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RESUME 

La division minière de la Crouzille constituait la principale zone de production d’uranium 
en France avec une vingtaine d’exploitations minières distinctes, une production de 27 000 tU, 
pour près de 15 Mt de minerai traités (teneur moyenne 1.66 ‰). Cette activité minière a généré 
par ailleurs 57 Mt de stériles miniers et 22 Mt de résidus de traitement. Ainsi, 1,546 Mt de 
résidus de traitement produits par l’usine SIMO (Société Industrielle des Minerais de l’Ouest) 
ont été stockés sur le site de Bellezane (BZN) de 1989 à 1993. La mobilité à long terme du 
226Ra et de l’U résiduels au sein de ces résidus de traitement a été évaluée par 
modélisation prédictive de type transport réactif suite à des caractérisations 
complémentaires des eaux interstitielles et des résidus de traitement.

Les eaux interstitielles présentent des concentrations en U et 226Ra dissous 
respectivement de 12x10-6 mol/L (soit 2.8 mg/L) et 0.58 Bq/L. Les concentrations en U et 
226Ra résiduels mesurées dans le solide sont respectivement de 160 ppm et 25 Bq/g, en 
accord avec les teneurs initiales du minerai et rendements usines, soit plus de 99% du 
stock total, alors que la fraction mobile constitue seulement 10-4% du stock total. D’un 
point de vue composition chimique et minéralogique, ils sont principalement constitués des 
minéraux hérités du minerai granitique (quartz, feldspaths potassiques, plagioclases et micas) 
en association d’une part avec leurs produits d’altération (smectite et oxy-hydroxydes 
ferriques), et d’autre part coexistant avec des minéraux néoformés suite à la diagénèse rapide 
après neutralisation des résidus avant leur mise en place (gypse et barytine). L’ensemble de 
ces minéraux constituent des pièges efficaces pour la rétention de l’U et du 226Ra. L’U 
est réparti d’une part dans des phases réfractaires, uraninite et coffinite micrométriques 
enchâssées dans des grains de quartz, et d’autre part sorbé sur la smectite et les oxy-
hydroxides ferriques. Le 226Ra est quant à lui piégé principalement au sein de la barytine. 

Les concentrations aqueuses en U et 226Ra peuvent être décrites selon une approche 
thermodynamique qui permet dans un second temps d’évaluer leur mobilité à long terme par 
des modélisations prédictives de type transport réactif sur une période de 230 000 ans. Cette 
durée investiguée est nécessaire pour appréhender la faible mobilité de l’U et du 226Ra. Les 
résultats des simulations indiquent que la présence de pièges de rétention 
surcapacitaires, i.e. smectite, oxy-hydroxides ferriques et barytine, maintiendront l’U et 
le 226Ra à de très faibles concentrations aqueuses, inférieures à celles observées 
aujourd’hui. Ces résultats de modélisation confirment la rétention de ces deux 
radioéléments, et ce même en conditions oxydantes attendues comme favorables à leur 
migration. De plus, la faible perméabilité des résidus (10-8 m/s) entraine dans le cas du 
226Ra un comportement purement contrôlé par la décroissance radioactive. 

Ce rapport d’avancement sur la réactivité à long terme des résidus de traitement alimente 
les études menées dans le cadre du Plan National de Gestion des Matières et Déchets 
Radioactifs (PNGMDR). 
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ABSTRACT 

The Crouzille mining division was the principal uranium production area in France with 
about twenty separate mining operations, representing a production of 27,000 tU, for nearly 
15 Mt of ore processed (average grade 1.66 ‰). This mining activity generated in addition 
nearly 57 Mt of mine waste rock and 22 Mt of process tailings. 1,546,000t of mill tailings from 
the SIMO mill (Société Industrielle des Minerais de l'Ouest) were stored in the Bellezane site 
(BZN) from 1989 to 1993. The long-term mobility of residual U and 226Ra within the tailings 
was assessed through the development of a 1D predictive model of reactive transport 
constrained by complementary characterizations of porewaters and the solid fraction 
of the U mill tailings.

The porewaters taken from the core of the tailings are characterized by low 
concentrations of uranium (12x10-6 mol/L; 2.86 mg/L) and 226Ra (0.58 Bq/L). The residual 
U and 226Ra concentrations measured in the solid are 160 ppm and 25 Bq/g respectively, 
in accordance with the initial ore grades and mill yields, or more than 99% of the total 
stock. In terms of chemical and mineralogical composition, the tailings are mainly composed 
of minerals from the granitic ore (quartz, potassium feldspar, plagioclases and micas) in 
association with their weathering products (smectite and ferric oxyhydroxides) and with neo-
formed minerals following rapid diagenesis after neutralization of the tailings before their 
emplacement (gypsum and barite). All these minerals are effective traps for the retention 
of U and 226Ra. The uranium is distributed partly in micrometer scale uraninite and coffinite 
refractory phases embedded in grains of quartz, and partly sorbed to smectite and ferric 
oxyhydroxides. The 226Ra on the other hand is trapped mainly within the barite.  

The aqueous concentrations of U and 226Ra could be described using a thermodynamic 
approach so that their long-term mobility can subsequently be assessed by modeling over a 
230 000 y period. Such duration was investigated in order to highlight the low mobility of U and 
226Ra. The presence of retention traps offering surplus capacity, i.e. smectite, ferric 
oxyhydroxides and barite, will maintain the U and the 226Ra at very low aqueous 
concentrations, inferior to those observed today. These results confirm the retention of 
the two radionuclides even under oxidizing conditions, known generally to enhance 
their mobility. Moreover, the low permeability of the mill tailings leads (10-8 m/s), in the 
case of 226Ra, to behavior dictated only by the radioactive decay. 

The findings of this progress report are based on multi-year studies carried out under the 
French National Radioactive Materials and Waste Management Plan (PNGMDR). 
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1. Introduction 

Cette étude pluriannuelle s’inscrit dans le cadre du Plan National de Gestion des 

Matières et Déchets Radioactifs. Elle concerne la problématique de la gestion à long terme 

des 51 Mt de résidus de traitement répartis sur 17 stockages en France. A ce jour, quatre sites 

de stockage de résidus font l’objet d’études toujours en cours : Bellezane (BZN), Lavaugrasse 

(LVG), La Ribière (RIB) et le Cellier (CEL). La stratégie d’étude développée et présentée 

notamment devant la Commission Nationale d’Evaluation (Descostes, 2017) est rappelée en 

Figure 1. Elle s’articule autour de quatre points complémentaires, alliant études historiques, 

caractérisations physico-chimiques et modélisations géochimiques. 

Figure 1. Stratégie d’étude développée pour l’étude de la réactivité à long terme des résidus de traitement 
dans le cadre du PNGMDR (Descostes, 2017). 

L’ensemble des résultats acquis à ce jour a fait l’objet de plusieurs rapports 

d’avancement (Descostes et al., 2013 ; Nos et al., 2014 ; Ballini, 2018). Le présent rapport 

d’avancement présente plus particulièrement les modélisations concernant la stabilité à long 

terme des résidus de traitement du site de Bellezane, en accord avec les prescriptions de la 

dernière réunion bilan sur les études réalisées dans le cadre du PNGMDR (Mauroux, 2019). 

Ces travaux ont fait l’objet par ailleurs de valorisation et d’expertise au travers de 
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communications scientifiques dans des congrès (Nos et al., 2013 ; Ballini et al., 2017) et une 

revue scientifique de rang A à comité de lecture qui est jointe à ce rapport (Ballini et al., 2020 ; 

Cf. §7. Annexe). Le présent rapport s’articulera donc autour des chapitres suivants : 

Ø Chapitre 2 : Cette section synthétise les caractéristiques historiques sur la division 

minière de la Crouzille et le site de Bellezane ; 

Ø Chapitre 3 : Dans ce chapitre, les méthodes et matériels développés durant cette étude 

sont rappelés avec un focus sur les hypothèses de modélisation retenues pour évaluer 

la mobilité à long terme de l’U et du 226Ra au sein des résidus de traitement ; 

Ø Chapitre 4 : Dans cette partie du rapport, deux types de modélisation ont été effectuées 

visant d’une part à évaluer la distribution de l’U et du 226Ra dans les conditions de 

diagénèse aujourd’hui observées, et d’autre part, de simuler l’évolution à long terme 

des résidus de traitement lessivés par les eaux d’infiltration ; 

Ø Chapitre 5 : Conclusion et perspectives. 
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2. Rappels historiques sur la Division minière de la 
Crouzille et le site de Bellezane 

La division minière de la Crouzille est localisée en Haute Vienne (France), dans un 

périmètre de 20 km autour de la ville de Bessines-sur-Gartempe (Figure 2). Elle s’est établie 

dans une zone cristalline au N-O du Massif Central (Bavoux and Guiollard, 2003), caractérisée 

par de larges intrusions granitiques particulièrement enrichies en Uranium, mises en place 

entre 360 et 290 Ma, lors de l’orogénèse hercynienne. D’Ouest en Est, elle est constituée du 

massif de la Brâme, du massif de Saint Sylvestre et du massif de la Marche (ou de Guéret) 

(Scaillet et al., 1996). 

Figure 2. Site de Bellezane en exploitation (a), pendant le comblement des MCO 105 et 68 par les résidus 
de traitement (couleur rouge) (b), après le réaménagement (c) et photographie des carottes de résidus de 
traitement prélevées lors de cette étude en (d). La localisation du sondage BZN 1 dans la MCO 105 est 
donnée en (c). Illustrations reprises de Ballini et al. (2020). 

La majorité des gisements exploités au sein de la division minière de la Crouzille se 

situe au sein du Massif de St Sylvestre et plus précisément dans le leucogranite à deux micas 

(biotite et muscovite) de Saint Sylvestre (318 ± 15 Ma). Sa composition chimique est rappelée 

plus loin en Figure 3. Dans ce massif, des filons de lamprophyres (roche magmatique 

filonienne microgrenue) à biotite, pyroxènes et péridots, des filons de microgranites, associés 

aux lamprophyres, avec phénocristaux de biotites et plagioclases, des épisyénites (granites 

déquartzifiés), parfois fortement minéralisées, présentes sous forme de colonnes ou d’amas 

sont également observés (voir Scaillet et al., 1996; Kanzari et al., 2017, et références incluses). 
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Figure 3. Concentrations élémentaires moyennes (ppm) des résidus de traitement de BZN et du granite de 
Saint Sylvestre minéralisé et non minéralisé (repris de Ballini et al., 2020 ; données d’après Boekhout et al., 
2015 et Kanzari et al., 2017). 

La minéralisation est constituée des silicates ou des oxydes d’uranium (coffinite et 

uraninite) en profondeur et accompagnée par des minéraux d’altération en surface tels que 

les phosphates ou les oxydes hydratés d’uranium (autunite et gummite) (Barbier and Ranchin, 

1969). La teneur moyenne en uranium des minerais de la division de la Crouzille était comprise 

entre 0,49‰ pour le secteur de secteur de Daumart, Margnac et 7‰ pour la mine d’Henriette 

(Figure 4 ; Paucard, 2007). La division minière de la Crouzille constituait la principale zone de 

production d’uranium en France avec une vingtaine d’exploitations minières distinctes, une 

production de 27 000 tU sous forme de diuranate d’ammonium (DUA) contenant 75% 

d’uranium, pour près de 15 Mt de minerai traités. Cette activité minière a généré par ailleurs 

57 Mt de stériles miniers et 22 Mt de résidus de traitement (AREVA, 2004; Kanzari et al., 2017). 

De 1958 à 1993, le minerai de la division minière de la Crouzille (teneur moyenne de 

1.66 ‰) a été traité à l’usine SIMO (Société Industrielle des Minerais de l’Ouest, rendement 

95 % ; Bavoux and Guiollard, 2003) située sur la commune de Bessines-sur-Gartempe par 

voie acide, soit par lixiviation en tas (8 614 000 tonnes de minerai), soit par traitement 

dynamique (14 839 000 tonnes de minerai) en fonction de la teneur du minerai (Bavoux and 

Guiollard, 2003). Dans le cas de la lixiviation dynamique, le minerai était concassé puis broyé 

en une pulpe de granulométrie inférieure à 450 µm (Bavoux and Guiollard, 2003). La pulpe 

était ensuite attaquée par ajout d’acide sulfurique à 65°C en présence d’un oxydant, le chlorate 
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de sodium. Après filtration, les résidus solides étaient lavés, neutralisé à la chaux (CaO) et 

envoyés vers un bassin de stockage. Les procédés ont très peu évolué pendant toute 

l’exploitation de l’usine. 

Figure 4. Localisation de la division minière de la Crouzille et de ses concessions, localisation du site de 
stockage de résidus de traitement de Bellezane (GEP, 2010). 
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Les résidus de traitement produit l’usine SIMO ont ainsi été stockés dans le site 

industriel de Bessines (Lavaugrasse) de 1958 à 1978 et dans l’ancienne MCO du Brugeaud 

jusqu’à 1987. Ensuite, deux stockages ont été créés par élévation d’une digue périphérique 

sur les sites de Montmassacrot entre 1987 et 1990 et sur le site de Bellezane (BZN) de 1989 

à 1993 (Figure 4). Au total, 1 546 000t de résidus de traitement sont stockés sur le site 

de BZN dont 97% sont issus de traitement dynamique, se présentant sous la forme d’un 

sable fin argileux de granulométrie inférieure à 450 µm.

Avant d’être un site de stockage de résidus, le site de BZN a été exploité via sept mines 

à ciel ouvert de différentes tailles et des travaux miniers souterrains de 1975 à 1992. Les MCO 

ont été partiellement comblées au fur et à mesure de l’exploitation par des stériles et des 

résidus de traitement, la MCO 68 de février 1989 à juillet 1990, puis la MCO 105 d’août 1990 

à juillet 1993 (Figure 2). Le réaménagement final du site a eu lieu 1996, les résidus de 

traitement présents dans les MCO 105 et 68 ont été recouverts d’une couche de stériles 

servant de protection mécanique (érosion, intrusion) et radiologique (pour limiter l’émission de 

rayonnements et l’émanation de radon). Le stockage, ainsi que les zones remodelées de 

l’ensemble du site, ont été recouverts en 1998 d’une couche de terre végétale puis 

revégétalisés (Figure 2). Aujourd’hui, le site de BZN, composé d’un stockage de résidus et de 

verses à stériles, fait l’objet d’une surveillance environnementale. Les eaux d’exhaure sont 

rejetées, après traitement, dans le ruisseau des petites Magnelles, affluent de la Gartempe. 

Du point de vue hydrogéologique, des précédents travaux ont montré d’une part, que les 

résidus de traitement sont saturés et d’autre part, que leur perméabilité est très faible, de 

l’ordre de 10-8 à 10-9 m.s-1 (Ledoux and Schmitt, 2010). Ceci a été confirmé notamment par la 

bonne corrélation entre la pression atmosphérique et le niveau piézométrique du piézomètre 

implanté dans les résidus (Figure 5), corrélation typique des milieux pour lesquels la 

perméabilité est très faible (Fatmi et al., 2008). Les mouvements d’eau sont ainsi très limités 

au sein du stockage du fait de leur très faible perméabilité. 

Les résidus de traitement stockés dans les deux MCO du site de BZN sont décrits 

comme ho-mogènes du point de vue granulométrique (< 450 µm), minéralogique et chimique 

(Somot et al., 1997, 2000). En effet, les minerais en provenance des exploitations minières, 

traités à l’usine SIMO, présentaient des compositions chimiques et minéralogiques très 

proches tandis que les procédés de traitement ont peu été modifiés entre 1989 et 1993, 

période pendant laquelle les résidus ont été stockés sur le site de BZN. 
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Figure 5. Corrélation entre la hauteur piézométrique mesurée au niveau de ES85 et la pression 
atmosphérique (Ledoux and Schmitt, 2010). 
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3. Méthodes et matériels 

3.1. Stratégie d’échantillonnage et méthodes de caractérisation 

L’ensemble de la méthodologie développée ainsi que les diverses méthodes 

analytiques ont été longuement détaillées dans les précédents rapports d’avancement 

(Descostes et al. 2013 ; Nos et al., 2014). Le lecteur est également renvoyé vers ces rapports 

ainsi que la synthèse disponible dans Ballini et al. (2020) pour les résultats de caractérisation. 

La composition des eaux interstitielles est ici reportée pour faciliter la lecture du présent rapport 

(Cf. Tableau 1). 

Tableau 1 : Composition chimique de la solution interstitielle ES85 analysée et modélisée et de l’eau 
granitique (ES60 ; Ledoux and Schmitt, 2010)) percolant dans la colonne de résidus de traitement (voir 
Ballini et al., 2020 pour plus de détails). Toutes les concentrations sont exprimées en mol/L à l’exception 
du 226Ra qui est exprimée en Bq/L. 
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{m�}��� SNS�QPMR SNS�QPMR QNT�QPMT@

{c•}��� QNS�QPMR QNU�QPMR RNX�QPMT@

{s�}��� SNX�QPMV SNX�QPMV

{b•}��� QNP�QPMW SNX�QPMX RNXS�QPMW@

m�����@

{a�}��� WNP�QPMU SNR�QPMU VNY�QPMW@

{m�}��� QNP�QPMS QNP�QPMS

{f�}��� WNY�QPMS WNY�QPMS Q�QPMU@

{RRVr•}��� PNUX@ PNVX@ PNR

{u}��� QNR�QPMU QNR�QPMU QNW�QPMX@

e���N@b��N@HE@���I@ VNRTE@ VNPVE@ VNXSE@

3.2. Modélisations 

Deux types de modélisation ont été effectuées. Dans un premier temps, la distribution 

de l’U et du 226Ra a été évaluée afin de décrire les conditions de diagénèse aujourd’hui 

observées. Cette modélisation est effectuée en mode statique, c’est-à-dire en considérant les 

équilibres physico-chimiques régulant la composition chimique des eaux interstitielles au 

contact des résidus de traitement. Dans un second temps, la mobilité de l’U et du 226Ra a été 

appréhendée au travers de modélisations de type transport réactif 1D en simulant l’évolution 

à long terme des résidus de traitement lessivés par les eaux d’infiltration. Dans ce dernier cas, 
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l’évolution de la chimie des eaux a été simulée en considérant une colonne de 25 m de résidus 

de traitement dans laquelle circule une eau d’infiltration de type granitique (ES-60 ; Cf. Tableau 

1). L’évolution des fractions immobilisées du 226Ra de l’uranium est également simulée en 

fonction du temps. Les durées simulées ont été jusqu’à 230 000 ans afin de mieux 

appréhender le rôle des différents pièges minéralogiques tels que les minéraux argileux, les 

hydroxydes ferriques et dans le cadre plus spécifique du 226Ra, la barytine. Le détail des 

conditions de modélisation est fourni dans Ballini et al. (2020). 
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4. Mobilité à long terme de l’U et du 226Ra au sein des 
résidus de traitement 

4.1. Distribution actuelle de l’U et du 226Ra 

A partir des caractérisations des eaux interstitielles et des résidus de traitement, 

il est possible de montrer que la majorité de l’U et du 226Ra est piégée à plus de 99% 

dans la fraction solide (Cf. Figure 6). Toutefois, l’étude géochimique et minéralogique des 

résidus seule est souvent insuffisante pour identifier les compartiments porteurs de l’U et du 

226Ra au sein des résidus, et ainsi d’évaluer leur mobilité. De plus, il n’existe aucun traceur 

univoque de ces compartiments permettant de les identifier et quantifier facilement. Les 

observations microscopiques ont permis de mettre en évidence la présence de quelques 

minéraux réfractaires d’Uranium (uraninite et coffinite) piégés principalement au sein de 

quartz. Les caractérisations complémentaires par TRLFS (Time Resolved Laser Fluorescence 

Spectroscopy) ont permis de préciser qu’une partie de l’U est également sorbé sur la smectite 

(Ballini et al., 2020). Cependant cette technique ne permet pas de mettre en évidence la 

sorption de l’U sur les HFO. Il est impossible de réaliser ce type d’analyse pour le 226Ra du fait 

de sa trop faible concentration élémentaire (~ 700 ppt). Sa spéciation peut être étudiée 

toutefois indirectement par lixiviations séquentielles. Cependant, ces expérimentations 

complexes peuvent présenter des biais analytiques importants. Les compartiments visés ne 

sont pas totalement indépendants les uns des autres et il peut exister des phénomènes de 

recombinaisons élémentaires au cours d’un lavage, à l’origine de résultats de rendements 

faussés (Bacon and Davidson, 2008). Des modélisations à l’équilibre thermodynamique ont 

donc été réalisées afin d’étudier la distribution de l’U et du 226Ra au sein des résidus de BZN. 

La composition chimique de l’eau interstitielle mesurée dans le piézomètre montre que 

l’eau interstitielle des résidus de Bellezane est proche de l’équilibre avec des polymorphes du 

quartz (SI = 0.2), des aluminosilicates et notamment de la smectite (SI = 0.1), la calcite 

(SI = 0.0), la ferrihydrite (IS = -0.4) et le gypse (IS = -0.1) et légèrement sursaturée vis-à-vis 

de la barytine (0.5). Ceci est cohérent avec la minéralogie des résidus de traitement 

précédemment décrite. L’assemblage minéralogique composé de calcédoine (29 %), 

feldspath potassique (35 %), montmorillonite-Ca (25 %), ferrihydrite (0.6 à 1.1 % comme en 

fonction du modèle comme discuté au paragraphe ci-dessous), gypse (9 %), calcite (0.5 %), 

et barytine (0.15 %), permet de décrire la réactivité chimique du système solide-solution au 

sein des résidus de BZN tout au long des processus d’interaction, et de simuler la composition 

chimique de l’eau porale des résidus au cours du temps. Les proportions des phases minérales 

dans l’assemblage à l’équilibre ont été calculées à partir de la composition élémentaire des 

résidus. Ainsi, Si et Al sont répartis entre les argiles, la calcédoine, le feldspath potassique 
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(représentant l’ensemble des feldspaths et la muscovite) et la montmorillonite-Ca 

(représentant l’ensemble des minéraux argileux). Mg et K sont attribués respectivement à la 

montmorillonite-Ca et au feldspath potassique. Na est artificiellement reporté sur les feldspaths 

sodiques. Fe est attribué à la ferrihydrite, tandis que S, C inorganique et Ba sont attribués 

respectivement au gypse, à la calcite et à la barytine. La sorption des éléments majeurs et 

traces (U et 226Ra) sur la ferrihydrite et la montmorillonite a également été prise en compte 

dans la paragénèse réactive. La composition calculée de l’eau en équilibre avec l’assemblage 

minéralogique défini précédemment, donnée en Tableau 1 est ainsi très proche de celle de 

l’eau interstitielle analysée.  

Figure 6. Distribution de l’U et du 226Ra au sein des résidus de traitement selon les deux modèles 
développés au sein de cette étude (Min et Max). Le modèle Min considère qu’une fraction des radioéléments 
est piégée dans les phases héritées du minerai qui sont ici non réactives. Le modèle Max considère tous 
les radioéléments comme réactifs (repris de Ballini et al., 2020). 

La concentration moyenne en U mesurée dans le solide et de 160 ppm, dont 83 ppm 

(calculé avec un rendement de 95% et une teneur initiale de 1,66 ‰) peuvent être portés par 

des phases réfractaires fortement insolubles comme mises en avant par les précédentes 

caractérisations minéralogiques. Un modèle minorant (Min) prenant en compte la présence 

des phases réfractaires et un modèle majorant (Max) ne les considérant pas en compte sont 

donc présentés. La seule différence entre ces deux modèles est donc la concentration en 
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ferrihydrite. Pour le modèle majorant, la quantité de fer est portée exclusivement par la 

ferrihydrite tandis que pour le modèle minorant, le fer est réparti entre la pyrite (FeS2) et la 

ferrihydrite, en respectant le bilan sur le soufre. La quantité de ferrihydrite est donc 

respectivement de 0.6% et de 1.1% pour le modèle majorant et le modèle minorant.  

Ainsi, le calcul de spéciation effectué dans les eaux interstitielles de Bellezane indique 

que l’uranium en solution se trouve exclusivement sous forme hexavalente à la concentration 

de 1.2 10-5 mol/L (2.9 mg/L). Du fait de la forte fugacité en CO2 dissous, les complexes 

carbonatés sont majoritaires (UO2(CO3)3
4- : 78.5 % ; UO2(CO3)2

2- : 21 % ; UO2CO3 : 0.5 %). 

Les complexes ternaires calcium-uranyl-carbonates n’ont cependant pas été intégrés dans le 

modèle du fait de la forte incertitude sur leur constante de formation. L’analyse des indices de 

saturation suggère que la concentration en U n’est contrainte par aucun équilibre avec une 

phase minérale pure, aucune phase uranifère n’étant à l’équilibre. La sorption à la surface des 

minéraux argileux et des HFO a donc été envisagée pour expliquer les concentrations en U 

mesurées dans la fraction solide des résidus et les eaux interstitielles en accord avec les 

caractérisations minéralogiques et par TRLFS (Ballini et al., 2020). La quantité d’U sorbé a 

donc été calculée en considérant une eau à équilibre avec la paragenèse minérale réactive et 

incluant les mécanismes de sorption. Ainsi, la concentration dans la phase solide (en équilibre 

avec la concentration imposée en solution de 1.2 10-5 mol/L, soit 2.9 mg/L) est correctement 

reproduite (160 ppm) dont 20 à 37 % est sorbé sur les minéraux argileux et 63 à 80% est sorbé 

sur les HFO (Figure 6) en fonction du modèle. 

La concentration en 226Ra, présent à l’état d’ultratrace dans l’environnement ne peut 

être contrainte par aucune phase pure. Tout comme l’U, l’activité massique du 226Ra présent 

dans les phases réfractaires au traitement a été calculée et s’élève à environ 1 Bq/g. D’autres 

mécanismes tels que la coprécipitation du 226Ra dans la barytine, la sorption du 226Ra sur les 

HFO et les minéraux argileux ont donc été pris en compte afin de reproduire l’activité massique 

en 226Ra dans le solide. La totalité du 226Ra et du Ba présents dans le résidu solide est 

considérée comme associée à la solution-solide (Ba,Ra)SO4. Les modélisations ont permis de 

reproduire au mieux la concentration en 226Ra à l’équilibre dans l’eau interstitielle (0.68 Bq.L 

contre 0,58 Bq/L ; Cf. Tableau 1). Dans ces conditions, 97,2 % du stock de 226Ra est associé 

à la barytine, les minéraux argileux et les HFO représentant respectivement 2.8 % et 4.10-5 %. 

Ainsi, ces calculs permettent de confirmer la distribution de l’U et du 226Ra au 

sein des résidus de traitement avec plus de 99,9% de l’U et du 226Ra dans la fraction 

solide, et ce, répartis quel que soit le modèle entre les minéraux réfractaires, les 

minéraux argileux, les hydroxydes de fer, et dans le cas du 226Ra au sein de la barytine. 

Les concentrations en solution en U et 226Ra peuvent être décrites selon des équilibres 
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chimiques avec les minéraux précédemment cités et ne constituent qu’un stock très 

faible de l’ordre de 10-4%. 

4.2. Evolution de la mobilité de U et 226Ra en fonction du temps  

Un modèle en transport réactif 1D permettant de simuler l’effet de la percolation d’une 

eau granitique au sein des résidus a été réalisé pendant 230 000 ans afin d’évaluer la réactivité 

à long terme de l’U et du 226Ra et donc leur mobilité. Cette période, bien plus importante que 

dix fois la période radioactive du 226Ra, permet de bien comprendre l’évolution du système 

géochimique dans sa globalité. L’ensemble des résultats est présenté en Figure 7. 

4.2.1. Evolution du système géochimique 

Les variations de composition chimique des différents compartiments (aqueux, 

surfaces et phases minérales) de la dernière cellule de la colonne modélisée au cours de la 

percolation de l’eau granitique sont présentées en Figure 7a-d. 

La percolation de l’eau granitique faiblement minéralisée au sein des résidus de 

traitement de Bellezane induit comme attendu une diminution importante de la force ionique 

de l’eau interstitielle pour atteindre une force ionique du même ordre de grandeur que celle 

des eaux granitiques (Figure 7a). Le faciès de l’eau interstitielle, initialement sulfaté 

magnésien, évolue au fur et à mesure de la modification des équilibres entre la phase solide, 

la phase liquide, et les surfaces réactives pour se rapprocher progressivement du faciès de 

l’eau granitique percolante. Les principaux minéraux de la paragenèse minérale ne subissent 

aucune dissolution ou précipitation significative pendant la durée de la simulation (Figure 7c). 

Seuls le gypse puis la calcite sont dissous totalement. La dissolution du gypse et la dissolution 

progressive de la calcite entraînent une légère augmentation du pH passant de 6.3 à 7.2 

(Figure 7b). Dans un second temps lorsque le gypse est totalement dissout (23 000 ans), le 

pH augmente jusqu’à 8.5 durant toute la dissolution de la calcite, soit jusqu’à 100 000 ans 

environ, puis se stabilise vers pH 6.6 à 150 000 ans. Cette évolution du pH est liée à la sorption 

préférentielle du Ca, libéré par la dissolution du gypse et de la calcite, à la surface des 

minéraux argileux au détriment des protons (Figure 7d). Les faibles concentrations en ions 

majeurs de l’eau granitique ne permettent pas une redistribution suffisamment rapide des 

populations cationiques sorbées au profit de H+, K+ et Mg2+. Ceci est également vérifié dans 

une moindre mesure pour le Ca sorbé sur les oxy-hydroxydes ferriques mais également pour 

les carbonates. 
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4.2.2. Mobilité de l’uranium 

La modification des équilibres chimiques induite par la percolation d’une eau granitique 

au sein des résidus génère une redistribution de l’U entre les différents compartiments 

(sorption sur les minéraux argileux, sorption sur les oxy-hydroxydes de fer, minéraux 

réfractaires uranifères, l’ensemble de ces minéraux ayant été mis en évidence au sein des 

résidus). L’évolution de cette répartition au sein de la dernière cellule de la colonne en fonction 

du temps est donnée en Figure 7e et f pour les deux modèles précédemment développés 

(modèles minorant et majorant). La partie « tot solide » représente la somme des fractions 

sorbées sur les minéraux argileux et les hydroxydes ferriques ainsi que l’U contenu dans les 

phases réfractaires lorsque celles-ci sont prises en compte (modèle minorant). 

La percolation d’une eau granitique peu minéralisée et faiblement concentrée en 

uranium au sein des résidus de Bellezane ne permet pas le lessivage de l’uranium de la 

fraction solide, même si les phases uranifères réfractaires au traitement ne sont pas prises en 

compte (modèle minorant) alors même que les conditions sont oxydantes. Quel que soit le 

modèle considéré, la concentration en U dans le solide est de l’ordre de 160 ppm pendant 

toute la durée de la simulation et varie très faiblement (diminution de 1.8 % de la quantité d’U 

totale dans le solide). L’uranium est ainsi retenu alternativement sur deux pièges : la sorption 

sur la ferrihydrite et les minéraux argileux (Figure 7f). La sorption de l’U sur les oxy-hydroxydes 

de fer est prépondérante pendant toute la dissolution du gypse et de la calcite (Figure 7c). La 

fraction sorbée sur les oxy-hydroxydes de fer diminue ensuite parallèlement à la diminution de 

pH (Figure 6b) tandis que la fraction sorbée sur les minéraux argileux augmente (Figure 7f). 

En fonction du pH, l’évolution des fractions en U sorbé est donc anti-corrélée, l’U étant piégé 

alternativement sur les oxy-hydroxydes de fer et les minéraux argileux. L’augmentation de pH 

et l’augmentation de la concentration en calcium en solution engendrée inhibe la sorption de 

l’uranium sur les minéraux argileux pendant cette période. 

Les concentrations à l’équilibre en U dissous diminuent significativement en plusieurs 

étapes en accord avec sa rétention sur les oxy-hydroxydes de fer et les minéraux argileux. 

Ainsi, après un peu plus de 150 ans, les concentrations atteignent ~10-6 mol/L (0.2 mg/L), puis 

diminuent durant la phase de dissolution du gypse (~8.10-8 mol/L jusqu’à 23 000 ans, soit 

19 µg/L), et à nouveau durant la dissolution progressive de la calcite (~6.10-8 mol/L, soit 

14 µg/L, jusqu’à 100 000 ans ; Cf. Figure 7e). Lorsque toute la calcite est dissoute et que le 

pH est revenu à pH 6.6 (150 000 ans), la concentration en U dissout est stabilisée à 10-8 mol/L 

(2 µg/L), à savoir proche de la concentration en U de la solution de percolation.  
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4.2.3. Mobilité du radium-226 

La décroissance radioactive gouverne principalement l’évolution à long terme de la 

mobilité du 226Ra. La durée de simulation ici considérée, 230 000 ans, va bien au-delà des dix 

périodes radioactives du 226Ra. Toutefois, afin d’une part, de mieux appréhender le rôle de 

chacune des phases piégeant le 226Ra, et d’autre part d’étudier l’influence du 226Ra dans les 

eaux de percolation, plusieurs modélisations ont été effectuées sans tenir compte de la 

décroissance radioactive. Les principaux résultats sont également présentés en Figure 7g-h. 
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Quel que soit le modèle considéré (e.g. Min ou Max), le 226Ra demeure toujours piégé 

dans le temps. En effet, la concentration élevée en SO4 résultant de la dissolution du gypse 

permet à la barytine de demeurer stable. La solution solide (Ba,Ra)SO4 se met alors à 

l’équilibre avec l’eau de percolation mais la concentration aqueuse en 226Ra demeure faible. 

En effet, le 226Ra libéré de la barytine est piégé immédiatement par sorption sur les minéraux 

argileux (Figure 7h). Ces mécanismes de rétention complémentaires permettent de maintenir 

une faible concentration aqueuse en 226Ra toujours inférieure à celle mesurée dans le cadre 

de cette étude (<0.68 Bq/L) durant 150 000 ans, soit sur une durée de l’ordre de ~100 périodes 

radioactives du 226Ra (Figure 7g). Ce mécanisme est accéléré une fois que le gypse est 

totalement dissout (23 000 ans), les concentrations en SO4 ne permettant plus dès lors de 

maintenir le complexe RaSO4 majoritaire, qui est plus favorable au maintien de la solution 

solide (Ba,Ra)SO4 au sein de la barytine. La concentration en 226Ra devient alors presque 

négligeable. La diminution du pH à 6.6 consécutive à la dissolution totale de la calcite et à la 

désorption des ions Ca2+ (150 000 ans), entraîne également une légère désorption du 226Ra 

qui est à son tour coprécipité au sein de la barytine résiduelle. La concentration en 226Ra 

augmente alors vers des valeurs proches des concentrations initiales (~1.4 Bq/L).  

Des modélisations complémentaires ont été effectuées avec une eau de percolation 

ne présentant pas de 226Ra. Ces modélisations fournissent les mêmes résultats que ceux 

présentés précédemment (voir Figure 8) indiquant que la redistribution du 226Ra et en 

particulier que sa remise en solution après 150 000 ans est principalement gouvernée par le 

terme source initial que constituent ici les résidus de traitement. Sur cette base, les résultats 

de modélisations ont été alors corrigés de la décroissance radioactive pour chaque 

compartiment sondé. Les résultats sont présentés en Figure 7i et j. Comme attendu, les 

activités en 226Ra diminuent plus rapidement, avec une distribution toujours vérifiée entre 

barytine et minéraux argileux et des concentrations en solution de l’ordre du bruit de fond 

naturel après trois périodes radioactives.  

L’ensemble de ces résultats (Figure 7g-j) indique que les minéraux présentant des 

propriétés de rétention vis-à-vis du 226Ra, présent à l’état d’ultratrace, sont excédentaires : 

barytine, minéraux argileux et hydroxydes ferriques. Celui-ci est ainsi aisément piégé en 

fonction de l’évolution chimique du système et en particulier du pH. Lorsque la décroissance 

radioactive est prise en compte, l’activité massique en 226Ra dans les résidus est de l’ordre de 

1 Bq/g dès 5 000 ans, alors que la concentration en solution est inférieure à 0.2 Bq/L dès 1 800 

ans (Figure 7i et j). 
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Figure 8. Evolution du 226Ra aqueux en ne tenant compte de la décroissance radioactive (a), et du 226Ra 
dans le solide en ne tenant compte de la décroissance radioactive (b) en considérant une eau de percolation 
sans 226Ra. Les valeurs avec décroissance radioactive sont reportées en gris clair sur les deux figures. 
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5. Conclusion et perspectives 

Cette étude multi technique et multi scalaire des résidus de traitement de 

Bellezane a permis de confirmer leur stabilité chimique plus de 25 ans après leur mise 

en place grâce une diagénèse rapide. Ils demeurent homogènes tant d’un point de vue 

composition chimique, minéralogique que radiologique. En effet, les minéraux hérités du 

minerai (quartz, feldspaths potassiques, plagioclases et micas) sont observés en association 

d’une part avec leurs produits d’altération initialement présents ou néoformés (principalement 

des minéraux argileux tels que smectite, chlorite et kaolinite ainsi que des oxy-hydroxydes de 

fer), et d’autre part coexistent avec des minéraux néoformés à la suite du traitement du minerai 

et de neutralisation des résidus avant leur mise en place à l’instar du gypse (et dans une 

moindre mesure la barytine également présente dans le minerai). L’ensemble de ces 

minéraux constituent des pièges efficaces quant à la rétention de l’uranium et du 226Ra 

en leur sein. En effet, l’uranium (160 ppm) et le 226Ra (25 Bq/g) résiduels dans la phase 

solide après traitement représentent plus de 99% du stock total amenant des 

concentrations dans les eaux interstitielles de respectivement de 12 µmol/L (2.8 mg/L) 

et 0.58 Bq/L pour l‘U et le 226Ra. 

La réactivité chimique des résidus de traitement à long terme peut être décrite selon 

une approche thermodynamique incluant des équilibres de solubilité mais également de 

réactions de sorption et de coprécipitation dans le cas du 226Ra. Les modélisations ainsi 

effectuées confirment la présence excédentaire de pièges minéralogiques (smectite, 

oxy-hydroxides ferriques et barytine dans le cas spécifique du 226Ra) qui au gré de 

l’évolution chimique des eaux interstitielles gouvernée par la dissolution du gypse et 

de la calcite, maintiendront des concentrations en solution de l’U et du 226Ra toujours 

faibles, et ce même en conditions oxydantes, favorables normalement à la migration de 

l’U(VI). De plus, la faible perméabilité des résidus de traitement stockés au sein des anciennes 

mines à ciel ouvert de Bellezane est à l’origine dans le cas du 226Ra d’une mobilité gouvernée 

principalement par la décroissance radioactive, puisque les vitesses d’écoulement estimées 

au sein des résidus sont de 8.10-8 m.s-1. 

En accord avec les discussions issues de la dernière réunion bilan sur les études 

réalisées dans le cadre du PNGMDR (Mauroux, 2019), l’étude de la réactivité des résidus a 

été étendue à la modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du 226Ra depuis les 

sites de stockage de résidus. Il est important de préciser que les sites de stockage ne 

contiennent pas sensu stricto que les résidus de traitement mais constituent des sites plus ou 

moins complexes avec plusieurs termes sources potentiels supplémentaires aux résidus de 
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traitement, notamment par la présence au sein de ces mêmes sites de stockage de stériles 

miniers, sédiments radiomarqués… Cette demande a été prise en compte depuis et passe par 

la définition des modèles hydrogéologiques des sites étudiés afin de greffer dans un second 

temps les modèles géochimiques d’évolution à long terme. 
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7. Annexe : Ballini et al. (2020). A multi-scalar study of the long-term reactivity 
of uranium mill tailings from Bellezane site (France). Accepted in Journal of 
Environmental Radioactivity. 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 29/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 30/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 31/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 32/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 33/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 34/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 35/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 36/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 37/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 38/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 39/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 40/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 41/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 42/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 43/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 44/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 45/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 46/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 47/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 48/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 49/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 50/50 

Michaël DESCOSTES 



IDF-DT-009035 

Modélisation de la mobilité à long terme de l’uranium et du radium 226 dans 
les résidus de traitement de Bellezane

02/02/2020 Page : 51/50 

Michaël DESCOSTES 


