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ABSTRACT

The Hiller's chromatographic tests applied on the studies of different
Brazilian uranium bearing rocks and ores were very useful. These tecniques
are of low costs and are made in just a few minutes (10-15). Some more
objetive information, including the presence of thorium minerals inside
geological samples were obtained from the interpretation of their macro-
autoradiographs. These tests are made before the classical mineralogical and
petrographic studies are being carried out in microscopes. The costs of these
tests are yet low and their execution are easy but they need a few hours or
days. The pratical applications of these techniques are described, which were
gathered during these two last decades by the CDTN Laboratories, in the
Itataia, Lagoa Real, Rio Cristalino and Saldbo Uranium Deposits.

INTRODUCAO

O elemento quimico urénio foi descoberto em 1789 pelo quimico alemao Klaproth e o segundo
elemento, também radioativo, o tério, somente foi revelado ao mundo cerca de 40 anos depois pelo
famoso cientista sueco Berzelius.

O fendémeno da radioatividade ou emissdo espontdnea de particulas o e B ou radiagGes 7,
também s6 foi reconhecido muitos anos depois daquela ltima descoberta, em 1896, por Becquerel,
através do exame de filmes fotograficos, seguindo uma técnica empregada até hoje para se detectar
minerais radioativos em amostras de minérios e rochas.

O urénio pode ser tetravalente (U*), com raio idnico igual a 1,05A ou hexavalente (U%), com
0,80 A de raio formando, respectivamente, os ions uranoso (UO,)* e uranila (UO,)*", que por sua
vez, formam os chamados minerais de uranio primarios (geralmente de cor negra) e secundarios,
com cores vivas e, as vezes, fluorescentes.

Entre estes minerais destacam-se por sua importéncia econémica dois 6xidos negros de urénio,
a uraninita (UO,) e sua variedade amorfa, a pechblenda. A torbermita ( Cu (UO,); (POy); € seu
isomorfo a autunita (Ca (UO,), (POy),), com suas cores vivas e fluorescentes, pertencem a segunda
categoria.
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O uranio forma mais de 160 difererentes minerais e seus atomos podem substituir em
quantidade muito variaveis (ppm a %), muitos outros elementos na rede cristalina de numerosos
minerais segundo geoquimicos como Mason (1). A substituigdo de um determinado tipo de atomo,
por um ou mais tipos, ¢ um fendmeno generalizado na natureza, ocorrendo toda vez que ions de’
mesma carga e/ou tamanhos iguais ou aproximados (15%) se contrapdem. Isto € importante em
relagdo ao torio, outro elemento também radioativo e tetravalente (Th*") de raio iénico igual a 1,02
A e, além disso, 3,5 vezes mais abundante que O uranio.

Os minerais que contém indistintamente estes elementos sdo comuns, como a monazita (Ce,
La, Y, Th) POy, a principal fonte do elemento tério. Segundo Frondel (2), amostras deste fosfato
podem conter o torio variando entre 11,0 e 26,4% e o uranio entre 0,1 e 1,8%.

Estas substituigdes fazem com que surjam variedades toriferas e/ou uraniferas de muitos
minerais usualmente classificados como nao radioativos e ndo portadores de uranio e torio, como a
fluorita, as apatitas e alguns 6xidos de niobio e tantalo, entre muitos outros.

Em alguns tipos de rochas a distribuigdo dos elementos radioativos é muito heterogénea,
havendo 2 ou mais minerais o emissores, como os “acessorios”, encontrados em quantidades
reduzidas (<1%) e muito dispersos. Estes minerais podem ser responsaveis por até 95% da
radioatividade das rochas, como as graniticas.

Segundo o nivel de informagdo desejada, facilidade de execugdo, custos, etc. dispde-se de
varias técnicas macroscopicas e microscopicas para se detectar ou avaliar o modo de distribui¢ao dos
minerais radioativos em amostras geologicas (3). Entre as primeiras destaca-se, ao lado dos diversos
tipos de autoradiografias, o teste cromatografico de Hiller, conhecido por sua execugao simples €
rapida ( 10 - 20 minutos), apesar de ser especifico apenas para compostos de uranio.

As técnicas macroscopicas, em geral antecedem as microscopicas de maior precisao e
envolvem equipamentos por vezes complexos, execu¢do em geral demorada ou de alto custo.

Entre estas, incluem-se as que utilizam tragos de fissdo induzidos de minerais o emissores (4)
existentes em laminas de rochas que sdo irradiados em reatores atomicos ou investigados por
microssondas eletrdnicas, exigindo intercomparagdes como padrdes especiais. Na Nuclebras foram
realizados outros tipos de estudos de distribuicdo de urénio, superpondo sobre as liminas de rocha
apenas filmes plasticos denominados “autoradiomicrograficos”, como o CR-39 e os de nitrato de
celulose, que permitiram estudar em detalhe a mineralizagdo uranifera existente em amostras da
jazida de Lagoa Real, Bahia (5).

Neste trabalho serdo comentados alguns resultados obtidos através do estudo de macro
autoradiografias realizadas nos laboratorios de CDTN em diversos tipos de minerais radioativos,
com a finalidade de apoiar estudos mineralogicos, petrograficos e metalogenéticos subsequentes.

PREPARO DE AMOSTRAS E EXECUCAO DOS TESTES

Nas amostras recebidas para estudo pesquisa-se em suas superficies ou fraturas, com auxilio de
lupas e “mineralight”, a presenca de grdos, ou impregnagdes tipicas de minerais radioativos,
observando-se suas formas, coloragao, alteragdes, fluorescéncia etc.

Conforme os resultados desta observagio, orienta-se um corte na amostra para obter, apds
serra-la, uma “fatia” tendo 0,5 cm de espessura e dimensdoes da ordem de 10 X 15 cm para
posteriormente polir suas superficies ou, conforme os resultados, desbata-la e transforma-la em uma
lamina.

As superficies polidas das amostras obviamente sao reexaminadas e, em alguns casos,
submetidos ao teste de Hiller. Para isto basta colocar um pedago de papel fotografico ja revelado em
contacto durante alguns minutos com uma das superficies préviamente atacada por HNO3 Apos
alguns minutos adiciona-se sobre o papel fotografico algumas gotas de ferrocianeto de potassio.

O aparecimento de manchas amarronzadas sobre o papel indicara, com razoavel seguranca, a
presenca de minerais de uranio.
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Para se obter a autoradiografia de uma amostra leva-se sua “fatia” de preferéncia para a
camara escura de um laboratorio fotografico, a fim de que a mesma possa ser colocada dentro de
uma “mini-cAmara” especial, em perfeito contacto com a superficie revestida com a emulsgo de um
filme fotografico ou radiografico, como o X-OMATK X4-1, ou XS-5 da KODAK, por exemplo,
cujos pedagos foram préviamente recortados

E preciso notar que o tempo de exposi¢@o do filme, para que se obtenha uma autoradiografia
que mostre com nitidez a distribui¢io dos minerais radioativos de uma amostra, ¢ estabelecido
experimentalmente.

Este tempo pode variar de algumas horas a varios dias, podendo ser estimado através, por
exemplo, da comparagio com outros filmes de amostras da mesma area, com a mineralogia e
dosagens de elementos radioativos, previamente realizadas.

INTERPRETACAO DAS AUTORADIOGRAFIAS

Apos a revelagdo do filme verifica-se nos casos positivos, que radiagdes provenientes da
amostra provocam em sua superficie branca levemente azulada ou cinza, o aparecimento de uma
série de pontos, linhas e manchas irregulares, com tonalidades acinzentadas até negra, que indicam a
localizagio e o modo de ocorréncia dos minerais portadores de elementos radioativos.

A experiéncia obtida nos laboratorios do CDTN, comparada com aquela ja descrita por
Gorsky e Gorsky (6), mostra que as autoradiografias apresentam, basicamente, 4 tipos de reagao:

Tipo 1-Nenhuma reacio. E caracteristica das amostras desprovidas de elementos o emissores
ou, mais provavelmente, existentes em quantidades abaixo do limite de detecgéo do filme.

Tipo 2-Reagio Fraca. Manifesta-se através de pontos ou manchas acinzentadas, contrastantes
com as demais areas do filme onde surgiram outros tipos de reagdo. Sugerem baixas concentragdes
ou que os elementos o emissores se distribuem de diversos modos difusos na matriz da amostra.

Tipo 3-Reacio Moderada. Idéntica a anterior, porém devido ao teor mais elevado de o
emissores, os tons acinzentados sdo mais pronunciados. A fim de evitar interpretagdes muito
subjetivas, recorre-se a padrdes internos, isto €, amostras cujos teores destes elementos, tempo de
exposicdo, petrografia sdo conhecidos.

Tipo 4-Reacdo Forte. E tipica de amostras portadoras de elementos o emissores
concentrados em minerais de U e/ou Th propriamente ditos. A superficie dos filmes mostram,
quando a exposigdo for correta, a localizagéo nitida dos gréos radioativos. Sua super exposigdo
podera mostrar manchas circulares, cobrindo areas maiores que as dos graos em aprego.

OCORRENCIAS ESTUDADAS

Jazida Fésforo-uranifera de Itataia - Estado do Ceara. A mineralizagdo uranifera se
concentrou em duas principais litologias. A primeira, e também a mais abundante, € uma rocha
fosfatica maciga, constituida principalmente por apatita, que foi denominada “colofanito”, pelas
equipes de prospecgdo. A segunda é uma rocha escura, de estrutura brechada, carbonosa, com teores
de urénio (0,48%), zirconio e terras raras, em geral superiores aos dos colofanitos.

O uranio contido nas rochas fosfaticas se distribui de modo difuso e quase homogéneo em sua
matriz, conforme suas autoradiografias indicaram e posteriormente se pode confirmar atraveés de
estudos petrograficos. Nas “Brechas” as autoradiografias indicaram concentragdes de minerais
radioativos nas partes escuras, onde se concentrava material carbonoso/grafita e, subordinadamente,
veios de “colofanito” avermelhados. Estudos petrograficos e investigagdes com microssonda
electronica revelaram o percentual de urénio contido em cristais de zirconita e apatita (7).
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Rio Cristalino-Estado do Pari. Amostragens realizadas em diversos tipos de rochas
metassedimentares, do Pré-Cambriano Inferior, revelaram amostras com teores de U3Og variando
entre 0,43 e 2,45%. As autoradiografias obtidas mostraram a distribui¢do de minerais de uranio
(uraninita), em graos finissimos, ao longo de planos de foliagdo das rochas. Um mineral raro,
também microcristalino, a kazolita (Pb(UO;)(SiO3)(OH)3x, posteriormente isolado e identificado
pela técnica de difragdo de raios X, teve sua presenga indicada ja nas primeiras autoradiografias
através do seu modo de distribui¢do e reagdes produzidas nos filmes. _

Ocorréncias do Salobo - Estado do Para. Nesta regido pertencente a Provincia Mineral dos
Carajas foram feitas prospecgdes para uranio em rochas do Proterozoico Inferior (1,9 - 2,6 bilhdes
de anos), como quartzitos, xistos cloriticos e micaceos, gneisses, etc, sendo este metal encontrado
em concentragdes variaveis, disseminadas em diversos niveis. As amostragens realizadas com
cintilémetros, selecionaram para estudo rochas com 75 até 5000 cps, cujos teores de U3Og, variam
entre 0,01 e 0,72%.

As amostras, representadas por testemunhos de sondagem forneceram autoradiografias
indicando a distribuigio planar de minerais radioativos, cujos didmetros eram, em geral, inferiores a
0,1 mm (caso da pechblenda). As gumitas presentes formavam massas coloformes, misturadas com
6xidos de ferro e cobre também oxidados. Os trabalhos laboratoriais, neste caso, também
comegaram com a obtengdo de autoradiografias selecionando-se areas onde haviam minerais
radioativos, para fazer laminas e segdes polidas e entdo correlacionar-se aspectos microscopicos
(texturais) com macroscopicos.

Jazidas de Lagoa Real - Estado da Bahia. Numa regido situada cerca de 40 km, ao nordeste
da cidade de Caetité, foram detectadas, pela Nuclebras, diversas anomalias radioativas, portadoras
de grandes reservas de 6xidos de uranio (uraninita/ pechblenda).

Os teores dos minerais desta regido variam entre 0,1 e 3,5% de U;Og, mas, na média, se
situam proximo a 0,2%. Algumas autoradiografias das rochas mineralizadas, como os “albititos”, de
estrutura gnaissica, constituidas por minerais claros (albita) e piroxénios maficos (escuros),
alternados em lentes e faixas subparalelas, forneceram as indicagdes iniciais sobre a distribui¢ao
interna dos minerais uraniferos. Foi verificado que estes se concentravam segundo esta estrutura, em
graos finos (<0,2 mm). Posteriormente o CDTN quantificou o percentual dos minerais radioativos
associados aos minerais felsicos (claros) e maficos das rochas mineralizadas, através de estudos
petrograficos de detalhe [8].

COMENTARIOS FINAIS

Os estudos realizados no CDTN nas duas ultimas décadas mostraram que as macro
autoradiografias, pelo seu baixo custo, facil execugdo e informagdes que fornecem, foram incluidas
entre as rotinas de seus laboratorios, seja para amostras de prospecgdo seja para aquelas da area de
Processos minerais.
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