Positionnement de I'innovation
en matiére de procedés metallurgiques
de traitement et de recyclage
Cas des terres rares

La complexité des produits a recycler et la tendance vers des minerais a plus faibles
teneurs nécessitent le développement de procédés métallurgiques innovants. Pour bien
positionner le développement de tels procédés dans le contexte global de I'économie
des ressources minérales, il est important de connaitre les flux et stocks de matiéres
premiéres minérales dans I'anthroposphére. C'est I'objectif du projet Aster, soutenu par
I'ANR, que d'identifier ces flux et stocks a I'échelle de I'UE-28, pour le cas de certaines

terres rares.

Contexte et objectifs

Les politiques nationales et européenne relatives aux
matiéres premiéres minérales visent 4 atteindre une
meilleure éco-efficacité des ressources (COM, 2011).
Léco-efficacité des matieres premieres minérales a
pour objectif d’augmenter la quantité de services obrte-
nue par unité de masse de ressource, tout en réduisant
les impacts environnementaux. Un des piliers de [éco-
efficacité est le recyclage (e.g. Carencotte etal,, 2012).
Or pour contribuer de maniére significative 4 Iéco-
efficacité, le recyclage doit étre soutenu par un impor-
tant effort de R&D dans le domaine des procédés
métallurgiques de récupération des métaux. En effet,
les produits contenant des substances valorisables sont
aujourd’hui beaucoup plus complexes que par le passé,
comme l'illustre la figure 1. Des eftorts de dévelop-
pement de procédés métallurgiques, mais également
d’éco-conception pour notamment faciliter le désas-
semblage des produits, sont indispensables pour per-
mettre le développement du recyclage des ressources
dites « secondaires » (issues de produits en fin de
vie). L'innovation dans le domaine des procédés méral-
lurgiques est nécessaire également pour le cas des res-
sources dites « primaires », c'est-d-dire extraites du
sous-sol. En effet, la tendance générale des projets
miniers observée dans le monde va actuellement vers
des teneurs de plus en plus faibles et par voie de consé-
quence vers des volumes de plus en plus importants
(Mudd, 2009). La valorisation des minerais a faibles
teneurs, a des cotits économiquement acceptables,
constitue également un défi technologique.

Le développement de nouveaux procédés de valorisa-
tion des minerais, qu'ils soient d'origine primaire ou

secondaire, comporte des risques compte tenu notam-
ment des cotits de R&D et des échelles de temps néces-
saires & leur mise sur le marché. Pour bien positionner
ces développements, il est important de connaitre [a
dynamique des flux et stocks des matiéres premiéres
minérales dans I'anthroposphere, afin d’identifier les
sources, les concurrences pour l'acces aux flux, les fac-
teurs limitant Iapprovisionnement, etc. A noter que
l'anthroposphere est définie ici comme la portion de
la biosphére qui est influencée par I'activité humaine.
C'est le principal objectif du projet Aster (Analyse Sys-
témique des Terres Rares — flux et stocks), soutenu par
le programme Ecotech-2011 de I'Association Natio-
nale de la Recherche (ANR) et qui s'achévera en 2015,
que de développer une vision globale des flux et stocks
de certaines terres rares, en appliquant la méthodolo-
gie du MFA (analyse des flux de matiére ; e.g. Brun-
ner et Rechberger, 2004) 4 I'échelle de 'Union Euro-
péenne des 28 (UE-28).

Methodes

Quelles terres rares ?

Les terres rares sont un groupe de métaux qui com-
prend le scandium, I'yterium et les quatorze lantha-
nides (La, Ce...). Dans toute discussion sur les terres
rares, il convient de distinguer les terres rares [égéres
(LREE) des terres rares lourdes (HREE). On adopte
ici la classification de Wall (2014) :

~ LREE: La, Ce, Pr, Nd, Sm ;

- HREE : Eu, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu (plus Y).
Il n'existe pas de gisement primaire de terre rare au
singulier, mais des gisements de minéraux contenant
plusicurs terres rares, 4 prédominance soit de terres
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Figure 1 —

lllustration

de 'augmentation

de la complexité

des assemblages
, métalliques

dans des produits

génériques

de valorisation énergétique

(adapté de Van Schaik

et Reuter, 2012).

Intensité d'utilisation des métaux dans les produits

.

rares légeres, soit de terres rares lourdes. Or les gise-
ments riches en HREE sont beaucoup plus rares que
les gisements riches en LREE. Pour I'instan, les prin-
cipaux gisements exploités de HREE sont situés dans
le sud de la Chine, ce qui entraine une situation de
monopole (en 2010, respectivement 99 % et 87 %
de 'approvisionnement en HREE et LREE prove-
nait de Chine) et génére des risques pour I'approvi-
sionnement, risques qui sont exacerbés par les quo-
tas aux exportations chinoises apparus en 2011,
Un procédé mérallurgique de récupération de terres
rares sera d’autant plus viable d'un point de vue éco-
nomique que 'élément visé présente un caractére
<« critique » (voir les travaux du Comes). Il est rap-
pelé que la criticité combine importance stratégique
pour I'industrie et risque de rupture de l'approvision-
nement. Or toutes les terres rares ne sont pas critiques
(e.g. La et Ce). De plus, la distinction HREE et
LREE n'est pas suffisante pour présupposer de la cri-
ticité ; en effet, le néodyme (Nd) et le praséodyme
(Pr), par exemple, sont des terres rares légeres, mais
nen sont pas moins « critiques » étant donné leur
importance pour la fabrication des aimants perma-
nents, principal secteur consommateur de terres rares
au niveau mondial (Lynas, 2010). Ces éléments sont
en tout cas bien plus critiques que des terres rares
lourdes comme le thulium ou I'ytterbium, qui n'ont
que tres peu d'utilisations industrielles. A noter que
l'exploitation de gisements de LREE pour extraire le
Nd génere d'importants stocks notamment de Ce et
La, en raison de la composition du minerai. En effet,
une répartition des terres rares dans un minerai riche
en LREE est typiquement : 50 % Ce, 20-25 % La,
15-20 % Nd. Ces stocks de Ce et La sont utilisés
notamment dans 'industrie de la catalyse auto et du
craquage catalytique ou dans les poudres de polis-
sage, mais ces éléments ne présentent pas de carac-
tere de criticité.
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Un des objectifs du projet Aster est d’aider a identi-
fier des potentialités de recyclage. Par conséquent, le
projet combine 4 la fois une approche « élément »
et une approche « produit ». Les produits pour les-
quels il existe actuellement soit des réalisations en
termes de recyclage soit de bonnes perspectives de
développement de procédés de recyclage 2 moyen
terme sont (Binnemans et al., 2013) : les poudres
luminophores trichromatiques des lampes fluores-
centes, les aimants permanents NdFeB et les batte-
ries nickel-métal-hydrure (NiMH). Par conséquent,
les terres rares qui ont été érudiées dans le cadre de
ce projet sont, par ordre de numéro atomique crois-

sant : Y, Pr, Nd, Eu, Tb et Dy (tableau 1).

Une approche systémique

Le systeme étudié est illustré schématiquement dans
la figure 2 pour le cas des poudres luminophores.
Cette figure montre un certain nombre de « proces-
sus » avec, depuis 'amont vers I'aval de la chaine de
valeur : la séparation (S) de mélanges de terres rares,
la fabrication (F) de poudres luminophores 4 partir
de terres rares séparées, la manufacture (M) de lampes
fluorescentes, ['utilisation (U) de ces lampes dans
['économie européenne, la gestion des déchets (D)
et leur élimination finale (décharge ou dispersion
dans l'environnement). Dans la figure 2, les deux
types de lampes fluorescentes existantes sont notées
LFL (linear fluorescent lamps) et CFL (compact
fluorescent lamps). Ces processus sont reliés par des

Tableau 1 - Correspondance entre applications
et terres rares étudiées dans le projet Aster

Application Terres rares étudiées
Poudres luminophores Eu, Thb, Y

Aimants permanents Nd, Pr, Dy

Batteries NiMH Nd
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fleches qui représentent les flux physiques de terres
rares. Les différences entre les flux entrant et sortant
d’un processus définissent des additions ou des sous-
tractions a des stocks au sein du processus. Le sys-
teme est délimité par un trait en tireté, qui représente
les limites du systeme UE-28.

A l'amont de la chaine de valeur, il y a un processus
« Lithosphere » qui représente un stock potentiel
géologiqut. Ce sont des ressources potentielles er
non des « réserves » au sens de PERC (2013). Pour
des raisons dordre économique et géologique, ce pro-
cessus se trouve a cheval sur la limite de 'UE-28 car
il a été choisi d'y inclure le bouclier scandinave
(notamment la Péninsule de Kola) ainsi que le
Groenland. A noter qu'une caractéristique impor-
tante du systeme étudié est le fait qu'il s'agisse d'un
systéme « ouvert » : il y a des entrées et des sorties
du systeme tout au long de la chaine de valeur via les
imports et les exports de mati¢res entre 'Europe et
le reste du monde. La plupart des précédents auteurs
(e.g. Du et Graedel, 2011) ont étudié les flux glo-
baux de terres rares a I'échelle mondiale. Il sagit dans
ce cas d'un systéme fermé pour lequel on peut
« contraindre » les flux a 'aide des informations sur
la production miniére mondiale (USGS, 2013). Le
travail d'analyse des flux de matiéres (MFA) a consisté
a renseigner les différents flux et stocks indiqués dans
la figure 2 pour produire des diagrammes dits « de
Sankey ». Dans ces diagrammes, les épaisseurs des
fleches sont proportionnelles aux amplitudes des flux,
ce qui en rend la lecture particuli¢rement aisée. A
noter que la figure 2 présente le systéme étudié et
non le diagramme de Sankey final.

Sources de données et méthodes

de désagrégation

La recherche des données (« data mining » ) consti-
tue [¢tape essentielle du MFA. Les sources d’infor-
mations sont multiples et variées. Il 'agit en particu-
lier des bases de données douaniéres Eurostat ou
GTA (Global Trade Atlas), les données des entre-
prises qui fabriquent des produits utilisant des terres
rares, les avis d'experts, les données de la liteérature,
etc. Pour ce qui concerne 'amont de la chaine de
valeur (notamment I'importation de produits conte-
nant des terres rares en mélange), les mémes codes
douaniers que ceux de Iétude Oko-Institut (Schiiler
etal.,, 2011) ont écé urilisés. Ces codes douaniers
représentant des produits A base de terres rares en
mélange, pour obtenir des estimations de terres rares
individuelles, les données ont été converties en conte-
nus en oxydes de terres rares (sur la base de données
de 'USGS). Une méthode de désagrégation (Goo-
nan, 2011) a ensuite écé utilisée. Celle-ci tient compte
des parts respectives des différents secteurs indus-
triels dans la consommation de terres rares (aimants,
batteries, catalyse auto, etc.) et de la composition en
terres rares des produits générés par ces secteurs. En
ce qui concerne l'aval de la chaine de valeur, les quan-

tités produites ou échangées en Europe de chaque
substance ou produit associé aux différents proces-
sus ont été identifiées et transformées en quantités
de terres rares via les compositions de ces produits.
Pour I'évaluation des potentialités géologiques de la
lithosphere, plus de 350 gisements ou occurrences
de terres rares répertoriés en Europe continentale et
au Groenland ont été analysés. Ainsi, une carte basée
sur la typologie des gisements de terres rares (e.g.
complexe alcalin, carbonatite, placer, ctc.) a été réa-
lisée (Charles et al., 2013). Les caractéristiques miné-
ralogiques des gisements ont permis d'obtenir des
estimations de ressources potentielles, dont la fiabi-
lité varie naturellement avec I'état d’avancement des
projets.

Traitement des incertitudes

Les informations collectées dans le cadre du « data-
mining » sont inévitablement entachées d’incerti-
tudes, ce qui entraine typiquement un probleme de
« bouclage » du MFA (la somme des entrées dans
les processus n'est pas égale 4 la somme des sorties
corrigées des variations de stocks). La méthode tra-
ditionnelle pour boucler (réconcilier) les flux est la
méthode de minimisation des moindres carrés. Or
cette méthode s'appuie sur une approche probabi-
liste des incertitudes. Mais les informations dont on
dispose proviennent notamment davis d'experts qui
se prétent plus & une représentation par les intervalles
nuancés de la théorie dite des « possibilités »
(Dubois et Prade, 1988). Un des volets du projet
Aster a donc consisté  développer une méthodolo-

Figure 2 — Description
du systéme étudia.
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Figure 3 — Estimation

de I"évolution des imports
et exports d'oxydes

de terres rares dans 'UE-28
de 19994 2012

{basée sur Eurostat).

gie de réconciliation des données du MFA sous
contraintes floues (Dubois et al.,, 2014, 2013).

En outre, une étape cruciale a éréla confrontation des
résultats obtenus avec des experts des secteurs indus-
triels concernés. En effet, compte tenu des incertitudes
inhérentes a ce type d'étude, il n'est pas envisageable
dobtenir des résultats de MFA « précis ». On cherche
donc A obtenir des diagrammes de Sankey globalement
cohérents avec les informations dont on dispose.

Quelques résultats partiels

Le projet Aster étant actuellement en cours, les résul-
tats présentés ci-dessous sont provisoires et sujets a
modification durant la phase de finalisation (confé-
rence de cloture le 23 Avril 2015 4 Orléans ; contact :
g.elonga@brgm.fr). La figure 3 présente un histo-
rique des importations et exportations d'oxydes de
terres rares estimées sur la base des données Furostat
et d'une conversion des tonnages correspondant aux
codes douaniers en tonnes d’'oxydes de terres rares
(REQ). A noter que les données Eurostat ont dii étre
corrigées pour tenir compte du fait qu’a partir de
2008, I'Autriche ne déclare plus ses importations et
exportations de produits contenant des terres rares.
On a donc désagrégé des données GTA pour I'Au-
triche en valeurs d’imports et dexports, & l'aide d'une
répartition calculée sur la base des valeurs disponi-
bles pour la période antérieure 2 2008.

La figure 3 illustre si besoin érait, la dépendance de
I"'UE vis-a-vis des importations, lorigine de ces impor-
tations étant bien entendu principalement chinoise
(85 % environ en 2010). Cependant, suite aux res-
trictions chinoises sur leurs quotas dexportations, qui
ont provoqué en 2011 une vertigineuse envolée des
cours, 'Europe a diversifi¢ dans une certaine mesure
ses sources d’approvisionnement. La baisse des impor-
tations observée  partir de 2009 est interprétée
comme étant liée A la crise économique de 2008.

Tonnes d'oxydes de terres rares (REQ)

25000

M Imports

M Exports
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Concernant les stocks géologiques, I'analyse fournit
des estimations d'ordres de grandeur de ressources
pour plusieurs terres rares, notamment lourdes et
pour trois projets situés en Europe continentale
(Norra Kirr en Su¢de) et au Groenland (Kvanefjeld
et Kringlerne). A noter que si le projet de Norra Kirr
a de bonnes chances dentrer en phase dexploitation,
c’est beaucoup moins stir pour les gisements de Kva-
nefjeld et Kringlerne (pour des raisons notamment
d’acceptation sociale). Pour ce qui concerne Norra
Kirr, la société Tasman a annoncé le 21 janvier 2014
avoir recu le feu vert du gouvernement suédois pour
les droits dexploitation de ce gisement de terres rares
lourdes. Il a la particularité de présenter un ratio
HREE/LREE élevé et constitue un projet minier de
HREE de classe mondiale. L'analyse suggére un
potentiel de ressources pour Norra Karr de lordre de
2000, 12 000 ec 33 000 tonnes pour, respectivement
Tb, Dy et Nd. Pour les gisements de Kvanefjeld et
Kringlerne les chiftres passent a, respectivement
10 000 et 110 000 tonnes pour Tb, 60 000 et
700 000 tonnes pour Dy et 720 000 t jusqu’a 3 Mt
pour Nd. Ces projets offrent clairement des perspec-
tives de diversification des approvisionnements en
terres rares lourdes. Concernant les terres rares
légeres, la diversification a déja eu lieu dans une cer-
taine mesure, avec notamment le démarrage de la
mine de Mount Weld (Australie) et le redémarrage
de Mountain Pass (Etats-Unis).

En termes de typologie de gisement, Norra Kirr, Kva-
nefjeld et Kringlerne constituent des complexes mag-
matiques alcalins ; des syénites néphéliniques dans
lesquelles les terres rares sont portées par des silicates
complexes : leudialyte (figure 4) et la steenstrupine.
Ces deux minéraux constituent également des défis
en matiére de traitement minéralurgique. A noter
que les gisements de type placers 2 monazite ont éga-
lement été érudiés dans le cadre du projet Aster, mais
leur intérét économique en Europe est moindre.
Des diagrammes de Sankey ont écé élaborés pour le
cas des poudres luminophores (Tb, Eu, Y), des aimants
permanents (Nd, Pr et Dy) et des batteries NIMH
(Nd). Ces résultats, en cours de finalisation, montrent
notamment pour I'année de référence 2010 des flux
de Tb, Euet Y vers le processus Utilisation (figure 2),
de l'ordre respectivement de 30, 50 et 600 tonnes par
an. Si en 2010 il n'y avait pas encore de recyclage des
poudres luminophores, en 2012, la société Solvay a
démarré des lignes de recyclage 4 Saint-Fons et La
Rochelle. Les stocks accumulés dans le processus Uti-
[isation pour Tb et Nd sont estimés en 2010 a,
respectivement, environ 140 tonnes et 17 000 tonnes.
Sur la thématique du traitement des incertitudes dans
la réconciliation des données du MFA, un workshop
international a été organisé en mars 2014 qui a per-
mis de réunir des praticiens du MFA et de ['analyse
des procédés afin de confronter différentes méthodes
de réconciliation (avantages versus inconvénients).
Les actes de ce workshop peuvent écre obtenus en
contactant l'auteur par email*.




Conclusion

Les résultats encore partiels présentés plus hauc illus-
trent notamment 'importance de prendre en compte
la complémentarité entre sources primaires et secon-
daires dans la gestion des maticres premiéres miné-
rales. En effet, si un seul des projets miniers évoqués
précédemment démarre en phase de production (ce
qui est vraisemblable pour le projet de Norra
Kirr), lapprovisionnement de 'UE-28 (et du
monde) en terres rares lourdes sera fortement
influencé. Il reste bien entendu a transformer les
stocks potentiels estimés en flux annuels, en tenant
compte d’'un phasage d’exploitation, mais vu les
besoins en termes de flux, un projet tel que celui de
Norra Kirr peut sensiblement modifier la dynamique
des flux dans 'UE.

En termes de conséquences pour le développement
des procédés de recyclage des terres rares, ces infor-
mations mettent en évidence I'importance de met-
tre en place des instruments incitatifs permetcant de
soutenir le recyclage, de manicre 4 ce qu'un afflux de
ressources primaires ne mette pas en cause la viabi-
lité économique du recyclage. En effet, le recyclage
ades vertus qui vont au-deld de la simple satisfaction
d’un besoin en mati¢res premieres. Il permet, d’une
part, déviter des émissions liées a I'exploitation de la
ressource primaire et, d’autre part, de réduire les flux
de déchets devant étre éliminés (et dont certains,
dans le cas des terres rares, peuvent étre radioactifs).
Mais il convient de rappeler que le recyclage seul ne
peut satisfaire des besoins en matiéres premiéres qui
sont croissants, comme cest le cas des terres rares. En

effet, la durée de vie des produits dans économie
entraine un décalage entre les besoins du moment et
les possibilités offertes par des flux de produits en fin
de vie, produits qui ont été manufacturés plusieurs
années en arriére (Grosse, 2010).

Comme indiqué précédemment, des procédés de
recyclage des terres rares des luminophores sont opé-
rationnels et mis en ceuvre aujourd’hui en France. De
nombreux projets de R&D visent & optimiser la récu-
pération de terres rares (Nd, Dy) & partir d’aimants
permanents ou de batteries NiMH. Associés a la
diversification des sources d’approvisionnement ou
aloptimisation des quantités de terres rares dans les
produits (e.g. le Dy dans les aimants permanents),
ces efforts contribuent 4 diminuer sensiblement la
pression sur ces éléments. Ainsi, concernant la ten-
sion sur les prix des terres rares, on peut dire quau-
jourd’hui la crise telle quelle a été vécue en 2011, ol
les prix de terres rares comme Dy, Eu, Tb ont été mul-
tipliés par un facteur d’au moins dix, est passée. En
effet, comme indiqué plus haut, plusieurs facteurs
tendent a diminuer la pression sur ces éléments :
diversification des approvisionnements, recyclage et
optimisation des quantités. De la pression demeure
néanmoins sur des éléments comme le Nd (et Pr asso-
cié) et le Dy, en raison de leur importance pour les
aimants permanents. En effet, le Dy permet aux
aimants permanents de conserver leurs propriétés
lorsque la température augmente. Mais, d’une part,
le nombre dapplications nécessitant ce type d’aimant
est relativernent restreint et, dautre part, des progres
importants sont réalisés pour réduire la quantité de
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Figure 4 — Photographie
d’eudialyte (en rouge)

riche en terres rares lourdes.
Complexe d'lllimaussaq

au Groenland.

* d.guyonnet @brgm.fr
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Dy dans les aimants permanents, et ce pour des per-
formances équivalentes (en positionnant intelligem-
ment le Dy dans les grains qui constituent les
aimants).

Une certaine pression demeure également dans le cas
du Tb et de Eu. Mais la montée en puissance des
lampes led, qui n'utilisent quasiment pas de terres
rares, réduit aussi la pression sur ces éléments. En
revanche, sur des terres rares intermédiaires comme
le Gd oule Sm, il n'y a pas de réelles tensions, car ces
éléments sont peu utilisés dans I'industrie par rap-
port 4 leur niveau de production miniére. En fait, il
se forme des scocks de Gd et de Sm chez les indus-
triels impliqués dans la séparation des produits de
terres rares en mélange.
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