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1. Introduction

Pour des fins de protection de I’environnement, la migration des fluides (gaz et liquides) doit étre

controlée a I’intérieur et au pourtour des sites d’entreposage des rejets miniers. Pour les rejets du

concentrateur (résidus miniers) et les roches stériles contenant des minéraux sulfureux

(potentiellement générateurs de drainage minier acide, DMA), on s’intéresse principalement aux

mouvements de ’eau et de I’oxygene. L’écoulement de 1’eau est abord¢ ailleurs dans le cours. On

traitera dans ce chapitre du processus de transfert d’oxygene associé a la production du DMA.

Le mouvement des gaz est mieux documenté pour le cas des matériaux fins, comme ceux

employés dans les systémes de recouvrement (e.g. Nicholson et al. 1989; Ritcey 1989, Collin and

Rasmuson 1990; Aachib et al. 1993; Aubertin et al. 1993,1995,1999, 2000; Mbonimpa et al.

2001), que pour les matériaux plus grossiers (comme les roches stériles).

Tableau 1. Quelques différences entre les haldes et les parcs a résidus miniers, avec leurs effets

sur le mouvement des fluides.

Reésidus

Steriles

Granulométrie fine (silt-sable), relativement

uniforme

Fragments grossiers (dimension allant du cm au

m) et porosité élevée localement

Pyrite directement accessible a I’oxygene

Oxygene doit diffuser dans les pores internes
pour atteindre la pyrite contenue dans les

fragments plus gros

Parcs ont une faible hauteur

Haldes de stériles sont des amas ¢élevés (10-40m

au-dessus de la zone saturée)

Oxydation de la pyrite initialement limitée a la

partie superficielle du parc a résidus

Oxydation de la pyrite peut affecter de grandes
profondeurs dans la halde

Température généralement peu élevée

Températures peuvent étre élevées

Apport de I’oxygene limité a la diffusion

Apport d’oxygene par diffusion, convection,

transfert thermiques, etc.




Le tableau 1, qui présente quelques différences entre les haldes a stériles et les parcs a résidus,
aide a saisir a quel point ce processus est complexe dans les haldes. Alors que la diffusion
moléculaire est généralement considérée comme le principal (et souvent le seul) mécanisme de
transfert d’oxygene dans les recouvrements multicouches et les résidus miniers, en raison de leur
faible perméabilité intrinséque - et donc d’une faible conductivité pneumatique, plusieurs autres
mécanismes physico-chimiques controlent la disponibilité de I’oxygene (et la production du
DMA) dans une halde (voir figure 1). Dans ce dernier cas, en plus de la diffusion moléculaire, il
faut tenir compte des mécanismes d’advection/convection et de 1’effet de la chaleur produite par

les réactions exothermiques d’oxydation sur les mouvements des fluides.

Diffusion et
advection de

I' oxygeéne

Roches stériles

Conduction

Zone non saturée thermique

Convection d'air

Pas de perte de o)

Infiltration
Zone saturée d'eau

Figure 1. Schématisation des phénomeénes physico-chimiques d’échange et de mouvement des
fluides, impliqués dans le production du DMA dans les haldes a stériles (adaptée de Lefebvre et

al. 2001):

Les échanges (flux) hydriques, gazeux et thermiques montrés a la figure 1 constituent des
phénomenes interdépendants. Comme on le verra plus loin, les gradients de température peuvent
influencer le potentiel matriciel et induire des mouvements liquides et gazeux. Réciproquement,
les variations spatiales d’humidité, impliquant des modifications de la charge hydraulique,

engendrent des écoulements porteurs de chaleur. Le mouvement des gaz est aussi influencé par la



teneur en eau et la température et vice versa. On est alors en face de transferts couplés, dont la

résolution est trés complexe.

Dans ce qui suit, ces différents mécanismes internes et externes de transfert de gaz et de chaleur
seront décrits individuellement (mais assez sommairement). Une /iste des symboles est présentée
a la fin du document, afin d’aider le lecteur a bien identifier chacun des parameétres introduits

dans le texte.

2.  Mécanismes de transfert des gaz

2.1. Diffusion moléculaire de I’oxygene

2.1.1. Lois de Fick

La diffusion moléculaire, causée par des gradients de concentration, contribue au transport
d’oxygene dans les couvertures, les résidus et les haldes. Lorsque les matériaux sont peu

perméables (a I’eau et a 1’air), ce mécanisme peut devenir dominant pour les échanges gazeux. Le
flux diffusif d’oxygene FOD [ML?T" ou MolLT"'] dans un milieu poreux non saturé, a une

position z au temps ¢, peut étre défini par la premiére loi de Fick. En une dimension, elle s’écrit

comme suit (Bear 1972; Hillel 1980):

oC(z,t
M FP(z1)=-p, XY
0z
ot D, [L*T'] est le coefficient de diffusion effectif, C [ML> ou MolL>] est la concentration

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

Dans les matériaux contenant des sulfures qui s’oxydent au contact de 1’air, I’expression du
phénomene de diffusion doit tenir compte de la « consommation » d’oxygene par les réactions

d’oxydation. Généralement, on admet que cette réaction d’oxydation suit une cinétique de 1



ordre (e.g. Nicholson et al. 1984; Lefebvre 1994; Ritchie 1994b) 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 et al. 1993; Lefebvre 1994; Elberling and
Nicholson 1996; Yanful et al. 1999); on la définie par 1’équation différentielle suivante
(Mbonimpa et al. 2002a,b) :

0 o ., oc
21 —(6,,C)=—(D,—)-K,C
Rl (0eqC)=—(De—) =K,

ou K, [L’L>T" ou T™] est le coefficient du taux de réaction (consommation) de 1’oxygéne (par
ex. m(0,)/m’(rejets).s) (K, = 0 pour les matériaux inertes), et €, [L’L™] la porosité en air

¢quivalente définie par :

31 Op =0, +HO, .

Dans 1’équation ci-dessus; 6, et 6, sont les teneurs en eau et en air volumiques respectivement
(6, = nS, et 6, = n- 6, ou n est la porosité totale et S, le degré de saturation); H représente la
constante de Henry en cas de dissolution de I’oxygeéne dans I’eau et est définie par le rapport (H
= (C,/C,) des concentrations d’oxygeéne dans 1’eau C,, (voir section 2.1.2) et dans I'air C, a
1’équilibre (C, = 20.9%). A 20°C, C,, = 0.28 mol/m’ d’eau, = 9.0 g/m’ d’eau et C,=20.9% = 8.7

mol/m’ d’air = 278.4 g/m’ d’air, ce qui conduit & A = 0.03.

Dans les équations de Fick ([1] et [2]), on définit les coefficients de diffusion effective et du taux

de réaction en fonction de paramétres apparents (ou globaux, « bulk ») D" et K,” de la fagon

suivante (Aubertin et al. 1999, 2000; Mbonimpa et al. 2002a,b) :

[4a] D, =0,,D*

et
[4b] K, =0,,K/ .



Dans ce cas, la 2° loi de Fick modifiée prend aussi la forme suivante (si on suppose que 6,, et D,

ne dépendent pas de t et z respectivement):

2
51 C-pPC k"
ot oz

2.1.2. Constante de Henry H
Différentes définitions sont utilisées dans la littérature pour la constante de Henry (e.g., Stumm

and Morgan 1996; Mihelcic 1998; Looney et Falta 2000). Dans le cas ou le transfert de O; se fait

de la phase liquide vers [’atmosphere (phase gazeuse), on a :

[6a] H zi

ou P; et x, sont la pression partielle et la fraction molaire de I’oxygene respectivement (x,

correspond C, = 0.209).

P.
[6b] H=—L
C

w

ou C,, est la concentration molaire d’oxygene dans la phase aqueuse (eau) (mole par unité de

volume d’eau).

C
6 H=—2
[oc] C

w

Dans cette équation, est la concentration molaire de 1’oxygeéne dans ’air (mole par unité de

volume d’air).



Comme le montre les équations [6a] a [6¢], 'unité de H dépend de la définition choisie. Ainsi, H
a les unités de pression avec 1’éq. [6a], les unités de pressionxvolume/mole avec I’éq. [6b], et est
sans dimension (mais en réalit¢ on a I'unité¢ volume d’air/volume d’eau) avec 1’éq. [6¢]. Le

tableau 2 suivant propose les relations qui relient les trois parameétres.

Tableau 2 Conversion des unités de la constante de Henry H dans le cas de transfert de gaz de la

phase liquide vers 1’atmosphere (phase gazeuse), (adapté de Mihelcic 1998)

L -atmj

H
H[LHZOJz (mol

L 4ir RT

. L
I L -atm _ H>0 < RT
mol Ly
H[LHZOJZ H(atm)

Lair ) Rrrxss.s™olH20
LHzO
H(L ~atmj_ H(atm)
mol 55 6@
Ly,o
mol H ,0
Ly,o
mol H ,0O
LH20

L -atm

H(atm)= H[ ) x55.6

mol

Ly,o

H(atm)= H( ]x RTx55.6
LAir
R =0.08205 2m- L

mol K

L : litre; R est la constante des gaz parfaits; 7 est la température (°K)

Lorsque 1’oxygene est transféré de la phase gazeuse (air atmosphérique) vers la phase liquide
(eau), ce qui est le cas qui nous intéresse, la constante de Henry est définie par les relations
inverses de celles données ci-dessus et les conversions des unités du tableau 2 doivent aussi étre
modifiées en conséquence. Ainsi, la constante de Henry utilisée dans 1’équation [3] est donnée

par 'inverse de la relation [6c] (i.e. rapport (H = C,/C,).



Les concentrations d’oxygeéne dans 1’air C, et dans I’eau C,, peuvent étre exprimées dans
différentes unités (en terme de concentration massique, volumique ou molaire). Généralement, la
concentration de gaz dissous dans 1’eau C,, a 1’équilibre avec une phase gazeuse peut étre estimée

comme suit (Hillel 1998) :

ou s. est le coefficient de solubilité du gaz dans I’eau, P,,, la pression atmosphérique totale et P;
la pression partielle de 1’oxygene (voir eq. 8a.4 ci-dessous). Le coefficient de solubilité peut étre
exprimé en terme de rapport de masse ou de volume suivant que C,, est une concentration
massique, volumique, ou molaire. Le tableau 3 compare les coefficients de solubilité¢ de quelques
gaz (gaz carbonique (CO,), oxygene (0O;), azote (N,) et air (sans CO,)) a différentes
températures. Comme le CO, réagit avec I’eau, sa solubilité¢ est ¢levée. Ce tableau montre la

solubilité de ces gaz dans 1’eau diminue lorsque la température augmente.

Tableau 3. Coefficients de solubilité¢ volumique de quelques gaz dans I’eau (Hillel 1998).

Coefficient de solubilité s. (volume gaz par unité de volume d’eau)
Température Azote Oxygene Gaz carbonique Air
(°O) (N) (0y) (COy) (sans CO»)

0 0.0235 0.0489 1.713 0.0292
10 0.0186 0.0380 1.194 0.0228
20 0.0154 0.0310 0.878 0.0187
30 0.0134 0.0261 0.665 0.0156
40 0.0118 0.0231 0.530 -

La concentration d’oxygene dans I’eau C,, (mol O/vol. eau) peut aussi étre obtenue a 1’aide de la

relation suivante proposée par Benson et Krause (1980):



P.
[8a] Cw = m(] - l90Partm)

o w

ou p, (g/cm3 ) et M,, (g/mole) sont la densité et la masse moléculaire de 1’eau pure (M,, = 18.0153
g/mole; voir aussi €q. [21]) respectivement, P; (atm) est la pression partielle, P, (atm) est la
pression totale (atmosphérique), @, (atm) est le coefficient de Henry (correspondant a 1’équation
[6a]), et 9, (1/atm)' est un paramétre associ¢ au comportement thermodynamique de I’oxygéne

(selon la loi universelle des gaz).

La dépendance des parametres p,, @,, et 9, en fonction de la température peut étre exprimée par

les relations suivantes (entre 0 and 40 °C).

326.785 3 45284.1
TK TKZ

[8b] Inp,, =—0.589581+ (pw en g/em’)

5596.17 1049668

8] Inw,=3.71814+ 2

(w, en atm )
Tk Ty

[8d] &, =0.000975—1.426x107° (Ty —273.13)+6.436x10~% (T —=273.15)° (9, en

atm™)

Dans 1’équation [8a], la pression partielle P; peut étre exprimée comme le produit de la fraction

molaire et de la pression du mélange :

[8e] Pi=xo (Pyim — Psar )




ou x, est la faction molaire de I’oxygéne (généralement pris a 20.946% dans les conditions
atmosphériques normales) et P, est la pression de vapeur saturante (pression partielle de 1’eau),

qui peut €tre estimée par :

3840.70 216961
2

[8f] InPy, =11.8571—
TK TK

Finalement, a partir de ces équations, on obtient :

[8g] Cw:xo(Patm_Psat)p—j‘v;(]_‘gopatm)

o w

Le tableau 4, tir¢ de Otwinowski (1995), donne quelques valeurs de C, en fonction de la
température a la pression atmosphérique pour différentes fractions molaires d’oxygene x, dans la
phase gazeuse (exprimée en %volume). Ces solubilités sont données en terme d’oxygene dissous
dans 1L d’eau en équilibre avec ’atmosphere saturé de vapeur d’eau. Ces valeurs différent
légérement de celles proposées par Mihelcic (1998); ce dernier donne les valeurs suivantes pour
la concentration de I’oxygene dissous en équilibre avec 1’atmosphere : 9.2 mg/L a 20°C, et 8.6

mg/L a 25°C.

Si I’influence de la pression atmosphérique est négligée, I’influence de la température sur la
concentration C,, peut d’autre part étre estimée par la loi de Van’t Hoff donnée par 1’équation ci-

dessous (Appelo et Postma 1994; Mihelcic 1998):

dinC,, AH!
dTy  RTf

[9a]

ou

0
AH 1 1
9] logC, (Tx,=1logC,(Tx>)+ . B
[9b] gCy(Tk2 gCy(Tk2) 2,303R(TK1 ]sz



ou AH f est I’enthalpie de réaction, R la constante universelle des gaz (R = 8.31441 J/mol.K) et Tk
est la température en K. L’enthalpie de réaction, qui varie 1égérement avec la température, est ici
supposée constante ( AH rO =~ - 10 kJ/mol dans le cas de I’oxygéne). Sachant que C,,= 0.27 mmol/l
= 8.6 mg/l a 25°C (Appelo et Postma 1994; Mihelcic 1998), il est alors possible de trouver la

concentration C,, & une autre température. Pour 5°C par exemple, on obtiendrait ici C,, = 0.36

mmol/l = 11.5 mg/l, ce qui est 1égeérement différents de la valeur du tableau 4.

Tableau 4 Concentrations d’oxygene dissous dans I’eau C,, en fonction de la température a la
pression atmosphérique (101.3 kPa) pour différentes fractions molaires d’oxygene x, dans la

phase gazeuse (volume %) (adapté de Otwinowski 1995).

T x,=21% x,=15% x,=10% X,=5% x,=1%

°C mg/L. |pmol/L | mg/LL | pmoV/L | mg/L. |pmolVL | mg/L. |pmol/L | mg/L |pmol/L

5 12.79 1399.6 19.60 2999 [6.02 |188.1 {292 |91.2 [0.50 |15.6

10 11.30 (353.0 8.03 |250.9 |531 1659 |2.59 [80.9 041 |[12.8

15 10.11 |315.9 |7.16 [223.7 |4.72 |147.5 (227 [709 (0.32 |10.0
20 9.12 2849 |6.45 |201.5 |423 |132.2 |2.01 |62.8 (023 |7.2
25 830 (2593 |5.86 |183.1 |3.77 |117.8 |1.82 |56.8 |0.14 |44

30 7.60 |237.5 |533 |166.5 |3.44 |107.5 |1.56 |48.7 |0.05 |1.6

35 7.00 |218.7 |4.88 |152.5 |3.12 |97.5 |1.43 447 10.00 0.0

40 6.47 1202.1 |4.47 |139.7 |2.81 |87.8 |1.15 (359 (0.00 0.0

45 6.00 |187.5 |4.10 |128.1 |2.52 |78.7 1094 294 [0.00 0.0

50 557 |174.0 |3.75 |117.2 |2.25 |70.3 |0.74 [23.1 ]0.00 [0.0

55 517 |161.5 |3.55 |1109 196 |61.2 |0.50 |15.6 |0.00 0.0

60 489 |152.8 |3.38 |[105.6 |1.64 |51.2 (025 |7.8 0.00 (0.0

10



2.1.3. Calcul du flux de surface

L’équation précédente peut étre résolue analytiquement pour des conditions initiales et aux
frontieres relativement simples (Carslaw and Jaeger1959; Astarica 1967; Crank 1979; Mbonimpa
et al. 2002a,b). Sinon, on recourt a des méthodes de résolution numériques (Aubertin et al. 1995,

1999).

Les solutions analytiques développées par Mbonimpa et al. (2002a,b) pour le cas des couvertures
et des résidus miniers, peuvent étre aussi utilisées pour les roches stériles. En supposant que tout
I’oxygene est consommé a une profondeur L dans les résidus ou les haldes exposées (i.e. C =0
pour z = L), que la concentration initiale d’oxygene dans les pores est nulle, et que les propriétés
oy, D" et K,” sont constantes sur toute 1’épaisseur L (n.b. cette condition n’est pas toujours

satisfaite), le flux diffusif entrant a la surface des rejets non couverts est donné par :

* *
Cp0.,D Cy0.,D 0
FP(z=0)=""0" 2" g7y ! T
L L i=l i“7°D *
K
L
*
Cp0., D 220"
L = I’
*

Cp6.. D 0 .2 2 *
L i=1 i27Z'2D * L2
——+K,

LZ

ou Cy est la concentration d’oxygene a la surface (z = 0) (Cp= C, =20.9%, ou = 8.7 mole/rn3, ou

~ 276 g/m’ 4 la pression atmosphérique).
Cette solution transitoire générale peut servir a dériver des solutions particuliéres pour des rejets

miniers (résidus et stériles) non réactifs (K, = 0). De plus, en adoptant r — oo dans les solutions

transitoires, les solutions stationnaires peuvent étre obtenues (pour Kr* #0et Kr* =0).

11



Il est a noter que le flux qui entre dans la couverture (donné par 1’équation [10]), n’est pas
identique au flux a la base de la couverture (Mbonimpa et al. 2002a). Le premier décroit avec le
temps, alors que le second augmente. Dans les matériaux non réactifs (K,* = 0), ces flux
deviennent identiques mais restent différents (la différence représente la quantité d’oxygene

consommée) lorsque 1’état stationnaire est atteint.

Généralement, I’oxydation a travers un matériau meuble est un phénomeéne qui évolue assez
lentement, et il peut s’étendre sur des dizaines d’années. Comme les conditions varient peu dans
un court laps de temps, elles peuvent étre considérées comme (pseudo)stationnaires a court terme
(i.e. &/ = 0) (Bennet et al. 1994; Lefebvre 1994). La 2° loi de Fick peut alors étre résolue en
considérant que la concentration d’oxygene est nulle a une profondeur suffisamment grande (z —

). Le profil de la concentration d’oxygene est ainsi donnée par :

[11] C=Cpexp(—-zK, /D" )=Cpexp(—z\K, /D, )

A T’aide de la premiére loi de Fick et de I’équation qui précéde, le flux stationnaire de surface

entrant dans les rejets peut étre évalué comme suit :

k £
[12]  Fly(2=0)=0,,CoyD K,  =Cp\[D.K,

2.1.4. Autres facteurs d’influence

Pour décrire précisément la cinétique de réaction de la pyrite dans les rejets, on devrait tenir
compte de 2 facteurs X7 et Xj tiennent respectivement compte de 1’influence de la température T

et de la concentration d’oxygéne C sur la cinétique de consommation d’oxygene et donc affectent

la valeur de K, (Lefebvre 1994). Le coefficient de réactivité K : utilisé dans 1’équation [5] est

%k
alors exprimé en fonction d’un coefficient K, indépendant de la température et de la

concentration d’oxygene disponible comme suit :
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(131 K.(C.T)=XrXoK.

Le premier facteur X7 tient compte de la diminution de la vitesse de la réaction d’oxydation
lorsque la température devient trop élevée (un phénomene surtout observé dans les haldes). La
réduction de la solubilité de ’oxygene dans 1’eau a température €élevée (voir équations [8] et [9],
et tableau 4) est la principale cause de cette diminution de cinétique selon Otwinowski (1993). La
température limite inférieure Tiyr au-dela de laquelle la vitesse diminue (i.e. X7 =1 pour T < T,y
et Xr < 1 pour T'> T}, est de I’ordre de 65°C selon Cathles et Schlitt (1980) et Lefebvre (1994),
et de 40 a 50°C selon Panthelis et Ritchie (1991). La température limite supérieure Ty, au-dela
de laquelle la réaction d’oxydation est supposée inactive (i.e. X7 = 0 pour T 2> Ty,,) serait de 80°C
selon Cathles et Schlitt (1980), Lefebvre (1994) et Lefebvre et al.(2001), et de 100°C selon
Panthelis et Ritchie (1991). La méthode de calcul de X7 pour T, <7< Ty,, est décrite par Lefebvre

(1994), et ne sera pas présentée ici.

Le second facteur Xy qui influence la cinétique de réaction tient compte de la baisse du taux
d’oxydation lorsque la concentration d’oxygene tombe sous un certain seuil Cy;, (Xo = 1 pour C
> Cpin et Xo < 1 pour C £ Cp). Selon Jaynes (1983), ce phénomeéne serait relié ’activité
bactérienne réduite lorsque la concentration d’oxygeéne dans ’air interstitielle est inférieure a 5%
de fraction molaire. En se basant sur la solubilit¢ de 1’oxygeéne dans 1’eau, cette valeur est
équivalente a environ 2% en poids d’oxygéne dans 1’eau aux conditions normales de

températures. La méthode de calcul de Xy est aussi décrite par Lefebvre (1994).

2.1.5. Obtention des parameétres

Il existe une difficult¢é non négligeable pour quantifier précisément le flux de diffusion de
I’oxygene dans les rejets, soit la détermination des valeurs appropriées des paramétres D, et K.
En laboratoire, des progres importants ont été réalisés ces dernieéres années (e.g. Aubertin et al.
1995, 1999, 2000; Aachib 1997; 2002; Mbonimpa et al. 2002a,b). Il existe aussi certains travaux
qui font état de mesures in situ (voir Mbonimpa et al. 2000, 2002¢; Dagenais 2001; Bussiere et al.

2002). A la mine Heath Steele (N.B.) par exemple, le coefficient de diffusion a pu étre déterminé
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en place (de facon indirecte) a 1’aide de la méthode du traceur gazeux SF6 (hexafluorure de
souffre) (Riley and Ritchie 1997). Il reste cependant du travail a réaliser afin de définir plus
correctement les méthodes pour mesurer D, et K, sur le terrain (n.b. des travaux sont en cours
dans le cadre de la Chaire Polytechnique-UQAT a cet effet). En outre, comme d’autres processus
peuvent contribuer au transport d’oxygene, les approches basées sur I’estimation de D, et K, a
partir de la mesure de la concentration dans un réservoir fermé en surface (e.g., Bennet et al.
1994; Elberling 1994) ne sont appropriées que lorsque que la diffusion domine 1’apport

d’oxygene. Ceci n’est pas toujours le cas comme on le verra plus loin.

Pour nous aider, les travaux de laboratoire ont néanmoins confirmé que le coefficient de diffusion
effectif peut étre estimé par diverses relations semi-empiriques proposées dans la littérature.
Mentionnons entre autre la relation de Millington et Shearer (1971) modifiée plus tard par Collin
(1987). Sous une forme pratique, celle-ci peut s’écrire (Aubertin et al. 1999, 2000; Aachib et al
2002) :

[14] D, = %(Dg 0,Pa +HD§ngpw)
n

oD/ etD,’ [LZT'I] sont les coefficients de diffusion libre dans I’air et dans 1’eau respectivement,

(D? =1.8x10° m*/s et D? =2.5x10” m’/s aux conditions ambiantes selon Scharer et al. 1993);

Pa €t py, tiennent compte de la tortuosité dans ’air et dans 1’eau. Les exposants p, et p,, sont définis
en fonction de la porosité et du degré de saturation ou des teneurs en eau 6, et en air 6, (Aubertin et
al. 1999, 2000; Mbonimpa et al. 2002a; Aachib 2002). Des valeurs estimées suffisamment réalistes

sont aussi obtenues en adoptant p, = p,, = 3.3.

Dans les haldes, il faut aussi tenir compte de I’influence de la température et de la pression sur le
coefficient de diffusion effectif. L’effet de ces facteurs se fait sentir sur le coefficient de diffusion

libre dans I’air (D,°), et il peut étre exprimé par la relation suivante (Lefebvre et al. 2001a):

P (TC +273.15j¢

0 _ O
(151 Da =D 273.5

a,O P
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ou DZ Oest le coefficient de diffusion libre dans I’air a 0°C et a la pression atmosphérique Py, Tc

est la température (°C), P la pression (Pa), et ’exposant ¢ (-) est un paramétre empirique
normalement pris égal a 1.8. Il faut aussi noter que le coefficient de diffusion libre de I’oxygéne

dans I’eau D,,” peut étre affecté par la température et de la pression.

Par ailleurs, comme cela a ét¢ mentionné (voir tableau 1), les roches stériles contiennent des
cailloux ayant un diametre relativement grand (dimension de cm a m). Ainsi, aprés I’oxydation
de la surface des grains de pyrite, ’oxygéne doit migrer dans les pores internes pour atteindre la
pyrite contenue a ’intérieur des fragments de roche (ce phénomene serait négligeable dans les
rejets de concentrateur, car on considére que la pyrite est directement accessible a 1’oxygeéne dans
les résidus miniers réactifs). La pénétration de I’oxygeéne dans ces blocs de roche dépend de leur
coefficient de diffusion interne D, ;,. Une des approches utilisés pour déterminer le taux global de
consommation d’oxygene K, est le modéle du noyau de réaction (« reaction core », « shrinking
core »; Cathles et Schlitt 1980; Panthelis et Ritchie 1991; Lefebvre 1994). Plus de détails sur le
modele sont données dans les références précitées. Le taux global de consommation d’oxygene

K,*[T'] est alors donné par (Lefebvre 1994) :

3(1-n)K,gdi*H

r

[16a] K, *

ou n est la porosité, K,y la constante cinétique de réaction de surface (m/s), a;fyc’f la surface de

pyrite par unit¢ de volume de roche stérile, H est la constante de Henry, & ’épaisseur de la

couche ou se fait I’oxydation de la pyrite (m) (5 =(D,,;,/K,0)*>), 7 le rayon du block de stérile

(m). La constante cinétique de réaction de surface Ky, qui a une valeur assez constante et bien

documentée (Otwinowski 1993), est définie comme suit :

[16b] K, = Quantité d'oxygene consommée

temps x surface x concentration volumique d'oxygene
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Quelques valeurs typiques (i.e. ordres de grandeur) des paramétres D, et K, utilisées dans

quelques études sur le DMA dans des haldes sont donnés dans les tableaux 5 et 6 respectivement.

Il faut néanmoins noter que dans le tableau 6, certaines valeurs correspondent au parametre /OR

(« Intrinsic Oxydation Rate »). Lorsque JOR est exprimé en kg(O,)/m’ (rejet).s) et K, en

m’(0,)/m’(rejets).s, alors IOR = p,K,, ot p, est la masse volumique de 1’oxygéne en kg/m’.

Tableau 5. Ordre de grandeur de coefficients de diffusion effectifs D, mesurés in situ dans des

haldes a stériles

Location de la halde Nombre de points de Ordre de grandeur de D,
mesure dans la halde (m*/s)x107°

Aitik Mine, Suéde' 2 (2.25+1.04) a4 (6.85 £1.02)

Heath Steele, Canada' 3 (2.65+£0.55)a(4.35+0.25)

Woodlawn, Australia' 2 (3.49 £ 1.64) a (5.07 £0.39)

Doyon, Canada® 2.85

Nordhalde, Allemagne” 5.70

! Source : Ritchie (1994a)

? Source : Lefebvre et al. (2001a)

Tableau 6. Ordre de grandeur de taux de consommation d’oxygene (/OR ou K,)

Localisation de la HDS

Ordre de grandeur de /OR (kg(Oz)/m3's) ou de
K, (m*(0,)/m’ (rejets)-s)

Aitik Mine, Suéde’

IOR = (0.3-4.3)x10®

Woodlawn, Australia’

IOR = (0.2-2.7)x10™®

Rum Jungle, Australie'

IOR = (0.3-8.8)x10™®

Doyon, Canada’

K,=7.5x10"

Nordhalde, Allemagne”

K~=1.0x10"®

' Source : Ritchie (1994b) ; JOR

: Intrinsic Oxydation Rate.

? Source : Lefebvre et al. (2001a)

IOR = p,K,, ol p, est la masse volumique de I’oxygéne en kg/m’. (= 1.33 kg/m® 4 20°C)
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2.2. Advection (et convection)

Si le mouvement par advection des gaz est généralement négligeable dans les rejets du
concentrateur et dans les couvertures formées de sols fins, ce n’est pas le cas dans les haldes a
stériles. On sait par exemple que les taux d’oxydation indiqués par les analyses de données
thermiques sont souvent trop élevées pour étre soutenus uniquement par la diffusion comme seul
mécanisme d’apport d’oxygene. Dans ce cas, I’advection est un des autres mécanismes d’apport
d’oxygene. Selon Bennet et al. (1989), I’advection peut étre dominante par rapport a la diffusion
dans le cas de halde avec perméabilité intrinséque K [L*] du milieu a Iair élevée (i.e. K de air

e \ . 9 | -1 2 . . .
est supérieure & environ 10 a 10"° m?; voir aussi Morin et al. 1991).

Le transport d’air (ou d’oxygéne) par advection peut résulter de I’infiltration de I’eau contenant
de Dl'oxygene et de I’azote dissous, des gradients de pression résultant des variations
barométriques, de I’écoulement (turbulent) d’air causé par 1’action du vent, et par la convection

thermique. La convection thermique sera traitée dans la section suivante.

Lorsqu’on traite de 1’advection, 1’eau et 1’air sont généralement considérés comme des fluides
immiscibles, dont le déplacement simultané dans les pores est interdépendant. Cet écoulement
multiphasique (liquide-gaz) peut étre représenté par la loi de Darcy généralisée nécessitant
I’utilisation des propriétés capillaires et de la conductivité hydraulique non saturée du milieu
poreux (Dake 1978; de Marsily 1986; Pruess 1987, 1991; Parker 1989; Hillel 1980; Fredlund and
Rahardjo 1993; Delleur 1999).

2.2.1. Effets des gradients de pression

Les variations de pression atmosphérique peuvent causer le transport de quantités considérables
d’oxygene contenu dans I’air atmosphérique a 1’intérieur des haldes de stériles. L’écoulement de
I’air en milieu poreux non saturé est, comme c’est le cas pour d’autres fluides, contrélé par la
perméabilité¢ intrinséque du milieu et par ses propriétés capillaires. Le flux d’air (ou débit
spécifique) peut étre représenté par une loi dynamique similaire a la loi de Darcy pour

I’écoulement de 1’eau; en milieu non saturé on écrit alors (en une dimension):

17



k
[17] FaA’p = _Kﬂé([)a + 0y 82)

Ha

Dans cette équations, FaA’p [L’L>T" ou LT est le flux advectif d’air di a des gradients de

pression, K [L*] est la perméabilité intrinséque du milieu, k., [-] est la conductivité relative pour
Iair, P, [ML'T?], ps [ML™] et u, [ML"'T"'] sont respectivement la pression, la masse volumique
et la viscosité dynamique de la phase gazeuse, g [LT] est I’accélération de la pesanteur, z [L] est

la position.

L’équation de continuité de 1’écoulement d’air en milieu non saturé s’écrit, a I’image de

I’équation de Richards pour I’écoulement de 1’eau, de la fagon suivante:

0 0 0 k,, O
[18]  —(p,b,)= __(paFaA’p) =—(pK—"—(Py+p,2z))
ot Oz Oz U, Oz

ou g, [-] est la teneur en air volumique.

Dans la problématique du drainage minier acide, c’est le flux advectif d’oxygéne FOA’p [ML>T"

ou MolL™T™] contenu dans le flux d’air FaA’p qui est d’intérét. Ce flux est donné par (Nastev et

al. 2001) :

k
o] rFAP=rArc, :—Kﬂa%(Pa +pa22)C,

Ha
ot C, [ML™ ou MolL™] est la concentration de I’oxygéne dans 1’air.

La valeur p, peut étre calculée pour 1’air sec et saturé en vapeur d’eau par les relations suivantes

(Lefebvre 1994) :
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Patha
R(273.15+T¢)

[20] Pa,sec =

71 _MaPatm_(Ma_Mw)Psat
[21] Pa,sat =
R(273.15+T¢ )

Dans cette équation, M, est masse moléculaire de 1’air (0.02896kg/mol), M, est la masse
moléculaire de I’eau (0.018016 kg/mol), R est la constante des gaz (8.31456 Pa.m’/mol.K), P
est la pression atmosphérique (101325 Pa), Py, est la pression de vapeur saturante (Pa), et T¢ est
la température (°C). On trouve les valeurs de p,, 1, et Py, en fonction de la température pour 1’air

sec et saturé en eau dans le tableau 7.

La perméabilité intrinséque K [L*] du milieu est reliée a de la conductivité pneumatique (a ’air)

du milieu saturé en air (ks [LT']) par la relation suivante :

2] k= k248
Ha

La conductivité pneumatique (a 1’air) d'un matériau poreux peut étre obtenue au laboratoire a
I’aide de perméametres (e.g., Carter 1993, Didier et al. 2000; Shan et Yao 2000; Godbout 2003).
Deux méthodes sont généralement utilisées : d'une part celle au cours de la quelle le gradient de
pression est maintenu constant et ou on mesure le volume d’air qui traverse 1’échantillon et
d'autre part celle au cours de la quelle le flux d’air traversant I’échantillon est maintenu contant et
ou on mesure la pression a ’entrée de 1’échantillon. Dans les deux méthodes, la pression a la
sortie de I'échantillon correspond a la pression atmosphérique. Contrairement a 1’eau supposé
incompressible lors des essais de perméabilité, ici la compressibilité de 1’air est prise en compte
(surtout lorsque les pressions sont élevées) en faisant intervenir la loi des gaz parfaits lors de la

résolution de la loi de Darcy. Plus de détails sont donnés dans les références citées ci-haut.
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Tableau 7. Densité et viscosité dynamique de ’air en fonction de la température a la pression

atmosphérique (valeurs calculées par Lefebvre 1994, selon équations fondamentales).

Air sec Air saturé en vapeur d’eau
e [°C] Py (Pa) palkg/m’] | m [10°Pas] | pulkg/m’] | me [10° Pa.s]

0 611 1.292 - 1.289 -
5 872 1.269 17.58 1.265 17.56
10 1227 1.246 17.78 1.241 17.76
15 1704 1.225 17.98 1.217 17.95
20 2337 1.204 18.18 1.193 18.14
25 3166 1.184 18.38 1.170 18.32
30 4241 1.164 18.59 1.146 18.49
35 5622 1.145 18.79 1.121 18.66
40 7375 1.127 18.99 1.096 18.81
45 9582 1.109 19.19 1.070 19.04
50 12335 1.092 19.39 1.042 19.39
55 15741 1.075 19.59 1.012 19.09
60 19920 1.049 19.79 0.981 19.09
65 25009 1.044 19.99 0.946 18.99
70 31162 1.028 20.19 0.909 18.77
75 38549 1.014 20.39 0.868 18.38
80 47360 0.999 20.59 0.823 17.77
85 57803 0.985 20.79 0.773 16.88
90 70109 0.972 20.99 0.718 15.66
95 84526 0.959 21.19 0.656 14.05
100 101325 0.946 0.588

Dans I’équation [22], il suffit de remplacer les propriétés de 1’air (p, et u,) par celles de 1’eau (p,,

et u,) pour obtenir la conductivité hydraulique saturée kg, [LT '] de I’eau. On peut ainsi déduire

que :
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[23] ksa = Pa Hw ksw

w Ha

A 20°C par exemple, p, = 1.2 kg/m’, 11, = 1.81x10” Pa-s, p,, = 1000 kg/m’, et 1, = 1x10” Pa-s.
On obtient alors A, = 0.066 £, ce qui veut dire que la conductivité pneumatique d’un milieu sec

(saturé en air) est inférieure a la conductivité¢ hydraulique du méme milieu saturé en eau.
La fonction de conductivité effective du milieu non saturé a ’air &, [LT'I] est donnée par :

[24] kua = ksakra

La conductivité relative de 1’air k,, dans un milieu partiellement saturé peut étre estimée a partir
de la courbe de rétention d’eau (CRE). Généralement, il est plus pratique d’estimer &, a I’aide de
relations semi-empiriques. Selon le modele utilisé pour décrire la CRE, £, peut par exemple étre

estimé comme suit :

(251 kyy =(1-55 )05 (1= S2M )2Mv (Parker 1989; Lefebvre 1994),

On utilise ici le modele de van Genuchten (1980) (vu ailleurs dans le cours) pour définir la CRE:

Sie = [ 1+0!vl//nv ] v ; ay, my et n, sont les parameétres du modele (usuellement, m,=1-1/n,).

[26] k,, = (]—Sre)z(l - S,gﬂd/x) Brooks and Corey (1964)

Dans ce cas, Sy = (W./W)*; v, est la pression d’entrée d’air,  la succion matricielle et y I’index
de la géométrie des pore.

Dans ces équations, on rappelle que le degré de saturation effectif S,. est défini par :

27] S, = Oy — gwres _ Sy = Srres

0,,. —60

ws — YWres 1= Spres
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ou S, est degré de saturation en eau, S, le degré de saturation en eau a 1’état résiduel, 6, est la
teneur en eau volumique, 6, la teneur en eau volumique saturée (6, = n; n étant la porosité) et

B,res 1a teneur en eau volumique a I’état résiduel.
La figure 2 compare les conductivités relatives a 1’air &, (définie par la relation 25 ci-dessus) et a

I’eau k,, pour un sable avec, 6, = 0.40, 6. = 0.032, n, = 1.60 et m, = 0.374. Dans cette

application, k., est calculée par la relation de van Genuchten (1980) :

P
28] k=4S [1—(1_5}{6/’”\/) v}

—

~
0.4 \ ’,-':

0.2 AN

Conductivité hydraulique relative [-]

Sre [']

Figure 2. Evolution des fonctions de conductivités relatives a I’air k4(S,) et & I’eau ky,(S,) pour un
sable avec, 6= 0.40, 6,,.;= 0.032, n,= 1.60 et m, = 0.374 (selon le mod¢le de van Genuchten
1980).
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A noter que, généralement, la phase gazeuse devient occluse (discontinue) lorsque le degré de
saturation dépasse une valeur autour de 80 a 90%. La perméabilité relative devrait alors étre
considérablement réduite (pour S,> 80 a 90%, soit autour du AEV tel que défini par Aubertin et
al. 1998) comme le montre la figure 3 (Delleur 1999). On peut constater que la fonction de
perméabilité relative k,, obtenue avec 1’éq. 25 (figure 2) dévie de fagon significative de la
fonction de la figure 3 lorsque le degré de saturation est élevé; cela est di a la forme des
¢quations empiriques de van Genuchten utilisées pour obtenir la conductivité pneumatique d’un
milieu partiellement saturé (elles pourraient — et devraient - étre modifiées pour tenir compte de

ce phénomene). Le probléme ne se pose pas avec I’équation de Brooks et Corey (1964).

Sr min Sr oc

1 | I
I I
| | i
I I !
I I !

| !
Adsorbed water | Free air/water phases | Occluded air
I I ’
0.5 | |

| |
| | .-
| Kra ) }' Krw
| s “
| L !
I et I

0 02|5 e ()I8

0 ' 0.5 1

Sr (')
Sroc 1 degré de saturation d’occlusion de I’air; il n’y pas d’écoulement libre d’air si .S, > S, o

Sy min : degré de saturation d’adsorption (résiduel) de 1’eau ; 1’eau est adsorbée sur les grains

solides et le matériau poreux peut étre considéré comme sec si S, < S; yin.

Figure 3. Evolution schématique des fonctions de conductivités relatives a 1’air £,.(S,) et a ’eau

k+(Sy) en function du degré de saturation S, (adapté de Delleur 1999).
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Le tableau 8 donne ’ordre de grandeur des perméabilités a 1’air mesurées in situ pour quelques
haldes a stériles. Quelques valeurs mesurées de conductivité pneumatique et de perméabilité a
l'air dans des matériaux tres fins (i.e. géocomposites bentonitiques — GCB/GCL) sont montrées a

la figure 4.

Tableau 8. Ordre de grandeur des perméabilités intrinséques mesurées in situ.

Localisation de la halde | Nombre de points de Ordre de grandeur de K
mesure dans la halde (m?)

Aitik Mine, Suéde' 27 (2.6 +0.2)x10"" a (1.4 £0.1)x10”

Heath Steele, Canada' 24 (1.6 £0.15)x10'% 4 (4.7 £ 0.5)x10”

Kelian, Indonésie' 18 (3.9+0.1)x10" 4 (9.3 +0.6)x10™"°

Rum Jungle, Australie' 144 (8.89 £0.19)x10™"° 4 (1.49 £ 0.21)x10”

Doyon, Canada” 8.1x10"°

Nordhalde, Allemagne” 2.5x107"

! Source : Ritchie (1994a).
? Source : Lefebvre et al.(2001a) ( Perméabilité verticale a 1’air)

0.1
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Figure 4a. Relation entre la conductivit¢é pneumatique (2 I’air) et la teneur en eau du GCB

(adapté de Shan et Yao 200).
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Figure 4b. Relation entre la conductivité pneumatique et la teneur en eau du GCB (adapté de

Shan et Yao 2000)
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Figure 4c. Perméabilité a I’air en fonction de la teneur en air de deux GCB (BF et BM) hydratés

sans confinement (Didier et al. 2000).
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2.2.2. Transport avec I’eau de percolation

L’eau d’infiltration provenant des précipitations peut transporter de I’oxygene dissous en
profondeur dans les rejets miniers. Le flux d’oxygene FOC*i [ML>T" ou MoIL™?T™"] résultant du

flux d’infiltration est donné par de la relation suivante :
29] Fy'=F,C,

ou Fvlv [L’LT" ou LT'] est le débit spécifique d’infiltration d’eau et C,, [ML™ ou MolL™] est

la concentration en oxygene dissous dans 1’eau d’infiltration. I1 est a noter que la concentration
C,, est affectée par la température et la pression comme on I’a montré plus haut (éq. 8 et 9, et

tableau 4).

Selon Morin et al (1991), ce mode de transport ne devient significatif que lorsque la conductivité
hydraulique saturée £, est supérieure a environ 10° m/s (ou 107 cm/s). Dans tous les cas, le flux
spécifique associ¢ a Dinfiltration représente la borne inférieure de la quantit¢é d’oxygene

disponible aux rejets réactifs pres de la surface.
2.2.3. Ecoulement turbulent de I’air sous ’effet des vents

Surtout apllicable aux roches stériles, peu de travaux ont jusqu’ici été effectués en rapport avec
ce mode de transport de gaz dans les haldes. Selon Morrin et al. (1991), I’advection causée par
les vents est seulement importante pour les haldes érigées de maniere a dominer en hauteur tout
le milieu environnant. Ce mécanisme est souvent négligé car les vents ne soufflent que de fagcon
intermittente (généralement pendant quelques heures), ce qui réduit I’apport d’oxygéne (Ritchie

1994b).
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3. Transfert de chaleur et mouvement d’air

L’oxydation de la pyrite qui produit I’acide sulfurique et le sulfate ferreux est une réaction
exothermique générant 1440 kJ/mole de FeS, (Bennet et al.1989; Ritchie 1994a). La chaleur
produite peut élever considérablement la température (jusqu’a 80°C) dans les haldes (Stuart et al.
1994; Miller et al. 1990). Dans les rejets du parc a résidus miniers, la température reste
généralement peu élevée a cause de I’influence des conditions atmosphériques et des pertes de
chaleurs dues a la présence d’eau et au rapport surface/volume défavorable. Pour les haldes, cet

aspect peut cependant devenir trés significatif pour les échanges gazeux (Lefebvre et al. 2001)

Une description du comportement thermique global des haldes repose sur une bonne définition
des échanges énergétiques internes (au sein des haldes) et externes (avec le milieu extérieur).
Seuls les échanges internes, qui se produisent selon les processus de conduction et de convection

thermique, seront abordés ici (de fagon assez sommaire).

31. Transfert par conduction

La chaleur produite par I’oxydation de la pyrite est dissipée vers la surface extérieure et par la
base des haldes par un mécanisme de conduction (voir fig. 1). La conduction thermique est un
processus de propagation de la chaleur dans les matériaux, par transfert d'énergie d’agitation
thermique lors des collisions moléculaires; rappelons que la température est une expression du
degré d’agitation thermique des molécules constitutives d’un corps. En présence de gradients
thermiques (température d’un corps non uniforme), il y a transfert de chaleur des régions a
température élevée (p.ex. intérieur de la halde) vers les régions a température faible (p.ex.
extérieur de la halde, ou partie de la halde plus profonde ou sous la nappe). La conduction
thermique peut étre considérée comme une diffusion thermique (d’ailleurs le méme type
d’équation s’applique). La perte de chaleur affecte la distribution de la température dans les

haldes.

Il faut noter que les conditions externes (comme la température a I’extérieur des haldes) ne sont

usuellement pas constantes et connaissent des fluctuations journaliéres ou saisonniéres,
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particulicrement dans les zones tempérées. Bien que ces fluctuations affectent le transfert de
chaleur par conduction, leurs effets ne se font sentir que sur une profondeur relativement limitée,

de 5 a 10 m (Lefebvre et al. 2001a,b).

Le flux de chaleur transférée par conduction ou (diffusion) thermique FCC (J/m*/s=W/m?) est

donné par la loi de Fourrier qui s’écrit en une dimension comme suit (Musy et Soutter 1991) :

o] FC = 29
oz

ou A est le coefficient de Fourrier ou conductivité thermique (J/msK), T la température (K) et z la

position [L]. Cette équation est similaire a la 1 loi de Fick (eq. 1).

A titre indicatif, le tableau 9 donne les valeurs du coefficient A pour diverses composantes du sol.

Plus la valeur de A est élevée, plus le matériau est conducteur de chaleur.

Tableau 9 : Conductivité thermique de quelques constituants des sols (Musy et Soutter 1991)

Constituant A (J/msK)'
Minéraux (val. moy.) 2.90
Quartz 8.80
Matiére organique 0.25

Eau 0.585
Glace 2.20

Air 0.023

1 11/msK=1W/mK

Une méthode d’estimation de la conductivité thermique globale de différents types de matériaux
poreux non saturés a partir des conductivités thermiques des différents constituants (eau, air,

grains solides) a été présentée entre autre par de Vries (1963), van Bavel et Hillel (1975, 1976,
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1998), Hadas (1977), Gori (1983) etc. Selon la méthode de van Bavel et Hillel (1975, 1976) (voir
aussi Hillel 1998), la conductivité thermique globale d’un matériau partiellement saturé peut étre

obtenue comme suit :

HWﬂ’W + KSOQSO//LSO + Ka‘ga ﬂ'(l
0,, +K5,05 +x,0,

31] A=

Les indices so, w et a désignent respectivement les fractions solide, liquide et gazeuse. Le
paramétre 6 représente la fraction volumique de chaque phase (6,+6, = n, 6,=I-n; n est la
porosité). Le facteur x représente le rapport entre le gradient thermique dans la phase considérée

et dans la phase liquide (avec x;,,=1).

Comme les conductivités thermiques de 1’eau et de 1’air sont faibles comparées a celle des solides
(voir tableau 9), la conductivité¢ thermique globale d’un matériau poreux dépend principalement
de sa phase solide. Mentionnons qu’un matériau poreux sec (degré de saturation S, = 0) devient
moins bon conducteur de chaleur qu'un matériau saturé¢ en eau S, = 1). Somerton et al. (1973,

1974) expriment la dépendance A(S,) par le relation suivante (Lefebvre 1994) :
321 A(S,)=A(S, =0)+/S, [A(S, =1)-2(S, =0)],
avec A(S, =1)>A(S, =0)

Cette relation montre aussi, indirectement, I’influence de I’infiltration d’eau sur le processus de
transfert de chaleur. Le flux d’infiltration affecte la teneur en eau (ou le degré de saturation) dans
les rejets ou les sols, ce qui modifie le coefficient de conductivité global. Les conditions internes
et externes qui contrdlent I’advection affectent donc le transfert de chaleur par conduction. Le
tableau 10 présente I’ordre de grandeurs des conductivités thermiques mesurées in situ sur

quelques haldes.
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Tableau 10 Ordre de grandeur des conductivités thermiques mesurées in situ.

Localisation de la halde | Nombre de points | Ordre de grandeur | Valeur moyenne de
de mesure de 1 (W/mK) A (W/mK)
Aitik Mine, Suéde' 8 0.71a1.63 1.2+0.4
Heath Steele, Canada' 3 1.04a1.22 1.2+0.1
Kelian, Indonésie' 7 1.57a3.31 2.1+£0.6
Rum Jungle, Australie 6 1.77a3.12 22+0.5
Doyon, Canada® - 2.5
Nordhalde, Allemagne” - 1.0

! Source : Ritchie (1994a).

* Source : Lefebvre et al. (2001a)

La figure 5 présente la conductivité thermique globale de quelques sols en fonction de la teneur
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Figure 5. Conductivité¢ thermique de quelques types de sols en fonction de la teneur en eau

(adapté de Mousy et Soutter 1991).

30



Lorsqu’il existe une source de chaleur interne O(z) (J/m’s), on peut utiliser I’équation de
continuité appliquée au transfert de chaleur par conduction pour déterminer le profil de la
température. En une dimension, cette équation différentielle s’écrit de la fagon suivante (Lefebvre

1994) :

2
2T oz

[33] P g .

ou c, est la capacité thermique massique globale (J/kgK) et p la masse volumique (kg/m®) du
milieu poreux. La capacité¢ thermique massique représente la capacité d’emmagasinement de
chaleur d’un corps, par unité de masse et de température. Le coefficient pc, est appelé capacité
thermique volumique (souvent désigné par ¢, = pc, (J/m’K)). Plus la capacité thermique
massique ¢, d’un corps est élevée, plus la chaleur nécessaire pour réchauffer ce corps (élever sa

température) est grande.

Dans le cas de milieux poreux, la capacité thermique globale est obtenue par une moyenne
pondérée des capacités thermiques respectives de ses constituants (Musy et Soutter 1991; Hillel

1998).
[34] Cp =/[1-(0, +9a)]cp,so +9chyw+9acp,a

A nouveau, les indices so, w et a désignent respectivement les fractions solides, liquides et
gazeuses. Le tableau 11 donne des valeurs typiques du coefficient ¢, pour les diverses
composantes du sol. Comme 1’eau a une capacité thermique supérieure a celle des autres
composants, le réchauffement d’un matériau poreux sera d’autant plus lent que sa teneur en eau
sera ¢levée. Par ailleurs, pour un matériau sec, ce réchauffement sera d’autant plus rapide que sa

porosité est grande.
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Tableau 11 . Valeurs de la densité p, et des capacités thermiques massique ¢, et volumique c,

pour diverses composantes du sol (adapté de Musy et Soutter 1991; Hillel 1998).

Constituant plkg/m’] |c, [V/keK] |e [J/mK]

Minéraux (moyenne) | 2.65x10° | 0.8x10° 2.10x10°
Matiére organique | 1.30x10°  [1.90x10°  |2.47x10°

Eau 1.00x10°  |4.20x10° |4.20x10°
Glace 0.92x10°  |2.10x10°  |1.93x10°
Air 1.25 1.00x10*  |1.25x10°

Dans les haldes a stériles, la production du DMA se produit sur de trés longues périodes, ce qui
permet de considérer les systémes comme €tant (quasi) stationnaire (o774t = 0), du moins lorsque

I’intervalle de temps considéré est court (Lefebvre 1994). L’¢équation différentielle de conduction

devient alors :

o°T
[35] QO(z)= /1—2
0z

3.2. Transfert par convection

Les gradients de températures entre 1’air ambiant et le gaz a I'intérieur du matériau (la halde)
peuvent générer des mouvements de convection des gaz. L’observation de sorties d’air chaud a la
surface des haldes, les profils des températures mesurés, la composition de 1’air a I’intérieur de
ces haldes, et les relevés thermographiques a la surface des empilements sont autant d’indications
qui confirment I’importance de la convection de 1’air dans les roches stériles. Cette convection est

interdépendante des transferts de chaleur (Lefebvre 1994).

Les gradients de température engendrent des gradients de densit¢ de gaz qui initient la

convection, lorsque la perméabilité des stériles est suffisante (i.e. si K > 10 a 10"° m?
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typiquement). Ainsi, I’air chaud de Dintérieur de la halde est remplacé par 1’air froid de
I’atmospheére qui apporte alors de 1’oxygene disponible pour la réaction d’oxydation de la pyrite.

Ceci produit plus de chaleur et le cycle continue.

La convection thermique est un processus similaire a la conduction thermique, avec la différence
que dans le premier cas, le transfert par agitation thermique s’effectue entre les molécules situées
de part et d’autre de la frontiere séparant un solide et un fluide en mouvement. Il faut donc
associer au probléme purement physique du transfert de chaleur, une composante de mécanique

des fluides (liquide ou gaz). Le flux de chaleur par convection FCC’T [W/m®] est donné par

(Nastev et al. 2000; Lebebvre 1994):

[36] FCT _FA pwpw( -T )+ papa( )

Dans cette équation, so, w et a désignent respectivement les fractions solides, liquides et gazeuses

(air). va est le flux advectif de I’eau [L*/L*T], FaA est le flux advectif de Iair [L*/L*T].

Dans le cas de matériaux non saturés, le transfert de chaleur par convection fait intervenir les

mouvements des phases liquides et gazeuses.

Le transfert combiné de chaleur par conduction et convection peut étre décrit par 1’équation

différentielle suivante (donnée ici en une dimension) :

or _,o°T T
[37] p0p5=la 2 (FA pwpw+FA papa)az +0(z)
/4

Dans ce cas, la source de chaleur Q(z) serait fournie par I’oxydation de la pyrite (Lefebvre 1994).
On sait que 3.5 moles d’oxygene sont typiquement consommeées pour 1’oxydation d’une mole de
pyrite, ce qui produit 1.4MJ de chaleur; autrement dit, la chaleur o dégagée par mole d’oxygene
consommeé est d’environ 0.4 MJ. Or la quantité¢ d’oxygene consommeée ¢q,., (par unité de volume)

dans un intervalle de temps peut étre estimée en supposant une cinétique de premier ordre par :
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[38]  qoxy =K, C

ot C (mol/m’) est la concentration d’oxygéne et K, est le coefficient du taux de réaction
(consommation) de I’oxygene. Le terme de source de chaleur Q(z) s’exprime alors par (Lefebvre

1994):

[39] O(z)=0aqy =akK,C

Si les propriétés thermiques des stériles sont connues, 1’équation [37] permet d’obtenir la
production de chaleur par I’oxydation de la pyrite a partir des profils de températures (Lefebvre
1994). En posant que la grande partie de la production de chaleur est causée par 1I’oxydation de la
pyrite, il devient alors possible d’évaluer le taux d’oxydation. Plus de détails sur cet aspect sont

donnés par Lefebvre (1994).

4. Derniéres remarques

Les phénomenes de transferts d’eau, de gaz et de chaleur dans les haldes de stériles ont été ici
décrits individuellement, en essayant de mettre en lumiere leur interdépendance. Il s’agit en
réalité¢ de phénomenes couplés, dont la formulation mathématique est complexe. Pour obtenir des
solutions pratiques, on doit généralement recourir a des solutions numériques. Citons a titre
indicatif le modéle numérique TOUGH AMD adapté au DMA par Lefebvre (1994) (voir aussi
Lefebvre et al. 2001 a,b) a partir du code numérique TOUGH2 (Pruess 1991), ainsi que
FIDHELM développé par Australian Nuclear Science and Technology Organisation (ANSTO)
(Riley and Ritchie 1997).

Les équations présentées ici illustrent a quel point le nombre de parametres impliqués est élevé.

Une bonne caractérisation des rejets est donc la condition essentielle pour bien évaluer le

transfert des gaz.
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Plus de détails sont donnés dans les références qui suivent. Les articles de Aachib et al. (2002) et
Mbonimpa et al. (2002b) ainsi que le rapport technique Mbonimpa et al. (2002a) élaborent plus
spécifiquement les aspects reliés a la diffusion des gaz, et comprennent également de nombreuses

références additionnelles.
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Liste des symboles

rock
py

indice pour designer la phase gazeuse (air)

surface de pyrite par unité de volume de roche stérile (m*/m°)

facteur steechiométrique (masse de pyrite oxydé/masse de O, consomme)

capacité thermique massique (J/kgK)

capacité thermique volumique (¢, = pcp) (J/m’K)).

concentration d’oxygéne dans les pores [ML™ ou MolL™]

concentration d’oxygéne dans 1’atmosphére (Cy = 20.9%, or 9.3 mole/m’, or 276 mg/1)
concentration d’oxygéne dans 1’air a I’équilibre [MLou MolLou L’L"]
concentration en oxygéne au-dessous de laquelle la vitesse de réaction diminue [MLou
MolLou L°L"]

concentration d’oxygéne dans 1’eau a I’équilibre[ML “ou MolLou L’L?]

coefficient de diffusion apparent [L*T™]

coefficient de diffusion libre dans I’air [L*T™']

est le coefficient de diffusion libre dans I’air 4 0°C et  la pression atmosphérique Py [L*T"
I, (D2 )= 2.13x10” m’/s)

coefficient de diffusion effectif [L*T]
coefficient de diffusion de I’oxygéne a I’intérieure d’un roche de stérile [L*T™'],

coefficient de diffusion libre dans I’eau [L*T"']

flux advectif de air [L*/L*T].
flux de chaleur par convection [W/m?’]
flux de chaleur transférée par conduction ou (diffusion) thermique (J/m*/s = W/m?)

flux advectif d’oxygene contenu dans le flux d’air FaA P

flux diffusif d’oxygéne [ML?T™ ou MolL*T™]

flux advectif de 1’eau [L*/L*T]
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Fvlv débit spécifique d’infiltration d’eau [L’L>T™]

g accélération de la pesanteur [LT™],

H constante de Henry définie par le rapport (H = C,./C,) (-)

IOR  Taux d’oxydation intrinséque (Intrinsec oxydation rate) (kg(Oz)/m3s)
kra conductivité relative de I’air dans un milieu partiellement saturé (-)
kv conductivité hydraulique relative de I’eau dans un milieu partiellement saturé (-)
koo conductivité hydraulique saturée de 1’air [LT'I]

ke,  conductivité hydraulique saturée de I’eau [LT™]

kua fonction de perméabilité effective du milieu non saturé a I’air [LT™]
K conductivité intrinseque du milieu [L%],

K, coefficient du taux de réaction (consommation) de 1’oxygene [T

Kr coefficient apparent du taux de réaction (consommation) de ’oxygéne [T™']
coefficient apparent du taux de réaction indépendant de la température et de la

concentration d’oxygéne disponible [T™]
K,  cinétique de réaction de surface (m/s),
L ¢épaisseur [L]
M, masse moléculaire de I’air (0.02896kg/mol)
m, parameétre du modele de van Genuchten (m, = 1-1/n,) (-)
M,, masse moléculaire de 1’eau (0.018016 kg/mol)
n porosité (-)
ny parameétre du modele de van Genuchten (-).
P pression [ML'T?]
Pum  pression atmosphérique [ML'T?] (101325 Pa)
P; pression partielle du gaz
Py, pression de vapeur saturante [ML'IT'z]
Goxy  quantité d’oxygene consommeée qoxy
O(z) source de chaleur interne (J/m’s)
r rayon d’un block de roche de stérile (m),
R constante universelle des gaz (R = 8.31441 J/mol.K)

50 indice pour designer la phase solide
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le coefficient de solubilité du gaz dans I’eau[ ML ou MolL*ou L*L7],
degré de saturation en eau (-)
degré de saturation effectif (-)
degré de saturation d’occlusion de ’air (-)
degré de saturation d’adsorption (résiduel) de I’eau (-)
degré de saturation en eau a I’état résiduel (-)
temps [T]
temps requis pour obtenir une oxydation compléte de la pyrite dans les blocs de stériles si
on considére que seuls le processus limitant la vitesse de réaction est la cinétique de
réaction de surface (et non le taux de diffusion de I’oxygéne dans les blocs)
température en (7x ou T¢ pour °K ou °C) (K=C+273.15)
coefficient de tortuosité dans I’air [-]
Température en °C
température limite inférieure au-dela de laquelle la vitesse diminue
Température en °K
température limite supérieure au-dela de laquelle la réaction d’oxydation est supposée
inactive
coefficient de tortuosité dans 1’eau [-]
indice pour designer la phase liquide (eau)
facteur qui tient compte de la baisse du taux d’oxydation lorsque la concentration
d’oxygene tombe sous un certain seuil Cpin ().
Fraction molaire de I’oxygéne (-)
facteur Xt de correction de la constate du taux de réaction pour tient compte de la
diminution de la vitesse de la réaction d’oxydation lorsque la température devient trop
¢levée (surtout observée dans les haldes) (-)
position [L]
chaleur dégagée par mole d’oxygéne consommée par I’oxydation de la pyrite
parameétre du modéle de van Genuchten (-)
¢épaisseur de la couche ou se fait I’oxydation de la pyrite (m),
parametre empirique ( normalement pris égal a 1.8)

rapport entre le gradient thermique dans la phase considérée et dans la phase liquide (-)
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coefficient de Fourrier ou conductivité thermique (J/msK = W/mK),
index de la géométrie des pore (-)

viscosité dynamique de la phase gazeuse [ML'T]

viscosité dynamique de 1’eau [ML'T™]

fraction volumique des phases d’un matériau poreux (L’L™)

teneur en air volumique (L’L?)

porosité en air équivalente [L°L~]

teneur en eau volumique a I’état résiduel (L'L?)

teneur volumique en solide (L'L?)

teneur en eau volumique saturée (G, = 1; n étant la porosité) (L*L™)
teneur en eau volumique (L*L™)

masse volumique du milieu poreux (kg/m?).

masse volumique de la phase gazeuse[ML™]

masse volumique de I’oxygéne [kg/m’]

masse volumique de 1’eau [ML™]

Coefficient deHenry (atm)

succion matricielle ([L] ou [ML'T?))

pression d’entrée d’air [L] ou [ML'T?]

parametre associ¢ au comportement thermodynamique de I’oxygene (1/atm)

enthalpie de réaction (KJ/mole)
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