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RESUME

Au Maroc, aucun dispositif n'a été mis en place
pour gérer I'abandon des anciens sites miniers.
Ces derniers sont caractérisés par la persistance
d'immenses tonnages de résidus miniers dont la
nocivité est a l'origine, dans de nombreux cas,
d'importants impacts environnementaux. L'objec-
tif de ce travail de recherche est d'étudier la fai-
sabilité de valorisation des rejets abandonnés du
district minier Pb-Zn de Touissit-Boubker (Maroc)
comme granulats fins pour mortier de finition.
L'étude consiste d'abord en une caractérisation
des propriétés physiques, chimiques et minéra-
logiques des rejets, suivie d'une évaluation des
propriétés mécaniques des mortiers confection-
nés. L'étude comporte aussi une évaluation du
potentiel polluant des mortiers a base de ce type
de rejets. Les résultats ont mis en évidence la pré-
sence d'une grande proportion de particules fines
(< 63um) et des concentrations €levées en As,
Cu, Cd, Pb et Zn dans les rejets miniers. Il a été
observé que I'utilisation des rejets miniers comme
agrégats, pour la confection de mortiers, engendre
une importante augmentation de la demande en
eau nécessaire au gdchage ainsi qu'une diminu-
tion significative des résistances mécaniques en
particulier a court terme. Toutefois, la stabilisation
des rejets miniers dans la matrice cimentaire est
effective puisque la dissolution du Pb et du Zn
s'avére tres limitée.

MOTS-CLES : Rejets miniers; granulats fins;

métaux lourds; mortier de finition.

ABSTRACT

In Morocco, several mine sites were abandoned
after closure without any rehabilitation plan.
These sites are characterized by the presence of
significant tailings volumes, which has produced
significant environmental impacts. The objective
of this research is to study the use of mine tai-
lings, sourced from the abandoned Pb-Zn district
of Touissit-Boubker (Morocco), as aggregates for
surface finishing mortars. The study consist firstly
of a fine physical, chemical and mineralogical
characterization of mine tailings, followed by an
evaluation of tailings-based mortars mechanical
properties. The pollution potential of the tailings-
based mortars was also assessed in this study.
The results show that mine tailings are charac-
terized by the presence of high fine content and
significant concentrations of As, Cu, Cd, Pb and
Zn. The use of tailings as aggregate produces a
significant increase in the amount of water nee-
ded for mixing mortars as well as a decrease in
mechanical strength.The dissolution of Pb and Zn
in tailings-based mortars is very limited.
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Introduction

Le Maroc, pays de longue tradition miniére, compte actuelle-
ment environ 200 sites miniers abandonnés (Hakkou & Ben-
zaazoua 2012). En effet, des quantités importantes de rejets
miniers constitués de résidus de concentrateur et de roches
stériles, ont été délaissées apres I'arrét d'activité de ces exploi-
tations sans aucun plan de gestion effective ni de réhabilita-
tion. Ces rejets pourraient avoir des impacts négatifs sur environ-
nement : pollution des sols, de I'eau, destruction ou pertur
bation d'habitats naturels, impact visuel sur le paysage,...etc.
(ex: Boularbah et al 2006, Goumih et al. 2012, Hakkou et al
2008, Khdlil et al.2013, Lghoul et al.2012).

Le district minier de Pb-Zn de Touissit-Boubker; situé sur la
frontiere algéro-marocaine a une trentaine de kilométres
au sud de la ville d'Oujda en est aussi un exemple. En effet,
aprés avoir produit plus de 2,7 Mt de plomb et 2 Mt de zinc,
ce district a vu son activité cessée laissant sur les lieux des mil-
lions de tonnes de rejets de concentrateur (riche en métaux
résiduels) entreposés dans des parcs a résidus (Fig.1). Ces der
niers ont produit, sous l'influence de l'intense érosion hydrique
et éolienne, une importante contamination des ressources en
eau et des sols avoisinants (Smouni et al 2010). De plus, la res-
tauration qui a été tentée (Fig.1) sur quelques parcs a résidus
avoisinant la vile de Touissit en sont guere efficace.

Lobjectif de ce travail de recherche est d'étudier la faisabi-
lité de valorisation des rejets du district minier de Pb-Zn de
Touissit-Boubker comme granulats fins pour mortiers, propo-
sant ainsi une alternative potentiellement salvatrice a la pro-
blématique de stockage de surface des rejets et de demande
accrue en matiéres premiéres dans le secteur du BTP Il est
cependant pertinent de souligner que la voie de valorisation
des rejets miniers comme agrégats pour mortiers est utili-
sée d'une facon artisanale et non-contrdlée depuis plusieurs
années au Maroc. En effet, les rejets de concentrateur sont
considérés, au voisinage de quelques sites miniers abandon-
nés, comme un sable naturel ayant toutes les caractéristiques
pour utilisation dans les formulations de mortier de finition
et de surfacage des murs. Cet enduit, lissé traditionnel, pré-
senterait a priori des propriétés mécaniques satisfaisantes et
serait préféré des fois aux mortiers conventionnels a base de
sable naturel éventuellement alcalins. Toutefois, ce recyclage
potentiel peut engendrer des risques environnementaux et
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sécuritaires liés notamment a la grande proportion de fines et
a la présence significative de concentrations en métaux dans
les rejets miniers.

La présente étude comporte ainsi trois principaux volets : (i)
une caractérisation des propriétés physiques, chimiques et
minéralogiques des rejets miniers issus du district de Touis-
sit-Boubker; (i) une comparaison entre les propriétés méca-
niques des mortiers a base de rejets miniers et des mortiers
de références (a base de sables naturels fins), (iii) une évalua-
tion du potentiel polluant des mortiers a base de rejets minier.

Figure 1. Photos des parcs a résidus du district minier
Pb-Zn de Touissit-Boubker, illustrant la réhabilitation
ratée par un reboisement.

. Matériels et méthodes

1.1 Matériel

Le district de Touissit-Boubker est composé de quatre gi-
sements voisins (Boubker; Touissit, Beddiane et  Mekta).
L'échantillonnage des rejets miniers a principalement eu lieu
a différentes profondeurs au niveau des parcs a résidus de
Boubker (Bo) et Beddiane (Be). Ces rejets ont été séchés,
homogénéisés et tamisés (I cm) avant la détermination de
leurs propriétés physiques chimiques et minéralogiques. Simi-
lairement, un sable naturel conforme a la norme EN 13139 a
été caractérisé en vue de son utilisation pour la confection de
mortiers de référence. Un ciment portland CEM II/A (classe
32.5R) conforme a la norme marocaine NM 10.1.004 a été
utilisé pour la confection d'éprouvette d'essais. Ce ciment est
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largement employé au Maroc pour la confection de mortiers
de finition pour le surfagage des murs.

.2 Caractérisation des rejets

La distribution granulométrique des échantillons étudiés a été
déterminée par diffraction laser grace a un appareil Malvern
Mastersizer. Le coefficient d'absorption d'eau, la masse volu-
mique apparente et la densité réelle ont été respectivement
analysés selon EN 1097-6, EN 1097-3 et par un Micromeri-
tics pycnometre a hélium. La détermination de la composition
chimique a été réalisée par ICP-AES (Perkin Elmer Optima
3000) apres digestion totale dans une solution aqueuse de
HNO,/Br,/HF/HCI. La minéralogie a été analysée en combi-
nant les deux méthodes : la diffraction par rayons X (DRX
- Bruker AXS D8 Advance diffractometer) et la microscopie
électronique a balayage (Hitachi S-3500N; 20 KeV ; 70uA;WD
I5mm) couplée a une microanalyse EDS (Oxford, Inca Xmass
20 mm?2). En terme d'analyse DRX le logiciel DiffracPlus EVA
a été utilisé pour identifier les espéces minérales, alors que le
logiciel TOPAS employant la méthode Rietveld (Young 1995)
a été employé pour quantifier leur abondance.

1.3 Confection des mortiers

Les proportions des matériaux dans les mélanges utilisés dans
cette étude sont similaires a ceux employées conventionnel-
lement au Maroc pour la confection de mortiers de finition :
* Le rapport ciment/agrégats est typiquement |:3 (en volume)
* La quantité d'eau utilisée pour le gachage est celle permettant
d'obtenir une consistance ayant un étalement (EN 1015-3) de
200 mm et correspondant a l'ouvrabilité normalement souhaitée.
Les mortiers ont été confectionnés selon la norme EN [015-2,
Cette derniére spécifie un mode opératoire pour fabriquer
des mortiers pour essai a partir de constituants secs et d'eau.
Le gachage a été réalisé en utilisant un malaxeur conforme a
'EN 196-1.

Trois mortiers ont été confectionnés :

* Un mortier a base du rejet minier de Boubker (M-Bo)

* Un mortier a base du rejet minier de Beddiane (M-Be)

» Un mortier de référence a base de sable naturel (M-Sa)
Les mortiers fraichement confectionnés sont placés ensuite
dans des moules 4x4xl6cm (rempli en deux couches, 60
chocs a chacune), puis conservés dans une armoire humide a
20°C£2°C et a 95% de taux d’humidité.

1.4 Propriétés mécaniques des mortiers

La consistance et la densité des mortiers frais ont été respec-
tivement évaluées selon la norme EN 1015-3 et EN 1015-6.
La résistance a la compression des mortiers a été déterminée
selon la norme EN [015-11, sur des demi-prismes résultant
du trongconnage a sec des éprouvettes 4x4x | 6cm. Lessai a été
réalisé pour des échantillons de 7, 14, 28 et 90 jours d'dge de
maturation.

1.5 Comportement environnemental des
mortiers

La description du scénario d'utilisation des rejets miniers
comme granulats pour « mortier de finition » conduit a sélec-
tionner un essai permettant a la fois de (i) prédire I'évolution
de la qualité des eaux de drainage et (i) d'étudier le transfert
de polluants a travers un bloc monolithique. Le test de lixivia-
tion ainsi retenu est le test de lixiviation sur monolithe (TLM).
Le protocole TLM a été adapté a partir d'un test néerlandais
standard (EA NEN 7375). 1l consiste en la lixiviation d'un bloc
monolithique avec de I'eau déminéralisée dans un réacteur
agité et fermé, avec un renouvellement périodique de la solu-
tion en contact avec le matériau. Des cubes de 4 cm, obtenus
par trongconnage a sec des éprouvettes de mortier (28 jours
d'dge de maturation), sont introduits dans des flacons et posés
sur une grille a 2 cm du fond. Le lixiviant (eau déminéralisée)
est introduit dans un rapport volume de liquide/surface du
bloc (L/S) de 10 cm?/cm? Au cours de la lixiviation, la solution
est agitée a l'aide d'un agitateur magnétique. Le rythme de
changement de la solution est de 6 heures, | jour, 2,25 jours,
4 jours, 9 jours, | 6 jours, 36 jours et 64 jours. On obtient ainsi
8 solutions dont on mesure les paramétres physico-chimiques
(pH, Eh et conductivité) avant de procéder a une filtration
(045 pm) et une acidification (HNO,) pour le dosage des
éléments solubles (Al, As, Ba, Be, Bi, Ca, Cd, Co, Cr, Cu, Fe, Mg,
Mn, Mo, Ni, Pb, S, Sb, Se, Si, Ti, Zn).

2. Résultats et discussion

2.1. Caractérisation des rejets

La figure 2 présente la distribution granulométrique des
échantillons a I'étude, alors que les tableaux |,2 et 3 détaillent
respectivement leurs propriétés physiques, chimiques et

minéralogiques.
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Figure 2. Distribution granulométrique du sable naturel
et des rejets miniers étudiés.

Les résultats montrent que les deux échantillons de rejets pré-
sentent une distribution granulométrique similaire et plus fine
que celle du sable de référence. Cette distribution, typique
d'un résidu minier issu d'un procédé de broyage de minerais
polymétalliques, est aussi caractérisée par la présence d'une
grande teneur en fine (la proportion des particules inferieures
a 63um est de I'ordre de 27 % en poids). La densité relative
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des deux résidus miniers est aussi similaire. Elle est de 291 g/m?
pour le rejet de Boubker et de 2.87 g/m3 pour le rejet de
Beddiane alors que le sable présente une densité de 2.69 g/m’.
Le coefficient d'absorption d'eau des deux rejets miniers (=
0.7%) est relativement plus élevé que celui des sables naturels
(0.45%) a cause de la grande teneur en fine.

Tableau |. Propriétés physiques du sable naturel et des
rejets miniers étudiés.

Propriétés Sable

physiques naturel Rejets miniers

Taille maximale

1000 555 647
(Cl)
Teneur en fine
(% < 63 ym) 4,6 26,3 27,2
Densge apparente | 4 152 5
(g/cm?)
Densf;e réel 269 287 29
(g/cm?)
Coeff d'absorption
deau (%) 0,45 0,7 0,65

Les résultats des analyses chimiques (tableau 2) montrent la
présence de fortes concentrations de Ca et de Mg, liées prin-
cipalement a I'abondance de la dolomite (Ca,Mg)CQO, dans les
rejets miniers (confirmé par I'analyse en DRX). Ces derniers
sont aussi caractérisés par I'occurrence d'importantes teneurs
d'arsenic (= 30 mg/kg), cadmium (= 30 mg/kg), cuivre (= 300
mg/kg) et de plomb (= 4000 mg/kg). Le zinc est aussi présent
avec une forte teneur, particuliérement, dans le cas du rejet de
Boubker (= 32100 mg/kg).

En termes de composition minéralogique (tableau 3) et a
l'opposé du sable naturel majoritairement silicaté (= 95%),
les rejets de Boubker et de Beddiane présentent globale-
ment un assemblage identique essentiellement carbonaté :
dolomite (Ca,Mg)CO, = 80% et ankérite (Ca,MgMn,Fe)CO,
=~ 5%.lls contiennent aussi une proportion similaire de silicates
(quartz SIO,= 8% + albite NaAISi,O, = 1.5%). Cependant, en
termes de disparité entre les deux rejets, le résidu de Boubker
est caractérisé par la présence d'une grande teneur de smithso-
nite (ZnCO, = 4%), alors que le rejet de Bediane comporte
approximativement 2.5% de kaolinite.

Concernant les sulfures, aucune espéce minérale n'a été dé-
tectée par DRX a cause de leur faible occurrence dans les
deux rejets miniers. Cependant, I'analyse par microscopie élec-
tronique a balayage en mode électrons rétrodiffusés couplée
a de la microanalyse X (MEB-BSE) a montré la présence de
rares sulfures non oxydés (galene PbS et sphalérite (Zn,Fe)S.
Ces sulfures sont généralement altérés en cérusite PbCO, et
en smithsonite ZnCO, (Fig. 2a et Fig. 2b), ce qui explique leur

|

rareté. La présence de pyrite framboidale a aussi été observée
au MEB dans le rejet de Boubker (Fig. 2¢).

Tableau 2. Composition chimique des rejets miniers.

Eléments
majeurs (%)

Al 098 0,24
K 0.l <0l
Ca 16,1 183
S 00l 0,14
Fe 119 075
Mg 9,56 10,45
Mn 0,142 0,145

Métaux et Métalloides (mg/kg)

Ag <5 8

As 40 30

Cd 34 28

Co <10 <10
Cr <10 <10
Cu 350 270
Mo <10 <10
Pb 4160 3670
Ti 480 130
Zn 3800 32100

Figure 3. Images MEB-BSE des rejets miniers.

a : Altération de la galéne en cérusite;

b : Altération de la sphalérite en smithsonite;

¢ : Pyrite framboidale; d: Sphalérite non-altéré.

*Ce: Cérusite; Do: Dolomite; Ga: Galéne; Gy: Gypse; Py: Pyrite; Qz: Quartz; Sm:
Smithsonite; Sph: Sphalérite;
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Tableau 3. Phases minérales déterminées par DRX, % massique.

Sable naturel

Rejets miniers

2 Silicates (%) 97,95 7,08 10,23
Quartz SiO, 45,64 5,64 8,25
Orthoclase KAISI,O, 6,78 - -
Labradorite (Ca Na)(Si Al O, 23,72 - -
Chlorite (Mg Fe), AI(Si,AI) O, (OH), 8,46 - -
Muscovite KAL(SLAID O, (OH F), 13,35 - -
Albite NaAlSi,O, 1,44 1,98

2 Carbonates (%) 2,05 9292 86,91
Dolomite CaMg(CO,), - 84,06 77,34
Ankérite Ca(Fe,MgMn)(CO,), - 4,63 9,57
Smithsonite ZnCO, - 4,23 -
Calcite Ca CO3 2,05 = =

Minéraux argileux
Kaolinite AI2Si,O,(OH), - - 2,86

2.2 Proprietés mécaniques des mortiers

Le tableau 4 présente les propriétés mécaniques des mortiers
étudiés. Concernant la demande en eau, I'utilisation des deux
rejets miniers comme agrégats engendre une augmentation
importante de la quantité d'eau nécessaire au gachage com-
paré au sable de référence. En effet, pour atteindre la consis-
tance souhaitée, les mortiers a base de rejets miniers sollicite
une augmentation de 7% par rapport au mortier de réfé-
rence. Ceci est principalement dd a la grande teneur en fines
(= 25%) des rejets. Des résultats similaires liés a la présence de
fines dans des sables naturels ont été observés par plusieurs
auteurs (Gongalves et al 2007, Haach et al 2011, Reddy and
Gupta 2008).

La différence de densité entre les mortiers a base de rejets
miniers (= 2100 Kg/m?®) et les mortiers de référence (1979
Kg/m?®) est principalement due aux disparités en termes de
densité solide des granulats (2900 Kg/m® pour les rejets et
2700 Kg/m?* pour les sables).

En termes de résistances mécaniques, le comportement des
trois mortiers étudiés lors de I'essai en compression uni-axiale
(UCS) est totalement different. Les mortiers a base du rejet
minier de Boubker ne présentent aucune résistance pendant
les deux premieres semaines. Ce n'est qu'a partir du 28éme
jour que la prise de ce mortier se produit avec une résistance
atteignant 5.77 MPa. La réduction des résistances mécaniques
et le retard de prise des mortiers a base du rejet de Boubker

sont principalement dus a la présence de zinc et de plomb
dans la solution de mélange. Ceci a été vérifié apres lixiviation
des rejets miniers par une solution simulant 'eau des pores
de matrice ciment/sable (pH 13). En effet dans ces conditions
de pH, le Pb (80 mg/l) et le Zn (5 mg/l) sont présents a de
fortes concentrations dans la solution de mélange, retardant
ainsi I'hydratation des grains et inhibant la formation des prin-
cipales phases cimentaires (ex : CSH et portlandite) (Cocke
1990, Hills and pollard 1997). De plus, la présence du Pb et
du Zn détourne les réactions d'hydratation du ciment vers la
production de plus d'ettringite, ce qui diminue les résistances
mécaniques des mortiers.

Leffet néfaste des métaux est moins marqué dans le cas du
mortier a base du rejet de Beddiane (teneur en Zn du rejet in-
férieure). On note néanmoins pendant les deux premieres se-
maines une certaine réduction des résistances UCS (7,3 MPa)
par rapport au mortier de référence (1 1.09 MPa). A partir du
28éme jour les résistances du mortier M-Be (14,12 MPa) dé-
passent ceux du mortier de référence (13 MPa). Cette allure
d'augmentation des résistances mécaniques pourrait étre due
simultanément aux réactions pozzolaniques ayant lieu entre
les phases argileuses et la chaux ainsi que la poursuite de for-
mation de gypse et d'ettringite.
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Tableau 4. Propriétés mécaniques des mortiers étudiées.

| Mortiers | BC | Ealement | Densits
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Compression UCS (MPa)

| Compresionucs(h)
| et m) L gmd) Tl s
0 0 Il

m)
M-Bo [,35 200 2105 577

M-Be [,35 200 2083 7.3 7.3 14,12 239
M-Sa |1 200 1979 |1,09 12,7 I3 14,1

2.3. Comportement environnemental des
mortiers

Les résultats des analyses TLM en termes de pH, conductivité,
sulfates, Ca, Pb et Zn sont présentés sur la figure 3. L'allure de
I'évolution du pH est similaire pour les trois mortiers étudiés.
Néanmoins, le mortier M-Be présente de plus faibles valeurs
de pH variant entre | | et | |,64, alors que le pH des mortiers
M-Bo et M-Sa varie similairement entre | | et 12,24. La dimi-
nution du pH des M-Be corrobore la précédente affirmation
concernant la consommation de chaux (baisse de pH) lors
des réactions pozzolaniques et sulfatiques.

Concernant la conductivité, le M-Bo et le M-Sa présentent
une évolution identique avec des valeurs plus élevées pour
le M-Bo. Les deux mortiers se caractérisent aussi par I'occur
rence d'un pic au niveau de la cinquiéme extraction (9eme
jour), coincidant avec une dissolution marqué du Ca, Pb
et Zn. Lallure de la conductivité du M-Be (varie entre 102
pS/cm et 1110 pS/cm) évolue identiquement a l'allure de

1500

: ;
S e
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dissolution du calcium. Cette simultanéité entre conductivité
et Ca informerait sur limportante dissolution des ions Ca?*
en provenance des phases cimentaires.

La courbe d'évolution des sulfates pour les deux mortiers
a base de rejets miniers est caractérisée par une diminution
importante pendant les quatre premiéres extractions suivie
d'une stabilisation aux alentours de 3 mg/l durant la suite de
I'essai. Ce comportement des SO,* pourrait étre d a la dis-
solution du gypse et/ou ettringite.

La dissolution du Pb et du Zn dans les deux mortiers a base
de rejets miniers est tres limitée.

Pour M-Bo, la teneur maximale de lixiviation du Pb est de 0,04
mg/l alors qu'elle est pour le Zn de 'ordre de 0, Img/Il. Le M-Be
présente de plus faibles valeurs (Pb = 0,028 mg/l et Zn = 0,04
mg/l). Cette stabilisation du Pb et du Zn est essentiellement
due a leur adsorption aux CSH et/ou leurs précipitations sous
forme de phases stables tels que CaZn (OH), 2H,O (Asavapi-
sit et al 1997, Cocke 1990, Park 2000, Rose et al 2000).
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0,120

0,100

0,080 o

0,060

20

30

Figure 4.Variations du pH, conductivité, S0 >, Ca**, Pb?* et Zn* dans les lixiviats issus du test TLM.
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Conclusion

Le but du présent travail de recherche est d'étudier la faisabili-
té de valorisation des rejets miniers Pb-Zn de Touissit-Boubker
(Maroc) comme granulats pour mortier de finition. Ce type
de valorisation se fait déja dans le domaine de construction au
Maroc, malheureusement sans aucun controle. Les principaux
résultats obtenus peuvent étre résumés comme suit :

* Les rejets miniers issus du district de Touissit-Boubker sont
caractérisés par la présence d'une grande teneur en fines (la
proportion des particules inferieures a 63um est de 'ordre
de 27 % en poids).

* Les rejets miniers sont riches en carbonates et présentent
de fortes concentrations de Zn (3800-32100 mg/kg), Pb
(3670-4160 mglkg) et Cu (270-350).

 Lutilisation des deux rejets miniers comme agrégats en-
gendre une augmentation importante de la quantité d'eau né-
cessaire au gachage a cause de l'importante fraction de fines.
* Le Pb et le Zn présents dans les rejets miniers ont un effet
néfaste d'inhibition de la prise et de réduction des résistances
mécaniques des mortiers. Néanmoins, le mortier a base du
rejet de Bediane présente des résistances conformes aux
normes marocaines en vigueur.

* L'utilisation des rejets miniers comme agrégats et leur incor-
poration dans la matrice cimentaire a tendance a stabiliser ces
matériaux et a limiter le relargage du Pb et du Zn.
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