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RESUMO

Anélises por Difratometria de Raios-X e Espectroscopia de Infravermelho (FTIR)
revelaram que a mineralizacao secundaria de uranio dos albititos da Jazida Cachoeira
e Ocorréncia das Laranjeiras, situadas na regido de Lagoa Real — Caetité — BA, ¢

predominantemente constituida pelos seguintes hidroxisilicatos de uranila:

B-Uranofano - Ca[(UO,)(SiO30H)]..5(H.0); Uranofano - Ca[(UO,)(SiOs;0H)],.5(H,0);
Sklodowskita - Mg[(UO,)(SiOs0H)],.6(H,0); Haiweeita - Ca[(UO,)SisO1,(OH),].3(H.0);

Utilizando-se apenas a Difratometria de Raios-X, os seguintes fosfatos de uranila

também puderam ser caracterizados:
Autunita - Ca[(UO,)(PO,)]. . 8-12(H,0); Meta-autunita - Ca[(UO,)(PO,)]. .6-8(H,0);

A coloragdo natural amarelada caracteristica dos minerais acima foi também
encontrada pela mesma metodologia em calcitas e albitas levemente intemperizadas,
que estiveram presentes no material coletado para analise. Assim, nem todo material
de coloragdao amarela associado aos albititos uraniferos representa, de fato, mineral

secundario de uranio.

B-Uranofano, Uranofano, Sklodowskita e Haiweeita teriam sido resultantes da
interagdo entre os cations Ca™%, Mg™ e UO,™ e os complexos aniénicos do tipo
hidroxisilicato. Esses ions sdo provenientes do intemperismo que afetou os principais
tipos petrograficos (granitos, gnaisses e albititos) existentes na regido. O ion Ca™ foi
liberado pelo intemperismo de minerais tais como piroxénio, plagiocldsio ndo albitico
e calcita. O ion Mg+2 foi liberado pela alteracdo dos anfibolios e biotitas € o ion

. . . ~ +4 .. . . ..
uranila a partir da oxida¢do do U™ presente nas uraninitas disseminadas nos albititos.

. + v . . . , .
A origem do Ca™ e do fon uranila da autunita e meta-autunita é a mesma descrita
acima. Os fons PO, sio provenientes do intemperismo de apatitas e monazitas dos

granitos e ortognaisses da regido.



Um modelo geoquimico que permite explicar a formacdo dos hidroxisilicatos de

uranila caracterizados neste trabalho segue a seguinte ordem de eventos:

e Oxidagdo do U™ presente nas uraninitas (UO,) a U™ que se manifesta sob a
forma de fon uranila (UO,™);

e Hidrodlise do ion uranila e respectiva formacdo dos complexos de hidroxidos
de uranila (de baixa estabilidade);

e Dissociagdo dos complexos de hidroxidos de uranila e hidrolise dos ions
carbonato provenientes da calcita, resultando na elevacdo do pH das aguas
subterraneas, o que favorece a solubilizacdo da silica dos minerais silicaticos
dos albititos e explica o surgimento de hidroxisilicatos de uranila com Ca™ ou
Mg+2;

e Intensificagdo da dissociagdo dos complexos de hidroxidos de uranila, que
desloca o equilibrio da hidrdlise dos ions carbonato, favorecendo o
aparecimento de complexos carbonatados de uranila, estdveis em solucdo

aquosa, ¢ limita a formacao de hidroxisilicatos de uranila.

A mineraliza¢do secundaria de urdnio caracterizada neste estudo indica a existéncia,
no perfil de alteracdo, de um lencol freatico duradouro em um passado geologico
recente, capaz de manter os albititos uraniferos em constante contato com a dgua, sem
a qual os processos acima descritos ndo teriam sido desencadeados. Com o
rebaixamento do nivel do lengol fredtico conduzido pela erosao em passado geologico
ainda mais recente, os minerais secundarios de uranila foram expostos, permitindo o
entendimento das alteragdes fisico-quimicas sofridas pelos albititos uraniferos de

Lagoa Real.

A ndo caracterizacdo de sulfatos e carbonatos de uranila confirma a inexisténcia de

um ambiente de forte evaporagao.



ABSTRACT

X Ray Diffraction and Infrared Spectroscopy (FTIR) analysis reveal that the
following uranyl hidroxisilicates mainly constitute the uranium secondary mineralogy
from albitites of the Cachoeira and Laranjeiras uranium anomalies (Lagoa Real -BA —

Brazil):

B-Uranophane-Ca[(UO,)(SiO30H)]..5(H.0); Uranophane-Ca[(UO,)(SiOs;0H)],.5(H,0);
Sklodowskite-Mg[(UO,)(SiOz;0H)],.6(H,0); Haiweeite-Ca[(UO,)SisO1,(OH),].3(H20).

Using only the X Ray Diffraction, the uranyl phosphates below were also

characterized:
Autunite - Ca[(UO,)(POy)]. . 8-12(H,0); Meta-autunite - Ca[(UO,)(PO,)]. .6-8(H,0);

The natural yellowish color of the above minerals was also found by the same
analytical methodology in slightly weathered calcites and albites of the sampled
material. Thus, yellowish materials from uraniferous albitites do not represent only

uranyl minerals.

B-Uranophane, Uranophane, Sklodowskite and Haiweeite resulted from the
interaction between Ca™, Mg™ and UO," cationic species and hidroxisilicate anionic
complexes. These ions originated from the weathering that affected the mineralogy of
the albitites, granites and gneisses found in the Lagoa Real uranium district. The Ca ™
ion came from pyroxenes, calcium plagioclase and calcite. The Mg™ came from
amphiboles and biotites. The mobile ion uranyl (hexavalent U) came from the

uraninite (UO;) by the U™ oxidation.

The Ca™ and uranyl ions of the autunite and meta-autunite originated in the same way
as above. The PO, ions came from the weathering that affected the apatites and

monazites of the granites and gneisses.



A geochemical model allowing the formation of the aforementioned uranyl

hidroxisilicates could beas follows:

1. U™ oxidation to U™ which appears as the mobile uranyl ion [UO,]™.

2. Uranyl hydrolysis and formation of the uranyl hydroxide complexes (low
stability).

3. Dissociation of the uranyl hydroxide complexes and hydrolysis of the
carbonate ions from calcite, resulting in groundwater pH increasing which
improves the silica dissolution from silicatic minerals and consequent
precipitation of the uranyl hidroxisilicates with Ca e Mg.

4. Intensification of the dissociation of uranyl hydroxide complexes, which
dislocates the equilibrium of the carbonate ion hydrolysis, allowing the
formation of the uranyl carbonate complexes (stable in aqueous solution), and

limits the formation of uranyl hidroxisilicates.

The Lagoa Real uranium secondary mineralogy indicates the existence of a permanent
groundwater table in the weathering profile during a recent geological past.The
climatic oscilation of it maintains the uraniferous albitites in permanent contact with
water, allowing the formation of [UO,]™ and its gheochemical immobilization by the
[XO4] ou {[XO4][OH]}” found in the rockpores as well. The erosion in a more
recent geological past lowered the groundwater sheet and exposed this uranium

secondary mineralogy at the surface.

The inexistence of uranyl sulfates and carbonates corroborates the lack of a strong
evaporation setting during the formation of the Lagoa Real uranium secondary

mineralogy.
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CAPITULO 1

INTRODUCAO

1.1 - PROVINCIA URANIFERA DE LAGOA REAL

O Brasil estéd hoje, ao lado da Austrélia, Canadd, Cazaquistao, Africa do Sul, Estados
Unidos, Russia e Namibia, entre os paises que possuem grandes reservas de uranio, a

matéria-prima utilizada para produzir o combustivel usado nos reatores nucleares.

Segundo as recentes projecdes, [Industrias Nucleares do Brasil — INB, Matos &
Rubini (2000)], as atuais reservas geologicas brasileiras de urdnio expressas como
U;30g, somam 309 mil toneladas (5,9 % das reservas mundiais conhecidas). Além da
existéncia de importantes reservas, no Brasil ja se domina quase toda a tecnologia do
ciclo de producdo do combustivel nuclear, e recentemente venceu-se um desafio de
varias décadas que permite ao Brasil fazer parte do restrito circulo de paises que
conhecem o processo de enriquecimento isotopico do urdnio (*°U) por
ultracentrifugacdo. Esta tecnologia foi desenvolvida pelo Centro Tecnologico da
Marinha de Sao Paulo (CTMSP) em parceria com o Instituto de Pesquisas Energéticas
e Nucleares (IPEN) de Sao Paulo (USP), para servir ao projeto de propulsdo nuclear
desenvolvido pela Marinha do Brasil. Poucos paises tém a estratégica combinacdo da

. . . 2 A e .
tecnologia de enriquecimento do *°U e grandes reservas de urénio, como o Brasil.

Entre as reservas ja conhecidas, a Provincia de Lagoa Real, descoberta em 1977 com
base em levantamentos aerogeofisicos, abrange uma area de 1200 Km”. A éarea de
Lagoa Real localiza-se no centro-sul do Estado da Bahia, sendo limitada pelas
coordenadas geograficas 42°07°30” - 42°22°30” e 13°45°00” — 14°07°30” (Figura 1.1).
Nesta regido se situa a mais importante provincia uranifera conhecida no Brasil. A
area estd inserida no quadrilatero formado pelas cidades de Caetité, Lagoa Real,
Maniagu, e Sdo Timoéteo, proximo a divisa com Minas Gerais. Apds a sua descoberta,
diversos trabalhos foram realizados com vistas a cartografar os corpos mineralizados
em uranio € suas encaixantes, caracterizar o seu arcabouco estrutural, datar e entender
a génese da mineralizagdo uranifera e sua distribuigdo espacial. Como referéncias

importantes podemos citar os trabalhos publicados por Sobrinho et al. (1980), Raposo



18

& Matos (1982), Lobato et al. (1983), Costa et al. (1983), Brito et al. (1984), Lobato
(1985), Caby & Arthaud (1987), Maruejol et al. (1987), Turpin et al. (1988),
Maruejol (1989), Cordani et al. (1992), Pimentel et al. (1994), Cruz (2004).

i MAPA DE LOCALIZACAO E
ACESSO A AREA INVESTIGADA
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Figura 1.1- Mapa de localizagdo e acesso a regido da Provincia Uranifera de Lagoa Real.

A paragénese mineral e a distribuicdo da mineraliza¢do de uranio e suas condicdes de
formagdo fazem da Provincia de Lagoa Real um exemplo de concentragcdo economica
de uranio, ocorrendo primariamente na forma de o6xido (U3Og), constituindo o
mineral-minério denominado uraninita presente em rochas metamorficas de médio a

alto grau, associadas com metassomatismo séodico.



19

Desde 1978, com a implantacdo do Projeto Lagoa Real e da sistematizagdo da
pesquisa, com trabalhos de reconhecimento, sondagem, de cubagem e avaliacao
economica de varias anomalias, os resultados obtidos foram sendo tratados e as
reservas geoldgicas de urdnio, no ambito da Provincia, tém sido periodicamente
reavaliadas. Segundo Matos & Rubini (1999, 2000), sdo consideradas como
jazidas/depositos, dez areas (doze anomalias) que possuem trabalhos de pesquisa,
suficientes, para uma avaliacdo confiavel, apresentando um total de 100.770 toneladas

de UsOg (medida, indicada e inferida), com teor médio de 2.100 ppm (Tabela 1.1).

Tabela 1.1 — Reservas Geologicas de Uranio na area da Provincia de Lagoa Real .

ANOMALIA (AN)/ Classe de Tonelada Teor médio (ppm)

JAZIDAS Reserva Us;0s (1) aproximado
LR-13 Medida 12010 3400
CACHOEIRA Indicada 8450 3600
Total 20460 3500
LR-08/11 Medida 2800 1600
DAS QUEBRADAS Indicada 1780 1500
Total 4580 1550
LR-01 Inferida 600 2700
BAIXA DO ALMEIDA Total 600 2700
LR-02/12 Inferida 2200 2200
MONS. BASTOS Total 2200 2200
LR-03 Medida 8310 1800
DA RABICHA Indicada 15000 2600
Total 23310 2200
LR-04 Inferida 370 3650
UMBU Total 370 3650
LR-05 Inferida 2700 1000
BREJAL Total 2700 1000
LR-06 Medida 2950 2150
LARANIJEIRAS Indicada 580 1500
Inferida 900 1650
Total 4430 1900
LR-07 Medida 4760 1200
MODESTO Indicada 9730 1200
Total 14490 1200
LR-09 Medida 12390 1900
ENGENHO Indicada 15240 2000
Total 27630 1950
TOTAL Medida 43220 2000
ACUMULADO Indicada 50780 2050
Inferida 6770 2250
TOTAL GERAL MED/IND/INF 100770 2100

Segundo Matos & Rubini 2000.
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A reserva medida refere-se aos depositos uraniferos interceptados e pesquisados por
furos de sondagem e outros processos de amostragem. Esta reserva ¢ realmente
conhecida e tem os principais parametros bem definidos (caracteristicas geologicas,

tamanho, forma, densidade, e teores).

A reserva indicada é quantificada através de uma malha de sondagem ou espagamento
de informagdes que fornecem razoaveis indicacdes de continuidade, caracteristicas
geologicas, tamanho, forma, densidade, e teores do depodsito, porém, ndo suficientes
nem adequadas para assegurar a continuidade ou para provar o nivel de confiabilidade
requerido para determinagdo da reserva medida, ou seja, o depdsito pode ter sido

pesquisado com baixa densidade de sondagens.

Por extensdo, estabelece-se, potencialmente, para a reserva inferida, uma influéncia
além dos limites medidos baseada em razoaveis evidéncias geoldgicas, havendo

pouco ou nenhum trabalho de pesquisa.

A tonelagem de minério de uranio, relativa a Provincia, é suficiente para garantir o
provimento de Angra 1, Angra 2 e outras usinas a serem instaladas, particularmente
Angra 3. Enquadram-se, nesta categoria, 94.000 toneladas de U;Og (reservas medida e
indicada), e que estdo razoavelmente asseguradas, conforme definicdo da Agéncia
Internacional de Energia Atomica — AIEA. Todavia, considerando as perdas que
comumente ocorrem na mineragdo ¢ no beneficiamento mineral (cerca de 30 %),
obtém-se uma “tonelagem entamboravel” da ordem de 65.000 toneladas (Matos &
Rubini, 1999, 2000). Por esta razdo, a Provincia de Lagoa Real tornou-se o centro da
mineragao e beneficiamento do uranio da INB (Industrias Nucleares do Brasil), sendo
atualmente a Jazida Cachoeira objeto de lavra e seu minério tratado na Unidade de

Concentrado de Uranio — URA, instalada na area do Projeto Lagoa Real.

A URA (Figura 1.2) ¢ um complexo de tratamento do minério de uranio (denominado
comercialmente de “yellow cake”), constituido pelas unidades de mineragdo e
beneficiamento. O fornecimento de matéria prima para composi¢cdo do combustivel
nuclear requerido pelas Usinas de Angra, que garantem boa parte da energia elétrica

consumida no Estado do Rio de Janeiro e dao equilibrio ao sistema elétrico de toda a
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Regido Sudeste do Pais, tem sido objetivo principal da Unidade de Concentragdo de

Uranio.

Figura 1.2 - Unidade de Concentragdo de Uranio — Caetité/Bahia.

A érea ocupada fisicamente pela URA estd situada no Distrito de Maniagq,
pertencente ao Municipio de Caetit¢é — Bahia. Na circunvizinhanga do
empreendimento localizam-se as Comunidades de Varginha e de Juazeiro e varias
comunidades rurais, que se ocupam, basicamente, de culturas de subsisténcia e de

criacdo de gado bovino.

4

E importante salientar que na Provincia Uranifera de Lagoa Real se conhecem
atualmente 34 areas mineralizadas em uranio e distribuidas, aproximadamente, ao
longo de uma faixa N-S com cerca de 30 Km de comprimento por 5 Km de largura,
apresentando um potencial significativo a ser ainda explorado, ja4 que as reservas
avaliadas referem-se apenas a doze dessas anomalias, que foram submetidas a

sondagem geoldgica e/ou cubagem.

As INB nao incluem nos dados oficiais divulgados, por exemplo, a quantidade de
uranio do campo da mina de Pitinga (no Estado do Amazonas) nem a ocorréncia
extremamente promissora de Rio Cristalino (no Estado do Pard). Estes dois ultimos
projetos podem aumentar significativamente a reserva total hoje existente. Ressalte-se
ainda que, somente 30 % do territério nacional foi prospectado, havendo grandes

possibilidades de existirem novas dreas uraniferas, especialmente na regido Norte.
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Existe, portanto, um potencial muito significativo que necessita ser definido, visando
investimentos futuros. Um dos fatores que pode direcionar o maior aproveitamento
deste potencial mineral ¢ a pesquisa cientifica voltada para a génese de depdsitos

minerais.

1.2 - ACESSO A AREA INVESTIGADA

O acesso rodovidrio, a partir de Salvador, se da através das rodovias asfaltadas BR
116/030 que interligam esta cidade a Vitoria da Conquista-Brumado-Caetité, num
total de 740 quilémetros. O acesso a lavra da Mina Cachoeira e a URA, a partir de
Caetité, ¢ feito percorrendo-se a BR-122 por 28 Km, até Maniacgu. Neste local, toma-
se uma estrada sem pavimento asfaltico, em bom estado de conservacao, por mais 12

Km.

1.3 - JUSTIFICATIVA

O estudo da mineralogia secundaria do Uranio na Jazida Cachoeira e na ocorréncia
das Laranjeiras - Provincia de Lagoa Real, Caetité/Bahia — constituem objeto desta
dissertacao. A Provincia Uranifera de Lagoa Real ¢ considerada, como vimos, uma
das mais importantes areas de ocorréncia de urdnio ja conhecidas no Brasil. Nesse
sentido, este projeto de pesquisa, com o proposito de caracterizar os minerais
secundarios em que o urdnio, sob a forma de uranila [UO,] ** ¢ aprisionado por
diversos complexos anidnicos originando varios minerais secundarios, espera estar
contribuindo para a pesquisa de urdnio na area investigada, visando posteriormente, a
construcdo de modelos que possibilitem a interpretacdo das alteracdes fisicas e
quimicas sofridas pelas rochas portadoras da mineralizacdo primaria sob a forma de
uraninita em que o urdnio aparece como (U™), quando submetidas as condig¢des
supergénicas oxidantes. Informagdes a respeito da sistemdtica e paragénese de
minerais de uranio poderdo ser preciosas em novas pesquisas , alcangando-se assim,

resultados que possibilitem reavaliar as reservas de U;Os.
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1.4 - OBJETIVOS

Este trabalho se propde caracterizar os minerais secundarios de urdnio presentes em
albititos mineralizados, provenientes da Jazida Cachoeira e da ocorréncia das
Laranjeiras, que sofreram processo de intemperismo e erosdo. Além disso, o presente

estudo visa alcangar os seguintes objetivos especificos:

(1) contribuir com a pesquisa a respeito do urdnio, descrevendo e
interpretando seu comportamento supérgeno;

(11) contribuir com a investigagdo e descricdo das principais espécies
cationicas e complexos anionicos associados ao ion uranila ([UO;] 2
na formag¢ao dos minerais secundarios de uranio, presentes em albititos
mineralizados, caracterizando a paragénese dos minerais portadores do
fon uranila ([UO,] ).

(iii))  estabelecer um modelo geoquimico que permita a interpretacdo das
alteracdes fisico-quimicas sofridas pelos albititos uraniferos quando

submetidos ao intemperismo.
1.5- METODOLOGIA

Para alcangar os objetivos propostos, foram desenvolvidos os seguintes trabalhos:
e levantamento bibliogréfico;
e coleta de amostras em Caetité - Bahia;
e selecdo e preparagdo das amostras para microscopia Optica, difracio e
espectroscopia;
e andlise por difra¢do de raios-X;

e andlise por espectroscopia de infravermelho (FTIR).
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1.5.1 - LEVANTAMENTO BIBLIOGRAFICO

Durante essa etapa, uma pormenorizada revisao da bibliografia relacionada ao tema
foi realizada utilizando o acervo das bibliotecas do Centro de Desenvolvimento da
Tecnologia Nuclear (CDTN) — Comissao Nacional de Energia Nuclear (CNEN), e do
laboratério de Inclusdes Fluidas e Metalogénese (LIFM) do referido Centro, com o
proposito de pesquisar as publicagdes em revistas especificas, congressos e reunides

cientificas relacionadas com a area de estudo e/ou com o problema em questao.

Ressalta-se a importante contribuicdo do gedlogo MSc. James Vieira Alves
(participante por varios anos dos trabalhos de prospeccdo e pesquisa mineral da
Provincia Uranifera de Lagoa Real), que foi fundamental na determinagdo e
direcionamento das estratégias de estudos desenvolvidos. Listam-se aqui algumas

dessas informagdes sobre:

e aavaliacdo qualitativa e quantitativa das anomalias radiométricas;

e 0 histérico de identificacdo dos 34 alvos anomalos em uranio numa area de
1200 Km”* da Provincia Uranifera de Lagoa Real;

e 0s mapeamentos geologicos;

e as sondagens;

e a descricdo e interpretacdo de cerca de 112.000 metros de testemunhos de
furos de sondagem, em que MSc. James Vieira Alves participou, ativamente;

e informacao sobre as analises quimicas;

e aclaboracido e interpretagdo de segdes geoldgicas verticais e horizontais;

e adefinicdo dos depdsitos de uranio.

1.5.2 - TRABALHOS DE COLETA DE AMOSTRAS EM CAETITE - BAHIA

No periodo de 23 a 28/06/2003 foi realizada a visita técnica a Provincia Uranifera de
Lagoa Real, que possibilitou uma visdo local dos problemas geoldgicos e da lavra do
U e, além disso, a coleta de 76 amostras referentes a Jazida Cachoeira (cava da mina e

amostras de testemunho de sondagem), ocorréncia das Laranjeiras (amostras de
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testemunho de sondagem) e amostras de campo (Lagoa do Barro e Morro da

Contagem, principalmente).

As amostras coletadas (Tabela 1.2) durante a visita a Provincia Uranifera de Lagoa
Real foram objeto do estudo quer desta dissertacdo de Mestrado, quer da de Rhaine
Matos Gongalves intitulada “Caracterizacdo de piroxénios associados a mineralizagdo
uranifera da Jazida Cachoeira, Provincia Uranifera de Lagoa Real, Bahia”, também
realizada na P6s-Graduagdo do Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear -

CDTN.

A visita técnica a Provincia Uranifera de Lagoa Real, contou com a presenca dos
pesquisadores Profs. Drs. Kazuo Fuzikawa e José Marques Correia Neves, de forma a
promover a integragdo dos conhecimentos sobre a mineralizacdo uranifera da regido
de Lagoa Real. Os seguintes aspectos, considerados durante a viagem, podem ser

ressaltados:

e apresentacdo da geologia regional com caracterizacdo das rochas situadas
entre os contrafortes das Serras do Espinhago Setentrional e Chapada
Diamantina;

e apresentagdo dos depoésitos uraniferos com caracterizagdo dos diversos tipos
de albititos (rochas hospedeiras da mineralizac¢do uranifera);

e apresentagdo da geologia da Jazida Cachoeira (atualmente em lavra);

e apresentacdo dos fundamentos geoldgicos que permitiram a captacdo de agua
necessaria para os trabalhos de lavra e processamento in loco do minério da
Jazida Cachoeira;

e coleta de amostras, especialmente, daquelas contendo mineralizagdo
secundaria de uradnio, para elaboracao da dissertagao;

e conhecimento das atividades de extra¢ao e beneficiamento de uranio das INB,

em andamento na regido de Caetité.
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Tabela 1.2 — Amostras coletadas na Provincia Uranifera de Lagoa Real .

Localizacao Amostras coletadas
Jazida Cachoeira (*) 03JUN24-2/ 03JUN24-3A/ 03JUN24-3B/
(ANTIGA ANOMALIA 13) 03JUN24-4A/ 03JUN24-4B/ 03JUN24-5/
(AAN-13) 03JUN24-6

(cava 3 da Mina)

Jazida Cachoeira (*) 03JUN24-7/ 03JUN24-8B/
(ANTIGA ANOMALIA 13) 03JUN24-8A/ 03JUN24-9/ 03JUN24-10A/
(AAN-13) 03JUN24-10B/ 03JUN24-11/ 03JUN24-12/
(cava 1 da Mina) 03JUN24-13

03JUN25-1/ 03JUN25-2/ 03JUN25-3/ 03JUN25-4/

Jazida Cachoeira (**) 03JUN25-5/ 03JUN25-6/ 03JUN25-7/ 03JUN25-8/
(ANTIGA ANOMALIA 13) 03JUN25-9/
(AAN-13) 03JUN25-10/ 03JUN25-11/ 03JUN25-12/

(testemunhos de sondagem) 03JUN25-13/ 03JUN25-14/ 03JUN25-15/ 03JUN25-16/
03JUN25-17/ 03JUN25-18/ 03JUN25-19/ 03JUN26-1/
03JUN26-2/ 03JUN26-3/ 03JUN26-4/ 03JUN26-5

Ocorréncia das Laranjeiras (*)  03JUN25-51/ 03JUN25-52/ 03JUN25-53/ 03JUN25-54/
(ANOMALIA 6) 03JUN25-55/ 03JUN25-56/ 03JUN25-57/ 03JUN25-58/
(AN-6) 03JUN25-59/ 03JUN25-60/ 03JUN26-51/ 03JUN26-52/
(testemunhos de sondagem) 03JUN26-53/ 03JUN26-54/ 03JUN26-55/ 03JUN26-56/
03JUN26-57/ 03JUN26-58/ 03JUN26-59/ 03JUN26-60/

03JUN26-61/ 03JUN26-62 / 03JUN26-63

® Adriana Ménica Dalla Vechia Chaves ; ®® Rhaine Matos Gongalves

Dentre as 76 amostras coletadas, 16 sdo de albitito mineralizado e foram obtidas nas
cavas | e 3 da mina (Figura 1.3) da Jazida Cachoeira (AAN-13); 23 amostras sdo de
testemunhos de sondagem da ocorréncia das Laranjeiras (AN-6); 24 amostras sdo de
testemunhos de sondagem da Jazida Cachoeira (AAN-13). Além disso, 13 amostras,
descritas como amostras de campo, foram coletadas nos locais: Morro da Contagem,

Lagoa do Barro e Sao Timoteo.
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Figura 1.3 - Cavas da Mina da Jazida Cachoeira (AAN-13).

1.5.3 - SELECAO E PREPARACAO DAS AMOSTRAS COLETADAS

Foram selecionadas 10 amostras de albitito uranifero apresentando mineralizagdao
secundaria de uranio de duas anomalias distintas da regido da Provincia de Lagoa
Real: a antiga anomalia 13 (Jazida Cachoeira) e a anomalia 6 (Ocorréncia das
Laranjeiras) para a investigagdo e caracterizacdo, mediante microscopia Optica e
analises de difragdo de raios-X e espectroscopia de infravermelho (FTIR), dos

possiveis minerais secundarios de uranio presentes.

A maior parte dos minerais secundarios, os quais se destacam por suas cores em tons
amarelados, apresentava-se finamente disseminada nos albititos, de tal forma que a
remocao destes minerais a partir de suas respectivas amostras manipuladas sob lupa
binocular ndo permitiu uma separagdo adequada em relacdo aos demais minerais
presentes. Desta forma, por mais refinada que a separacdo tenha sido conduzida,
tragos de minerais ndo pertencentes ao conjunto da mineralogia secundaria de uranio
estiveram presentes no material coletado para as andlises de difragdo de raios-X e

espectroscopia de infravermelho (FTIR).
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Tabela 1.3: Amostras selecionadas para as analises de difragdo de raios-X e espectroscopia de

infravermelho (FTIR).

Local da coleta Amostras apresentando mineralizagdo

secundaria de uranio

Jazida Cachoeira (AAN-13) 03JUN24-2" / 03JUN24-3A™/ 03JUN24-7"
(cavas 1 e 3 da Mina) 03JUN24-10A"/ 03JUN24-11"
Ocorréncia das Laranjeiras (AN-6) 03JUN25-54 / 03JUN25-57 / 03JUN25-58
(testemunhos de sondagem) 03JUN26-56 */ 03JUN26-63"
" Estudos micropetrograficos realizados. " Somente analisada por difragdo de raios-X

* Descri¢do macroscopica realizada.

Num primeiro momento, foi realizada a descricdo macroscopica de amostras
aparentemente mais ricas em minerais secundarios de uranio baseando-se na
coloracdo amarela apresentada. Posteriormente, com o apoio da Geodloga Sonia Pinto
Prates efetuaram-se estudos micropetrograficos de amostras de albitito uranifero
pertencentes a cava da Mina da Jazida Cachoeira e ocorréncias das Laranjeiras. Para a
realizacdo dos estudos micropetrograficos foram confeccionadas 3 laminas delgadas
de amostras cortadas segundo a lineagdo de estiramento, contendo o plano

perpendicular a foliagdo.

1.5.4 - ANALISE POR DIFRACAO DE RAIOS-X

As andlises por difratometria de raios X pelo método do pd, foram realizadas no
CDTN empregando-se um difratdmetro de raios X de fabricacdo Rigaku, modelo
Geigerflex, semi-automatico e tubo de raios-X de cobre. As condi¢des de operagao
do difratdmetro de raios X foram: fator de escala (8x10°), constante de tempo (0,5s),
velocidade do registrador (40mm/mim), velocidade do gonidmetro (8°26/min),

intensidade de corrente (30mA) e tensao (40KV).
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Comparando difratogramas de minerais de referéncia com os obtidos no CDTN,
objetiva-se, em conjunto com outras técnicas analiticas, caracterizar oS minerais

secundarios de uranio presentes nas amostras da Provincia Uranifera de Lagoa Real.

1.5.5 - ANALISE POR ESPECTROSCOPIA DE INFRAVERMELHO (FTIR)

As analises por espectroscopia de infravermelho (FTIR) das amostras em pastilhas de
KBr, foram realizadas no CDTN utilizando aparelho BOMEN MB102, com detetor
DTGS na regido de 4000 — 400 cm™. O software utilizado foi 0 BGRAMS/32.
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CAPITULO 2

GEOLOGIA DA PROVINCIA URANIFERA DE LAGOA REAL

2.1 - COMPLEXO GRANITICO-GNAISSICO DE LAGOA REAL

No ambito restrito das anomalias uraniferas de Lagoa Real, afloram rochas
metamorfico-metassomaticas do embasamento cristalino, notadamente granitdides,
microlina-plagioclasio-augen-gnaisses ¢ albititos. Os gnaisses de Lagoa Real situam-

se no Craton do Sao Francisco, no qual afloram formagdes do Arqueano até o

Proterozodico Inferior, e geograficamente localizam-se na parte centro-sul do Estado

da Bahia (Figura 2.1).
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Figura 2.1 - Mapa geologico da parte central do Craton do Sdo Francisco (Sul da Bahia), segundo Costa et al.
1983, modificado: 1- Cobertura Terciaria; 2- Série Chapada Diamantina (Meso a Neoproterozoica); 3- Série
Metamorfica Espinhago (Mesoproterozdica); 4- Complexo granito-gnaissico Lagoa Real (Paleoproterozoico); 5-
Greenstone belts Paleoproterozoicos [1': Urandi; 2': Brumado, Ibitira; 3': Boquira; 6- Migmatitos e rochas
plutonicas arqueanas (Paramirim); 7- Empurrdes; 8- Falhas. Ao lado, perfil interpretativo esquematico (Caetité —
Sdo Timoéteo)] mostrando o empurrdo do Complexo Lagoa Real e o metamorfismo reverso nas séries Urandi e

Espinhaco.
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Nos gnaisses estdo encaixados depdsitos metassomaticos de urdnio que se relacionam

com metassomatismo sodico-calcico a escala regional (Marugéjol et al. 1987).

A associacdo entre depositos de uranio e processos de metassomatismo sodico tem
sido descrita por diversos autores, tais como como Tugarinov (1980), Zhukova
(1980), Laverov et al. (1992), Dahlkamp (1993), Singh et al. (1998), Saxena et
al.(1998). De acordo com esses autores, a génese das mineralizagdes de uranio estaria
associada com a presenga de fluidos de alta temperatura, provenientes de fonte
magmatica que, combinados ou ndo com outros fluidos, poderiam enriquecer, em
uranio e elementos afins, sedimentos, rochas graniticas e gnaissicas de idades diversas

(Cruz 2004).

A porcdo do Craton do Sao Francisco onde afloram formagdes de idade Arqueana (3,1
— 2,7 Ga) e do Proterozoico Inferior (2,0 — 1,8 Ga), tém sido divididas em trés

unidades principais (Cordani & Brito-Neves, 1982), a saber:

1. Migmatitos e granito-gnaisses, complexos granuliticos do Jequié-Mutuipe
e as faixas granito-greenstone de Urandi, Brumado-Anajé;

2. Faixa dobrada do Espinhago e metasedimentos da Chapada Diamantina
com idades variando entre 1,7 e 1,0 Ga;

3. Coberturas do fim do Proterozodico e do Fanerozodico.

Esta area foi afetada por pelo menos quatro eventos tectono-metamorficos, dos quais
dois deles devem ter relagdo com a gé€nese dos granitos nos quais se situa a
mineralizagao uranifera, também com eles relacionada. Os artigos sobre a geologia da
area tém freqlientemente mencionado a existéncia de uma zona de cisalhamento dictil
através da qual o conjunto de rochas do Complexo de Lagoa Real cavalga as Séries
Urandi e Espinhago em direcao a W. Este falhamento, de baixo angulo, teria induzido
nas séries cavalgadas um metamorfismo inverso de alta pressdo, deixando marcados
efeitos estruturais sobre as rochas (lineacdo de estiramento mineral, N 60 "E e foliacdo
metamorfica N-S, com mergulho varidvel). Essa estrutura foi descrita em maior

detalhe no limite SW do Complexo de Lagoa Real por Caby & Arthaud (1987).
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Acredita-se que ela possa estar relacionada a um evento de colisdo continental no qual
o Complexo Lagoa Real teria estado envolvido durante o Ciclo Brasiliano ou Pan-

Africano e que originou a gnaissificacdo dos granitos Sao Timoteo.

O complexo granitico-gndissico de Lagoa Real contata a leste e oeste os gnaisses €
migmatitos Arqueanos de Paramirim. A cobertura tercidria a leste do macico
granitdide ndo permite ver em planta as relagdes de contato com as rochas

metamorficas do Espinhago (Figuras 2.1 e 2.2).

K3
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Figura 2.2 - Mapa geoldgico do Complexo granito-gnaissico Lagoa Real (segundo Costa et al., 1983).
1- Cobertura Terciaria; 2- Complexo Metamorfico Ibitira-Brumado; 3- Migmatitos Arqueanos
(Paramirim). Macigo Lagoa Real: 4- Granito Charnoquitico; 5- Granitos; 6- Ortognaisses; 7- Albititos;

8- Anomalia de Uranio; 9- Jazida de Uranio; 10- Testemunhos de sondagem (Fazenda Gariba).
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Os granitdides de Lagoa Real consistem essencialmente de ortognaisses que
resultaram da deformacdo de granitos homdnimos, dos quais se encontram ainda
preservadas porgdes residuais ndo metamorfizadas. O complexo é constituido por
ortognaisses homogéneos derivados da deformacdo e metamorfismo de granitos de
afinidade sub-alcalina (feldspato potassico > oligoclasio-albita) e ricos em Fe,
podendo localmente apresentar manifestagdes de anatexia (Costa et al. 1983). A
alteracdo metassomatica desses granitos estd manifestada por corpos albiticos com
teores varidaveis de calcio, que podem caracterizar-se por vdarias dezenas de
quilémetros, como faixas orientadas para N e NW. Com estes ultimos corpos estd
relacionada a concentracdo do Uradnio, essencialmente sob a forma de uraninita, que

atualmente se lavra para suprir as necessidades brasileiras deste metal.

2.2 - ALBITITOS E ANOMALIAS URANIFERAS DE LAGOA REAL

Os albititos (Figura 2.3), com os quais se associam as anomalias uraniferas da Regido
(Figura 2.2), sdo o produto de evento geoldgico com idade 1395 + 4 Ma (U-Pb,
uraninita) que afetou os granitos Sdo Timodteo de idade 1725 + 5 Ma (U-Pb, zircao)
(Maruejol et al. 1987, Maruejol 1989). Foram caracterizados primeiramente por
Geisel Sobrinho et al. (1980) na area de Lagoa Real, como uma rocha metassomatica
constituida por albita em percentagem igual ou superior a 70% e com segregag¢do ou

faixas ricas em minerais maficos (piroxénio, biotita, anfibolio etc.).
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Os albititos do Complexo Lagoa Real apresentam coloragdo cinza-esbranquicada e
aspecto sacaroidal. Afloram, predominantemente, entre as cidades de Maniagu e
Caetité, apresentando-se encaixados concordantemente e com contatos bruscos nos
gnaisses do embasamento. Como sdo os principais hospedeiros da mineralizagdo de
uranio, foram amplamente estudados por diversos autores, dentre eles Sobrinho et al.
(1980), Costa et al. (1983), Raposo & Matos (1982), Lobato et al. (1985), Brito et al.

(1984), Ribeiro et al. (1984), Maruejol et al. (1987), Lobato & Fyfe (1990), Cruz
(2004).

As rochas albititicas ocorrem sob a forma de corpos tabulares descontinuos, como
mostra a fig. 2.4, de larguras de at¢ 30m e comprimentos varidveis, entre milimétricos
a centenas de metro. Existem registros de que podem atingir extensdo de até 480

metros, e extensdo maxima em profundidade de até 850 metros (Ribeiro et al. 1984).
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Figura 2.4 - Se¢do geologica vertical da Jazida Cachoeira (Oliveira et al. 1985).

Em todos os depositos, a mineralizagdo uranifera possui um controle eminentemente
litologico, estando associada a albititos, cujos minerais varietais predominantes sao
piroxénio, anfibdlio, biotita, magnetita, hematita, granada, titanita, microclina, epidoto
e calcita. Embora menos freqiiente, o quartzo pode ocorrer nos albititos, sendo que,
sua porcentagem, raramente ultrapassa os 20% (Cruz 2004). Quando um desses
minerais atinge mais que 5% da rocha, ele passa a adjetivar o albitito. Dessa forma,
tem-se o piroxénio albitito, anfibolio albitito, carbonato albitito, etc. Quando ocorrem

dois constituintes varietais, sdo caracterizados os piroxénio-granada-albitito,
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anfibolio-piroxénio-albitito etc., predominando no caso, o primeiro sobre o segundo
(Geisel Sobrinho et al. 1980, Prates & Fuzikawa 1984). Os minerais acessorios sdo a
titanita, apatita, zirconita, opacos (magnetita, hematita, uraninita) e alanita, com

predominio da titanita.

Os albititos receberam uma classificagdo de campo baseada nas caracteristicas
mineralogicas e radiométricas (Raposo & Matos 1982). Assim sendo, foram
classificados em albititos férteis (mineralizados) e albititos estéreis (Maruejol et al.
1987, Maruejol 1989). Oliveira et al. (1985) salienta que ndo existem registros, na
regido de Lagoa Real, de rochas ndo albitizadas, que contivessem o mesmo tipo de

enriquecimento em uranio.

Os albititos mineralizados exibem, geralmente, radioatividade bastante elevada,
atingindo, por vezes, valores superiores a 15.000 cps (contagem por segundo) ao
cintilometro SRAT SPP-2. Trata-se de albititos que contém, via de regra, uma

percentagem de minerais ferro-magnesianos e/ou calciferos da ordem de 20 a 30 %.

Os albititos ndo mineralizados apresentam as caracteristicas texturais/estruturais e
mineraldgicas, macroscopicamente, semelhante aos albititos mineralizados, mas sdo

desprovidos de valores radiométricos significativos.

J4 os albititos estéreis apresentam radioatividade baixa, da ordem de 100 cps (que
corresponde ao “ back-ground” ), e sdo representados, na maioria dos casos, por
albititos com percentagem de albita em torno de 80%, contendo acessoriamente

biotita e quartzo.

2.3 — ALBITITOS E FASES PORTADORAS DA MINERALIZACAO DE
URANIO

Cada corpo de albitito pode conter um ou mais niveis mineralizados em uranio que,
por sua vez, podem apresentar extensdes nao mineralizadas. A passagem da zona
mineralizada para estéril ¢ geralmente nitida e brusca. A mineralizacdo ¢ do tipo
estratiforme e apresenta preferéncia por niveis de albititos portadores de minerais

ferro-magnesianos e/ou calciferos.
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A associagdo mineralégica mais caracteristica de corpos mineralizados ¢&,
principalmente, composta por piroxénio, biotita, anfibolio, carbonato, granada,
magnetita e hematita. Segundo Cruz (2004) a presenca de uraninita esta diretamente
relacionada com a de hematita, estando a uraninita, preferencialmente alojada em
albititos em que a transformagdo da magnetita em hematita se deu mais

extensivamente.

A uraninita (UO;), mineral em que o uranio se encontra como U™, apresenta aspecto
submetalico a fosco, alterada para um complexo mineraldgico amarelo a que se da no
campo o nome de “uranofana” em que o urdnio se encontra como U™, sob a forma de
fon uranila ([UO,]™). A uraninita que ocorre isolada e disseminada ou em bolsdes,
associa-se com as faixas maficas, ricas em piroxénio, biotita e granada. Nessas faixas
ela ocorre na forma de diminutas inclusdes ou granulos intersticiais com tamanhos em
torno de 20 a 200 um (Oliveira et al. 1985), indicando que o uranio ndo integra os
reticulos cristalinos dos minerais essenciais ¢ acessorios dos albititos aos quais esta
associado. Os granulos de uraninita apresentam-se arredondados e, mais raramente,

cubicos, produzindo halos pleocréicos e microfissuras nos minerais hospedeiros.

As radiagdes emitidas a partir do mineral uranifero causam danos ao reticulo
cristalino do mineral hospedeiro dentro de um raio usualmente relacionado ao alcance
de penetracdo das particulas alfa. A destruicdo do reticulo torna as areas afetadas
suscetiveis a alteracdo, deixando o caminho aberto para processos de oxidagao-

reducao, dissolucao ou substituicdo (Rocha 1992).

Maruejol (1989), através de andlises de microssonda em albititos mineralizados de
Lagoa Real, revela que as uraninitas sdo homogéneas quanto aos teores de U,
desprovidas de Th, ricas em Ca (albititos célcicos), e apresentam, em geral, teores
muito varidveis em Y (sempre significativos nas uraninitas pobres em Ca). Segundo
Frondel (1958), no processo de alteracdo da uraninita, sob condi¢des oxidantes, o U e
especialmente o Th exibem maior mobilidade pelas aguas meteodricas quando
comparados ao Pb, sendo este praticamente imdvel na maioria das dguas subterraneas

(Mann & Deutscher 1980).
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CAPITULO 3

MODIFICACOES COMPOSICIONAIS ASSOCIADAS
A GENESE DOS ALBITITOS

3.1 - CARACTERISTICAS COMUNS AS JAZIDAS DA REGIAO

Granitos, gnaisses ¢ albititos representam as principais facies petrograficas
encontradas na regido das jazidas de urdnio. A Tabela 3.1 resume algumas

caracteristicas petrograficas tipicas destas rochas.

Tabela 3.1 — Aspectos petrograficos dos granitos, gnaisses e albititos do Complexo Lagoa Real.

Rocha Textura/Estrutura Paragénese mineral

(analises modais em % volumétrica)

Dominante Acessoria
Porfiritica (fenocristais de Qz (20-30), Or (40-55), P1 11 > Mt, Zi, Alla, Ap,
Granito  feldspato potéssico) (Ol-Ab) (5-15), OSMR (no total, 1-5)
ou faneritica . Anf (10-20), Bi (9),
Cpx (0-5)

Granoblastica poligonal, as vezes Qz (30-35), Mi (20-30), P1 Mt, Es > Alla, Zi, Ap,

Gnaisse ocelar; intensa recristalizag@o. (20-40), Anf (0-15), OSMR (no total, 1-15)
Estrutura gnaissica bem Bi (0-15)
desenvolvida.
Granoblastica poligonal, P1 (50-90), Px (0-30), Es, Mt, Alla, Zi, OSMR,
Albitito  fortemente recristalizada, Anf (0-5), Gr (0-30), U (no total, 1-15)
granulacdo de tamanho variado.  Bi (0-10), Qz (0-30), Cal (0-20)
Estrutura foliada. Mi (0-10)

Qz: quartzo, Or:ortoclasio, Pl: plagioclasio, Ol: oligoclasio, Ab: albita, Anf: anfibolio, Bi: biotita, Cpx: (clino)
piroxénio, Il: ilmenita, Mt: magnetita, Zi: zircdo, Alla: allanita, Ap: apatita, OSMR: 6xidos/silicatos de metais
raros (Ti-Nb-TR-Y), Mi: microclina, Es: esfeno, Gr: granada, U: (UO,) uraninita, Cal: calcita.

Fonte: Maruejol, 1989.
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Os granitdides do Complexo Lagoa Real, tipo Sdo Timoéteo de 1,7 Ga, foram
classificados por Maruejol (1989) como intracontinentais, metaluminosos e de filiagcao
subalcalina rica em ferro. A cristalizagdo do magma que deu origem a esses granitos
teria ocorrido em condigdes iniciais de baixa PH,O e fO,, favorecendo a formagao do
clinopiroxénio e da ilmenita, seguida de um aumento daqueles indices, permitindo o
aparecimento da hastingsita e magnetita a partir do piroxénio e da ilmenita,
respectivamente. Segundo Maruejol (1989), a tipologia dos zircdes obtidos em
amostras dos granitdides do Complexo Lagoa Real teria indicado a sua formagdo a

partir de magmas com elevada temperatura.

Os granitdides Sao Timodteo experimentaram variados graus de deformagao ao longo
de zonas de cisalhamento ducteis (Cruz 2004) e sofreram alteragdes metassomaticas
(Maruejol, 1989), dando origem a gnaisses, albititos, oligoclasitos e microclinitos. As
facies deformadas (gnaisses e albititos) apresentam-se fortemente recristalizadas.
Microscopicamente, a recristalizagdo sin-metamorfica ¢ nitidamente marcada por
texturas granoblésticas e lepidoblasticas poligonais. A intensidade dessa
recristalizacdo apagou as texturas contemporaneas da alteragdo sddico-célcica que

produziu os albititos.

Caby & Arthaud (1987), Maruejol et al. (1987) e Maruejol (1989) sugerem que o
metassomatismo que deu origem aos albititos ¢ anterior ao desenvolvimento de zonas
de cisalhamento. Essas estruturas teriam um papel secundario na formag¢ao dos corpos
de albititos e da mineralizagao de uranio, sendo responsavel por alguma redistribuicao

da mineralizacao.

Maruejol (1989), baseando-se nos resultados U/Pb apresentados por Turpin et al.
(1988), propds que a circulagcdo dos fluidos responsaveis pela alteragdo das rochas do
Complexo Lagoa Real e pelo transporte do uranio teria ocorrido até 300 Ma apos a
colocacdo dos granitos anorogénicos desse complexo (granitos tipo Sdo Timoéteo),
sendo, portanto, de idade mesoproterozoica. Segundo Maruejol et al. (1987) e
Maruejol (1989) as transformacdes metassomaticas a que estiveram submetidos os

granitos engendraram o desaparecimento do feldspato potéassico, do plagioclasio
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(oligoclasio-albita), da biotita e do anfibdlio; a dissolucdo do quartzo; e a cristalizagdo
da albita e dos minerais calcicos anidros (piroxénio e granada). Assim, de acordo com
0 evento metassomatico pds-magmatico pré-deformacional a seguinte sucessdao

litologica pode ser identificada na Figura 3.1.

GRANITO COM OS PROTOMINERAIS DE
URANIO
(1725+5 Ma)
U
GNAISSE ALBITIZADO
U
ALBITITO A QUARTZO
(TIPO 1)
U
ALBITITO SEM QUARTZO + URANINITA
(1395 + 4 Ma)
(TIPO 2)

Figura 3.1 - Representacdo esquematica da sucessdo litologica apresentada pelos granitos Sdo Timéteo

mediante intenso processo metamoérfico/metassomatico. Segundo Maruejol et al. 1987, Maruejol 1989.

Lobato et al. (1983), através das analises de elementos maiores ¢ de urdnio em rochas
gnaissicas e em albititos (Tabela 3.2), revela que a albitizacdo das rochas encaixantes

(gnaisses) causou a perda de SiO; e K,O e ganho de Na,O, CaO, Al,O; ¢ Fe.
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Tabela 3.2 - Analises de elementos maiores e de uranio das rochas gnaissicas e albititos da regido de

Lagoa Real.
ROCHAS GNAISSICAS ALBITITOS
(% PONDERAL) (% PONDERAL)
34 37 33 7 8 10568 10670 18600 18580 18760 18510 17

SiO, 74,96 73,68 72,770 73,81 67,90 |62,08 58,20 55,60 60,83 61,08 60,43 58,70
TiO, 0,33 0,30 038 0,17 030 | 0,46 0,24 0,76 0,55 0,33 0,39 0,37
Al O; 11,80 11,97 12,00 12,28 14,27 | 14,05 13,30 13,80 17,41 16,48 15,85 15,70

Fe,0; 3,58 3,16 425 291 427 | 11,06 9,05 11,50 8,15 5,63 6,19 5,80
(Fe)’

MnO 0,04 0,04 0,05 0,04 0,06 0,05 0,27 0,18 0,03 0,09 0,11 0,10
MgO 0,04 007 0,14 - - - 0,37 0,73 0,05 0,02 0,25 0,78
CaO 0,63 095 0,98 066 2,02 | 263 9,69 7,33 1,19 5,78 6,45 6,96

Na,O 4,00 3,80 346 297 397 8,86 8,40 8,72 8,28 10,90 10,05 8,48

K,O 454 485 463 642 600 | 031 0,59 1,30 3,93 0,27 0,04 0,59
P,0s - - 0,06 - 0,02 | 0,05 0,05 0,14 0,06 0,02 0,06 0,08
LOI 0,03 020 039 004 0,08 | 0,02 0,47 0,08 - 0,03 0,09 1,93
(ppm)
U 3 7 4 5 5 5 7 14 25 2914 2464 3566

(F el)* : Ferro total
Fonte: Lobato et al. (1983).

Os resultados estdo de acordo com as composi¢des mineraldgicas observadas nos
gnaisses € nos albititos e evidenciam que a principal mudanga na mineralogia dessas

rochas consistiu na transformagdo do feldspato potassico (K) em feldspato sodico

(Na).

3.2 - METASSOMATISMO DE LAGOA REAL E MINERALIZACAO
URANIFERA ASSOCIADA

Desde a descoberta dos depositos de uranio de Lagoa Real varias hipoteses tém sido
formuladas para explicar a sua génese. O aperfeicoamento dos modelos genéticos tem
ocorrido gragas ao acumulo de novos dados, sobretudo petrograficos, mineraldgicos,

geoquimicos e geocronoldgicos.

A génese dos albititos vem sendo atribuida a processos metassomaticos por diversos

autores, dentre eles Fyfe (1979, apud Brito et al. 1984), Stein et al.(1980), Brito et al.
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(1984), Raposo et al. (1984), Lobato (1985), Maruejol et al. (1987), Maruejol (1989),
Lobato & Fyfe (1990).

De acordo com Stein et al. (1980), Brito et al. (1984), Raposo et al. (1984), Maruejol
et al. (1987), Maruejol (1989), o metassomatismo que deu origem aos albititos
mineralizados em uranio do Complexo Lagoa Real teria desencadeado reagdes

minerais que tém sido observadas nas rochas metassomatizadas do Complexo:

1. metassomatismo sodico

U

2. desilicificacdo dos minerais

U

3. metassomatismo calcico

Segundo essses autores, 0 metassomatismo teria ocorrido em duas fases principais:

(1* fase) — metassomatismo sodico, permitindo a substitui¢do do feldspato potassico
por feldspato sodico e neoformagdo da albita, a aparicdo de piroxénio sdédico e a

desilicificacdo dos minerais;

(2" fase) — metassomatismo célcico, acompanhado de desidratagido do anfibdlio, com
o aparecimento de piroxénio e granada — com os quais o urdnio se associa -,
neoformgao de piroxénio, granada, calcita e fluorita, sendo essas duas ultimas, fases

tardias.

Segundo Maruejol et al. (1987) e Maruejol (1989) o balango geoquimico da alteragdo
geral mostra uma perda em Si, K, Fe™?, Ba, Rb, um ganho em Na, Fe+3, Nb, Zr, V, +

Ca, Sr, U e teores constantes em Al, Ti, Th, Terras Raras e Ytrio.

Para Stein et al. (1980), o metassomatismo sodico seria antecedido por um

metassomatismo potassico, que teria dado origem aos granitoides alcalinos da regido.
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Lobato (1985) e Lobato & Fyfe (1990) consideraram a existéncia apenas do

metassomatismo sodico nessas rochas.

De acordo com Stein et al. (1980), o metassomatismo que deu origem aos albititos de
Lagoa Real teria favorecido o desenvolvimento de um zoneamento no que diz respeito
a distribuicdo espacial das principais ocorréncias minerais da regido de Caetité. A
mineralizacdo de uradnio teria ficado no centro, envolvida pelas mineralizagdoes de

chumbo, zinco e cobre da Chapada Diamantina.

Na verdade, o que os modelos procuram explicar basicamente sdo essas diferentes
transformagdes minerais produzidas durante as varias etapas do processo de alteracao
metassomatica a que estiveram submetidos os granitos Sao Timoteo sub-alcalinos e
alcalinos do Complexo de Lagoa Real. Isso implica, por um lado, na necessaria
reconstituicdo das condi¢des fisico-quimicas da alteragdo metassomadtica, ou seja, na
defini¢do das caracteristicas fisico-quimicas dos fluidos metassomaticos em

circulagao.

3.3 - CARACTERISTICAS DO FLUIDO MINERALIZANTE

As caracteristicas do fluido que deu origem a mineralizagdo primaria do uranio foram
estudadas por diversos autores, dentre eles Fuzikawa (1980), Alves & Fuzilkawa

(1984), Fuzikawa et al. (1988), Maruejol et al. (1987) e Maruejol (1989).

Os resultados obtidos por Fuzikawa (1980), indicaram uma mistura de fluidos de
elevada salinidade (~23% de NaCl) com fluidos de baixa salinidade (~2,3% de NaCl),
contendo moléculas de hidrocarbonetos (provavelmente CH,) e CO,. A presenga de
CO,, em condigdes oxidantes, teria proporcionado o transporte de uranio através da
formacao de complexos de carbonato de uranila. Por outro lado, uma grande atividade
de CO; teria possibilitado o aumento do processo de dissolugdo do quartzo, o que
explicaria, em parte, a remocdo do quartzo dos minerais. A deposicdo de uranio
ocorreria em fungdo de barreiras geoquimicas em ambientes redutores. Alves &
Fuzilkawa (1984) confirmaram a idéia de que os fluidos mineralizantes devem ter
possuido elevada salinidade e demonstraram que esses fluidos sdo encontrados tanto

nas rochas mineralizadas quanto nas suas encaixantes. Fuzikawa et al. (1988)
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analisaram inclusdes fluidas primarias em granitos, gnaisses e albititos do Complexo
Lagoa Real e em veios de quartzo truncando essas ultimas. No Complexo Lagoa Real,
as inclusdes em quartzo, albita, piroxénio e calcita apresentaram ampla variagdo de
salinidade, desde 0 até¢ 30% de equivalente de NaCl. O fluido seria constituido por
uma mistura de H,O e CO,. As inclusdes em veios de quartzo também apresentaram
um amplo espectro de salinidade, atingindo 32% de equivalente de NaCl. O fluido

também seria constituido por H,O e CO,.

Ja os resultados obtidos por Maruejol et al. (1987) e Maruejol (1989), revelam uma
fase fluida alcalina, de origem magmatica. O fluido mineralizante teria sido aquoso,
oxidante, de elevada temperatura (400 — 500 °C), salobro (entre 2 e 3g de fons Na* por
litro), rico em cloretos (HCI — KCIl) e fluoretos, permitindo lixiviar o urdnio dos
6xidos de Nb-Ti-U-Terras Raras-Y dos minerais acessorios ricos nesses constituintes

e que foram cristalizados durante a formacao dos granitos do Complexo Lagoa Real.

As analises isotopicas 8'°0 (Tabela 3.3) desenvolvidas por Lobato et al. (1983) nos
gnaisses e albititos indicaram a presenca de uma fase fluida de origem metamorfica e

metedrica, respectivamente.

Tabela 3.3 - Composigdo isotopica de oxigénio dos minerais ¢ das rochas das encaixantes e dos

minerais dos albititos (zona de mineralizagdo do urénio).

Descrigdo das N°das  §%0 s§"0 80 §"0 §%0 Ao Ao aA®o T(O %0
amostras amostras  (qz)  (fsp) (pyr) (mt) (it) (qz-fsp) (qz-pyr) (qz-mt) fluido
Gnaisses 1 1215 9850 254 1012 23 9.6
gz oligoclasio 2 10.87  8.50 1.03 2.4 9.8
K-fsp, pyr, biotita
+mt 3 1135  8.64 1.18  8.28 2.7 10.2
4 876 699 6.04 040 1.8 2.7 8.4 + 6%
5 9.05  7.16 7.19 1.9
6 986  7.67 22
Zona de Mineralizagao
de Uranio
M1 -120  -2.63?% 9,47 14 8.3 540 - 4%
albita, pyr, qz, mt M2 +0.53  -1.37 -8,44 1.9 9.0 500 -3%
M3 -0.02  -1.75 -4.15 -8,70 1.7 4.1 8.7 520 -3%
M 880 do oligoclasio no gnaisse qz = quartzo; fsp = feldspato; pyr = piroxénio; mt = magnetita; rt = rocha total

@ §'0 da albita da rocha uranifera Fonte: Lobato et al. 1983.
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As anilises de isotopos leves estaveis mostram que o 8'°O de quartzo, feldspato e
magnetita dos gnaisses para os albititos sofreu uma diminui¢do aproximada de 10%.
De acordo com Oliveira et al. (1985), isso ¢ uma indica¢do inequivoca de que os
fluidos albitizantes tinham composi¢do isotopica leve. Os calculos resultaram em
880 = - 4% para esses fluidos, revelando que a composicdo isotopica de oxigénio do
fluido envolvido na alteracdo que causou a albitizagdo e mineralizacdo uranifera era
de filiagdo metedrica (Taylor Jr. 1974). Valores dessa origem sdo incompativeis com
fluidos de filiagdo magmatica ou metamorfica (Taylor Jr. 1974). Além disso,
condi¢des oxidantes necessarias a remocdo da silica, durante a albitizagdo ¢
mineralizacdo uranifera, s6 seriam possiveis por fluidos de origem metedrica (Fyfe
1979). Fluidos magmaticos ou metamorficos normais, seriam redutores e
adicionariam silica ao invés de lixivia-la. Os mesmos calculos com os valores de
8'80 dos minerais dos gnaisses resultaram em 8'°0 = + 6%, indicando fluidos de

conota¢ao igneo-metaformica.
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CAPITULO 4

MODIFICACOES COMPOSICIONAIS RESULTANTES
DO INTEMPERISMO

4.1 - INTEMPERISMO QUIMICO

O ambiente da superficie da Terra, caracterizado por pressdes e temperaturas baixas e
riqueza de dgua e oxigénio, ¢ muito diferente daquele onde as rochas mais abundantes
se formaram. Por esse motivo, quando as rochas afloram a superficie da Terra, seus
minerais entram em desequilibrio e, através de uma série de reagdes quimicas,

transformam-se em outros minerais, mais estaveis nesse novo ambiente.

O principal agente do intemperismo quimico ¢ a 4gua da chuva, que infiltra e percola
as rochas. Essa agua, rica em O, ¢ CO, em interacdo com o ar atmosférico

desempenha importante fun¢ao no processo de intemperismo das rochas.

O ar atmosférico ndo poluido, de locais distantes de mangues, pantanos e erupgdes
vulcanicas, contém, além de nitrogénio, oxigénio e argdnio, uma série de outros gases
em pequenas quantidades, entre eles o gas carbonico, CO,. O gas carbonico ¢ um
oxido acido e, portanto, reage com a agua da chuva produzindo o acido carbdnico
que, em parte, ioniza-se formando ion hidrdnio, H;0" (aq)» € 1on hidrogenocarbonato,
HCO3™ (aq), € em parte volta a formar dgua e gis carbOnico, como mostram as
equacdes abaixo:
COz + HOg = HyCOsq,) (1)

HyCO3 )y + HiOgy = H30"(4q) + HCO; (o, @)

Assim, a agua da chuva apresenta, naturalmente, um carater &cido em maior ou menor

intensidade. A medida do grau de acidez de uma solu¢do (como a chuva) ¢ definida
4 . A + . .

pelo teor de ions hidronio, H3O" (4q), livres por unidade de volume que ela apresenta,

o que ¢ denominado potencial hidrogenidnico e simbolizado por pH. As chuvas em
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regioes onde o ar € considerado ndo poluido costumam ter pH = 5,6 (Teixeira et al.,
2000). Convencionou-se, entdo, chamar de chuva 4cida aquela cujo pH é menor que
5,6. A chuva acida, definida dessa maneira, pode ocorrer tanto devido a processos
naturais como ser o resultado da atividade industrial e o uso dos combustiveis fosseis.
A 4gua da chuva em contato com o solo, onde a respiragdo das plantas e a oxidagdo da

matéria organica enriquecem o ambiente em CO,, tem seu pH ainda mais diminuido.

Quando a degradagdo da matéria orgdnica ndo ¢ completa, varios tipos de acidos
organicos sdo formados e incorporados as aguas percolantes, tornando-as muito
acidas e, conseqiientemente, aumentando seu poder de ataque em relagdo aos
minerais, intensificando assim o intemperismo quimico. Na maior parte dos ambientes
da superficie da Terra, as aguas percolantes tém pH entre 5 ¢ 9 (Teixeira et al., 2000).
Nesses ambientes, as principais reagdes de intemperismo sdo hidratacao, dissolugdo,
hidrolise e oxidacdo. Em alguns ambientes, o pH das aguas pode ser inferior a 5 e,

neste caso, ao invés da hidrolise, a reagdo predominante € a acidolise.

As espécies quimicas mais soluveis das rochas intemperizadas sdo transportadas pelas
solugdes de percolacdo que drenam o perfil de alteragdo constituindo a fase soluvel.
Em conseqiliéncia, o material que resta no perfil de alteragdo, denominado de fase
residual, torna-se progressivamente enriquecido nas espécies quimicas menos
soluveis. A fase residual contém os minerais que resistiram a acdo intempérica. Os
minerais neoformados resultam da precipitagdo de substincias presentes na fase
soluvel mediante condic¢des fisico-quimicas favoraveis. J& os minerais que se formam
pela interagdo entre as solugdes de percolacdo e os minerais originais da rocha sao
denominados de minerais transformados. As reagdes do intemperismo quimico podem
ser representadas, de forma genérica e esquematica, segundo a Figura 4.1.

A&7 S

MINERAIS TRANSFORMADOS

ROCHA
+
) - —< MINERAIS FASE
SOLUCAO RESIDUAIS + SOLUVEL
DE (ingoluveis) (volugtio de lixiviagéo)
~— (precipitacio)
MINERAIS
NEOFORMADOS

Figura 4.1 - Representagdo esquematica das possiveis reagdes decorrentes do intemperismo quimico.
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42 - EVOLUCAO GEOLOGICA E PROCESSO DE INTEMPERISMO NA
AREA DE LAGOA REAL

Na fase de geracdo dos granitos tipo Sdo Timdteo do Complexo de Lagoa Real, em
condigdes de distensdo da Crosta, ha cerca de 1,7 Ga, o uranio estava inicialmente
contido em Niobo-titanatos, enriquecidos em ETR (elementos terras-raras), do tipo do
euxenita, em fosfatos do tipo da monazita, e outros minerais acessorios (Figura 4.2),
onde o urnio se concentra na forma de U™, denunciando um potencial redox muito
baixo. Durante a remobilizacdo/precipitagdo do urdnio, o potencial redox, ainda que
baixo, deve ter oscilado em torno do valor que separa o campo de estabilidade dos
sulfetos, promovendo a precipitacdo da uraninita - UO,, da dos sulfatos,

possibilitando a mobilizagdo do uranio.

/"'® ®

Figura 4.2 - Minerais acessorios dos granitos e ortognaisses de Lagoa Real. a: apatita automorficas (ap) com borda
de allanita (al); b: allanita automoérfica primaria (al;) e allanita pobre em Th e elementos terras-raras leves (al,); c:
apatita (ap) e monazita (mz) coexistentes com zircdo (zr); d: allanita poiquilitica (al) com monazita +/- rica em Th
(mz), fluorita (fl), euxenita-aeschynita (Nb); e: ampliacdo da euxenita-aeschynita mostrando sua textura vacuolar;

f: allanita (al) com monazita (mz), thorita (th) e euxenita-aeschynita (Nb). Segundo Maruejol et al. 1987.
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No decurso da evolugio geoldgica instalou-se um processo de intemperismo e erosao,
ja em condigdes de oxidacdo que determinaram o aparecimento da espécie uranila,
[UO,] ™, em que o urdnio apresenta a valéncia +6. O transporte de U nas superficies
oxidantes e nas dguas subterrdneas se d4, mais comumente, por meio da espécie
uranila ou dos inumeros complexos de uranila. Em condi¢gdes oxidantes, o uranio
permanece moével, a ndo ser que existam armadilhas geoquimicas que levem a sua
precipitacdo, originando-se assim a notdvel variedade de minerais secundarios de

uranio, caracterizados por cores vivas.

Em condigdes superficiais ou sub-superficiais, a solubilidade dos minerais de uranio e
a conseqiiente mobilizagdo do uranio ¢ fortemente influenciada pela formacdo de
varios compostos urano-complexos (U™) e uranil-complexos [U™, sob a forma de ion
uranila - [UO,]™], seja com ligantes anidnicos tais como carbonatos, hidroxidos,
fosfatos, fluoretos, sulfatos e até mesmo silicatos. Os minerais primdrios de U,
uraninita e cofinita, por exemplo, apresentam baixa solubilidade sob condigdes
normais de pH (4-8), das dguas subterraneas, mantendo o uranio praticamente imével
em ambientes de baixo potencial oxidacdo. Ja sob condi¢des intermedidrias de Eh, a
oxidacdo e lixiviacdo desses minerais sdo significativas na presenca de fosfatos e/ou

carbonatos levando a formagao de seus respectivos uranil-complexos.

Segundo Langmuir (1978), no caso do uranio, a adsor¢do fisica sobre superficies
ativas (alta capacidade de adsor¢do), ¢ geralmente um fator mais importante para sua
concentragdo geoquimica em baixas temperaturas do que a precipitagdo mineral a
partir da solucdo. Para materiais com alta capacidade de adsor¢cdo, como matéria
organica, oxi-hidroxidos de Fe, Mn e Ti e, secundariamente, argilo-minerais, o

intervalo de maxima uranil-adsorc¢do corresponde aos valores de pH entre 5 e 8,5.
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CAPITULOS5

COMPORTAMENTO SUPERGENO DO URANIO

5.1 - MINERALIZACAO PRIMARIA E SECUNDARIA DE URANIO

A grande diversidade de minerais, com os quais o elemento quimico uranio (U) se
encontra associado, resulta da existéncia de condicdes fisico-quimicas especificas, sob

as quais os minerais de uranio sao formados.

O elemento quimico uranio (U) apresenta varios estados de oxidagao (+2, +3, +4, +5 ¢
+6), como mostra a Tabela 5.1, mas somente os estados de oxidagdo +4 e +6 sdo de

interesse geoldgico pela sua estabilidade nos ambientes naturais.

Tabela 5.1 - Configuragdo eletronica para o atomo e ions do elemento quimico uranio.

Atomo ou fon Configuragao eletronica
U’ [Rn]5f36d!7s?
u* [Rn]5f°% 7st
u* [Rn] 5f 3
u* [Rn] 5f 2
u* [Rn] 5f !

U [Rn] 5f °

Assim, a maior parte dos minerais de uranio ¢ disposta em dois grupos, segundo os

. - .. , . A . +4 +6
estados de oxidagdo mais importantes para o elemento quimico uranio: U " e U .

Os minerais de uranio que apresentam o U no estado de oxidagdo +4, pertencem ao
grupo das espécies de minerais uraniferos em que o U aparece naturalmente em sua
forma reduzida constituindo o que se costuma designar por mineralizagdo primaria do
U. Ja os minerais de urdnio que apresentam U com estado de oxidagdo +6, na forma
do ion uranila [UO,]™, pertencem ao grupo das espécies oxidadas (mineralizagio
secundaria). Poucos minerais de urdnio apresentam o elemento quimico U possuindo
uma mistura dos estados de oxidacdo +4 e +6, denunciando, quando isso ocorre,

oscilacdo das condi¢des de oxidacdo/reducdo na fronteira que separa a estabilidade do
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+ + , . . . . . A e
U™ e U™ Um numero ainda mais reduzido de minerais de urdnio apresenta o

elemento quimico uranio com o estado de oxidagdo +5.

5.2 - SISTEMATICA E PARAGENESE DOS MINERAIS DE URANIO.

5.2.1 - INTRODUCAO

Em ambientes de baixo potencial de oxidagdo, capazes de preservar a matéria
orgnica, os minerais de uranio do grupo das espécies reduzidas (U™), por exemplo,
uraninita e cofinita, apresentam baixa solubilidade sob condi¢des normais de pH (4-8)
das aguas subterrdneas, mantendo assim o uranio, praticamente imoével. Sendo o
ambiente aquoso oxidante, o estado de oxidacdo mais freqiiente para o uranio na
natureza é o +6, onde o U™ liga-se fortemente a dois 4tomos de oxigénio formando o
fon uranila [UO,]™. Como ja mencionado no capitulo 4, espécies que apresentam o
ion uranila estabelecem uma importante fungdo no transporte e redistribuicdo do
uranio na superficie. Assim, o uranio adquire mobilidade e passa a ser lixiviado, a ndo
ser que existam armadilhas geoquimicas que levem a sua precipitacdo, originando-se

assim a notavel variedade de minerais secundarios de uranio.

Em condigdes geoldgicas como as encontradas na Provincia Uranifera de Lagoa Real,
.. ~ . . , +4 . . ~
quando se compara a precipitagdo de minerais contendo o ion U™ (mineralizagao
priméria) com a dos minerais contendo o ion uranila (mineralizagdo secundaria),
muito pouco urdnio ¢ depositado na forma de minerais do grupo das espécies
oxidadas. Nesta Provincia, a formac¢do dos minerais de U portadores do ion uranila é
observada de modo limitado em fraturas existentes nas rochas portadoras da
mineralizacdo primdria de uranio (espécies reduzidas de uranio) por onde os fluidos

meteoricos predominantemente percolam a rocha.

Na busca pelo entendimento da génese desses minerais de uranila, a identificacao do
tipo de armadilha geoquimica (silicatos, fosfatos, carbonatos etc.) constitui uma etapa
importante na constru¢do de modelos que possibilitem avaliar as condi¢des de Eh e
pH que determinaram e possibilitaram a formagdo desses minerais através das

alteragcdes fisicas e quimicas sofridas pelas rochas portadoras da mineralizagdo
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., . A . +4 . N C o~
priméria em que o urdnio aparece como (U"), quando submetidas as condigdes

supergénicas oxidantes.
5.2.2 - ASSOCIACAO MINERALOGICA DOS ELEMENTOS U E S.

As condi¢des de Eh e pH que tornam estivel a espécie reduzida do U (U™),
praticamente coincidem com as condi¢des que estabilizam as espécies reduzidas de S
(H,S, HS e, S), sendo que estes dois elementos quimicos (S e U) ocorrem em
conjunto em sedimentos depositados numa época em que as aguas na crosta
praticamente eram muito pobres em O, livre. Como exemplo desta associagdo,
observa-se a ocorréncia simultdnea da pirita (FeS;) e da uraninita (UO;) nos
metaconglomerados aluviais auriferos e uraniferos da Serra da Moeda (Quadrilatero
Ferrifero). O mesmo deve acontecer na regido da Provincia Uranifera de Lagoa Real
onde sdo verificadas ocorréncias de galena (PbS) associada a albititos uraniferos

(Figura 5.1).

Figura 5.1: Galena (PbS) encontrada em albitito uranifero na regiio da Provincia Uranifera de Lagoa

Real.

Pelo fato do U ser radioativo e decair para Pb, sua mineralogia se encontra associada a
mineralogia do chumbo. O Pb radiogénico que se acumula em um mineral de U
provoca diminui¢io do conteudo de U e, devido ao raio idnico das espécies Pb™ e U™
serem muito diferentes; este acumulo de Pb desestabiliza a estrutura dos minerais de

U, os quais deverao ser antigos para conter substancial Pb radiogénico.
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O chumbo ¢ incompativel na estrutura da uraninita (Berman 1957, Janeczek & Ewing
1995), embora possa ocupar sitios intersticiais. Os estudos de raios-X indicam que o
volume da cela unitdria da uraninita rica em Pb ¢ maior do que aquele da uraninita
pobre em chumbo (Janeczek & Ewing 1992, 1995). Isto sugere que a acumulacdo
radiogénica de Pb em minerais de U pode induzir deformacdo do cristal. O Pb ¢
relativamente imovel na maioria das aguas subterraneas (Mann & Deutscher 1980), e
sob condigdes redutoras, o Pb derivado dos minerais de U normalmente forma galena
(PbS), se a quantidade de S for suficiente. A recristalizacdo da uraninita sob

condig¢des redutoras deve ocorrer segundo a seguinte reacao:
(U 1y U Pb? )0y + yHS = (1-y)UOs e + yPbS(y +YOH +% Ozaqy (3)

Uma consequéncia interessante desta reagdo ¢ que o volume da uraninita diminui sem
que nenhum U tenha sido lixiviado por dguas subterraneas. A galena apresenta um
volume molar maior do que a uraninita (31,490 cm’/mol e ~24,62 cm’/mol,
respectivamente), ¢ a precipitacdo de galena dentro da uraninita pode induzir
deformacao, ajudando a fragmentar os cristais e abrir caminhos para infiltracdo de

aguas subterraneas.

Ja em condi¢des de potencial redox situadas acima do potencial que estabiliza as
espécies reduzidas de S, portanto no campo das espécies oxidadas de S ([SO4] 7 e
[HSO.]) e de U ([UO,]™), a oxidagdo e a lixiviagio dos minerais do grupo das
espécies reduzidas se tornam significativas. A equagdo abaixo mostra o valor do
potencial redox padrio que é necessario ultrapassar para que o U ™ se transforme em

U "% sob a forma de uranila.

[UOJ ™ gy +4H gy 26 — Uy +2H04 E’=-027V(#)

Este valor do potencial redox padrdo caracteriza os ambientes dos perfis de

intemperismo acima do lengol freatico.
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A semelhanca existente entre as condi¢des que limitam a estabilidade das espécies
reduzidas e oxidadas dos elementos quimicos S e U pode ser compreendida pela

observagao dos diagramas de Eh — pH dos respectivos elementos na Figura 5.2.

+1.2

+0.6

Eh (Volts)

0.0

Eh (volts)

-0.6

Figura 5.2 - Diagrama de Eh-pH (25 °C e 0,987 atm.) referente as espécies estaveis de S em
concentragio total das espécies de S de 10 > M (Modificado de Krauskopf & Bird 1994) (esquerda).

Diagrama de Eh — pH (25 °C e Pco, =10 * atm.) referente & estabilidade da uraninita e complexos

envolvendo o ion uranila [UO,] * (Modificado de Langmuir 1978) (direita).
5.2.3 - ION URANILA E ARMADILHAS GEOQUl'I\/HCAS

O ion uranila, na auséncia do ion fluoreto (F"), ¢ a espécie aquosa dominante abaixo
de pH = 5. Ja para valores de pH acima de 5, verifica-se que o ion uranila sofre

hidrélise formando um grande nimero de complexos de uranila, segundo a reagdo

geral de hidrolise:

[UO) %y + YHOu = [UONOH)] ) + YH (g (5)

Ja em solugdes que apresentam quantidades apreciaveis de urdnio a hidrélise segue a

seguinte reagao:
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x [UO)? ) + yH:0(y = [(UO)(OH) ™ gy + YH gy (6)

Em locais onde as condic¢des sdo suficientemente oxidantes para estabilizar a espécie
uranila, [UO;] "2 e seus complexos, o uranio torna-se mével podendo migrar por
muitos quildémetros a partir de sua origem em rochas que continham o U ™ ¢ que
sofreram intemperismo, até que mudangas nas condicdes fisico-quimicas da solugdo

conduzam a precipitagdo dos minerais de uranio (Finch e Murakami 1999).

A concentracdo de U™ ou de [U02]+2, em solucdo, ¢ limitada pela solubilidade dos
varios compostos ou complexos formados com estes cations. Como exemplo desta

limitacdo observa-se a constante de equilibrio (25 °C ¢ 0,987 atm) para alguns

hidroxidos:
U(OH)4 oq) = U+4(aq,) +4 0H ) K =107 ™
UOZ(OH)Z (aq) — [J()z()HJr (aq.) + OH (aq.) K= 10—14,2 (8)
UO;OH' (i) = U0, (1g) + OH () K=10" 9)

Uma reflexdo acerca dos valores dessas constantes revela que as concentracdes das
, - +2 + ~ , . ~ .

espécies UO, ©~ e UO,OH" em solugdo neutra e levemente acida sdo apreciaveis,
r ~ +4 ‘ . o

porém a concentragdo de U ~ € extremamente pequena comparada as demais espécies

provenientes dos hidroxidos.

A oxidagdo do urdnio (U™) e posterior lixiviagdo deste elemento sob a forma U™ na
forma de fon uranila ([UO,]"), é aumentada pela presenca de certos ions como
fosfato ([PO4]”) e carbonato ([CO;]” ?), levando & formagdo dos respectivos
complexos de uranila [UO,]™ estaveis. Abaixo, podemos observar os valores das
constantes de equilibrio na formacdo de dois complexos de uranila envolvendo o ion

carbonato (K 25 °C ¢ 0,987 atm.):

[UO,] aq) T 2 CO;3 2 (aq) = UO,(CO5),” ) K = 1/10*¢ (10)

U0,(CO3),> (aq) T CO; 7 (aq) = UO0,(CO5);™ @) K =1/ 107% (11)

De acordo com esses equilibrios, ¢ possivel compreender o fato dos complexos de

carbonato de uranila apresentarem estabilidade elevada, na maioria das &guas
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subterraneas, e entender porque parte do U dissolvido proximo a superficie das dguas
subterraneas se encontra na forma de carbonato de uranila. Na tabela a seguir (Tabela
5.2), podemos observar alguns exemplos de minerais de uranila envolvendo o ion

carbonato.

Tabela 5.2 - Carbonatos de Uranila.

NOME FORMULA QUIMICA
Liebigita Ca,[UO,(CO3)3].1H,0 @
Bayleyita Mg,[UO,(CO5);].18H,0 @
Cejkaita Nay[UO,(CO5)5] ©
Zellerita Ca[UO,(CO5),(H,0),].3H,0 @

@ (Amairy et al. 1997); ® (Mayer & Mereiter 1986); © (Ondrus et al. 1997); @ (Jones & Jackson 1993).

Outros anions, como silicatos, sulfatos, fosfatos, vanadatos, arsenatos e molibdatos
’ yoe . + . .
também formam complexos com o cation uranila, [UO,]™, produzindo uma variedade

de minerais de uranila (Tabela 5.3), relativamente insolaveis.

Tabela 5.3 — Silicatos, fosfatos, vanadatos, arsenatos, sulfatos e molibidatos de uranila.

NOME FORMULA QUIMICA
Autunita Ca[(UO,)y(PO,),].(10-12)H,0 @
Meta-autunita Ca[(UO,),(PO4),].(2-6)H,0 ®
Uranofano Ca[(UO,),(Si0;0H),].5H,0 ©
Carnotita K,[(UO,)»(V,04)].3H,0 @
Uranopilita (UO,)e(SOs)(OH).(12-13)H,0 ©
Johannita Cu[(UO»)»(SO4)»(OH),].8H,0 @
Heinrichita Ba[(UO,)s(AsOs),]. 10H,0 ©
Tengchongita Ca0.6U0;.2M00;.12H,0 @

@ (Leonova 1958); ® (Cejka et al. 1985); © (Urbanec et al. 1985);  (Baran and Botto 1976); © (Cejka et al.
1996); D (Cejka et al. 1988); © (Vochten et al. 1986); ™ (Chen Zhangru et al. 1986).

A paragénese de muitos minerais de uranila pode ser compreendida em termos da
composi¢do quimica das aguas subterraneas presente no ambiente de formagao, bem
como a partir da relativa solubilidade dos minerais ¢ a estabilidade dos complexos em
solugdo. A composicdo quimica das aguas que circulam através do manto de
intemperismo ¢ determinada essencialmente pela composicdo das rochas

intemperizadas.
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Segundo Garrels & Christ (1959) € possivel estabelecer uma idéia geral acerca da
paragénese de diversos grupos importantes de minerais de uranila de acordo com a

representacao esquematizada a seguir (Figura 5.3).

}

transporte fransporte
complexos de sulfato de uranila complexos de carbonato de uranila -
aguas dguas |
> /
evaporagao dcidas alcalinas evaporacao
| 3 4
SULFATOS 7 ¥ TRICARBONATOS
douas UO —  silica
diluidas dissolvido dissolvida
OXI-HIDROXIDOS SILICATOS
Aa() o3 PO
AbO4 VO (,)4
4 . .
dissolvido dissolvido dissolvido
ARSENATOS VANADATOS FOSFATOS

Figura 5.3 - Representacdo esquematica da paragénese de diversos grupos importantes de minerais de
uranila (Modificado de Garrels & Christ — 1959), considerando ambientes acidos (pH < 7) e alcalinos

(pH > 7) e as condi¢des ambientais que permitem o transporte ou a imobilizagdo do U.

Grande parte dos sulfatos e carbonatos de uranila mostra-se soliivel em aguas
subterraneas diluidas, podendo precipitar se o processo de evaporagdo dessas aguas
for intenso. Assim, no caso dos sulfatos e tricarbonatos a sua génese denuncia uma
forte evaporagcdo compativel com regides de clima quente e arido e com baixa
pluviosidade. Ja os oxihidroxidos de uranila sdo menos soliveis quando comparados a

grande maioria dos carbonatos de uranila.
Silicatos, vanadatos, fosfatos, e arsenatos de uranila sdo relativamente insoluveis, ¢

necessitam da dissolugdo de Si, V7, P e As provavelmente provenientes da

composi¢ao quimica das rochas presentes no ambiente, para sua formagao.

CAPITULO6
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RESULTADOS

6.1 - DESCRICAO MACROSCOPICA DAS AMOSTRAS

Conforme ja mencionado no capitulo 1, item 1.5.3 (Selecdo e preparagdo das amostras
coletadas), as amostras descritas correspondem as amostras aparentemente mais ricas
em minerais secundarios de uranio baseando-se na coloracao amarela apresentada. As
amostras descritas a seguir sdo provenientes das cavas 1 e 3 da Mina Cachoeira —

Provincia Uranifera de Lagoa Real (Pranchas I e II das figuras 6.1 e 6.2).

O3JUN24-28
Prancha |

Figura 6.1: Descri¢ao macroscopica das amostras referentes as cavas 1 e 3 da Mina (Jazida Cachoeira).

Amostra 03JUN24-3A: Rocha acinzentada, foliada, rica em maficos
(piroxénios/anfibolios?), feldspato e biotita. Discreta mineralizagdo secundaria de
uranio (amarelada) por toda rocha, mas principalmente, sobre a superficie da biotita e

em planos de fratura.Granulagdo: média a grossa.

Amostra 03JUN24-2: Rocha com textura ocelar, acinzentada, rica em feldspato,
maficos (piroxénio/anfibolio?), biotita e quartzo presente em pequena quantidade.

Foliagdo penetrativa, cujas superficies contém discreta mineralizacdo secundaria
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(coloragdo amarela) de wurdnio, que aparece também em planos de fratura

perpendiculares a foliagdo. Granulagdo média a grossa.

Amostra 03JUN24-10A: Rocha cinza, foliada, rica em feldspato, biotita, maficos,
calcita e quartzo presente em pequena quantidade. Discreta mineralizagdo secundaria
de uranio (coloragdo amarela) presente nos planos de foliagdo (planos ricos em

biotita) e em fraturas perpendiculares a esses planos. Granulagdo: fina a média.

Prancha Il

Figura 6.2: Descri¢do macroscopica das amostras referentes a cava da Mina (Jazida Cachoeira).

Amostra 03JUN24-7: Rocha cinza escura, foliada, contendo feldspato, biotita,
maficos, calcita e quartzo. Discreta mineralizacdo secundaria de uranio (coloragdo
amarela) presente nos planos de foliagdo (planos ricos em biotita) e em fraturas

perpendiculares a esses planos. Granulagdo: fina a média.

Amostra 03JUN24-11: Amostra intemperizada. Rocha acinzentada, foliada,
apresentando feldspato, biotita, maficos e quartzo. Discreta mineralizagdo secundaria
de uranio (amarelada) por toda rocha, mas principalmente, em planos de fratura.

Granulacdo: média a grossa.

6.2 - ESTUDOS MICROPRETROGRAFICOS
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A andlise micropetrografica das amostras mencionadas na Tabela 1.3 revelou uma
rocha contendo essencialmente plagioclasio (com maclas polissintéticas tipicas) e
piroxénio (pleocroismo esverdeado). A textura ¢ granoblastica, tipica de rochas
metamorficas, na qual se percebe intensa poligonizacdo dos minerais essenciais acima
descritos. Outros minerais, que aparecerem em menor propor¢do, apresentados nas
Figuras 6.3 e 6.4, sdo o anfibolio, granada, lamelas de biotita, zircdo e uraninita

(mineral primario de uranio).

Figura 6. 3 Biotita presente na ldmina. Bt: biotita. Aumento: 200X — Sob nicois: paralelos e cruzados

(direita). Lamina (03JUN24-3A).

PI

Figura 6.4: Uran1n1ta presente no piroxénio da lamina (03JUN26-56). Presenca de zircdo (fonte
provavel de uranio) incluso no piroxénio. Pl: plagioclasio, Px: piroxénio, U:uraninita e Zr: zircdo.

Aumento: 200X — Sob nicdis: paralelos e cruzados (direita).
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Granadas e graos de uraninita sdo, na maioria das vezes, encontradas na interface
entre cristais de plagioclasio e piroxénio, sugerindo que a granada foi formada as
custas da reagdo metamorfica, em condi¢des de facies anfibolito alto, ocorrida entre

os ultimos (Fig. 6.5).

- N -
- L-.-_ ;-. . : !:.I.'.__:mr_ : 'F.“

:-. "_‘ . ll. 1 *‘_f-'-',-c‘. - ‘_‘

=l

Figura 6.5: Minerais presentes na lamina (03JUN24-3A). Pl: plagioclasio, Px: piroxénio e U: uraninita.

Aumento: 50X — Sob nicois: paralelos.

Nota-se também a alteracdo de piroxénio para anfibdlio, indicando que houve a

presenca de fluidos que hidrataram o piroxénio e promoveram sua alteracao (Fig. 6.6).

Figura 6.6: Alteracdo de piroxénio a anfibolio presentes na lamina (03JUN26-56). Pl :plagioclasio, Px:

piroxénio e Anf: anfibolio. Aumento: 100X — Sob nicdis: paralelos.
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6.3 - ESPECTROSCOPIA DE INFRAVERMELHO (FTIR)

Como ja mencionado no capitulo 1, tragos de minerais ndo pertencentes ao conjunto
da mineralogia secundéria de uranio estiveram presentes no material coletado para
analise. Levando-se em conta tal fato, optou-se por agrupar as amostras, num primeiro
momento, de acordo com os padrdes de espectros obtidos (anexo I). Esse critério foi

adotado com o objetivo de conduzir a investigacdo e a interpretagdo dos espectros.

A identificacdo das fases minerais pertencentes ao conjunto da mineralogia
secundaria de uranio foi obtida por comparacao do espectro de infravermelho das
amostras do presente estudo (anexo I) com as intensidades relativas definidas por
Cejka (1999). Ja a identificacdo das demais fases minerais como albita, calcita e
biotita, foi obtida por comparagdo do espectro de infravermelho das amostras do
presente estudo com as intensidades relativas definidas por Moenke (1974), White

(1974) e Farmer (1974) respectivamente.

Para cada padrdo observado designou-se um grupo para dar-lhe representacao. Dentro
do grupo, através de uma observagdo mais refinada, se constatou subgrupos com
padrdes de espectros semelhantes. Dessa forma, verificou-se um total de trés grupos e
dois subgrupos. A tabela a seguir mostra a relacdo amostra/grupo e amostra/subgrupo

adotada (Tabela 6.1).

Tabela 6.1 — Agrupamento das amostras de acordo com o padrio de espectro obtido.

LOCALIZACAO"  GRUPOS AMOSTRAS SUBGRUPOS AMOSTRAS
AAN-13 03JUN24-11 1A 03JUN24-11
AAN-13 03JUN24-3A 03JUN24-3A

AN-6 1 03JUN25-58
AN-6 03JUN25-57 1B 03JUN25-58
AN-6 03JUN26-56 03JUN25-57
03JUN26-56
AAN-13 2 03JUN24-7
AAN-13 03JUN24-10A
AN-6 3 03JUN25-54
AAN-13 03JUN24-2

B3
AAN-13: Antiga anomalia 13 (Jazida Cachoeira); AN-6: Ocorréncia das Laranjeiras.
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As amostras pertencentes ao grupo 1 (Figura 6.7), provenientes da Mina Cachoeira e

ocorréncias das Laranjeiras, apresentaram como mineral predominante a albita

(Tabela 6.2). Este mineral apresenta bandas nas regides compreendidas entre 1165-

1000 cm™ e 786-428 cm™ (Moenke 1974). Calcita (Tabela 6.3) e biotita (Tabela 6.9)

também estiveram presentes neste grupo. Uranofano (Tabelas 6.4 ¢ 6.5), Haiweeita

(Tabela 6.6), B-Uranofano (Tabela 6.7) e Sklodowskita (Tabela 6.8) foram os

minerais de uranila presentes neste grupo.

transmitancia (%)

150

- 03JUN25-58
] 03JUN26-56
0 I ' I ' I
4000 3000 2000 1000

numero de onda {cm-1)

Tabela 6.2 - Comparagio dos niimeros de onda (cm™') observados para a Albita nas amostras do Grupo 1.

Figura 6.7: Espectros de infravermelho das amostras do Grupo 1.

03JUN24-11
03JUN24-3A
03JUN25-58
03JUN25-57
03JUN26-56
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(Moenke 1974)
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A seguir encontram-se os espectros dos subgrupos definidos a partir do grupo 1.

125 S

100 <

75 4

50 1

transmitancia

25 4

0 T I
4000 3500

T T I T I T I T T
2500 2000 1500

T T T
3000 1000 500

numero de onda {cm-1)

Figura 6.8: Espectros de infravermelho das amostras do subgrupo 1A (03JUN24-11 e 03JUN24-3A).

Tabela 6.3 - Comparagdo dos nimeros de onda (cm™') observados para Calcita nas amostras do Subgrupo 1A.

03JUN24-11 1435 - 1155 1096 1035 994 880 -
03JUN24-3A - 1421 1148 1095 1036 997 - 877
Calcita 1435 1424 1155 1099 1029 994 881 877

(White 1974)

Tabela 6.4 - Comparago dos niimeros de onda (cm™) observados para Uranofano na amostra 03JUN24-11.

o HzO V3 Si04-4 V3 Si04>4 V3 U02+2 V1U02+2 V4 SiO4_4 Vo Si04-4

03JUN24-11 1635 994 943 859 786 608 463

Uranofano 1636 1006 942 859 790 609 460
(Cejka 1999)
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Figura 6.9: Espectros de infravermelho das amostras do subgrupo 1B (03JUN25-58, 03JUN25-57 e
03JUN26-56).

Tabela 6.5 - Comparagio dos numeros de onda (cm’™") observados para Uranofano nas amostras do Subgrupo 1B.

SH,O  v;Si0* v;Si0.* v; U0, viUO,™? v, SiO* vy SiO* v, Si0* v, Si0,™*

03JUN25-58 - 999 - 860 787 607 567 493 453
03JUN26-56 1639 - 939 859 808 607 557 492 463
Uranofano 1636 1006 942 859 790 609 560 485 460

(Cejka 1999)

Tabela 6.6 - Comparagio dos numeros de onda (cm™") observados para Haiweeita nas amostras do Subgrupo 1B.

vOH J8H,0 v;Si0* v5Si0s*  v;Si0,%  v; U072 v, Si0* v, Si0™ v, Sio,™

03JUN25-57 3566 1637 - - 1097 912 530 - -
03JUN26-56 3570 1639 1167 1134 1097 906 530 475 451
Haiweeita 3570 1639 1170 1130 1097 911 529 474 450

(Cejka 1999)

Tabela 6.7 - Comparagio dos numeros de onda (cm’™") observados para B-Uranofano na amostra do 03JUN26-56.

SH,O v;Si0* v;3Si0s* v, SiO* v; UO,™? vy SiOs™* v, SiO* v, Si0g*

03JUN26-56 - - 928 880 853 557 - -

B-Uranofano 1636 946 930 880 854 555 472 460
(Cejka 1999)
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v3SiOyt viSiOt v3 U0 viSiogt viUO,? vy Si0st v, Siost v, Siog*
03JUN26-56 1167 - 868 853 759 571 503 438
Sklodowskita 1163 934 864 850 763 570 502 441
(Cejka 1999)
Tabela 6.9 - Comparagio dos numeros de onda (cm’™") observados para Biotita na amostra 03JUN26-56.
03JUN26-56 3699 3622 3570 808 725 689 662 503
Biotita 3700 3622 3571 807 724 689 659 503

(Farmer 1974)

6.3.2 - GRUPO 2

Neste grupo (Figura 6.10), o mineral predominante foi a calcita, com principais

bandas posicionadas em torno de 712, 876 ¢ 1420 cm™ (Tabela 6.10). Uranofano foi o

mineral de uranila identificado nas amostras 03JUN24-10A e 03JUN24-7 (Tabela

6.11).
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Figura 6.10: Espectros de infravermelho das amostras do grupo 2 (03JUN24-10A e 03JUN24-7).
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Tabela 6.10 - Comparagio dos niimeros de onda (cm™) observados para a Calcita nas amostras do grupo 2.

%) V3 V4 Referéncia
875 1428 712 03JUN-10A
875 1425 711 03JUN-7
873 1425 710 (a)

881 1432 712 (a)
876 1435 712 (a)
876 1410 713 (a)

(a) White (1974).

Tabela 6.11 - Comparagio dos niimeros de onda (cm™) observados para Uranofano nas amostras do grupo 2.

vVOH vOH J8H,0 J8H,0 v;Si0* v;Si04 v;UO0,?  v,Si00* v, Sios*

03JUN24-7 3226 2984 2874 1637 997 945 848 609 460
03JUN24-10A 3233 - - 1638 995 945 860 607 462
Uranofano
(Cejka 1999) 3200 2920 2850 1636 1006 942 859 609 460

6.3.3 - GRUPO 3

Neste grupo (Figura 6.11), pelo fato da albita e calcita ndo serem predominantes, os
minerais de uranila puderam ser nitidamente observados. Na amostra 03JUN24-2
foram identificados Sklodowskita (Tabela 6.12) e B-Uranofano (Tabela 6.13). Ja a
amostra 03JUN25-54 revelou a presenca de Uranofano (Tabela 6.14).
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Figura 6.11: Amostras referentes ao grupo 3.
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Tabela 6.12 - Comparacio dos ntimeros de onda (cm™) observados para Sklodowskita na amostra 03JUN24-2

v OH v OH 8 H,0 v Si0* v; Si0* v; UO,™
03JUN24-2 3483 3200 1656 1163 989 864
Sklodowskita 3490 3200 1653 1163 989 864

(Cejka 1999)

Tabela 6.13 - Comparacio dos ntimeros de onda (cm™) observados para p-Uranofano na amostra 03JUN24-2

v OH ) H20 V1U02+2 V4 U02+2 Vo Si04_4 Vo U02+2
03JUN24-2 3200 1638 777 555 473 460
B-Uranofano 3225 1636 7717 555 472 460

(Cejka 1999)

Tabela 6.14 - Comparagio dos nimeros de onda (cm™) observados para Uranofano na amostra 03JUN25-54

8 H,0 v Si04 v3Si0Y v U027 vUO,? v, Sios*t v, Siog™

03JUN25-54 1636 1006 941 860 787 609 460

Uranofano 1636 1006 942 859 790 609 460
(Cejka 1999)

6.4 — DIFRACAO DOS RAIOS-X

A identificagdo das fases minerais quer pertencente ao conjunto da mineralogia
secundaria de urdnio ou ndo, foi obtida por comparacdo do difratograma de raios X
das amostras do presente estudo (anexo II) com o banco de dados da ICDD -
International Center for Diffraction Data / Joint Committee on Powder Diffraction
Standards — JCPDS (Sets 01 — 50; 2003). As analises das fases cristalinas levam em
consideracdo as intensidades das principais reflexdes das fases cristalinas e as
comparagoes relativas entre as mesmas. Os mesmos grupos e subgrupos apresentados
no item 6.3 encontram-se abaixo, tendo sido, porém, adicionado um quarto grupo
referente @ amostra 03JUN-26-63 que foi analisada somente por difratometria de

raios-X.
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Tabela 6.15 - Intensidades das principais reflexdes encontradas para a amostra 03JUN24-3A.

03JUN24-3A
dhkl — (I)
6,417 — (~36%)
3,867 — (~27%)
3,786 — (~39%)
3,739 — (~26%)
3,678 — (~37%)
3,351 — (~65%)
3,255 — (~81%)
3,209 — (>100%)
3,048 — (~46%)
2,940 — (~30%)
2,876 — (~21%)
2,287 — (~12%)
2,080 - (~12%)
1,914 — (~15%)
1,877 - (15%)

Albita
dhkl — (T)

6,39 — (20%)
3,857 — (8%)

3,780 — (25%)

3,7624 — (34,6%)
3,684 — (20%); 3,6735 — (20%)

3,375 — (8%)

3,196 — (100%)

2,933 — (16%); 2,9536 — (~31,6%)

2,866 — (8%)

Calcita
dhkl — (I)
3,86 — (12%)
3,035-(100%)
2,845 — (3%)
2,285 — (18%)
2,095 — (18%)
1,913 — (17%)
1,875 — (5%)

Tabela 6.16 - Intensidades das principais reflexdes encontradas para a amostra 03JUN24-11.

03JUN24-11
dhkl — ()
7,563 — (>100%)
6,281 — (27%)
4,484 -(~20%)
3,818 — (~73%)
3,739 — (41%)
3,633 — (33%)
3,453 — (37%)
3,302 — (~26%)
3,153 — (>100%)
2,988 — (25%)
2,823~ (31%)
2,550 — (25%)
2,495 - (~12%)
2,292 - (12%)
2,108 - (~17%)
1,922 - (~18%)
1,881 - (~14%)

Albita
dhkl — (T)
6,2736 — (3,8%)
3,8364 — (12,8%)
3,663 — (16%); 6480 — (39,7%)
3,4331 — (0,4%); 3,4739 — (5,5%)
3,151 — (10%); 3,1584 — (31,1%)
2,843 — (2%);2,8351 — (3,7%)
2,538 — (2%); 2,563 — (8%); 2,5548 — (15,6%)

Calcita
dhkl — (T)

3,86 - (12%)
3,035 - (100%)
2,845 — (3%)
2,495 - (14%)
2,285 - (18%)
2,095 - (18%)
1,927 - (5%)
1,875 -(17%)

Uranofano
dhkl — (T)
7,8602 - (78,8%)
4,4652 - (~32,3%)
3,8602 - (8,3%)
3,7172 — (7,5%)
3,4925 - (12%)
3,3102 — (7,3%)
3,1401 — (7,1%)
2,9776 — (17,7%)
2,8136 — (2,1%)
2,5523 — (1,6%)




69

6.4.2 - GRUPO 1 - SUBGRUPO 1B

Tabela 6.17 - Intensidades das principais reflexdes encontradas para Albita nas amostras do Subgrupo 1B.

03JUN25-57 6417 4,040 3,855 3,786 3,678 3,198 2,969 2931 1,804
dhkl—(I)  (~26%) (~30%) (~24%) (~42%) (~43)  (>100%) (~24%) (~30%)  (16%)

03JUN25-58 6,417 4,058 3,883 3,786 3,678 3,209 2,969 2931 1,828
dhkl— ()  (28%) (28%) (41%) (57%)  (39%)  (>100%)  (32%)  (57%)  (~24%)

03JUN26-56 6,371 4,040 3,867 3,786 3,663 3,198 2,969 2931 1,824
dhkl— () (~29%) (27%) (~25%) (~47%) (~36%) (>100%) (25%) (~27%) (~14%)

Albita 6,39 4,03 3857 3,78 3,66 3,190 2,964 2,933 1,824
dhkl— (D) (20%) (16%) (8%) (25%)  (16%)  (100%)  (10%)  (16%)  (18%)

Tabela 6.18 - Intensidades das principais reflexdes encontradas para Uranofano nas amostras do Subgrupo 1B.

03JUN25-58 7,830 6,417 - - - 1,722
dkl —(I) (~54%) (38%) (~17%)
03JUN26-56 - - 6,371 3,198 2,969 -
dhkl — (T) (~30%) (>100%) (25%)
Uranofano 7,8602 6,583 6,3783 3,1916 2,9886 1,7226
dhkl — (I) (78,8%) (17%) (99,9%) (18,3%) (16%) (1,8%)

Tabela 6.19 - Intensidades das principais reflexdes encontradas para Haiweeita nas amostras do Subgrupo 1B.

03JUN25-57 4,552 - 3,678 3376 3351 3,198 3,008 2,276
dhkl—(I)  (~21%) (39%)  (27%) (~26%)  (>100%)  (~21%) (~13%)

03JUN26-56 4,552 3,786 3,663 - 3,3507 3,198 3,048 2,281
dhkl = (1) (~22%) (~46%) (~36%) (25%)  (>100%)  (~17%) (~12%)
Haiweeita 4,53 3,80 3,67 3,40 3,34 3,18 3,037 2,280
dhkl— (D) (80%) (10%) (8%)  (10%)  (30%) (40%) (30%) (20%)

Tabela 6.20 - Intensidades das principais reflexdes encontradas para f3-Uranofano na amostra 03JUN26-56.

03JUN26-56 7,76 4,552 3,867 3,507 3,198 2,281 1,824
dhkl — () (10%) (~22%)  (~25%) (25%)  (>100%)  (~12%) (~14%)
B-Uranofano 7,72 4,5406 3,8607 3,4904 3,1806 2,2861 1,8240
dhkl — (I) (99,9%)  (154%)  (23,6%)  (22,8%)  (20,7%)  (<1%) (<1%)

Tabela 6.21 - Intensidades das principais reflexdes encontradas para Sklodowskita na amostra 03JUN26-56.

03JUN26-56 6,371 4,552 4,040 3,507 3,008 2,867 2281 2,191 2,127 1,824 1,804
dhkl— () (~29%) (~22%) (27%) (25%) (~21%) (20%) (~12%) (12%) (~17%) (~14%) (~17%)

Sklodowskita 6,37 4,51 4,00 352 300 2,87 227 2,19 2,13 1821 1,801
dhkl— ()  (20%) (10%) (50%) (60%) (60%) (50%) (5%) (20%) (30%) (5%) (10%)




6.4.3 - GRUPO 2

Tabela 6.22 - Intensidades das principais reflexdes para a amostra 03JUN24-10A.
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03JUN24-10A
dhkl — (I)

Albita
dhkl — (I)

Calcita

dhkl — (1)

B-Uranofano

dhkl — ()

7,694 — (82%)
3,850 — (~61%)
3,754 — (~23%)

3,633 — (36%)
3,018 — (93%)
3,466 — (~41%)

3,175 — (>100%)
2,950 — (33%)
2,912 — (22%)
2,840 — (24%)
2,797 - (35%)
2,755 — (24%)
2,571 — (22%)

1,953 — (16%)
1,863 — (23%)

3,857 — (8%); 3,8364 — (12,8%) 3,86 — (12%);
3,7624 — (34,6%); -
3,648 — (39,7%); -
- 3,035 — (100%)
3,4739 — (5,5%); 3,484 — (2%); -
3,190 — (100%); 3,1584 — (31,1%);
2,9536 — (31,6%); ]
2,9201 — (21,5%); -
2,843 — (2%); 2,8351 — (3,7%); 2,845 — (3%);
2,787 — (2%); 2,7792 — (9%); -
2,5548 — (15,6%); -
1,9547 — (0,8%); ]
1,8616 — (0,4%); 1,875 — (17%);

7,72 — (~99%)
3,8606 — (23,6%)
3,7211 — (1,8%)
3,0229 — (15%)
3,1806 — (100%)
2,9137 — (4,4%)
2,8434 — (5,6%)
2,787 — (1,4%)
2,7478 — (0,7%)
2,5738 - (5,3%)
1,9529 — (2,7%)
1,8648 — (4,4%)

6.4.4 - GRUPO 3

Tabela 6.23 - Intensidades das principais reflexdes para a amostra 03JUN24-2.

03JUN24-2
dhkl - ()

B-Uranofano Skolodowiskita

dhkl — (I) dhkl — (1)

Albita
dhkl - (1)

8,346 — (~62%)
7,628 — (>100%)
4,529 — (~22%)
4,159 — (~42%)
3,867 — (~91%)
3,4796 — (42%)
3,3265 — (35%)
3,1866 — (91%)
3,018 — (35%)

- 8,42 — (100%)
7,7215 — (~100%) -

4,54 — (15,4%) 4,51 — (10%)

- 4,19 — (80%)

3,8607 — (~23%) 4,00 — (50%)

3,4904 — (22,8%) 3,52 — (60%)

3,3363 — (6,4%) 3,27 - (70%)
3,1806 — (~20,7%) -

3,022 — (15%) 3,00 — (60%)

3,857 — (8%)

3,327 — (1,4%)

3,190 — (100%)

2,964 — (10%)
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Tabela 6.24 - Intensidades das principais reflexdes para a amostra 03JUN25-54.

03JUN25-54
dhkl — (1)

Uranofano
dhkl — (I)

Albita
dhkl - (1)

7,971 (>100%)
3,986 (>100%)
3,867— (~50%)
3,363— (~76%)
3,209 — (>100%)
3,008 (~42%)
2,931 (~42%)

7,8602 — (79%)
3,9301 — (26%)
3,8602 — (~9%)
3,3786 — (~5%)

2,9304 — (~5%)

4,0191 — (77,2%)
3,857 (~8%)
3,2147— (~56%); 3,196 (~100%)

6.4.5-GRUPO 4

Tabela 6.25 - Intensidades das principais reflexdes para a amostra 03JUN26-63.

03JUN26-63
dhkl — (1)

Autunita
dhkl — (I)

Haiweeita

dhkl — (T)

Meta-autunita
dhkl — (T)

B-Uranofano

dhkl — (1)

Uranofano

dhkl — (T)

8,425 - (45%)
5,372 - (~28%)
4,928 - (~19%)
3,590 - (~71%)
3,480 - (34%)
3,220 - (~20%)
2,921- (~16%)
2,607 - (25%)
2,501-(~13%)
2,206 - (~15%)
2,108 - (~30%)
2,090 - (21%)
2,027 - (~17%)
1,937- (15%)
1,598 - (21%)
1,523 - (~14%)
1,794 — (12%)
1,749 — (12%)

5,185 — (65%)
4,93 - (35%)
3,569 (100%)
3,502 — (40%)
2,903 — (12%)
2,591 — (5%)
2,501 -(7%)
2,213 — (30%)
2,074 — (60%)
2,074 — (60%)
2,036 — (18%)
1,936 — (3%)
1,5138— (10%)
1,785 — (10%)
1,7525 - (11%)

7,97 — (20%)
5,347 — (20%)
3,57 — (20%)
3,21 - (25%)
2,904 — (20%)
2,616 — (30%)
2,503-(5%)
2,188 — (20%)
2,096 — (10%)
2,096 — (10%)
2,010 — (10%)
1,934 — (12%)
1,592 — (10%)
1,526 — (5%)
1,781 — (10%)
1,745 — (10%)

8,4 (100%)
5,45 — (70%)
4,99 — (80%)
3,64 — (90%)
3,48 — (60%)
3,215 - (80%)
2,94 — (60%)
2,62 — (30%)
2,15 - (30%)
2,10 — (30%)
2,04 — (50%)
2,04 — (50%)
1,95 — (20%)
1,60 — (30%)
1,80 — (30%)
1,72 - (20%)

3,49-(22,8%)
3,2361-(1,7%)
2,9137-(4,4%)
2,6077-(1,2%)
2,2123-(2,7%)
2,1078- (0,3%)
2,0925-(1,4%)
2,0230 -(1,6%)
1,9384-(1,9%)
1,7943-(2,1%)
1,7488-(0,3%)

5,40 — (12%)
3,5884 — (8%)
3,492-(11,4%)
2,9340-(4,5%)
2,6106-(4,7%)
2,5028-(1,9%)
2,1951-(4,2%)
2,1038-(3,4%)
2,0958-(5,5%)
2,0339- (3,3%)
1,9355-(0,5%)
1,5972 -(1,8%)
1,5269-(1,1%)
1,8029-(0,7%)
1,7457-(3,2%)
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CAPITULO 7

DISCUSSOES E CONCLUSOES

O estudo das amostras de albititos uraniferos provenientes da Jazida Cachoeira
(AAN-13) e Ocorréncia das Laranjeiras (AN-6), regido de Lagoa Real — Caetité —
Bahia, através de andlises por Difratometria de Raios-X e Espectroscopia de
Infravermelho (FTIR), permitiu a compreensdo sobre a mineralizagdo secundaria de
uranio destas localidades a partir da caracterizacdo dos seguintes hidroxisilicatos de

uranila:

e B - Uranofano: Ca[(UO,)(SiO;0H)], . 5(H,0);
e  Uranofano: Ca[(UQO,)(SiO30H)], . 5(H,0);
e  Sklodowskita: Mg[(UO,)(SiOs0H)], . 6(H,0);
e Haiweeita: Ca[(UO»)SisO12(OH)s] . 3(H0):

Utilizando-se apenas a Difratometria de Raios-X, os seguintes fosfatos de uranila
também puderam ser caracterizados, levando-se em consideracdo a maior
contribui¢do das suas intensidades quando comparadas aquelas dos hidroxisilicatos de

uranila também observadas (Tabela 6.25 e difratograma 03JUN26-63 do anexo II):

e  Autunita: Ca[(UO;)(POy)]» . 8-12(H,0);
e  Meta-autunita: Ca[(UO,)(POy)], .6-8(H,0);

A origem dos anions fosfato (PO,™), essenciais para o surgimento da autunita e meta-
autunita, pode ser explicada a partir da acdo do intemperismo sobre as apatitas e
monazitas acessorias dos granitos e ortognaisses de Lagoa Real (Figura 4.2). Cabe
ainda ressaltar que ja havia sido descrita, por Ribeiro et al. (1984), a ocorréncia da
torbernita na regido de Lagoa Real, que corresponde a um fosfato de uranila, cuja
formula ¢ Cu[(UO;)(PO4)], . 8-12 (H,0). Esses autores, entretanto, nao discutem a

origem do cobre deste fosfato.
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A coloracao natural amarelada caracteristica de todos os minerais acima foi também
encontrada em minerais nao pertencentes ao conjunto da mineralogia secundaria de
uranio que estiveram presentes no material coletado para analise. Como exemplo,
citam-se calcitas e albitas levemente amareladas por processos de alteracdo que foram
definidas por Difratometria de Raios-X e Espectroscopia de Infravermelho (FTIR).
Dessa forma, torna-se importante ressaltar que nem todo material de coloragdo

amarela em amostra de mao representa, de fato, mineral secundario de uranio.

Uma reflexdo sobre os resultados indica-nos que B-Uranofano, Uranofano, Sklodowskita
e Haiweeita teriam sido resultantes da intera¢do entre os cations Ca™, Mg™ e [UO,]™
e os complexos anidonicos do tipo hidroxisilicato. Esses ions sdo provenientes do
intemperismo que afetou os principais tipos petrograficos (granitos, gnaisses e
albititos) existentes na regiio de Lagoa Real. O fon Ca™ foi liberado pelo
intemperismo de minerais como piroxénio, plagioclasio ndo albitico e calcita. O ion
Mg foi liberado pela alteracio dos anfibolios e biotitas e o ion uranila a partir da

oxidagdo do U™ presente nas uraninitas disseminadas nos albititos (Equagdo 4).
[UO2]™ gy +4H gy +2€ = U* +2H,03 E"= -0,27 volt (4)

O intemperismo de fato teria se estabelecido em condi¢des oxidantes, uma vez que as
amostras foram coletadas proximas a superficie. A formacao dos minerais de uranila
deve ter sido condicionada por variagdes nos valores de pH das dguas subterraneas.
Provavelmente as dguas do lengol fredtico adquiriram carater alcalino anteriormente a
formagdo desses minerais, o qual pode ser explicado pelos equilibrios quimicos que

envolvem a hidrdlise das espécies uranila [UO,]™* e carbonato [CO5]™.

Conforme apresentado no Capitulo 5 (item 5.2.3), a hidrolise do ion uranila segue a

seguinte reagdo (Equagdo 6):
X [UO2 % ) ¥ YH:Oy = [(UOD(OH), gy + YH gy (6)

Paralelamente ao processo de hidrolise, os complexos formados acima estariam

sofrendo dissociagdo e liberando ions OH™ (Equagdo 12).
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[(UO)(OH), I gy = X [UO]? gy + yOH (g (12)

Os valores das constantes de equilibrio para os diferentes complexos, representados
na equagdo 12, determinam as suas respectivas estabilidades e controlam as

concentragdes de [UO,]™ e OH™ em solugdo.

Os processos descritos nas equagdes 6 e 12 contribuem diretamente para o valor de
pH das aguas subterraneas que percolam os albititos uraniferos. Por exemplo, a baixa
dissociagdo do complexo (alta estabilidade) referida na equagdo 12 impediria o
aumento do pH, e a hidrolise descrita na equagdo 6 responderia pela redugdo no valor
de pH. Entretanto, este exemplo ndo deve ter ocorrido na Provincia de Lagoa Real, ja
que hidroxidos de uranila ndo foram caracterizados neste trabalho, indicando que
estes estavam realmente dissociados. Além disso, os minerais secundarios de uranio,
caracterizados pelo presente estudo, apresentam grupo aniodnico do tipo
hidroxisilicato, necessitando, portanto, da disponibilidade de silica nas aguas
subterraneas da regido, cuja dissolu¢do ¢ favorecida em pH levemente alcalino

(Fig.7.1).

£ o 0 o 5__

Milimoles por litro

]

v

Figura 7.1: Solubilidade da silica em fungio do pH, a 25 ° C (Teixeira et al., 2000).
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A presenga da calcita (CaCO;) disseminada nas rochas da Provincia Uranifera de
Lagoa Real representa um fator adicional ao surgimento de um pH levemente alcalino
para tais aguas. Este caradter alcalino poderia ser explicado pelo fato de o ion
carbonato ([CO3]?) — fornecido pelo equilibrio de dissolu¢do da calcita — ser uma
base fraca do ion bicarbonato ([HCOs]), e, por isso, sofrer hidrolise. Assim, sdo
produzidos ions hidréxido (OH") que contribuem para o aumento do pH dessas aguas
e dissolucao da silica necessaria para a formagao dos minerais secundarios de uranio

caracterizados. Este equilibrio pode ser representado pela seguinte equacao:
CO5? gy + H0 ¢ = HCO5" (i) T OH (g, (13)

A albita e o feldspato potassico, minerais abundantes dos albititos, quando dissolvidos
nesse ambiente alcalino, liberam fons silicato, Na" e K'. Os fons silicato, adicionados
a ions hidroxido, por sua vez, se combinariam com 0s outros cations em solu¢do
(Ca', Mg™ e [UO,]™), levando a precipitagdo dos minerais secundarios de uranio

caracterizados neste estudo.

E importante considerar que a pronunciada dissociagio dos complexos de hidréxido
de uranila (Equacao 12) nas aguas subterraneas desloca o equilibrio da hidrolise dos
ions carbonato (Equacdo 13) devido ao incremento da concentracdo de ions OH,
favorecendo o surgimento de complexos de carbonato e/ou hidroxicarbonato de
uranila. Esses ultimos s3o extremamente estaveis em solugdo de pH levemente
alcalino (Fig. 7.2), sendo facilmente transportados em meio aquoso, principalmente

. , + +
junto aos ions Na e K.

A formagdo desses complexos concorre com a formacdo de hidroxisilicatos de
uranila, j4 que os fons carbonato ([CO;]?) por ora predominantes, se ligam mais
intensamente aos ions uranila ([UO,]™) presentes em solu¢gdo do que os anions
hidroxisilicatos. Desta forma, poderia ser explicada a limitada exposicdo dos
hidroxisilicatos de wuranila, caracterizados neste estudo, em toda a area de

amostragem.
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100

I ] !

(UO,),CO,0H
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complexos aquosos de U™ (%
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(I.JL')Q)(CO_‘):'

20 +

Figura 7.2 : Distribui¢io de complexos aquosos de U™ a 25 ° C e pCO, atmosférica (Suzuki &
Banfield 1999).

Em suma, ¢ possivel estabelecer um modelo geoquimico com as seguintes etapas que

levaram a formagao dos hidroxisilicatos de uranila:

1)

2)

3)

4)

Oxidagdo do U™ presente nas uraninitas (UO,) a U™ que se manifesta sob a
forma de fon uranila ([UO,]™);

Hidrolise do ion uranila e respectiva formacdo dos complexos de hidroxidos
de uranila (de baixa estabilidade);

Instauracdo dos processos de dissociacdo dos complexos de hidroxidos de
uranila e de hidrdlise dos ions carbonato provenientes da calcita, resultando na
elevagdo do pH das 4guas subterraneas, o que favorece a solubilizagdo da
silica dos minerais silicaticos dos albititos, explicando-se assim o surgimento
de hidroxisilicatos de uranila com Ca™ ou Mg™;

Intensificacdo da dissociacdo dos complexos de hidroxidos de uranila, que
desloca o equilibrio da hidrdlise dos ions carbonato, favorecendo o
aparecimento de complexos carbonatados de uranila, estdveis em solucio

aquosa, e limita a formagao de hidroxisilicatos de uranila.
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O perfil de alteracdo, palco do intemperismo, pressupde a existéncia de um lencol
fredtico perene em um passado geologico recente, capaz de manter os albititos
uraniferos em constante contato com a agua, sem a qual os processos acima descritos
ndo teriam sido desencadeados. A propdsito, a presenca da agua ¢ notada na
composicdo dos hidroxisilicatos de uranila identificados, uma vez que sdo minerais
hidratados. Com o rebaixamento do nivel do lengol freatico conduzido pela erosao em
passado geoldgico ainda mais recente, os minerais secundarios de uranila foram
expostos, permitindo a caracterizacdo e interpretagdo das alteracdes fisico-quimicas

ocorridas nos albititos uraniferos de Lagoa Real.

A nao caracterizacdo de sulfatos e/ou carbonatos de uranila no material estudado
parece indicar, de fato, a inexisténcia de um ambiente de forte evaporacdo que seria

tipico de clima arido ou semi-arido, conforme apresentado no esquema da Figura 5.3.

Apesar de ndo terem sido caracterizados neste estudo, a ocorréncia de outros fosfatos
e hidroxisilicatos de uranila, tais como saleeita — Mg[(UO,)(PO4)],.10H,0, ankoleita
e/ou meta-ankoleita — K[(UO,)(PO4)],.6H,0 e boltwoodita — K(UO;)(Si0O;0H).H,0,
ndo pode ser descartada, considerando o ambiente quimico do intemperismo dos tipos

litologicos de Lagoa Real.
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ANEXO |

ESPECTROSCOPIA DE INFRAVERMELHO (FTIR)
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ANEXO Il

DIFRATOMETRIA DE RAIOS-X
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