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ABSTRACT

Thisarticle presentsthe results on the geochemical behavior of certain chemical elements, mainly
the uranium, in laboratory-controlled experiments using representative species of the ore and the host
rocks of the Cachoeira Uranium Mine, Caetité/Lagoa Real region, Bahia, and also samples of the solid
waste from the milling plant. For this purpose, an adapted reactor was used, derived from the flow-
through reactor that had simulated an induced action of weathering processesin litological matrices. It
was observed, in the experimentsrelated to samplesfromthe milling plant, that the uranium was complexed
mainly by sulfate (SO,?), in contrast with the non treated samples (host rock and ore), where uranium
was complexed mainly by carbonate (CO,?), reaching similar results to those obtained in studies related
to groundwater from wells drilled in rocks (abitite) that bear uranium mineralizations. These results,
although preliminary, are essential to understand the importance of geochemical speciation during the
water-rock interactions and even for abetter analysis of the migratory behavior of the respective related
chemical elements.

RESUMO

Utilizando-se espécimes representativas de minério e de rochaencai xante das mineralizagdes de
urénio da Jazida Cachoeira, regido de Caetité-L agoa Real, Bahia, este artigo apresenta as interpretacdes
e conclusdes do comportamento geoquimico de certos elementos quimicos, mormente o uranio, em
experimentoslaboratoriais, através do uso de um reator tipo flow-through, que s mularam aagdo induzida
de fendmenos intempéricos, no seio destas litologias. Pode-se concluir gue no minério tratado, o urénio
€ complexado naformade sulfatos e no minério ndo tratado e narochaencaixante, o urénio € complexado
naforma de carbonatos, de forma similar aos resultados encontrados nas &gua de pogos perfurados em
albititos portadores das mineralizagtes. Estes, apesar de preliminares, se mostram essenciai s acompreensao
do comportamento da especiacdo geoquimica has ateracdes em damatriz rochosa e do comportamento
migratério dos el ementos quimi cos rel acionados com os | iqui dos percol antes que controlam acomposi ¢ao
guimica das &guas naturais dessa regido do sudoeste baiano.

INTRODUCAO Brasil S/A-INB.
O Distrito Uranifero de Caetité-Lagoa A descobertadas zonas mineraizadas da
Real esta localizado a sul da porgédo central do regido de Caetité-Lagoa Real decorre de uma
Estado da Bahia (Figura 1), e contém a Unica sériedelevantamentos aerogeofisicosrealizados
mina de urénio atualmente em atividade no pelo governo brasileiro através da

Brasil, explorada pelas Industrias Nucleares do NUCLEBRAS, nos anos 1976/1977 (Raposo e
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Figura 1 — Localizag&o do Distrito Uranifero de Lagoa Real.

Matos, 1982). A partir destes trabal hos foram
identificadoscercade 51 sitios mineralisadosem
uranio, dentre eles a denominada “Anomalia 13”
ou Jazida Cachoeira, situada a cerca de 40
quilémetros da cidade de Caetité, préxima ao
Distrito de Maniagu (Figura 2).

O projeto béasico daminafoi concluido
em 1996, indicando uma lavra a céu aberto na
Jazida Cachoeira, com teor médio de 3000 ppm
de urénio. As atividades de produgdo mineira
foram iniciadas em marco de 2000 e, atual mente,
o Distrito Uranifero de Caetité-Lagoa Real &
responsavel pelo suprimento do consumo
doméstico de combustivel nuclear com previsdo
de producéo de cerca de 400 toneladas/ano de
DUA (Diuranato de aménio ou yellow cake),
existindo perspectivas de exportacdo em um
futuro préximo.

Em novembro de 1998, iniciou-se o
Projeto Innovative Strategies for the
Preservation of Water Quality in Mining Areas
of Latin America (WAQUAMINAR), as quais
incluiam o estudo hidrogeoquimico do Distrito
Uranifero de Caetité-LagoaReal, como base para
a caracterizagdo da qualidade dos recursos
hidricos existentes naquela area. O referido
projeto foi subvencionado através do contrato
n° ERBICIS — CT 98 — 0284 da Comissdo
Européia.
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Figura 2 — Esquema geologico simplificado do Complexo Lagoa Real.
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Inserido no escopo do projeto em
epigrafe, o presente trabalho sintetiza os
resultados do estudo do comportamento
geoquimico de alguns elementos quimicos,
inclusive do urénio, durante o intemperismo de
amostras de rochas provenientes do Distrito
Uranifero de Lagoa Real, utilizando-se
experimentos laboratoriais que simularam o
intemperismo natural dessas rochas.

GEOLOGIA REGIONAL ELOCAL

A geocronoestratigrafia da regido do
Distrito Uranifero de Lagoa Real é ainda
questionavel, em decorréncia do caréter
policiclico das deformactes e do elevado estagio
de retrometamorfismo das unidades envolvidas.

Moraes (1980) procuraram estabelecer
um empilhamento das unidades
litoestratigraficas, engendrando uma evolucdo,
onde os dados geocronol6gicos parecem
diagnosticar fasespoliciclicas deformantes, que
se impuseram em fases posteriores, com uma
tendéncia de homogeneizacdo isotdpica para o
ultimo evento tectonotermal .

Geisel Sobrinho et al. (1980) definiram
os albititos de Lagoa Real, como uma suite de
rochas geradas por fenbmenos geol 6gicos
metamorfico-metassomati cos.

Prates & Fuzikawa(1982), com baseem
descricdes petrograficas, adotaram um critério
de classificacdo para as rochas albititicas
mineralizadas em urénio. Estes critérios foram
aprofundados por Lobato et al. (1983).

Cordani (1982) mostrou que os dados
geocronol 6gicos disponiveis (datagbes pelo
método Rb-Sr emrochatotal), indicavam épocas
de mobilizacdo quimica acompanhada de
rehomogenei zacdo i sotépicado Sr paraasrochas
daregido de Caetité.

Costaet al. (1985) definiram outrostipos
de concentragdes de uranio naregido de Caetiteé,
associadas aos litotipos denominados de
microclinitos e leucodiorito albitizado, no
entanto estasrochas ndo teriam os mesmos teores
de uranio verificados nos albititos.
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Marugjol (1989) descreveu tréslitotipos
albitizados: i) gnaisses albitizados; ii) albititos
com quartzo subdividido em (&) predominancia
deanfibdlio e (b) predominénciade piroxénio e/
ou granada; e iii) albitito sem quartzo, com
piroxénio-granadae, propds umasequénciapara
0 processo de metassomati zagdo, caracterizando
a formacéo dos albititos pela sucessao
mineral 6gica marcada pel o desaparecimento de
feldspato potassico, oligoclésio/albiclasio,
biotita, anfibdlio, dissolu¢do do quartzo e o
aparecimento/cristalizacéo da albita e minerais
célcicosanidros.

Arcanjo (1999), no Projeto Vale do
Paramirim, argumentaram que as rochas
arqueanas/pal eoproterozdicas da Suite Lagoa
Real, seriam compostas por litotipos
polimetamarficos e polideformados, sucedidos
por coberturas metavul canossedimentares,
rochas intrusivas écidas (granitdides) e bésicas
(gabrdicas), posicionadas no intervalo
M esoproterozdi co-Neoproterozaico.

Costa et al. (1985) definiram o
Complexo Lagoa Real como o conjunto de
rochas graniticas isotropicas (granito Séo
Timéteo), associadas aos litotipos igneos
gnaissificados (ortognaisse Lagoa Real), que
foram submetidos aos fendmenos de
metamorfismo dindmico e metassomético e
geraram varios tectono-facies, dentre eles os
niveis albititicos mineralizados em uréanio.

A Provincia Uranifera de Lagoa Real é
posi cionadaem rochasdo Complexo LagoaResl,
sedispde numafaixaa ongadade direcdo NNW-
SSE, nos dominios geogréficos de Caetité, e
englobam rochas de idade i sotOpicaemtorno de
1,7Ga, (Arcanjo, 1999), encaixadas no contexto
do ortognaisse Lagoa Real. Este ortognaisse
granitico apresenta faixas cataclasticas,
metassomatizadas a abita e albita-oligoclésio,
definidos por Geisel Sobrinho et al. (1980) como
abititos, portadores de mineralizagbes de urénio
(Figura 2).

Os albititos hospedeiros da
mineralizagdo uraniferaocorrem sob aformade
corpos tabulares descontinuos, estruturados
aproximadamente NW/SE, encaixados
concordantemente e com contatos bruscos nos
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ortognaisses. Geisel Sobrinho et al. (1980)
descreveram como uma rocha metassomatica
constituida por albita em percentagem igual ou
superior a70% e com segregacao ou faixasricas
em minerais maficos (piroxénio, anfibdlio,
biotita).

Os albititos, de uma maneira geral, so
rochas faneriticas de granulacéo fina a média,
tonalidades esbranquicadas, com alguns tons
réseos. Apresentam em duas variedades: ii) as
equigranulares, onde € presente albita
poligonizada, em contatos retos e juncdes
triplices, engendrando uma textura sacaréide a
rocha e ii) as variedades porfiroclésticas, com
megaxenobl asticos de albita, muitas vezes so
fortemente deformados. Andélises em
microssonda eletrénica mostraram que a
composicéo do plagioclasio variaentreAn aAn,,
s~ O quartzo raramente ultrapassa 5% em
volume.

Ocorre associada a seguinte paragénese
mineral: aegirina-augita (0-25%), ferro-
hastingsita ou hornblenda (0-25%), granada (O-
20%), calcita (0-10%), biotita (0-15%), epidoto
(0-3%), magnetita (0-5%), titanita (0-2%) e
uraninita (0-4%).

No Institut de Physique du Globe de
Paris-IPGP-Laboratoire de Géochimie des
Eaux, Franca, foi obtida uma imagem em
microscopi o de varredurae andlises pontuai s por
espectrometria EDS, para se ter uma
aproximagao da composi¢éo dos minerais das
amostras analisadas. Observou-se que 0s gréos
de plagioclasio, por vezes se encontravam em
um estagio de transicdo para oligocléasio, mas
com por¢des purasem albita; o clinopiroxénioe
o anfibdlio sdo sempre estaveis, com variacoes
mais magnesianas ou mais célcicas; a biotita
apresentou um estado transicional para
vermiculita.

O PROCESSO DE CONCENTRACAO DE
URANIO EASAMOSTRASUTILIZADAS

No jazimento de Lagoa Real, a
concentracdo do uranio é obtida através da
solubilizac&o pel o ataque do minério por solugdo
aquosade écido sulfurico de concentracdoinicial
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de3gdeH,SO,/L (pH=1,5), naqual éadicionada,
como agente oxidante, uma solucéo aquosa de
1g de NaClO,/L. Com o desenvolvimento do
processo, a concentragdo do écido sulfarico é
gradativamente aumentadapara40 g/L (pH=0,5),
mantendo-se emrecirculagdo até aestabilizacéo
da concentragéo de urénio.

ApOsatingir um estado de concentracéo
constante, as pilhas sdo submetidas a duas
lavagens acidas consecutivas (&gua acidulada
compH=1,5) eem seguida, umaterceiralavagem
com agua neutra. A terceira lavagem produz
solugdes com concentragédo de uranio abaixo de
Sppm de U.O,.

Experimentos realizados pela INB
(RFAS, 2000) mostraram que aacidez livrefinal
da umidade restante na pilha corresponde a
val ores de pH=3-4, com aconcentracdo deurénio
proxima0,02g/L de U,O,.

As reacBes de complexacao da uranila,
durante o processo de lixiviagdo, podem ser
descritas como:

UO;? + SO? — UO,SO,
UO,S0, +S0; —[ UO,(S0,),]
[U0,(S0,),]* +S07 [ UO,(s0,)] ™

As amostras utilizadas no experimento
foram divididas em duas categorias: () amostras
tratadas (usinade beneficiamento) e (b) amostras
nédo-tratadas que representam os litotipos
mineralizados caracterizados como ““albitito sem
quartzo, piroxénio-granada” por Maruejol
(1989). As amostras sdo provenientes daMina
de Uranio da Jazida Cachoeira (Anomalia 13) —
Unidade de Concentrado de Uranio (URA),
pertencente as Industrias Nucleares do Brasil
(INB).

As amostras da categoria (a) consistem
no minério processado na planta de
beneficiamento para recuperagdo do urénio.
Estes espécimes foram submetidos a rotina
tecnoldgica de beneficiamento quimico
engendrado pelo ataque de &cido sulfurico
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através do processo de lixiviagdo em pilhas por
gotejamento.

Nacategoria(a) constam duas espécies:
a amostra MT1 — representante do minério
tratado da primeira pilha utilizada no processo
de lixiviagdo do minério de urénio daURA e a
amostra MT2 — representante da segunda pilha.
Ambas as amostras foram col etadas no depdsito
de rejeitog/estéril, em uma érea de 2500 m?, em
diversos pontos de cada pilha disposta.

A categoria(b) serefereasamostrasndo
tratadas do minério (amostra MN1) e do rejeito
estéril (amostraES1).

A amostraM N1 representaaespéciede
britagem da planta de beneficiamento antes do
transporte paraaéreade lixiviagdo de pilhasea
amostra ES1 rocha encaixante do minério,
coletada no depdsito de rejeito/estéril damina.

Urge salientar quetodas espéciesforam
coletadas nas mesmas condi¢des das amostras
tratadas, escolhendo-se uma area especifica e
realizando uma amostragem superficial
representativa do material. As caracteristicas
guimicas e a massa das amostras sao
apresentadas naTabela 1.

A preparacdo das amostras seguiu 0

Tabela 1 — Caracteristicas quimicas das amostras utilizadas no experimento.

Componente Concentragdo ( %, exceto ThO,, indicado em mg/kg)
MN1 ( minério) MT1 ( rejeito) MT2 ( rejeito) ES1* ( estéril)
Amostra nédo tratada Amostra tratada Amostra tratada Amostra nao tratada
U,0, 0,115 £ 0,002 0,022 + 0,001 0,125 £ 0,001 0,0070
ThO, 333 25+2 302
Sio, 58,56+0,7 58,4 +0,1 56,4 +0,8 69,1
Fe,O, 58+0,1 6,0 £0,1 7,0+0,1 4,33
AlLO, 16 £ 1 16 £ 1 16 £ 1 10,4
Tio, 0,68 + 0,01 0,52 + 0,01 0,57 + 0,01 0,50
CaO 25+0,1 3,3+0,1 2,3+0,1 1,59
MgO 35+04 1,7+£0,1 2,1+0,1 0,30
MnO, 0,159 + 0,002 0,111 + 0,001 0,139 + 0,001 0,04
Na,O 6,67 £ 0,08 7,13 10,11 7,33+0,04 3,42
K,0 1,37 £ 0,10 0,970 £ 0,110 0,791 + 0,007 3,88
$§0,? 0,086 + 0,06 0,024 + 0,08 0,905 + 0,007
PPC** 2,93 + 0,01 1,87 £ 0,09 42+04
Umidade-100 °C 0,79 £ 0,01 0,85 + 0,09 1,47 £ 0,08
Massa ( g) 444 .4 517,2 4447 389,2
* Devido a problemas com a amostra ES1, durante analise, os dados referentes a esta amostra foram retirados do RFAS ( 2000,
e incorporados ao trabalho como referenciais.
** Perda por calcinagéo a 900°C.
Métodos de Analise:
Espectrofotometria com arsenato: U,O, e ThO,
Espectrofotometria de absorgéo atémica: Na,0 e K,O
Gravimetria com BaCl,: SO,?
Espectrometria por plasma ICP: demais espécies
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seguinte processo. Inicialmente foram secas, e
depois peneiradas em um interval o de tamanho
(x) entre 0,800 e 0,350 mm e as partes restantes
(x> 0,800 mm e x< 0,350 mm), separadas e
estocadas. Apo0s este tratamento, as amostras
foram pesadas, e colocadas no interior de cada
coluna de vidro (reator), para o inicio do
experimento.

ASPECTOSEXPERIMENTAIS

A solugéo efluente de cada coluna foi
amostrada utilizando-se seringas (3 unidades de
100mL e 1 unidade de 20mL, esta Ultima
utilizada apenas na coluna da amostra MT2),
sendo que para cada amostragem foram
utilizados 5 tubostipo Falcon. Trés destestubos
foram acidificados (pH<2) com &cido nitrico
Suprapur (Merck), para conservacdo das
amostras, evitando-se assim a adsor¢éo de ions
na parede de polietileno.

As amostras destinadas a determinacgao
de elementos maiores, €l ementostracoseuranio
foram filtradas com filtro Millipore 0,45 mm e
distribuidas da seguinte forma: i) Tubo 1 —
filtrada e acidulada — elementos maiores; 1ii)
Tubo 2 — filtrada e acidulada — elementos-trago
(ndo utilizado); iii) Tubo 3 — filtrada e acidulada
—uranio; iv) Tubo 4 — filtrada — CI € SO,?, ev)
Tubo 5 — solugdo natural para medicao de pH.

As medidas de pH foram realizadas a
temperatura ambiente e corrigidas para 25° C,
utilizando-se um medidor de pH METTLER
TOLEDO MP125, calibrado com 2 solugdes
tampédo (pH=4 e 7); os anions foram
determinados por cromatografiae os cations por
espectrometria de absorcédo atébmica com
atomi zacao el etrotérmica(comforno de grafite),
SOLLAR M6 UNICAM.

O urénio foi determinado através do
procedimento analitico do SCINTREX UA-3
Analyzer (metodologia de Padrdes Externos);
neste procedi mento apenasaconcentracdo doion
uranilafoi determinada.

Foi utilizadano experimento umaversao
simplificadae modificadado reator flow-through
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(Brantley & Chen, 1995). Basicamente este
aparato experimental consiste de quatro colunas
de Pirex (reatores), cada uma com
aproximadamente 0,5 cm de didmetro com um
filtro do tipo de placa de vidro porosa em sua
porcao inferior e um tubo de vidro adaptado em
sua porgdo superior para amostragem e
eliminacdo de efluentes.

Durante o experimento, agua destilada/
deionizada saturada com uma mistura gasosa
(reagente) de 5% de CO, e 95% de O,, foi
introduzida através de uma bomba peristaltica
(Gilson Miniplus 3) aumavel ocidade constante,
nos suportes de vidro Fritte nabase das colunas.
Mai s preci samente, bombeou-se amisturagasosa
ao reservatorio de &gua deionizada até o pH
estabilizar entre 4,56 e 4,60, sendo que este
reservatorio foi conectado a uma bomba
peristaltica que permitia um fluxo continuo de
solucdo da porcéo inferior & por¢éo superior da
coluna, auma velocidade média de 10 mL/h.

A especiagdo quimica e os indices de
saturacéo calculados das solucdes efluentes
foram model ados através do cddigo geoquimico
PHREEQC (Parkhust & Appelo, 1999),
utilizando-se o banco de dados wateg4f.dat
(Dzombak & Morel, 1990) e complementado
com dados termodinamicos da fase solida
uranofano (Grenthe et al., 1992).

Devido ao aluminio ser praticamente
insolivel no intervalo de pH dos ambientes
normais da superficie (4,5 a9,5) (Toledo et al.,
2000), assumiu-se nas amostras MN1 e ES1 a
concentracdo de 10® Mol/L. Nas amostras de
minério processado (MT1 e MT2), o duminio
ndo foi utilizado para célculo de indices de

saturacao.

As amostras foram lixiviadas durante
1200 horas, cercade cinquentadias, excecdo do
rejeito, lixiviado por 2064 horas,
aproximadamente 86 dias. As composic¢des
representativas da sol ugdo ef|luente das amostras
MN1, ES1, MT1 e MT2 estdo apresentadas na
Tabela 2, os célculos das fases saturadas estéo
apresentadas na Tabela 3 e da especiacdo nas
Tabelas4 eb.
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DISCUSSOESE CONCLUSOES

A Figura 3(a) apresenta valores do pH
em func&o do tempo, em horas. Paraasamostras
do minério tratado (MT1 e MT2), o pH medido
noinicio de experimento éemtorno de 3,3 a 3,6
passando paravaloresdaordemde 4,2 a4,8 em
torno das 350 horas. Observa-se que nasamostras
de minério ndo tratado e estéril (MN1 e ESL), o
pH inicial éemtorno de8, passando paravalores
em torno de 6 ap6s 1200 horas. Constatou-se
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A
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-
. MT2
.
7 I | I | \
a 500 1000 1500 2000 2500
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L 1l Lpsl | 11111
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8
|

0 500 1000 1500 2000 250
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também que para as amostras ndo tratadas,
mesmo com aaplicagdo de &gua neutra (pH=7),
no experimento o pH permanece sempre abaixo
do valor do pH da solucéo lixiviante inicial, o
gue pode ser decido a acidez residual .

O sulfato nas amostras MN1 e ES1
apresenta valores baixos e uniformes, em torno
de0,9mMol/L. NasamostrasMT1eMT2ocorre
um decréscimo brusco nas primeiras horas, sendo
depois areducdo gradual (Figura3(b).
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o \ | ' |
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Figura 3 - Diagrama do (a) pH, (b) sulfatos, (c) cloretos, (d) alcalinidade em funcdo do tempo da solu¢éo efluente para as

diversas amostras utilizadas no experimento.
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Nas amostras MT1 e MT2, a
concentracao de cloreto decresceu nasprimeiras
384 horas de experimento, atingindo entdo um
valor constante. Nas amostras MN1 e ES1, os
valores so menores e uniformes. A Figura 3(c)
apresenta o comportamento do Cl durante o
experimento.

A acalinidade foi medida apenas para
uma amostra ndo tratada MN1 e para a amostra
do estéril ES1. A Figura 3(d) apresenta as
respectivas curvas, gue possuem formato similar,
indicando em geral, decréscimo de concentracéo
com comportamento exponencialmente
decrescente com o tempo.

A evolucao da concentracdo de Ca em
funcéo do tempo (em horas) esta apresentadana
Figura 4(a). Observa-se que as amostras do
minério tratado (MT1 e MT2) evoluiram de

a)

log Ca (mMol/L)

b)

log Na (mMol/L)

100
10 —

0.1

Lol vl sy il

0001

forma similar, ocorrendo um forte decréscimo
no contetido do Cadurante asprimeiras 312 horas
do experimento. O minério tratado da segunda
pilha (MN1) e estéril (ES1) no inicio do
experimento apresenta um ligeiro
enriguecimento em Ca, sofrendo em seguida
reduc&o com o tempo.

O comportamento do Na apresenta
padréo inicial abruptamente decrescente para
todas as amostras, até atingir o padréo deredugdo
gradual em torno das 400 horas do experimento
(Figura 4(b)). A amostra MT1 que apresenta
inicialmente um padréo similar ao das demais
espécies, em torno das 600 a 1100 horas
apresenta uma forte reducdo dos teores em Na.
Este comportamento pode estar relacionado a
fase solida neogénica precipitada durante o
processo de lixiviagdo e/ou ser devido a
possiveis/provaveis alteracdes na estrutura
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Figura 4 - Diagrama do (a) calcio, (b) sédio, (c) potassio, (d) magnésio, (e) silica e (f) uranila em funcdo do tempo da solucéo
efluente para as diversas amostras utilizadas no experimento.
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Tabela 2 — Composigéo representativa da solugéo efluente. Ca, Na, K, Mg, SiO, e uranila em mMol/L; Cl e SO, - pMol/l; Alc,
calculada como HCO,” em mMol/L.

Tem- Temp. . . Alc
po ( °C) Ca Na K Mg SiO, | Uranila Cl SO, ( a)
(h)

MN1-02| 16/2/2001 24 | 7,82 | 21,8 | 0,064 | 1,13 | 0,0468 | 0,212 | 0,658 | 0,000737| 21,46 | 2,73 | 1,659
MN1-03| 17/2/2001 48 | 7,91 | 19,5 | 0,062 | 1,095 | 0,0454 | 0,15 0,623 | 0,000844 | 19,5 1,31 | 1,501
MN1-04|20/2/2001 120 | 7,9 | 20,7 | 0,062 | 1,01 | 0,0442| 0,16 0,456 | 0,000806| 18,82 | 0,79 | 1,438
MN1-05|23/2/2001 192 | 7,7 | 21,2 | 0,072 | 0,82 | 0,049 | 0,154 | 0,447 | 0,000638 | 18,69 1 1,256
MN1-06| 28/2/2001) 312 | 7,61 | 21,8 | 0,132 | 0,0164 | 0,0648 | 0,162 | 0,307 | 0,000314| 18,55 | 0,51 | 0,591
MN1-07| 8/3/2001| 504 | 6,87 | 24,4 | 0,104 | 0,011 | 0,056 0,22 0,305 | 0,000375| 18,4 0,81 | 0,644
MN1-08| 16/3/2001 696 | 6,71 | 23,2 | 0,092 | 0,008 | 0,0498 | 0,193 | 0,253 | 0,000421| 18,22 | 0,84 | 0,563
MN1-09|23/3/2001) 864 | 6,68 | 23,6 | 0,084 | 0,0068 | 0,05 0,171 | 0,216 | 0,000612| 19,06 1 0,5007
MN1-10| 30/3/2001| 1032 | 6,49 | 21,4 | 0,072 | 0,006 | 0,038 | 0,147 | 0,189 | 0,000123| 18,33 | 1,04 | 0,427
MN1-11| 6/4/2001| 1200 | 6,51 | 22,9 | 0,062 | 0,0064 | 0,0348 | 0,1184 | 0,189 | 0,000102| 21,87 | 1,14 | 0,346
ES1 02| 16/2/2001 24 7,71 | 227 0,01 1,28 |0,0144 | 0,00148 | 0,649 | 391E-05| 274 21 1,28
ES103|17/2/2001] 48 | 7,65 | 195 0,01 123 | 0,014 | 0,00284 | 0,535 | 3,01E-05| 20,34 | 1,12 1,24
ES104|20/2/2001] 120 | 7,57 | 21,8 | 0,008 | 0,77 | 0,013 | 0,00778 | 0,351 | 2,32E-05| 19,01 | 1,08 | 0,79
ES105|23/2/2001 192 | 7,24 | 23,3 0,01 0,22 | 0,0172 | 0,00804 | 0,254 | 9,66E-06 | 18,23 | 0,7 0,25
ES106|28/2/2001 312 | 6,34 | 21,1 | 0,042 | 0,0084 | 0,043 | 0,0344 | 0,14 | 1,77E-05| 234 0,8 0,17
ES1 07| 8/3/2001| 504 | 6,18 | 23,9 | 0,038 | 0,007 | 0,036 | 0,0458 | 0,163 | 5,02E-06| 18,27 | 0,74 | 0,19
ES1 08| 16/3/2001 696 | 6,29 | 24,2 | 0,036 | 0,0046 | 0,0262 | 0,0431 | 0,128 | 1,35E-05| 18,12 | 0,98 | 0,168
ES109)|23/3/2001] 864 | 6,03 23 0,036 | 0,0038 | 0,0194 | 0,0425 | 0,107 | 6,18E-06 | 17,99 | 0,6 0,161
ES1 10| 30/3/2001) 1032 | 6,02 | 21,2 | 0,034 | 0,0034 | 0,0156 | 0,0401 | 0,088 | 4,15E-06 | 18,08 | 0,88 | 0,147
ES1 11| 6/4/2001 | 1200 | 588 | 22,4 | 0,03 | 0,0028 | 0,0208 | 0,0344 | 0,09 |7,19E-06| 21,85 | 0,88 | 0,128
MT1 1|10/1/2001 O 359 | 21,8 13,8 162 | 04868 | 1,719 1,65 |0,003109| 284,94 | 17728
MT12|11/1/2001 24 | 3,74 | 222 | 563 |0,1575| 0,2139| 0,4108 | 1,58 | 0,0018 | 1219,1|6353,4
MT1 3 |12/1/2001 48 | 3,97 | 21,8 | 1,265 | 0,0267| 0,1123 | 0,06762 | 1,14 | 0,000148| 1210 | 1528,3
MT1 4 |15/1/2001 120 | 4,36 | 17,2 | 0,258 |0,00716| 0,0509 | 0,01356 | 1,12 |0,000123| 240 342
MT15|19/1/2001 216 | 449 | 213 | 0,15 |0,00618/0,03354|0,008462| 0,98 | 0,000112| 240,8 | 207,3
MT1 6 | 26/1/2001| 384 | 4,77 | 20,7 | 0,075 | 0,0056 | 0,0139 | 0,00432 | 0,96 | 3,47E-05| 240,1 | 971
MT1 7 |31/1/2001] 504 | 5,27 | 19,7 | 0,032 |0,00598|0,00616|0,001756| 0,88 | 1,6E-05 | 120 27,5
MT1 8| 7/2/2001| 672 | 528 | 21,4 | 0,02 |0,0002| 0,008 | 0,00148 | 0,86 | 1,57E-05| 1194 | 154
MT1 9 | 15/2/2001] 864 | 5.3 21,1 | 0,018 | 0,0002 | 0,0052 | 0,00134 | 0,754 | 1,28E-05| 121 10,6
MT1 10| 16/2/2001| 888 | 5,26 | 20,7 | 0,02 | 0,0001| 0,0052 | 0,00146 | 0,772 | 1,66E-05| 120 12,9
MT1 11| 20/2/2001] 984 | 513 | 21,1 0,02 | 0,0001| 0,0048 | 0,00136 | 0,631 | 6,87E-06 | 120,4 | 8,3
MT1 12| 28/2/2001| 1176 | 5,6 20,1 | 0,018 | 0,0001| 0,0048 | 0,00138 | 0,618 | 2,23E-06 | 124 8,6
MT1 13| 8/3/2001 | 1368 | 527 | 22,9 | 0,02 | 0,0048 | 0,0072 | 0,00014 | 0,725 | 3,91E-06 | 120 5,4
MT1 14| 16/3/2001] 1560 | 5,33 | 23,5 | 0,018 | 0,0026 | 0,006 | 0,0003 | 0,756 | 4,47E-06| 1424 | 6,2
MT1 15| 23/3/2001| 1728 | 5,32 | 22,3 | 0,018 | 0,0028 | 0,0056 | 0,00046 | 0,716 | 3,91E-06 | 120 5,6
MT1 16| 30/3/2001| 1896 | 5,3 | 21,2 | 0,018 | 0,0028 | 0,005 | 0,00068 | 0,668 | 447E-06| 134,8 | 44
MT1 17| 6/4/2001 | 2064 | 5,35 | 22,3 | 0,018 | 0,0022 | 0,0044 | 0,00034 | 0,716 | 3,91E-06 | 114 6,9
MT2 01| 15/2/2001] 0 3,34 | 188 12,6 7,88 | 0,772 118 1,34 | 0,522557 |2534,25| 192215
MT2 02| 16/2/2001| 24 | 3,34 | 20,4 11,6 42 0,512 65,4 1,34 | 1,72191 | 2206,3 | 109710
MT2 03| 17/2/2001| 48 341 | 179 11,6 1,6 0,344 25,2 1,21 | 0,280611|1569,25| 49795
MT2 04| 20/2/2001] 120 | 3,8 | 20,6 4,7 0,102 | 0,0976 | 0,491 | 0,811 |0,031342| 1202,7 | 5167,6
MT2 05]23/2/2001) 192 | 4,08 | 22,1 0,58 | 0,092 | 0,0756 | 0,0484 | 0,844 | 0,003652| 1201,6 | 888,2
MT2 06|28/2/2001| 312 | 4,18 21 0,29 | 0,053 | 0,0574 | 0,0364 | 0,68 |0,001924| 125,14 | 3951
MT2 07| 8/3/2001| 504 | 423 | 22,1 | 0,162 | 0,0408 | 0,0492 | 0,0331 | 0,786 | 0,00143 | 123,68 | 332
MT2 08| 16/3/2001| 696 | 435 | 239 | 0,116 | 0,032 | 0,04 | 0,0308 | 0,762 | 0,000958 | 122,82 | 251
MT2 09|23/3/2001| 864 | 4,41 | 22,1 | 0,092 | 0,0236 | 0,0316 | 0,026 | 0,698 | 0,000754 | 123,46 | 197,3
MT2 10| 30/3/2001| 1032 | 4,47 | 213 | 0,074 | 0,0186 | 0,0264 | 0,0232 | 0,64 | 0,000191| 120,49 | 157,8
MT2 11| 6/4/2001 | 1200 | 4,48 | 22,4 | 0,062 | 0,0172| 0,0238 | 0,0193 | 0,663 | 0,000488| 108,96 | 129,6

Amostra| Data pH
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Tabela 3 — Fases saturadas da solugéo efluente.

Fase Mineral Ref Amostra
Pirofilita, leonardita, uranofano ( SI>0) , Kmica, talco, quartzo, cristobalita, calced6nia 1 MN1 02, MN1 03
Pirofilita, uranofano ( SI=2>0) , leonardita, Kmica, talco, quartzo, cristobalita, calceddnia 2 MN1 04
Pirofilita, uranofano ( SI>0) , leonardita, Kmica, quartzo, cristobalita, calcedénia, diasporo 3 MN1 05
Uranofano ( Si>0) , pirofilita, leonardita, Kmica, quartzo, diasporo, cristobalita, calcedénia 4 MN1 06
Pirofilita, Kmica, uranofano ( SI>0) , leonardita, caolinita, diasporo,quartzo, cristobalita, calcedénia | 5 MN1 07
Pirofilita, Kmica, uranofano ( SI>0) , caolinita, diasporo,quartzo, leonardita 6 MN1 08
Pirofilita, Kmica, uranofano ( SI>0) , diasporo,caolinita, quartzo 7 MN1 09
Pirofilita, Kmica, diasporo,caolinita, quartzo, uranofano ( SI<0) 8 MN1 10, MN1 11
Pirofilita, leonardita, Kmica, quartzo, cristobalita, calcedénia, diasporo,caolinita 7 ES1 02, ES1 03
Pirofilita, Kmica, quartzo, diasporo, cristobalita, calcedénia 10 ES1 04
Pirofilita, Kmica, diasporo, quartzo, caolinita 11 ES1 05, ES1 08
Pirofilita, Kmica, diasporo, caolinita, quartzo 12 ES1 06, ES1 07
Pirofilita, diasporo, caolinita, Kmica, quartzo 13 ES1 09, ES1 10,
Pirofilita, diasporo, caolinita, quartzo 14 ES1 11
MT1 01, MT1 02, MT1
03, MT1 04, MT1 05,
MT1 06, MT1 07, MT1
08, MT1 09, MT1 10,
MT1 11, MT1 12, MT1
. . T . 13, MT1 14, MT1 15,
Quartzo, cristobalita, calceddnia, silicagel, gipso 15 MT1 16, MT1 17, MT2
01, MT2 02, MT2 03,
MT2 04, MT2 05, MT2
06, MT2 07, MT2 08,
MT2 09, MT2 10, MT2
11

cristalina da abita (média de 65% da rocha),
devido a0 ataque quimico do minério com &cido
sulfurico e clorato de sodio (agente oxidante),
ndo previamente detectadas na planta de
beneficiamento.

A Figura 4(c) apresenta a curva da
evolucdo do K em fungdo do tempo. Observa-se
gue asamostrade minério ndo tratado e do estéril
apresentam uma elevacdo de concentracdo no
inicio de experimento, até as 312 horas,
similarmente com o0 que acontece com o calcio.
Quanto as amostras do minério tratado (MT1 e
MT?2), a curva mostra acentuada reducdo da
concentracdoinicial atéas 312 horas, entretanto,
o teor em K da amostra MT1 continua
decrescente até as 500 horas, atingindo a partir
deste um valor praticamente constante, com
peguenas variacoes.

A Figura 4(d) apresenta a curva da
evolucdo do Mg em funcéo do tempo. As
amostrasde minério tratado e minério ndo tratado
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apresentam uma forte reducdo inicial, a qual
passa a ser gradual, com excecdo de MT1 que
exibe reducéo abruptaapds cercade 1200 horas.
A amostra de estéril (ES1), apresenta um
comportamento impar, pois a concentragéo de
magnésio aumentou nas primeiras 500 horas,
atingindo entdo, um valor em torno de 0,04
mMol/L. O comportamento do magnésio esta
relacionado com a dissolucdo de minerais
ferromagnesianos, defeitos cristalinos,
geminacdes e microfraturas dos materiais
estudados.

O comportamento do SO, estailustrado
no diagrama da Figura 4(e), sofrendo em geral,
esse 6xido reducdo de concentracdo de acordo
com o tempo de lixiviagéo.

O urénio apresenta também
concentragOes que decrescem com o0 tempo, as
quais exibem ligeiras oscilagOes até o final do
experimento (Figura4(f)). O comportamento do
uranio indica a participagdo de fases
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Tabela 4 — Especiagéo calculada para as amostras MT1 e MT2.

Amostra Te(mr;]))o Complexos( %)
Uo,so, uo,* uo,( sO,) ,? UO,OH* Outros

MT1 01 0 71,8 13,31 8,61 0,28
MT1 02 24 66,76 29,33 3,17 0,74
MT1 03 48 48,59 48,44 2,23 0,74
MT1 04 120 22,84 68,32 8,73 0,11
MT1 05 216 15,66 71,64 12,64 0,06
MT1 06 384 7,59 68,69 23,66 0,06
MT1 07 504 1,57 46,38 81,95 0,1
MT1 08 672 0,89 45,97 53,05 0,09
MT1 09 864 0,64 44,92 54,4 0,04
MT1 10 888 0,76 41,15 52,00 0,09
MT1 11 984 1,6 10,68 87,52 0,2
MT1 12 1176 0,31 29,3 70,41 0,15
MT1 13 1368 0,32 46,75 52,89 0,04
MT1 14 1560 0,35 43,05 56,54 0,06
MT1 15 1728 0,31 43,88 55,75 0,06
MT1 16 1896 0,25 45,06 54,62 0,06
MT1 17 2064 0,37 4217 57,41 0,05
MT2 01 0 48,34 4,82 46,79 0,05
MT2 02 24 57,76 7,45 34,73 0,06
MT2 03 48 67,62 11,54 20,72 0,12
MT2 04 120 64,36 32,16 25 0,98
MT2 05 192 39,4 56,59 3,53 0,48
MT2 06 312 25,65 68,41 572 0,22
MT2 07 504 23,34 69,78 6,66 0,22
MT2 08 696 18,92 71,75 9,15 0,18
MT2 09 864 15,66 73,33 10,85 0,16
MT2 10 1032 13 74,25 12,71 0,04
MT2 11 1200 13,32 75,73 11,08 0,07

diferenciadas durante o experimento de
dissolugéo (por exemplo, gréos/aglomerados de
uraninita/petchblendaeinclusdesde uraninitaem
outros minerais como albita e piroxénios
(Oliveiraet al. 1983).

Durante o experimento de dissolucéo
dasamostrasMN1 e ES1, o U*¢ foi complexado
pelo carbonato formando dois complexos
importantes, UO,(CO,), (geralmente acima de
50% de abundéancia, e maximo de 88%) e
UO,(CO,),* (sempre abaixo de 30% de
abundancia). Apenas apés 192 horas (amostra
MN1 e 504 amostraESL), o complexo UO,(CO,)
atingiu umaabundanciamaior que ado complexo
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UO,(CO,),*. Até 864 horas, a solucéo efluente
da amostra MNlapresentava-se supersaturada
com relacéo afase mineral uranofano, situacéo
observada em amostras de agua subterranea
col etadade dois pocos perfurados no locados no
albitito (hospedeiro da mineralizacdo); a
concentracdo de uranio nas aguas desses pogos
excedem 250 mMol/L (Carvalho & Perrin, 2001).
A importancia do complexo UO,(CO,).,* é
inferior a do complexo UO,(CO,),?, nas
amostras MN1 e ES1, acancando abundancia
de 71-88%, posteriormente sdo mai simportantes
os complexos UO,(CO,), seguidos dos
complexos UO,(OH), UO,OH*
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Tabela 5 — Especiagéo calculada para as amostras MN1 e ES1.

Amostra Te(mr?)o Complexos ( %)

uo,( CO,) ,2/U0,( CO,) ,* uo,Cco, Uo,( OH) ,*| UQ,( OH) * Outros
MN1 02 24 81.55 16.68 1.77
MN1 03 48 83.69 14.38 1.93
MN1 04 120 81.75 16.99 1.26
MN1 05 192 76.39 14.94 5.86 2.81
MN1 06 312 27.48 60.14 10.98 14
MN1 07 504 22.03 65.25 11.19 1.52
MN1 08 696 58.28 29.76 5.79 5.79 0.38
MN1 09 864 14.01 69.54 14.07 2.38
MN1 10 1032 12.51 69.51 15.34 2.64
MN1 11 1200 8.02 70.21 17.64 4.01
ES1 02 24 72.22 26.74 1.04
ES1 03 48 70.63 28.15 1.22
ES1 04 120 72.00 26.68 1.32
ES1 05 192 81.80 16.37 1.83
ES1 06 312 87.81 6.07 6.12
ES1 07 504 83.29 14.33 1.17 1.21
ES1 08 696 75.19 21.75 1.31 1.04
ES1 09 864 72.24 25.1 1.69 0.97
ES1 10 1032 59.08 37.35 293 0.64
ES1 11 1200 54.42 40.85 3.93 0.80

Para a amostra MT1 até 48 horas, o
complexo UO,SO, eoion uranila(UO,*) foram
os mais abundantes. A partir de 48 horas até 384
horas o ion uranila (UO,*) se tornou cada vez
mais abundante, sendo acompanhado pelo
crescimento gradual daabundanciado complexo
UO,0H*, que, apartir de 384 horas atéofimdo
experimento, se tornou o ion mais abundante,
alcancando proporcgdes de mais de 50% dos
complexos formados.

Para a amostra MT2, até 48 horas, 0s
complexosUO,SO, e UO,(SO,),*foramosmais
abundantes (aproximadamente 90% dos
complexos formados), decrescendo em

importancia até 192 horas, quanto o ion uranila
(UO,") passando a se tornar cada vez mais
importante até o fim do experimento, pois,
alcanca proporcdo de mais de 70% dos
complexos formados.
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