurées et celles prédites parle modéle de Fall ef @ (2009, pour des
valeurs de ko de U ordre de 107 s (entre 12 107 cofs et 7 2 107 cofs). Par contre, powr
des valewrs de ko inférieures 107 crov's, les résultats présentés 4 1a Fimure IL 22 ne pernettent
pas de statuer sur la validite de ce modgle.
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2.4.3 Courbe de rétention d’eau

Lorsqu’un sol est en condition non saturée, 1’eau qu’il contient est soumise a une pression
négative par rapport a la pression atmosphérique. Cette pression négative ou succion totale
(y) est attribuable a la tension superficielle qui existe entre ’air et I’eau, en contact avec la
matrice du sol (succion matricielle), ainsi qu’a 1’affinité entre 1’cau et le solide (adhésion et

succion osmotique) (Kovacs, 1981; Aubertin ef al., 1995) :

Y=, —u,)+m Equation TI. 48

ou (u,-uy) correspond a la succion matricielle et m, a la succion osmotique.

L équilibre entre la teneur en eau volumique (0) d’un sol et la succion (y) a laquelle il est
soumis forme une propriété fondamentale du matériel soit, la courbe de rétention d’cau
(CRE) (Fredlund et Rahardjo, 1993; Marshall, Holmes et Rose, 1996; Aubertin, Ricard et
Chapuis, 1998). Les points les plus importants de la CRE sont : 6, qui correspond a la teneur
en eau a saturation, y, (parfois aussi appelé ALV pour «4ir Eniry Value ») qui correspond i la
pression d’entrée de 17air (ou pression correspondant au début de la désaturation), et v, qui est
la pression résiduelle exercée a la teneur en eau résiduelle 0,. Plusieurs facteurs peuvent
influencer la CRE d’un matériau donné, notamment : la forme, la taille et la distribution des
pores, la minéralogie, la surface spécifique des grains et la composition chimique de ’eau
interstitielle (Aubertin ef al., 2003). La valeur de 0 a une succion y donnée dépend aussi du
sens de I’écoulement, (mouillage ou drainage) en raison des effets d hystérésis (Vachaud et

Thony, 1971; Fredlund et Rahardjo, 1993; Magsoud et al., 2012).

Obtention de la relation 0-y

Le principe de détermination de la CRE d’un matériaun poreux est relativement simple. 11
consiste a soumettre un échantillon a une pression contrélée (convertie en succion) et a
mesurer la teneur en eau volumique a I’équilibre avec cette succion. Le plus souvent, la

relation 8-y est déterminée en laboratoire car méme si le principe de détermination de la CRE
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sur le terrain est simple (utilisation simultanée de tensiometres et d’un dispositif de mesure de
la tencur en eau (Tarantino, Ridley et Toll, 2008), la misc en ceuvre de 1’essai est a la fois
difficile et coliteuse. Dans le cas des remblais miniers cimentés plus particuliérement, les
contraintes li¢es a la production miniére limitent sa mise en ceuvre. Pour plus d’informations
sur le sujet, la revue Geotechnical and Geological Engineering (Volume 26, Numéro 6, 2008)
présente une édition spéciale sur les méthodes de détermination des propriétés des sols non

saturés, en laboratoire et sur le terrain.

Les techniques expérimentales communément utilisées pour déterminer la CRE peuvent &tre
trouvées dans plusieurs références (IFredlund et Rahardjo, 1993; Ridley et Wray, 1996,
Barbour, 1998; Delage et Cui, 2000; Lu et Likos 2004; Marinho, Take et Tarantino, 2008;
Blatz, Cui et Oldecop, 2008; Masrouri, Bicalho et Kawai, 2008; Vanapalli, Nicotera et
Sharma, 2008). En laboratoire, 1a détermination de la CRE peut se faire a 1’aide de plusieurs
méthodes, chacune d’elles étant basée sur le mode d’imposition de la  succion.
Principalement, la succion peut étre imposée par plaque tensiométrique (colonne d’eau
négative), par translation d’axe (pression positive considérée équivalente a la succion) ou par
création d’une humidité relative (par osmose ou par équilibre vapeur) (Delage et Cui, 2000,
ASTM D- 6836-02, 2003; Calvet, 2003; Masrouri, Bicalho et Kawai, 2008). Le Tableau IL.
11 résume les principaux modes d’imposition de la succion utilisés pour déterminer la CRE.
Le principe sur lesquels les modes d’imposition de la succion sont fondés, 1’étendue du
potentiel matriciel qu’ils couvrent, la composante qu’ils mesurent (succion totale ou
matricielle) ainsi que les techniques usuelles de mesure de la succion et de la teneur en eau
volumique sont également inscrites au Tableau II. 11. Les modes d’imposition de la
contrainte retenus dans le cadre de cette thése sont repris en détail dans le chapitre d’intérét

(chapitre 5, section 5.2.2).
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Tableau I1. 11: Modes d’imposition de la contrainte associés aux méthodes de détermination de la CRE

Mode Principe Potentiel matriciel / Technique Références

d’imposition Composante de la de mesure

de Ia succion Succion/Ten

contrainte eur en eau

Dépression La dépression —100em d’eau<w <0 w = -h [/ Richards, 1928;

exercée par une exercée par la  Succion Pesée Richards et

colonne colonne d’eau est matricielle/totale Tensiomeétre/ Weeks, 1953;

d’eawplaque transmise a Sonde de ASTM, D-

tensiométrique  1’échantillon par une teneur en 6836-02, 2003;
plaque poreuse. A eau Vanapalli,
I’équilibre, le Nicoreta et
potentiel matriciel de Sharma, 2008

I’'eau contenu dans
I’échantillon équivaut
a-h

Pression induite
par translation
d’axe

Echantillon
initialement  saturés
en eau placé sur une
plaque de ceramique
poreuse (P < 3x10°
Pa) ou une membrane
de cellulose
(3x10°Pa < P < 20x1
0° Pa) qui assure la
continuites entre
I’échantillon et D'eau
du réservoir (P=P,,).
Application d’un gaz
comprimé a une
pression donnee
implique écoulement
de I’eau de
I’échantillon jusqu’a
équilibre 6 -
(y=P).

— 15 000 cm d’eau < v
<
Succion matricielle

Manometre/
Pesée

Richards, 1941;
Bocking et
Fredlund, 1980;
Marinho, Take
et Tarantino,
2008
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TableauIl. 11 (suite): Modes d’imposition de la contrainte associés aux méthodes de détermination de

la CRE

Mode Principe Potentiel matriciel/ Technique de Références
d’imposition Composante de la mesure
de la succion Succion/Teneur
contrainte en eau
Succion Par pression v <- 15000 cm Psychromatre Tessier, 1984,
contrélée en partielle de vapeur ~ d’ecau /Pesée Romero, Gens
créant une d’eau fixée a I'aide Il est cependantpeu  Papier et Lloret,
humidité d’une solution saline  recommandé filtre/Pesée 1999;
relative (RH) ou d’acide sulfunique  d’utiliser cette Capteur Delage et Cui,
par pression dilué : A température  méthode pour des conductivite 2000,
partielle de constante et 4 une succions < -EMPa électrique ou Cuisinier et
vapeur d’eau ou  certaine (ou81 577 cm d’eau) thermique/Pesée  Masrour,
par osmose concentration Succion totale 2004,

chimique, les (mesure le potentiel Tang et Cui,
Basé sur la lm solutions salines sont  matriciel seulement 2005;

de Kelvin:

Y=

T
o In(RH)
M —_—
P

ouRestla
constante
umverselle des
gaz, T estla
température
absolue, M, est
le poids
moléculaire de
I"eauet p,, est la
masse
volumique de
I’eau.

en équilibre avec une
pression partielle de
vapeur d’eau; ceci
défini une humidité
relative. Il est alors
possible d’etablir
différentes succions
en utilisant
différentes solutions
salines.

lorsque le potentiel
osmotigque peut étre

néglige).

Blatz, Cui et
Oldecop, 2008

Par Osmose :
I’échantillon de sol
est placé en contact
avec une membrane
semi-perméable
derriere laquelle une
solution aqueuse de
macromolécules  de
polyethyleneglycol
(PEG) peut circuler.
Puisque les molécules
d’eau peuvent
circuler 4 travers la
membrane et les PEG
non, 1 se crée une
succion  osmotique
qui augmente avec la
concentration en
PEG.

Succion matricielle
Note: mesure la
succlon matricielle et
non la succion
osmotique puisque le
transfert de ’eau se
fait dans la phase
ligude et que les
10ns peuvent
traverser librement la
membrane semi-
perméable.

Lagerwerft,
Ogata et
Eagle, 1961;
Zur, 1966;
Delage, Howat
et Cui, 1998
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La succion peut &tre mesurée directement, la technique la plus répandue et la plus simple
ctant la tensiométrie (mesure de la pression négative de I'eau a ’aide de tensiometre). Des
techniques indirectes de détermination de la succion, déduite a partir de mesures de
I’humidité relative du milicu (selon la loi de Kelvin) peuvent aussi &tre utilisées. Les
techniques indirectes peuvent étre de nature primaire, ie. qu’elles mesurent directement les
conditions d’humidité du milieu a I’aide de psychromeétres (« thermocouple psychrometers,
transistor psychrometer and chilled-mirror psychrometer »), secondaire, i.e. que I’humidité
relative est déduite de celle d’un autre milieu (celle d’un papieriltre par exemple) ou
tertiaire, ou I'humidité relative est déduite de d’autres propriétés physiques du milieu
(conductivité thermique ou électrique) (Bulut et Leong, 2008). Pour ce qui est de la
détermination de la teneur en eau volumique, la pesée avant et aprés séchage du matériau est
la technique la plus utilisée. L utilisation de sondes de teneur en eau peut également assurer

ou valider la mesure.

Description de la CRE sur I'ensemble du domaine

Une fois qu'un essai de laboratoire permet d’obtenir plusieurs points dans le plan 0-y, un
modele descriptif, capable de décrire 1a courbe de rétention d’eau sur I’ensemble du domaine,
est habituellement utilisé. Les modeles descriptifs les plus utilisés sont ceux proposés par
Gardner (1958), Brooks et Corey (1964), van Genuchten (1980) et Fredlund ct Xing (1994).
Le modele de Kovacs modifié par Aubertin et a/. (2003) (modele MK), qui est a la base un
modele de prédiction, peut aussi étre utilisé pour déerire la CRE d’un matériau, granulaire ou
cohésif, sur I’ensemble du domaine. Dans ce modele, les constantes (ou parametres des
matériaux) dépendent principalement des propriétés de base du sol comme la granulométrie
et la porosité (Aubertin ef ai., 2003). Des travaux faits sur des rejets miniers montrent que les
équations définies dans ce modele pour les matériaux granulaires décrivent efficacement la
CRE de ce type de matériau, notamment celle des rejets de concentrateur (matériel utilisé
dans la fabrication des mélanges de remblai minier cimentés). Aussi, malgré la présence de

liant dans les mélanges de remblais cimentés, ces derniers conservent un comportement
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granulaire (non plastique), ce qui fait que les mémes équations sont généralement efficaces

pour décrire la CRE des remblais cimentés (Godbout, 2005).

Le modeéle MK

Le modele MK « modified Kovacs model » propose un ensemble d’équations pour prédire la
relation entre la teneur en eau volumique, 0 (ou le degré de saturation correspondant S)), et la
succion, . Le modele MK est dérivé du modele original de Kovacs (1981) et est basé sur les
propriétés géotechniques de base des matériaux et sur ’hypothése que la rétention d’eau
résulte de ’action combinée des forces capillaires et d’adhésion (Aubertin et al., 2003).
Ainsi, le degré de saturation S, inclut deux composantes agissant conjointement : une créée
par les forces capillaires (S.) (tension de surface qui existe a 'interface eau - air) et une autre
associde aux forces d’adhésion (S,) (reliées a la surface de contact et a la force d’attraction
¢lectrique) (Aubertin, Ricard et Chapuis, 1998). La contribution de la succion capillaire est
plus importante pour des succions relativement faibles tandis que la succion d’adhésion
intervient principalement 4 des succions élevées. Pour les matériaux granulaires, ces deux
composantes peuvent étre évaluées a partir des propriétés de base du matériel incluant le
diametre effectif des grains D;,, le coeflicient d uniformité Cy;, et 1'indice des vides e (ou
porosité). Ces propriétés sont utilisées, dans un premier temps, pour définir la hauteur
capillaire équivalente h.,, qui représente le parametre central du modele MK. Le modele MK

est défini par "'Equation 1149 (avec I1.50, IL51 et I1.52):

S, = E =S + Sa*(J_Sc) Equation II. 49
n
avec
Y | nY .
S, =1-||—=| +1| ep|-m— EquationII. 50
¥ 4

S =]—(]—Sa> Equation IL. 51
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et

Equation IL. 52
ei/i’({p/wn )1/6

S =aCCW

a

Les paramétres du modéle MK pour les matériaux granulaires sontt décrits au Tableau I1. 12
Des détails sur les parametres pour matériaux plastiques peuvent étre obtenus dans Aubertin

et al. (2003).

Tableau IT. 12: Parametres du modele MK pour matériaux granulaires (Aubertin et al., 2003)

Terme Valeur Description Unité
k., b Hauteur moyenne de la remontée cm
capillaire
ell,, P
b 0,75 Facteur de dimension des pores cm”
L17log(C,, )+ 1
Cy D Coefficient d uniformité Sans unité
50
D,
m ] Coefficient lié a la distribution des Sans unité
- dimensions des pores
CU
a, 0,01 Coefficient d’adhésion Sans unité
C, ; Zﬁ( I+y/y, ) Fonction de correction Sans unité
ln(] +w, Y, )
W, 042 Succion résiduelle cm
1,76
(eD " )
Dy [ 1+ 1,17 log (CU )]Dj, ; Diamétre équivalent cm
ur, 1 Succion de normalisation cm
Wy 1x10 Succion 4 1"état sec cm
W Variable Succion cm
e Constante pour un sol non Indice des vides Sans uniteé
compressible donne
Dy Constante pour un sol donné Diamétre correspondant au 10 %  cm
passant la granulométrie
Dy Constante pour un sol donné Diamétre correspondant au 60 % cm
passant la granulométrie
( ) ] Crochets de Macauley : assurent que le
(x) = E(X +|x|) degré de saturation en eau d’adhésion

soit = 1 (Mbonimpa et al., 2000)
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Données publiées sur la CRE des remblais cimentés

Peu de données sont disponibles dans la littérature sur la courbe de rétention d’eau des
remblais miniers cimentés et son évolution avec le durcissement des liants. A la connaissance
de 1’auteur, cette propriété n’a pas été évaluée pour le remblai hydraulique. En ce qui
concerne le remblai en pite cimenté, les auteurs ayant travaillé sur le sujet (Belem et al.,
2001; Godbout et al., 2004; Godbout, 2005; Grabinski et Simms, 2005 et 2006; Helinski et
al.,, 2007, Simms et Grabinski, 2009) montrent que 1’ajout de liant confére aux rejets de
concentrateur de meilleures propriétés de rétention d’eau. Godbout (2005) et Godbout ef al.
(2004) montrent qu’a court terme (< 28 jours), la pression nécessaire pour amorcer le
drainage du matériel, y, augmente avec le durcissement du liant et que la pente de la CRE
s’adoucit (Figure II. 23), signifiant que des succions de plus en plus élevées sont requises

pour drainer le matériel.
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Figure II. 23: Evolution de la courbe de rétention dun remblai en péte cimenté durant le durcissement
(tiré de Godbout et al., 2004)
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Les auteurs ayant travaillé sur le sujet indiquent que I’évolution de la CRE des remblais est
fonction non seulement du temps de durcissement mais aussi de la proportion et de la chimie
du liant utilisé dans le mélange; une proportion plus €levée en liant amenant une meilleure
capacité de rétention d’cau et une chimie différente impliquant une cinétique d’hydratation

différente.

2.4.4  Sommaire sur les techniques d’évaluation des paramétres clés (F,", K et CRE)

La revue de la littérature montre qu’il y a différentes fagons d’accéder au flux diffusif de
I'oxygene, a la perméabilité et a la courbe de rétention d’eau des remblais miniers cimentés,
chacune des manieres comportant ses avantages et ses limites. Les techniques de mesures qui

ont été utilisées jusqu’a présent au niveau des remblais miniers cimentés sont les suivantes:

1) Essai de consommation d’oxygene pour évaluer le flux diffusif de I'oxygene 4 la
surface;

i) Essai de perméabilité a charge variable pour évaluer la conductivité hydraulique
saturde;

1ii) Essai de rétention en cellule de pression — imposition de la contrainte par

translation d’axe pour définir la courbe de rétention d’cau.

2.5 BESOINS EN RECHERCHE ET DEFIS

Tel que souligné en introduction, 1’oxydation de la pyrrhotite dans les remblais miniers
cimentés est trés préoccupante pour les opérateurs miniers dun point de vue
environnemental, des opérations et particulicrement lorsqu’elle méne a 1’auto-ignition de la
masse et au dégagement de SO, (puisqu’elle représente une menace pour la santé et la
séeurité des travailleurs miniers). Méme si I’évaluation des risques environnementaux et du
potentiel d’auto-ignition des remblais miniers cimentés s’avére importante, la revue de la
littérature suggere le besoin d’étudier en amont les mécanismes d’oxydation de la pyrrhotite

dans les remblais miniers cimentés. Elle démontre un état des connaissances relativement peu
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avancé sur le sujet. Elle montre aussi que les outils et méthodes disponibles pour quantifier le
risque d’auto-ignition ou d’émission de SO, des remblais miniers cimentés sulfurcux placent

le matériau dans des conditions peu réalistes des chantiers miniers remblayés.

Une meilleure compréhension des mécanismes d’oxydation de la pyrrhotite impliqués dans
les remblais miniers cimentés hydrauliques et en pite, nécessite ’avancement des
connaissances au niveau des principaux facteurs d’influence. La littérature fait ressortir
principalement la participation des facteurs suivants, chacun d’cau intervenant sur la

diffusion de ’oxygene (principal agent oxydant dans le contexte étudid):

1) Saturation de la masse de remblai — des conditions saturées en cau représentant
une barriere a I’oxygene;

i) Pagsivation de la surface des grains de la pyrrhotite soit par les produits de son
oxydation, soit par le liant;

1ii) Couche indurée de faible porosité formée a la surface de la masse durant les

processus d’oxydation.

Des besoins spécifiques au niveau des propriétés qui régissent les mécanismes de transfert de
I'oxygene (perméabilité et propriétés capillaires) a travers la masse de remblai méritent d’étre

davantage étudiés:

i) Evaluer durant le durcissement, I’évolution de la perméabilité intrinséque K
(indépendante de la nature du fluide) des remblais miniers cimentés sulfureux -
jusqu’a présent, seule la conductivité hydraulique saturée (k..), ou le fluide
d’infiltration durant la mesure est 1’eau, a ¢&té utilisée pour caractériser la
perméabilité des remblais miniers cimentés;

11) Vérifier si 'utilisation de 1’eau durant la mesure de k,, des remblais miniers
cimentés altere les résultats - les équations i la base du calcul de kg sont basées sur
la Loi de Darcy qui supposent qu’il n’y a pas d’interaction entre la matrice et le
fluide durant la mesure;

11) Déterminer 1’évolution de la courbe de rétention d’cau (CRE) des remblais miniers
cimentés hydraulique et en péte sur I’ensemble du domaine durant le durcissement -

seule une partie de 1a CRE des remblais en pate cimentés a été étudice;
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iv) Etudier les phénomenes qui interviennent au niveau de la matrice cimentaire et qui

explique le comportement des remblais miniers cimentés.

Des défis importants sont liés 4 ces sujets d’¢étude, notamment celui de développer une
approche qui tient compte de la nature évolutive et réactive des remblais miniers cimentés
sulfureux. La plupart des méthodes de détermination requicrent des conditions stationnaires.
Un autre défi important 1i€ a cette recherche est la caractérisation du remblai hydraulique
cimenté compte tenu du peu d’information qu’on détient a ce niveau et de I’hétérogénéité qui

le caractérise.



CHAPFPITRE III

REACTIVITE DES REMBLAIS MINIERS CIMENTES AVEC PYRRHOTITE

La revue de la littérature (chapitre II) fait ressortir le besoin d’étudier en amont, la
réactivité de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés, particulierement dans les
remblais hydrauliques. Certains facteurs d’influence ressortent de la littérature, chacun d’eux
intervenant sur la diffusion de 1"oxygene a travers la masse de remblai (principal agent
oxydant de la pyrrhotite dans le contexte ¢tudié). Un des facteurs qui apparait important au
niveau de la réactivité de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés est la saturation en
cau de la masse, ’eau agissant comme une barriére & la diffusion de I'oxygeéne. D autres
facteurs, comme la formation durant les processus d’oxydation de la pyrrhotite d’une couche
indurée de faible porosité a la surface de la masse et/ou la passivation de la surface des grains
de la pyrrhotite, soit par les produits de son oxydation ou par le liant (Benzaazoua, 1996;
Cruz, Gonzalez et Monroy, 2005; Ouellet ef al., 2003 et 2006) joueraient aussi un réle dans la
réduction de la réactivité des remblais miniers cimentés sulfurcux. Ce chapitre s’ intéresse a la
réactivité des remblais miniers cimentés contenant de la pyrrhotite et 4 son impact sur la
stabilit¢ physico-chimique de la masse. Il vise plus particulierement, en étudiant plusieurs
recettes de remblais hydrauliques et en pite cimentés, 4 comparer en termes de réactivite, les
deux technologies. L’hypothese a I’effet que les remblais hydrauliques cimentés contenant de
la pyrrhotite soient plus réactifs que leurs homologues en pite est émise. Un autre objectif
fixé par cette partie des travaux est de dégager les principaux facteurs d’influence afin de les
¢tudier de manieére plus approfondie par la suite. Cette partie de la recherche se base sur un
cas réel. La démarche expérimentale qui a été€ choisie pour afteindre les objectifs visés, les
résultats qui en sont issus et 1’analyse qui en est tirée constituent 1’actuel chapitre.



3.1 PROGRAMME EXPERIMENTAL

Afin d’atteindre les objectifs visés par cette partic des travaux, i.e., comparer la réactivité des
remblais hydrauliques cimentés contenant différentes teneurs en pyrrhotite (Po) a celle de
leur homologue en pate et étudier les principaux facteurs d’influence, une série d’essais sur

plusicurs recettes de remblais ainsi qu’une analyse post-essais, sur des &chantillons

sélectionnés (en gras sur laFigure II1. 1), sont réalisées.

» Echantillons contrdles

* 2% Po

* 4% Po

* 8% Po

*12% Po

*15%Po

*28% Po

s 85%Po

Rembilais cimentés
* RH2% Po CP10

* RH 4% Po CP10

* RH 8% Po CP10

» RH12% Po CP10

s RH 8% Po CP50

* RH 12% Po CP50

* RH 8% Po CP10SG
* RH 12% Po CP10SG
* RH 8% Po CP10FA
s RH 12% Po CP10FA
» CPB 8% Po CP10

* CPB 12% Po CP10

s CPB15% PoCP10

* CPB 28% Po CP10
* CPB85% PoCP10
* CPB12% PoCP50
*CPB12% Po CP10&A

Analyse chimigue ICP-AES + Quantification des sulfates

Analyse minéralogique DRX
Analyse thermogravimétrique ATD-ATG-DSC

* 3 jours

» 7 jours
*28jours
*56jours
» 182 jours
» 365 jours

e/

Recettes

Post-
caractérisation

’
» 137 essais CO
» Mesures T°C

* AnalysesQ, et SO,

—

co

ucs

=255 cassages

* Teneursen eau

» 85 essais x triplicata

J

Figure I11. 1 Programme expérimental
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Dix (10) recettes de remblais hydrauliques (RH) et sept (7) recettes de remblais en
pite (CPB), contenant 2 %, 4 %, 8 %, 12 %, 15 % , 28 % ct 85 % pyrrhotite (Po), auxquelles
sont ajoutés différents types de liants (ciment Portland ordinaire, CPy, (ou GU)), ciment
Portland résistant aux sulfates, CPs (ou HS), cendres volantes, FA et laitiers, SG) sont testées
sur une période d’un an. Sept (7) échantillons de référence (i.e. granulat sans liant), nommés
« contréles », contenant les mémes teneurs en pyrrhotite, sont également testés pour

discriminer 1’effet du liant dans les remblais miniers cimentés.

A la connaissance de auteure, il n’y a pas d’étude systématique de effet de la teneur en
pyrrhotite sur le comportement physico-chimique des remblais miniers cimentés. Ainsi, le
choix des teneurs en pyrrhotite incluses aux mélanges de remblais couvre un large éventail
(entre 2 % et 85 %) afin de vérifier certaines hypothéses émises dans la littérature (chapitre
I). Parmi ces hypotheses, il est mentionné que des teneurs en Po supéricures a 10 %
pourraient conduire a I’auto-ignition de la masse (voir étude de cas de Bernier et Li, 2003 et
Verburg et Landriault, 2006). Puisqu’en amont de 1’auto-ignition, 1’oxydation de la pyrrhotite
peut mener & d’autres conséquences néfastes comme la formation de drainage minier
contaminé, la diminution de Dintégrité physique de la masse de remblai par I’attaque
sulfatique ou la déplétion de I'oxygene de 1’air, des teneurs en Po inférieures a 10 % sont
¢galement testées (2 %, 4 % et 8 %). D’autre part, en raison des propriétés hydrogéologiques
favorables au maintien de hauts degrés de saturation (perméabilité faible et capacité de
rétention d’eau élevées) dans les remblais en pate cimentés, des teneurs plus ¢levées en Po
sont incluses dans ce type de mélange (8 %, 12 %, 15 %, 28 % et 85 %0). Les technologies du
remblai en pite et hydraulique sont comparées entre elles pour des teneurs en Po de 8 % et

12 %.

L’essai de consommation d’oxygéne (CO) en laboratoire, selon 1’approche proposée par
Elberling et al. (1994) ct Elberling et Nicholson (1996), est retenu pour estimer la réactivité
des remblais miniers a I’étude. Tels que présenté dans de la revue de la littérature (Chapitre
II), certains groupes de chercheurs relient la consommation d’oxygene par les sulfures (ou le
flux diffusif de I"oxygene a la surface du matériau) a leur réactivité (et pour certains, au

potentiel d’auto-ignition); plus la consommation d’oxygeéne est grande, plus le matériel est
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considéré réactif (Elberling et Nicholson,1996; Mbonimpa ef af. 2003; Ouellet ef al., 2003 et
2006) et plus le potentiel d’auto-ignition est élevé (Meng ef al., 1993; Benzaazoua, Belem et
Bussiere, 2001; Wu et Li, 2005). La justification du choix de I’essai CO pour évaluer la

réactivité des remblais miniers a 1’étude est présentée dans la section décrivant la méthode

(section 3.1.2).

Les essais CO sont réalisés sur des mélanges agés” de 3, 7, 28, 56, 182 et 365 jours (sauf pour
les échantillons de contrdle ou la période d’essais prend fin a 182 jours). Le programme

inclus au total 137 essais de consommation d’oxygene. Les essais CO sont accompagnés:

e de mesures de la température (durant D’essai)de manicre a caractériser
I’exothermicité de 1’oxydation des sulfures;

e d’analyses au chromatographe de la concentration en dioxyde de soufre (S0,) et en
oxygene (O,) 4 la fin de chacun des essais pour évaluer le potentiel d’émission de
gaz toxique (S0O,) et pour valider les concentrations mesurées par le senseur
d’oxygene du dispositif expérimental (O,). Le prélevement des gaz se fait en insérant
une seringue de 5 ml & travers un septum tandis que 1’analyse est obtenue & partir
d’un chromatographe Agilent 3000A MicroGC. La calibration de ce dernier pour les
gaz a I’étude a été réalisée en utilisant des standards contenant 5%, 10%, 15%, et

20,8% d’0O,, et 10 ppm, 500 ppm, 1000 ppm de SO,.

Des essais de résistance en compression uniaxiale (UCS) sont également réalisés en parallele,
sur toutes les recettes de remblais cimentés, en triplicata, selon la norme ASTM C39, aux
temps de durcissement de 7, 28, 56, 182 et 365 jours (pour un total de 255 cassages).
L’objectif des essais UCS est de suivre simultanément le comportement mécanique et la
réactivité des remblais sachant que les deux phénomenes peuvent étre reliés (un remblai

cimenté ou les sulfures sont réactifs risque de perdre sa résistance mécanique; (Benzaazoua,

1 Les termes «temps de cure » et « temps de curage » sont aussi utilisés dans la littérature pour
caractériser I’age des remblais. Dans ce texte, 4 I’image de la terminologie des bétons, ¢’est le mot age
qui est utilise.
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1996; Bernier, L1 et Moerman, 1999, Hassani, Hossein et Ouellet, 2001; Benzaazoua, Belem
et Bussicére, 2002; Benzaazaoua ef al., 2003 et 2004, Fall et Benzaazoua, 2003).

Sachant que la saturation des remblais miniers cimentés contréle en partie la disponibilité en
oxygene en leur sein (principal agent oxydant de la réaction d’oxydation de la pyrrhotite dans
les conditions ambiantes), la teneur en eau est évaluée sur les échantillons post-cassages,
apreés chaque série d’essais UCS selon la norme ASTM D2216-98. Cette donnée, en
complément de la connaissance d’autres propriétés physiques du matériel, permet d’estimer

entre autres, le degré de saturation des mélanges.

Enfin, une analyse post-essais comprenant des analyses chimiques a [I'ICP-AES,
minéralogiques au diffractométre de rayons X (DRX), thermogravimétriques (en complément
de la DRX pour identifier les phases amorphes cimentaires) et une quantification des sulfates,
réalisée sur des recettes de remblais sélectionnées (3 recettes de remblais hydrauliques :
RH 2 % Po, 8 % Po et 12 % Po CPy et 3 recettes de remblai en pite : CPB 8 % Po, 12 % Po
ct 28 % Po CPy,) dgés de 28 jours et de 182 jours, compléte le programme expérimental.

3.1.1 Matériaux

Les matériaux étudiés proviennent d™un gisement (exploité par un des partenaires industriels
de la chaire Polytechnique-UQAT en environnement et gestion des rejets miniers) de sulfures
massifs, minéralisé en nickel. L usine de traitement produit un rejet a trés forte teneur en
pyrrhotite (= 85 % Po) et au moment de débuter le présent projet, le partenaire prévovait le
désulfurer a une teneur résiduelle entre 25 % et 30 % Po (avant d’en disposer d’une
quelconque manicre). Pour répondre aux besoins en approvisionnement de la mine au niveau
du remplissage des chantiers et pour diluer la teneur en Po dans les mélanges de remblais a
des valeurs sécuritaires, le partenaire minier compte mélanger du sable naturel (matériau
inerte) au rejet de concentrateur désulfuré. 11 s’agit 1a d’une approche utilisée par d’autres
mines, particulierement dans la fabrication des remblais hydrauliques. 11 faut toutefois garder
en téte qu’il existe une grande diversité de critéres de fabrication des remblais (sans ajout de

granulat pour les remblais en pite et hydrocyclonage pour les remblais hydrauliques entre
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autres) qui influenceront leur comportement général (Hassani et Archibald, 1998; Grice,

1998; Landriault et al., 1997).

Cette section présente la caractérisation physique et minéralogique des constituantes des
remblais étudiés soient : les rejets de concentrateur et leur cau interstiticlle, le matériau inerte
(sable), les liants hydrauliques et I’eau de mélange. Une bréve description des méthodes

d’analyse est présentée en premier lieu dans cette section.

Méthodes d’analyses

Les principales caractéristiques physiques évaluées dans cette étude sont la granulométrie, la
densité relative et la surface spéeifique. La granulométrie des matériaux fins (< 1000 pm) (ou
de la partie fine du matériau) est déterminée par un granulometre au laser Mastersizer de
Malvern®. Cet appareil mesure la déviation d’un faisceau laser lorsque ce demier passe au
travers d’une suspension aqueuse contenant le matériau a analyser. La déviation du laser
dépend de la géométrie du grain avec lequel il fait incidence. Une courbe de la distribution
granulométrique des diamétres de 0,01 4 1000 pm est alors obtenue en peu de temps pour un
faible volume d’échantillon (Xu, 2000; Merkus, 2009). La granulométrie des matériaux plus
grossiers (> 1000 pm) est évaluée par tamisage a sec sclon la norme ASTM D 6913 — 04
(2009). Les courbes résultantes (matériaux fins et grossiers) sont ajustées en tenant compte
des densités relatives de chacune des composantes puisque avec le granulométre au laser, les
granulométries sont exprimées en volume alors qu’avec la méthode par tamisage, elles sont
exprimées en pourcentages massiques. Les différents travaux des laboratoires de 1’Fcole
Polytechnique et de 'UQAT démontrent a cet effet une bonne concordance entre les résultats

obtenus par granulométre laser et par tamisage/sédimentométrie.

La mesure de la densité relative des grains solides (ou densité relative 1D,) est réalisée a 1’aide
d’un pyecnometre a héliom Micromeritics Accupyce 1330. Pour réaliser cette analyse, une
masse connue de matériau séché est introduite dans une chambre d’analyse. La chambre est
ensuite pressurisée par ajout d hélium jusqu’a une pression prédéterminée. 1. appareil permet

a I’hélum de traverser une chambre d’expansion a volume connu et mesure la pression
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d’équilibre. A ’aide de la loi des gaz parfaits, il est possible de calculer précisément le
volume de 1’échantillon analysé. Le rapport masse sur volume donne directement la densité.

L analyse de la surface spécifique est réalisée a 1’aide d’un analyseur Micromeritics Gimini
IIT 2375. Au cours de ’analyse, un tube contenant une masse connue d’échantillon sec et un
tube de référence vide sont plongés dans de 1’azote liquide. Une pression de gaz (hélium ou
azote) est alors ajoutée aux deux tubes. Une partie du gaz est adsorbée a la surface des grains
de I’¢chantillon et occasionne une chute de pression dans le tube. Cette chute est
proportionnelle a la surface spécifique de 1’échantillon. La chute de pression est compensée
par un ajout de gaz mesuré. L appareil calcule alors, a I'aide de cette donnée, la surface

spécifique de I’échantillon.

I.’analyse chimique au plasma couplé inductif (ICP-AES) est utilisée pour la caractérisation
chimique des matériaux a I’¢tude. Avec cette méthode, une masse connue d’échantillon de
matériau séché et homogénéisé est completement digérée par ajout d’acide nitrique concentré
(HNO,), de brome liquide (Br,), d’acide fluorhydrique concentré (HF) et finalement d’acide
chlorhydrique (HCI), le tout étant chauffé sur une plaque (Potts, 1987). Suite a ces étapes, les
réactifs sont évaporés et les sels résultants sont remis en solution a 1’aide de HC1 10 % viv.
La solution résultante est analysée par spectrométric d’émission atomigue au plasma couplé
inductif (ICP-AES) pour les éléments suivants : aluminium (Al), bore (B), bismuth (Bi),
calcium (Ca), cuivre (Cu), fer (Fe), magnésium (Mg), manganese (Mn), sodium (Na), plomb
(Pb), soufre (S) et zinc (Zn). Un logiciel d’exploitation converti les intensités en
concentrations suivant un étalonnage quotidien. Le logiciel calcule alors le pourcentage
massique de chacun des éléments choisis en tenant compte de la masse initiale de
I’¢chantillon, 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

engendrent une erreur relative d’environ 5 %.

La composition minéralogique est évaluée a 1’aide d’un diffractomeétre de rayons X (DRX
(Bruker A.X.S. model D8 Advance) et les minéraux sont quantifiés selon la méthode
Rietveld (Taylor et Hinczak, 2001), incluse dans le logiciel TOPAS de Bruker. La méthode

d’analyse minéralogique par DRX est basée sur le principe que chaque minéral posséde un ou
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plusieurs plans cristallographiques caractéristiques qui provoquent une diffraction des rayons
X. Le ddfractométre est un apparcil qui permet de varier 'angle d’incidence d’un
bombardement de rayons X et d’enregistrer I'intensité du rayonnement qui est diffracté dans
un spectre appelé diffractogramme. Pour chaque minéral, un ou des pics caractéristiques
apparaissent sur le diffractogramme, pics dont la hauteur correspond a 1'intensité de la
diffraction qui elle-méme est proportionnelle a la teneur du minéral en question (Klein et

Hurlburt, 1985, Guinebreticre, 2002).

Refets de concentrateur

Le rejet de concentrateur issu directement de 1’usine de traitement (85 % Po) est identifié
dans 1’étude sous 1’appellation « rejet reconstitué » (nom donné par le partenaire industriel).
Le produit de la désulfuration (teneur visée entre 25 % et 30 % Po) est identifié « rejet final »
ct contient 28 % Po. 1l est 4 noter qu’a la mine, ¢’est le rejet final qui sert a la fabrication du
remblai cimenté. La Figure II1. 2 et Tableau III. 1 présentent respectivement la distribution et
les parameétres granulométriques du rejet final et du rejet reconstitué. Sur la Figure II1. 2 sont
¢galement représentées les limites inféricure et supérieure (traits gris) ainsi que la moyenne
(trait noir) des courbes granulométriques de rejets de mines auriféres et de métaux de base

des provinces du Québec et de 1’Ontario (Ouellet, 2006).
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Figure I1I. 2 : Courbes granulométriques des rejets de concentrateur
Tableau I11. 1 : Paramétres granulométriques des rejets de concentrateur
Parameétre Unités Rejet final Rejet reconstitué
Cu =Dy / Dy (-) 13 6
Ce = Dyp* / (Dgo™ Dyp) (-) 2 1
Do (pm) 4 15
Dy (um) 38 75
Do (pm) 52 96
% passant 80 pm (%) 75 55
% passant 2 pm (%) 7 2

Les données présentées a la Figure I11. 2 et au Tableau III. 1 indiquent que le rejet reconstitué
est plus grossier et plus uniforme que le rejet final. Le rejet final est caractérisé par un
coeflicient d uniformité (C;;) de 13, des pourcentages passants 2 pm et 80 ym de 7 % et 75 %
respectivement et d’un diamétre des grains correspondant a 10 % passant de la courbe
granulométrique (D) de 4 pm. Le rejet reconstitué est caractérisé par un Cp, de 6, des
pourcentages passants 2 pm et 80 pm de 2 % et 55 % respectivement et d’un D;, de 15 pm.

Les rejets a 1’étude sont relativement grossiers puisqu’ils dépassent la moyenne des rejets
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¢chantillonnés dans les mines représentées a la Figure III. 2. Le rejet reconstitué dépasse
méme la limite supérieure. Le rejet final contient environ 30 % de particules passant 20 pm

alors que le rejet reconstitué en contient moins de 20 %.

La détermination de la densité relative (D, = 3,33 pour le rejet final et D, =4,50 pour le rejet
reconstitué) montre le caractére relativement dense des rejets a 1°étude, particuliérement riche
en sulfures. La détermination de la surface spécifique confirme une plus grande finesse du

rejet final (S;= 1,895 m*g), que du rejet reconstitué (S; =0,896 m*/g).

Comme la méthode DRX est basée sur la cristallographie, prudence est de mise lors de la
quantification de phases mal cristallisées comme la pyrrhotite. Dans cette étude, la DRX est
utilisée seulement sur une base qualitative pour I’identification des phases en présence (les
teneurs en pyrrhotite sont plutt calculées a partir de I’analyse chimique par le rapport des
masses molaires du fer et du soufre). Les teneurs en minéraux identifiés par la DRX sont
indiquées selon 1’échelle suivante : A : Abondant (30 % - 50 %); M : Moyen (10 % - 30 %);
F : Faible (2 % - 10 %), Tr: Trace (< 2 %).

Les principaux minéraux présents dans le rejet de concentrateur (reconstitué et final) sont
typiques d’un environnement mafique a ultramafique porteur de minéralisation nickélifere
(voir diffractogrammes en annexe, appendice A). Les minéraux sulfureux sont représentés
essentiellement par de la pyrrhotite (M, pour le rejet final et A pour le rejet reconstitué) et de
la troilite (F) avec des traces de chalcopyrite et de pyrite (Tr). La gangue est composée
essentiellement de quartz (F 4 M), muscovite (FF a M), actinote (I), chlorite (F), lizardite (F)
ct albite (F). La définition des pics sur le diffractogramme ne permet pas de discriminer de
quel type de pyrrhotite il s’agit. Par contre, la susceptibilité magnétique du rejet suggere la

présence de pyrrhotite monoclinique (magnétique).
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Le Tableau III. 2 présente les principaux ¢léments chimiques inorganiques présents dans les

rejets de concentrateur a 1°¢tude (certificats d’analyse en annexe, Appendice A).

Tableau ITI. 2 : Analyses chimiques ICP-AES aprés digestion acide des rejets

Eléments (mg/L) Rejet final Rejet reconstitué
Al 4,44 0,483
Ba 0,027 0,004
Bi 0,001 0,000
Ca 0,445 0,053
Cd nd nd
Co 0,008 0,020
Cr 0,104 0,019
Cu 0,017 0,018
Fe 343 71,7
Mg 1.34 0,085
Mn 0.114 0,015
Mo nd nd
Ni 0,123 0,360
Pb 0,008 0,007
Stot 10,50 324
Sb 0,001 0,002
Sn nd nd
Ti 0,239 0,025
Zn 0,026 0,014

Les deux rejets sont représentés par des tencurs élevées en fer et en soufre. Le rejet final est

formé de 34,3 % de fer, de 10,5 % soufre et contient des teneurs importantes en aluminium

(4,44 mg/l) et en magnésium (1,34 mg/l) tandis que le rejet reconstitué est composé

essentiellement de fer (71,7 mg/L) et de soufre (32,4 mg/L). Pour évaluer la teneur en

pyrrhotite, I"hypothése que 100 % des sulfures sont sous forme de pyrrhotite (de

steechiométrie Fe®'4sS ) est faite. La valeur en Sy est alors multipliée par le rapport des

masses molaires de la pyrrhotite ct du soufre (rapport de 2,65 ot Fe™4:S = 85,12 g/mole et

S = 32,1 g/mole). Les teneurs en pyrrhotite ainsi évaluées sont de 28 % pour le rejet final et

de 85 % pour le rejet reconstitué.
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Matériau inerte (sable)

Deux reconstitutions granulométriques ont ¢té réalisées afin de répondre aux criteres fixés de
fabrication des remblais hydrauliques et en pite. Les remblais doivent rencontrer, aprés
mélange avec les rejets sulfureux, les critéres granulométriques suivants : < 20% particules
passant 20 pm pour les remblais hydrauliques et > 20% particules passant 20 pm pour les
remblais en pite. Ces critéres sont basés sur les criteres de fabrication des différents types de
remblais présentés dans la littérature par Landriault ef al. (1998) et Verburg et Landriault
(2006). La Figure III. 3 et le Tableau III. 3 présentent respectivement les distributions

granulométriques des matériaux inertes ainsi construits et leurs principales caractéristiques

granulométriques.
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Figure ITI. 3 : Courbes granulométriques des matériaux inertes utilisés pour fabriqués les remblais
hydrauliques (RH) et les remblais en pate cimentés (CPB)
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Tableau I1l. 3 : Paramétres granulométriques des matériaux inertes

Paramétre Unités Matériau inerte Matériau inerte
Remblai hydraulique Remblai en pate

Cu=Ds/ Dy (-) 12 31

Ce = Dsp* / (Dsp™*Dyo) (-) 9 1

Dy, (um) 31 4

D, (um) 321 66

Do (um) 364 119

% passant 80 pm (%) 17 53

% passant 2 pm (%) 2 7

L analyse granulométrique montre le caractére plus grossier du sable utilisé dans la
fabrication des remblais hydrauliques avec un D,, de 31 pm, un C;, de 12 ¢t des pourcentages
passants 2 pm et 80 pm de 2 % et 17 % respectivement. Le sable utilisé dans la fabrication
des remblais en pite est caractérisé par un D, de 4 pm, un C;r de 31 et des pourcentages
passants 2 pm et 80 pm de 7 % et 53 % respectivement. La densité relative des matériaux est
d’environ 2.7 et les principaux minéraux, identifiés par DRX, sont par ordre d’importance, le

quartz (A), I’albite (M), le microcline (M), le diopside (F), la muscovite (F) et I’actinote (F).

Liants hvdrauliques

Quatre types de liants ou additifs cimentaires ont éte€ utilisés pour la fabrication des recettes
de remblais. Le choix de la formulation des hants est basé sur la littérature (Cayouette, 2003,
Ouellet ef al., 2004; Base de données de I’'URSTM) et sur ’expertise de 'UQAT au niveau
de I"optimisation de recettes de remblais miniers cimentés. La proportion de liant ajoutée aux
mélanges de remblais est dans tous les cas de 5 wt %. Le premier type de liant est un ciment
Portland ordinaire (type 10 ou « general use, GU »), disponible sur le marché local de la
mine et identifié sous I’acronyme CPy,. Ce demier a été fourni par le partenaire industriel. Le
deuxieme type de liant (ciment Portland type 50 (CPs,) ou HS) est reconnu comme étant
résistant 4 1’attaque sulfatique et a été fourni par une mine canadienne située a proximité de
I'UQAT. Au CPy, ont été ajoutés pour certaines recettes, des cendres volantes (CPFA dans
un rapport 50 :50) ou du laitier de hauts fourneaux (CPSG dans un rapport 20 :80). Les
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laitiers de hauts fourncaux sont des ajouts cimentaires standardisés (ASTM C-989) et ont été
fourni par la compagnie canadienne Lafarge. Les cendres volantes proviennent d’une centrale
thermique du pays hote de la mine a 1’étude. En raison de leur granulométrie originale
grossicre, les cendres ont été réduites a la pulvénisette (planetary FRITSCH mill) pendant une
période de 20 secondes afin d’atteindre unc granulométrie comparable a celle des liants
(ASTM C-618). Le Tableau IIl. 4 présente les surfaces spécifiques des liants et ajouts

. - 5 -
minéraux’ a 1’étude.

Tableau III. 4 : Surface spécifique des liants et ajouts minéraux

Liants et ajouts minéraux Surface spécifique (m’/g)
CPyo 1,2435
CPs 0,9683
SG 2,1400
FA 9,6105

Les cendres volantes fournies par le partenaire industriel sont représentées par une grande
surface spécifique de 9,6105 m®/g. Il est & noter que la surface spéeifique des cendres
volantes est atypique des cendres normalement utilisées dans la fabrication des remblais

(ASTM C-618; S~ 2 m%/g).

Le Tableau II1. 5 présente la composition chimique des liants et ajouts minéraux utilisés dans

la fabrication des recettes de remblais (certificats d’analyse en annexe, Appendice A).

3 . L.,
Surface spécifique des cendres volantes pulvérisées
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Tableau IT1. 5 : Analyses chimiques ICP-AES aprés digestion acide des liants

Eléments (mg/L) CP,, CP., FA SG
Al 3,02 1,61 12,20 4,92
As* 0,00 0,00 0,00 0,00
Ba 0,01 0,01 0,03 0,08
Be* 0,00 0,00 0,00 0,00
Bi 0,00 0,00 0,00 0,00
Ca 33,40 42.30 0,24 24,20
Cd 0.00 0,00 0,00 0,00
Co 0.00 0,00 0,00 0,00
Cr 0.01 0.01 0,04 0,00
Cu 0,00 0,00 0,00 0,00
Fe 1,51 2,67 2,25 0,38
Mg 0,50 1,65 0,16 6,81
Mn 0,06 0,03 0,01 0,45
Mo 0,00 0,00 0,00 0,00
Ni 0,00 0,01 0,01 0,00
Pb 0.00 0,00 0,00 0,00
St 1,02 0,76 0,06 1,31
Sb 0.00 0,00 0,00 0,00
Se* 0.00 0,00 0,00 0,00
Sn 0.00 0,00 0,01 0,00
Ti 0,16 0,09 0,81 0,37
Zn 0,01 0,01 0,00 0,00

Les résultats de 1’analyse chimique des lants sont présentés dans un diagramme ternaire
(Figure III. 4), dont les pdles correspondent aux compositions (calculées sur une base
molaire) en silice (Si0;,), en calcium et magnésium (CaO + MgO) et en fer et aluminium
(Fe,O5 + Al,O;). Les compositions chimiques des liants habituellement utilisés dans la
fabrication des remblais miniers sont également représentés par des cercles sur le diagramme

(Coté, 1986).
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Figure ITL. 4 : Diagramme ternaire des liants 4 1”étude

Les liants foumis par le partenaire industriel (CPy; et cendres volantes) sont atypiques des
liants normalement utilisés dans la fabrication des mélanges de remblais miniers. Le CPyq,
utilisé comme ciment d’activation de base, contient davantage de 8i0; que le CPy, standard
(Neville, 1995), a mi-chemin entre les péles des ciments Portland et des laitiers. Les cendres
volantes fournies par le partenaire contiennent une forte quantité de Si0,, pratiquement pas
de Ca0 + MgO et se trouvent loin du péle des cendres nomalement utilisées dans la

fabrication des remblais miniers (voir Figure IIL 4).

Eaux interstitielles et eau de mélange

Pour I’ensemble des receties de remblais 4 1°étude, I’ean de robinet est utilisée comme ean de
mélange. Le Tablean IIl. 6 présente la composition et les propriétés physico-chimiques de
I’ean de mélange (ean du robinet) et des eanx interstitielles du rejet final et du rejet

reconstitué {certificats d’analyse en annexe, Appendice A).
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Elément (mg/L) Eau de robinet Eau interstitielle Eau interstitielle
Rejet final Rejet reconstitué
Al <0,010 <0,01 <0,01
As <0,06 <0,06 <0,06
Ba 0,007 0,179 0,069
Be <0,001 <0,001 <0,001
Bi 0,02 0,02 <0,02
Ca 42,00 433 401
Cd <0,003 0.003 <0,003
Co <0,004 <0,004 <0,004
Cr <0,003 <(,003 <0,003
Cu 0,198 <0,003 <0,003
Fe 0,017 1,73 3,67
Mg 1,960 21,2 15,3
Mn <0,002 0,079 0,338
Mo <0,009 <0,009 <0,009
Ni <0,004 0,129 0,065
Pb <0,02 <0,02 <0,02
S 15 4840 5370
Sb <0,09 <0,09 <0,09
Se <0,1 <0,1 <0,1
Si 0,86 1,33 2.26
Ti <0,002 <0,002 <0,002
Zn 0,02 0,146 0,040
pH (-) 7.89 6,66 6,20
Eh (mV vs. ENH) 424 4 2256 189,2
Cond (uS) 271 3260 2470

L’cau de robinet poss¢de un pH de 7,89, est relativement peu chargée en métaux

(conductivite = 271 pS versus > 2 400 uS pour les eaux interstitielles) et contient de faibles

teneurs en sulfates (< 45 mg/l; estimé a partir du rapport des masses molaires des sulfates et

du soufre = 2,9958). Les caux interstiticlles ont des pH pres de la neutralité (6,66) avec

des

teneurs en soufre sous forme de sulfates autour de 15 000 ppm. Il est a noter que ces teneurs

en sulfates peuvent avoir un impact sur le gain de résistance des remblais cimentés

(Benzaazoua, 1996, Benzaazoua et al., 1999, Benzaazoua et al., 2002, Benzaazoua, Fall et
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Belem, 2004, Quellet et al., 2004; Benzaazoua et al., 2005; Fried, 2005; Benzaazoua ef al.,
2010). L’effet des sulfates au niveau des processus de durcissement des remblais miniers
cimentés n’est pas simple. Selon Benzaazoua et al. (2003), les sulfates peuvent avoir un
double effet sur la résistance mécanique des remblais miniers cimentés. D’abord, la présence
de sulfates solubles dans le mélange peut conduire & une prise plus lente du ciment,
attribuable 4 Iinhibition de I’hydratation par les sulfates. A des plus fortes concentrations et
en présence de calcium et d’aluminates, les sulfates peuvent contribuer au remplissage des
espaces intergranulaires par la formation de phases hydratées expansives (gypse, cttringite,
thaumasite) et ainsi augmenter la cohésion du remblai (et par conséquent, améliorer sa
résistance mécanique). Cependant, cet effet bénéfique sur la résistance mécanique s arréte
lorsque les vides entre les grains ne sont plus suffisants pour contenir les minéraux sulfatés
précipités. A ce moment, la précipitation des minéraux produit des pressions intergranulaires
conduisant a la détérioration de la masse de remblai durciy entrainant une chute de la
cohésion et par conséquent, de sa résistance mécanique (phénomeénes reliés a 1'attaque
sulfatique; voir les travaux de Benzaazoua et ses collaborateurs (ex : Benzaazoua et al., 1999)

pour plus de détails sur 1’attaque sulfatique dans les remblais miniers).

3.1.2 Préparation des recettes de remblais

Les mélanges de remblais sont préparés de maniére a respecter les critéres granulométriques
mentionnés précédemment soient < 20% particules passant 20 pm pour les remblais
hydrauliques et > 20% particules passant 20 pm pour les remblais en péte (Landriault ef al.,
1997, Belem et Benzaazoua, 2003; Landriault et Verburg, 2006). Les remblais hydrauliques
contiennent des teneurs en pyrrhotite de 2 %, 4 %, 8 % et 12 % pyrrhotite et sont fabriqués a
un pourcentage solide fixe de 65 %. Les liants testés dans le cas des remblais hydrauliques
sont le CPyg, le CPso, le CPFA et le CPSG, dans une proportion de 5 % wt. Les remblais en
pate contiennent des teneurs en pyrrhotite de 8 %, 12 %, 15 %, 28 % et 85 % et sont
fabriqués selon un affaissement au cone d”Abrahms (ASTM C 143-90) de 200 mm. Les liants
testés dans le cas des remblais en pite sont le CPy, le CPs, et le CPFA, également dans une
proportion de 5 % wt. Il est a noter que la presque totalité des recettes est fabriquée a partir

du rejet final (28 % Po); seul les mélanges contenant 85% Po sont faits 4 partir du rejet
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reconstitué.Les échantillons de contrbles (i.e., remblais non cimentés) sont fabriqués a partir

du matériau inerte des remblais en pite, selon un affaissement au céne d’Abrahms (ASTM C

143-90) de 200 mm (mémes critéres de fabrication que les remblais en pate), pour toutes les
teneurs en pyrrhotite visées (2 %, 4 %, 8 %, 12 %, 15 %, 28 % ct 85 %). En procédant de

cette manicre, ie. en fixant les criteres de fabrication en termes de granulométrie et de

consistance, il est possible de mieux isoler ’effet de la teneur en pyrrhotite sur la réactivité

des mélanges. Le Tableau III. 7 résume les criteres de fabrication des différentes recettes de

remblais a 1’étude.

Tableau ITI. 7 : Caractéristiques de fabrication des mélanges

Mélange

Rejet et teneur en sulfure (Po)

% liant

(wt)

Liants

Critére visé

Kchantillons
de controle

Rejet final (2 % Po) + sable CPB
Rejet final (4 % Po) + sable CPB
Rejet final (8 % Po) + sable CPB
Rejet final 12 % Po) + sable CPB
Rejet final (15 % Po) + sable CPB
Rejet final (28 % Po)

Rejet final (85 % Po)

Non cimentés

Affaisement
200 mm

Remblais Rejet final (2% Po) + sable RH 5% CPy
hydrauliques Rejet final (4% Po) + sable RH 5% CPy,
Rejet final (8% Po) + sable RH 5% CPy
Rejet final (12% Po) + sable RH 5% CPy
Rejet final (8% Po) + sable RH 5% CPs 65 % Solide
Rejet final (12%Po) + sable RH 5% CPs,
Rejet final (8% Po) + sable RH 5% CP,FA
Rejet final (12% Po) + sable RH 5% CP,FA
Rejet final (8%S Po) + sable RH 5% CPSG
Rejet final (12% Po) + sable RH 5% CPSG
Remblais en Rejet final (8% Po) + sable CPB 5% CPyq
pite Rejet final (12% Po) + sable CPB 5% CPy, i
. Affaissement
Rejet final (15% Po) + sable CPB 5% CPy, 200 mm
Rejet final (12% Po) + sable CPB 5% CPsq
Rejet final (12% Po) + sable CPB 5% CPFA
Rejet reconstitué (85% Po) 5% CPy,
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Les courbes granulométriques résultant des différents mélanges sont illustrées a la Figure II1.
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Figure 111. 5 : Courbes granulométriques des mélanges de remblais

A I’exception du mélange de remblai formé de rejet reconstitué (CPB 85 % Po), tous les
mélanges respectent les crit¢res granulométriques de conception définis. En effet, tel que
mentionné & la section 3.1.1, le rejet reconstitué est caractérisé par moins de 20 % particules
passant 20 pm; il s’agit donc d’un rejet trop grossier pour répondre aux critéres définis de

fabrication des remblais en pate.

Tous les échantillons sont versés dans des moules de 5,08 x 10,16 cm de dimension, en
triplicata pour les essais UCS et dans un moule de 2,5 x 15,5 ecm pour les essais CO. Les
remblais hydrauliques sont versés dans des moules permettant le drainage pour simuler les
conditions de mise en place dans les chantiers. Les échantillons sont durcis sans couvercle,

sous des conditions de température et humidité contrélées (30°C et 100% respectivement)
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pour sitnuler les conditions du chantier & 1"étude, pour des pénodes de 3, 7, 28, 56, 182 et
365 jours. Il s'agit 14 de conditions de durcissement non conventionnelles (hormalement
durcis dans des moules scellés & une température denviron 20%, représentant non pas le
coenr de lamasse de remblal mais plutdt les gquelgques premiers centimétres de la surface. Ces
conditions particuliéres de durcissement dewront Etre prises en compte dans Uanalyse des
résultats La Figure 111 6 illustre la procédure de préparation et de durcssement des mélanges

de rembla s

Zrmy Tro

FigweIIl. 6 : Préparation, m oulage et durcissement des mélanges de rembl ais

313 Méthode CO

L'essat de consotnmation d'oxygéne tel quinterprété par Elberling o @ (1994) (woit aussi
Elberling et Micholson 1996, Elbetling et Langdahl, 1938; Elberling 2001; Benzaazoua, Fall
et Cuellet, 2003, Cuellet ot af, 2003 et 2006) est utilisé pour évaluer le flux d"oxygéne dla
surface des remblas miniers cimentés. La méthode d'interprétation proposée par Elherling ot
al (19947 est applicahle pour des essais de courtes durées (entre 3 et 5 heures selon Bussitre
et al, 1997 et 2004; Dagenais & af, 20110 et pour une hantenr an-dessus du matériel
relatvement faible (Mbommpa Aubertin ef Bussiére, 20110,
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Une mince couche de matériel (moins de 2,5 cm) est placée a la base d’un cylindre et exposé
a I’air pour une période suffisamment longue pour que les conditions stationnaires soient
atteintes. Le cylindre est alors fermé pour la mesure de la décroissance de la concentration
d’oxygene (avec un senseur & oxygene de marque Teledyne de classe R-17A; résolution de
0,1% O, placé au sommet du cylindre) dans la chambre scellée. La Figure II1. 7 illustre de
fagon schématique, le dispositif expérimental de mise en ceuvre des essais CO utilisé dans le

cadre de cette étude.

Thermocouple

Senseur a oxygene
/ Thermocouples
Septum '
e

Chambre 4 air

Remblai

Thermocouple

~ o

Figure II1. 7 : Dispositif expérimental mis en czuvre pour les essais CO

Durant 1’essai CO, l'oxygene diffuse a travers le remblai (en raison d’un gradient de
concentration) ou il est consommé par "oxydation des minéraux sulfurcux. La diminution
progressive de la concentration de 1’oxygéne dans le temps au sommet de la chambre est
enregistrée et utilisée pour déterminer les parametres de résolution de la loi de Fick.
L’¢équation pour le flux d’oxygéne qui respecte la loi de Fick tenant compte de cette
consommation d’oxygene peut étre décrite (e.g. Crank, 1979; Schackelford, 1991; Lefebvre,
1994; Elberling et al., 1994; Elberling et Nicholson, 1996; Yantful er al, 1999; Aachib,
Aubertin et Mbonimpa, 2002; Aachib, Mbonimpa et Aubertin, 2004) Par l’Equation III.1 :

=10 (KrDe)l/z ,
Equation IT1. 1



112

ou K, est le coefficient de 1% ordre du taux de réaction (consommation) de ’oxygéne, C; est
la concentration initiale de 1’oxygéne dans 1"air (9,3 moles/m’) et D, est le coefficient de
diffusion effectif. En résolvant I’équation de continuité pour les conditions initiales C(z) = C,
atz = 0 and C(z) = 0 as z — =, la solution suivante (Equation II1.2) est obtenuc (Elberling et

al., 1994; Elberling et Nicholson, 1996):

In(C/Cy) = —t (K.DHY? (4/V) Equation II1. 2

ou A et V sont respectivement 17aire et le volume de la chambre a air.

La pente de In(C/Cy) en fonction du temps donne la valeur du paramétre -(K.D,)* lorsque
A/V est connu. Le paramétre -(K,D,)* est substitu¢ dans III.1 pour évaluer le flux d’oxygéne
a la surface, qui est considéré comme représentant la consommation d’oxygene par la
réaction d’oxydation des sulfures. Plus de détails sur la méthode et sur 1’interprétation des
résultats sont donnés dans Elberling, Nicholson et David (1993), Elberling et al. (1994),
Elberling et Nicholson (1996), Elberling et Damgaard (2001), Tibble et Nicholson (1997),
Bussiere et al, (2002), Mbonimpa ef al. (2002 et 2003), Ouellet ef al., (2003t 2006),
Gosselin, Aubertin et Mbonimpa (2007), Gosselin ef al. (2007), Demers ef al. (2009),
Dagenais et al., (2011) et Mbonimpa, Aubertin et Bussiere (2011).

Justification du choix de I'essai CO pour estimer la réactivité des remblais miniers cimentés

Mbonimpa, Aubertin et Bussi¢re (2011) se sont intéressés a la précision relative de 1’essai
CO dans 1’évaluation du flux diffusif de I"oxygene a travers des rejets miniers sulfureux. Ils

montrent que, malgré ses limitations :

e cn laboratoire, les conditions fronticres C(z)=0 lorsque z—<c ne sont pas respectées

parfaitement (en raison de la faible épaisseur de I’échantillon);,
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e 1’équation combine les parametres K, et D, sans qu’ils puissent étre discriminés. Ceci
implique que le K, ne peut pas étre déterminé a partir de solutions numériques
(infinité de solutions);

e lctest tend 4 sous-estimer le flux d’oxygene a la surface;

e la précision est fonction des conditions de I’essai (hauteur de la chambre et durée de
I’essal);

I’essai CO permet de quantifier avec une certaine précision, de fagon conservatrice,
simplement ¢t rapidement, la réactivité d’un matériau (a condition que les paramétres d’essais

soient controlés).

Par ailleurs, Ouellet ef al. (2003 et 2006) ont utilisé avec succes 1’essai CO pour évaluer la
réactivité de remblais en pate cimentés en laboratoire et en chantier. Afin de vérifier si les
résultats en laboratoire s approchent de ceux mesurés en chantier, une comparaison entre des
flux d’oxygéne mesurés par ce groupe de chercheurs, ® sur une recette de remblai donnée
(rejet de concentrateur de la mine LaRonde contenant 53 % pyrite, 7 % ciment CP;, :CPyy et
une eau de procéde), est faite et présentée a la Figure III. 8. Les losanges noirs sur la Figure
III. 8 représentent la moyenne de deux cssais en laboratoire tandis que les triangles gris

représentent la moyenne de 3 essais en chantier.

V) ‘ . .
Données brutes fournies par le premier auteur des travaux
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Figure I11. 8 : Flux d’oxygéne consommés mesurés en laboratoire et en chantier 4 partir d’essais CO
selon Ouellet et @l (2003 et 2006)

La Figure III. 8 montre, & I’exception d’une mesure prise dans les premiers jours d’essai sur
le terrain (= 2,1 moles O,/m*/jour), que les valeurs des flux d’oxygéne consommés en
chantier et en laboratoire sont comparables en termes de valeur absolue et d’évolution dans le
temps (d’environ 0,8 mole O,/m’*/jour a 0,3 mole O,/m*jour en 80 jours). Ainsi, puisque
cette partie des travaux vise a comparer le comportement du remblai hydraulique i celui du
remblai en pate en termes de réactivité des sulfures, 1’essai CO en laboratoire, tel que défini
par Elberling et al. (1994 et 1996) est jugé approprié pour atteindre les objectifs fixés. De

plus, on peut penser que les résultats en laboratoire donnent une valeur réaliste de ce qui

serait mesuré sur le terrain.



115

3.2 PRESENTATION DES RESULTATS

Cette section présente les résultats des essais de consommation d’oxygene (CO), des essais
de résistance en compression uniaxiale (UCS), des mesures du degré de saturation et de
I’analyse post-essais réalisés sur les recettes de remblais a 1’étude. Les résultats des essais CO
et UCS sont présentés dans un premier temps en fonction de la teneur en pyrrhotite contenue
dans le mélange. Dans ce cas-ci, seul les mélanges a base de ciment Portland type 10 (CPyy)

sont comparés. L. effet du type de liant est par la suite présenté.

3.2.1 Essais CO

Influence de la teneur en Po

La Figure III. 9 présente 1’évolution du flux d’oxygene consommé dans le temps (en mole
O,/m*/jour), par les échantillons de controle (sans liant), en fonction la tencur en pyrrhotite

z 7
contenue dans le mélange’.

7 L’évolution du flux d’oxygéne consommé par ”échantillon contrdle contenant 85 % Po est illustrée a
titre indicatif seulement puisque ce remblai n’est pas constitué du méme rejet que les autres mélanges
de remblais.
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Figure III. 9 : Evolution du flux d’oxygéne consommé par les échantillons contréle en fonction de la
teneur en pyrrhotite et du temps

La Figure III. 9 montre que, de manicre générale (sauf pour le mélange contenant 4 % Po) et
tel qu’attendu, le flux d’oxygene consommé est fonction de la teneur en pyrrhotite dans le
rejet, avec une plus forte consommation de 1'oxygeéne lorsque les teneurs en Po sont plus
¢levées. Le flux d’oxygéne consommé par les échantillons de contréle peut excéder
35 moles Oy/m*jour selon la teneur en pyrrhotite contenue dans le mélange (15 % Po). A la
connaissance de l'auteur, il est relativement rare de rencontrer des flux supérieurs a
5 moles O,/m*/jour (eg. Elberling, Nicholson et David, 1993; Elberling ef al., 1994,
Elberling et Nicholson, 1996; Tibble et Nicholson, 1997; Elberling et Damgaard, 2001,
Ouellet er al., 2003 et 2006; Hamdi, 2012; Coulombe ef /., 2012), démontrant le caractére
réactif de la pyrrhotite étudice. La Figure III. 9 indique par ailleurs une diminution du flux
d’oxygeéne consommé par tous les échantillons de contréles dans le temps (plus de
35 moles O,/m*/jour a environ 0,13 moles O,/m*/jour sur une période de 182 jours pour

certains échantillons).
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Les Figure III. 10 et Figure III. 11 montrent respectivement 1’évolution du flux d’oxygene
consomme par les mélanges de remblais hydrauliques (2 %, 4%, 8 % et 12 % Po) et en pate

(8 %, 12 %, 15 % et 28 % Po) cimentés en fonction de leur dge.

=@=}H 2 % Po CP10

LRI 4 % Po CP10

=g RTT 8 % Po CP10
RH 12 % Po CP10

10.00 ‘

Flux d'oxygéne (mole O,/m?/jour)

0 50 100 150 200 250 300 350 400

Age (jour)

Figure I1I. 10 : Evolution du flux d’ oxygéne consommé par les remblais hydrauliques cimentés en
fonction de la teneur en pyrrhotite et de leur 4ge
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Figure I1. 11 : Evolution du flux d’oxygéne consommé par les remblais en pate cimentés en fonction
de la teneur en pyrrhotite et de leur dge

Les Figure III. 10 et Figure III. 11 montrent que les flux d’oxygéne consommés par les
mélanges de remblais cimentés diminuent, a 1"image des échantillons de contrdle, en fonction
du temps. Pour les remblais en pate cimentés, la relation entre le flux le d’oxygene
consommé et la teneur en pyrrhotite est bien définie, i.e., que plus la teneur en Po est clevée,
plus les flux d’oxygeéne consommés sont élevés. Par ailleurs, dans le cas du remblai
hydraulique, la relation est moins claire. En termes de valeur absolue, les flux d’oxygene
consommés par le remblai en pite cimenté sont plus faibles que ceux consommés
respectivement par le remblai hydraulique et par 1’échantillon de contréle correspondant. La
Figure III. 12 reprend les résultats pour une teneur en pyrrhotite donnée (8%) pour illustrer le
phénomene. 11 est 4 noter que la méme tendance est observée pour les mélanges contenant

12 % Pa.
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Figure III. 12 : Ecart entre les flux d’oxygéne consommés par les mélanges contenant 8 % pyrrhotite
avec et sans ciment

Pour I’exemple présenté a la Figure II1. 12 (i.e., pour une teneur en pyrrhotite de 8 %), le flux
d’oxygéne consommé initialement par le remblai en pate est d’environ 0,3 moles/m®/jour,
comparativement a environ 1,4 moles/m’/jour pour son homologue hydraulique et 4 environ
5 moles/m*/jour pour 1’échantillon de contréle. Par ailleurs, pour les remblais plus Agés
(> 28 jours), les flux d’oxygeéne consommes par les différents mélanges sont du méme ordre
de grandeur (= 0,05 mole/m’/jour). Ces résultats suggérent que 1’addition de liant ait un effet
bénéfique sur la réactivité de la pyrrhotite en jeuncs 4ges. Ils suggérent par ailleurs
I"implication d’autres facteurs d’influence puisque la réactivité des échantillons de contréle
(remblais non cimentés) diminue également dans le temps (Figure III. 9) pour atteindre des

valeurs similaires aux remblais correspondants cimentés.
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Influence du type de liant

Pour illustrer I’effet de la chimie du liant sur la réactivité des mélanges de remblais, les
recettes contenant 12 % Po sont représentées (correspond i la teneur en Po pour laquelle
plusieurs types de liants ont été testés). Dans le cas du remblai en pate ce sont les liant CPyy,
CPs et CPoFA qui ont cté testés alors que dans le cas du remblai hydraulique ce sont les
liants CPyo, CPsy et CP1,SG qui ont été ajoutés aux mélanges de remblais. La Figure III. 13
presente I’évolution des flux d’oxygene consommés par les remblais cimentés hydrauliques
alors que la Figure ITI. 14 présente ceux consommés par les remblais en pite cimentés. Les

valeurs associées a 1’échantillon de contréle contenant 12 % Po sont reprises pour fins de

comparaison.
100.00 7 : .
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Figure I1I. 13 : Evolution du flux d’oxygéne consommé par les remblais hydrauliques cimentés en
fonction du type de liant et de leur 4ge
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Figure I1I. 14 : Evolution du flux d’oxygéne consommé par les remblais en pate cimentés en fonction
du type de liant et de leur dge

Les résultats indiquent que tous les types de liant permettent d’abaisser le flux d’oxygeéne
consommé par la pyrrhotite, particulierement durant les premiers jours de durcissement. Par
contre, la chimie du liant semble avoir peu d’impact sur la réactivité des remblais, méme si le

CPy, et le CPs, semblent en général un peu plus performants que le CPSG et le CPFA.

Fxothermicité et émission de SO,

Les mesures de la température réalisées durant les essais CO suggérent que la réactivité des
remblais & I’étude ne soit pas suffisamment importante pour élever la température du
matériel; la température demeure relativement constante dans la chambre et dans
I’¢chantillon durant 1’essai (pres des conditions ambiantes). Aucune concentration en SO; n’a
¢éte décelée par le chromatographe a la fin des essais CO. Puisque la formation de SO, a partir

de I'oxydation de la pyrrhotite arrive a des températures entre 100°C et 150 °C, il apparait
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cohérent, a partir des mesures de la température, qu’aucune concentration en SO, n’ait &té
détectée. Par ailleurs, la différence de densité entre les gaz présents dans la chambre scellée &
la fin de 1’essai (SO, plus dense qu’O,), pourrait avoir faussé 1’échantillonnage et les résultats
de I’analyse. Des odeurs de soufre en provenance de la chambre de cure ont d’ailleurs &té

pergues pendant la période de durcissemment des remblais.

3.2.2 Essais de résistance en compression uniaxiale

Influence de la teneur en pyrrhotite

Les Figure III. 15 et Figure III. 16 montrent respectivement 1’évolution de la résistance en
compression uniaxiale (UCS) des mélanges de remblais hydrauliques (2 %, 4%, 8 % et 12 %
Po) et en pate (8 %, 12 %, 15 %, 28 % ct 85 % Po) cimentés en fonction de la teneur en

pyrrhotite et de leur dge. Chaque valeur représente la moyenne des trois cassages.

700 —¢—FKH 2 % Po CP10
id—~RH 4% Po CP10
600 =111 8§ % Po CP10

« RH 12 % Po CP10

UCS (kPa)

200 —A

/\\ \ =
100 .
0 .
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Figure III. 15 : Evolution de I'UCS des remblais hydrauliques cimentés en fonction de la teneur en
pyrrhotite et de leur dge
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Figure III. 16 : Evolution de I'UCS des remblais en pite cimentés en fonction de la teneur en pyrrhotite

Ces résultats indiquent qu’en général, les remblais en pate atteignent et maintiennent des

valeurs de résistance en compression uniaxiale plus élevées que les remblais hydrauliques.
L°UCS maximal des remblais hydrauliques dépasse rarement 500 kPa alors que pour la
majorité des remblais en pite, la résistance maximale acquise excéde cette valeur. Des
valeurs dépassant 2 000 kPa ont méme ¢té atteintes par le mélange de remblai en pite formé
de 85 % Po dans les premiers jours de durcissement. Pour ce mélange (85 %0), une lithifaction

(cimentation par les produits de I’oxydation) a &té observée pouvant expliquer les grandes

résistances mesurées.

Par ailleurs, des pertes de résistance avec le temps de durcissement sont observées pour

I’ensemble des mélanges et ce, méme apres aussi peu que 56 jours.
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La Figure III. 17 reprend les valeurs d”UCS des mélanges de remblais hydrauliques et en péte

cimentés contenant 8 % Po pour fin de comparaison entre les deux technologies.
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Figure III. 17 : Comparaison entre I'UCS des remblais hydrauliques et en pite cimentés contenant
8% Po

La Figure III. 17 montre que le remblai en pite atteint et maintient des résistances en
compression uniaxiale supérieures a celles du remblai hydraulique correspondant. Les mémes
tendances sont observées pour le mélange contenant 12 % Po mais a une ampleur différente.
L°UCS du remblai hydraulique représenté atteint une valeur approximative de 475 kPa a
56 jours de durcissement qui diminue a environ 80 kPa apres 365 jours alors que celui du
remblai en pite atteint des valeurs supérieures a 1 000 kPa aprés 56 jours de durcissement qui

diminuent a environ 425 kPa aprés 365 jours.

Au niveau de ’effet de la teneur en pyrrhotite sur le gain de résistance, pour les remblais en
pite formés du rejet final (tous sauf le mélange formé de 85 % Po) (Figure IILI. 16), plus la

tencur en Po est élevée, moins la résistance acquise est importante. Dans le cas du remblai
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hydraulique, comme pour la réactivité, I’'influence de la teneur en pyrrhotite sur I'UCS n’est

pas clairement définie (Figure II1. 15); les valeurs optimales d’UCS étant atteintes par le

mélange contenant 8 % Po.

Influence du type de liant

Les Figure II1. 18 et Figure III. 19 présentent respectivement 1’évolution de I'UCS dans le
temps, des remblais hydrauliques et en pite cimentés contenant 12 %o Po, en fonction du type

de liant utilis¢ dans la fabrication des mélanges.
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Figure I1I. 18 : Evolution de I"UCS des remblais hydrauliques en fonction du type de liant pour une
teneur en pyrrhotite de 12 %o
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Figure I1L. 19 : Evolution de I'UCS des remblais en péte en fonction du type de liant pour une teneur
en pyrrhotite de 12 %

Les Figure 1II. 18 et Figure III. 19 montrent qua courts termes, les remblais composés de
CPSG (type de liant représenté uniquement a la Figure III 18) obticnnent de meilleures
performances mécaniques que les autres types de liant. Le liant CPsy performe relativement
bien par rapport au CPy,. Le liant CPFA a base de cendres volantes est le moins performant
(autant pour le remblai hydraulique qu’en péte). Ces résultats sont cohérents avec les travaux
réalisés par d’autres auteurs sur I"optimisation de recettes de remblais miniers sulfureux
(Benzaazoua, Fall et Ouellet, 2003) qui montrent la résistance aux sulfates des laitiers et du
ciment CP50. Fait important a noter et illustré par les Figure IIL. 20, Figure III. 20 et Figure
III. 21, pour une méme teneur en Po (12 % dans ce cas), le remblai en pate cimenté acquiert
et maintient de meilleures résistances que le remblai hydraulique, peu importe le type de liant

utilisé dans le mélange de remblai.
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Figure TI1. 20 : UCS du remblai hydraulique et du remblai en péte cimenté avec du CPq
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Figure ITT. 21 : UCS du remblai hydraulique et du remblai en péte cimenté avec du CPs,
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Figure I11. 22 : UCS du remblai hydraulique et du remblai en pate cimenté avec du CPFA

3.2.3 Degré de saturation en cau

Les Figure III. 23 et Figure IIl. 24 présentent respectivement les mesures du degré de
saturation en eau (S,) prises sur I’ensemble des échantillons de remblais hydrauliques et en
pite cimentes, aprés chaque série de cassages. Comme ces échantillons ont été curés dans les
mémes conditions que ceux ayant servis aux essais CO, il est considéré que les tendances en
termes de saturation sont les mémes. Les échantillons de remblais qui ont servi a 1’évaluation
du degré de saturation étaient curés a Iair libre (mémes conditions que les échantillons testés
lors des essais CO). Ainsi, les conditions représentées dans ce cas particulier sont celles des
10 premiers centimétres de la surface de la masse de remblai et non celles au coeur du

chantier remblayé.
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Figure I1L. 23 : Evolution de degré de saturation en eau en fonction du temps pour les remblais
hydrauliques cimentés
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Figure I1L. 24 : Evolution de degré de saturation en eau en fonction du temps pour les remblais en pate
cimentés
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Les résultats indiquent une décroissance du degré de saturation dans le temps pour tous les
mélanges de remblais (hydrauliques et en pite) peu mporte le type de lhant utilisé ou la
proportion de Po incluse dans le mélange (avec une désaturation plus lente pour les remblais
en pate)’. Il est a noter que pour une technologie donnée, ie soit pour la technologie du
remblai en pate ou la technologie du remblai hydraulique, une proportion différente en Po
dans le mélange entraine une distribution granulométrique également différente’, avec une
granulométric plus fine lorsque la teneur en Po augmente (ajout de rejet fin pour atteindre la
teneur en Po visée, voir Figure III. 5). Pour vérifier si la proportion en Po ou autrement dit la
granulométrie du mélange affecte la capacité du matériel & demeurer saturé, les Figure III. 25
et Figure 1II. 26 reprennent respectivement les mesures réalisées sur les mélanges de remblais

hydrauliques ¢t en pate composés d’ un méme type de liant (CPy,).
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Degré de saturation (%)

Figure I1I. 25 : Evolution de degré de saturation dans le temps en fonction de la teneur en Po (ou
granulométrie des mélanges) pour les remblais hydrauligues cimentés avec du CPyy

8 Rappelons que les conditions de durcissement des remblais ne sont toutefois pas conventionnelles —
exposés aux conditions ambiantes.

® Méme si les critéres de fabrication de chacun des types de remblais, en termes de granulométrie,
demeurent respectés.
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Figure ITL. 26 : Evolution de degré de saturation dans le temps en fonction de la teneur en Po (ou
granulométrie des mélanges) pour les remblais en pates cimentés avec du CPyq

Les Figure III. 25 et Figure III. 26 montrent qu’indirectement, la proportion en Po ajoutée
aux mélanges de remblais hydrauliques ou en pite dans cette ¢tude a un impact sur la
saturation du milieu. Globalement, plus le remblai contient de pyrrhotite, plus il demeure
saturé probablement en raison de sa granulométrie plus fine (plus grande perméabilité et plus

taible capacité de rétention d’eau).

3.2.4  Analyse post-essais

Tous les résultats d’analyses issus de la post-caractérisation ie., certificats d’analyses
chimiques (incluant la quantification des sulfates), diffractogrammes de rayons X et profils
thermogravimétriques, effectuées sur des remblais sélectionnés (RH 2 % Po, 8 % Po et 12 %
Po CPyy, CPB 8 % Po, 12 % Po et 28 % Po CPyg), dgés de 28 et 182 jours, sont présentés en
annexe (Appendice B). Cette section présente un résumé des résultats a partir desquels

peuvent étre tirés les informations les plus pertinentes,
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Analyses chimiques et quantification des sulfates
La Figure III. 27 présente les résultats de la quantification des sulfates pour les échantillons

de remblais hydrauliques et en pite cimentés contenant 8 % Po, a 1"état frais, dgés de 28 et

182 jours.
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Figure T11. 27 : Quantification des sulfates pour les échantillons de remblais frais, dgés de 28 jours et
de 182 jours contenant 8 % Po

La Figure III. 27 montre des teneurs en sulfates plus élevées dans les remblais dgés de 28
jours et 182 jours (entre 1,98 % et 3,96 %) que dans les remblais frais (0,72 %), signifiant
qu’il y a cu oxydation des minéraux sulfurcux dans les mélanges (hydraulique et en pite) et
précipitation des sulfates produits (voir Equations I1.1 a IL6). A 28 jours, la teneur en sulfates
est un peu plus élevée dans le mélange de remblai hydraulique que dans le mélange de
remblai en pite (3,96 % vs 3,47 % respectivement). Par ailleurs, 4 182 jours, la tencur en
sulfates continue d’évoluer faiblement dans le cas du remblai en pate (de 3,47 % a 3,84 %)

mais 1’'inverse est observé pour le remblai hydraulique (de 3.96 % a 1,98 %). La perte de
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soufre sous forme de sulfates dans les remblais hydrauliques, corroborée par les analyses en
soufre a I'ICP (voir certificats d’analyses en annexe, Appendice B) pourrait signifier que des
émanations de SO, (désulfuration - voir Equations du Tableau I1.3) ont eu lieu dans la
chambre de durcissement, méme si aucune concentration n’a ét¢ mesurée au chromatographe
durant les essais CO. Les odeurs de soufre en provenance de la chambre pergues durant cette

période pourraient ainsi étre expliquées.

Analyses minéralogiques au DRX et a I’ATD-ATG-DSC

I’analyse minéralogique au DRX des remblais cimentés indique la présence de phases
cimentaires sulfatées, représentées essenticllement par du gypse et en plus faible quantité par
de I’ettringite (confirmée par les analyses thermogravimétriques donc les pics observés sont
résumés au Tableau III. 8, page 135). La Figure III. 28 compare la quantification minérale
des phases cimentaires développées dans le remblai hydraulique et en péte contenant 8 % Po,
a 182 jours. Cette quantification doit &tre considérée avec prudence puisque la précision des
mesures pour des valeurs < 1% est faible; les résultats informent toutefois sur la présence ou
I’absence des composés. I est également important de rappeler que les phases mal
cristallisées et amorphes ne sont pas détectées par la DRX. Aussi, en raison des tres faibles

valeurs détectées a 28 jours, il a ét¢€ jugé non pertinent de présenter ces valeurs.
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Figure TII. 28 : Quantification minérale des phases cimentaires développées dans le remblai
hydraulique et en pate contenant 8 % Po, & 182 jours de durcissement

Globalement, la Figure III. 28 indique qu’aprés 182 jours de durcissement, le remblai
hydraulique développe davantage de gypse et dettringite que son équivalent en pite. Ces
phases sulfatées expansives sont connues pour étre responsables des pertes de résistance dans
les remblais (voir les travaux de Benzaazoua et ses collaborateurs sur le sujet : Benzaazoua,
1996; Benzaazoua et al., 1999, Benzaazoua et al., 2004), ce qui est en accord avec les

résultats UUCS obtenus.

Un résume des résultats issus de 1’ensemble de ’analyse post-essais est présenté dans le

Tableau III. 9.



Tableau I, 8: Pics observés a ' ATD-ATG-DEC
Dweck et ol , 2000 et 2002, Ramachandran ef af., 2002; Mayoral ef o, 2002, Hu et al., 2003; Veldalalshmief af., 2003, cités dans

1976,

1

(Todor

Fried, 2005 et Cuellet, 2006).
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Tableau I1I. 9 : Résumé des résultats de "analyse post-essais

Remblai Méthode Résulats (selon I’ ige du mélange) Commentaire
28 jours 182 jours
Sulfate 1,05% 0,90% » Faible perte de
Gypse 0,14% 0,91% sulfate
DRX | Ettringite 0,11% 0,15% » Formation de
Calcite 1,99% 3,35% carbonate, gypse et
RH2 %P oCPg ATD-ATG-DSC Gypse/ettringite, Gypse/ettringite, ettringite dans le
Carbonates complexes Carbonates complexes temps
¢ Pas de changement
significatif entre 28
et 182 jours
Sulfate 3,96% 1,98% » Faible perte de
Gypse 0,13% 1,36% sulfate
DRX | Ettringite 0,07% 0,16% o Formation de
Calcite 1,96% 2,91% carbonate, gypse et
RHS8 %PoCPys ATD-ATG-DSC Gypse/ettringite, AFm, Gypse/ettringite, ettringite dans le
Calcite Carbonates complexes temps
* Disparition des AFm,
Calcite — carbonate
complexe dans le
temps
Sulfate 4,80% 2,10% » Faible perte de
Gypse 0,32% 1,92% sulfate
DRX | Ettringite 0,06% 0,21% e Formation de
Calcite 2.46% 3,78% carbonate, gypse et
RHI12%PoCPn | ATD-ATG-DSC Gypse/ettringite, AFm, Gypse/ettringite, ettringite dans le
Calcite Carbonates complexes temps
¢ Disparition des AFm,
Calcite — carbonate
complexe
Sulfate 347% 3.84% ¢ Pas de perte de
Gypse 0,83% 0,49% sulfate
DRX | Ettringite 0,15% 0,11% » Formation de
CPB8%PoCP Calcite 2,47% 2,11% carbonate, gypse et
ATD-ATG-DSC Gypse/ettringite, AFm, Gypse/ettringite, ettringite dans le
Calcite Carbonates complexes, temps
calcite o Disparition des AFm
Sulfate 4,08% 3.63% e Perte de sulfate
Gypse 0,04% 1,54% » Formmation de
DRX | Ettringite 0,04% 0,10% carbonate, gypse et
CPB12%PoCP Calcite 2,92% 2,63% _ ettringite dans le
ATD-ATG-DSC Gypse/ettringite, AFm, C-S-H, Gypse/ettringite temps
Calcite AFm, Carbonates o GelsC-5-Hal182
complexes jours; Calcite —
carbonate complexe
Sulfate 5,54% 3,36% e Perte de sulfate
Gypse 0,51% 0,94% « Formation de
DRX | Ettringite 0,05% 0,07% carbonate, gypse et
CPB28%PaCP 1 Calcite 3.41% _ 3,72% _ ettringite dans le
ATD-ATG-DSC C-5-H, Gypse/ettringite, C-S8-H, Gypse/ettringite, temps
AFm, Calcite AFm e Gels C-S-H;

Disparition de la
calcite
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Globalement, I’analyse post-essais indique la formation de phases sulfatées expansives tels le
gypse ct Uettringite durant le durcissement du liant 4 1’étude (CPy,), indiquant qu’il y a eu
oxydation de la pyrrhotite et ce, a I'intéricur des deux types de remblais (hydraulique et en
péte). Pour la plupart des mélanges caractérisés (3 1’exception du mélange de remblai en pite
cimenté contenant 8 % Po), une perte de sulfates entre 28 et 182 jours est observée,
possiblement en raison de la désulfuration (émanation SO, gazeux). Le RPC contenant
8 % Po ne présente pas une réactivité aussi élevée que les autres mélanges; il est possible que
I’oxydation de la pyrrhotite n’ait pas été suffisamment élevée dans ce mélange pour mener a

I’émission de SO,

3.3 ANALYSE DES RESULTATS

Les résultats de cette partie des travaux indiquent une évolution du comportement physico-
chimique suivant les mémes tendances, mais d’ampleur différente, pour les remblais
hydraulique et en pate cimentés. En termes de réactivité, les technologies permettent de
réduire a courts termes la réactivité des rejets sulfureux, le remblai en pite étant toutefois
plus performant que le remblai hydraulique. Fait intéressant observé dans cette étude est que
la réactivité des échantillons de contréles (non cimentés) diminue également, a 1’image de
celle des remblais cimentés, dans le temps. Au niveau du comportement mécanique, bien que
des pertes de résistances soient observées sur 1’ensemble des mélanges, le remblai en pite
cimenté atteint et maintient de meilleures résistances en compression uniaxiale que le remblai
hydraulique. En termes de saturation, le remblai en pite semble plus apte que le remblai
hydraulique 2 maintenir des degrés de saturation €levés méme si une désaturation du milieu
est observée a I’intérieur des deux types de remblais'®. Enfin, 1’analyse post-essais indique la
formation de phases sulfatées expansives dans les deux types de remblais cimentés ce qui
signifie que la pyrrhotite s’est oxydée méme en présence de liant (oxydation + importante

selon le type de technologie). Dans certains cas, I’oxydation de la pyrrhotite semble méme

19 Rappelons les conditions de durcissement particuliéres des échantillons UCS de cette étude; & I’air
libre et 4 une température de 30°C.
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avoir &t¢ suffisamment importante pour mener a 1’émanation de SO,, comme le suggére la

chute des teneurs en sulfates.

Afin de poursuivre plus loin notre compréhension des phénoménes se produisant a Iintérieur
des remblai miniers cimentés constitués de rejets miniers avec pyrrhotite, les prochaines
sections se penchent sur les principaux facteurs pouvant expliquer les tendances observées en
termes d’évolution de la réactivité dans un contexte de remblais miniers cimentés; 1’évolution
de la résistance en compression uniaxiale s’expliquant par le phénoméne de [attaque
sulfatique. Essentiellement, trois facteurs régissant la réactivité des remblais miniers cimentés
sont mentionnés dans la littérature soient: la passivation des surfaces de la pyrrhotite par les
produits de son oxydation et/ou par le liant, la saturation du milieu et la présence d’une

couche indurée de faible porosité a la surface des remblais (Ouellet ef al., 2003 et 2006).

3.3.1 Passivation des surfaces et réactivité de la pyrrhotite

L*évolution de la réactivité des minéraux sulfureux, selon ’état de leur surface, a été étudiée
antéricurement par différents auteurs a partir de méthodes électrochimiques. Par rapport a
d’autres méthodes, les techniques électrochimiques présentent 1'intérét de fournir rapidement
des résultats et de requérir une faible quantité d’échantillon (Liu, 2008). L clectrochimic a
d’ailleurs été utilisée avec succes pour étudier la réactivite de rejets miniers sulfureux
(Benzaazoua, 1996; Cruz et al., 2001; Villencuve, 2004; Cruz, Gonzalez ¢t Monroy, 2003,
Sorenti, 2007, Vitel, 2010). Elle a notamment &t& utilisée dans le cadre d’études visant a
vérifier I’effet de 1’altération (ou passivation des surfaces par les produits de 1’oxydation) sur
la réactivité de la pyrrhotite (Cruz, Gonzalez et Monroy, 2003) et ’effet d’un liant (ciment
Portland ordinaire, GU) sur la réactivit¢ de sulfures tels la pyrite et 1’arsénopyrite
(Benzaazoua, 1996). A la connaissance de Pauteur, I'effet du liant sur la réactivité de la

pyrrhotite dans un contexte de remblai minier cimenté n’a pas été étudié de cette manicre.

A la base, I’électrochimic est la discipline qui s’intéresse aux relations entre la chimie et
I’électricité. Par définition, un procédé électrochimique de transformation de la matiere se

distingue d’un procédé chimique par le fait que, au lieu de réactifs chimiques, c¢’est le courant
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¢lectrique qui est utilisé pour obtenir la transformation. Le terme d’électrolyse, signifiant
¢tymologiquement décomposition par 1’¢lectricité, a été introduit pour caractériser ce type de
transformation chimique. I.’opération s’effectue dans une cellule d’électrolyse, dans laquelle
la substance a transformer est placée dans un liquide pouvant étre traversé par le courant et
qu’on appelle électrolyte, et dans laguelle aboutit le circuit ¢lectrique permettant I’entrée et la
sortie du courant au moyen de deux électrodes au contact de 1’¢lectrolyte (Trémillon et
Durand, 1999) . L’étude et la mise au point de tout procédé électrochimique doit débuter par
une ¢tude analytique afin de caractériser les processus mis en ceuvre, suivant une
méthodologie expérimentale qui est désignée sous I'appellation de voltampérométrie. La
voltampérométric cyclique i balayage consiste 4 imposer a un matériau inséré dans une
¢lectrode de travail, un balayage de potentiel jusqu’a ce que les conditions énergétiques a la
surface du solide 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)).

Une étude électrochimique est donc réalisée dans ce qui suit afin d’expliquer les
comportements observés dans cette étude au niveau de la réactivité de la pyrrhotite dans un
contexte de remblais miniers cimentés. Elle vise plus particuliérement 4 mieux comprendre
les différences en termes de réactivité, a faibles temps de cure, entre les mélanges de remblai

cimentés et non cimentés (Figure I11. 29).
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Figure 111, 29: Profils des flux d’oxygéne consommés par les mélanges contenant 8 % Po

Tel qu’illustré a la Figure II1. 29, pour une proportion en pyrrhotite donnée (8 % Po dans
I’'exemple présenté)., une diminution dans le temps des flux d’oxygeéne consommés par les
remblais non cimentés est observée. Selon Cruz, Gonzalez et Monroy (2005), il est possible
que ce comportement soit li€é a une passivation de la surface des grains de pyrrhotite par les
produits issus de son oxydation, réduisant ainsi la réactivité. Par ailleurs, la Figure III. 29
marque un ¢écart entre les flux d’oxygeéne consommés par les remblais cimentés et les
remblais non cimentés (pour une méme teneur en pyrrhotite), particulierement a faibles temps
de cure. Ces €carts suggeérent que, méme si les produits issus de 1’oxydation de la pyrrhotite
participent a la passivation de la surface de ses grains et contribuent a réduire sa réactivité, ce
facteur n’est pas suffisant pour expliquer les valeurs de flux associés aux remblais cimentés.
11 apparait donc possible, tel que proposé par Benzaazoua (1996), que la présence de liant
participe aussi a la passivation des surfaces des grains de la pyrrhotite et contribue a réduire

sa réactivite,
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La présente étude se base sur les approches proposées par Cruz, Gonzilez et Monroy (2005)
et Benzaazoua (1996). Elle utilisc les mémes parametres d’essais (direction et intensité de
balayage) ainsi que les mémes électrodes de travail (pyrrhotite massive) et de références que
Vitel (2010). Ainsi, les profils électrochimiques obtenus pourront étre comparés aux travaux
antérieurs. Dans cette analyse, 1’électrochimie n’est pas utilisée pour faire une étude détaillée
des mécanismes et réactions d’oxydoréduction se déroulant a la surface de la pyrrhotite. Elle
est plutét utilisée sur une base qualitative afin de discriminer la contribution possible de

chacun des facteurs (produits de 1’oxydation et liant) sur la réactivité de la pyrrhotite.

Etude antérieure de Gonzdlez et Monroy (2003)

Cruz, Gonzalez et Monroy (2005) ont utilisé 1’¢lectrochimie pour étudier la réactivité de la
pyrrhotite a différents stades d’altération. Cette étude s’intéresse particulicrement a la
réactivité¢ de rejets miniers sulfureux contenant de la pyrrhotite lorsqu’ils sont exposés aux
conditions ambiantes (disposés dans un parc a résidus par exemple). La stratégie de ces
auteurs consistait a exposer la pyrrhotite a4 des conditions agressives d’altération et a
comparer la réponse voltampérométrique du minéral a travers le processus d’altération; les
changements de comportement €lectrochimique étant associés a un changement de 1’état des
surfaces du minéral et reliés au changement de sa réactivité. Dans 1’étude de Cruz, Gonzalez
et Monroy (2005), I’analyse voltampérometrique débute par le balayage du potentiel dans la
direction positive, a partir du potenticl en circuit ouvert mesuré, et couvre les potentiels
compris entre -1500 et 800 mV. La vitesse de balayage est de 20 mV/s. 1 °¢lectrode de travail
est plongée dans un €lectrolyte neutre (pH = 6,5) de NaNO, a 0,1 M.

Les résultats de 1I’étude de Cruz, Gonzalez et Monroy (2003), en accord avec d’autres études
(Taylor, 1970; Taylor et Mao, 1971; Buckley et Woods 1985; Buckley, Hamilton et Woods
1981 <t 1988; Jones ef al., 1992; Pratt, Muir et Nesbitt, 1994; Mikhlin et ¢f., 1998, 2000,
2001, 2002, cités dans Belzile ef ai., 2004) montrent que les différentes phases issues de
I’oxydation de la pyrrhotite se présentent en couches distinctes (3) a la surface du minéral, tel

qu’illustré a la Figure II1. 30.
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Figire II1. 30 : Images MEE de la prerrhotite en fonction du tem ps Faltération (4 2 semaines, () 4
semaites et () 10 semaines ef () échartillon lavé aprés 10 semaines § altération. Le nombre s
Uimage indicue: (1) structures lamellaires avec tenew enFe plusfaible que dans 1a pyrrhotite; (20

phase ricke enFe et O et (3) phase de composition 3 maoritaitement Po, pyrehotite (tirée de Cruz, B,
Gorzalez, I et Ilonroy, 20050,

Il sagt :

+ une couche déficiente en fer en contact immeédi &t avec la pyrrhotite;

¢ une couche intermédi aire formée de soufte dlémentaire essentiellement;

o et une couche externe concue de précipités d'oxvhydroxydes de fer comme la
goethite.

Selon ces auteurs, les produits d’oxydation auraent un effet sur la réactivité du minéral en
passvant ses sutfaces; la couche formée d oxyhydrozides faisant liew de barriére de diffusion
et la couche formée de 5 élémentaire ayant le plus grand impact sur la réachiwité de la
pyrthotite La réponse électrochimique cortoborant ces affirmations est présentée 4 la Figure

I 31.
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Figure III. 31 : Voltarp érograrmme diane pyrrhotite altérée 10 serraines avant éimination des phases
a4 la surface du grain (a); aprés élimination de la couche formée deFe oy -hydrozyde (b)) et aprés
elirrination du 3 et du Fe oxy-hydrozyde (o), daprés Cruz, Gonzdlez et Monroy, (2005

La Figure IIT. 21 montre que les courants atteints & la charge mamimale sont plus éleves
lorsque la pyrthotite est rafraichie de ses produits 4 oxydation (couche 4 oxyhydroxyde de
fer (b) et couche de 3 Elementaire + couche d'oxyhydroxyde de fer (©)) que pour la pyrrhotite
altéreée (a).

Heude antéricure de Benzaazoua Fi90d)

Benzaazoua (1996) a utilizé 'électrochimie pour &tudier la réactivité de la pyrite et de
I"arsénopyrite dans un milieu calcique alcalin, ie. en utilisant un electrolyte tamponné avec
du ciment Portland. Pour simuler les processus d'alteration des minérauz sulfurenz étudies,
Benzaazaocua (1996) leur a fait subir un double balavage lors de 1analyse

voltampérometnoque. Dans cette etude, I analyse voltamperometn que debute par le balayage
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du potentiel dans la direction positive, a partir du potenticl en circuit ouvert mesuré, et couvre
les potenticls compris entre environ -800 et 1 200 mV. La vitesse de balayage est de 20 mV/s.
L ¢lectrode de travail est plongée dans un électrolyte tamponné avec du ciment Portland
(pH = 12,5). Cet auteur montre que 1’électrochimie représente une technique efficace pour
ctudier les mécanismes d’oxydation des minéraux étudics en milieu alcalin. I1 suggére que le
ciment Portland puisse aussi contribuer a la passivation des surfaces des minéraux étudiés

(pyrite et arsénopyrite dans ce cas) et réduire leur réactivite.

Analyse électrochimique

Les analyses électrochimiques de cette étude sont réalisées par voltampérométrie cyclique a
I’aide d’un potentiostat/Galvanostat VersaSTAT 3F qui impose un taux de balayage donné et
qui est couplé au logiciel Versastudio pour la prise des mesures. Le systéme est composé de

trois électrodes (Figure IT1. 32):

¢ Une contre-¢lectrode de platine qui sert au passage et 4 la mesure du courant créé par
¢lectrolyse. Un processus de réduction est caractérisé par un courant cathodique (I <
0) tandis qu’un processus d’oxydation se définit par un courant anodique (1> 0);

e Une électrode de référence Ag/AgCl/NaCl 3M qui sert de potentiel fixe. Le potentiel
est contrdlé et mesuré entre cette électrode et 1’électrode de travail,

e Une électrode de travail formée d’une pyrrhotite massive. I.’¢lectrode est constituée a
partir du matériau a étudier 1a ou ont licu les processus d’oxydoréduction. Elle est

portée 4 un certain potenticl et le courant qui passe a travers est mesuré.
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tlecirolyte
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Figure I1I. 32 : Dispositif expérimental pour 1’étude électrochimique
(inspiré de Sorenti, 2007 et de Vitel, 2010)

Electrode de travail

Plusieurs types d’électrodes de travail peuvent étre envisagés (massive, en sachet, 4 péte de
carbone et 4 grains fixés) dans le cadre d’études voltampérométnques. Pour cette étude, c’est
une électrode de pyrrhotite massive qui est utilisée (¢f Vitel, 2010). Ce type d’électrode
présente 1’avantage d’étre simple a fabriquer, de fournir des mesures fiables et d’avoir une
surface de réaction facile 4 déterminer (Ahlberg, Forssberg et Wang, 1990; Flatt et Woods,
1995 ; Kelsall ef al., 1999 ; Mikhlin, 2000 ; Tao ef al., 2003 ; Liu et al., 2008).

La pyrrhotite utilisée pour la fabrication de 1’électrode de travail provient de Galax, Virginie,
Etats-Unis. Une observation au MER couplée 4 la microanalyse EDS (Figure III. 33) met en
évidence des inclusions de carbonate de fer (ankérite et dolomite — en gris foncé sur 1’image)

dans le grain de pyrrhotite (gris péile).
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Figure [II. 33 : Observation au MEB couplée 4 lamicroanalyse EDS du minéral constitutif de
I"électrode de trawail

L'électrode de travail a été fabriquée en placant un grain de pyrrhotite, de 29 mm? (en
excluant les inclusions de carbonates), maintenu par de la résine d'époxy dans un tube de
plastique. Tn fil en cuivre a été insere dans le tube de plastique, au contact du minéral, pour
assurer la circulation du courant A I"exception du test pour évaluer la réactivité de la
pyrrhotite altérée, Iélectrode a été prépolie et polie aux grains 120, 220, 1200 wm, puis avec
des suspensions damantess de 2, 3 et 1 wm. La surface a &t rafraichie avant chaque essa,
e, avant ' étre placée dans la cellule électrochimmicque. Le rafraichissement de 1'électrods a
&té fait avec les mémes suspensions damantees, rinceés al’eau distillee puis al’ acétone pour
eliminer les especes restées a la surface de 'électrode, polie une nouvelle fois avec une
suspension & oxyde daluminium de 0,3 wm et enfin rincée de nouwveau a1 eau distillée selon

le protocole adopté par Tau et af. (2008).

Electrolytes

Les réactions d oxydoreduction dela pyrrhotite sont testées dans deux electrolytes

o une solution de MalTCs a 0.1 I a pH neutre (= 6,57 électrolyte inerte qui o’ interfére

pas avec les réactions flectrochimigques des sulfures (Cruz, Gonzaler et Monroy,
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2005 ; Sorrenti, 2007). Des études antéricures ont en particulier montré que la
solution de NaNO; est un excellent choix pour la caractérisation de la réactivité
¢lectrochimique des sulfures de fer (Cruz ef i, 2001; Cruz, Gonzalez et Monroy,
2005)

¢ une solution tamponnée avee du ciment Portland ordinaire (GU) tel que proposé par

Benzaazoua (1996) (pH = 12,5).

Spécifications de 'essai

Avant chaque mesure, I’oxygene dissout contenu dans la solution électrolyte est éliminé en
injectant de 1’azote gazeux pendant au moins 30 minutes. Les trois électrodes sont ensuite
plongées dans la solution électrolyte et maintenues sous atmosphere d’azote. Les mesures
sont effectuées a température ambiante et sous agitation continue. Le potentiel en circuit
ouvert (ou d’équilibre), i.e. la différence de potentiel entre 1’électrode de travail et I’électrode
de référence lorsque le courant dans le circuit est nul, doit étre déterminé avant le balayage en
laissant le systeme des électrodes se stabiliser (entre 5 et 10 minutes). Ce potenticl sert de
point de départ de I’analyse voltampérometrique. Cette valeur est caractéristique de chaque
¢chantillon et varie en fonction du polissage. Pour une question de reproductibilité des
résultats, 11 est nécessaire de commencer tous les balayages depuis le potentiel en circuit

ouvert (Cruz, Gonzalez ¢t Monroy, 2005).

I.’analyse voltampérometrique débute par le balayage du potentiel dans la direction positive,
a partir du potentiel en circuit ouvert mesuré, et couvre les potentiels compris entre -1200 et
1120 mV vs. Ag/AgCl (entre -991 et 1329 mV vs. ENH). La vitesse de balayage est de
20 mV/s. Le potentiel d’inversion maximum est de 1120 mV vs. Ag/AgCl pour éviter que le
signal du platine ne vienne altérer les mesures. La pyrrhotite fraiche est d’abord testée dans
I’électrolyte neutre de NaNO, a titre de référence. L ’¢lectrode de pyrrhotite est par la suite
placée en chambre humide (qui simule les conditions de mise en place des remblais dans les

chantiers miniers souterrains) pendant une période de 28 jours et testée dans le méme
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electralyte (MaldCs a 0,1 1 & pH neutre (= 6,5)). Enfin, 'électrode a par la suite &té rafrachie

et la pyrrhotite a eté testée dans la selution tamponnée avec du ciment Portland ordinaire.

Valtappdrogranemes

Interprétation du voltampérogramme de la pyrrhotite

La Figure IIT. 3illustre les reponses possibles au processus & oxydation electrochimique de

la pyrrhotite lorsoque le balavage estimiti e vers les potentiels positifs,

T30

,/ ;"r ﬂ
18 - *l i
5-/ / 1:-:;] w GT
E0Q0 _._-_-____.._——-— 'F
o / R:_ R1 /
e /IIR

wl5 ./ T T T T T T \/
250 1 =l =0.8 =06 =04 =0.2 0 0.2

L

1(ua)

o /J__,,._ = —
R3
=10 Rq-l T T T T T T T
-1.6 -1.3 -1 0.7 -0.4 -0.1 0.2 0.5 0.8
(a) E (V/SSE)

Figure ITl. 34 : Voltampérogratnme de la pyrthotite | réponse possible, tirg de Cruz, Gonzilez et
WMonroy (2005
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D’abord un pic d’oxydation (O,) peut étre observé a = 0,3 V. Il correspond 4 un processus de
passivation suivi d’une oxydation transpassive (OT) de la pyrrhotite. Lorsque la direction de
balayage est inversée, une série de processus de réduction R; (0.04 V), R; (-0.2 V), HR (-0.8
V), Ry (-1.05 V) et R, (-1.3 V) peut prendre place. Les pics R; et R, sont difficilement
identifiables sur le voltampérogrammes en raison des faibles courant qui leurs sont associés.
Ces processus de réduction peuvent étre associés a la réduction de la forme non-
steechiométrique de la pyrrhotite 4 la forme steechiométrique FeS (Nicol et Scott, 1979).
Finalement, lorsque le cycle de balayage est sur le point de se compléter, un deuxiéme pic
d’oxydation O, peut apparaitre a =~ - 0,47 V (Hamilton et Woods, 1981; Buckley Hamilton et
Woods, 1988; Mikhlin, 2000; Cruz, Gonzalez et Monroy, 2005); ce pic peut &tre Lié a

I'oxydation du H,S formé lors des processus de réduction R, et R,.

Une aufre fagon, plus simple, d’interpréter un voltampérogramme consiste a identifier la
charge associée au pic maximal (pC) et la différence de potentiel (mV) nécessaire a 1’atteinte
d’un courant donné (fix¢ a 10 pA dans I’étude de Cruz, Gonzilez et Monroy, 2005). La
charge associée au phénomene <lectrochimique correspondant au pic maximal 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 potenticl nécessaire a ’atteinte d’un
courant donné nous renseigne sur I’énergie requise pour entamer 1’oxydation électrochimique
correspondant au pic maximal. Plus cette énergie est élevée, plus il est difficile de faire réagir
les sulfures, donc moins ceux-ci sont réactifs. De fagon sommaire, plus un minéral est réactif,
plus les courants atteints dans les voltampérogrammes sont grands, plus la charge atteinte est

grande et plus le voltage nécessaire a 1’obtention d’un courant donné est faible.

Voltampérogrammes de la pyrrhotite étudiée

Les voltampérogrammes enrcgistrés pour la pyrrhotite fraiche (trait plein rouge) et altérée

(tireté brun) dans la solution électrolyte de NaNO; sont présentés a la Figure II1. 35.
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Figure ITL. 35 : Voltampérogrammes de la pyrrhotite fraiche et altérée dans la solution électrolyte de

NaNO;

Les voltampérogrammes présentés a la Figure III. 35 montrent une évolution dans le

comportement de la pyrrhotite altérée par rapport a la pyrrhotite fraiche. Les pics d’oxydation

O, et O, de la pyrrhotite altérée impliquent des courants plus faibles que la pyrrhotite fraiche

(pics maximum d’environ 1620 pA versus 2140 pA, respectivement), méme si les potentiels

auxquels dcbutent les processus sont relativement proches (= 0.19 V). Aussi, les pics de

réduction R; et R, tendent a former un seul pic avee I"altération de la pyrrhotite.
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La Figure III. 36 ajoute le voltampérogramme enregistré de la pyrrhotite fraiche dans la

solution tamponnée avec du ciment Portland (pointillé bleu).
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Figure I1I. 36 : Voltampérogrammes de la pyrrhotite fraiche et altérée dans la solution électrolyte de
NaNO; et dans la solution tamponné avec du ciment portland

Dans le cas ou les réactions d’oxydoréduction de la pyrrhotite ont lieu dans un électrolyte
tamponné avec du ciment Portland, I’amplitude des courants impliqués dans les processus
d’oxydation (O, et O; pic maximal = 460 pA) et de réduction (R; et R,) de la pyrrhotite est
plus faible, avec un léger décalage des potentiels. Comme les courants impliqués dans les
processus d’oxydoréduction de la pyrrhotite sont plus faibles dans le cas ou la pyrrhotite est
plongée dans 1"¢électrolyte tamponné avec du ciment, il est fort probable que ce dernier, tout
comme les produits associés i I"oxydation de la pyrrhotite, contribue a la passivation des

surfaces de la pyrrhotite et a 1a réduction de sa réactivité dans les remblais miniers cimentcs.
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L’analyse électrochimique soutien les différences mesurées lors des essais de consommation
d’oxygene (voir Figure III. 29) ot la consommation d’O, par les mélange formés de 8 % Po
par exemple est de 5moles/m’/jour pour le remblai non cimenté frais et d’environ
0,1 moles/m*/jour pour son homologue altéré (182 jours). Les résultats de l’analyse
¢lectrochimique viennent aussi appuyer 1’écart observé entre les remblais cimentés et non
cimentés, a faible temps de durcissement (3 jours) par exemple, ot la consommation
d’oxygéne est de 5 moles/m’/jour pour le remblai non cimenté, de 1,4 moles/m’/jour pour le

remblai hydraulique cimenté et de 0,3 moles/m’/jour pour le remblai en pate cimenté.

3.3.2 Saturation et réactivité de la pyrrhotite

L’amorce de la réaction d’oxydation de la pyrrhotite est fonction de la disponibilité en fluide
(eau et oxygene), qui elle est fonction de la saturation du milieu (e.g., Collin, 1987, Aachib,
1997, Aubertin ef af., 1999, Mbonimpa et al., 2003; Gosselin, 2007, Gosselin ef af., 2007,
Demers e al., 2009; Hamdi, 2012; Mbonimpa, Aubertin et Bussiére, 2011). Selon ces
auteurs, le taux d’oxydation de la pyrrhotite serait optimal pour des conditions de saturation
entre environ 20 % et 80 %. Pour les matériaux presque secs, il n’y aurait pas suffisamment
d’cau dans le systeéme pour que la réaction ait lieu alors qu’entre 80% et 100 % de saturation,

c’est probablement la quantité d”air qui serait insuffisante pour alimenter la réaction.

La Figure III. 37 met en relation les flux d’oxygéne consommés et les degrés de saturation
mesurés sur les mélanges de remblais cimentés hydrauliques et en pite a 1’¢tude, selon 1"4ge

des remblais (hydrauliques et en pate confondus).



153

100%
8% = .H.-W .......
|
S A
5 60% AA bd 3 jOllI’S
—~—
i A M A7 jours
= 3 A4 ik
2 . X A X28 jours
; 40% X 56 jours
éﬂ X Kt‘ X 2182 jours
pu
i % X +365 days
X e A
0% v | '“"Qi?* + | |
0.0 0.0 0.1 1.0 10.0
Flux d'oxygéne consommé (mole O,/m*/jour)

Figure III. 37 : Relation entre les flux d’oxygéne consommes et le degré de saturation

La Figure III. 37 montre que les plus hauts flux d’oxygéne consommés par les remblais ont
licu dans les premiers temps de durcissement (< 28 jours), lorsque la saturation du milicu se
A

situe entre environ 30 % et 80 %. Ces observations sont en accord avec les travaux des

auteurs ci-haut mentionnés.

Pour évaluer si le fait de resaturer les remblais miniers cimentés permet de réamorcer la
réaction d’oxydation de la pyrrhotite, des essais complémentaires ont été réalisés. Une
quantité d’eau a &€ ajoutée a des melanges sélectionnés (RH 2 %6, 8 % et 12 % Po CPy,; CPB
8 %, 12 % et 28 % Po CPy,: échantillons contréles 2 %, 8 %, 12 % ¢t 28 % Po) de maniére a
ce que les échantillons redeviennent saturés. Des essais CO ont par la suite €€ réalisés sur les
¢chantillons sélectionnés, jusqu’a ce que la masse de 1’¢chantillon soit revenue a sa masse
initiale (i.e. jusqu’a ce que le matériau soit revenu aux conditions initiales de saturation). Les
résultats de ces essais CO sont ajoutés a ceux réalisés préalablement; ils sont encerclés en

rouge ¢t grossis dans un encadré, sur les Figure 111 38, Figure III. 39 et Figure II1. 40 qui
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présentent respectivement 1’évolution des flux d’oxygene consommés dans le temps, pour les

¢chantillons de contrdles, les remblais hydrauliques cimentés et les remblais en pate

cimentés.
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Figure I11. 38 : Flux d’oxygene consommeés par les échantillons de contrdles (sans ciment) apres
resaturation
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Figure ITT. 39 : Flux d’oxygene consommeés par les remblais hydrauliques cimentés apres resaturation
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Figure II1. 40 : Flux d’oxygéne consommeés par les remblais en péte cimentés apres resaturation
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Ces essais CO complémentaires suggérent que dans certains cas, pour les remblais en pite et
plus particulicrement pour les remblais hydrauliques, le fait d’ajouter de 1’eaun au mélange
pourrait réamorcer la réaction d’oxydation de la pyrrhotite. Une 1égére augmentation des flux
d’oxygene consommés (plus forte pour le remblai hydraulique) est observée apres
resaturation. Par ailleurs il est important de souligner que les flux mesurés apres resaturation
n’atteignent pas les valeurs initiales et demeurent trés faibles (< 0,1 mole O,/m’/jour).
Demiére remarque 4 ce niveau est que la resaturation ne permet pas (du moins de fagon
observable) de réamorcer la réaction d’oxydation de la pyrrhotite dans les échantillons de
contréle. Ce phénomeéne est peut-&tre reli€ a la présence de la couche indurée formée a la

surface de ce matériel, qui a rendu la resaturation difficile.

3.3.3  Couche indurée et réactivité de la pyrrhotite

Benzaazoua (1996), Benzaazoua ef al. (2004) ainsi que Ouellet ef al., (2006) suggerent que la
diminution de la réactivité de remblais en pite cimentés soit attribuée en partie a la formation
d’une mince couche indurée oxydée, de faible porosité, a la surface du matériau (Figure IIL
41). Cette couche de faible porosité limiterait 1’acees & 1"oxygene 4 1’intéricur du matériau
pour I’oxydation des sulfures (Zhang et Evangelou, 1996; Holstrém, Ljungberg, et Ohlander,
1999).
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Figure III. 41 : Image au WEBR dun grossizzement de 200 (653 1 - 470 oy montant 1a porosité, en
naoir (epoxy) etles graing, en hlanc. La ligne noire correspond 4 la zone limite approzimative de
" oxydation (tirée de Cuellet, 2006}

De maniére & evaluer I'effet de la couche indurée formée a la surface des matériaux sur la
réactivité des remblais, des essais de consommation 4 oxygéne ont été réalisés suite d un
raclage des surfaces (2. les surfaces oxydees ont eté enlevees de fagon & ce que le matérian
présente a nouveau une sutface fraiche) Les &chantillons testés (BH 2 %0, 8 % et 12% Po
TPy, CFB & %, 12 % et 25 %0 Po CPy) sont les mémes que ceux utilises dans les tests de
resaturation, & 'exception des eéchantillons de contrfles ol Uoxydation état présente sur
I'ensemble de Uéchantillon (aucune surface fraiche n'a pu Btre obtenue). La Figure 1T 42
montre les echantill ons de contrdles et les échantillons de remblaiz cimentes avant et apres

raclage de lacouche indurée en surface.
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Figure II1. 42 : Bufaces fraiches et oxydées desmeélanges sélectiommés

Les photos montrent une différence de couleur au miweau des produits doxydation des
Echantillons de contriles (ocre) et des échantillons de remblais cimentés (grisitre). Une
différence notahle est également ohservée an niveau de 1 épassenr de la surface affectée o,
pour les remblais cimentés la couche oxydée est = lmm dlors que dans le cas des échantillons

de contrdles, I"ensemble de 1" échantillon est oxydé (enwmron 25 mm).
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Les résultats des essais de consommation d’oxygeéne effectués sur les échantillons dont la

surface a été rafraichie sont présentés aux Figure I11. 43¢t Figure I11. 44.
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Figure IT1. 43 : Flux d’oxygéne consommés par les remblais hydrauliques cimentés apres raclage des
surfaces
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Figure I11. 44 : Flux d’oxygene consommeés par les remblais en péte cimentés apres raclage des
surfaces

Le fait de libérer les remblais de la couche indurée formée en surface semble avoir un faible
impact sur la réactivité¢ de la pyrrhotite. Une légére augmentation des flux d’oxygene
consommés est observée, notamment au niveau des remblais hydrauliques, mais les flux

mesurés demeurent quand méme relativement faibles (< 0,1 mole O,/m*/jour).

3.4 SOMMAIRE ET CONTRIBUTIONS LIEES AU CHAPITRE REACTIVITE

Les principales contributions scientifiques de cette partic des travaux sont liées a 1’évaluation
du comportement physico-chimique de rejets sulfureux contenant de la pyrrhotite lorsque
placés dans des remblais miniers cimentés (remblai hydraulique ou en péte), principal
objectif visé par la thése. A la connaissance de 1’auteure, aucune recherche n’a tenté jusqu’a

présent d’évaluer la réactivité de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés méme si la
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sélection du type de remblai (en pite ou hydraulique) devrait tenir compte des conséquences
qui lui sont associés. Rappelons que 1’oxydation de la pyrrhotite dans des chantiers miniers
remblayés peut affecter la qualité des eaux souterraines par la formation de drainage
contaminé (e.g. Wheeland ct Payant, 1991; Evangelou, 1995; Levens, Marcy et Boldt, 1996;
Aubertin, Bussiere et Bernier, 2002; Blowes et al., 2003; MEND, 2006), diminuer I’intégrité
de la masse de remblai par I’attaque sulfatique (Benzaazoua, Belem et Bussiere 2002;
Benzaazoua, Fall et Belem, 2004; Benzaazoua et al., 2005; Bertrand, Monroy et Lawrence,
2000; Chinchén-Paya, Aguado et Chinchén, 2012) et menacer la santé et la sécurité des
travailleurs miniers si elle mene au dégagement de SO, (Bernier et Li, 1998 ; Liu, Bernier et
Rosenblum, 1999; Benzaazoua, Belem et Bussiere, 2001; Rosenblum, Spira et Konigsmann,

1982; Rosenblum et Spira, 1995; Rosenblum, Nesset et Spira, 2001; Bernier et Li, 2003).

Les résultats des essais de consommation d’oxygene montrent que les rejets de concentrateur
qui contiennent de la pyrrhotite (sans liant) peuvent étre trés réactifs lorsqu’ils sont exposés
aux conditions atmosphériques (avec des flux d’oxygéne consommés parfois supéricurs a
35moles  Oym*jour), donc susceptibles d’entrainer  d’éventuels  problémes
environnementaux et/ou associés a I’auto-ignition. Ils montrent également 1’effet bénéfique a
courts termes d’ajouter un liant au mélange; effet davantage marqué pour les remblais en péte
que les remblais hydrauliques. Les résultats des essais de résistance en compression uniaxiale
(UCS) indiquent que les remblais en pite acquierent et maintiennent des valeurs d’UCS
supérieures a celles des remblais hydrauliques correspondant (i.e. pour les mémes proportions
et types de liant ainsi que pour les mémes teneurs en pyrrhotite) méme si des pertes de
résistance mécanique ont été observées pour 1’ensemble des remblais a 1’étude (hydraulique
ct en pite). Ces pertes de résistance sont attribuées a 1’attaque sulfatique (hypothése soutenue

par I’analyse post-essais).

L’approche novatrice utiliséc comprenant entre autres des outils de caractérisation
minéralogiques relativement sophistiqués (chimie des solides, DRX, ATD-ATG) et de
I’¢électrochimie, couplés aux essais de consommation d’oxygéne et de résistance en
compression uxiaxiale, a permis en croisant I’ensemble de I’information, de faire ressortir et

mieux comprendre les principaux facteurs d’influence. Tel que proposée dans la littérature,



162

cette étude suggeére que des facteurs comme la saturation du milieu et la passivation de la
surface des grains de la pyrrhotite soient d’importance dans 1’évolution de la réactivité de la
pyrrhotite dans un contexte de remblai minier cimenté (la participation de la couche indurée
de faible porosité formée en surface apparaissant moins importante). 1.’¢tude électrochimique
a permis d’aller plus loin dans la compréhension du phénomeéne en discriminant 'effet du
liant de celui des produits de 1’oxydation de la pyrrhotite sur la passivation des surfaces des
grains et sur sa réactivité. Elle montre qu’une passivation naturelle (sans liant) de la surface
des grains de la pyrrhotite permet de réduire a un certain niveau la réactivité de la pyrrhotite

mais que 1’ajout de liant permet de la réduire davantage.

En termes de performance, tel qu’il avait été supposé des le départ, les résultats suggerent
qu’il soit préférable dutiliser la technologie des remblais en pate plutdt que celle du remblai
hydraulique pour la gestion des rejets de concentrateur avec pyrrhotite. Les Figure III. 45 et
Figure III. 46 comparent respectivement les flux maximum d’oxygeéne consommeés et les
résistances en compression uniaxiale au pic pour les différents mélanges formés de CPy, (et
du rejet final) en fonction de la teneur en pyrrhotite incluse dans le mélange pour appuyer

cette hypothese.
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Figure I11. 46 : Résistance en compression uniaxiale au pic selon le type de remblai
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Tel qu’illustré aux Figure III. 45 et Figure III. 46, les remblais en pite cimentés sont dans
I’ensemble non seulement moins réactifs que les remblais hydrauliques mais acquierent de
meilleures résistances en compression uniaxiale au pic. Pour ces raisons d’ordre géochimique
et mécanique, il apparait clair que le remblai en péte est plus appropri¢ que le remblai

hydraulique pour pour la gestion de rejets sulfureux contenant de la pyrrhotite.

Un article traitant de cette partic des travaux (Godbout et al., 2010) a été présenté dans le

cadre d’une conférence internationale et est inclus en annexe (Appendice C).



CHAPITRE IV

PERMEABILITE DES REMBLAIS MINIERS CIMENTES

Le chapitre précédent montre que la disponibilite des fluides, notamment celle de
I’'eau et de 1'air (réactifs de ’oxydation des sulfures), influence le taux d’oxydation des
minéraux sulfureux dans les remblais miniers cimentés. La vitesse d’écoulement des fluides a
travers les remblais est fonction, tel que présenté a 1’intérieur de la revue de la littérature, de
la perméabilité du milicu. La perméabilité est définie soit par la perméabilité intrinséque, K,
soit par le coefficient de perméabilité du fluide d’intérét, k (ex : coefficient de perméabilité a
I’cau ou coefficient de perméabilité a ’air). En génie de I'environnement, c’est surtout la
conductivité hydraulique saturée kg, (ou coefficient de perméabilité a 1’eau saturé) qui est
utilisée pour caractériser la perméabilité d un milieu poreux (propriété habituellement incluse
dans les modeles de prédiction). I.’évolution de k., de remblais en pite cimentés, en fonction
de certains parameétres d’influence (temps de cure, type de rejets, proportion et type de liant
notamment) a été¢ évaluée par quelques auteurs (Belem ef al., 2001; Godbout, 2005; Fall et
al., 2009, Yilmaz et al., 2008, 2009) (voir chapitre II). Dans tous les cas, c’est 1’eau qui a
servi de fluide d’infiltration pour la mesure de k. Puisque les équations a la base du calcul
de la conductivité hydraulique saturée, basées sur la Loi de Darcy, supposent qu’il n’y a pas
d’interaction entre la matrice et le fluide durant la mesure, des doutes persistent quant a la
validité de la technique de mesure (a 1’cau) dans 1’évaluation de la perméabilité des remblais
minicrs cimentés (interaction possible entre 'cau et le liant hydraulique durant la mesure).
Dans cette partie de la thése, qui s’inscrit dans la suite des travaux de maitrise de Godbout
(2005), il a été jugé important de vérifier, en premier lieu, la validité des résultats antérieurs.
Cet objectif requiert 1’adaptation et la validation d’une méthode capable d’évaluer la
perméabilité intrinséque (indépendante de la nature du fluide) de matériaux évolutifs et/ou
réactifs comme les remblais miniers cimentés sulfureux, principal défi 1ié a ce chapitre. Ce
projet s’ intéresse aussi a 1’évolution de la perméabilité des remblais hydrauliques cimentés. 11
vise plus précisément a comparer le comportement hydrogéologique (kg ici) de ce dernier a
celui des remblais en pite cimentés, ce qui n’a pas été fait jusqu’a présent. I hypothese que
la perméabiliteé des RHC demeure relativement constante dans le temps (contrairement au
RPC) est émise. Enfin, cette partie des travaux tente d’aller plus loin, par rapport aux études
antéricures, dans la compréhension des phénomenes observés, qui influencent la perméabilité
des RMC; des techniques complémentaires telles la porosimétrie au mercure, I'analyse
thermogravimétrique et 1’analyse des surfaces spécifiques sont utilisées a cette fin. La
démarche expérimentale qui a été choisie pour atteindre les objectifs visés, les résultats qui en
sont issus et ’analyse qui en est tirée constituent 1’actuel chapitre.
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4.1 LIENS AVEC L’ETUDE ANTERIEURE DE GODBOUT (2005)

Tel que mentionné précédemment, cette partie des travaux s’inscrit dans la suite des travaux
de maitrise de Godbout (2005) ot I’évolution de la conductivité hydraulique saturée, k., en
fonction du temps de cure, du type et de la proportion de liant et aussi en fonction de la
nature du résidu (sulfureux ou non) inclus dans le mélange, de remblais en péite cimentés a
été étudice. Cette étude, qui comprend plusieurs essais de perméabilité a 1’eau, montre
globalement que I’addition de liant peut réduire, selon la recette de remblai (nature du résidu,
proportion et type de liant), la conductivité hydraulique saturée des résidus de plus de
1,5 ordre de grandeur a I'intérieur d’une période de 28 jours. La cinétique de réaction est
fonction du type de liant utilisé dans le mélange et 1’ampleur de la réduction de kg, varie
selon la proportion de liant (voir chapitre II, section 2.4.2). Dans les travaux de Godbout
(2005), une équation pour prédire I’évolution de kg, des remblais en pite cimentés en
fonction du temps de cure, de la proportion et du type de liant (voir chapitre II, section 2.4.2,
Tableau I1.7) a aussi &té proposée. Un article de conférence (Godbout ef of., 2007) qui résume
I’ensemble des résultats des travaux de maitrise de Godbout (2003) sur 1’évolution de la

conductivité hydraulique saturée de remblais en pite cimentés a &té publié.

4.2 PROGRAMME EXPERIMENTAL

A partir de I’état actuel des connaissances, il a été décidé d’orienter les travaux de maniére a
valider, d’abord, les résultats présentés antéricurement. Puisque 1’eau est utilisée durant la
mesure de la conductivité hydraulique saturée, il est possible qu’il y ait interaction entre la
matrice cimentaire et le fluide durant 1a mesure et que les équations a la base du caleul de ke
ne soient pas valides. Pour atteindre cet objectif, le choix et la validation d’une méthode
d’évaluation de la perméabilité est nécessaire. L’essai de perméabilité au gaz (azote = gaz
inerte), basé sur la norme ASTM 6539-00 (2000), a été retenu. Bien que les mesures de
perméabilité au gaz soient peu répandues, elles peuvent étre aussi simples a réaliser que pour
I’eau, avec l'avantage que ’écoulement du fluide (gaz inerte) vis-a-vis duquel on veut

mesurer la perméabilité n’altére pas la grandeur a mesurer (Delage et Cui, 2000).
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La norme ASTW 6539-00 (20000 ” applique aux matériaus poreux (sols grossiers, silt ou sol
faiblement cohésif), saturés ou partiellement satures, dont la perméabilite intrinséque K varie
entre 13 10° am® et 1 x 101 om? (plage de K & Uintérienre de laquelle devrait se trouver la
permeéabilité des remblais miniers cimentés, voir Pierce, 1997, Belem ef al., 2001; Jones et
al., 2001, Mohamed & o, 2002 le Roux, 2004 Godbout, 2005, Godbout ef af., 2007,
Tilmaz, 2010; Sivakugan ef al., 2006).

421 WValidation de la procédure d’essal

Avant de procéder aux essais de permeéabilite au gaz sur les remblais muniers cirmentes, le
dispositif expérimental et la méthode (présentes plus lom dans le chapitre) ont été validés en
realisant I"essai sur un mateériau standard dont la conductivité hydraulique saturée est connue
(ko = 86 = 10° cmfs). Le coefficient de perméabilité & I’azote du matériau standard a été
déduit de la valeur de k., par substitution des propriétés de azote (uys e pyz & la
termpérature d’essai) dans I’Equation 1143 (koun=0,14 % 10% emfs Foit K =878 x 1071
em?). Le matériau standard (BOIM3 — 1 bar HF) consiste en un cylindre de céramique
porense de 5,08 cm de diamétre et de 5,08 cm de hauteur (Figure IV. 1) dont les principales

propriétes, validées par le détaillant, sont présentées au Tableau IV 1.

Figure IV. | : Standard de céramique poreuse
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Tahleau IV | : Propriétes du standard de ceramigue poreuse

Pression dentrée 4 air (kPa) 100
« Bubbling pressure » (kPa) 131 & 193
Porosité approximative (%0 wol) 45 %
Conductiwte hydrauli que saturée (cm/fs) 8.6x 10°
Taille mamimale des pores (L) i,

La céramique poreuse est congue a partir J un maténau riche en aluminium qu a été porté a
une temperature trés elevee. Elle est inerte a la plupart des selutions car 1M aluminium chauffe

est non liziviable et ne possede pratcquement pas de site 4’ echange 1onique.

Lavalidite de lalar de Darcy, sur laquelle sont bazes les calculs de la perméabalité selon la
norne ASTH 6539-00 (20007, est évaluée en tragant le graphi que Jdu flux volumicque, Qg en
fonction du gradient de pression, AP applique (Figure IV, &)

1200 . 7 i
b ! . -._ |
= QUTLIERS W VALID DATA Lot
1000 . B RS .- =
Z s00 | | +25%limit|
= ' —
8 600 | _,
= F /
= ok 2 i RS
E 400 /if s 2 LIJ\"'\,__..‘M_____
| -25% limit |
200 S——
0
40 60 80 100 120
2 P [ Pascal ]

Figure IV. 2 : Moyenne des flux volutnigques mesurés en fonction du gradient de pression applique
(tiréde PASTM D 6539-00, 20007
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La loi de Darcy est considérée valide pour les points situés a I'intérieur de + 25 % de la droite
passant par 1'origine et reliant les mesures expérimentales. Les points situcs a 1"intéricur de
cette limite de précision presentent un comportement darcéen et sont valables pour le calcul
de K (les détails sur le caleul de K basé sur la loi de Darcy sont présentés plus loin dans le

chapitre).

Les résultats expérimentaux obtenus ici pour I’écoulement volumique d’azote a travers le

standard en fonction du gradient de pression sont illustrés a la Figure IV. 3.
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Figure IV. 3 : Ecoulement volumique d’azote 4 travers un standard en fonction du gradient de pression

La Figure IV. 3 montre que la relation entre le flux volumique et le gradient de pression est
linéaire (R* = 0,9941), donc que 1’écoulement de 1’azote & travers le matériau standard est
darcéen. Tous les points de mesures peuvent donc étre considérés dans le calcul de la
perméabilité intrinséque du standard (K mesuré = 5,59 x 10" cm?, valeur validée par le

fournisseur 8,78 x 10" em’) puisqu’ils se retrouvent i 1’intérieur des droites + 25%. Par
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intégration des propriétés du fluide (celle de I’azote et celle de I’cau) dans 1’Equation 1143, le
coefficient de perméabilité saturé i 1’azote mesuré est de 3,92 x 10™ cm/s (valeur validée par
le fournisseur de 6,14 x 10™ cm/s) et celui i ’eau serait de 5,49 x 10° em/s (valeur validée
par le fournisseur de 8,60 x 10° cm/s). Comme les valeurs mesurées se situent a Iintéricur
d’un demi ordre de grandeur de celles validées par le fournisseur, le dispositif expérimental et
la procédure d’essai proposés sont considérés efficaces pour évaluer la perméabilité
infrinseque des remblais miniers cimentés (respect des normes fixées par ’ASTM D 6539 —

00 (2000)).

4.2.2  Essais de perméabilité sur les remblais

Afin d’atteindre le principal objectif visé par cette partie des travaux, ie. déterminer
I’évolution de la perméabilité intrinseéque des remblais miniers hydraulique et en pate
cimentés et les comparer entre elles, des essais de perméabilité au gaz ont ¢té réalisés selon la
norme ASTM D 6539 — 00 (2000) sur des échantillons de remblais hydraulique et en pite de
contréles (non cimentés) et cimentés, dgés de 7 et 28 jours. Les essais ont été réalisés en
perméametre a parois rigides pour les mélanges témoins (non cimentés) et les mélanges de
remblais hydraulique cimentés. En ce qui concerne les remblais en pate cimentés, les essais

ont ¢té réalisés en perméametre i parois flexibles.

Afin d’¢évaluer s1 'interaction cau/matrice cimentaire affecte la mesure durant 1’essai, des
essais de perméabilité a 1’eau a charge variable selon les normes D-2434-68 (2006) pour les
essais en perméametre a parois rigides et 12-5084-10 (2010) pour les essais en perméamétre a
parois flexibles, ont été réalisés a la suite des essais de perméabilité au gaz. Apreés chacun des
cssais de perméabilité au gaz, le méme <&chantillon (4 Dintérieur de la mé&me cellule
expérimentale) a ét€ saturé en eau et a subit un essai de perméabilité a I’eau a charge variable.

La Figure IV. 4 résume le programme expérimental de cette partie de 1a these.
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. Interaction

r-P::draulir:;ue * Essai de perméabilité au gaz

* ASTM D £539-00(2000)

eau/matrice cimentaire

=Sans liant

sCimentés (5%CPyp)
*En péte

eSans liant

eCimentés (5%CP )

- Remblais

+ Essal de perméabilité a
I'eaua charge variable
sASTM D 2434-68 (2006
= ASTM D 5084-10{2012)

Perméabilité
intrinseque

Figure [V. 4 : Programme expérimental des essais de perméabilité

Pour des raisons de logistique (réduction de la durée d’essais), le programme est basé sur le
fait que la majorité de 1"hydratation du liant utilisé dans la fabrication des remblais a 1’étude
(ciment Portland ordinaire, CP;,) se produit dans les 28 premiers jours de durcissement
(Bentz, 1995; Hewlett, 2004). L."hypothése s’appuie sur les résultats d’essais de résistance en
compression uniaxiale (UCS) faits sur les mélanges de remblais hydrauliques et en pite
cimentés étudiés au chapitre III. Elle est €également appuyée par plusieurs travaux présentés

dans la littérature (voir Godbout, 2005 pour une revue de littérature sur le sujet).

423 Matériaux

La caractérisation des matériaux est réalisée essentiellement selon la méme procédure que
celle présentée au chapitre III. Les principales caractéristiques physiques évaluées sont la
granulométrie (granulométre au laser Mastersizer de Malven®), la densité relative
(pyvenometre a hélium Micromeritics Accupye 1330) et la surface spéeifique (analyseur
Micromeritics Gimini III 2375). L analyse chimique au plasma couplé inductif (ICP-AES)
est utilisée pour la caractérisation chimique et la diffraction des rayons X pour la
caractérisation minéralogique. Les cerfificats d’analyse sont présentés en annexe

(Appendice A).
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Refet de concentrateur et autres constituants

Pour tous les essais reliés a la perméabilité (présent chapitre) et & la courbe de rétention d’eau
(chapitre V), le rejet de concentrateur inclus aux mélanges de remblais (sulfureux pour les
essais sur la réactivité, chapitre III) a été remplacé par un rejet de concentrateur non sulfureux
(rejet de la mine Goldex, propriété d’Agnico-Eagle). La raison de cette substitution est liée 4
la disponibilité du matériau. En effet, la quantité de rejet de concentrateur sulfureux fournie
par le partenaire industriel au moment de débuter les travaux de la thése était imitée (projet a
I’¢tape de pré-faisabilité). Aussi, cette substitution (i.e. remplacement du rejet sulfureux par
un rejet « inerte ») permet d’éliminer I’effet de 1’oxydation des sulfures sur le comportement

hydrogéologique des matériaux.

Les principales caractéristiques géotechniques et minéralogiques du rejet de concentrateur de
la mine Goldex sont résumées dans le Tableau IV. 2. Les caractéristiques du sable ayant servi
a la fabrication du remblai hydraulique sont également rappelés dans le Tableau IV. 2. Les
courbes granulométriques des matériaux utilisés dans les remblais hydraulique et en pite,
résultant du mélange du rejet de concentrateur et du sable (s’il y a lieu), apparaissent a la

Figure IV. 5.

Tableau I'V. 2: Paramétres géotechnigues et minéralogiques du rejet de concentrateur et du sable

Propriétés physiques Minéralogie
Rejet de Sable Rejet de Sable
concentrateur concentrateur

% < 2 pm 7 2 Quartz/Albite 77 % Quartz/Albite 73 %
% < 80 pm 58 17 Actinote/Chlorite 12 % Microcline 15 %
Dy (um) 4 31 Calcite 7 % Diopside 5 %
Cu = Dea/Dio 23 12 Clinozoisite 3 % Muscovite 5 %
D, 2.71 268 Actinote 2 %
S, (m’/g) 1.4724 0,919
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Figure IV. 5: Courbes granulométriques des matériaux utilisés dans le remblai en péte et dans le
remblai hydraulique

Le remblai en pite est caractérisé€ par un diamétre passant 10 % (D;;) de 4 pm, un coefficient
d'uniformité (Cy) de 23 et un pourcentage passant 2 pm et 80 um de 7 % et 58 %
respectivement. Le remblai hydraulique (mélange de rejet Goldex et sable dans une
proportion de 40 :60, respectivement) est caractérisé par un Dy de 15 pm, un Cy également
de 23 et un pourcentage passant 2 pm et 80 um de 3 % et 25 % respectivement. La densité
relative du rejet de concentrateur est typique des gisements silicatés non sulfureux avec une
valeur de 2,71. La surface spécifique du matériau du remblai en pate est de 1,4724 m*/g alors
que celle du remblai hydraulique est de 1,249 m’/g. Les principales composantes du rejet de
concentrateur & 1’étude sont le quartz-albite (77%), 1’actinote-chlorite (12%) et la calcite
(7 %). Qualifier ce rejet de concentrateur d’inerte, avec un contenu en chlorite de 8,5 %, peut
étre discutable d”un point de vue minéralogique. En effet, la chlorite est parfois classifiée au
sens minéralogique, comme un minéraux argileux (Roubault, 1963). Mais comme ce minéral

n’intégre pas I’eau a sa structure comme les argiles proprement dites (illite, montmorillonite
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et kaolinite), I'impact de sa présence sur les propriétés hydrogéologiques devrait &tre

négligeable.

Par ailleurs, contrairement aux travaux présentés au chapitre précédent, le ciment Portland
utilisé dans cette partie de la thése est un ciment Portland type 10 ordinaire (GU) qui a une
composition chimique conventionnelle (Taylor, 1990; Neville, 1995, Metha et Monterio,
1993; Collepardi, 2002). 11 a été considéré préférable de poursuivre 1’¢tude avec un ciment
Portland conventionnel afin de rendre 1’étude plus générique et parce que la disponibilité du
ciment Portland étudié au chapitre précédent est restreinte. La composition chimique du

ciment Portland a 1’¢tude est reprise sur le diagramme temaire de la Figure IV. 6.

Sio2

Cendres volantes
(marché local delaminea I'éide, chapitre TIT)

e

Péle des
cendres
volantes

Laitiers
Ciment Portlandtype 10
(marché local dela minea 1’ étude, chapitre TIT)

Pdéle des
ciments
Portland

Ciment Portland type 50

Ciment Portland type 10

| AVAVAVAVAVAVAN
EVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAN

Ca0O+Mg0Q Fe203+A1203

Figure IV. 6 : Composition chimique des ciments étudies

En ce qui concerne les autres constituants du mélange, i.e. matériau inerte (sable) dans les
remblais hydrauliques et cau de mélange (robinet), ils sont les m&mes que ceux utilisés dans
la fabrication des mélanges étudiés au chapitre III (voir section 3.1.1 pour caractérisation

complete de ces composantes).
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4.2.4 Préparation des recettes de remblais

Afin d’&tre en mesure de corréler les résultats de ce chapitre a ceux du chapitre précédent, les
quantités de chacune des composantes ont été mesurées de manicre a respecter les critéres de
fabrication des mélanges testés au chapitre III, ie. < 20 % particules passant 20 pm et
pourcentage solide de 65 % pour le remblai hydraulique et > 20 % particules passant 20 pm
avec un affaissement au cone d’ Abrahms de 200 mm pour le remblai en pite (Figure III. 5).
LLa quantité¢ de ciment Portland ajoutée aux mélanges est de 5 % (% wt). Il est a noter que
comme le rejet de concentrateur a 1°¢tude respecte les critéres de fabrication du remblai en
pate en termes de granulométrie, aucun sable n’a été ajouté a ce type de melange pour cette
partic des travaux; le sable (60 %) a été ajouté au mélange de remblai hydraulique
uniquement. Le remblai en pite représente donc un remblai plus conventionnel (sans ajout de
granulat) tandis que le remblai hydraulique correspond a un type spécifique de RH (mélange

rejets/sable), tel qu’étudié dans cette recherche.

Les mélanges ont été versés dans des moules de 5,08 cm de diametre par 10,16 cm de
hauteur, non drainés pour le remblai en pite et drainés 24 heures dans le cas du remblai
hydraulique, pour s’approcher des conditions de mise en place dans les chantiers. Les
¢chantillons ont été placés en chambre humide (T=20°C et 100% RH) pour une période de
28 jours. A 7 et 28 jours d’dge, les échantillons ont été séchés dans un four sous atmosphére
d’azote, 4 une température de 80°C jusqu’a ce que la masse se stabilise. Les raisons pour
lesquelles les échantillons ont ét€ séchés sous ces conditions sont pour &viter de détruire les
phases cimentaires formées lors de I’hydratation du liant. En effet, en dega de 80°C, il est
considéré dang la littérature que seule I'eau libre est évaporée; 1’cau liée aux phases

cimentaires commengant & s’évaporer entre 90 °C et 100° C (Dweck et al, 2000,
Veldalakshmi et al., 2003, cités dans Fried, 2005).
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4.2.5 Méthodes

Essai de perméabilité au gaz

Tel que mentionné précédemment, 1’essai de perméabilité au gaz (azote) est basé sur la
norme ASTM D 6539-00 (2000). La méthode utilisée dans cette étude consiste 4 maintenir
un gradient de pression constant et 4 mesurer le flux d’azote passant a travers 1’échantillon
sous ces conditions de pression (méthode recommandée pour les matériaux fins, K < 1 x 10°
cm’ requérant un gradient de pression entre 5 et 35 kPa). Le dispositif expérimental (Figure
IV. 7) est capable de rapidement établir un flux gazeux constant a travers 1’échantillon et de

mesurer le gradient de pression auquel I’échantillon est soumis.

{ GAS SAMPLING PORT (OPTIONAL)
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Figure TV. 7 : Dispositif expérimental des essais de perméabilité au gaz
{(tiré de I’ASTM D 6539 — 00, 2000)
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Le perméameétre 4 gaz est alimenté par une bonbonne d’azote comprimé, dont la pression (3
I’entrée et de confinement) est régulée par des manodétendeurs; la pression a la sortie
correspond 4 la pression atmosphérique. Le gradient de pression auquel est soumis
I’¢chantillon est enregistré par des capteurs de pression (modéle Endress & Hauser précis
pour des valeurs <a 105 kPa), reliés & un voltmétre (les capteurs de pression utilisés
fournissent des mesures en volt - le calibrage des capteurs, en kPa est présenté dans la sous-
section suivante). Le débit volumique d’azote a4 la sortie cst enregistré par un débitmétre
¢lectronique d’Omega, (précision de + 0,8 %) qui indique simultanément le gradient de

pression, le débit volumique (ou massique) et la température du gaz.

Calibrage des capteurs de pression

Le calibrage des capteurs de pression est fait en associant les lectures brutes des capteurs (en
volt) 4 une pression d’azote, en kPa. [l s”agit simplement de connecter le capteur de pression
a une bobonne d’azote et de faire varier la pression a 1’aide d’un manodétendeur afin
d’obtenir plusieurs lectures. La relation entre les lectures en volt et la pression en kPa est

illustrée a la Figure IV. 8.
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Figure IV. 8: Courbe de calibrage des capteurs de pression

La relation entre le voltage mesuré par les capteurs de pression et la pression d’azote en kPa

est définie par I’Equation IV. 1 :

P(kPa) = 42,713Volt? — 228,03Volt + 301,61 Equation IV. 1

avec un coefficient de corrélation R? prés de 1.
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Selon la méthode utilisée, ie. perméabilité au gaz en maintenant le gradient de pression

constant (ASTM D 6539 — 00, 2000), la perméabilité intrinseque est obtenue a partir de

I’Equation IV.2 :

— Qav L 12
Kp = .A.u.1,013x10

ou :

Ks : Perméabilité intrinséque, en darcy

AP : Gradient de pression a travers 1’échantillon, Pa
L. : Longueur de I’échantillon, m

A : Aire de la section de 1’échantillon, m?

1 : Viscosité du gaz a la température du test, Pa.s

P
Ky T
A e

AP\ T
P[ +PE—7

Qav : Flux volumique (pour pression et température moyenne du test [m>/s]

Q : Flux d’azote a travers 1’échantillon a PTS [m®/s]
Py : Pression barométrique du test [Pa]

P, : Pression a I’entrée de 1’échantillon [[Pa]

Ps : Pression PTS [Pa]

AP : Perte de pression a travers 1’échantillon [Pa]
Ty : Température a PTS [°C]

T : Température du test [°C]

Equation TV. 2

Equation I'V. 3

* PTS = Pression et température standard pour lesquelles le débitmetre est calibré

{normalement 20°C et 101,3 kPa).
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Essai de perméabilité & eau

Tel que mentionné précédemment, des essais de perméabilité a 1’eau sont aussi realisés sur
les mémes échanfillons qui ont été testés pour la perméabilité a 1*air, pour évaluer s le fait
d’utiliser 1’eau comme fluide influence la valeur de perméabilité intrinséque mesurée. La
Figure IV. 9 illusire le dispositif qui permnet de mesurer la conductivité hydraulique saturée

(de laquelle peut étre tiré K) avec la méthode & charge variable.

|- autemps 4
antré |- ah |
Tube d'entree —»[| §
I
|, au temps b
= .
Pierre -»
poreuse

Perméamétre —»

Figure IV 9: Dispositif pour mesurer la conductivité hydraulique saturée par essat & charge variable
(tire de Robitaille et Tremblay, 1997)

Lors des essais & charge variable, une différence de charge hydraulique (% ;-#;) est appliquée
sur 1’échantillon. IL*aire du tube a, 1’aire et la hauteur de 1’échanlillon, 4 et L sont notés et
Pintervalle de temps nécessaire pour que la charge passe de h; a /i; est meswe. La
conductivité hydraulique saturée est obtenue i 1°aide de I’Equation IV.4 (Klute et Dirksen,
1986):
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key = 2,3 ﬂlagﬂ= Ll

— Equation I'V. 4
AAL h,  AAt Ry

ou :

a = aire du tube de mesure [L?]
A, L = aire et hauteur de I’échantillon [L*,L]
At = intervalle de temps nécessaire pour que la charge passe de /2, 4 A,

La conductivité hydraulique corrigée a 20 °C (k) est obtenue en multipliant %, par le

rapport de la viscosité de ’eau a la température du test sur la viscosité de 1’eau a 20 °C, R7,

selon I’Equation V.5 (ASTM D 2434-68, 2006, ASTM D 5084-10, 2012):

Koo = Rrkgy Equation IvV.5

4.3 PRESENTATION DES RESULTATS

Cette section présente les résultats des essais de perméabilité au gaz et a I'eau réalisés sur les
¢chantillons de contréle (non cimentés) et sur les mélanges de remblai hydraulique et en pite
cimentés, dgés de 7 et 28 jours. Il est a noter que les calculs a la base de I'essai de
perméabilité au gaz selon la norme ASTM D 6539 - 00 (2000) permettent d’accéder
directement & la perméabilité intrinséque (K) du matériau teste tandis que ceux tirés de 1’essai
de perméabilité a 1’eau permettent de connaitre la conductivité hydraulique saturée (ko) de

laquelle peut étre déduite K.
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4.3.1 Résultats des essais de perméabilité au gaz

La Figure IV. 10 présente I’évolution, durant le curage (jusqu’a 28 jours), de la perméabilité
intrinséque, K des remblais hydraulique (rond gris) et en péte (carré noir) cimentés, évaluée a
partir de I’essai de perméabilité au gaz (ASTM D 6539 — 00, 2000). Les marqueurs vides (a 0

jour) représentent la perméabilité intrinséque des échantillons de contrdle (non cimentés).

1E-09
W
L
1E-10 \
P \
1Esi1 ‘ _ | \-‘"*“l
1E-12
0 5 10 15 20 25 30
Age (jour)
=fd=Remblai en pite « Remblai hydraulique

Figure 1V. 10: Evolution de la perméabilité intrinséque des remblais en pate et hydraulique cimentés
en fonction de I"4ge du remblai — les marqueurs vides représentent les échantillons de contréle

Les résultats indiquent que la perméabilité intrinséque du remblai hydraulique demeure
relativement constante dans le temps avec une valeur autour de 1x10™° cm®. La présence et
I’hydratation du liant dans le mélange semble donc avoir peu d’impact sur la perméabilité
intrinséque de ce type de remblai. A ces résultats correspond un coefficient de perméabilité a
I’azote d’environ 1,2x 10° cm/s et une conductivité hydraulique saturée (k) estimée de

I’ordre de 1 x10™ cm/s. La valeur de kg, du remblai hydraulique est faible par rapport a ce qui
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est normalement visé pour ce type de remblai (= 10 cm/s, Herget et De Korompay, 1978).
Elle est toutefois comparable & ce qui a été mesuré en laboratoire par différents auteurs (entre
107 et 10° em/s (Kuganathan, 2001; Brady et Brown, 2002; Rankine, Sivakunan et Rankine,
2004, cités dans Sivakugan et of., 2000).

Au niveau du remblai en pite, la présence du liant dans le mélange engendre une diminution
de la perméabilité intrinseque d’environ 1,5 ordre de grandeur en 28 jours, passant de
3,46 x10"° cm® 4 8,82 x10™ cm®. A ces résultats, correspond un coefficient de perméabilité a
I’azote évolutif de 2,2 x 10° em/s 4 5,6 x 10” em/s. Les conductivités hydrauliques saturées
sont estimées entre 3,39 x 107 cm/s et 8,65 x 107 cm/s. Cette évolution de ke du remblai en
pate cimenté est comparable a d’autres données sur le sujet publiées dans la littérature
(Belem et af., 2001; Godbout, 2005; Bussigre, 2007 ; Godbout et al., 2007, Fall, Adrien et
Célestin, 2009; Yilmaz, 2010; Helinski, Fahey et Fourie, 2011).

Validation des resultats

La loi de Darcy doit étre applicable pour que les résultats des essais de perméabilité soient
considérés valides. Tel que déja mentionné, la validité de la loi de Darcy est vérifiée en
tragant le graphique flux volumique (Q,v) en fonction du gradient de pression (AP). Pour
I’¢chantillon de matériau standard, 1’efficacité du dispositif expérimental et de la méthode
utilisés a ét¢ démontrée. En ce qui conceme les matériaux cimentés comme les remblais
miniers, cette hypothese reste a vérifier. Ainsi, pour tous les essais de perméabilité au gaz
réalisés dans cette partie des travaux, le graphique de Q.v en fonction de AP est tracé afin de
valider les résultats d’essais. Le graphique de Qg en fonction de AP des essais sur le
mélange de remblai hydraulique sans liant, cimenté et 4gé de 7 et 28 jours cst présenté aux

Figure IV. 11, Figure IV. 12 et Figure IV. 13, respectivement.
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Figure I'V. 11 : Graphique de Q4v en fonction de AP pour le remblai hydraulique sans hant
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Figure [V. 12: Graphique de Q,v en fonction de AP pour le remblai hydraulique cimenté agé de 7 jours
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Figure TV. 13: Graphique de Qv en fonction de AP pour le remblai hydraulique cimenté agé de 28
jours

Les résultats expérimentaux montrent que la relation entre le flux volumique, Q,y et le
gradient de pression, AP est linéaire (R* > 0,9882), ce qui signifie que 1’écoulement gazeux a
travers le remblai hydraulique (cimenté ou non) est de type darcéen. De plus, tous les points
de mesure sont localisés a I'intérieur des limites acceptables (i.e. = 25 % de la droite passant
par 0,0 et les résultats expérimentaux) ce qui signific que toutes les mesures peuvent Etre
prises en considération dans |’évaluation de la perméabilité intrinséque du remblai

hydraulique.

Le graphique de Qv en fonction de AP des essais faits sur le mélange de remblai en pite
sans liant, cimenté et 4gé de 7 et 28 jours est présenté aux Figure IV. 14, Figure IV. 15 et

Figure TV. 16, respectivement.
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Figure IV. 14: Graphique de Qv en fonction de AP pour le remblai en pate sans liant
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Figure I'V. 15: Graphique de Qv en fonction de AP pour le remblai en péte cimenté dgé de 7 jours
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Figure IV. 16: Graphique de Qav en fonction de AP pour le remblai en péte cimenté dgé de 28 jours

La Figure IV. 14 montre que la relation entre le flux volumique, Q,v et le gradient de
pression, AP, pour le mélange de remblai en pite sans liant, est linéaire (R > 0,9830), ce qui
signifie que la loi de Darcy peut étre considérée valide. Comme tous les points de mesure
sont localisés a I'intérieur de la limite de précision de 1’essai (i.e. + 25 % de la droite passant
par 0,0 et les résultats expérimentaux) toutes les mesures peuvent étre prises en considération

dans I’évaluation de la perméabilité intrinséque du mélange de remblai en pate sans liant.

Dans le cas du remblai en pite cimenté dgé de 7 jours (Figure IV. 15) et de 28 jours (Figure
IV. 16), la relation entre le flux volumique Q,y et le gradient de pression AP ne suit pas la
droite passant par 0,0 (R* autour de 0,8631). Une relation de type loi de puissance permet par
ailleurs d’obtenir des coeflicients de corrélation pres de 1. Il est a noter que pour évaluer la
perméabilité d’un matériau poreux selon la norme ASTM D 6539-00 (2000), seuls les
résultats expérimentaux inclus 4 Dintéricur des limites de précision de 1’essai, (ou

indirectement ceux ayant un comportement darcéen) peuvent étre pris en compte dans le
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calcul de K. Ainsi, pour le calcul de la perméabilité intrinseque du remblai en péte cimenté,

seules les mesures admissibles (encerclées en rouge sur le graphique) ont été considérées.

Remarque sur la validité de la loi de Darcy

La procédure de validation des essais de perméabilité au gaz montre que les remblais sans
liant et le remblai hydraulique cimenté suivent un comportement darcéen (ie. relation
linéaire entre le flux volumique et le gradient de pression appliqué — condition essentielle au
calcul de K selon la norme ASTM 6539-00, 2000). Par contre, en ce qui concerne le remblai
en pite cimenté, des phénomeénes de non-linéarité sont observés (Figure IV. 15 et Figure IV.

16).

Rappelons que la loi de Darcy est considérée valide lorsque les conditions suivantes sont
respectées :
1) Les forces d’écoulement sont dues uniquement a la viscosité (les forces d’inertie sont
négligeables);
i1) Le fluide d’infiltration est inertes vis-d-vis le milieu poreux ie., il n’y a aucune

interaction chimique ou physique entre le fluide et le matériau (Dullien, 1979).

Comme le fluide d’infiltration (azote) dans ce cas ci peut &tre considére inerte vis-a-vis le
miliew, il est possible que les phénomenes de non-linéarité (déviation de la loi de Darcy),
soient dus 4 d’autres forces d’écoulement que la viscosité. Lorsque le fluide de percolation
est un gaz, le glissement des molécules aux parois des pores provoque une modification du
profil des vitesses. La vitesse aux parois des pores n’est pas nulle et il en résulte que
I’écoulement du gaz comprend a la fois un écoulement de glissement et un écoulement
visqueux (Klinkenberg, 1941). Il y a deux maniéres de considérer ou contrer 1’effer

Klinkerberg lors de la détermination de la perméabilite intrinséque d un matériau, soient:

1) En corrigeant la perméabilité au gaz mesurée (perméabilité apparente) a 1’aide de la

théoric de Klinkenberg (1941). Cette théoric fait intervenir un coefficient
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(coeflicient de Klinkenberg) qui traduit I'influence de la morphologic de 1’espace
poreux sur I'intensité des phénomenes de glissement;

i1) En ajustant le libre parcours moyen () des molécules gazeuses par 1’augmentation de
la pression. Le libre parcours moyen dépend de la pression du gaz et lorsque cette
demicére augmente, 4 diminue. Dans 1’absolu, si la pression du gaz tend vers I’infini
alors 1’écoulement par glissement est totalement éliminé et ne subsiste que

I’écoulement visqueux.

Dans cette étude, c’est en ajustant la pression que ’effet Klinkenberg a été contré. Clest
d’ailleurs pour cette raison que les points de données correspondant a de faibles gradients de
pression et situés a I’extérieur des limites définissant la loi de Darcy ont été exclus du caleul
de K. Seuls les points de données formant une droite (£ 25%), i.e., répondant a la loi de
darcy, ont été considérés dans le calcul de la perméabilité intrinséque des remblais en pite
cimentés. Il est a noter que pour la plupart des matériaux (naturels ou synthétiques), 1’etfet
Klinkenberg est considéré négligeable (Vangpaisal et Bouazza 2004; Barral, Oxarango et
Pierson, 2009). Sclon Tanikawa et Shimamoto (2009), I’effet Klinkenberg devient important
lorsque K < 10" m® (ou 10 em?®). Ces valeurs n’ont pas été atteintes dans cette étude

(maximum del0™ cm?).

4.3.2 Résultats des essais de perméabilité a 1’ean

La Figure IV. 17 présente I'évolution de la conductivité hydraulique saturée (k) des
remblais hydraulique (rond gris) et en pate (carré noir) cimentés durant le curage (jusqu’a
28 jours), évaluée a partir de I’essai de perméabilité a I’eau a charge variable. Les marqueurs
vides (a 0 jour) représentent la conductivité hydraulique saturée des échantillons de contréle.
I1 est a noter que des problemes de saturation (= 85 %) ont été rencontrés lors de 1’essai a
28 jours sur le remblai hydraulique. Puisque la norme considere I’essai valide pour des degrés
de saturation > 95 %, le résultat n’a pas été pris en compte. Une courbe de tendance (tiretés
gris), a I’image de celle obtenue a partir des essais de perméabilité au gaz, a quand méme été

tracée pour représenter la tendance anticipée.
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Figure IV. 17: Evolution de la conductivité hydraulique saturée en fonction de 1'age du remblai

A I'image de la perméabilité au gaz (ou intrinséque), la conductivité hydraulique saturée du
remblai hydraulique demeure relativement constante dans le temps avec une valeur autour de
5 x 10° cm/s alors que celle du remblai en pate diminue d’un peu plus d’un ordre de
grandeur, passant de 2,0 x 107 cm/s a4 3.3 x 10 cm/s en 28 jours. Les valeurs de k,, du
remblai hydraulique sont plus faibles que celles estimées a partir de 1’essai de perméabilité a
I’'azote (5 x 10° cm/s versus 1 x 107 cm/s respectivement) méme si elles se situent a
I'intérieur des limites de précision de ’essai de perméabilité a 1'cau, soit + % ordre de
grandeur (Mbonimpa et al., Pedotransfert Functions...2002; Chapuis, 2004). Pour le remblai
en pate cimenté dgé de 28 jours, la valeur de k., est un peu plus élevée que celle évaluce a
partir de perméabilité a I’azote (3,3 x 10 cm/s versus 8,65 x 107 cm/s) mais sc trouve aussi a

I"intérieur des limites de précision de ce type d’essai.
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4.3.3 Interaction eau/matrice cimentaire durant 1’essai de perméabilité a I’cau

Pour évaluer si I'interaction eau/matrice cimentaire affecte la mesure durant 1’essai de
perméabilité i ’eau, la perméabilité intrinséque des matériaux a 1’étude, déduite (par
substitution des propriétés des fluides) des essais de perméabilité au gaz et des essais de
perméabilité a I’eau, a été comparée. La Figure [V. 18 présente la comparaison de la valeur
de K pour les mélanges de remblais hydraulique et en pate. cimentés ou non et pour tous les
temps de cure confondus. Une correspondance parfaite sur le graphique de la Figure IV.18
amenerait tous les points sur la droite 1 :1 (trait plein). Le Tableau IV. 3 résume ["ensemble

des valeurs mesurées,

TableauIV. 3 : Compilation des essais de perméabilité

Age Propriétés du fuide Remblai en pite Remblai hydraulique
Estimée a partir de K Mesurée | Estimée i partirde K | Mesurée
Azote eau kg, (cms) | kg, (emvs) | kg, (emfs) | kg (cms) | kg, (amss) | ks, (cm/'s)
0 p (g/em’) 12 1 2,20E-03 3.39E-05 2.04E-05 1,18E-03 1.83E-05 4.80E-06
7z n=(gloms)) | 1L8IE-04 0,01 3.00E-04 4.62E-06 | 5,70E-06 8.76E-04 1.35E-08 5,78E-06
28 g (emv's?) 980665 | 980665 |  561E-05 865E-07 | 331E-06 1.11E-03 1,72E-05
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Figure I'V. 18: Relation entre les valeurs de K estimées a partir des essais de perméabilité au gaz et 4
I’eau
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La Figure IV. 18 montre que tous les points de données se situent & Iintérieur de la limite
usuelle de précision de l'essai de perméabilité a 1’eau (+ *: ordre de grandeur). Cette
comparaison démontre la concordance entre les techniques d’évaluation utilisées dans cette
¢tude pour déterminer la perméabilité des remblais miniers cimentés 4 partir d’essais de
perméabilité 4 1’eau ou au gaz (N,). Indirectement, ces résultats suggerent aussi que
I'interaction eau/matrice cimentaire n’affecte pas, du moins de fagon significative, la valeur

de K (et kew) durant les essais.

4.4 ANALYSE DES RESULTATS

Les résultats des essais de perméabilité indiquent une différence de comportement entre le
remblai hydraulique et en pite cimentés. Alors que la perméabilité du remblai en pite
diminue de plus d’un ordre de grandeur en 28 jours, celle du remblai hydraulique demeure
relativement constante. Cette partie du chapitre se penche sur les facteurs pouvant expliquer
cette différence de comportement en termes de perméabilité des remblais hydraulique et en
pate cimentés. Elle accorde aussi une attention particuliere aux valeurs de perméabilité des

remblais non cimentés.

4.4.1 Porosité et perméabilité des remblais non cimentés

Les essais de perméabilité, au gaz et a I’cau, montrent que la conductivité hydraulique saturée
du remblai hydraulique non cimenté (k,, ~ 1 x 107 cm/s anticipée selon 1’essai de
perméabilité au gaz et = 5 x 10° cm/s sclon I'essai de perméabilité a I’cau) est faible
comparativement a ce qui est normalement visé pour ce type de matériau (107 cm/s sclon
Herget et De Korompay, 1978). Cette valeur est cependant comparable a celle de son

homologue en pite (k= 2,0 x 107 cm/s) méme si ce demnier est constitué d’un granulat plus

fin.

Les valeurs de conductivités hydrauliques des remblais non cimentés sont comparées a celles

prédites par le modéle de Kozeny-Carman modifié (KCM) par Aubertin et al. (1996),
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Mbonimpa et al., Pedotransfert functions... (2002) et Chapuis et Aubertin (2003). Tel que
mentionné au chapitre chapitre II (voir Tableau I1.7), ce modéle est reconnu pour prédire

efficacement la conductivité hydraulique saturée des résidus miniers non cimentes.

Le Tableau IV. 4 présente les variables du modéle incluses dans le caleul de k. La Figure
IV. 19 présente la comparaison entre les valeurs prédites par le modele et celles mesurées a

I’aide de I’essai de perméabilité a 1’cau.

TableauI'V. 4: Variables du modéle incluses dans le modéle KCM de prédiction de kg,

Variables du modéle Remblai en pate Remblai hydraulique
Indice des vides (e)"' 0,75 0,72

Dy (cm) 3,69x 10 1,50 x 107

Cy 23,14 22,80

11 indice des vides, e est défini & partir de la porosité totale obtenus d’essais d’intrusion au mercure
{(plus loin dans le chapitre) et a partir de la relation e = n/ {1-n)
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Figure IV. 19: Valeurs de k,, prédites par le modeéle KCM et mesurées pour les remblais, hydraulique
et en pate, non cimentés

La Figure IV. 19 montre que la valeur mesurée de la conductivité hydraulique saturée du
remblai en pite sans liant (2 droite) est du méme ordre de grandeur que celle prédite par le
modele de KCM (2,0 x 10 em/s comparativement a 5,16 x 10° cm/s). Cette derniére se situe
a I'intérieur des limites de précision de 1’essai. Par contre, la valeur de k.. du remblai
hydraulique sans liant prédite par le modéle (7,05 x 10* cm/s) est nettement surestimée (prés
de 2 ordres de grandeur supérieure) par rapport a celle mesurée a partir de 'essai de

perméabilité a ’eau (5 x 10 cn/s).
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Une des rasons pouvant expliquer I’écart entre les valeurs prédites et celles ohtenues des
essals de perméahilité pourrait ftre associée 4 la séorégation des particules dans les moules

(Figure IV 20,

Figwe IV, 20 3égrégation des particules dans les mowes de remblais byrdrandiques

Selon Cuellet, Bussiére et Gagnon (1995, la conductivité hydraulique saturée du mélange de
remblal hydraulique serait contrilée par les couches de matérianx fins Ces avteurs ont
d’alleurs mis en éwidence ce phénoméne en montrant, 4 "ade de modélisations numén ques
appuyées sur des mesures et ohservations en chantier, que la masse de remblat hydrauligque
est formeée d'dternance de couches de matériaux fins et grossiers et que le comportement
hydrogénlogiques (notamment, ko) de la masse est contrdlé par les couches de matériane
fins Rappelons que la conductvité hydraolique saturée du rejet de concentrateur qui est
inclus au mélange de remblai hydranlique est & environ 2 3 107 cm/s (comparativement 45 =
10° cnfs pour ke, mesurée 4 1'ean et 1 x 107 om/s lorsqu’elle est estimée & partir des essais

au gaz).

Les fathles valeurs mesurées de ko, du rembla hydraulique non cimenté pourraient auss étre
expliquées, dumoins en partie, par une densification du mélange, ie particules fines du rejet
de concentrateur dans les pores plus grossiers du sable. Ce phénomeéne est connu pour réduire
la porosité globale du maténel (Furnas, 1928, Fraser, 1935, Graton et Fraser, 1935, Powers,
1964, Al-Jardlah et Tons, 1981, Yu e @f, 1997, Eoltermann et Gorelick, 1995, Vallejo,
2001; Koffi &t af , 2008) et par conséquent sa permeéabilité (Peck et Watson, 1979; Bouwer et
Rice, 1984; Kamann ef al, 2007, Zhang Ward et Eeller, 20113 Comme le remblal
hydraulique est composé dun méange de particules fines {rejet de concentrateur

Dyp=60 pum) et de patticules grosséres (zable: Dy = 258 pm) (pour un ratio de talles de
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particules ou ratio d’entrée critique Dsy/Dso. de 0,23), il est possible quune partie des
particules fines aient migré dans les pores des particules grossicres et que le matériel se soit

densifié.

Pour évaluer si le mélange de particules fines et grossiéres dans le cas du remblai hydraulique
pourrait influencer la valeur de conductivité hydraulique saturée résultante, cette derniére est
comparée a celle prédite par le modele de Zhang, Ward et Keller (2011). Ce modele propose
une équation de prédiction de la porosité d’un mélange composé de particules fines et
grossieres et utilise I’équation de Kozeny-Carman (Bear, 1972) pour estimer la conductivité
hydraulique saturée. Bien qu’il existe d’autres modeles de prédiction de kg, d’un mélange 3
plus d’une taille de particules (eg. Peck et Watson, 1979; Bouwer et Rice, 1984, cités dans de
Zhang, Ward et Keller, 2011; Koltermann et Gorelick, 1995; Kamann et al., 2007), le modele
Zhang, Ward et Keller (2011) est privilégié ici puisqu’il prend en compte les limites de ces

derniers en introduisant un parametre de mixité (A).

La porosité (n,) d’un mélange de matériaux fin et grossier selon Zhang, Ward et Keller

(2011) est obtenue a partir de I’'Equation IV.6

N = (bye — Abye + Ang + bypny — Aby si by < n
=(1—Dbycn. + byngsib,r = ng Equation TV. 6

ou b, est la proportion de chacune des composantes (indice ¢ pour grossiere et f pour fine), »,
la porosité et A le coefficient de mixité compris entre 0 et 1. Le Tableau IV. 5 présente les
variables incluses dans le modéle pour la prédiction de la porosité du remblai hydraulique a

I’étude selon Zhang, Ward et Keller (2011).

Tableau IV. 5 : Variables du modeéle de prédiction de k, du remblai hydraulique selon Zhang, Ward et

Keller (2011)
Variables du modéle Rejet fin Sable grossier
Porosité 0,40 0,38
Proportion 0,40 0,60

A 0,75
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Les porosités estimées de chacune des composantes sont basées sur des valeurs typiques
citées dans la littérature pour les rejets de concentrateur et les sables (Bussiére, 1993; Tsirel,
1997) et le coeflicient de mixité, A est fixé a 0,75, Cette valeur de 0,75 est attribuée au
coeflicient de mixité en raison du mode de préparation (mélangé sous forme de pulpe) et de
mise en place (drainage) du remblai hydraulique (sachant que la valeur 1 représente un
mélange parfait). Différents tests de prédiction de kg, ont d’ailleurs &té réalisés ici en faisant
varier A. Ce demnier doit étre compris entre 0,6 ¢t 1 pour que les conductivités hydrauliques
saturées prédites se situent a I'intérieur des limites de précisions de 1’essai (+ % ordre de
grandeur), ce qui apparait raisonnable compte tenu du mode de préparation et de mise en

place du remblai hydraulique.

La conductivité hydraulique saturée du remblai hydraulique non cimenté, prédite avec le
modele de Zhang, Ward et Keller (2011) pour un coefficient de mixite de 0,75, est de
7.9x 10° cm/s (comparativement a la valeur mesurée qui est d’environ 5 x 10 cm/s). Des
résultats similaires ont été publiés par d’autres auteurs ayant réalisé des essais de perméabilité
sur des mélanges de rejets miniers fins et grossiers et qui ont mesuré des conductivité
hydrauliques saturées autour de 1 x 107 cm/s pour des mélanges non compactés et de 5 x 10°
cm/s pour les mélanges compactés (Wilson er al., 2000, 2001 et 2003; Williams, Wilson et
Panidis, 2003; Wickland, 2006; Ouangrawa ef al., 2009).

4.42 Porosité et perméabilité des remblais miniers cimentés

L.’évolution de la perméabilité intrinséque du remblai en pite cimenté est liée en partie aux
changements de la géométrie des pores de la matrice cimentaire. Ces changements sont
attribuables a 1’hydratation du ciment qui, lors de sa réaction avec I’cau, forme des composés
solides (hydrates) a I'intérieur de la matrice (Belem et al., 2001; Mohamed et al., 2002;
Benzaazoua, Fall et Belem, 2004; Ramlochan, Grabinski et Hooton, 2004; Ouellet, 20006).
Dans les bétons par exemple, une matrice cimentaire hydratée comprend, outre les composés
solides, plusieurs familles de vides dont les dimensions sont comprises entre quelques

dizaines d'amstrong (A) et quelques mm (Figure IV.21).
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Figure IV. 21: Echelle de la taille des solides et des pores dans une matn ce cimentaire hydratée (Metha
et Monterio, 1993 tiré de Bertolini, Elsener ef ., 2004)

Par ordre décroizssant de diamétre, les vides sont constitiés (Bertolini, Elsener ot al., 2004):

1) De vides d'air trappés (diamétre > lmm e résultant d’un mauvais mode de mise en
place {compaction)),

i1} Des bulles d'air entrainées (10 pm < diamétre < lmm);

i1) De pores capillares (0,01 wm < diamétre < 5 pm) — principaux conduits de transfert
des fluides & I intérieur &’ une matrice cimentaire,

iv) De pores de gel (diamétre < 40 A) — cette famille de pores représente environ 28%
du volume total du gel; ces pores sont trop fins pour participer au transport des
fluides.

La permeéabilité des remblais miniers cimentés n’est pag seulement fonction de la porosité
totale (Ze. pourcentage du volume occupé par les pores) mais aussi de la distribution de la
taille des pores, de la tortuosité du milisu e de interconnectivité des pores (Stauffer, 1985,
Elsener, 2000). Des pores plus petits entrainent usuellement une interconnectivité plus faible
(Figure IV. 22), donc une perméabilité diminuée,
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Figure IV. 22 : Inflnence du degré d'interconnectivite sur la perméabilité

Au sujet de "interconnectivite des pores dans les bétons, Power (1958), cite dans Newille
(1995), montre qu’il y a un rapport entre le rapport eaw'ciment, le degré d’hydratation et la
capacité a disloquer la porosité. 1l affirme que pour des rapports eaw'ciment > 0,7, comme

¢’est le cas pour les remblais miniers cimentés, la porosité demeure intercounectée.

Certains groupes de chercheurs ont analysé 1"évolution de la nucrostructure des remblais en
péte cimentés. La majorite de ces études ont utilisé soit la porosimétrie au mercure (MIP pour
« Mercury Intrusion Porosimetry ») (Benzaazoua et al, 2000, Belem ef al., 2001,
Benzaazoua et af., 2003; le Roux, 2004; Ouellet ef af , 2004; Fall et al., 2005; Ouellet et al.,
2007a; Yilmaz, 2010), soit le microscope €lectronique & balayage (MER) couplé a 1’analyse
d’image {(Benzaazoua et al., 1999; 2002; Belem et of., 2001 ; Ramlochan et af., 2004, Ouellet
et al., 2007b), soit une quantification de la surface externe des grains par analyse des surfaces
specifiques (Benzaazoua, Belem et Jolette, 2000). Ces études font notamment ressortir les

éléments smvants:

1) La porosite totale des remblais en pate cimentés dimimie trés peu avec le curage du
liant et reste du méme ordre de grandeur que celle du granulat (entre 40 et 45 %),
1) Le diametre d’enirée au seuil (« threshold diameter » - valeur généralement recounue

cormmme étant le diamétre le plus petit ayant une continuité géométrique a travers un
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¢chantillon) diminue avec le curage du liant indiquant une diminution de la taille des
pores;

ii1) La quantité de pores de taille inférieure au pic principal d’intrusion (pour I’essai
MIP) augmente avec le curage, signifiant un raffinement de la porosité;

1v) La porosité demeure interconnectée (Ouellet et al., 2007b).

A la connaissance de 1’auteure, aucune donnée n’a &té publi¢e a ce jour sur la microstructure

des remblais hydrauliques cimentés.

Btude microstructurale des remblais miniers cimentés & I'étude

Pour miecux comprendre les différences de comportement (en termes d’évolution de la
perméabilité) entre le remblai en pate cimenté et le remblai hydraulique cimenté, une analyse
de leur microstructure est présentée dans ce qui suit. L’analyse est faite sur les mélanges de
remblais cimentés (5% CPy,) hydraulique et en pite, dgés de 28 jours. Elle comprend des
essais d’intrusion au mercure (MIP), une quantification de la surface externe des grains par
analyse de la surface spécifique (BET) et une &valuation des phases cimentaires par
thermogravimétrie. Le MIP vise 4 comparer la distribution de la taille des pores des deux
types de remblais apres curage. L analyse des surfaces spécifiques permet de caractériser le
degré de cimentation. L’analyse thermogravimétrique vise 1’identification des phases
cimentaires en présence. Cette demnicre vise plus particulicrement a définir la présence ou non
de gels C-5-H puisque les pores de gels sont extrémement fins ¢t qu’ils confribuent trés peu a
la perméabilit¢ d’une pite cimentaire; la détermination de leur présence apparait donc

importante.

Porosimétrie au mercure

La porosimétric au mercure (MIP) implique 1’intrusion progressive de mercure (liquide non-
mouillant) dans un matériau préalablement libéré de son humidité, sous 1’application d’une

pression. Cette technique se base sur les lois régissant la pénétration d'un liquide dans les
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pores capillaires. En mesurant le volume d'intrusion de mercure dans les pores pour chaque
palier de pression appliquée, il est possible d'estimer la distribution de la taille des pores du
matériau poreux testé. Pour un matériau ou les pores sont considérés cylindriques, la relation

entre le diamétre des pores et la pression appliquée peut &tre exprimée par I'Equation IV.7

{(Washburn, 1921) :

d= %4}/6‘089 Equation I'V. 7

ou d est le diametre des pores F, la pression appliquée v, la tension superficielle et 6, l'angle

de contact.

Certains facteurs peuvent affecter la qualité des résultats obtenus a partir d’essais MIP
(Simms et Yanful, 2004). 11 s”agit principalement du mode de préparation des échantillons
pour enlever 1’cau (séchage), de ’effet sur la microstructure du matériau testé de la pression
impliquée et de 1’accessibilité aux différentes tailles de pores'”. Utilisée sur une base
comparative cependant, et dans la mesure ou les échantillons sont préparés de la méme
manicre et les essais réalisés dans les mémes conditions, la porosimétric au mercure est
usuellement considérée comme une méthode fiable pour étudier la microstructure des
remblais miniers cimentés (Ouellet er af, 2007a; Yilmaz, 2010). La littérature (Diamond,
1970; Beaudoin ¢t Marchand, 2001; Simms et Yanful, 2004; Ouellet et al., 2007a; Yilmaz,
2010) montre une bonne reproductibilité des résultats MIP avec des distributions de la taille

des pores similaires et + 1% d’erreur au niveau de la porosité totale.

2 Pour plus de détails sur les limitations associées & la méthode MIP voir les travaux de Winslow et
Diamond (1970), Olson et al. (1997), Diamant (2000) et Beaudoin et Marchand (2001).
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Procédure et préparation des échantillons

L’essai d’intrusion au mercure est mené en suivant la norme ASTM D-4404-10 (2010). Cette
norme s applique a des matériaux dont la dimension de pores varie entre 0,0025 pm et
100 pm. L'équipement utilisé est un Autopore III 9420 de Micromeritics qui peut générer une
pression maximale de 60 000 psi ( 414 MPa) et évaluer un diamétre théorique des pores de
0,003 pum. L essan est réalisé en deux étapes solent: ’essa1 a basses pressions ou le vide est
fait, le porte echantillon (pénétromeétre) rempli de mercure et des pressions entre 1 et 30 psi
sont imposées et 1’essai & hautes pressions ou des pressions entre 30 psi et 60 000 psi sont
imposées. L étape a hautes pressions est réalisée immédiatement a la suite de 1’essai a basses

pressions.

Les échantillons de remblais ont été préparés, muris et séchés selon les mémes critéres de
fabrication et dans les mémes conditions que les echantillons ayant servi aux essais de
perméabilité au gaz (voir section 4.2.4). Aprés séchage, des échantillons de moins de 1 cm’
ont été taillés pour la réalisation des essais. Dans le cas du remblai hydraulique, comme 1l y a
ségrégation des grains immédiatement aprés sa mise en place dans les moules (Figure IV,

23), I’échantillon a été prélevé au milieu du moule afin d’ obtenir une valeur moyenne.

Figure IV. 23: Echantillon de remblai hydraulique pour 1"essai MIP
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Distribution des pores des remblais a I'étude

La distribution de la taille des pores du remblai hydraulique et du remblai en pite cimentés a
I’étude (5% CPyy), dgés de 28 jours, est présentée a la Erreur! Source du renvoi

introuvable.Figure IV.24.
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Figure [V. 24: Distribution de la taille des pores des remblais hydraulique et en péate cimentés a ’étude

Les profils de la distribution de la taille des pores du remblai hydraulique et du remblai en
pate cimentés, présentés a la Figure IV.24, permettent de comprendre en partie la différence
de perméabilité, a 28 jours de curage, entre les deux matériaux (RHC : 1x10™° ¢cm® et RPC :
8.82x10"* ecm®). Méme si les porosités totales sont relativement proches pour les deux types

1

de remblai (hydraulique : 41,9% et en péte : 43,3%'"), la taille des pores differe. En effet, le

B Porosités totales typiques de celles de remblais en péte cimentés évaluées au MIP (Ouellet et al.,
2007, Yilmaz, 2010)
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remblai en pite cimenté est caractérisé par une porosité beaucoup plus fine que son
homologue hydraulique avec des diamétres d’entrée au seuil de 0,9225 pm et 5,2582 um
respectivement. La proportion de pores fins (< 0,3 pm) est également plus élevée dans le

remblai en pite (= 11 %) que dans le remblai hydraulique (= 4 %).

Analyse BET des surfaces spécifiques

Les résultats de l'analyse de la surface spécifiques des grains solides des remblais
hydraulique et en pate sans liant (0 jour) et cimentés (agés de 1 et 28 jours) est présentée a la

Figure IV. 25.
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Figure I'V. 25: Evolution de la surface spécifique des remblais hydraulique et en pate cimentés

La Figure IV. 25 montre une évolution des surfaces spécifiques des mélanges de remblais
cimentés avec un effet nettement plus marqué pour le remblai en pate. La surface spécifique
du remblai hydraulique passe de 1,249 m*g a 2,2465 m*/g en 28 jours alors que celle du
remblai en pite évolue de 1,4724 m’/g a 4,1797 m’/g. Ces données indiquent un degré de
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cimentation plus important pour le remblai en pate cimenté que pour le remblai hydraulique

cimenté.

Analyse thermogravimétrique

La Figure V. 26 présente les profils thermogravimétriques du remblai en pite sans liant (tiret

noir) et cimenté, 4gé de 28 jours (trait plein orangg).
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Figure IV. 26 : Dérivée de la perte de masse en fonction de la température pour le remblai en péte

La Figure IV. 26 indique I"apparition de pics entre 120°C et 260°C et autour de 430°C qui

suggerent la formation de phases hydratées avec le curage du remblai en pite. Selon la
littérature (Todor, 1976; Dweck ef al, 2000 et 2002; Mayoral et al., 2002; Ramachandran et
al., 2002; Hu et al., 2003; Veldalakshmi ef al., 2003 cités dans Fried, 2005 et dans Ouellet,

2006), les phases présentes entre 120°C et 200°C pourraient correspondre i des gels C-S-H

(ou a du gypse) et celles a 430°C a de la portlandite.
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La Figure IV. 27 présente les profils thermogravimétriques du remblai hydraulique sans liant

(pointill€ noir) et cimenté, dgé de 28 jours (tiret bleu).
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Figure ['V. 27 : Dérivée de la perte de masse en fonction de la température pour le remblai hydraulique

Dans le cas du remblai hydraulique, seul le pic a 400 °C différencie les profils du remblai
sans liant 4 celui du mélange contenant 5 % liant, suggérant, comme dans le cas du remblai
en pate cimenté, la formation de portlandite. Par contre, dans le cas de la perte de masse
observée entre 100°C et 260°C (profil comparable a celui du remblai en pate cimenté pour
cette plage de température), il n’est pas clair si elle est causée par la présence d’hydrates ou
attribuée aux phases originales du granulat. Lorsque les profils des remblais hydraulique et en
pate cimentés sont comparés (Figure IV. 28), il semble que le remblai en pite développe
davantage d’hydrates que le remblai hydraulique, particulicrement au niveau des gels C-S-
Hou les pertes de masse observées entre 100°C et 260°C sont de 0,61 % et 0,52 %

respectivement.
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Figure IV. 28 : Comparaison entre les profils obtenus de I’analyse thermique des remblais hydraulique
et en péte cimentés avec 5% liant

Derniére remarque sur I'étude microstructurale

Les résultats des essais MIP indiquent que le remblai en pate cimenté développe une porosité
plus fine que le remblai hydraulique. La quantification des surfaces des grains indique un
degré de cimentation plus élevé dans le cas du remblai en pite que dans le cas du remblai
hydraulique. I.’analyse thermique suggeére que le remblai en pate forme davantage
d’hydrates, notamment au niveau des gels C-S-H, que le remblai hydraulique. Tous ces
facteurs contribuent a expliquer la plus grande perméabilité du remblai hydraulique cimenté a
I’¢tude par rapport 4 son homologue en pite. Compte tenu que les deux types de remblai
(hydraulique et en pite) contiecnnent le méme type et la méme proportion de liant lors du
mélange, la raison pouvant expliquer cette différence en termes de cimentation et de

développement de la porosité, tient probablement du fait qu’une partie du liant est entrainée
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lors du drainage du remblai hydraulique’. Des analyses chimiques des caux de drainage des
remblais hydrauliques avee ¢t sans liant confirment d’ailleurs cette hypothése en présentant
notamment une teneur plus élevée en Ca (902 mg/lL versus 649 mg/l)) dans les eaux de

drainage du mélange cimenté (voir certificats d’analyse en annexe, Appendice A).

4.43 Comparaison entre les valeurs de kg, mesurées et prédites par différents modeles

Cette scction présente une comparaison entre les valeurs de conductivités hydrauliques
saturées mesurces et celles prédites par les modeles de prédiction jugés les plus approprics

(cf. Tableau I1.7).

Prédiction de k., en fonction de certains parametres géotechniques des remblais

Kozeny-Carman (KC) (1956) proposent une équation (Equation IV.8) bien connue de
prédiction de la conductivité hydraulique saturée en fonction des propriétés du fluide (py et
pw) et de certains paramétres géotechniques du matériau (porosité, »# (ou indice des vides, &),
surface spécifique (S, en m’/ kg de solide) et densité relative (D,) des grains). Un facteur C
(sans unité), qui prend en compte la forme et la tortuosité du réseau poreux est aussi inclus au

modele :

3 .
k,, =C— - ; Equation IV. 8
thy Py, SEDE(1+e)

M Pour le remblai en pate cimenté, le drainage est négligeable donc tout le liant ajouté au mélange
demeure disponible pour la cimentation.
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Les résultats de 1’analyse des surfaces spécifiques menés ici sont inclus au modéle proposé
par KC (1956) et comparés aux conductivités hydrauliques saturées mesurces (selon 1’essai
de perméabilité a ’eau) du remblai hydraulique (rond rouge) et en pite (carré rouge) sans

liant (marqueurs vides) et cimentés dgés de 28 jours (marqueurs plemns) (Figure IV. 29).
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Figure TV. 29 : Corrélation entre les valeurs de k,, mesurées et celles predites par le modele de KC
(1956)

La Figure I'V. 29 montre que les kg, prédites avec le modele propose par KC (1956) se situent
a I'intérieur des limites de précision de 1’essai de perméabilité a 1’eau (+ ¥ ordre de grandeur)
pour le remblai hydraulique et le remblai en pite, cimentés ou non. La prise en compte de
’évolution de la surface spécifique des grains apparait donc comme un facteur d’influence a

considérer dans 1’évolution de k... des remblais miniers cimentés,
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Prédiction de k;, en fonction de la distribution de la taille des pores

Certains modgles de prédiction relient la conductivité hydraulique saturée des sols (Leonards,
1962; Garcia-Bengochea et al., 1979; Jang et Holtz, 1986; Lapierre ef ai., 1990) ou des
bétons (Lathaj et al, 2006) a la distribution de la taille des pores (PSD). Cette derniere est
usuellement mesurée a partir d’essais d’intrusion au mercure (MIP). Parmi ces modéles, le
modele de Kozeny, basé sur la théorie du rayon hydraulique (équation Hagen-Poiseuille) et
appliqué a des sols silteux (90% silt et 10 % kaolin), apparait un modéle intéressant pour
prédire la conductivité hydraulique saturée des remblais miniers cimentés (Simms et Yanful,

2004).

La relation entre la PSD et 1a conductivité hydraulique saturée selon les modele de la théorie

du rayon hydraulique (Garcia-Bengochea et al., 1979) est représentée par I'Equation IV.9:

2
k=2 l;] Equation I'V. 9

o, Cy” est un facteur de forme (=1/32 pour des pores cylindriques), # la porosité, v le poids
volumique du fluide, p est la viscosité du fluide, d: est le diametre des pores, et f{d) la

fréquence volumétrique des pores de taille d;.

Les résultats des essais MIP menés ici sont inclus au modele proposé par Garcia-Bengochea
et al. (1979) et comparés aux conductivités hydrauliques saturées mesurées (a partir de 1’essai
de perméabilité i 1’cau) du remblai hydraulique (rond rouge) et en pite (carré rouge)
cimentés, agés de 28 jours (Figure IV. 30). Sur la Figure IV. 30, est également indiquée la
corrélation entre la valeur prédite et mesurée de k,, des travaux de Garcia-Bengochea ef al.

(1979) en guise de référence.
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Figure I'V. 30 : Corrélation entre les valeurs de k,,, mesurées et celles prédites par le modele de Garcia-
Bengochea et al, 1979

La Figure IV. 30 montre que les prédictions de kg, selon la théorie du rayon hydraulique se
situent 3 I'intérieur des limites de précision de 1’essai de perméabilité i 1’eau (= 2 ordre de
grandeur) pour le remblai en pite cimenté. Par contre, en ce qui concerne le remblai
hydraulique cimenté¢, la valeur prédite par le mod¢le n’est pas incluse a 1'intérieur des limites
de précision de 1'essai. Ces prédictions vont dans le méme sens que celles faites avec les
modeles basés essentiellement sur la granulométrie (voir Figure IV.19). Ce décalage entre les
valeurs prédites et mesurées pour le remblai hydraulique est peut-étre relié a I’hétérogénéite
du matériel; il est possible que I’échantillon qui a servi 4 1'essai MIP ne représente pas bien
celui qui contrdle la perméabilité (hypothese : couche fine a la surface). Enfin, ces résultats

suggerent aussi que l'on peut estimer de fagon préliminaire la conductivité hydraulique
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saturée d’un remblai en pite cimenté uniquement a partir d’un petit échantillon dont on a

réalisé un essai MIP mais pas pour le remblai hydraulique.

Prédiction de k., en fonction du temps, du type et de la chimie des liants

Les conductivités hydrauliques saturées mesurées (selon 1’essai de perméabilité a 1’eau) du
remblai hvdraulique (rond rouge) et en pate (carré rouge) sans liant (marqueurs vides) et
cimentés dgés de 28 jours (marqueurs pleins) sont comparées i celles prédites par le modéle
de Godbout (2005) (Figure IV. 31). Ce modéle prend en compte le temps de durcissement, la

quantité et la chimie des liants.
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+Godbout et al. 2007 @Remblai hydraulique ERemblai en péte

Figure IV. 31 : Corrélation entre des valeurs de conductivité hydraulique saturée pour des remblais en
pate cimentés mesurées et prédites avec le modele proposé par Godbout (2005)
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Les résultats confirment la capacité du modele de Godbout (2005) a prédire efficacement
I’évolution de la conductivité hydraulique saturée du remblai en pite cimenté mais pas celle
du remblai hydraulique cimenté. En effet, ce modéle confére des propriétés évolutives aux
matériaux cimentés, ce qui n’a pas été observé dans le cas du remblai hydraulique ciment< a

I’étude.

4.5 SOMMAIRE ET CONTRIBUTIONS LIEES AU CHAPITRE PERMEARILITE

Le principal défi lié a cette partie de la thése était d’adapter et valider une méthode pour étre
capable de mesurer la perméabilité intrinseque, K (indépendante de la nature du fluide durant
la mesure) de matériaux évolutifs et réactifs comme les remblais miniers cimentés sulfureux.
Ces travaux s inscrivaient dans la suite des travaux de Godbout (2005) ou I’évolution de la
conductivité hydraulique saturée, k., de remblais en pate cimentés a été étudice. 1.essai de
perméabilité au gaz, basé sur la norme ASTM 6539-00 (2000) et adapté aux besoins de
I’étude a permis d’atteindre les objectifs fixés. Il a notamment permis d’amener plus loin
notre compréhension de 1’évolution de la perméabilité des remblais hydrauliques et en pate
cimentés, fonction non évaluée au niveau des remblais hydrauliques jusqu’a présent. Les
résultats des essais ont montré une différence de comportement entre les remblais en pate et
les remblais hydrauliques cimentés et confirmé 1’hypothése de départ. Alors que la
perméabilité du remblai hydraulique cimenté a 1’¢tude demeure relativement constante dans
le temps, celle de son homologue en pite diminue de plus d’un ordre de grandeur en 28 jours
(et devient inférieure a celle du remblai hydraulique de plus d’un ordre de grandeur). L’¢tude
a mis en évidence le phénomene de ségrégation des grains dans les remblais hydrauliques,
avec une perméabilité probablement contrélée en grande partie par les couches de particules
fines (ce qui expliquerait les faibles valeurs de kg, mesurées par rapport a celles visées pour
ce type de matériau). I.’absence d’évolution de ke du remblai hydraulique cimenté serait liée
a I’entrainement d’une partie du liant lors du drainage du matériel (cimentation plus faible),
contrairement au remblai en pite ou le drainage est négligeable. L’¢évolution de kg, du

remblai hydraulique cimenté a 1’étude serait davantage fonction de I’espace que du temps.
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Les techniques de caractérisation complémentaires (MIP, ATG et analyse des surfaces
spécifiques) utilisées pour ’analyse des résultats ont contribué 4 améliorer la compréhension
des comportements observés en termes d’évolution de la perméabilité. Les résultats des essais
MIP indiquent que le remblai en pite cimenté développe une porosité plus fine que le remblai
hydraulique. La quantification des surfaces des grains indique un degré de cimentation plus
¢levé dans le cas du remblai en pite que dans le cas du remblai hydraulique. I.’analyse
thermique suggére que le remblai en péte forme davantage d’hydrates, notamment au niveau
des gels C-S-H, que le remblai hydraulique. Connaissant la capacité des hydrates (gels C-S-H
surtout) a réduire la porosité effective d’une matrice cimentaire, et puisque ce sont surtout la
porosité totale et la dimension des pores capillaires (0,01 pm < diamétre < 5 pm) qui
influencent la perméabilite (Metha et Monterio, 1993; Bertolini, Elsener ef al, 2004), les
résultats de cette analyse contribuent a expliquer la plus grande décroissance de la

perméabilité des remblais en pite par rapport a celle des remblais hydrauliques.

Ces informations sont importantes pour analyser le mouvement des fluides (cau et oxygene)
dans un chantier minier remblayé et micux comprendre le comportement physico-chimique
de la masse. Pour le remblai en pate cimenté, il faut prendre en compte dans les
modélisations la nature évolutive du matériel alors que cela n’est pas nécessaire (du moins

pour k) lorsque le chantier est remblayé avec du remblai hydraulique cimenté.

Une autre contribution importante découlant de 1’approche utilisée est la vérification de la
technique de mesure a 1’eau pour évaluer la conductivité hydraulique saturée des remblais
miniers cimentés. Rappelons que les équations a la base du calcul de kg, basées sur la loi de
Darcy, supposent qu’il n’y a pas d’interaction entre la matrice cimentaire et le fluide durant la
mesure. Des doutes persistaient donc quant a la validité de la technique de mesure qui utilise
I’eau comme fluide d’infiltration. Les résultats obtenus a partir des essais de perméabilité a
I’azote (flmde d’infiltration inerte), corroborés par ceux obtenus a partir des essais de
perméabilité a I’eau, suggerent que I'interaction eau/matrice cimentaire n’affecte pas de fagon
significative la mesure lors des essais de perméabilité a I’cau. En effet, 1a comparaison de K
déduite a partir des essais a I’eau et au gaz place 1’ensemble des résultats 4 1’intéricur des

limites de précision de 1’essai lui-méme (voir Figure IV. 18). Cette contribution est
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importante puisqu’elle indique que 1’essai de perméabilité a 1’eau est fiable pour déterminer
la perméabilité intrinseéque K et la conductivité hydraulique saturée k,, des remblais miniers
cimentés (un des principaux parametres utilisés en ingénierie environnementale pour prédire

son comportement hydrogéochimique et géotechnique).

La comparaison des valeurs de k,, mesurées a celles prédites par différents modeles amene
aussi des mmformations intéressantes. Elle montre que I’évolution de la perméabilité des
remblais en pite cimentés est relativement bien représentée par les modéles considérant la
nature évolutive du matériau (i.e., par les trois modeles testés ici). Elle suggere que la
distribution de la taille des pores et la surface spécifique soient de bons indicateurs
d’évolution. Par contre, la conductivité hydraulique saturée du remblai hydraulique est plus
difficile a prédire. Seul le modele de Kozeny-Carman (1956) predit efficacement la
conductivité hydraulique saturée, a la fois des remblais hydrauliques et des remblais en pite,
cimentés ou non. Ceci représente un apport important puisque ce modele se base en grande
partic sur I’évolution de la surface spéeifique des grains et que la détermination de ce

paramétre est simple a réaliser.

A la lumiére des résultats du chapitre IV, le remblai en pate cimenté apparait une meilleure
option que le remblai hydraulique cimenté pour la gestion de rejets de concentrateur

sulfureux puisque il atteint avec le curage du liant, une plus faible perméabilité.



CHAPITRE V

CAPACITE DE RETENTION I’ EAU DES REMBLAIS MINIERS CIMENTES

Les chapitres précédents soulignent I'importance de la disponibilité en oxygene (et en eau)
pour alimenter la réaction d’oxydation des sulfures dans les remblais miniers cimentés
sulfureux. Ils montrent I"influence de la perméabilite sur les mécanismes et la vitesse de
transfert des fluides a travers le milieu. La perméabilité effective, ie. celle qui permet
réellement aux fluides de circuler 4 travers le milicu, est fonction du degré de saturation. Des
conditions saturées en eau par exemple, a I’intérieur d’une masse de remblai minier cimenté
sulfureux, agissent comme une barricre a 1’oxygene (absence d’un des réactifs) et limitent la
réaction d’oxydation des sulfures ainsi que les problémes d’instabilité physico-chimique qui
lui sont associés. La connaissance de la capacité des remblais miniers cimentés a retenir 1’eau
{ou autrement dit 3 demeurer saturés sous différentes conditions de succion) s’avere donc
complémentaire a la compréhension de leur comportement en terme de réactivité. Quelques
chercheurs (Belem, Bussiere et Benzaazoua., 2001; Godbout, 2005) ont ctudié cette propriété
(définie par la courbe de rétention d’eau, CRE) pour des remblais en pate cimentés. Ils se
sont penchés sur certains paramétres d’influence comme le temps de durcissement, la
proportion et le type de liant (voir chapitre II). Cette partie de la recherche s’inscrit dans la
suite des travaux de maitrise de Godbout (2005) ou I’évolution d’une partie seulement (pour
une plage de succions entre 0 ¢t 1 380 kPa) de la CRE de remblais en pite cimentés, dgés de
moins de 28 jours, a été étudice. Ces travaux visent a définir la CRE des remblais miniers
cimentés (hydraulique et en pite) sur ’ensemble du domaine. A la connaissance de I’auteure,
personne n’a tenté encore de définir la CRE du remblai hydraulique cimenté, ni la CRE du
remblai en pite cimenté durci sur I’ensemble du domaine. Ces travaux visent plus
particuliecrement 4 définir si, comme pour la perméabilité (Chapitre IV), la CRE du remblai
hydraulique cimenté demeure relativement constante dans le temps alors que celle du remblai
en pite cimenté évolue. Ils tentent aussi d’aller plus loin dans la compréhension des
phénomenes observés. Le principal défi lié a cette partie des travaux est de proposer un
programme expérimental capable de prendre en compte la nature évolutive des remblais
miniers cimentés. Les techniques de mesure utilisées doivent étre capables d’imposer des
succions qui couvrent I’ensemble du domaine de la CRE des remblais a I’étude. Un autre défi
important est associé a la D’analyse du remblai hydraulique cimenté en raison de son
hétérogenéite, tel que démontré dans le chapitre précédent. Ce chapitre présente la démarche
expérimentale qui a été choisie pour atteindre les objectifs visés, les résultats qui en sont issus
et I’analyse qui en est tirce.
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5.1 LIENS AVEC L’ETUDE ANTERIEURE DE GODBOUT (2005)

Tel que mentionné précédemment, cette partie des travaux s’inscrit dans la suite des travaux
de maitrise de Godbout (2005) ou I’évolution d’une partie de la courbe de rétention d’cau de
remblais en pate cimentés en fonction du temps de durcissement, du type et de la proportion
de liant a &t étudice. Dans les travaux de Godbout (2005), I'emphase a &€ mis sur
I’évolution a courts termes (jusqu’a 28 jours) d’une partie de la CRE (y entre 0 et 1 380 kPa).
Une méthode de détermination de la CRE (décrite en détails plus loin dans le chapitre), pour
des matériaux en cours d’évolution, a été développée. L approche proposée (publiée dans le
cadre d’une conférence, Godbout ef af., 2004) met en évidence la nature évolutive, en termes
de capacité de rétention d’eau, des remblais en pite cimentés. Les résultats montrent que
I’évolution de la CRE des remblais en pite cimentés est fonction du temps de durcissement,
de la proportion et de la chimie du liant utilisé dans le mélange. Les pressions requises pour
amorcer le drainage des remblais en pite cimentés augmentent pendant le durcissement du
remblai. Une proportion plus élevée de liant confére au matériau de meilleures propriétés de
rétention d’eau. La cinétique de réaction differe selon la chimie du liant utilisé dans le

mélange.

5.2 PROGRAMME EXPERIMENTAL

Afin d’atteindre les objectifs visés par cette partie des travaux, ie. déterminer et comparer la
courbe de rétention en cours d’évolution et sur ’ensemble du domaine du remblai
hydraulique a celle du remblai en pate cimentés, le programme expérimental proposé (illustre
a la Figure V. 1) combine différentes méthodes de détermination de la CRE. Le programme
inclut des méthodes qui prennent en compte la nature évolutive des remblais a cause de la
présence de liant dans le mélange. Il considére également les limites d’imposition de la
succion de chacune des méthodes. En effet, tels que déerit a 1'intérieur de la revue de la
littérature (chapitre II), les techniques expérimentales communément utilisées pour
déterminer la CRE couvrent chacune des potentiels matriciels limités (Fredlund et Rahardjo,
1993; Ridley et Wray, 1996; Barbour, 1998; Delage et Cui, 2000; Lu et Likos 2004; Marinho,
Take et Tarantino, 2008; Blatz, Cui et Oldecop, 2008; Masrouri, Bicalho et Kawai, 2008;



218

Vanapalli, Nicotera et Sharma, 2008). Bien entendu, le choix des techniques de mesure

s appuie aussi sur la disponibilité de I’appareillage et les colits de mise en ceuvre de 1’essai.

Détermination de la CRE

Remblai en pate

Remblai hydraulique

Teémoin Matériau en cours de Matériau Témoin Matériau en cours de Matériau
{sans liant) durcissement durci (sans liant) durcissement durci
i
Essal standard en " e g Essai
Essai modifi¢ cellule de
cellule de g i H
pression pour pression stand&frd + Essai en Essai en colonne Essai en
[t i Solutions colonne colonne
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. . 1 jour 7 jours 28 jours
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Figure V. 1 : Programme expénimental de détermination de la courbe de rétention d’eau

Les techniques de mesures retenues pour évaluer la CRE des remblais a 1°étude sont les

suivantes :

e Essai standard en cellule de pression (« Tempe cell »), défini par la norme ASTM D

6836-02 (2003) pour la détermination de la CRE du remblai en pite sans liant;

e Essai de rétention d’eau modifié par Godbout et /. (2004) pour la détermination de

la CRE en cours d’évolution du remblai en pate cimenté (a 7 et 28 jours),

e Essai standard en cellule de pression selon la norme ASTM D 6836-02 (2003),

couplé a la méthode des solutions salines pour la détermination de la CRE du remblai

en pate cimenté, dgé de 28 jours et plus;

e Essais en colonne pour le remblai hydraulique sans liant et cimenté, dgé entre 1 et

28 jours.
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Comme pour les essais de perméabilité (chapitre IV), on fait ici ’hypothese que la majorité
de I'hydratation du liant utilisé dans la fabrication des remblais 4 1’¢tude (ciment Portland
ordinaire, CP,) se produit dans les 28 premiers jours de durcissement (Bentz, 1995; Hewlett,
2004). Enfin, pour tous les essais de rétention d’cau réalisés dans le cadre de ce programme,

I’indice des vides est considéré constant durant 1’essai.

5.2.1 Matériaux et préparation des recettes de remblais

Ce sont les mémes matériaux (rejet de concentrateur de la mine Goldex, sable naturel, ciment
Portland type 10 et eau de robinet) qui servent a la fabrication des mélanges pour les essais de
rétention d’cau que pour les essais de perméabilité (voir chapitre IV, section 4.2.3 pour la
caractérisation compléte des matériaux). Les mélanges sont préparés selon les mémes critéres
de fabrication, i.e., < 20 % particules passant 20 pm et pourcentage solide de 65 % pour le
remblai hydraulique et > 20 % particules passant 20 pum avec un affaissement au céne
d’Abrahms de 200 mm pour le remblai en pate. La quantité de ciment Portland ordinaire
(CPyy) ajouté aux mélanges de remblais hydrauliques et en pate cimentés est de 5 % (% wt).
Le remblai en pite est constitué en termes de granulat, exclusivement du rejet de

concentrateur alors que du sable est ajouté au remblai hydraulique.
Comme les conditions la liées 4 1a mise en place et aux conditions de curage des remblais a

I’étude diffeérent d’une méthode de détermination a 1’autre, les spécifications sont décrites

dans les sections présentant la méthode d’intérét.

5.2.2 Méthodes

Détermination de la CRE du remblai en pdte

Les mélanges de remblai en pite ont été versés dans des anneaux de 67 mm de diametre par
32 mm de hauteur pour les essais en cellule de pression (en dupiicata) et dans des moules de

5,08 mm de diamétre par 10,16 mm de hauteur pour la méthode des solutions salines. Tous
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les échantillons ont été curés en chambre humide (T=20°C et 100% HR) pour une période
maximale de 28 jours. Les échantillons servant a 1°évaluation de la CRE en cellule de
pression ont été utilizés tel quel au moment de 1’essai alors que ceux testés avec la méthode
des solutions salines ont été démoulés et coupés en trois parties égales lors de leur mise en

place dans les dessiccateurs (aprés 28 jours de cure) de maniére a obtenir un f7iplicata.

CRE du remblai en pite sans liant

La courbe de rétention d’eau du remblai en pite sans liant (mélange témoin) a été évaluée en
duplicata, par translation d’axe, dans une cellule de pression selon la norme ASTM D 6836-
02 (2003) (Figure V. 2).

Air Pressure
= A

Upper Chamber
Retaining Ring

Ceramic Plate

Bura-N Square O-ring

. Flushing Fitting

Lower Chamber

¥

Figure V. 2 Représentation schématique d’une cellule de pressien, tiré de I’ ABTM D 6836-02 (2003)

Pour tracer la courbe de rétention d’eau en drainage d’un matériau selon cette méthode,

1’ échantillon est placé a 1°intérieur de la cellule sur une plaque de céramique poreuse (AEV
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de 1500 kPa et kyy de 2,59 x 10™ m/s dans ce cas particulier). L’échantillon est soumis 4 une
pression d’azote (gaz inerte pour éviter les réactions avec le milieu durant 1’essai) tandis que
I’eau de sortie subit une pression équivalente a la pression atmosphérique. La pression
appliquée dans la cellule entraine 1’écoulement de 1’cau du sol 4 travers la pierre poreuse, via
un tube d’écoulement jusqu’a I’extérieur de la cellule. Lorsque la tencur en eau volumique du
sol est en équilibre avec la pression appliquée, 1’écoulement de 1’cau cesse et la pression
appliquée est équivalente a la succion matricielle du sol. La courbe de rétention d’cau (ou
relation 0-y) est déterminée en procédant par palier de pression et en mesurant a chaque fois,

par pesée, la quantité d’eau évacuée.

CRE duremblai en pate cimenté en cours d’évolution

Pour réaliser un essai de succion standard en cellule de pression sclon la norme ASTM D
6836-02 (2003), plusicurs semaines ¢t méme plusicurs mois peuvent &tre nécessaires pour
laisser le temps au matériau d’atteindre 1’équilibre O-y (ou autrement dit des conditions
stationnaires) (Hunt et Gee, 2002). Comme les propriétés de rétention d’eau des remblais
cimentés évoluent avec le temps de cure (particulierement dans les 28 premiers jours, eg.
Belem, Bussidére et Benzaazoua, 2001; Godbout et al., 2004; Godbout, 2003), la CRE des
RPC a 7 et 28 jours de cure a été évalude selon la méthode développée par Godbout ef al.
(2004). Globalement, cette approche vise 4 déterminer uniquement quatre points de la courbe
8-y a I'intérieur d’une période de 24 heures. Les points 8-y qui représentent la CRE selon

cette approche sont présentés au Tableau V. 1
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Tableau V. 1 : Points 8-y déterminés pour le tragage de la courbe de rétention d’eau selon I"approche
de Godbout et al {2004)

Points de la CRE Tem ps requis (heure)
Pression appliquée (y) Teneur en eau volumique (0)
0 Ocat 1
Wam 0 pour atteindre S, = 95 % 2
Vom 0 mesuré 16
Wiim 0 mesuré 5

Temps total requis pour réaliser Uessai : 24 heures

Le premier point de la CRE représente la teneur en eau volumique saturée (teneur en eau
correspondant a la porosité du matériel (8, = n)). Cette valeur est déduite a partir de relations
géotechniques connues entre la tencur en eau massique (wt %), la densité relative des grains
solides (D) et le volume de I’échantillon. Le deuxiéme point correspond a la pression
nécessaire pour amorcer le drainage de I’échantillon (y,.,; I'indice m signifie qu’il s’agit de
la pression d’entrée d’air estimée a partir de 1’essai de succion modifié). On consideére que le
début du drainage est atteint lorsque le debit de sortie de 1’eau de 1’échantillon est d’environ
215 ml/h. Cette valeur a été déterminée suite a plusieurs essais (voir Godbout, 2005) qui ont
montré que lorsque ce débit était atteint, suite a I"application de la pression, le degré de
saturation a 1’équilibre correspondait i environ 95 % (la pression correspondant a cette valeur
de S, peut étre considérée a peu pres égale a la pression d’entrée d’air y, d’un sol selon
Aubertin ef al., 2003). Le troisi¢éme point représente la valeur de © pour une pression
cquivalente & 2 y,.,. La mesure de 0 est réalisée aprés un intervalle de 16 heures (temps qui
permet d’approcher raisonnablement la valeur a 1’équilibre; voir Godbout (2003)). Le
quatriéme point est la teneur en eau correspondant a une pression de 1 380 kPa (capacité
maximale de la cellule de pression) apres une période de 5 heures. Ces quatre points, méme
s”ils sont différents de ceux obtenus a I’équilibre, permettent d’obtenir un estimé réaliste de la
CRE pour un matériau évolutif tel que le remblai en pate cimenté. Pour de plus amples détails

sur le développement de cette méthode, voir le mémoire de maitrise de Godbout (2005).
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Détermination de la CRE du remblai en pate cimenté durci

Pour obtenir la CRE du remblai en pate durci (ie. a 28 jours et plus), la contrainte a été
imposée a ’aide de deux méthodes : par translation d’axe en cellule de pression selon 1’essai
standard décrit précédemment (norme ASTM D 6836-02, 2003) pour 1’obtention des
premiers points de la courbe (Jusqu’a 1 380 kPPa) <t a I’aide de solutions salines saturées pour

I’obtention de cing autres points de la courbe (Jusqu’a 331 900 kPa).

Pour I’obtention des points de la courbe compris entre 1 380 et 331 900 kPa, les échantillons
(en fripiicata) ont été placés dans cinq dessiccateurs différents contenant chacun une solution
saline saturée (Figure V. 3), puis pesés jusqu’a ce que leur masse se stabilise; une période

d’environ 6 mois a été nécessaire pour obtenir I’équilibre 0-y.

Figure V. 3 : Dessiccateurs contenant les solutions salines

Le principe de base de la méthode des solutions salines repose sur le fait qu’a une
température constante et a une certaine concentration chimique, les solutions salines sont en
équilibre avec une pression partielle de vapeur d’eau qui définie une humidité relative (RH)
(Young, 1967). La succion (y en kPPa) engendrée par le maintien d’un RH constant peut &tre

calculée & partir de la loi de Kelvin selon 1’Equation V.1
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Y= M_IE';:) In(RH) Equation V. 1
Wipw

ou R la constante universel des gaz (R = 8,31439 J/mole x K), T la température absolue (T =
273 +t, ou t est la température en °C), M, le poids moléculaire de 'eau et p, la masse
volumique de 1’eau. Dans cette équation, c’est 1’humidité relative qui doit étre déterminée.
Cette demiére peut étre mesurée a partir d’hygrométres mais dans cette étude, les valeurs de
succions associé¢es a chacune des solutions salines ont plutét été tirées de la littérature (ILide
2002; AFNOR NF X 15-119, 1999; ISO 483 1999). Les valeurs de I’humidité relative pour
un sel donné sont présentées avec des incertitudes variables selon la source employée,
généralement comprises entre 0.5 % et 1%. Par contre, a I’échelle a laquelle sont

représentées les courbes, ces incertitudes ont peu d’impact sur la CRE résultante.

Les solutions salines saturées retenues pour assurer le contrdle de I"humidité sont:
e Sulfate de potassium (K,SO,) — succion de 3 928 kPa;
e Chlorure de sodium (NaCl) — succion de 38 793 kPa,
e Nitrate de magnésium (Mg(NO,),.6H,0) — succion de 84 543 kPa
¢  Chlorure de magnésium (MgCl, .6H,0) — succion de 152 400 kPa
¢ L’hydroxyde de potassium (KOH) — succion de 331 900 kPa.

Note de effet de la température sur 'humidité relative

La valeur d’humidité relative est sensible aux changements de température et cette sensibilité

est fonction de la nature de la solution saline (Figure V. 4).
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Figure V. 4 : Humnidité relative en fonction dela tempémture
(tirte de Tang et Cui, 2005}

Pour minimiser U'impact de la température sur la valeur de Uhumidité relative (ou
indirectement de la succien), le choiz des sclutions calines est basé en partie sur leur
sensibilité aux écarts de temnpérature (le cofit & achat des solutions salines étant également
priz en compte). De plus, la températire ambiante du laboratoire a eté contrdlée & une

ternpérature de 20 %2 (£ 057, En raison de cela, Ueffet de la température durant 1" essal est

consideré négligeatle,

Diétarpination de lo CRE du remblai hvdrauligue

La determination de la courbe de rétention d eau des maténavz grossiers peut etre imprécise
lorsqu’elle est réalizée en cellule de pression puiscgue la teneur en ean decroit rapidement
lorsque celui-cl est soumis & de fables succions (entre 0 et -10 kPa). Pour étudier les

proprietes de materiaux grossiers, plusieurs auteurs ont propose 'utilisation de colonne (e.g.
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Buckingham 1907, Lane et Washbum 1946; Ligon, Jonhson et Kirkham, 1962; Prill, Johnson
et Morris, 1965; Watson 1967 ; Vachaud et Tony 1971; Zachman, Duchateau et Klute, 1981,
Corey 1994; Bussiére, 1999; Masse, 2003; Madinier 2003; Yang et al. 2004, cités dans
Chapuis et al., 2006, Peter et Dumner, 2006; Lins, Schanz et Fredlund, 2009). Etant donné la
présence de sable dans le mélange de remblai hydraulique (Dso> 200 um), la CRE de ce
dermier a éte déterminée en colonne, & partir de mesures simultanées et en continu, de la
teneur en eau volumique (0) et de la succion (y). La procédure d’essai est présentée dans ce

qui suit.

Le remblai hydraulique a été mélangé et mis en place dans des colomnes a 'aide d'un
wmélangeur-pompe» de marque ChemGrout -modéle CG-550P (Figuwre V. 5). Cet appareil,
d’une capacité d’environ 130 litres, est congu pour étre capable de mélanger et pomper le

remblai en continu.

.:‘.l‘, 2 i s . - 1 v
adg 11y ,lg
- 5 i - A

Figure V. 5 : Préparation du remblai hydraulique
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Le remblai a été mis en place dans des colonnes de PVC de 10 em de diametre intérieur et
150 cm de hauteur, munies a la base d’une valve permettant la saturation et le drainage du
matériel. Une plaque de céramique poreuse de 0,5 bar, placée a la base de chacune des
colonnes, assurc le maintien et la transmission d™une succion dans le matériel. Dans ces
essais, une succion d’environ 1,5 métre a ét€ appliquée a la base de chacune des colonnes. Le
haut de la colonne est laisse€ a I’air libre (P = P,y ) et les conditions de curage du matériel sont
celles du laboratoire (température d’environ 20°C). Etant donné la quantité de matériel
requise pour mettre en place un cssai en colonne de cette dimension, un seul montage a été
réalisé pour chaque temps de durcissement. Par ailleurs, Demers et al. (2011) montrent la
reproductibilité¢ des résultats hydrogéologiques obtenus a partir d’essais en colonne

similaires.

Aprés la mise en place du remblai hydraulique dans les colonnes, une période de 24 heures a
été allouée pour le drainage/consolidation du matériel (valve au bas de la colonne ouverte
pendant 24 heures et refermée jusqu’au jour d’essai). La procédure d’essais est illustrée a la

Figure V. 6.

Mélange témoin

Sondes de
pression et de
teneur en eau
E ; Mesures
G i simultanées et en
- 23 continu de 8-
i
Ser )
Valve i Céramique
Lt poreuse
HE 0,5 bar
1jour 7 jours 28 jours
Drainage
¥  2ahe

(Saturation Drainage> (Saturation Drainage) Saturation Drainage L
Succion

Démantélementa 1, 7 et 28 jours: Evaluation de la TEV i

Figure V. 6 . Procédure d’essais pour la détermination de la CRE des remblais hydrauliques
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Aprés une période de 24 heures, les colonnes identifiées « 1 jour » sur la Figure V. 6,
contenant d’une part le remblai hydraulique sans liant (mélange témoin) et le remblai
hydraulique cimenté d’autre part, ont été resaturées par la base avec de I’eau désaérée,
jusqu’a ce qu'une colonne d’eau émerge a la surface du matériel. Le drainage du matériel a
ensuite été amorcé et les mesures de la teneur en eau volumique et de la succion ont été
enregistrées simultanément et en continu jusqu’a ce que les valeurs se stabilisent. La CRE du
mélange témoin et celle du remblai hydraulique cimenté a 1 jour de curage ont ainsi &té

tracées.

A la sixiéme journée de curage, le remblai hydraulique de la colonne 7 jours a été resaturé et
au jour 7, drainé; les mesures de O-y ont ainsi été enregistrées et la CRE du remblai
hydraulique cimenté a4 7 jours de curage, tracée. Pour le tragage de la CRE a 28 jours de
curage, la méme procédure de saturation/drainage que dans les autres colonnes devait &tre
réalisée, i.e. saturation par la base, drainage ¢t mesures simultanées de 8-y. Par contre, le
remblai hydraulique de cette colonne ne s’est pas drainé (une colonne d’eau est restée
présente sur le dessus du matériel pendant les 28 jours). II est probable que ce phénomene ait
eu lieu a cause du colmatage de la pierre poreuse a la base de la colonne, observé lors du
démantélement de la colonne (Figure V. 7). En raison de ces problémes techniques, les
résultats provenant de la colonne 28 jours ne sont pas considérés dans la thése. Tel que les
résultats 1'indiqueront plus loin (¢t tel que montré par les mesures de ke,), 'effet du
durcissement dans les remblais hydrauliques cimentés n’est pas significatif (notamment entre
1 et 7 jours de durcissement). Pour cette raison, il n’a pas été jugé nécessaire de recommencer

cet essai.

Figure V. 7 : Pierre poreuse a la base de la colonne 28 jours
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Instrumentation des colonnes

Dans les essais en colonne, la teneur en eau volumique et la succion sont mesurées a partir de
sonde ECH,O EC-5 (sonde de teneur en eau volumique) et de tensiométre de type PSX240A-
15BG5V d’Omega (succion). Chacune des colonnes comptent deux tensiometres et deux
sondes de teneur en eau, placées a une hauteur de 65 cm et 105 em a partir de la base de la
colonne (voir Figure V. 6). Les appareils de mesures sont connectés a un ordinateur qui
traduit et collecte les données a ’aide du logiciel ECH;O DataTrac v2.75 (Decagon Devices,
2006) pour le cas des sondes ECH,O EC-5 et du logiciel HOBOware pour les tensiométres.

Le tensiométre consiste en un capteur de pression, connecté un embout de céramique
poreuse, le tout enveloppé d’une gaine inoxydable remplie d’cau déionisée. Lorsque I’embout
de céramique est inséré dans le matériau, ce dernier devient a 1’¢quilibre avec le milieu et
transfere la pression (ou succion) du sol, a 1’eau et au capteur (Stannard, 1990). Ce type de

tensiometre permet de mesurer, dans un matériau non sature, des succions entre 0 et 103 kPa.

En ce qui conceme la sonde ECH,O EC-5, cet instrument de mesure se base sur les
méthodes électromagnétiques pour déterminer la teneur en eau volumique d’un sol donné en
mesurant sa constante di€lectrique apparente (selon le principe FD : «capacitance and
[frequency domain reflectometry»). Pour des détails, Topp et Ferré (2002), Robinson ef al.
(2003), cités dans Sakaki et al. (2008) présentent le principe des méthodes
¢lectromagnétiques ainsi que les relations définies entre la teneur en eau volumique et la

constante diélectrique d’un sol.

Magsoud et al. (2007) ont montré que la précision et la résolution de la sonde ECH,O EC-5
permet de mesurer des valeurs de teneur en eau de 0 4 100% avec une diminution de la
précision lorsque la tencur en eau augmente. De maniére générale, une relation linéaire entre
la teneur en eau volumique et la lecture de la sonde sur I'intervalle de 0 a 50 % et quadratique
de 50 % a 100 % est jugée acceptable (Sakaki et al., 2008). Par contre, ces relations entre la
teneur en cau volumique et la constante diélectrique d’un sol sont applicables & un nombre

limit¢ de types de sol. Elles sont fonctions des caractéristiques du sol tels que : la



230

granulométrie, le niveau de compaction, la composition minéralogique, la température, la

salinité, eic. (Rildiger et af., 2010).

Puisque le remblai hydraulique cimenté n’est pas un matériau d*origine naturelle, I’ utilisation
de ces instruments de mesure (sondes de teneur en eau et tensiométres) nécessitent un

calibrage avant essai.

Calibrage des capteurs de pressian

Le calibrage des tensiométres est fait en associant les lectures brutes des capteurs de pression
{en milliampéres)  une pression exercée (en centimétre d’eau) (Figure V. 8). Pour ce faire, il
s’agit de remplir une colonne d”eau, de connecter le capteur de pression 4 la colonne d’eau et

i faire varier le niveau d’eau dans la colonne afin d° obtenir plusieurs lectures.

Figure V. & : Montage pour le calibrage des capteurs tensiométres

Les relations obtenues pour les six capteurs utilisés apparaissent dans le graphique ci-dessous

(Figure V. 9).
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Figure V. 9: Equations du calibrage des capteurs de pression

La relation entre la lecture du capteur et la pression en ¢m d’cau est linéaire avec un

coeflicient de corrélation supéricur a 0,985.

Calibrage des sondes de teneur en eau volumique

Deux méthodes sont proposées dans la littérature pour le calibrage des sondes ECH,O EC-5 :
une méthode directe ol la teneur en eau velumique est déduite de la lecture de la sonde en
mV (e.g. Czamomski et al., 2005, Kizito et al., 2008) et une méthode indirecte, en deux
étapes, ou la lecture de la sonde est d’abord associée a la constante diélectrique du milieu et
par la suite reliée a une valeur de teneur en eau volumique donnée Bogena ef al. (2007). Dans
le cadre de ces travaux, c’est la méthode directe de calibrage qui a éte privilégiée mais deux

approches différentes ont été utilisées.



232

Premiére approche

La premiére approche visait 4 effectuer le calibrage des sondes ECH,0 EC-5 dans des
conditions d*hydratation du liant le plus proche possible de celles des remblais en colonne.
Pour ce faire, du remblai hydraulique cimenté a été versé, en duplicafa, dans une mini-cellule

de 10 cm de diamétre et 21,5 em de hauteur, munie d’une sonde ECH,0 ECS5 {(Figure V. 10).

Figure V. 10 - Calibrage des scndes ECH;O EC-5 selon la prermiére approche

En adoptant cefte approche, {.c., en enlevant une certaine quantité d’eau au mélange de
remblai plutdt que I’inverse {débuter le calibrage a partir d’un matériau sec et ajouter de 1’eau
pour obtenir des teneurs en eau spécifiques), les conditions d’hydratation du liant se
rapprochai ent de celles des remblais hydrauliques dans les colonnes lors de IPévaluation de la
CRE.

Les teneurs en eau volumiques {(TEV) vis€es pour effectuer le calibrage des sondes étaient de
60%, 45 %, 30 % et 15 %. Dan: un premier temps, le mélange de remblai hydraulique
cimenté a ét¢€ préparé et mis en place a une teneur en eau volumique de 60 %a. Les lectures ont
€té prises en continu durant une période de 20 jours afin de vérifier la correspondance des
lectures d’une sonde & Pautre (Figure V. 11) et I’effet du curage du liant sur la lecture de la

sonde. Les lecture: obtenues sont présentées a la Figure V.11.
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Figure V. 11 : Lectures en mV de la sonde de teneur en eau en fonction du temps dans le mélange de
remblai hydraulique cimenté pour une teneur en eau visee de 60 %

Les profils montrent que les lectures prises par les sondes # 1 et # 2 sont trés pres 1’une de
"autre et qu’elles suivent la méme tendance dans le temps. La Figure V. 11 illustre €galement
un accroissement des valeurs durant le remplissage de la cellule (jusqu’a TEV 60% - valeur
ciblée), une diminution de celles-ci dans les 24 premieres heures apres la mise en place du
matériel (temps correspondant a la conselidation de ce dernier), et enfin une stabilisation des
valeurs aprés cette période (jusqu’a TEV environ 43% - teneur en eau a saturation). Ces
premiers resultats suggerent que la relation entre la teneur en eau volumique et la lecture de la
sonde est similaire d’une sonde a ’autre et que I’hydratation du liant ait peu d’impact sur les

valeurs lues par les sondes ECH;O EC-5.

Dans un deuxieme temps, afin de calibrer les sondes ECH,;O EC-5 pour différentes teneurs en
eau volumiques, un autre mélange de remblai hydraulique cimenté (avec les mémes critéres

de conception — TEV = 60%) a ¢t€ vers¢ dans le dispositif. Immédiatement apres la mise en
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place du mélange humide dans la cellule, une certaine quantité d’eau a été extraite du
mélange, via une valve placée i la base de celle-ci, afin d*obtenir par pesée de I’eau de sorfie,

les teneurs en eau vizées (45 %0, 30 %o et 15 %0) (Figure V. 12).

Figure V. 12 : Dispositif experimental pour le calibrage des sondes ECHO selon la premiére approche

Cette approche n’a pas permis de calibrer les sondes ECH,O EC-5 pour |’ensemble des
teneurs en eau volumiques vizées. En raison des limites du dispositif expérimental pour
extraire I’eau du mélange, les teneurs en eau visées de 30 % et 15 % n’ont pas été obtenues.
Seules les valeurs de 60 %0 ef environ 45 %o ont été atteintes et serviront en tant que données

pour définir la courbe de calibrage de rembl ai hydraulique cimenté.

Deuxiéme approche

Comme le calibrage des sondes ECH2O EC-5 gelon la premiére approche n’a pas permis de
calibrer les sondes pour des teneurs en eau volumique entre O et 45 %, une approche plus
conventionnelle, i.c., par ajout d’eau, a été ufilisée en deuxidéme lieu. Le calibrage a été
effectué sur le remblai hydraulique sans liant, auquel de 1°eau du robinet a été ajoutée pour
obtenir les teneurs en eau visées de 0, 15%, 30% et 45%. Pour vérifier I’influence du liant sur
la mesure, les teneurs en eau volumique de 45 %o (avec ef sans liant et évaluées selon la
premiére ef la deuxiéme approche) ont été comparées entre elles. Enfin, une lecture de 1’eau

de robinet avec et sans liant (5% CPyg), correspondant i une teneur en eau volumique de
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100 %, a également été prise pour compléter la courbe de calibrage. Les résultats de la

procédure de calibrage sont présentés a la Figure V. 13.
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Figure V. 13 : Kiquations du calibrage des sondes de teneur en eau volumique

Ainsi, la relation entre la teneur en eau volumique (TEV) et la lecture en mV de la sonde
ECH,O EC-3, pour des valeurs comprises entre 0 et 43 %, est définie par une relation linéaire
(Equation V.2) a Iimage de celle du matériel sans Liant (R* = 0,9806) et passant par les
points, TEV = 0 et TEV 43 % avec liant ;

8 = 0,0895mV — 36,453 Equation V. 2

Ensuite, pour les valeurs de teneurs en eau volumiques comprises entre 43% et 100%, la
relation entre la TEV et la lecture en mV de la sonde ECH,O EC-5 est définie par la relation
quadratique V.3:
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8 = 0,0018(mV)? — 2,7144ml + 1068,4 Equation V. 3

Tel que mentionné précédemment, une relation linéaire entre la teneur en eau volumique et la
lecture de la sonde sur ’intervalle de 0 4 50 % et quadratique de 30 % a 100 % est jugée
acceptable (Sakaki et ol., 2008).

Remargue sur le celibrage des sondes ECH;0 EC-5

De part ses propriétés physiques (mélange de particules fines et grossiéres) et ses critéres de
conception (densité de pulpe 4 65 % solide + présence de liant), le remblai hydraulique
cimenté de cette étude est un matériau complexe d’ou résultent des problémes de

consolidation, de ségrégation des particules et d’hétérogénéité (Figure V. 14).

Figure ¥ 14 : Consolidation et ségrégation des particules dans le remblal hydraulique cirmenté

Le calibrage d’instruments de mesure a Pintérieur d’un tel matériau est par conséquent
complexe. L approche utilisée ici pour le calibrage des sondes ECH,0 EC-5, méme si elle
n’est pas parfaite d’un point de vue quantitatif, devrait quand méme permetire d’évaluer la

teneur en ¢au volumique du remblai hydraulique, du moins sur une base comparative.
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5.3 PRESENTATION DES RESULTATS

Cette section présente les courbes de rétention d’eau en drainage des remblais en pite et
hydraulique sans liant (mélange témoin) et cimentés, en cours d’évolution et muris (dgés de
plus de 28 jours). Les courbes non évolutives (i.e., pour les mélanges sans liant et pour les
mélanges cimentés durcis) sont déerites sur ’ensemble du domaine avec le modele MK pour
les matériaux granulaires (Kovacs, 1981; Aubertin ef al., 2003). Le lissage des CRE est plus
particulie¢rement obtenu en faisant varier les paramétres a. et m du modéle qui correspondent
respectivement & un coefficient d’adhésion et & un coefficient li¢ & la distribution de la
dimension des pores (voir description du modéle, chapitre II, section 2.4.3). Les paramétres
de la courbe (y,, y, et 0,) sont déterminés a partir de la méthode des tangentes (voir Fredlund
et Xing, 1994 et Aubertin et al, 2003 pour les détails). Selon cette méthode, la pression
d’entrée d’air y, correspond a la succion matricielle ou 1’air commence a entrer dans les
pores les plus larges du matériau poreux (début de la désaturation), la teneur en cau
résiduelle, 6, correspond a la teneur en eau pour laquelle des changements importants de
succion sont requis pour enlever I’eau du sol (y,). Cette demic¢re définition demeure
relativement vague dans la littérature (Fredlund et Xing, 1994), particulierement

lorsqu’appliquée a un matériau cimenté.

5.3.1 Courbe de rétention du remblai en pite

La Figure V. 15 présente la courbe de rétention d’eau, en termes de saturation, du remblai en
pate sans liant. La CRE a été déterminée a partir de 1’essai standard défini par la norme
ASTM D 6836-02 (2003). Les marqueurs carrés représentent les résultats expérimentaux
(issus de 2 essais) tandis que le trait plein rouge, le lissage de la courbe selon le modele MK.
Les parametres de lissage, a. et m du modele MK ont été fixés a a, = 0,01 et m = 0,4 pour
décrire la CRE sur 'ensemble du domaine (jusqu’a 1 000 000 kPa : succion qui permet
d’assécher complétement tous les types de sol (0 = 0) selon Fredlund et Xing (1994) .
hypothése supportée expérimentalement par des essais faits sur une variété de sols (Croney et

Coleman, 1961) et par des considérations thermodynamiques (Richards, 1965)).
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Figure V. 15 : Courbe de rétention d’eau du remblai en péte sans liant

La courbe de rétention d’eau du remblai en pite sans liant est caractérisée par une teneur en
cau volumique a saturation, 0, de 0,42 (estimée a partir de relations géotechniques
masse/volume et associée & la porosité » du matériel lorsque y = 0), une pression d’entrée de
I’air, y, d’environ 50 kPa et une succion résiduelle, v, (correspondant i la teneur en eau
résiduelle, 6, = 0,08) d’environ 700 kPa. I.’allure de la CRE du remblai en pite sans liant a
I’¢tude est semblable 4 celle de rejets de concentrateur fins (catégorie des silts non plastiques
(ML) pour un indice des vides entre 0,67 et 0,93) pour lesquelles, les pressions d’entrée d’air
varient entre 5 kPa et 70 kPa et la succion résiduclle entre 540 kPa et 785 kPa (Barbour,
Wilson, et St-Amaud, 1993; Aubertin ef al., 1998; Bussicre ef al., 1998; Qiu et Sego, 2001,

cités dans Bussiere, 2007).

La Figure V. 16 présente 1’évolution de la courbe de rétention d’eau du remblai en pite
cimenté durant le curage obtenue a partir de 1’essai de succion modifié par Godbout et al.
(2004). Les CRE du remblai en pite cimenté dgé de 7 et 28 jours sont représentées par des

carrés gris foncé et gris pale respectivement. La courbe de rétention d’eau du mélange témoin
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est reprise sur la Figure V. 16 en guise de comparaison. Il est a noter que la méthode
proposée par Godbout ef al. (2004) ne permet pas de tracer la CRE des remblais cimentés sur
I’ensemble du domaine (4 points uniquement). La méthode des tangentes, telle que définie
par Fredlund et Xing (1994) pour évaluer les paramétres de la courbe (y,, v, et 6,), est donc
difficilement applicable. Ainsi, I’hypothese a ’effet que la pression d’entrée d’air correspond
a un degré de saturation d’environ 95 % (Aubertin et al, 2003), hypothése qui a servie a
définir le deuxiéme point de la CRE selon la méthode proposée par Godbout ef al. (2004)
(voir description de la méthode, section 5.2.2), est utilisée ici pour comparer les CRE du

remblai en pite en cours d’évolution (tireté vert sur la figure).
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Figure V. 16: Evolution de la courbe de rétention d’eau du remblai en péte cimenté durant le
durcissement

Les résultats présentés a la Figure V. 16 montrent que 1’ajout de liant confeére au rejet de
concentrateur une capacité de rétention d’cau évolutive. Ce comportement est cohérent avec
ce qui a été présenté dans le passé par Belem, Bussiére et Benzaazoua (2001), Godbout et al.

(2004) et Godbout (2005) sur 1’évolution de la courbe de rétention d’eau de remblais en pite
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cimentés. Les succions requises pour amorcer le drainage du matériel, identifiées y,, sur la
Figure V. 16, passent dune valeur d’environ 75 kPa pour le mélange dgeé de 7 jours a une
valeur de 200 kPa pour celui agé de 28 jours (comparativement a une valeur de 50 kPa pour

le mélange témoin).

La Figure V. 17 présente la CRE du remblai en pate cimenté durci (plus de 28 jours). Les
carrés noirs représentent les points obtenus a partir de 17essai standard en cellule de pression
selon la norme ASTM D 6836-02 (2003) tandis que les carrés de couleur dégradée (5 demiers
points de la CRE) représentent les points obtenus avec la méthode des solutions salines. Les
parametres de lissage du modéle MK ont &€ ajustés a a, = 0,03 et m = 40 pour décrire la CRE
du remblai dgé de plus de 28 jours sur I’ensemble du domaine (trait plein rouge sur la figure).
En guise de comparaison, la courbe de rétention d’eau du mélange témoin est reprise sur la

Figure V. 17.
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Figure V. 17 : Courbe de rétention d’eau du remblai en péte cimenté
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La Figure V. 17 montre que I’ajout de liant confere au rejet de concentrateur une plus grande
capacité de rétention d’eau. La méthode des tangentes indique que les succions requises pour
amorcer le drainage du matériel sont pres d’un ordre de grandeur plus élevé dans le cas ou le
remblai est cimenté et 4gé de plus de 28 jours (y, - 400 kPa'® versus 50 kPa pour le mélange
témoin). La Figure V. 17 montre également que les succions requises pour atteindre la tencur
en eau résiduelle (0, = 0,13) du remblai en pate cimenté sont prés de deux ordres de grandeur
plus élevées que celles du mélange sans liant (20 000 kPa versus 700 kPa respectivement). 11
est a noter que 1’hypothése a Deffet que tous les types de sol sont secs a une succion de
1 000 000 kPa impose a la CRE du remblai en pate cimenté age de plus de 28 jours une fin de

pente relativement abrupte.

5.3.2 Courbe de rétention du remblai hydraulique

La Figure V. 18 présente 1’évolution de la courbe de rétention d’eau en drainage du remblai
hydraulique a I’étude, déterminée a partir des essais en colonnes. Les marqueurs vides
correspondent aux résultats expérimentaux du mélange témoin tandis que les marqueurs
ronds, gris et noirs correspondent respectivement d ceux du remblai hydraulique cimenté dgé
de 1 et 7 jours'™. Le trait plein rouge représente le lissage de la courbe de rétention d’eau du
mélange témoin selon le modele MK o les parametres a. et m ont été fixés a 0,01et 0,08,

respectivement.

13 Versus 200 kPa lorsque qu’évaluée & partir de I'essai de rétention d’eau modifié¢ par Godbout et al

(2004).

16 T es résultats issus de la colonne contenant le remblai hydraulique cimenté dgé de 28 jours n’étant
pas pris en considération a cause de problémes techniques rencontrés lors de la période d’essais
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Figure V. 18 : Evolution de la courbe de rétention du remblai hydraulique durant le durcissement

Contrairement au remblai en pate, la présence de liant dans le remblai hydraulique ainsi que
les processus d’hydratation semblent avoir peu d’impact sur les propriétés de rétention d’eau
du matériel. En raison de I’hétérogénéité du matériel, il est possible que I’évolution de la
CRE du remblai hydraulique (cimenté ou non) soit plutét une fonction de I'espace que du
temps. L.a CRE du remblai hydraulique, cimenté ou non, est caractérisée par une teneur en
cau a saturation d’environ 0,43, une pression d’entrée d’air autour de 3,5 kPa et une succion
résiduelle < 400 kPa (pour 6, =~ 0,05). Ces valeurs se comparent, en termes de pressions
d’entrée d’air, a celles de rejets grossiers de la taille des sables (SM ou SP) ou v, varient
entre 1 et 12 kPa (Magsoud et al., 2011). Elles sont toutefois 1égérement supérieures, en
termes de succions résiduelles, a celles des rejets miniers grossiers qui sont généralement
inférieures 4 295 kPa (Bussiére ef af., 1998; Rassam et Williams, 1999; Qiu et Sego, 2001;
Rassam, 2002).
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5.3.3 Comparaison entre la courbe de rétention d’eau des remblais hydraulique et en pite

La Figure V. 19 compare la courbe de rétention d’eau du remblai hydraulique a celle du
remblai en pite et montre I’impact du liant sur 1’évolution de la CRE des deux types de

remblais.
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Figure V. 19 : Comparaison de 1’évolution de la courbe de rétention des remblais hydraulique et en
péte
La Figure V. 19 montre dans un premier temps que le remblai en pate (sans liant) possede
une meilleure capacité de rétention d’eau que son homologue hydraulique. En effet, les
succions nécessaires pour amorcer le drainage et atteindre la teneur en eau résiduelle du
remblai en pite sont beaucoup plus éleviées que celles du remblai hydraulique (y, = 50 kPa
versus y,= 3,5 kPa et y, = 700 kPa versus y,= 400 kPa, respectivement). La Figure V.19
montre également, que la présence de liant dans le mélange de remblai hydraulique cimenté,
contrairement au remblai en pite cimenté, semble avoir peu d’impact sur 1’évolution des

propriétés de rétention d’cau. En effet, alors que I’allure de la CRE du remblai hydraulique
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cimenté demeure relativement constante avec le curage du liant, celle du remblai en pite

cimenté évolue (y, = 50 kPa versus y, = 400 kPa et y, = 700 kPa versus y, = 20 000 kPa).

Le Tableau V. 2 résume les principaux parametres des CREs des mélanges témoins et

cimentés ainsi que les paramétres de lissage selon le modele MK,

Tableau V. 2 : Paramétres de la courbe de rétention d’eau et de lissage selon MK

Meélange Parametres de la CRE Parametres
de lissage
a. w,(kPa) 0, v, (kPa) m a.
Remblai hydraulique sans liant 0,43 5 0,05 400 0,08 0,01
Remblai hydraulique ciments dgé de 7 jours 0,43 5 0,05 400 0,08 0,01
Remblai en pdte sans lant 0,42 50 0,08 700 0,4 0,01
Remblai en pdte cimenté dgé de 7 jours 0,42 75 - - - -

Remblai en pdte cimenté dgé de plus 28 jours 0,42 400 0,13 20000 40 0,03

Pour le cas du remblai hydraulique, les paramétres de lissage m et a. demeurent relativement
constant durant le curage du matériel (m = 0,08 et a. = 0,01). Par contre, dans le cas du
remblai en pite, les paramétres du modéle doivent étre augmentés significativement pour
décrire correctement la CRE du mélange dgé de plus de 28 jours sur I’ensemble du domaine

(de 0,4 4 40 pour m et de 0,014 0,03 pour a,).

5.4 ANALYSE DU PROGRAMME EXPERIMENTAL

Tel que mentionné au départ, le principal défi 1i€ a ce volet de 1’¢tude était de proposer un
programme expérimental capable de prendre en compte la nature évolutive des remblais
miniers cimentés et 1’hétérogénéité du remblai hydraulique. Le programme expérimental a
permis de tracer et de comparer 1’évolution de la courbe de rétention d’eau en drainage d’un
remblai hydraulique et d’un remblai en pate cimentés entre 1 et 28 jours. Par contre quelques

limitations reliées au programme ont été observées et sont analysées dans ce qui suit.
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5.4.1 Succions générées par I’hydratation des liants

Dans le domaine des matériaux cimentés (mortier et béton surtout), les processus
d’hydratation des liants peuvent par eux-mémes générer des succions non négligeables a
I'intérieur du matériel. Des auteurs travaillant dans le domaine des remblais en pate cimentés
(Grabinski et Simms, 2005, 2006, Grabinski et Bawden, 2007, Helinski et al., 2007, Simms
et Grabinski, 2009) ont par exemple mesuré, a de faibles temps de cure (5 jours), des
succions pouvant atteindre 105 kPa dans un remblai en pite cimenté avec 5 % ciment

Portland ordinaire (méme type et proportion que le remblai en pite a I’¢tude).

Les auteurs ayant enregistré des succions 4 1'intéricur de remblais en pite cimentés
(Grabinski et Simms, 2005, 2006; Grabinski et Bawden, 2007, Helinski et a/., 2007, Simms
et Grabinski, 2009) attribuent le phénomene a « 1 auto-dessiccation» ou plus
particulicrement a la désaturation du milieu. Dans le domaine des mortiers et bétons, 1’auto-
dessiccation est expliquée par un changement de volume (contraction) du milieu lors de
I’hydratation des liants (Equation V.4); le volume absolu des hydrates formés V, étant
inférieur & la somme des volumes d’eau consommée Vi, et du ciment hydraté V,, (Hua,
Acker et Ehrlacher, 1995, 1997, Kim et Lee, 1999, Acker, 2004; Yang et Zhang, 2004,
Persson, Bentz et Nilsson, 2005) :

Vi, = Vi + Vo, — AV Equation V. 4

Ce phénomene, découvert par LeChatelier, est appelé « contraction de LeChatelier » et est
noté AV. Le déficit en eau dans ce cas particulier implique la coexistence des phases liquides
(cau) et gazeuses (vapeur d’eau et air sec) et 1’équilibre entre ces phases entraine la

génération de tensions capillaires a 1"interface liquide/gaz (Figure V. 20).
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Figure V. 20: Schématisation d'un meénisque dans un capillaire (Baroghel-Bouny, 1994)

La dépression engendrée par la contraction LeChatelier dans la phase liquide est globalement
compensée par une compression dans la phase solide de la pate, ce qui engendre un retrait
nommé retrait endogéne (ou auto-dessiccation). I.’auto-dessiccation (ou parallelement le
développement de tensions capillaires 4 1'intéricur du milieu) est fonction notamment du
rapport eau/ciment (E/C) du mélange; elle devient significative seulement lorsque le rapport

cau/ciment (E/C) est faible (<0,45) sclon Tazawa, Miyazawa et Kasai (1995).

Des essais inspirés de la procédure de Simms et Grabinski (2009) ont été réalisés pour
vérifier s’il y a génération de succions liées a4 I’hydratation des liants dans les remblais
miniers cimentés a I’étude et I'impact de les prendre en compte ou non dans le tragage de la
courbe de rétention d’eau. La procédure d’essais Figure V.21 ainsi que les résultats qui en

sont issus sont décrits dans ce qui suit.
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Figure V. 21: Procédure d’essai pour les mesures de succions générées par ["hydratation des lhiants

Quatre recettes de remblai ont été préparées et versées dans des moules de PVC munis d’un
tensiometre (PSX240A-15BG5V d’Omega) (Figure V.21) soient: 1) rejet de concentrateur
sans liant (mélange témoin), 2) remblai en pate cimenté (1% liant CPy,), 3) remblai en pite

cimenté (5% liant CPpp) et 4) remblai hydraulique cimenté (5% CPy,). Les recettes ont été
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préparées selon les critéres de fabrication précédemment définis, i.e. < 20 % particules
passant 20 pm et pourcentage solide de 65 % pour le remblai hydraulique et = 20 %
particules passant 20 pm avec un affaissement au céne d’Abrahms de 200 mm pour le

remblai en pite.

Figure V. 22: Dispositif expérimental pour la mesure des succions durant le durcisserment

Les moules, de 10,16 cm de diamétre et 45 em de hauteur, ont été scellés aprés 1a mise en
place de chacun des mélanges afin d*éviter tout échange entre 1’air ambiant et le matériel.
Dans le cas du remblai hydraulique cimenté, le moule a été congu de maniére i permettre le
drainage pendant une période de 24 heures pour répéter les conditions de mise en place de ce
type de matériau, et scellé par la suite pour éviter les échanges avee Pair ambiant. Les
succions générées par 1’hydratation des liants ont ainsi été mesurées en continu, 4 Iaide du
tensiométre jusqu’a stabilisation des valeurs. Tl est 4 noter que le couvercle supérieur de
chacun des moules est muni d’un septum pour retirer I’eau de résurgence afin d’éviter qu’une
charge hydraulique se forme 4 la surface du matériel. L’ évolution des succions mesurées dans
les différents mélanges de remblais a I°étude est présentée a Figure V.23. A titre indicatif, les
succions enregistrées par Simms et Grabinski (2009), estimées graphiquement, dans un
remblai en péte cimenté (5% CPip) sont également représentées sur la Figure V.23 (tireté

rouge).



249

Kl il i 1 } |-—4
i - _I...|. L |-
10 } i ]
I ]
M | e =] nembioten
J p;e sans
L, O e " v SR pate s o ST s S liant
-10 : et —'MW- ¢
‘_ . '\, 1 p ""'!'-«--N_..a,...-a-mz 1% liant
1 -4\-"\».__.”‘ Remblai hydraulique 5% llant
P &
K| PR
. 30 1 V¢
© A o~
g i . !
= & W ""\a
c i ’
£ so 1P Me—
S 5 TP O s
32 i | s%iant
70 '\
80 4 3
™ Rembtai gn pates9% liant (Simms et Grahinski}
-110
& - & Al & = = = B
i o o oy & 3 by 3 &
5 5 5 ] 3 ] 3 3 3
& & =1 & & =1 = & <&
3 S S =1 = = s =] &
2 2 2 2 2 2 2 =2 =
Date
Rejet de concentrateur sansliant  ===== Remblai en péte dimenté - 1% liant
sseersees Remblai enpdte cimenté - 5% liant  essseees Remblai hydraulique cimenté - 59% liant
w—+ @ 5rams et Grabirsk (2009)

Figure V. 23: Evolution de la succion durant le durcissement du liant

La Figure V.23 indique, tel qu’attendu, qu’aucune succion (ou valeur négligeable de succion)
n’est générée dans le mélange témoin, 7e. mélange constitué de rejet de concentrateur, sans
liant (ligne noire en frait plein). Aprés 40 jours, des succions d’environ 10 kPa se sont
développées dans le mélange de remblai en pite cimenté contenant 1% liant (ligne noire en
tireté) et jusqu’a 55 kPa dans celui contenant 5 % liant (ligne noire en pomtillée). Comparées
aux succions mesurées par Simms et Grabinski (2009) sur le méme type de remblai (remblai
en pitec avec 5 % ciment Portland ordinaire) et selon la méme procédure d’essai, celles
évaluées dans cette étude sont nettement inféricures (environ 1035 kPa versus 20 kPa a 5 jours
de cure). Au niveau du remblai hydraulique cimenté (5% liant — ligne bleue en pointill¢), des
succions autour de 5 kPa ont été enregistrées au moment de la mise en place du matéricl
(probablement liées au drainage du matériel) et se sont par la suite maintenues a une valeur
autour de 10 kPa. Comparativement au remblai en pite cimenté (5% CPy,), le remblai
hydraulique génére peu de succions avec le curage du liant (35 kPa versus 10 kPa

respectivement).
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La Figure V. 24 compare les courbes de rétention d’eau du remblai en pite cimenté dgé de
28 jours, tracées lorsque les succions générées par le liant sont prises en compte (marqueurs
noirs en forme de x) ou non (marqueurs carrés vides). Pour ce faire, les succions générées par
le liant dans le remblai en pate cimenté a 28 jours (= 50 kPa) (voir Figure V.23) sont ajoutées

aux valeurs mesurées.
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Figure V. 24: Effet de prendre en compte ou non les succions générées par 'hydratation des liants sur
I’allure de la CRE des remblais miniers cimentés

La majorité des points représentés sur la Figure V. 24 se superposent, ce qui signifie que
I’impact de prendre en compte ou non les succions générées par les liants affecte peu 1’allure

générale de la CRE des remblais miniers cimentés a 1’étude.

Pour le cas des mélanges de remblais miniers cimentés dont les rapports E/C sont
généralement supéricurs a 5, il apparait peu probable que les succions générées soient
expliquées par 1’auto-dessication, ie. par la désaturation des pores. Hedenblad (1994) et

Mjomell (1994), cités dans Yang et Zhang (2004) proposent par ailleurs que la diminution de
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I’humidité relative (ou [D’auto-dessiccation) dans un matériau cimenté n’est pas
nécessairement reliée au déficit en eau dans les pores (désaturation) mais plutdt au fait que

I’eau évaporable devient non évaporable librement.

5.4.2 Conditions non stationnaires dans 1’essai de succion modifié (Godbout et al., 2004)

L’allure des CRE obtenues a partir de ’essai de succion modifié par Godbout et af. (2004)
differe de celles obtenues & partir des essais standards (Norme ASTM D 6836-02 (2003)
seule ou couplée a la méthode des solutions salines). La Figure V. 25 reprend les CRE du

remblai en pate obtenues a partir des différentes méthodes pour illustrer le phénomene.
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Figure V. 25 : Courbes de rétention d’eau du remblai en pate selon la méthode de détermination

La Figure V. 25 indique un éloignement des CRE vers des succions plus élevées lorsque
I’approche utilisée est 1’essai de succion modifié par Godbout er al. (2004). Par exemple,

pour le remblai en pite cimenté dgé de 7 jours, le quatricme point de la CRE (déterminé par
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I’essai modifié) se trouve sur la CRE du remblai en pite dgé de plus de 28 jours (déterminée
selon la norme ASTM D 6836-02 (2003) couplée 4 la méthode des solutions salines — essais
standards). Au niveau de la CRE du remblai dgé de 28 jours, les succions correspondant un
degré de saturation de 92 % (S, représenté par le quatricme point de la courbe selon 1’essai
modifié) sont respectivement de 500 kPa pour la CRE évaluée a 1’aide des essais standards
alors qu’elle est de 1380 kPa pour la CRE évaluée a partir de 1’essai de succion modifié par
Godbout et al. (2004). 11 est probable que I’éloignement de 1a CRE selon 1’approche proposée
par Godbout et al. (2004) soit attribué, du moins en partie, au fait que les conditions
stationnaires ne sont pas atteintes pendant 1’essai. En effet, la teneur en eau correspondant au
quatrieme point de la courbe (celui qui semble le plus éloigné de la CRE a 1’équilibre) est
mesurée apres une peériode de 5 heures seulement (voir détails de la méthode, section 5.2.2).
Ceci étant dit, malgré ses limitations, I"approche proposée par Godbout ef al. (2004) est la
seule qui permette d’estimer en un temps donné (sur une courte période de temps), la CRE
d’un matériau fin et évolutif. La durée des essais standards pour les matériaux fins est trop

longue pour permetire cela (voir revue de la littérature au chapitre II).

5.43 Hétérogénéité du remblai hydraulique dans les colonnes

En raison de sa granulométrie (mélange de particules fines et grossicres), de ses critéres de
fabrication (densité de pulpe 4 65 % solide) et de mise en place (drainage), la distribution
granulométrique du remblai hydraulique testé a ’intérieur des colonnes est hétérogéne. Une
ségrégation des particules, avec une couche de particules fines 4 la surface, a été observée

lors du démantélement des colonnes (Figure V. 26).



253

Figure V. 26 Bégregation des particules dans le remblal hydraulique

Pour vérifier si cette ségrégation des particules a un effet sur la porosité et si lectures des
sondes de teneur en eau volumique correspondent (sachant que la teneur en eau volumique
saturée représente la porosité), un échantillonnage stratigraphique et une analyse post-
démantélement a été réalisée. La caractérisation post-démantélement comprend des analyses
granulométriques et une évaluation des porosités par pesée des éléments suivants : masse de
I’épreuve de remblai humide scellé sous vide et immergé dans 1°cau, masse de I’épreuve de
remblai humide a I’air libre, et masse de I’épreuve de remblai séché. La porosité est évaluée
a partir de ces valeurs et des relations de phases (masse-volume) définies en géotechnique

(GranDuB¢, 2007).

La Figure V. 27 présente les résultats de 1’analyse granulométrique. Par soucis de clarté,
seules les courbes granulométriques au bas et au haut de la colonne ainsi que celles vis-a-vis

des instruments de mesures (positionnés 4 65 ¢m et 105 ¢m 4 partir du bas de la colonne) sont

illustrées a la Figure V. 27.
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Figure V. 27 : Courbes granulométriques du remblai hydraulique a 'intérieur d une colonne

La Figure V. 27 montre qu’il y a eu ségrégation du matériel aprés sa mise en place dans les
colonnes avec une fraction plus fine au haut de la colonne et plus grossiére dans le bas.
Cependant, les granulométries vis-g-vis des sondes demecurent prés ['une de 1autre. Les
porosités évaluées le long de la colonne de remblai hydraulique sont présentées dans le
Tableau V. 3.

Tableau V. 3 : Porosité a I'inténieur des colonnes de remblais hydrauliques

Echantillon Porosité Lecture de la sonde  Position des sondes
De (cm) A (ecm)

120 135 0,39 Haut de la colonne 4
105 120 0,38

95 105 0,40 0,43 Capteur du haut

70 95 0,39

60 70 0,37 0,42 Capteur du bas

45 60 0,37

30 45 0,37

15 30 0,36

0 15 0,33 Bas de la colonne
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Les résultats indiquent une décroissance générale des porosités (d’environ 0,40 a 0,33) du
haut vers le bas de la colonne. Il est probable que cette décroissance soit liée d la migration
d’une partie des particules fines a 1’intérieur des pores des particules grossieres (cf. a la
densification des mélanges discutée au chapitre IV) ou encore au fait que la porosité des
sables est habitucllement inféricure a celles des rejets de concentrateurs lorsque placés
hydrauliquement (voir Bussiére, 2007 pour des porosités typiques). Par ailleurs, les porosités
mesurées différent de celles lues par les sondes ECH,O EC-5 lorsque 1’on fait I’hypothese
que la valeur maximale de la tencur en cau volumique mesurée correspond a la porosité
(0,43 vs 0,40 et 0,42 vs 0,37). Les mesures directes de la porosité (et indirectement les teneurs
en eau volumiques) telles qu’évaluées ici (selon I’approche GranDubé, 2007) impliquent une
erreur significative (+ 0,05). De plus, la précision de la mesure de teneur en eau avec les
sondes est également de cet ordre (voir figure V.13). En tenant compte de ces imprécisions,
on peut considérer que les approches utilisées pour évaluer la porosité du remblai hydraulique

convergent.

5.5 ANALYSE DES RESULTATS

A I’image de la perméabilité étudiée au chapitre précédent, les résultats présentés a Iintérieur
de ce chapitre montrent que la capacité de rétention d’cau des remblais hydraulique et en pite
cimentés differe (en termes de valeurs absolues et d’évolution). Alors que la capacité de
rétention d’eau du remblai en pite (plus élevée dés le départ que celle du remblai
hydraulique) évolue avec ’hydratation du liant, celle du remblai hydraulique demecure
relativement constante. I.”analyse qui suit tente de faire ressortir les mécanismes impliqués au

niveau de la rétention d’eau dans les remblais miniers cimentés.

5.5.1 Porosité et capacité de rétention d’eau

L.7évolution des forces contributives a la rétention d’eau dans les remblais miniers cimentés
peut Etre lice en partie aux changements de la géométrie de la matrice cimentaire, le drainage

de pores plus petits requérant des succions plus importantes. La distribution de la taille des
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pores (PSD), telle qu’évaluce par porosimétric au mercure (MIP), peut étre utile pour faire
ressortir I’influence de la porosité sur 1’évolution de la courbe de rétention d’cau des remblais
miniers cimentés (Simms et Yanful, 2001, 2002 et 2004; Romero et Simms, 2008) et
indirectement, la participation des forces capillaires. La relation entre la distribution de la
taille des pores et la courbe de rétention d’eau se base sur I’hypothése que la pression qui
permet au mercure (phase non-mouillante) d’introduire un pore de rayon donné permet
¢galement 4 1’air (phase non mouillante dans un systéme eau/air) d’y accéder (voir section

4.4.2 du chapitre IV pour les détails sur les essais MIP).

Conventionnellement, les formulations mathématiques qui relient la CRE a la PSD
considerent que la géométrie des pores demeure constante durant I’essai. Les pores, qui sont
modélisés comme un ensemble de tubes capillaires, sont considérés saturés jusqu’a le rayon
de courbure a I'interface eaw/air excéde le rayon du pore (voir figure V.26). L’équation de
Kelvin (Equation V.5) permet de relier la succion, y au rayon de courbure i Iinterface

cau/air, r sclon :

Y = Hycose Equation V. 5

r

ou 7 est la tension de surface de I’eau et ¢ est I’angle de contact entre la phase mouillante et

non mouillante (0 pour I’eau dans un systéme eaw/air).

La dérivée de I’Equation V.5 permet d’obtenir la succion requise (y) pour désaturer un pore
de rayon r. Comme I’essai MIP fourni la fréquence des pores de rayon r, il est possible
d’estimer la proportion volumique des pores qui seront désaturés 4 une pression donnée, ().
La teneur en eau volumique correspondant a la pression appliquée, X (y) est calculée en
soustrayant de la teneur en eau volumique saturée, 9, 1'intégrale des pores désaturés entre 0

ct y, sclon ’Equation V.6:

X(y) = 06; - fow oY) Equation V. 6
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La courbe de rétention d’eau sur ’ensemble du domaine peut ainsi étre représentée, a partir

de la PSD, en tragant la relation entre y (en abscisse) et X(y) (en ordonnée).

Pour vérifier si cette approche peut s’appliquer aux cas des remblais miniers cimentés, la
courbe de rétention d’eau d’un rejet de concentrateur non cimenté, pour lequel ont €t tirées
de la littérature la CRE mesurée (Godbout ef al., 2004) et la distribution de la taille des pores
(Belem, Bussiere et Benzaazoua, 2001- estimée graphiquement) est représentée a la
référence). L.a CRE mesurée est représentée par les triangles rouges tandis que celle estimée a

partir de la PSD est représentée par la ligne rouge en tirets.
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Figure V. 28: Courbe de rétention d’eau d’un rejet de concentrateur non cimenté mesurée et estimée a
partir de la distribution de la taille des pores

Globalement, la Figure V.28 montre une bonne correspondance entre la CRE du rejet de
concentrateur non cimenté mesurée et celle estimée a partir de la distribution de la taille des

pores. Cette approche apparait donc utile pour vérifier la contribution de la géométrie de la
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matrice cimentaire (porosité) et la participation des forces capillaires sur 1’évolution de la

courbe de rétention d’cau des remblais miniers cimentés.

La Figure V.29 présente la CRE du remblai en péte non cimenté (carré gris), du remblai en
pite cimenté agé de plus de 28 jours (carré noir) et I’estimation de la CRE de ce demnier a
partir de 1a PSD telle qu’évaluée par porosimétrie au mercure (voir chapitre TV, section 4.4.2)
(tiret noir). On s’attarde ici exclusivement au remblai en pite puisque la CRE du remblai

hydraulique n’évolue pas de fagon significative durant le durcissement.
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Figure V. 29 : Courbe de rétention d’eau du remblai en pate cimenté estimée a partir de la distribution
de la taille des pores

La courbe de rétention du remblai en pate cimenté age de plus de 28 jours estimée a partir de
la distribution de la taille des pores (tirets noirs) est a peine décalée (vers des succions plus
élevées) de la courbe de rétention d’can du remblai en pite non cimenté (carrés gris). Elle se

situe relativement loin de la CRE mesurée (carrés noirs). Ces observations suggerent que
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I’évolution de la géométrie de la matrice cimentaire contribue a 1’évolution de la capacité de
rétention d’eau des remblais en pite cimentés mais ne peut expliquer tout le mouvement de la
courbe causé par ’ajout d’un agent liant. Il y a donc d’autres facteurs qui expliquent la plus

grande rétention de I’eau par le remblai en pite cimenté.

5.5.2 Liens eau et matrice cimentaire

Un autre facteur qui pourrait contribuer a 1’évolution de la capacité de rétention d’eau des
remblais en pite cimentés pourrait étre associ€ aux liens qui se développent entre 1’eau et la
matrice cimentaire durant le durcissement. Plus 1’énergie de liaison entre 1’eau et la matrice

est élevée, plus les succions requises pour drainer le matériau doivent également étre élevées.

I.’eau se présente sous différentes formes dans un milieu poreux cimenté et est généralement
classifiée selon la nature de sa liaison avec la matrice cimentaire. Les différentes classes (4)
de I’eau, présentées par ordre croissant d’énergie de liaison avec la pate, sont I’eau libre et
capillaire, I’eau adsorbée (physiquement ou chimiquement), 1’eau combinée et I’eau dans les
zones d’adsorption empéchée (Regourd, 1982; Guénot-Delahaie, 1997 cités dans DeSa,
2007). Les différentes classes de I’eau dans une matrice cimentaire sont présentées dans la

planche suivante.



FPlanche : Eau dansles matrices cimentaires

L ean libre (classe 1) se troame principalernent dans les pores capillaires de dirnension
supérienre A 10 pra. Elle participe 3 1'écoulerment Darcéen et n'est pas sournise aus forces
datrac tion des surfaces solides. L'eau adsorkée (classe 20 est celle qui est lide 4 13 surface
des zolides ar 1'acton de forces physico-chirniques. Elle peut étre adsorbée plovsique ment.
Drans ce cas, les forces datimction sont de tvpe van der Waals. La structure de 'ean adsorbée
et de la surface adsorhante n'est pas affectée par cette adsorption. Elle peut aussi étm
adsorbée chimiquerment. Dans ce cas, des électmons sont miis en coraraun entre 1'e=au et la
surface solide. &irei, la structure de la molécule dean est modifide (dissociation par mpture
de 13 liaizon covalents O-HY.

L'eau chirniquernent corbinée (classe 31 ou eau de structure, est celle qui a réagi
chimigque ment awec le cirnent pour forner un nowean produit. Les principaus prodoits de
1'hedratation dans les reriblais miniers ciraentés sont les silicates de calciura hedratés (2-3-
H) awec =+ de 13 portlandite et de D'ettringite (Wiallis-Terri=se, 2000, Benzaamoua, Fall et
Belern, 2004, Bensaazoua, Pesronmard et al, 2010). Pour le cas parbculier des Z-5-H, il
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(Feldman et Sereda, 1962, cités dans Wiallis- Terri=se, 20007
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proches. Cm est alors en zone dite d'adsorption empéchée (classe 4). Dans ces zones, lesan
forterment adsorbée, est sous pression dite de disjonction, de lordre de 130 MPa (Eazant,
1972, Cette pression s'oppose aux forces d'attraction qui existent entre les particules des
hrrdrates qui raintiennent la structur du squelette. Cette ean est ainsi un 618 ment stucturel 3
partentiére du rmatérian, capable de transietire localerent des contmintes.
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Considérant la capacité des hydrates i lier 1’eau 4 différents niveaux d’énergie, les phases
cimentaires développées dans le remblai en pite cimenté durci, essenticllement représentées
par des gels C-S-H avec + de la portlandite (voir résultat de ’analyse thermogravimétrique
chapitre IV, section 4.4.2), ont probablement contribué¢ a I’augmentation de 1’énergic de
liaison entre 1’eau et les surfaces solides du remblai durant le durcissement. Cette
augmentation de I’énergie de liaison entre l'eau et la matrice cimentaire durant le
durcissement du remblai pourrait expliquer en partie (avec 1’évolution de la géométrie de la

matrice), I’augmentation de la capacité de rétention d’eau du remblai en péite cimenté durci.

5.6 SOMMAIRE ET CONTRIBUTIONS LIEES AU CHAPITRE RETENTION D’EAU

Le chapitre V, qui s’inscrit dans la suite des travaux de Godbout (2005) ou I’évolution en
fonction du temps, du type et de la proportion de liant, d’une partie (entre 0 et 1 380 kPa) de
la CRE de remblais en pite cimentés a ét¢ étudiée, amene des contributions importantes. Par
rapport aux travaux antérieurs, I’approche utilisée a permis de tracer la CRE des remblais en
pate cimentés durcis sur I’ensemble du domaine. Elle a aussi permis de déterminer la CRE
d’un matériau plus grossier comme le remblai hydraulique cimenté ou non. Le principal défi
lié a cette partie de la theése était de proposer un programme expérimental capable de prendre
en compte la nature évolutive des remblais miniers cimentés et de définir la CRE des
remblais & 1’étude sur I’ensemble du domaine (ie. pour des matériaux ayant une faible
capacité de rétention d’eau (remblai hydraulique) a une trés forte capacité de rétention d’eau

(remblai en péte cimenté durci)).

Malgré certaines limitations, la démarche expérimentale proposée a permis d’atteindre les
objectifs visés. Les essais de succion par translation d’axe, couplés a la méthode des solutions
salines ont permis de tracer la CRE sur I’ensemble du domaine du remblai en pate cimenté (et
non cimenté) durci. I.’analyse des succions générées par ’hydratation des liants a montré que
le phénomene n’est pas assez important dans les remblais cimentés & 1°étude pour affecter
I"allure de la CRE. L’essai de succion modifié par Godbout ef al. (2004) a permis, malgre le
fait que les conditions stationnaires ne soient pas atteintes, de tracer la CRE du remblai en

pite cimenté en cours d’évolution. Les essais en colonnes ont permis de tracer la CRE du
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remblai hydraulique cimenté ou non cimenté en cours d’évolution et durci sur ’ensemble du

domaine.

Les résultats issus des différents essais de rétention d’cau ont montré une différence
d’ampleur et de comportement au niveau de la capacité de rétention d’eau du remblai
hydraulique et en pite cimentés. A I’image de la perméabilité, la capacité de rétention d’eau
du remblai hydraulique cimenté (plus faible au départ que celle du remblai en pite) demeure
relativement constante dans le temps, alors que celle du remblai en péte cimenté évolue avec
le curage du liant (avec des pressions pour amorcer le drainage passant de 50 kPa a 400 kPa
et des succions résiduelles passant de 700 kPa a 20 000 kPa pour le remblai en pite cimenté
par exemple). Selon I’analyse des résultats, les différences observées seraient attribuables au
fait que le remblai en pite posseéde et développe pendant son durcissement, une porosité
beaucoup plus fine que son homologue hydraulique (voir distribution de la taille des pores,
Figure IV. 24, chapitre IV, section 4.4.2) ainsi que des liens de plus en plus forts entre ’eau

et la matrice cimentaire.

A la lumiére des résultats issus de ce chapitre (corroborés par ceux du chapitre IV sur la
perméabilité), le remblai en péte cimenté semble, d’un point de vue environnemental, une
meilleure option que le remblai hydraulique cimenté pour la gestion de rejets de
concentrateur sulfureux puisque il atteint pendant son durcissement, une plus grande capacité
de rétention d’eau. Une plus grande capacité de rétention d’eau permet au matériau de
maintenir une saturation plus élevée. Des conditions saturées en eau agissent comme une
barriere 4 I'oxygene (principal agent oxydant de la pyrrhotite dans les remblais miniers
cimentés) et limitent la réaction d’oxydation des sulfures ainsi que les problémes qui lui sont
associés. De plus, les mélanges de remblai en pate cimenté sont beaucoup plus homogenes,
ce qui confere 4 ce type de remblai un autre avantage par rapport aux risques associés a
I’oxydation des minéraux sulfurcux dans les chantiers remblayés. Créer des zones
hétérogeénes en termes de teneur en eau n’est pas favorable a la stabilité chimique des

remblais.
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Derniére remarque sur la prédiction de la CRE des remblais miniers cimentés

La prédiction de la courbe de rétention d’eau, a partir de la distribution de la taille des pores
uniquement (voir section 5.5.1), bien que valable pour prédire la CRE des remblais non
cimentés, ne semble pas adéquate pour prédire efficacement celle des remblais en pate
cimentés durcis. Cette approche qui prend en compte I’évolution de la porosité uniquement,
ne tient pas compte de l'énergic de liaison qui se développe entre 'eau et la matrice

cimentaire durant I’hydratation du liant (Prapaharan et al., 1985).

Par ailleurs, le modéle de Kovacs modifié par Aubertin e al. (2003) (modele MK) décrit
efficacement la CRE des remblais miniers non cimentés et cimentés (durcis) sur ’ensemble
du domaine (voir Figure V. 19); il suffit d’ajuster les paramétres a, et m du modele. Dans le
cas du remblai hydraulique, les parametres de lissage m et a. demeurent relativement
constants durant le durcissement du matériel (m = 0,08 et g, = 0,01) alors que pour le remblai
en pite cimenté, les parametres du modele doivent étre ajustés en fonction du temps (de 0,4 a
40 pour m et de 0,014 0,03 pour a,, respectivement). Rappelons que le paramétre m est li€ i la
distribution de la dimension des pores alors que le parametre a. est lie aux proprictés
d’adhésion. Actuellement (pour un matériau non cimenté), le parametre m (ou indirectement
la distribution de la taille des pores) est corrélé a la granulométrie du matériau (inverse du
coeflicient d’uniformité) tandis que le parametre @, est fixé 4 une valeur de 0,01. Ces valeurs
suggérées par le modele semblent assez justes pour prédire efficacement la CRE des remblais
non cimentés (hydraulique et en pate) ainsi que celle du remblai hydraulique cimenté mais
pas pour prédire la CRE du remblai en pite cimenté en cours d’évolution et durci. Pour
preédire efficacement la CRE de 1’ensemble des remblais miniers cimentés, des travaux sont

nécessaires au niveau de 1’ajustement des paraméetres m et a. du modele MK.



CHAPITRE VI

CONCLUSIONS, CONTRIBUTIONS ET RECOMMANDATIONS

Le but de cette recherche était de mieux comprendre les mécanismes d’oxydation de la
pyrrhotite dans les remblais miniers, hydrauliques et en pite cimentés, de dégager les
principaux facteurs d’influence et de rendre compte de leur réle. I.’oxydation de la pyrrhotite
dans les chantiers miniers souterrains remblayés est trés préoccupante pour les opérateurs
miniers car elle peut mener a de graves conséquences. D’un point de vue environnemental,
les produits de I'oxydation de la pyrrhotite peuvent mener a la formation de drainage
contaminé et affecter la qualité des eaux souterraines. Au niveau des opérations, 1’oxydation
de la pyrrhotite dans les remblais cimentés peut affecter I'intégrité physique de la masse par
I"attaque sulfatique et ainsi ralentir les activités de minage. Sous des circonstances extrémes,
I’oxydation de la pyrrhotite peut aussi menacer la santé et la sécurité des travailleurs miniers.
En milieu fermé par exemple, la consommation d’oxygeéne associée a 'oxydation des
sulfures peut entrainer un épuisement de I’oxygene de 17air. Elle peut aussi étre suffisamment
rapide pour mener a I'auto-ignition de la masse et provoquer, a de hautes températures, le

dégagement de SO,.

Les facteurs d’influence qui ont été jugés d’importance pour 1’oxydation de la pyrrhotite dans
les remblais miniers cimentés sont : la passivation des surfaces de la pyrrhotite (par les
produits de son oxydation et par le liant) et les proprictés hydrogéologiques (perméabilité et
capacité de rétention d’eau) qui régissent les mécanismes de transfert de 1’oxygeéne a travers

le milieu.
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Tel que soulevé en introduction et dans le chapitre II, les plus grands défis liés a cette
recherche se situaient au niveau méme de 1’état des connaissances. La réactivité de la
pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés avait été peu étudice et le remblai hydraulique
cimenté, peu caractéris¢ d'un point de vue hydrogéologique et environnemental. Le
développement d’une approche capable de prendre en compte la nature évolutive et réactive
des remblais miniers cimentés sulfureux, pour pousser plus loin notre compréhension du
phénomene, représentait cgalement un défi de taille. Les principales conclusions,

contributions et recommandations de cette recherche sont présentées dans ce qui suit.

Au chapitre IIT sur la réactivité des remblais miniers cimentés contenant de la pyrrhotite, les
résultats des essais de consommation d’oxygeéne ont montré que les rejets de concentrateur
qui contiennent de la pyrrhotite (sans liant) peuvent étre trés réactifs, donc susceptibles
d’entrainer d’éventuels problémes environnementaux et/ou associés a 1’auto-ignition,
lorsqu’ils sont exposés aux conditions atmosphériques (avec des flux d’oxygene consommés
parfois supéricurs a 35 moles O,/m*/jour alors qu’il est relativement rare de rencontrer des
flux supéricurs a 5 moles Oy/m*/jour). Les résultats des cssais CO ont montré 1effet
bénéfique a courts termes d’ajouter un liant au mélange; effet davantage marqué pour les
remblais en pite que les remblais hydrauliques. Les résultats des essais de résistance en
compression uniaxiale (UCS) ont montré des pertes de résistance mécanique attribuables a
I"attaque sulfatique pour I’ensemble des remblais étudiés (hydraulique et en pite), méme si
les remblais en pite cimentés acquierent et maintiennent des valeurs d’UCS supérieures a
celles des remblais hydrauliques correspondant (i.e. pour les mémes proportions et types de
liant ainsi que pour les mémes teneurs en pyrrhotite). Dans certains cas, I’oxydation de la
pyrrhotite dans les remblais hydrauliques étudiés semble avoir été suffisamment importante
pour mener a I’émanation de SO,, comme le suggere I’analyse post-essais réalisée a
I’intérieur de ce chapitre. I.’approche novatrice utilisée dans le chapitre III, comprenant des
outils de caractérisation minéralogiques relativement sophistiqués (chimie des solides, DRX,
ATD-ATG) et de 1’électrochimie, couplés aux essais de consommation d’oxygene et de
résistance en compression uxiaxiale, a permis en croisant I’ensemble de 1’information, de
mieux comprendre les mécanismes d’oxydation de la pyrrhotite dans un contexte de remblais

miniers cimentés. [.’étude électrochimique a permis d’aller plus loin dans la compréhension
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du role dun des facteurs d’influence, soit la passivation des surfaces de la pyrrhotite en
discriminant 1’effet du liant de celui des produits de 1’oxydation. Elle montre qu’une
passivation naturelle (sans liant) de la surface des graing de la pyrrhotite permet de réduire a
un certain niveau la réactivité de la pyrrhotite mais que 1’ajout de liant permet de la réduire

davantage.

Au chapitre IV sur la perméabilité, les essais de perméabilité au gaz (azote) et a I’ecau ont
montré une différence de comportement hydrogéologique entre les remblais en pate et les
remblais hydrauliques cimentés. Les résultats obtenus a partir des essais de perméabilité a
I’azote (flmde d’infiltration inerte), corroborés par ceux obtenus a partir des essais de
perméabilité a 1’eau, ont dans un premier temps montré que 1’interaction eau/matrice
cimentaire n’affecte pas la mesure de fagon significative lors des essais de perméabilité a
I’eau. Par ailleurs, ’ensemble des résultats des essais de perméabilité indiquent que la
perméabilité du remblai hydraulique cimenté a 1’étude demeure relativement constante dans
le temps (kew = 1 x 107 cm/s), alors que celle de son homologue en pite diminuce de plus d’un
ordre de grandeur en 28 jours (et devient inférieure a celle du remblai hydraulique de plus
d’un ordre de grandeur, de = 2 x 10° 4 3 x 10° em/s). L absence d’évolution de kg, du
remblai hydraulique cimenté serait associé entre autre 4 ’entrainement d’une partie du liant
lors du drainage du matériel (cimentation plus faible), contrairement au remblai en pite ou le
drainage est négligeable (et le degré de cimentation plus important). I.’étude a mis en
¢vidence le phénomene de ségrégation des grains dans les remblais hydrauliques, avec une
perméabilité probablement contrélée en grande partie par les couches de particules fines. Les
techniques de caractérisation complémentaires (MIP, ATD-ATG et analyse des surfaces
spécifiques) utilisées ont amélioré la compréhension des comportements observés. Les
résultats des essais MIP indiquent que le remblai en pite cimenté développe une porosité plus
fine que le remblai hydraulique. La quantification des surfaces des grains indique un degré de
cimentation plus élevé dans le cas du remblai en pite que dans le cas du remblai
hydraulique. I.’analyse thermogravimétrique suggere que le remblai en pate forme davantage
d’hydrates, notamment des gels C-S-H, que le remblai hydraulique. Connaissant la capacité
des hydrates (gels C-S-H surtout) a réduire la porosité effective d’une matrice cimentaire, et

puisque ce sont surtout la porosité totale et la dimension des pores capillaires (0,01 pm <
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diametre << 5 pm) qui influencent la perméabilité (Metha et Monterio, 1993; Bertolini,
Elsener er al, 2004), ces facteurs expliquent, a tout le moins en partie, la plus grande
décroissance de la perméabilité des remblais en pate cimentés par rapport a celle des remblais

hydrauliques cimentés.

Au chapitre V sur la rétention d’eau, les essais de succion par translation d’axe, couplés a la
méthode des solutions salines ont permis de tracer la CRE sur 1’ensemble du domaine du
remblai en pite cimenté (et non cimenté) durci. L’analyse des succions générées par
I’hydratation des liants (cf. auto-dessiccation) a montré que le phénomeéne n’est pas assez
important dans les remblais cimentés a 1’étude pour affecter de fagon significative 1’allure de
la CRE. I.’essai de succion modifié par Godbout ef al. (2004) a permis, malgré ses limitations
(conditions stationnaires non atteintes), de tracer la CRE du remblai en pite cimenté en cours
d’évolution. Les essais en colonnes ont permis de tracer la CRE du remblai hydraulique
cimenté ou non cimenté en cours d’évolution et durci sur I’ensemble du domaine. Les
résultats issus de cette approche combinée ont montré une différence d’ampleur et de
comportement au niveau de la capacité de rétention d’eau du remblai hydraulique et en pite
cimentés. A Iimage de la perméabilité, alors que la capacité de rétention d’eau du remblai
hydraulique cimenté (plus faible au départ que celle du remblai en pite) demeure
relativement constante dans le temps, celle du remblai en pate cimenté évolue avec le curage
du liant (avec des pressions pour amorcer le drainage passant de 50 kPa a 400 kPa et des
succions résiduelles passant de 700 kPa a 20 000 kPa pour le remblai en pate cimenté). Selon
I’analyse des résultats, les différences observées seraient attribuables au fait que le remblai en
pate possede et développe pendant son durcissement, une porosité beaucoup plus fine que son
homologue hydraulique ainsi que des liens de plus en plus forts entre 1’cau et la matrice

cimentaire.

Puisque la perméabilité et la capacité de rétention d’eau contrélent en grande partic les
mécanismes de transfert de 1’oxygene (principal agent oxydant de la pyrrhotite dans les
conditions étudices) a travers les remblais, les résultats issus des chapitres IV et V suggerent
que les remblais en pite cimentés soient plus aptes a réduire la réactivité de la pyrrhotite que

les remblais hydrauliques cimentés. Ils développent avec le durcissement du matériel une
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plus faible perméabilité et une plus grande capacité de rétention d’eau (capacité a demeurer
saturé), deux facteurs susceptibles de limiter 1’accés de 1’oxygene vers la pyrrhotite a
I'intérieur de la masse et par le fait méme, de réduire les risques environnementaux associés a

son oxydation.

Les principales contributions scientifiques de la these sont liées a I1’évaluation du
comportement physico-chimique de rejets sulfureux contenant de la pyrrhotite lorsque placés
dans des remblais miniers cimentés (remblai hydraulique ou en pite). A la connaissance de
I"auteure, a I’exception d’une étude préliminaire (Benzaazoua, Belem et Bussiere, 2001) pour
metire en évidence le potentiel d’auto-ignition des remblais en pite cimentés, aucunc
recherche n’avait tenté d’évaluer la réactivité de la pyrrhotite dans les remblais miniers
cimentés méme si la sélection du type de remblai (en pate ou hydraulique) devrait tenir
compte des conséquences qui lui sont associées. Dans cette recherche, des approches
novatrices et variées ont été utilisées. En croisant Iensemble de I’information, il a été
possible de comparer le comportement physico-chimique de remblais hydrauliques et de
remblais cimentés en pite et de porter plus loin notre compréhension sur les mécanismes
d’oxydation de la pyrrhotite dans un contexte de remblais miniers cimentés. I.’avancement
des connaissances sur le sujet devraient offrir aux opérateurs miniers certaines pistes de
solutions en matiere d’environnement, de productivité et au niveau des aspects santé et

sécurité au travail.

Dans cette étude, le développement, I’adaptation et 1’utilisation de méthodes originales pour
caractériser les remblais miniers cimentés, hydrauliques et en pite, en termes de réactivité,
perméabilité et capacité de rétention d’cau, représente une contribution en soi. Parmi ces
méthodes, mentionnons 1’électrochimie pour étudier la réactivité des surfaces de la pyrrhotite
dans un contexte de remblais miniers cimentés, ’essai de perméabilité au gaz pour évaluer la
perméabilité intrinséque des RMC et une combinaison d’approches (essais colonnes,
méthodes par translation d’axe, solutions salines) pour obtenir la courbe de rétention d’eau
des RMC sur I’ensemble du domaine. L’approche proposée a non seulement permis  des
avancées dans la compréhension du phénomene, clle pourra étre utilisée dans le futur pour

caractériser d’autres remblais miniers cimentés réactifs et étre transtérée a différents
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domaines d’application pour I’¢tude d’autres matériaux réactifs et/ou évolutifs. En parallele,
la vérification de la technique de mesure a I’cau pour évaluer la conductivité hydraulique
saturée des remblais miniers cimentés (par corroboration des résultats d’essais de
perméabilité a 1’cau et a I’azote) représente aussi une contribution importante. Rappelons
que les ¢quations a la base du calcul de kg, basées sur la loi de Darcy, supposent qu’il n’y a
pas d’interaction entre la matrice cimentaire et le fluide durant la mesure. Des doutes
persistaient donc quant 4 la validité de la technique de mesure qui utilise 1’eau comme fluide
d’mfiltration. Les résultats obtenus a partir des cssais de perméabilit¢ a 'azote (fluide
d’infiltration inerte), corroborés par ceux obtenus a partir des essais de perméabilité a I’cau,
ont montré que I’interaction eaw/matrice cimentaire n’affecte pas de fagon significative la
mesure lors des essais de perméabilité a 1’eau. Cette contribution est importante puisqu’elle
indique que I’essai de perméabilité a I'ecau est fiable pour déterminer la perméabilité
infrinseque K et 1a conductivité hydraulique saturée kg, des remblais miniers cimentés (un des
parametres utilisés en ingénierie environnementale pour prédire son comportement

hydrogéochimique et géotechnique).

Une autre contribution importante de cette recherche est la caractérisation hydrogéologique
(perméabilité et courbe de rétention d’eau) des remblais miniers cimentés en cours
d’évolution, particulierement celle des remblais hydrauliques cimentés. Ce matériau avait été
relativement peu étudié comparativement au remblai en pate cimenté méme s7il s’agit d’une
option encore privilégiée par certains opérateurs miniers pour la gestion des rejets de
concentrateur sulfureux (ou non). L avancement des connaissances au niveau de ces facteurs
d’influence (kg et CRE desquelles peuvent étre prédites la fonction de perméabilité (k(y)),
est important pour prédire efficacement le mouvement des fluides (et le comportement
hydrogéochimique) d’un chantier minier remblayé. Dans le cas ou le chantier est remblayé
avec du remblai en pite cimenté, 1’étude des propriétés hydrogéologiques de cette these
suggerent qu’il faut intégrer 1’effet du temps dans les modélisations alors que cela n’est pas
nécessaire dans le cas ou le chantier est remblayé avec du remblai hydraulique cimenté. Pour
le remblai hydraulique cimenté, il faudrait surtout tenir compte de I’endroit ol on se trouve a
I'intéricur de la masse. Godbout ef al. (2004) et d’autres chercheurs (Nawfal, 2012) ont

montré a 1’aide de modélisations numériques (voir article mentionné pour les parametres de
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la modélisation), I’'impact de prendre en compte ou non la nature évolutive des propriétés
hydrogéologiques (conductivité hydraulique et courbe de rétention d’eau) pour définir I’état

de saturation en eau d’un chantier minier remblayé (Figure VI. 1).
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Figure VI. 1: Modélisation du degré de saturation dans un chantier remblayé selon que les propriétes
hydrogéologiques soient considérées constantes ou évolutives

La Figure VL 1 illustre que lorsque les propriétés hydrogéologiques sont considérées
¢volutives (carrés rouge pale), "ensemble du chantier remblay¢ est caractéris€ par un degré
de saturation élevé (> 80% avec faible désaturation au haut du chantier). Par contre, lorsque
les propriétés hvdrogéologiques sont considérées constantes, une désaturation sur I’ensemble
du chantier est observée (seculs les premiers métres a la base du chantier demeurent saturés).
Appliquée a notre €tude, ces modélisations suggérent qu'un chantier remblayé avec du
remblai hydraulique cimenté risquerait d’étre désaturé alors que s’il était remblayé avec du
remblai en pite cimenté, le cour du chantier demeurerait saturé. Ces hypothéses
correspondent d’ailleurs 4 ce qui a été observe sur le terrain par Ouellet ef al. (1998 et 2000)
lorsque le chantier est remblayé avec du remblai hydraulique cimenté ou par Ouellet et al.

(2006) lorsque le chantier est remblayé avee du remblai en péte cimenté.



271

Les travaux du chapitre III ont montré que la réactivité de la pyrrhotite dans les remblais
cimentés est moindre dans les remblais cimentés en pate que dans les remblais hydrauliques.
De plus, les remblais en pite ont des résistances mécaniques nettement supéricures aux
remblais hydrauliques qui voient leur résistance chutée de fagon significative avec le
durcissement en raison de I’attaque sulfatique. Pour ces raisons d’ordre géochimique et
mécanique, le remblai en pite semble plus approprié que le remblai hydraulique pour les
mines ayant des rejets sulfureux contenant de la pyrrhotite. De plus, sachant que des
conditions saturées en eau agissent comme une barriére a I’oxygene (principal agent oxydant
de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés) et limitent la réaction d’oxydation des
sulfures ainsi que les problemes qui lui sont associés, 1’étude des propriétés hydrogéologiques
réalisée dans le cadre de cette thése confirme que la technologie des remblais en pite
cimentés représente une meilleure option de gestion de rejets de concentrateur sulfureux que
celle du remblai hydraulique cimenté. Enfin, les mélanges de remblai en pite cimenté sont
beaucoup plus homogenes, ce qui confere i ce type de remblai un autre avantage par rapport
aux risques associés a 1’oxydation des minéraux sulfurcux dans les chantiers remblayés.
Créer des zones hétérogénes en termes de teneur en eau n’est pas favorable a la stabilité

chimique des remblais.

Méme si les résultats obtenus sont pertinents et originaux, beaucoup reste a faire pour
comprendre et prédire le comportement physico-chimique global des remblais miniers
cimentés contenant de la pyrrhotite et encore davantage pour quantifier les risques d’auto-
ignition et d’émanation de SO,. Rappelons que le phénomene de I’auto-ignition demeure une
préoccupation importante pour les opérateurs miniers mais que 1°¢tat des connaissances sur le
sujet était trop limité au moment de débuter les travaux de la thése pour qu’il puisse étre
¢valué dans le cadre de cette recherche. Rappelons aussi que méme si aucunc concentration
en SO, n’a é&¢ mesurée durant 1’étude, des doutes persistent sur la possibilité que le

phénomene ait eu lieu.
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Des recommandations pour pousser plus loin notre compréhension sur les mécanismes
d’oxydation de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés et pour quantifier les risques

environnementaux qui lui sont associés sont proposées dans ce qui suit.

I.¢tude de la réactivité des minéraux sulfureux peut se faire a partir de différentes approches
(voir section 2.4.1). Dans cette étude, c’est essenticllement 1’essai en laboratoire de
consommation d’oxygéne tel qu’interprété par Elberling ef al. (1994) qui, pour des raisons
déja présentées, a été retenu. Pour accéder a la réactivité intrinseque (ou autrement dit au
coeflicient du taux de réaction, K;) de la pyrrhotite dans les remblais miniers cimentés,
d’autres approches devraient étre envisagées. Il serait possible par exemple d’obtenir en
laboratoire la valeur de K, a partir d’un ajustement simultané des profils de la courbe de
concentration mesurée avee les résultats de modélisation découlant du logiciel Pollute (Rowe,
Booker et Fraser 1994) ou Vadose/W (Geoslope International, 2012);, la courbe de
concentration en fonction du temps étant mesurée a 1’aide de cellules de diffusion —

consommation.

Dans cette étude, 1’¢lectrochimic a ¢té¢ utilisée pour étudier de fagon générale I'effet de la
passivation des surfaces de la pyrrhotite sur sa réactivité. Elle a servi a discriminer I"effet des
produits de 1’oxydation de celui d’un liant sur la réactivité des surfaces. Les méthodes
¢lectrochimiques permettent d’étudier les aspects fondamentaux liés a 1'oxydation des
minéraux sulfureux. Couplées a d’autres techniques d’analyses telle la spectroscopie
infrarouge, les méthodes électrochimiques devraient étre exploitées davantage pour pousser
plus loin notre compréhension des mécanismes d’oxydation de la pyrrhotite dans les remblais

miniers cimentés.

Au niveau de la quantification des risques d’auto-ignition et d’émanations de SO, des
remblais miniers cimentés sulfureux, le développement d™une approche est nécessaire.
L’ analyse thermogravimétique qui permet entres autres de déterminer les températures de
dégradation d’un matériau et d’estimer la cinétique d'oxydation i haute température devrait

étre utilisée a ces fins.
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Au niveau du comportement hydrogéologique des remblais miniers cimentés, des
améliorations aux modcéles de prédiction des propriétés hydrogéologiques sont proposées. La
distribution de la taille des pores et la surface spécifique semblent de bons indicateurs
d’évolution et devraient étre intégrés aux modeles de prédiction de la perméabilité. Pour la
courbe de rétention d’eau, les paramctres liés a 1’évolution de la géométrie de la matrice
cimentaire ne sont pas suffisant pour expliquer tout le mouvement de la courbe durant le
durcissement du matériel. Il faudra aussi prendre en compte 1’énergie de liaison entre 1’eaun et
la matrice cimentaire qui se développe durant I’hydratation du liant pour prédire efficacement
I’évolution de la CRE des remblais miniers cimentés. A cet effet, Danalyse

thermogravimétrique permet d’étudier 1°état de liaison de I’cau dans les matrices cimentaires.

Derniéres remarques sur la prédiction des propriétés hydrogéologicques

Tel que mentionné précédemment, la connaissance de la conductivité hydraulique saturée et
de la courbe de rétention d’eau (deux parametres définis dans le cadre de cette étude)
permettent de prédire la fonction de perméabilite, nécessaire a 1’étude de 1’écoulement de
I’eau en milieu porcux non saturé. Par ailleurs, I’essai de perméabilité au gaz permet de
mesurer directement cette fonction avec 1’avantage d’étre beaucoup plus facile a réaliser,

pour des conditions non saturées, que 1’essai de perméabilité a I’cau.

Concernant 1’hétérogénéité qui caractérise les remblais hydrauliques cimentés, cet aspect
mérite d’étre étudié davantage. Par exemple, les résultats de cette étude indiquent que la
perméabilité des RHC est essentiellement contrélée par les couches de particules fines. Cette
hypothése est valide dans le cas ou 1’écoulement du fluide est perpendiculaire a la
stratification (cas des conditions de réalisation des essais pour cette étude). Par contre, dans le
cas ou 1’écoulement de 1’eau se ferait dans une autre direction (parallele a la stratification par
exemple), la perméabilité de la masse ne serait pas nécessairement contrélée par les couches
de particules fines. Pour un écoulement parall¢le a la stratification, comme c’est possible au
bas d’un chantier, la perméabilité serait essentiellement contrélée par les couches formées de

particules grossiéres. Il apparait donc important d’étudier davantage 1’effet de la ségrégation
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des particules dans les chantiers miniers remblayés avec des remblais hydrauliques cimentés

pour mieux comprendre le comportement global de 1la masse.

Enfin, le remblai hydraulique testeé dans cette étude était constitué de deux types de
matériaux : un sable et un rejet de concentrateur. On retrouve dans le domaine minier des cas
ou les remblais hydrauliques sont constitués uniquement de rejets de concentrateur (fraction
grossiére hydrocyclonée). Il apparait donc important d’étudier d’autres types de remblais

hydrauliques cimentés pour répondre aux besoins de I'industrie miniére.
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Analyses chimiques |CP-AES de Lixivials

Préparation: Jovette Godbout
Analyse: Mélanie Bélanger
Date d'analyse: 2 mai 2012
Vérification: MathieuWVilleneuve
Projet: PC-lovette

Eléments| Al Ba Be Bi Ca cd Co Cr Cu Fe My Mn Mo Ni Ph Ster Sh Se Si Ti In
LDM] 0,010 0,001 | 0,001 | 0,020 ] 0,030 | 0,003 | 0,004 ] 0,003 | 0,003 | 0,006 | 0,001 | 0,002 | 0,003 | 0,004 | 0,020 | 0,080 | 0,090 | 0,400 | 0,020 | 0,002 | 0,005
RH sans liant (U21591) | <0,01 | 1,20 |=<0,001|<0,001 649 | 0,131 |<0,004| <0,003|<0,003 | <0,006]| 40,7 | 0,042 |<0,008| <0004 <0,02 | 602 | 57 89,7 | 0, <00,005
RH avec liant (U21592) | <0,01 | 0,655 | 0,157 | «0,001 902 | 0,103 | 0,315 | 0,502 | <0,003 | <0,006| <0,001  «0,002) <0,009] 0,186 | 0,753 | 439 4,93 64,3 | «0,002<0,005

Notes: Tous les résultats sont exprimés en mg/L
LOM: Lirnite de d&tection de [a methode

Approuvé par:

Mathieu\illeneuve, Chimiste

Date: 11 mai 2012
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