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PREFACE 

Un programme intensif de mise au point d'un procede d'elimination du 

radium-226 des effluents des mines d'uranium a ete entrepris par des representants du 

gouvernement canadien et des entreprises exploitant l'uranium au Canada entre 1978 et 

1980. L'un des ojectifs implicites etait la diffusion des resultats obtenus. Pour 

documenter completement Ie programme de recherche, trois volumes ont ete prepares: Ie 

Volume I resume les resultats du programme; Ie Volume II contient Ie texte complet; Ie 

Volume III rassemble toutes les annexes. Le present rapport est Ie Volume I. On peut se 

procurer les Volumes II et III en s'adressant a: 
Environnement Canada 
Service de la protection de l'environnement 
Centre technique des eaux usees 
C.P. 5050 
Burlington (Ontario) 
L7R 4A6 

PREFACE 

An intensive process development program for the removal of radium-226 

from uranium mining effluents was undertaken jointly by representatives of the 

Government of Canada and the Canadian Uranium Mining Industry between 1978 and 1980. 

One of the implicit objectives was the dissemination of the information developed. To 

ensure complete documentation of the program, this information has been compiled in 

three volumes: Volume I summarizes the results of the program; Volume II provides the 

complete text; and Volume III consists of appendices. Volume I is reproduced in this 

report. Volumes II and III may be obtained from: 

Environment Canada 
Environmental Protection Service 
Wastewater Technology Centre 
P.O. Box 5050 
Burlington, Ontario 
L7R 4A6 
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1 INTRODUCTION 

L'extraction et Ie traitement du minerai d'uranium produisent habituellement de 
grandes quantites de dechets solides et liquides. Une boue, constituee principalement de gangue 
et de solutions chimiques ayant servi au traitement, est deversee dans des bassins de retenue 
des residus. Les matieres solides se deposent et laissent un liquide limpide qui contient de nom­
breuses matieres dissoutes. Sous les climats temperes, ou les precipitations sont plus importantes 
que l'evaporation, il est necessaire de deverser cet effluent liquide dans les cours d'eau locaux. 

La plupart des matieres radioactives dissoutes presentes dans les boues residuaires 
sont precipitees par addition de chaux ou de calcaire avant que l'effluent ne quitte l'usine. Toute­
fois, Ie radium-226, un radio-isotope dont l'activite demeure relativement elevee dans les 
effluents des bassins de retenue des residus, est toxique pour l'homme et, pour cette raison, est 
une cause particuliere de preoccupation. Tous les effluents liquides resultant de l'extraction et 
du traitement du minerai d'uranium doivent donc etre traites pour eliminer Ie radium-226 avant 
d'etre deverses dans l'environnement. 

Au Canada, Ie radium-226 est elimine par addition de chlorure de baryum qui pro­
voque la precipitation de sulfate de baryum et de radium [(Ba, Ra)S04]' Le procede, que l'on 
utilise depuis 1965) consiste habituellement a melanger une solution de chlorure de baryum avec 
l'effluent du bassin de retenue des residus dans une conduite ou un canal ouvert, apres quoi on 
separe les matieres solides des liquides dans de grands bassins de decantation. Pour ameliorer la 
decantation, on ajoute parfois du sulfate ferrique ou ferreux comme coagulant. Meme si generale­
ment ce procede abaisse de fac;on notable l'activite du radium-226 dissous, il a cependant deux 
inconvenients lies d'une part au radium-226 en suspension dans les effluents et d'autre part a 
l'elimination des boues de (Ba, Ra)S04' Le sulfate de baryum et de radium est un solide cristallin 
tres fin qui sedimente 1entement et que l'on n'eIimine pas facilement dans de simples systemes de 
decantation. Dependant de la taille des bassins, les facteurs hydrologiques de l'installation et de 
l'emploi ou non coagulants, des quantites appreciables de radium-226 particulaire peuvent 
demeurer dans 1es effluents. Le deuxieme probleme, c'est la recuperation du produit precipite 
pour en disposer de fayon definitive (AIEA, 1976). 

Sous les auspices d'Environnement Canada, un groupe de travail constitue de repre­
sentants du gouvernement et du secteur minier a constitue en 1974 un sous-groupe sur la radio­
activite, pour aider a preparer des directives et des reglements relatifs aux effluents des mines 
d'uranium. Le groupe a soumis p1usieurs recommandations de recherches supplementaires (sous­
groupe de la radioactivite, 1974). En ce qui concerne Ie radium, i1 recommandait d'etudier des 
methodes d'enJevement plus efficaces, notamment la mise au point de systemes de traitement 
mecaniques plus efficaces que les bassins de decantation. Suite aces recommandations et a des 
constatations anterieures, Ie Centre technique des eaux usees d'Environnement Canada a entame 
une etude de laboratoire en mars 1976. L'etude visait a evaluer Ie recours a la precipitation, a la 
coagulation, a 1a floculation et a la sedimentation pour eliminer Ie radium-226. En 1977, l'etude 
a ete acceleree avec l'aide financiere de la Commission de controle de l'energie atomique. Les 
resu1tats ont He concluants. Lors de traitements par lots en laboratoire avec du chlorure de 
baryum comme precipitant, et so it de l'alun so it du chlorure ferrique comme coagulant 
(Wilkinson et Cohen, 1977), on est parvenu a diminuer la quantite de radium dans les effluents. 
Vu les inquietudes exprimees par Ie secteur minier et les organismes du gouvernement et en se 
basant sur cette premiere etude de faisabilite, on a propose un programme plus complet de 
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developpement et de demonstration du procede en laboratoire et dans une unite-pilote. Ce pro­
gramme a ete administre et finance par Ie gouvernement et l'industrie comme l'indique Ie 
tableau 1. Les resultats de cette etude sont resumes dans Ie present rapport. 

TABLEAU 1 PARTICIPANTS AU PROGRAMME MIXTE 
GOUVERNEMENT-INDUSTRIE 

Membre du Contribuant au 

Groupe Groupe Personnel Services Services 
de de usine· de sur 

Organisme gestion travail Financement pilote laboratoire place 

AMOK Limited * * 

Commission de controle * * 
de l'energie atomique 

Denison Mines Limited * * * * * * 

Eldorado Nucleaire * * * * * * 
Limi tee 

The Elliot Lake Centre * 

Energie, Mines et * * 
Ressources Canada 

Environnemen t Canada * * * * * * 

Gulf Minerals * 
Canada Limited 

Key Lake Mining * * 
Corporation 

Madawaska Mines * * 
Limited 

Rio Algom Limited * * * * * * 



2 PROGRAMME EXPERIMENTAL 

L'objectif general de ce programme mixte gouvernement-industrie etait de develop­
per et de demontrer la possibilite d 'eliminer Ie radium-226 des effluents des bassins de retenue 
des usines de traitement de l'uranium par un procede physico-chimique particulier. Plus precise­
ment, Ie travail devait viser a optimiser la coprecipitation du baryum et du radium, la separation 
solide-liquide et l'essorage des boues. Les objectifs fixes figurent au tableau 2. Le travail experi­
mental a commence en janvier 1978, et Ie programme a e16 divise en plusieurs etapes, echelonnees 
de la fa~on indiquee a la figure 1. 

TABLEAU 2 OBJECTIFS DU PROGRAMME MIXTE GOUVERNEMENT-INDUSTRIE 

1. Developper, avec l'aide d'une unite-pilote, un procede physico-chimique permettant de 
reduire la teneur en radium-226 des effluents des mines et des usines de traitement du 
minerai d 'uranium. 

2. Demontrer, avec l'aide d'une unite-pilote, que l'on peut parvenir a une teneur raisonnable 
en radium-226 dans l'effluent [les valeurs cibles sont 0,37 Bq/l (10 pCi/I) de radium-226 
total et 0,11 Bq/l (3 pCi/I) de radium-226 dissous). 

3. Creer une base de donnees pouvant servir a concevoir un systeme de traitement grandeur 
nature. 

4. Evaluer les diverses methodes d'essorage des boues produites par Ie procede physico­
chimique. 

5. Creer une base de donnees pouvant servir a concevoir un systeme d'essorage des boues 
grandeur nature. 

6. Evaluer Ie coUt d'un systeme reel grandeur nature de traitement physico-chimique et 
d'essorage des boues. 

On a etudie deux pro cedes de traitement des effluents (figure 2). Tous les deux pre­
voyaient la coprecipitation du baryum et du radium dans des reacteurs munis d 'agitateurs et 
places en serie. Dans un cas, la coprecipitation etait suivie par un melange rapide de coagulant 
chimique, la floculation dans des floculateurs mecaniques en serie et une separation solide­
liquide dans un clarificateur. Le second procede, comprenait aussi la coprecipitation du baryum 
et du radium, mais eUe etait suivie directement par une separation solide-liquide par filtration 
sur un milieu granulaire avec adjuvant chimique. 

2.1 Traitement de l'effluent 
L'effluent utilise au cours de ce programme provenait de la mine Quirke, appartenant 

a Rio Algom Limited, situee pres d'EUiot Lake (Ontario). Les caracteristiques de cet effluent 
sont resumees au tableau 3. 



CALENDRIER 
PHASE 1978 1979 1980 
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FIGURE 1 CALENDRIER DU PROGRAMME 
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• 

t Chlorure de baryum 

I 
I L ________ -. 

Boues de lavage 

Adjuvant chimique de filtration 

FILTRATION 

FIGURE 2 PROCEDES DE TRAITEMENT DES EFFLUENTS 
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TABLEAU 3 CARACTERISTIQUES DE L'EFFLUENT DU BASSIN DE RETENUE 
DES RESIDUS* 

Parametre 

Radium-226 total (Bq/!) 
Radium-226 dissous** (Bq/!) 

(pCi/l) 
pH 
Sulfates (mg/l) 
Alcalinite (exprimee en mg de CaC03 /1) 
Matieres en suspension (mg/I) 
Azote de nitrate (mg/l) 
Azote ammoniacal (mg/I) 

Valeur moyenne 

22,1 
597 

19,7 
9,3 

1187 
108 
~2 

66,5 
23,5 

* Lots rec;us au Centre technique des eaux usees, janvier 1978 a novembre 1979. 
** Activite du radium-226 apres passage sur membrane filtrante de 0,45 Mm. 

Plage 

7,4 - 38,4 
200 - 1038 

6,0 - 34,3 
6,7 - 10,6 

490 - 1870 
27 - 200 

<2 36 
0,2 - 154 
6,9 - 41 

On a procede a des essais par lots en laboratoire pour optimiser les variables du 
procede. Par la suite, des essais en continu, toujours en laboratoire, ont permis de confirmer les 
resultats des essais par lots. Le programme d'essais en unite-pilote devait permettre de confirmer 
les resultats des experiences precedentes, de determiner les problemes relatifs au passage a 
l'echelle reelle et de poursuivre l'optimisation des variables du procede. Le programme en unite­
pilote prevoyait egalement une phase de demonstration, au cours de laquelle on mettrait a 
l'essai les conditions optimales du traitement dans differentes situations pendant une periode de 
plusieurs mois. 

L'unite-pilote a ete installee au-dessous du barrage du bassin des residus de la mine 
Quirke. L'usine etait constituee d'une roulotte de 14 metres, entierement fermee, et d'une 
remorque plate de 11 metres portant les reacteurs et les floculateurs, Ie materiel d'approvision­
nement en produits chimiques et un clarificateur circulaire. En plus de l'equipement ci-dessus, 
il y avait un deuxieme clarificateur circulaire, un clarificateur rectangulaire a fond incline et 
plusieurs filtres a milieu granulaire. La capacite theorique de l'unite-pilote etait de 23 l/mn. La 
figure 3 est une vue en plan de l'unite illustrant l'une des combinaisons essayees au cours du 
programme. 

2.2 Traitement des boues 
Les essais de traitement des boues en laboratoire visaient a caracteriser les boues 

obtenues par clarification et filtration et a evaluer leur essorabilite. Cette partie du travail a ete 
effectuee en collaboration avec Ie Centre canadien de la technologie des mineraux et de l'energie 
(CANMET) du ministere de l'Energie, des Mines et des Ressources et comprenait egalement des 
boues provenant d'autres pro cedes en unite-pilote ou a l'echelle reelle. Les renseignements 
obtenus ont ete incorpores a la base de donnees necessaire pour choisir les methodes d'elimina­
tion de ces boues. Les resultats de l'etude font I'objet d'un rapport du CANMET (Skeaff et 
Campbell, 1982) et du Volume III, annexe IV du rapport du programme gouvernement-industrie. 
Le projet-pilote d'essorage des boues prevu a l'origine dans Ie cadre du programme general a ete 
retarde en attendant que l'on determine les differentes possibilites d 'elimination de ces boues. 
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Influent 

Effluent 

'---__ Effluent 

U~GENDE: 
EAUX USEES PC 

----- BOUES CC 

0 POMPE F 
0 REACTEUR DE PRECIPITATION C 
e MELANGEUR RAPIDE S 
0 CLARIFICATEUR 
0 FLOCULATEUR 

Commandes 88 
000 

CLARIFICATEUR A FOND INCLINE 
CLARIFICATEUR CIRCULAIRE 
FILTRE 
RESERVOIR DE PRODUIT CHIMIQUE 

e----
___ cc = 

--

o 

RESERVOIR-TAMPON OU REACTEUR DE SECOURS 

FIGURE 3 VUE EN PLAN DE L'USINE-PILOTE 

Un deuxieme sujet important, Ia mobilite ou la possibilite d'extraction des elements 
radioactifs des boues a fait I'objet d'autres etudes (Bryant et at., 1979; eEl, 1980; Huck et at., 
1982; Huck et Anderson, 1982). La possibilite de stabiliser ou de fixer chimiquement ces boues 
etait un autre sujet interessant. La documentation sur la stabilisation et la fixation (techniques de 
solidification) a egalement ete examinee dans Ie cadre de ce programme, et cet exam en figure 
dans Ie Volume III a I'annexe IV. 



3 RESULTATS 

3.1 Coprecipitation du baryum et du radium 
Que l'effluent final soit clarifie ou fiItre, il a subi un traitement prealable qui faisait 

coprecipiter Ie baryum et Ie radium. Le but de l'operation etait d 'abaisser l'activite du radium-
226 dissous dans l'effluent du bassin de retenue des residus, d'une valeur initiale d'environ 20 a 
40 Bq/l (550 a 1100 pCi/l)jusqu'a la valeur cible de 0,11 Bq/l (3 pCi/I). 

On a effectue des essais par lots au laboratoire pour connaftre les conditions optimales 
du procede et pour determiner la cinetique de la reaction. On a constate que la coprecipitation 
dependait de la dose de chlorure du baryum et du temps de reaction; les resultats etaient opti­
maux lorsque la dose de baryum etait de 16 mg/l (29 mg/l de BaCl2 . 2H20) et Ie temps de 
reaction de 15 minutes. Apparemment, cette reaction etait du premier ordre pendant les 
IS premieres minutes, et la valeur de l'activite residuelle du radium-226 dissous etait generale­
ment situee entre 0,26 et 0,37 Bq/l (7 a 10 pCi/l). Par la suite, l'activite du radium-226 dissous 
diminuait tres lentement. 

Les resuItats des experiences par lots furent utilises pour calculer Ie volume du reac­
teur necessaire et sa configuration pour les essais en continuo En se basant sur les premieres 
evaluations, on a retenu deux systemes en continu en estimant que la cinetique est du premier 
ordre, que Ie temps de retention devait etre de IS minutes et que I 'activite du radium-226 dissous 
devait passer de 37 000 a 0, II Bq/I (1000 a 3 pCi/I). On a choisi pour les essais un systeme 
constitue de deux reacteurs de taille identique montes en serie, munis d'agitateurs et alimentes 
en continuo Le temps de sejour volumetrique total etait de 90 minutes, et la dose de baryum 
utilisee etait de 16 mg/I. En 13 jours de fonctionnement, l'appareillage en continu a produit 
un effluent dont I'activite du radium-226 etait en moyenne de 0,37 Bq/l (10 pCi/l). Pour essayer 
d'ameliorer la qualite de l'effluent on a augmente Ie nombre de reacteurs en serie et Ie temps de 
sejour volumetrique total. Pour obtenir une activite moyenne du radium-226 dissous de 
0,19 Bq/l (5 pCi/l) il fallait trois reacteurs et un temps de sejour volumetrique total d 'au moins 
113 minutes. L'objectif de 0,11 Bq/l (3 pCi/I) n'ajamais ete atteint pendant ces experiences. 

Au cours des essais de developpement a l'aide d'une unite-pilote, l'activite du radium-
226 dissous dans l'effluent du systeme de coprecipitation a varie considerablement (figure 4). 
On suppose que cette variabilite etait liee a plusieurs facteurs, notamment les conditions de 
fonctionnement et les variations saisonnieres de temperature et de composition chimique des 
eaux usees, mais on n'a pas pu determiner si les plus grandes variations etaient dues a un facteur 
particulier. Apres les essais de developpement, on a estime necessaire d 'exploiter Ie systeme de 
coprecipitation dans des conditions constantes pendant une periode de demonstration d'environ 
12 mois, en surveillant les caracteristiques de l'influent et de l'effluent. 

Le systeme choisi pour la phase de demonstration du procede etait constitue de cinq 
reacteurs en serie ayant un temps de sejour volumetrique total de 70 minutes. Ce systeme etait 
necessaire pour repondre a la demande hydraulique des unites en aval et representait l'equi­
valent theorique du systeme choisi a l'origine sur la base des resuItats des essais en laboratoire 
(trois reacteurs et 115 minutes). La phase de demonstration a commence en octobre 1979 
(figure 4). Au depart, Ie systeme de coprecipitation a bien fonctionne, l'activite du radium-226 
dissous etant generalement situee entre 0,11 et 0,19 Bq/l (3 et 5 pCi/I). On a constate une aug­
mentation de l'activite du radium-226 dissous lors de l'elevation de la temperature de l'effluent 
des bassins de retenue des residus. Toutefois, a la mi-juillet 1980, Ie fonctionnement du systeme 
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de coprecipitation s'est soudain deteriore gravement et a oblige a reexaminer Ie probleme. On a 
constate que l'eau utilisee pour dissoudre et diluer Ie chlorure de baryum contenait a l'occasion 
des teneurs excessives en sulfates. Cela provoquait la formation de precipite de sulfate de baryum 
dans Ie reservoir de produits chimiques plutot que dans les reacteurs de coprecipitation, et cela 
nuisait a la qualite du fonctionnement. On a change d'approvisionnement en eau, et on a obtenu 
alors une amelioration de la performance. Les donnees recueillies au cours de la periode de 
mauvais fonctionnement ont ete eliminees du calcul des moyennes. La moyenne de l'activite 
du radium-226 dissous dans les effluents des cinq reacteurs de coprecipitation, avec un inter­
valle de confiance de 95 p. 100, est fournie a la figure 5. Les donnees resumees dans cette figure 
portent sur la totalite de la phase de demonstration, c'est-a-dire sur 10 mois environ, et excluent 
les resultats anormaux obtenus au cours d'une periode de 1 ° jours en juillet 1980. Ce graphique 
represente donc Ie fonctionnement pour une annee complete et i11ustre la conclusion principale 
des essais de la coprecipitation: Ie systeme a produit un effluent contenant du radium-226 dissous 
dont l'activite moyenne €tait de 0,19 Bq/l (5 pCi/I). 

3.2 Coagulation, floculation et clarification 
Le pro cede de clarification devait comprendre les deux operations suivantes: la co­

precipitation du baryum et du radium dans des reacteurs munis d'agitateurs places en serie, 
l'addition de coagulant chimique dans une unite a melange rapide, une agitation douce dans des 
floculateurs mecaniques et une separation solide-liquide dans un clarificateur. L'objet de la 
coagulation, de la floculation et de la clarification etait de produire un effluent dans lequel 
l'activite totale du radium-226 sera it inferieure ou egale a 0,37 Bq/l (10 pCi/l) en eliminant Ie 
precipite de (Ba, Ra)S04 forme lors de la coprecipitation. 

Meme si les travaux de developpement a l'aide d'une unite-pilote ont conduit a une 
augmentation considerable des tau x de sedimentation et s'ils nous ont fourni des renseignements 
tres importants sur Ie comportement des systemes de coagulation et de floculation, l'objectif 
de 0,37 Bq/l pour l'activite totale du radium-226 n'a pas toujours ete atteint. Les travaux sur la 
clarification se sont termines en jUin 1980 lors de la phase demonstration du procede. Les resul­
tats des experiences de clarification ne sont pas commentes dans ce rapport mais sont presentes 
dans les Volumes II et III. 

3.3 Filtration 
On a etudie la filtration sur des milieux granulaires pour remplacer la separation 

solide-liquide et parvenir a une activite totale du radium-226 de 0,37 Bq/l dans l'effluent. Tous 
les travaux sur la filtration ont €te faits a l'aide d'une unite-pilote en utilisant des colonnes 
filtrantes d'au moins 10 cm de diametre. 

Le programme d'etude de la filtration comportait l'examen detaille de plusieurs possi­
bilites, notamment la filtration directe et la coagulation-floculation suivie de filtration, Ie fonc­
tionnement sous pression par opposition au fonctionnement par gravite, les lits a couche filtrante 
unique et a filtre bicouche, ainsi que la filtration simple ou avec des adjuvants chimiques. La 
granulometrie du milieu a ete fixee d'apres des experiences anterieures. Le milieu filtrant etait 
constitue de sable siliceux, dont les particules avaient un diametre effectif de 0,4 mm, utilise 
soit seul soit en combinaison avec de l'anthracite broye ayant un diametre effectif de 1,2 mm. 
L'epaisseur de milieu filtrant a €te fixee de fa90n arbitraire dans la plage normale utilisee pour 
les lits de filtration. Pour aider la filtration, on a fait des experiences avec du chlorure ferrique 
et un polymere anionique en se basant sur des resultats d'essais de floculation. 
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Les resultats des premieres experiences de developpement du procede ont montre que 
la filtration directe des effluents provenant de la coprecipitation etait possible, si l'on utilisait 
un filtre gravitaire a milieu granulaire et des adjuvants chimiques. Un taux de filtration de 
6,5 1/m2 . s etait possible sur un filtre bicouche. Par la suite, les experiences de developpement 
du procede se sont poursuivies pendant environ cinq mois pour determiner les problemes even­
tuels de conception et de fonctionnement qui ne se seraient pas manifestes lors des essais a court 
terme au debut de I'experience. Les incertitudes ont ete associees a la necessite de conditionner 
Ie lit filtrant au moyen d'un polymere, ala ten dance des eaux usees a former des depots (notam­
ment de gypse) et a l'efficacite du lavage a contre-courant. Un filtre de 20 cm de diametre 
(figure 6) a ete utilise de fayon continue pendant environ 165 jours; on surveillait la filtration 
pendant 24 heures quatre fois par semaine. Les conditions de fonctionnement pour cette periode 
de developpement sont resumees au tableau 4. Bien que Ie fonctionnement du filtre ait ete satis­
faisant au debut, on a constate une augmentation progressive de la perte de charge initiale et 
terminale a travers Ie filtre, au cours des semaines. L'augmentation de la perte de charge etait due 
en partie a des probIemes mecaniques dans la sortie d'eau a la partie inferieure, bien que I'on ait 
constate egalement un important probleme de fonctionnement. II s'agissait du gonflement et 
du melange des milieux filtrants que I'on pouvait associer so it a l'augmentation de la perte de 
charge soit a la mauvaise qualite de I'effluent, en se basant sur les efforts deployes pour stabiliser 
Ie lit apres Ie lavage a contre-courant. On pensait que les facteurs contribuant a ce probleme 
etaient I'accumulation de polymeres et la formation d'une croute chimique sur les particules 
constituant Ie milieu filtrant. On a essaye Ie lavage a I'acide, associe a une agitation par courant 
d'air, car I'on pensait qu'il s'agirait d'une methode efficace de nettoyage. Toutefois, la frequence 
et l'intensite de ces nettoyages restent a etablir. 

La phase de demonstration du procede visa it a prouver que I'on pouvait obtenir une 
qualite acceptable de I'effluent pendant une longue periode et a identifier la fiabilite du procede 
ainsi que les methodes de nettoyage du milieu filtrant. La demonstration a commence a la fin de 
fevrier 1980 et s'est poursuivie jusqu'a la fin de juillet de la meme annee. II y a eu deux periodes 
qui ont toutes les deux commence par Ie choix d'une dose adequate de polymeres. Les deux fois 
on a commence avec de l'anthracite et du sable frais. Les resultats de la phase de demonstration 
sont illustres a la figure 7; on n'y montre cependant que les periodes qui ont fait I'objet d'une 
surveillance. 

Les conditions de fonctionnement choisies pour la premiere periode de demonstration 
sont resumees au tableau 4. On avait, au depart, etabli que I'on pouvait parvenir a une perfor­
mance adequate avec une dose en continue de 0,01 mg/I de polymere anionique introduit dans Ie 
courant de liquide, sans conditionnement prealable du lit filtrant avec Ie polymere. Pendant les 
trois mois suivants, on a obtenu un effluent d'excellente qualite. L'activite totale du radium-226 
dans l'effluent sortant du filtre etait en moyenne de 0, II Bq/I (3 pCi/l) et la teneur en matieres 
solides en suspension de 0,4 mg/I en moyenne (filtrations 66 a 113). Le filtre enlevait egalement 
du radium-226 dissous. L'activite moyenne du radium-226 dissous qui etait de 0,19 Bq/l 
(5 pCi/I) a la sortie de l'unite de coprecipitation n'etait que de 0,07 Bq/l dans I'effluent sortant 
du filtre. Toutefois, comme Ie montre la figure 7, la perte de charge a la sortie depassait la valeur 
choisie, qui etait de 250 cm, pour les filtrations nOs 89 a 91. On a pu constater egalement une 
expansion progressive du milieu filtrant au cours de la periode. Par consequent, meme si Ie fiItre 
fournissait un effluent de qualite acceptable, sa performance etait mediocre, probablement en 
raison de I'accumulation de polymeres de la formation de depots chimiques. Le lit du filtre 
a ete lave avec du chlorure de sodium avant la filtration nO 92 pour essayer d'eIiminer les poly­
meres accumules. La perte de charge montrait que Ie sel et I'agitation a I'air avaient quelques 
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TABLEAU 4 CONDITIONS D'EXPLOIT AnON D'UN FILTRE BICOUCHE 

Conditions d 'exploitation 

Appareillage et exploitation 

• Filtre gravitaire de 20 em de diametre 

• Charge hydraulique eonstante (charge totale "" 3,6 m) 

• Debit constant de 6,5 11m 2 . s 

• Filtrations de 24 h 

Lit filtrant 

• Charbon, 30 cm d'epaisseur (d.e. = 1,2 mm)* 

45 em d 'epaisseur 

SO cm d'epaisseur 

" 

" 

• Sable, 60 em d'epaisseur (d.e = 0,4 mm) 

50 em d'epaisseur " 

• Support, IS em d'epaisseur (uniforme) 

30 em d'epaisseur (calibre) 

Surveillance 

• Perte de charge; taux de filtration; Ra-226 dissous et en suspension dans I 'influent; Ra-226 
dissous, en suspension et total dans I'effluent 

• Epaisseur du lit 

Polymere (Pereol 727) 

• Conditionnement du lit par saturation avec une solution a I mg/l de polymere pendant I heure 

• Dose = 0,01 mg/l pendant 1 heure toutes les 8 heures 

= 0,01 mg/l en continu (sauf pendant les essais d'optimisation de la dose) 

Lavage a eontre-eourant 

• Maintien d 'un gonflement du lit de 113 (19 11m 2 . s) jusqu'a ee qu'il paraisse propre 

• Sedimentation assistee du lit (arret progressif du lavage et vibrage de la eolonne) 

• Sedimentation non assistee du lit (arret soudain du lavage sans vibrage de la colonne) 

• Balayage d'air = 1,2 m3 jm 2 . mn (modere) 

6,1 m 3 /m 2 . mn (puissant) 

* d.e = diametre cffectif (diametrc a partir duqucllO p. 100 dcs particules ant un diamctre inferieur :i celui-ci). 
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avantages. Les resultats de cette periode de demonstration montraient egalement que Ie lavage 
a l'acide ne devrait etre necessaire qu'une fois par trimestre environ. 

Apres la filtration nO 113, Ie fi1tre a cesse d'etre utilise, et des echantillons d'anthracite 
et de sable ont ete preleves pour un examen de laboratoire. Les resultats ont montre une accumu­
lation de sels de calcium et de baryum. Les essais par lots avaient demontre que Ie lavage du 
milieu filtrant avec une solution de HC1 ou de NH03 eliminait efficacement la plus grande partie 
de ces depots. 

La colonne filtrante a ete regarnie et la phase de demonstration a recommence avec la 
filtration nO 114. Les conditions de fonctionnement furent les memes, sauf que 1'0n a pro cede 
a un lavage a contre-courant plus energique dans l'espoir de diminuer l'accumulation de 
polymeres ou de tartre sur les grains du milieu filtrant. Les details sur Ie fonctionnement figurent 
au tableau 4. Pendant cette deuxieme periode, on a connu deux problemes sans rapport avec la 
filtration. One proliferation d'algues dans Ie bassin de retenue des residus etait a l'origine de 
matieres en suspension que Ie filtre granulaire ne retenait pas. Par consequent Ie changement 
de valeur du rapport entre les matieres solides et Ie radium dans l'effluent du filtre a nuit a 
l'evaluation du fonctionnement de l'unite-pilote, en raison, en particulier, du temps qu'exigeait 
la mesure du radium-226 et de la necessite de prendre des decisions de fonctionnement a court 
terme, en fonction de la seule presence de matieres en suspension. Deuxiemement, Ie probleme 
de la qualite de l'eau servant a dissoudre et diluer les produits chimiques utilises dans Ie systeme 
de coprecipitation a entraine des mesures elevees de l'activite totale de radium-226 dans l'effluent 
du filtre. Ces facteurs ont conduit a des donnees non representatives au cours de cette periode. 
Toutefois, les observations sur la perte de charge et la hauteur du lit montrent clairement que la 
methode modifiee de lavage a contre-courant a resolu Ie probleme de l'instabilite du lit filtrant. 
A la fin de la periode de demonstration, on ne constatait pas de melange notable du sable et de 
l'anthracite, mais un examen microscopique a montre que la formation de tartre sur Ie milieu 
n'avait pas ete totalement eliminee. 

La phase de demonstration a ete suivie d'une serie d'essais sur la sensibilite du procecte. 
One filtration prolongee a raison de 6,5 l/m2 . s a ete effectuee dans des conditions normales 
de fonctionnement pour obtenir une base de comparaison (figure 8). On a modifie Ie taux de 
filtration et la teneur en matieres en suspension dans l'influent au cours de filtrations ulterieures. 
On a alors constate que Ie taux de filtration pouvait aller jusqu'a 9,8 l/m2 . s. De plus, on a pu 
montrer que Ie filtre etait plus sensible aux variations de la charge, et qu'il avait plutot ten dance 
a se boucher qu'a laisser passer les matieres solides ou Ie radium. 

3.4 Caracterisation et essorage des boues 
Les boues obtenues par clarification sont constituees principalement de sulfate de 

baryum, de carbonate de calcium et d'hydroxyde ferrique. Quant aux boues de filtration, elles 
sont principalement constituees de sulfate de baryum. L'activite specifique des boues de clarifi­
cation et de filtration par gramme de masse seche etait respectivement de 377 Bq/g 
(10 200 pCi/g) et de 1017 Bq/g (27 500 pCi/g). 

Les boues de clarification pouvaient etre essorees facilement. Le procede par gel et 
degel etait celui qui permettait la plus grande reduction de volume, meme si la filtration sous vide 
et la filtration sous pression semblaient des methodes d'essorage utilisables. Les boues de lavage 
a contre-courant du procede de filtration etaient encore plus faciles a essorer; on pouvait 
atteindre une teneur de 45 p. 100 par sedimentation naturelle. 
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4 DISCUSSION 

4.1 Coprecipitation du baryum et du radium 
Les methodes experimentales, qui reposent sur les principes de similitude et la methode 

d'optimisation des surfaces de reaction, ont conduit a un accord tres etroit entre les resultats de 
laboratoire et ceux de l'unite-pilote. Le systeme de laboratoire d'essai en continu et celui de 
1'unite-pilote ont produit un effluent dont 1'activite moyenne en radium-226 dissous €tait de 
0,19 Bq/l (5 pCi/I). 

L'activite du radium-226 diminuait progressivement au fur et a mesure que les eaux 
usees traversaient les cinq reacteurs en series. Meme si la difference constatee au cours des dix 
mois etait significative du point de vue statistique, nous avons considere qu'une difference de 
0,04 Bq/l (1 pCi/l) entre Ie quatrieme et Ie cinquieme reacteur ne justifient pas ce dernier. Par 
consequent, on a selectionne un systeme a quatre reacteurs de meme taille, places en serie et 
ayant chacun un temps de sejour de 15 minutes. La performance de ce systeme a quatre 
reacteurs, et celle de systemes a trois ou cinq reacteurs, a ete prevue en utilisant des donnees sur 
Ie taux de reaction obtenues grace a 1'unite-pilote. Les autres systemes proposes devraient 
conduire a une activite du radium-226 dissous d'environ 0,22 Bq/l. Ce niveau de performance 
pourrait etre obtenu a n'importe quelle echelle, a condition de conserver une similarite 
geometrique, dynamique et chimique avec Ie systeme pilote. 

4.2 Filtration 
On considere que l'utilite de la filtration a ete prouvee au cours des deux periodes 

d'cssai de la phase de demonstration. Pendant la premiere periode, Ie filtre a produit un effluent 
de tres bonne qualite, a un tau x de filtration qui est considere comme realisable des points de vue 
techniques et economiques. Le probleme de 1'instabilite du lit fiItrant (gonfiement et melange) 
que I'on a constate au cours de la premiere periode de fonctionnement a ete resolu plus tard 
par un lavage a contre-courant plus energique. Malheureusement, deux facteurs exterieurs, la 
presence d'algues dans I'influent et des perturbations du systeme de copnkipitation, ont limite 
la quantite de donnees significatives sur les effluents qu'on a pu recueillir lars de la deuxieme 
periode. 

Les systemes de filtration reels sont normalement conyus a partir d 'etudes en unite­
pilote composee de colonnes filtrantes d'au moins 10 cm de diametre. Meme si les modeles­
pilotes de cette dimension ne sont pas satisfaisants pour representer la performance du lavage 
(USEPA, 1975), leur performance represente raisonnablement bien la performance des filtres 
grandeur reelle. Par consequent la qualite de la filtration que 1'on a obtenue avec I'unite-pilote 
devrait pouvoir etre reproduite a I'echelle reelle. 

Toutefois, €tant donne que Ie nettoyage du filtre peut constituer un probleme et que 
I'unite-pilote etait trop petite pour que son systeme de lavage puisse etre considere comme un 
modele raisonnable, les specifications relatives au lavage et au nettoyage a I'acide ne devraient 
pas etre trop strictes. 

La base de donnees pour concevoir une usine a l'echeIIe reelle est presentee au 
tableau 5. La figure 9 illustre Ie procede de fayon schematique. 



TABLEAU 5 

Coprecipitation 
du baryum 
et du radium 

Filtration sur 
milieu 
granulaire 

19 

BASE DE DONNEES POUR LA CONCEPTION D'UNE INSTALLATION 

Dose de baryum * 

Reacteurs de precipitation: 
(systemes possibles) 
Nombre de reacteurs en serie 
et temps de sejour 

Energie necessaire 

Dose d'adjuvant** 

Taux de filtration: theorique 
maximale 

Epaisseur du lit: anthracite 
sable 

Caracteristiques de 1 'anthracite 
- diametre effectif 
- coefficient d 'uniformite 
- diametre maximal 

Caracteristiques du sable siliceux 
- diametre effectif 
- coefficient d 'uniformite 
- diametre maximal 

16 mg/l de Ba 

3 @ 26,7 = 80 mn 
4 @ 15,0 = 60 mn 
5 @ 1 1 ,0 = 55 mn 

6 x 10-2 kW/m3 

0,01 mg/l 

6,5 l/m 2 . s 
9,8 l/m 2 . s 

0,5 m 
0,5 m 

1,2 mm 
1,6 
4,8mm 

0,4mm 
1,6 
1,2 mm 

* Le baryum doit etre sous une forme utilisable, c'est-a-dire dissous. S'il ya des ions sulfate dans l'eau d'appoint des produits 
chimiques, Ie baryum pTlfcipitera, et il en resultera une baisse d 'efficacite. 

** Ecoulement continu d'un polymere anionique de masse molaire clevee: Ie type de polymere et la dose optimale peuvent 
depelldre de l'endroit. 

Influent 

Chlorure de baryum 
-....) 

1 
Reacteurs de precipitation 

r­
I 
1 
1 
1 
I 
1 
I 
I 
I 
I 
1 
1 

Boues de lavage eliminE!es 1 ... ___________________________________ .J 

Polymere facilitant la filtration 

Filtre a 
bicouche 

"; ;", . 

I 
I 
1 
I I 

L ______ ~----J 
Lavage a contre-courant 

FIGURE 9 PROCEDE D'ELlMINA nON DU RADIUM-226 

Effluent 



5 EVALUATION DES COlJTS 

Les investissements et les frais d'exploitation et d'entretien ont ete estimes pour trois 
usines de coprecipitation et de filtration du baryum et du radium a l'echelle reelle. Les debits 
selectionnes pour ces trois usines etaient de 380, 150 et 26 I/s. 

Pour commencer notre evaluation, nous avons prepare une base de donnees d'estima­
tion des couts a partir du tableau 5, en y ajoutant tout Ie materiel auxiliaire necessaire pour 
rendre une usine de traitement fonctionnelle. La base de donnees ainsi obtenue et les observa­
tions supplementaires sur la conception figurent dans les Volumes II et III. Le diagramme du 
procede ainsi que celui des instruments de mesure et de contr61e ont ete prepares parallt~lement a 
la base de donnees d'estimation des couts (figures 10 et II). On a prepare des plans pour chacune 
des trois usines; la figure 12 represente la plus grande des trois. On a envisage deux options pour 
Ie traitement des boues: 

- L'option I prevoit l'epaississement par lot des boues de lavage comme etant une 
etape en vue de leur elimination definitive selon une technique non encore choisie. 

- L'option II prevoit Ie transport des boues de lavage; sous forme semi-liquide, vers 
Ie bassin de retenue des residus. 

5.1 Evaluation des investissements 
L'evaluation des investissements a ete preparee par des ingenieurs-conseils experimentes 

dans Ie domaine de la conception et de la construction d'usines de traitement des eaux usees 
(MacLaren, 1981). Les prix de l'equipement proviennent des fournisseurs et etaient ceux en 
vigueur en mars 1981. Les couts de preparation du terrain et de construction sont bases sur ceux 
de la region d'Elliot Lake. 

Les investissements pour I'usine de .380 lis sont resumes au tableau 6. 

5.2 Estimation des frais d'exploitation et d'entretien 
L'estimation des frais d'exploitation et d'entretien (E&E) a ete faite au Centre techni­

que des eaux usees. Elle est basee sur des donnees publiees pour les usines de traitement des eaux 
(Gumerman et at., 1978; Patterson et Banker, 1971). Ces va leurs publiees ont ete actualisees au 
printemps 1981. Pour la main-d'oeuvre, on a suppose que Ie cout salarial total etait de 20$ 
l'heure. Par ailleurs nous avons utilise les prix suivants pour les differents produits consommes: 
energie, 3 cents Ie kilowatt-heure; chlorure de baryum, 20$ Ie sac de 50 kg; polymere, 5$ Ie 
kilogramme; acide a 60 p. 100 (HCl ou HN03), 77$ Ie metre cube. Voir Volume III, annexe V 
pour plus de details. 

Le tableau 7 donne les frais d'exploitation et d'entretien calcuIes pour l'usine ayant 
un debit de 380 I/s. 

5.3 Estimation du co lit total 
Le cout annuel total a Me estime en utilisant les investissements correspond ants a la 

premiere option et les frais d'exploitation et d'entretien (au printemps 1981) en supposant un 
amortissement sur 15 ans et un tau x d'interet annuel de 15 p. 100: 

• usine de 380 I/s I 046 400 $ 
• usine de 150 I/s 710 200 $ 
• usine de 26 I/s 40 I 400 $ 
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TABLEAU 6 RESUME DE L'ESTIMA TION DES INVESTISSEMENTS - USINE 
DE 380 lis 

Article 

Batirnents 

Services du batiment 

Procede 

Equipement mecanique 
divers 
, 
Equipement electrique 

Instruments de mesure 

Total partiel 

Imprevu 

Total partiel 

Frais d'ingenierie 

CoiJT TOTAL 

Detail 

- Structure et architecture 

- Plomberie 
- Chauffage, ventilation 
- Eclairage 

- Precipitation 
- Reacteurs 
- Reservoirs de melange de l'acide 
- Filtres (6) 
- Stockage de l'effluent 
- Epaississeurs des boues 
- Reservoirs intermediaire 

pour Ie lavage 
- Circuit du BaCl2 
- Circuit du polymere 
- Circuit de la chaux 
- Circuit de l'acide 
- Pompes 
- Melangeurs 
- Canalisations et vannes 

- Chargeuse, generateur 

- SOllS-station 
- Oiblage 

- Composants, panneaux, etc. 

20 % 

10 % 

Couts ($ de 1981) 

Option I Option II 

622 000 622 000 

66 650 66 650 
108 200 108 200 
83 000 83 000 

1+1+ 5 116 1+1+5 116 
17 025 17 025 

1+06 200 406 200 
13 025 13 025 
70 550 

1+7 110 

51 1+90 51 1+90 
20 120 20 120 
11 295 
1+1+ 655 1+4 655 
12 375 12 375 
8 100 8 100 

1+1+9 200 1+1+9 200 

108 000 108 000 

70 000 70 000 
321 550 321 550 

286 800 286 800 

3 215 351 3 180 616 

61+3 070 636 123 

3 858 1+21 3 816 739 

385 81+2 381 671+ 

4 244 263 4 198 841 



TABLEAU 7 

Article 

PRECIPITATION 
- energie 
- BaC12 

FILTRATION 
- energie 
- pieces 
- po1ymere 
- acide 
- main-d'oeuvre 

BOUES 
- pompage 
- main-d'oeuvre 

RESUME DE L'ESTIMATION DES FRAIS D'EXPLOITATION 
ET D'ENTRETIEN - USINE DE 380 lis 

Frais E&E 
(en milliers de dollars par annee) 

(printemps 1981) 

18,2 
136,0 

1,8 
5,4 
0,6 
6,1 

110,0 

- epaississeurs et reservoirs intermediaires 

3,5 
28,0 
11,0 

TOTAL 320,6 

25 



6 CONCLUSIONS ET RECOMMANDA TIONS 

6.1 Conclusions 
Si 1'on considere Ie tableau 2, on voit que les objectifs 1, 2 et 3 ont ete atteints. On a 

pu mettre au point un procede physico-chimique de traitement des eaux usees et demontre a 
l'echelle-pilote que 1'0n pouvait produire un effluent respectant l'objectif du programme qui avait 
ete fixe a 0,37 Bq/l (10 pCi/l) pour Ie radium-226 total et 0,11 Bq/l (3 pCi/l) pour Ie radium-226 
dissous. Les principales specifications de l'usine figurent au tableau 5. Les objectifs 4 et 5 n'ont 
ete atteints qu'en partie; 1es experiences de caracterisation et d'essorage des boues ont ete faites 
en laboratoire dans Ie cadre d'un programme limite. Les essais d'essorage des boues dans une 
unite-pilote depassent Ie cadre du present programme, etant donne que d'autres doivent prendre 
incessamment des decisions concernant les differentes methodes d'elimination des boues. 
L'objectif 6 a ete atteint en partie, en ce sens que les investissements et les frais d'exploitation 
et d'entretien ont ete estimes pour Ie traitement des eaux usees dans des usines de differentes 
tailles. 

Les principaux facteurs de la coprecipitation du baryum et du radium etaient la dose 
de baryum et Ie temps de sejour dans Ie reacteur. On a pas pu atteindre de fayon continue l'objec­
tif de 0,11 Bq/l (3 pCi/l) dans Ie systeme de reacteurs de coprecipitation. En unite-pilote, on a pu 
atteindre une activite moyenne du radium-226 dissous de 0,19 Bq/l (5 pCi/l). Les differentes 
configurations recommandees devraient permettre d'obtenir une activite de radium-226 dissous 
d'environ 0,22 Bq/I (6 pCi/l). 

La separation solide/liquide a ete obtenue par filtration sur un milieu granulaire de 
l'effluent de coprecipitation. Nous avons procede a une filtration par gravite sur un fiItre bi­
couche, a un taux de 6,5 11m 2 . s, en utilisant un po1ymere anionique de masse molaire elevee 
pour faciliter la filtration. On a pu ainsi obtenir un effluent ayant une activite en radium-226 
total inferieure a 1'objectif de 0,37 Bq/l (l0 pCi/l) et une activite en radium-226 dissous 
inferieure a l'objectif de 0,11 Bq/1 (3 pCi/l). Les filtres peuvent se boucher, mais i1s ne laissent pas 
passer 1es matieres solides ou Ie radium; par consequent il est possible de maintenir une qualite 
constante de l'effluent. 

Nous avons constate que Ie nettoyage du filtre etait un element extremement impor­
tant, bien que la taille du materiel utilise dans l'unite-pilote n'ait pas permis une quantification 
precise du nettoyage. Le lavage a contre-courant, associe avec un barbotage d'air, etait necessaire 
toutes les 24 heures environ dans les conditions norma1es. Un lavage beau coup plus energique 
permettait de resoudre Ie probleme de l'instabilite du lit (melange des milieux et gonflement 
du lit) mais n'eIiminait pas 1'accumulation de tartre sur Ie milieu et les autres surfaces du filtre. 
Des lavages periodiques a l'acide, nitrique ou chlorhydrique, a 2 p. 100 (V IV) etaient necessaires 
pour eliminer Ie tartre. Le lavage a l'acide ne devrait pas etre necessaire plus de quatre fois par an. 

Les boues de lavage du filtre etaient constituees principalement de sulfate de baryum 
et avaient une activite specifique d'environ 1017 Bq (27 500 pCi) par gramme de matiere seche. 
Les essais en laboratoire montrent que ces boues etaient faciles a essorer. 

6.2 Recommandations 
Un prototype d'usine, comportant une phase de coprecipitation et une phase de fil­

tration, a ete construit a la mine d'uranium Stanleigh a Elliot Lake (Ontario) par Rio Algom 
Limited. Nous recommandons une surveillance etroite durant les deux ou trois premieres annees 
de fonctionnement. 
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Des etudes experimentales supplementaires sont necessaires pour obtenir une meilleure 
comprehension des mecanismes physico-chimiques du pro cede et pour evaluer d'autres procectes 
possibles. Bien que ce travail soit important, nous estimons qu'il ctepasse l'objectif de ce 
programme, et nous recommandons des etudes supplementaires. 
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