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1. RESUMO

Este trabalho apresenta os resultados da alteracao intem-
-~ . - - e - - . b * -
perica experimental de dois diabasios de composiciao quimica e mi~

neralogica semelhantes, mas de texturas diferentes.

Para as experiencias construiu-se um equipamento (fig. 1)
constituido essencialmente de wm conjunto de preparacdao e armaze ~
namento das solugoes lixiviantes ¢ de um tubo de percolacao, O pri-
meiro consiste num recipiente de vidro com 25 litros de capacidade,
no qual as solu¢oes foram saturadas com gas carbdnico e mantidasa

uma temperatura constante, gragas ao uso de um termostato,

O tubo de percolagao, onde se processa a interacao solu -
gao~rocha, possui duas zonas com caracteristicas hidricas distintas
uma saturada, onde os fragmentos estio constantemente imersos nas
solugoes de percolagio, e outra de aeracio, que no decorrer das ex

periéncias foi subdividada em zona subsaturada e atmosférica seca.

" . 4 . | .
Este equipamento ¢ bastante simples e permite um razod -
vel contrdle dos pardmetros fisico-quimicos envolvidos nas experisn

cias,

Numa primeira fase experimental, que duroa aproximada~
mente urn ano, os fragmentos {2-6 mm) de cada diabdsio foram sub-
metidos a uma lixiviagao de 200 litros de solucio saturada de gas car
bénico (taxa de precipitagdo média de 569 mm/dia). O regime pluvio
metrico caracterizou-se por ciclog semanais separados por 48 horas
sem precipitagao. Cada ciclo, por sua vez, constituiu-se de cinco Pe
riodos de precipitagao continua (8 horas de duracio cada um, com ta
xa de precipitagao de 100 mm/h) intercalados com periodos sem pre

cipitagao (cada um com 16 horas de duracao),

Durante as experiencias foram realizadas observagdes 88
~ . -~
bre a natureza das solu¢des e controle de pH de entrada e de saida

das soluc¢des,
As solugdes coletadas diariamente possibilitaram um estu
w . . . s . - |
do quimico rigoroso dos fons removidos durante todo o processo, e
P 0 r | R -
os resultados foram correlacionados com a granulagdo, pH das aguas

de lixiviagao ¢ consumo hidrogenidnico,

B -~ » - - -~ e
Estudou=-se tambem a infludncia reciproca dos elementos
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eliminados e a importdncia dos fendmenos ocorridos no local de al -
teragao. Estes estudos foram corroborados por andlises petrografi-
cas das rochas sas e alteradas bem como, por estudos mineraldgi -
cos e quimicos dos materiais alterados e daqueles aderidos as colu-

nas de percolacio.

Fez~se um estudo critico das relagdes moleculares conven
cionais dos elementos mobilizados, com o objetivo de definir a ten -
deéncia da alteracido, nio perdendo de vista gue as experiéncias cor -

respondiam a uma fase inicial do intemperismo,

Foram estabelecidas relagdes de variacio das fragoes mo-
lares que permitem uma avaliagao dos fenfmenos ocorridos neste es-
tadio inicial, e determinou-se a ordem de remogao dos elementos, v_e_i_
lida para as presentes condicdes de alteracado experimental, As dife-
rengas de comportamento dos dois diabisios sio bem salientadas a -

través destas relacées.

Numa segunda parte submeteram-se os dois diabdsios & li-
xiviagao no intemperizador, dando-se énfase 3 sintese de minerais a
partir dessas solucdes. Para isso, essag solucoes foram coletadas
para secagem num sistema de tubos ligados em série e sujeitos a gra
dientes térmicos e fluxo de gds inerte. Estas experiéncias duraram a
proximadamente 8 meses, apos a percolacio de 6500 ml (taxa de pre-
cipitagao média de 23 mm/dia) num regime ciclico semanal com 5 pe-
riodos de precipitacao continua (8 horas de duracdo e 4 mm/h cada
um). As demais condi¢des foram as mesmas reinantes na primeira

parte.

A comparagao dos resultados das duas partes salientou a
diferenca de comportamento dos fons liberados submetidos 3s diferen
tes condigoes de precipitagio, com as quais o PH das solugoes de sai

] . . .
da estd intimamente relacionado,

E feita uma tentativa de correlagao das experiéncias com
- - ~ - g - - - -
os fendmenos naturais, e sdo sugeridas algumas hipoteses de continui
dade dos trabalhos, com a simultinesa introducao de modificacdes no

equipamento,



2. INTRODUCAO

Os processos de alteragio intempérica de rochas que o -
correm na natureza sao extremamente lentos, permitindo somente

uma apreciagao estitica dos fendmenos numa de suas etapas.

Os estudos experimentais da alteracio tem permitido,com

-~ -~ . -~ . .
razoavel controle dos parimetros fisico~quimicos, uma aceleragao
desses processos, possibilitando uma interpretacao dindmica dos fe

némenos naturais,

Os trabalhos experimentais da alteracao de rochas tive -
ram grande impulso nas dltimas décadas, Salientam-se neste cam -
po os trabalhos de pesquisadores que procuram dar wuma interpreta-

¢ao segura do conjunto de fendmenos atuantes na formacao de solos,

Os trabalhos de Pedro (1964), baseados no extrator do ti-
po Soxhlet, trouxeram novas perspectivas aos fendmenos de altera -

¢ao das rochas,

No Brasil, os trabalhos experimentais de intemperismo
foram introduzidos por A.J.Melfi, que paralelamente ao estudo da
influéncia da silica na evolugao de geles amorfos de ferro, incenti -
vou a criagao de grupos de estudos que iniciaram varios projetos ex
perimentais. Alguns deles acham-se publicados (Melfi, 1971; Melfi
e Lievi, 1971; Farjallat, 1971; Levi e Melfi, 1972); outros estio em
fase de publicacdo definitiva, tendo sido objeto de comunicacao em
congresso (Valarelli et al, 1970) e outros ainda estio sendo elabora

dos,

Apesar do mérito do uso do Soxhlet, a sintese dos mate -
riais lixiviados na presencga de dgua em ebulicio se di em condigdes

muito distanciadas dasnaturais, Aventou-se entio a possibilidade de

dar maior énfase aos materiais dissolvidos nas solucoes de lixivia -
~ . - A » - . -

¢ao como fonte dos minerais secundirios, Para isso elaborourse

um aparelho cuja viabilidade de funcionamento foi objeto de comuni~

cagao preliminar em congresso (Hypolito et al, 1970),

O aprimoramento dessas experidncias preliminares levou
© autor do presente trabalho a melhorar o sistema de armazenamen
to e tratamento das solugSes e o sistema de percolagio (interacao
solugao-rocha), possibilitando o controle dos parametros experimen

tais e os estudos quimicos das solucoes de lixiviacao, que se torna-
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ram eficientes na explicagao dos fendmenos ocorridos na alteragao

dos diabasios,

Trabalhou-se com quatro lotes de diabasios, Cada  par
(um de granulacgdo fina e outro de granulacao grosseira) foi subme ~
tido a8 mesmas condigdes experimentais para fins comparativos. Di
vidiu-se assim, €ste trabalho em duas partes: a primeira teve por
objetivo estudar, através dos produtos de lixiviacdo, o comportamen
to dos fons eliminados das rochas iniciais, a infludnecia do pH na re~
mogao idnica e as correlacdes entre os comportamentos dos diabg ~
sios; a segunda teve por escopo a sintese de minerais a partir das

solucdes de lixiviagdo,

Os materiais residuais também foram estudados, enfati -
zando-se os produtos neoformados a partir dos elementos fixados no

local da decomposicao,

Os resultados aqui apresentados fazem parte de um pro -
grama amplo, que deverd atingir diferentes grupos de rochas e mi-

nerais,

Os estudos sbbre alteragao de diabasios inserem-se num
contexto global dos trabalhos programados, além da pretens3o ini -
cial de se comparar estes resultados com os obtidos em experién =
cias com o Soxhlet. Além disso, a alteracio de rochas basicas em
geral (e de diabidsios e basaltos em particular) apresenta implica -
¢Oes praticas, por constituirem matéria prima para construgao ci -

vil e material original da formacao de importantes grupos de solos,

A escolha de diabasios de diferentes texturas teve como fi
nalidade estabelecer as diferencas na velocidade ao ataque intempé-
rico, que por vezes foi correlacionada as causas da diversifica¢ao
de solos.

Em decorréncia de tal escolha, foi possivel averiguar nao g6 diferen
¢as de alteragd@o, mas também, a influéncia no seu mecanismo e na

interacao entre os ifons lixiviados,



PRIMBEIRA PARTIE

(ALTERAGCAO EXPERIMENTAL COM O INTEMPERIZADOR)
3. APARELHAGEM
3.1, INTRODUGAO

Um aparelho ideal para a realizacdo de experiéncias de

intemperismo artificial de rochas deve simular, com amaior verose
. . - -~ N . -~ . -

similhanca possivel, os fendmenos naturais deinteragao da agua

com. a rocha.

Considerando, entretanto, o elevado mimero de fatores e
a complexidade de suas interrelagOes, torna-se imprescindivel um
equipamento experimental completo, que possa permitir um contro-
le razodvel dos pardmetros, que por sua vez, podem ser estudados
isoladamente. Para isso, obviamente, torna-se necessario fixar os

demais,

O estudo do intemperismo no laboratorio permite acompa

nhar os fenSmenos ocorridos, e possibilita uma interpretacao dina-
. s - vl

mica do processo, o gue nao e possivel na natureza, onde os estudos,

na sua maior parte, s3o limitados ds interpretagdes a partir dos e~

feitos observados,
3.2, OINTEMPERIZADOR,

O equipamento idealizado e utilizado nesta pesquisa para
a realizacao de ensaios de intemperismo artificial de rocha, parece
preencher satisfatoriamente os requisitos mencionados. Abaixo & da

da sua descrigdo, que deve ser recorrida a foto n® 1 e figuras 1 e 2.
O intemperizador consta essencialmente de dois conjuntos:

a. conjunto de preparacgio de fluido que ira percolar a rocha.

b, conjunto de interacao fluido-rocha.

O primeiro conjunto é independente do resto do sistema, permitindo
o controle do regime pluviomeétrico artificial e o armazenamento de
solucoes de naturezas diversas, mesmo aquelas de baixa pressio de

vapor,
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O segundo constitue a parte essencial do sistema, pois & onde se da
a precipitacdo, a percolacdo, a acumulagio e o ataque intempérico.
Constam ainda déste conjunto os contréles de temperatura e nivelhi
drostatico, Este separa a zona saturada de dgua da zona de aeracio

A fig. 2 mostra esquemadticamente as caracteristicas hidricas e geo

quimicas deste conjunto,

A zona de aeracdo poderd ser neutra, oxidante , ou redu
tora, desde que se introduzam gases adequados pela haste G, Astem
peraturas, tanto da coluna que contém a rocha, como a do frascode
solugcao de lavagem, poderao ser controladas pelos variadores de

voltagem D e Dl’ como pode ser visto na figura 1.

FOTO -1

Conjuanto de interacgao fluido-rocha do intemperizador
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3.2,1, Componentes do Intemperizador

Frasco de vidro contendo agua saturada de gas carbdaico

(25 litros de capacidade).

Botijdo com gas carbdnico munido de mandmetro
Frasco lavador com &agua

Pinga de Mohr

Termoémetro de mercirio

Termostato

Coluna de percolacao de vidro

Haste lateral para verificagao do nivel hidrostatico,
Placa porosa (média) inserida na base do tubo B,

Resisténcia elétrica envolvendo o tubo B e fixada com amian

to.
Haste de vidro

Regulador de temperatura da coluna de percolacio ( variador

de voltagem - entrada 110 V e saida de 150 V),

Regulador de temperatura (variador de voltagem) do termos-

tato

Rocha

Frasco receptor graduado

Haste para alteragao na composicio da atmosfera

Os vidros utilizados sao do tipo Mpyrex'" e as conecgdes fo-

ram feitas com tubos de borracha do tipo '"latex',

3.2.2, Contrdle dos Pardmetros Experimen -

tais

Temperatura da solucao contida no frasco A : é obtida pe-~

lo contrdle do variador de voltagem Dl ; esta temperatura, lida em

A4, uma vez alcancada, devera permanecer inalterada até o final da

experiéncia,

Temperatura em B : & determinada antes da colocagao da
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rocha, Com o termostato ligado abrerse a pinca A3’ ajusta=ge o nin
vel hidrostatica e com um par termoelétrico efetuam-se as leituras
de temperaturas em varias alturas da coluna, ajustadas pelo varia -
dor de voltagem D, Uma vez conseguidas as temperaturas deseja~
das, @ste variador de voltagem tamhém nio deverd mais ser altera~
do,

Taxa de fluxo dg solugdo ; & contralada através da pinga

Az eo aumerg de ghtas por minuto, que deve ser mais ou menos

constante, € determinado pela saida da solugiao na haste C,

pPH de entrada : a amostra para a determinacdo do pH de

entrada é coletada com um frasco de vidro, com capacidade de 30 ml,
préso a um fio de linha e introduzidg no interior da coluna B, Estas

. - .
amostras devem ger coletadas varias veézes ag dia.

pPH de saida : a cada 200 ml de solucgdo percolada, intro-

. e LTRREME

duz~se ym frasco de vidro {30 ml) na exiremidade da haste C. As me
didas de pH de saida devem ser realizadas quando as solugoes eative

rem em eguilibrio térmico (temperatura ambiente).

Solugao lixiviada i wma vez retirados 0s 30 ml de solugio

destipados ds medidas de pH, a solucdo restante &€ colocada num be-
quer de 2 litros, Adicionam~se para cada litro de solugio 5 ml de 4~
cido claridrico econcentrada pava a solubilizagap do material, ¢ para
se ter um meio adequado ds determinagdes quimicas através do ese

pectrpfotémetro de absorgao atémica,

As solucdes usadas para a determinac¢io do pH sjo reunie
das a golug.io do bequer e concentradas a 100 ml , Fstes 100 ml deso
lugao cloridrica serdo utilizados nas andlises quimicas.

Nota; o dcido cloridrico deve ser adicionade logo apés a

retirada da primeira fragio,

Coleta do branco : deve~se coletar de duas em duas sema

nas, 2 litros de solugao carbfnica, adicionar 10 ml de Acido eloridri-

co e concentrar a 100 ml .
3,2.3, Funcionamento

O material a ser atacado & calocado no tubo B, de moda

a ocupar mais ou menos 3/4 de sua capacidade, A granulagdo deve ser
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adequada e os fragmentos devem ser lawvados, secos e pesados,

Ajusta~se o nivel hidrostatico através da haste C, liga -
se o termostato, e borbulha-se gis carbdnico (se fér o caso}, demo-
do que a corrente gasosa seja lenta para obter -se 0 maximo de dis -

solugao,

A seguir liga-se o variador de voltagem D, e uma vez eg-

tabelecido o equilibrio térmico abre-se a piaga A..

A dgua saturada de 602 do frasco A ¢ gotejada dentro do
tubo B, percolando os grios nio imersos da rocha sendo parcial=-
mente evaporada. Sua maior parte, no entanto, mistura-gse com =&

solucao que cobre a outra porgao da amostra,

A solugao enyiquecida de fons, produtos da alteracio da

rocha, atravessa a placa porosa, a haste C e goteja no frasco F,
4. PARAMETROS FISICO-QUIMICOS

Os pardmetros tratados a seguir foram estabelecidos vi =

. . * L} ror * N i 4
sando ressaltar os principais fatores de alteracao intemperica,

Desta maneira, os fatdres climaticos, térmicos e hidei -
cos, siao aqui rigidamente controlados e ampliados com a finalidade
de obterem-~se resultados em tempos satisfatorios, sem modificar

grandemente as caracteristicas dos processos,

Aggim, o estabelecimentp dos parimetros experimentais
tenderam a simular condi¢des climaticas comparévejs is de um cli

ma tropical imido, com alternfncia sazomnal caracteristica.
4,1, TEMPERATURA

. BEm certas partes do globo, mesmo em regides intertro -
picais, a temperatura em dias ensolarados chega a atingir, como em
Java, 80°C (Mohr, 1944).Na Bahia, a regido semi-arida, asrochas
de ¢dr preta atingem as 17 horas 43°C e 26°C 35 5 horas (Leinz e

Amaral, 1969 p.74)e no Estado de Sdo Paulo, muitas vézes podem ser



observados, nos primeiros centimetros de solo, temperatura entre

50 - 55°C (Manual de Adubacgao, 1971, p.14).

Artificialiente, no intempervizador ,trabalhou-se com

o
temperaturas ao redor de 65 C, na gual o ataque as rochas é acele
rado sem produzir diferencas aprecidveis em relacdo as alteracdes

oceorridas na natureza.

As rochas, com as varjacoes de temperatura da superfi -
cie durante o dia e a noite, sofrem constantes dilatacdes e contra -
¢6es; estas variagSes tambem ocorreram na coluna de percolacio B
do intemperizador - durante o dia, com o aparelho em funcionamen
to, a temperatura foi ao redor de 6500, e duraunte a noite, com o

aparelho desligado, a temperatura foi a ambiental,

O grafico da fig, 3 mostra a variacio da temperatura em
fungao do nimero de horas, durante duas semanas de funcionamen -
to, desprezando-se o intervalo de tempo necessario para o estabele
cimento do equilibrio térmico. Este, por sua vez, estabelece-se al-

guns minutos apds a ligagdo, e 15 a 20 minutos apds a interrupcio,

e \

70
60
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40

20

98 T e ae 72 -1 120 144 €8 192 26 240 264 288 312 336 HORAS -
o ' ) 2 SEMANAS

FI1G. 3 - VARIACAO DE TEMPERATURA NA COLU
NA DE PERCOLAGAO EM FUNGAO DO TEMPO
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Além das variacles de temperatura sofridas pela rocha
durante o dia e a noite, ©¢s grios situados nos primeiros centime
tros da zona atmosféerica sofrem chogques térmicos intermitentes du~-
rante o funcionamento do aparélho, e d medida que os graos da ro-
¢ha se afastam da superficie, estas variagoes tornam-se menos a-

cenfuadas.

A figura 4 mostra as variagoes de temperafuras ao longo
da coluna B, quando o equipamento estd ligado e atingiu o equilibrio
térmico. Mostra, ainda, as variacces em duas secgoes do tubo B,
14 ¢ 16 cm, indicando o gradiente existente entre as paredes e ogen

tro,

A temperatura do frasco A, foi constante, ao redor de
o . ~ . .
35°C, a fim de manter-se uma concentragao mais ou menos fixa de
-~ » -~ .
acido carbonico.
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FIG.4 - GRADIENTE TERMICO NO PERFIL E NA SECGAO DA

COLUNA DE PERCOLAGCAO QUANDO EM FUNCIONAMENTO
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4,2, PRECIPITACAO

A Zgua & uma substincia quimica extremamente ativa, e
devido 3 sua estrutura peculiar, apresenta propriedades fisicas e

-~ f . .
quimicas que a colocam como o mais eficaz solvente natural.

A 3gua de chuva, apesar de destilada, n&o & pura, con -
tendo em dissolugio o oxigénio, nitrogénio, gds carbénico, etc, Em
regides onde o ar & mais ou menos rico de poeira e fumacas, pode

conter ainda outros produtos dissolvidos e em suspensao.,

No intemperizador a "dgua de chuva' apresentou eleva-
do teor de gds carbdnico dissolvido, e sua precipitagdo média did -
ria foi 140 vézes maior que a apresentada na regiio onde foram co-

letadas as amostras { Melfi e Levi, 1971, p. 22).

VO, . 4
[LITROS)

) 24 48 72 06 e e iea 182 26 240 264 288 B2 336 HORAS
) 2 SEMANAS

FIG. 5 - REGIME PLUVIOMETRICO
REINANTE NO INTEMPERIZADOR

Precipitacdao acumulativa em volume de solu -

cdo em funcio de tempo (dois ciclos semanais)
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A pluviosidade no intemperizador € esquematizada na fig, 5;
onde se observa uma precipitacao de 10 litros em 2 semanas, numa
drea de 12,56 cmz, fornecendo taxa de precipitagao media de 569

mm. /dia.

A mesma figura mostra o regime pluviometrico reinante
durante as experiéncias. FMsle regime ¢ caracterizado por ciclos se-
manais, Cada ciclo & constituido por cinco periodos de oito horas de
precipitagdo continua (100 mm/h), intercalados com cinco periodos
de dezesseis horas sem precipitacao, Cada um dos ciclos semanais e
separado de outros por um intervalo de quarenta e oito horas sempre

cipitacao.
4.3. COMPOSICAO QUIMICA DOS GASES

As dguas naturais apresentam um conteudo em gas carbéni
co da ordem de 0,57 mg/l, mas a maior dissolucio se di no contato
com o solo, onde éste valor pode elevar-se 300 vézes (Feth, 1964,p .
39; Pedro, 1964, p.134).

No frasco A a solugao foi saturada com gés carblnico a u~
ma temperatura constante, mas devido as variagdes de temperaturas
durante o percurso da solucao, o teor gasoso foi alterado, como se
observa na tabela I. Os dados dessa tabela basearam-se em  Pedro
(1964, p.317).

TABELA I

CO2 O N

T ppm o ppm | % |ppm %

Sol. carbdnica em A 35°c | 1099 | 100 oo | el e mm ——

Sol, no meio armbiente ZSOC 1099 198,05 | 8,24 | 0,74 14l 1,21

Sol. pasosa em B, zo~

na atmosférica C 7371 100 0,19 | wommml 0 14 s

Sol, gasosa em B, zo-

na saturada C | 0,44 2 8, 26 37 13,55 61
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Considerando os teores gasosos de wna gota de  agua a
. R - . . -~
partir do reservatorio A, tem-se em todo o geu percurso, nas tres
. o~ . A - R " ) .
condicoes de temperaturas medias, gas carbdnico dissolvido e quan

tidades negligenciaveis de oxigénio e nitrogénio.

Agsim seando, os graos situados na zona atmosférica en-
contrar-se=-iam nurm ambiente totalmente inerte, No entanto, a2 co-
luna de percolagao consiste num sistema aberto, onde téme-se cor =
rentes de ar devido ao fendmeno de convecgao livre. Estas corren =
tes ocasionam continua renovacdo do ar atmosférico, provocando ao
mesmo tempo um meio oxidante braado, durante o fuacionamento do

aparelho,

Com o intemperizador desligado a zona atmosférica sé-
ca contém cerca de 21% de 0, e 78% de N, que é a composicdo do
ar atmosférico, eaquanto que nas zonas subsaturada e saturada, os
graos estao em contato com uma solugao com teor gasoso de 37% de
02 e 61% de NZ‘;

Concluindo, pode~se admitir, ressalvadas as aproxima-~
¢oes dos calculos, que durante o funcionamento do apavelho, predow
minou um ambiente inerte na coluna de percolagao ¢ quando o apare

lho esteve desligado, o melo predominante fol oxidante,
4,4, QUADRO GERAL DAS CONDICOES EXPERIMENTAIS

- . - + . -
Para [ins comparativos submeteram-se os dois diaba =
. Qe e . . | R
sios ds mesmas "condigdes climaticas", e embora as condicles ex-
» a -~ . a o - . -~ P
perimentais ja tenham sido discutidas na descricao da aparelhagem
- A . - . Ay .
e dos pardmetros fisico-gquimicos, ¢ dado abaixo um quadro geralre

sumido destas condicoes,

a

Natureza da solugao de lavagens - saturada de cO,

pH de entrada - valor médio 3,50

@

s , s 0.

. Temperatura media do reservatorio A -~ 357°C
T p ; o~ .3,
Temperatura media do tubo de percolacao B » 657°C

- . P ; o~ g . ; Q
. Temperatura média da solugao saida da haste C «28°C

oy U R W Y =

. Pluviosidade média 569 mm/dia. Regime pluviométri-

co - fig, b

~1
B

Taxa de fluxo - 25 gotas/minuto (1, 15 ml/min)

8, Massas iniciais D 1 = 435, 35g; D 2 = 435, 46g
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9, Granulacaoc das amostras britadas ~ 2 a 6 mm

Procurou~se constatar osg efeitos ocasionados pela alte «
ragac do pH de entrada e, para tanto, do 1662 ao 1769 litros a so-
lugdo de lavagem nao foi saturada de COZ, apresentando pH médio de
4, 50,

4,5. NATUREZA DAS SOLUCOES DAS COLUNAS DE PERCO =
LAGAO

A solucao que enlra na coluna de percolacdo tem o pH
medio 3,50 ; a medida que esta solucao percola os graos, os valdres
de pH vio sendo gradalivamente alterados para valdres cada vez
mais elevados, gracas as reagoes quiﬁrni.ca,s. que determinam wn con

sumo de cations H+ .

— . ~ . ~
Estas solugoes referem-se as solugoes que percolam os
graos da zona acima do nivel freatico, pois na zona saturada da co-

- + : .
luna, os fons H apresentam um comportamento bastante diferente,

Muitas dguas naturais s3o tamponadas em cerfas exten o
s0es, e esta capacidade depende do teor carbdnico dissolvido, estan
do relacionada 3 solubilidade ¢ equilibrios quimicos dos minerais,
Weber e Stumm (1963) estudaram o efeito tampio nas aguas naturais
e definiram o té€rmo Ycapacidade tampao" como sendo a quantidade &
cido ou base necessaria para produzir varia¢ao de uma unidade no

pH da agua.

Ao ser estabelecido um nivel aquoso constante ( através ch
haste C) no intemperizador, fez-se com que os fragmentos das ro-
chas da regizo saturada estivessem em permanénte contato corm um
meio tamponado, reproduzindo-se assim mais algumas condigSes prd

ximas das naturais.

Quanto 48 variacSes de pH, a coluna B do intemperizador
estd dividida em trés regides: a primeira corresponde 3 zona atmosg
férica séca, onde prevalece o pH ao redor de 3,50 ; a segunda, onde
6 pH estd entre 3,50 e 5, 46 para o diabdsio D | e entre 3,50 e 5,05
para o diabdsio D 2, corresponde a zona subsaturada ; finalmente a
iltima € a regido correspondente a zona satﬁrada, na qual o pH & o
do meio tampao, cujo valor fol determinado no decorrer da experién

cia como o pH de saida,
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5. DESCRIGCAO DAS AMOSTRAS
5.1, DESCRIGAO MACROSCOPICA.

Para o estudo do comportamento frente ao intemperis -
mo artificial, escolherame-se amostras de diabasios coletados na Fe
dreira Chapadao, situada no km 97,5 da Via Anhanguera, proximoa

cidade de Campinas, SP,

Trata-se de um sill de diabdsio, com exposigio vertical
de 20 m, em cujo corpo de granulacao fina encontram-se lentes de

textura mais grosseira irregularmente distribuidas,

Foram escolhidos dois lotes de amostras: um deles é de
diabasio de granulagdo fina, gue sera denominado de D 1 no decor =
rer deste trabalho, enguanto que o outro de granulagao grosseira

sera chamado de D 2,

O diabasio D 1 possui coloragao cinza escura a negra ,
melanocratica, faneritica, equigranular, granulacao fina (0,1 a 1
v v ~ 1 ~

mm), macica, coerente e aparentemente sem orieantagao, O diaba -
sio grosseiro D 2, tem as mesmas caracteristicas macroscdpicas

que o diabdsio D 1, sendo entretanto, inequigranular com granula -
cao media (1 a 10 min), apresentando prismas de piroxé&nio e ripas

de plagioclidsio atingindo até 15 mm de comprimento,
5.2 DESCRICAO MICROSCOPICA.

Diabisio fino D 1
Composicio mineralégica: plagioclasio, augita, pigeo -
nita, olivina, quartzo, hornblenda, magnetita, ilmenita, mineral se
I - - - - . . ]
cundario argiloso, apatita e intercrescimento grafico entre quartzo

e feldspato alcalino,

Os plagioclasios possuem comprimento médio das ripas de
0,7 - 1 mm e apresentam geminagao Albita, Albita Carlsbad e Peri
clinio, Varios cristais apresentam zoneamento, A composigio mé-

dia e de An()O"

Ocorrem 2 tipos de clinopiroxé@nios: augita que & abua «
dante, apresenta didmetro medio entre 0,4 - 0,7 mm; e pigeonita ,

menos frequente, em cristais menores (0,2 - 0,4 mm) e mais idio~
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morfos,

Ocorrem ainda: olivina em pequenas quantidades e em ge~
ral parcialmente alterada em mineral argiloso verde ; apatita, em
forma de mindsculas agulhas inclusas nos feldspatos ; hornblenda |,
como produto da alteragao dos piroxénios ; e, intersticialmente, quar

tzo e os intercrescimentos graficos.,

O mineral argiloso verde ocorre como produto de altera -
gao de olivina e de piroxénio e existe tarmnbém intersticialmente, Tra
ta-se de mineral do grupo da moatmorilonita, denominado de nontro
nita por Farjalahtt, 1971; de smectita por Melfi et al, 1971; e de sa-

ponita por Coutinho, comunicagao verbal,
Diabésio grosseiro D 2

Composicio mineraldgica: plagioclasio, augita, pigeonita,
quartzo, feldspato potdssico, olivina, hornblenda, magnetita, ilmes=

. > . - A
nita, apatita ¢ mineral argiloso secundario.

Os plagioclasios ocorrem em dimensdes variadas, desde
fino intersticial (0,3 - 0, 6 mm) até ripas de 3 mom (15 mm), comfre
quencia maior de valdores entre 1,5 « 2 mm. A composicdo mais co-
mum & de An55m600 Alguns cristais apresentam zoneamento, e num

caso foi possivel determinar An60 no centro e Any g na borda,

Como acontece com D 1 aqui também ocorrem 2 tipos de
piroxénios : augita e pigeonita, ambos levemente avermelhados ( ti -
taniferos), O primeiro tipo predomina sébre o segundo, As vézes &

. - . jag . ~ s . .
visivel a geminagao segundo (100}, Os piroxénios ocorrem intersti -
cialmente, e nesse caso apresentam dimensoes de 0,3 a 0, 6 mm ou

cristais maiores de 1 a 1,7 mm.

Intersticialmente existe quartzo isclado ou na forma  de
intercrescimento grafico com feldspato potdssico. A olivina é rara
e o anfibolio (hornblenda possivelmente titanifera) aparece como pro
duto de uralitizacao dos piroxénios, O mineral verde argiloso apare

. s E » . ) . . -~ .
ce nos intersticios ou substituindo olivina e piroxénio.

A tabela JI apresenta a analise modal dos dois diabasios ,

obtida a partir de ldminas petrograficas.
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TABEIA II

Composicao modal

D1 D 2
% s

Plagioclasio 54,0 45, 4
Piroxénio 29,8 25,6
Olivina 0, 8 1,4
Opacos 7,6 7,8
Quartzo 1,0 4,0
Intercrescimento grafico 0,4 7,4
Minerais argilosos (nontronita) 5,8 5,6
Apatita 0,2 0,2
Anfibdlio 0,4 2,6

5,3, ANALISES QUIMICAS

Foram efetuadas as analises quimicas totais das amostras
dos dois diabasios.,Os dados obtidos sdo tabelados abaixo (Tabela 111),

apds oque é apresentado o resultado do cdlculo normativo (TabelalV)

TABELA 111

D 1% D 2%
Yo %

5io0, 49, 62 48,70
Al,0, 13,10 13, 39
Ti0, 2,90 3,17
Fe,0, 7, 66 7,14
Fed 8,01 8, 67
Mn0 0,09 0,10
Mg0 4,45 3,75
Cal 9,14 8,51
Na,0 2,45 2,75
K,0 1,19 1,79
P,0, 0, 80 0,90
1,07 0,01 0,01
H,0" 0,11 0,09
Total 99,53 99,57
P.E. 3,012 2,994

. . - .
¥ Média obtida a partir de oito analises,



Ilmenita
Apaftita
Magnetita
Ortoclasio
Albita
Anortita
Diopsidio
Hipersténio

Quartzo

Anidlise normativa (CIPW)

TABELA IV

9,00

5.4, PREPARAGCAO DAS AMOSTRAS

2] -

Escolha da granulagao, - Com a finalidade de acelerar ¢ a -

tague das rochas foi aumentada ao maximo a superficie de contato en

- - o . . [l » g -
tre solido e 1i’qu1do sem destruir as caracteristicas rnlneralégmas

das amostras, ou seja, as amostras foram britadas e peneiradasg se

parando-se a fragio compreendida entre 2 e 6 mm .

Tratamento dos graos. ~ O material peneirado foi lavado com

corrente de Agua destilada até que esta saisse limpida.,

A sepuir o material foi secado em estufa a 110°¢, pesado e

introduzido no tubo B do intemperizador,

Depois de compactado no interior de B, o material foi nova-

mente lavado com adgua destilada até que saisse lHmpida,

Foram usadas nas experi€acias massas ao redor de430 g ,

que ocuparam cérca de 3/4 do tubo B,
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6, RESULTADOS DA 19 PARTE
6.1, OBSER'VA(;@ES NO DECORRER DA EXPERIENCIA

Durante a experiéncia puderam ser observadas as modifi»

—~ E ~ . PN . —~
cagoes dos graos situados na superficie da coluna de percolagio e as
mudangas sofridas pelas solugoes que cobriam os graos das zonas sa

turadas.

Os graos da zona Yatmosférica! permaneceram molhados
durante o funcionamento do intemperizador e completamente sécos
com o aparelho desligado. FEstes graos, inicialmente de ¢6r negra,
gradativamente foram tornando~se cinza esbranquicados e ligeivra -
mente avermelhados, sendo que no final das experiéncias os graosde
diabasio D 2 exibiram cdr avermelhada menos intensa que o diabasio

D1,

As solu.gﬁes das zonhas saturadas foram observadas atra -

ves da haste B, da coluna de percolagao, Verificou-se que nos pri=-

1
meiros litros de lixiviagdo as solugdes eram limpidas em ambos os
casos., A partir do 309 litro, na coluna com o diabasio D 1, e do
359 litro, na outra coluna, contendo diabdsio D 2, as solugoes mos-
traram-~se ligeiramente leitosas, para logo a seguir, adquirirem co
loralagao amarelo-avermelhada, com aspectos de materiais férri -

cos em suspensao coloidal,

A solugao do tubo com o diabasio D 1 sofreu floculacao ao
redor do 70? litro e a solugdo do diabdsio D 2 permanecen, até o fiw

nal da experiéncia, com material em estado coloidal.

6.2, OBSERVACOES DEPOIS DE RETIRADO O ENVOLTORIO
DE AMIANTO DO TUBO B

Retirados os envoltdrios de amiauto das duas colunas

estas apresentaram-se de aspectos diferentes. (fotos Il e III).

A coluna com o diabdsio D 1 apresentou 2 regides bem ni-
. ey . N -
tidas - uma correspondendo a zona saturada e outra a zona atmosfe-
* . . . ~
rica, separadas por uma zona intermediaria, gue corresponde a zo-

na sub-saturada.,

Os graos situados abaixo do nivel fredtico apresentaram
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c¢Or castanha, e as paredes do tubo B nesta regido nao continham ma

terial aderido,

Na regido acima do nivel fredtico, correspondendo 3 zo «
na de flutuagao e subsafurada, os grios estavam recobertos poruma
crosta castanho avermelhada e com material acastanhado aderido as

paredes do vidro.

Verificourse, ao retirar o envoltério de amianto, que ©0s
graos da zona "atmosférica' permaneciam sécos durante o nio fun-
cionamento do aparelho e notou~se uma zona bem delimitada entre es
ta fragao séca (que serad chamada de zona atmosférica séca) de grios

e a zona umida, regido subsaturada.,

Os graos da zona Yatmosférica séca' apresentavam  ¢Or
cinza avermelhada e alguns achavam-se impregnados com material
de cOr branca. As paredes do tubo de percolagio nesta regido apre«

sentaram material aderido de cor branca,

Na coluna com o diabidsio D 2 puderam. ser observadas as

mesmas trées regiSes, porénl menos distintas, uma vez que, desde
-~ ,' P - - . -~

a base da coluna ate ao inicio da zona atmosférica séca, as paredes

do vidro do tubo de percolagio continham material aderido vermelho

acastanhado e na regido correspondente a mona subsaturada a colora

¢ao déste material era mais clara de tonalidade amarelada.

Os graos que permaneceramm imersos mostrarame-se de c8r
vermelho acastanhada, e os graos da zona subsaturada, vermelho ae-

marelada,

Finalmente, os graos da zona atmostérica exibiam cOr
cinza avermelhada, e alguns deles continham uma capa fina de ma -
terial de cdr branca. As paredes do tubo nesta regido também apre=
sentavam material branco, porém em menor quantidade que o diaba-

sio D 1,

6.3, NATUREZA DOS MATERIAIS ADERIDOS AS PAREDES DI
VIDRO DAS COLUNAS DE PERCOLACAO

Ao seremn retiradas as capas de amianto dos tubos de per -
colacdo, observou-se em ambas as colunas, nas regioes correspon-
dentes as zonas atmosféricas secas, a presenca de material de c<0r

B ' ) +
branca aderido as paredes de vidro,



H
L : .
v 7 .
H ) .
. ¥

: 7
[E ¥
¢ K :
i ;
: i
: :
' ;
i
. 3
hl T
? 3 1
. H ;
H :
- ;
= H
i

L

FOTO - 1 FOTO - 110

—~ . - —~ . -
Coluna de percolagzo com diaba- Coluna de percolagao com diaba-

sio D 1 no final da experiéncia, sio D 2 no final da experiéncia,

mﬁz._



w25 e

Este material, a medida que atinge a regido da zona sub-
saturada, adquire tonalidade amarela chegando a acastanhada. Na cg_'
luna correspondente ao diabidsio D 1 este material demarca clara-
mente o limite entre as zonas subsaturada e saturada, sendo que

nesta nao se encontra mais material aderido as paredes (foto II),

Na coluna com o diabdsio D 2 verificou~se, também, limi
tes entre as regices, poreém, apresentando-se o material vermelho

acastanhado aderido ao longo de toda a coluna {foto III),

Retirou~se com o auxilio de uma espatula os materiais das
trés regioes, que foram submetidos 3 anilise termo diferencial .

. e - v
raios X, e analises quimicas.,

A mineralogia destes materiais pode ser assim descrita;

Material branco da zona atmosférica s8ca:

a) calcita e aragonita

b) material amorfo

Material amarelo acastanhado da zona subsaturada:

a) mineral argiloso (7,5 &)
b) material amorfo

c) goethita

d) bohemita

Material acastanhado da zona saturada (Diabdsio D 2):

a) goethita e lepidocrocita (limonita)
b) material amorfo

c¢) mineral argiloso (7,8 K)

As determinagdes quimicas forneceram os resultados ae

presentados na tabela V, vista na pagina seguinte;
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TABELA WV

Andlise quimica do material aderido

is paredes dos tubos de percolacdo*

Zona atmosférica Zona subsaturada Zona saturada
séca D el 2 D leD 2 D 2
To %o %

SiO2 23,20 18,05 3,20
A1203 0,50 10, 50 2,15
F6203 0, 00 63, 86 85, 00
Cal 40, 60 0, 80 0, 50
Mpg0 0,48 1,00 1,22
NaZO 1,20 1,50 2,30
KZO 0,32 0,95 1,32
COZ** 31,90 0, 06 0, 04

* Média obtida a partir de duas amostras

*E QO CO2 foi calculado como combinado com Ca0
6.4, ROCHAS ALTERADAS

Uma vez terminada a ezﬁperiéncia os materiais das colu~
nas de percolagao foram retirados, e os grios separados segundo
duas posigoes gue ocupavam no interior da coluna, ou seja, zona at-
mosférica e zona saturada,

Os graos foram secos em estufa, pesados, ¢ de cada re-
giao, separam-se ao acaso os graos destinados As andlises petrogra
fica, e quirnica. O pd residual produzido pelo atrito entre os grads
foi submetido a analises mineraldgicas por difragio de raios X e

A.T,.D,
6.4.1, Observagdes Petrograficas

A)Diabasio D 1
Zona atmosférica:- observou-se o desenvolvimento de umea

pelicula amarelo avermelhada nog contornos preservados dos graos,
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Nos casos em que os bordos s3o constituidos por plagio -
w oA n - N , . . . ~ . .
clasio, essa pelicula & mais fina, maior no caso de piroxeénio ernaior

ainda no caso de opacos como magnetita (foto IV),

Outro aspecto observado é a pigmentagio vermelha nos
contatos entre os cristais, sobretudo quando estes tém ligacao di-

reta com as bordas dos grios (foto IV).

A rocha fresca possui uma alteragdo incipiente denotada
por nucleos de cor amarelada ou esverdeada. Na 13mina da rocha al-
terada observa-se a transformacgio dessas cbres para tonalidades a~

vermelhadas, mesmo na parte mais interna dos graos,

Zona saturada: - nota~se na periferia dos graos uma pell -

E - . . - . Pk
cula de limonita bem mais espessa que na zona atmosférica (o débro),

Os minerais opacos que se acham nos limites externos se

encontram quase que totalmente limonitizados (foto VIII).

Os feldspatos mostram uma impregnagaoc mais intensa de
limonita ao loago de 3 direcdes: planos de clivagem, de geminacioe
linhas de inclusdes aciculares de apatita. No eatanto n3o ¢é nitido o
processo da caulinizagao dos plagiocldsios podendo por veézes ser can
fundida com a fragmentagdo mecédnica da manipulacio, confeccdo e

polimento da lamina {foto V),

A alteracao, ou pelo menos, a limonitizacdo ao longo dos
planos de clivagem dos piroxénios da periferia do fragmento € mui «
to nitida, bem como, ao longo dos limites entre os cristais, sobretu

do quando estes sdo de olivina e piroxénio (fotos V e VIII).

Outro fato observado ¢ a abertura de faixas de limonitiza«
¢do que partem de minerais opacos internos e emergem nas bordas,
Nesse caso essas faixas podem dividir até cristais de plagioclasio ,
sem que haja coincidéncia de diregdo nitida de fraqueza estrutural
(foto V).

B)Diabasio D 2

Zona atmosférica: - nesta zona, alguns graos apresentam
uma fina pelicula de limonita. nas bordas. Observa-se também uma
impregnagao relativamente intensa de limonita no interior dos graos,

. . - * - ~ .
principalmente nos opacos, onde € mais intenso o fendmeno nos argi

losos pré~existentes e hos contatos entre individuos cristalinos.
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- qor . . o~ . -~
Ressalta-se ainda uma limonitizagao acentuada na ares,
- . o 0 - | Ed
principalmente em zonas irregulares derivadas de nicleos de opa-

cos, e ao longo de planos de clivagem de alguns minerais,

Zona saturada:- os fragmentos desta zona apresentam pe-
licula limonftica superficial mais bem desenvolvida qgue na zona at-
mosférica (foto VII), sem penetracao interna de limonita nos grios.

Essa limonitizacio € intensa nos opacos, nos contatos en-
tre cristais, nos planos de geminagdo e de clivagem. £ de levar-se
em conta tambem a limonitizacio nas zonas contendo argila pr éoexi_g_
tente e nas zonas onde processou-se 0 fendmeno da uralitizagdo ( fo-

tos VII e IX).
S, F . g A .
Os exames petrograficos das zonas intermedidrias mostra
ram que os fendmenos ocorridos sao os mesmos descritos com varia
P - - - -
coes gradativas eatre as zonas atmosferica sé&ca e saturada,

o d . - - - . . )
6.4.2. Analises Quimicas Parciais ¥

TABELA VI

D1 D2
Rocha Zona Zona Rocha Ziona Zona
Inicial Atmosg, Satu Inicial Atmos Satu
ferica rada férica rada

Yo Yo %o %o %o Yo

S?’EO2 49, 62 48, 18 48, 64 48,70 47, 88 47,98
A1203 _ 13,10 13,29 13, 4% 13,39 13, 40 13,45
FeZO:,) 7,66 8, 26 9,90 7,74 8, 14 8,78
Fed 8,01 5, 60 4, 32 8, 67 8,49 8,10
Cal 9, 14 9, 34 9,10 8,51 8,50 8,43
MgO 4,45 4,51 4,05 3,75 3,96 4, 02
Nazo 2,45 2, 36 2, 32 2,75 2,67 2,69
K.,0 L, 19 1,09 1,01 £, 79 t, 32 1,42

2

* Média obtida a partir de oito amostras



FOTO - IV

Fragmento de diabdsio D | da zona atmosféri-

. L -
ca do intemperizador, mostrando pelicula pe-~
viférica de limonita e alteracao dos opacos bor
dejantes,

Segao delgada, nicois descruzados (X 75).

FOTO - v

Grao de diabasio D 1, da zona saturada, Limo

. . o~ s ' N oo
nitizagao periférica, nas clivagens, nos conta~
tos entre os minerais e em véanulas irregulares
que partem de opacos,

Secao delgada nicois descruzados (X 75).

“ 29 -



BRI D ANE N 0 Ry Y-
BTN
B i

TN S

FOTO - VI

Diabasio D 2 ~ zona atmosférica. Limonitizagio

geral, mesmo no interior dos grios, onde nd -

cleos cloriticos e opacos, acham-se coloridos

de vermelho,

Segao delgada, nicois cruzados (X 75 ).

PR, A T, IO T T OO
T e,

- . ek
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AT
FOTO - VIIL
Diabisio D 2 - zona saturada. Notar no piroxé-
nio a limonitizacao na parte extérna do cristal,
ao longo das clivagens, nas fraturas e nos con-
tatos com outros minerais. Ligeira tintura limo
nitica na periferia do cristal de plagioclasio, e
em alguns planog de clivagem.

Secdo delgada, nicois descruzados (X 75).

=30 -
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FOTO - VIII

Diabasio D | - zona saturada. Envélucro limoni

tico nas bordas do grao e limonitiza¢do segundo

o8 padroes descritos no texto,

Segao delgada, nicois descruzados (X 75).

\“"“‘w" ’*I
- Lo
: \\ .

.

FOTO -~ IX
Diabasio ID 2 - zona saturada. Pormenor da 1i -
monitizagao ocorrida em cristal de piroxénio .
Cristal de plagiocldsio inalterado com agulhas
de apatita,

Segdo delgada, nicois descruzados (X 230),

- 31
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6.4.3, Determinagao Mineralégica

Os graos das diferentes zonas do intemperizador foram ae
tritados entre si e os pds resultantes foram submetidos 2 exames mi-
neraldgicos que consistiram de difracao de raios-X, difratometria

. oy s . - N
de raios-X e analise termica diferencial.

Em geral o material disponivel era escasso, e sobretudo
isso ocorreu com as amostras obtidas dos fragmentos das zonas at-

mosfericas secas,
— ~ , s - P '
Foi possivel a identificagao dos materiais seguintes:

Diabasio D 1 - Zona Subsaturada
a) material amorfo e goethita
b) tragos de gibbsita e de bohemita

c) argilominerais

Diabasio D 1 ~ Zona Saturada
a) argilominerais

b) lepidocrocita

c) goethita

d) material amorfo

Diabasio D 2 - Zona Saturada
a) argilominerais

b) goethita

c) material amorfo

d) tracos de NaZCa(COB)

5 H,0 e de gibbsita

27 2

6.5. ESTUDO DAS SOLUGOES DE LIXIVIAGAO

O intemperizador possibilita a coleta de amostras de solu
¢oes de lavagem em pequenos intervalos de tempo, o que torna possi
vel acompanhar passo a passo as variagfes dos conteddos ionicos
das solugoes saidas apds a percolacgio,

Coletaram-se diariamente amostras de um litro e, dada a
importdncia da acidez das aguas naturais no intemperismo, &ste foi
um dos ageantes controlado exaustivamente no decorrer da experién -

cia,
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Amostras de dois litros, aciduladas com Acido clor:fdri.co,
foram concentradas a 100 ml e destinadas is determinacdes quimi~

Ay - . - . . . - +
cas, As analises quimicas restringiram-se aos principais consti -

03 R 3t 24t

tuintes: Si ; Ga2+ ; Mg i K e Na+,

6.5.1, Metodologia Quimica

-~ . g i . F
Para as determina¢des quimicas dos elementos das ro-
i~ e e - ~ N -, »
chas e das solugdes de lixiviacao langou-se mao de varios métodos
e . . - . -
analiticos, que foram desde os gravimétricos até os de especirofoto

metria de absorgao atdmica,

Com a finalidade de diminuir &rros sistemdtlicos das andi~

lises,foram feitas determina¢oes em paralelo, sendo que, em alguns
. » - e . -~

casos, empregaram-se dois ou mais métodos analiticos, As influén-

cias das impurezas dos reagentes, bem como das contaminag¢oes de-

vidas aos recipientes utilizados foram determinadas pelo uso siste =
o . o~

matico de Ybrancos", os quais foram também tomados como padroes

de comparagdo nas determinacdes espectrofotométricas.

As dosagens de cada elemento foram executadas baseando
se em métodos mais convenientes e adotados por varios pesquisado-

res,

Os métodos gravimétricos foram utilizados para as deter-
30 Mg0 , H
te dosaram-se 8102 , A1203 , Ti0

minac¢des de SiOZ, AIZO 20+ , Hz()“ ; e colorimeétricamen-

2 Mnl e PZOS"

Fel e F6203 foram determinados volumétricamente pela
titulacao com permanganato de potassio ou dicromato de potassio, ba
seando-se em métodos {modificados) propostos por Zimmerman-Rei

nhardt (Treadwell-1956, pp.436-439, 533-536),

Por espectrofotometria de absorcio atémica, foram dosa-
dos N'a.z(), KZO’ Mg0, Cal, Mn0 e F6203 (t}otal) partindo«se de amosg-

~ -y *
tras em solugoes cloridricas,

Para as determinagdes de Ca0 e Mg0 que sofrem interfe -
réncias de fosfatos e aluminio, usou-se solucao de nitrato de estrdn-
cio como agente supressor, As outras dosagens, por nao apresenta -
rem problemas de interferéncias nas condi¢des de trabalho, foram
executadas por leituras diretas das solugdes originais e, quando ne

o T s
cessario, recorreu-se a artificios gue permu,tlra‘m aumentar a S en-
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sibilidade das determinacdes.

Para os casos de concentracles elevadasdiminuiv-seg gy

s . - - :
perficie da chama dando-se um dngulo adequado ao queimador ou mes
mo medindo~se as transmitdncias em linhas de ressonincia menos

o .
sensivels,

Os parametros utilizados foram:

Angulo do Corrente Sensibilida~

Elementos A (&) Fenda( M) queimador  (ma) de ppm /1%A

Na 5890 23 0 - 90 8 0, 01
K 7665 51 0 - 45 8 0,03
Mg 2852 30 0 - 15 15 0,01
Ca 4227 42 0 - 20 10 0, 05
Mn 2795 58 0 20 0,01
Fe 2483 28 ] 15 0,032

Usaram-se como fonte de emissio limpadas de catodo Juo,
~ rd .
e as pressoes de gas suporte (ar) e gds combustivel (acetileno) fo -

ram respectivamente 20 e 4 {ou 7) psi.

Os equipamentos utilizados nas determinac¢des quimicas fo
ram:
1. Espectrofotédmetro DB~G ~ Beckman
2, Espectrofotdmetro Junior II, Mod. 6/20 - Coleman
3. Espectrofotdmetro de absor¢ao atémica DB -~ 1301 -
Beckman

4. Medidor de pH YMETRONIC!" Mod., PH 1.

Os dados gquimicos determinados pelos métodos analiticos
comuus sdo valéres médios de varias medidas, A precisio dos mé -
. -~ . . - . - R
todos gravimetricos e colorimetricos ¢ da ordem de 0,05% e 1% Tes

pectivamente ( Espinola et al, 1960; Bennett, 1965 ),

A precisao do método de absorcio atdmica foi determina-
da @ partir de duas series de 15 determinag¢des, com valores mini -
mos ¢ maximos correspondentes aos encontrados nas amostras cole
tadas no intemperizador, Os valdres obtidos, expressos em absor -
bancia, permitiram determinar, (Lichtig, 1971) para cada um dos
fons analisados, os desvios padrdes (S) que sao dados nas tabelas 2

baixo:



TABELA VII

Medidas de Absorbancia em 2483 A

Fe PRESENTE 2, 00 y. g/ml

0,041
0,046
0, 042
0,043
0,041

Meédia

0, 046
0,046
0, 046
0, 045
0, 046

0, 045

0, 046.

0,043
0,047
0, 046
0, 046

Desvio Padriao = 0, 0021
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Fe PRESENTE 40,00 ug/mi

0,161
0,161
0,161
0,161
0,160

0,161
0,159
0,16}
0,161
0,161

Meédia = 0, 161

0,161
0,161
0,161
0,161
0,161

Desvio Padrdo = 0, 0030

Medidas de Absorbauncia em 4227 &

Ca PRESENTE 0, 60 JLg/ml

0,017
0,016
0,019
0,015
0,015

0,018
0,016
0,018
0,017
0,019

‘Média = 0,017

0,016
0,015
0,018
0,017
0,017

Desvio Padrao = 0, 0015

Ca PRESENTE 10,00 pg/ml

0, 164
0,164
0,171
0,171
0,167

0,167
0,171
0,174
0, 174
0,171

Meédia = 0, 170

0, 170
0,169
0,171
0,173
0,170

Desvio Padrio = 0, 0030

Medidas de Absorbdncia em 2852 £

Mg PRESENTE 0, 20 jLg/ml

0,081
0,078
0,078
0,086
0, 081

0, 084
0, 080
0, 086
0,084
0,082

Meédia = 0, 082

0,081
0,083
0, 082
0, 085
0,078

Desvio Padrao = 0, 0027

Mg PRESENTE 2,00 jig/ml

0, 186
g, 187
0,191
0,188
0, 187

Media

G,184
a, 187
0,187
0, 194
0,192

0,188

0,188
0,186
0, 188
0, 187
0,184

Desvio Padrio = 0, 0028



Medidas de Absorbancia em 5890 K

Na PRESENTE 0,80 uwg/ml

0,068
0,066
0,067
¢,071
0,068

0,070
0,071
0,071
0,072
0,071

Média = 0, 070

0, 068
0,069

0,073

0,070
0,068

Desvio Padrao = 0, 0021

K PRESENTE 0,60 ug/ml

0, 056
0, 057
0,055
0,058
0,056

0,055
0,056
0,055
0,056
0, 056

Média = 0, 056

0,055
0,058
0,057
0, 055
0,056

Desvio Padrao = 0,0011

- 36 -

Na PRESENTE 20,00 Mg/ml

0,131
g, 131
0,130
0,128
0,131

0,132
0,132
0, 130
0, 131
0, 132

Media = 0, 131

0, 133
0,130
0,129
0, 131
0, 131

Desvio Padrao = 0, 0040

K PRESENTE 8,00 pg/ml

0,125
0,126
0,125
0,124
0,125

Medidas de Absorbancia em 7665 X

0,124
0,125
0,126
0,125
0,125

Média = 0, 125

0,126
0, 124
0,125
0, 124
0,126

Desvio Padrao = 0, 0008

6.5,2. Resultados das Anidlises Quimicas

g a Iy - .
Os resultados das analises quimicas dos elementos princi

s -~ . . . ~ v r -~ . el .
pais dosados nas aguas de lixiviacao dos dois diabasios sio forneci~

dos a seguir. Os valSres das conceatragles dos fons sao dados em

ppm. (TABELA VIII} seguidos dos valores dos éxidos também

em.

ppm (TABELA IX), Nessas tabelas as amostras sio numeradas de 1

a 100, cada uma representando dois litros de solugao,



bt

1S VU NS

o 3 o Ut

TABELA VIII
ANAILISES _QUE/IICAS DOS ELEMENTOCS PRINCIPAIS DAS AGUAS DE LIXIVIACAO
{(EM PARTES POR MILHAC DOS IONS)

[R)

DIABASIO D1 DIABASIO D2

At P ¥ Mg Net kT si*t APt w3t ca®t o me®t wat KT N©
0,00 0,05 19,40 0,76 3,04 2,87 1,92 0,04 0,0t 16,70 0,11 4,54 1,42 1
0,00 0,05 16,10 0,95 1,44 1,92 1,58 0,00 0,03 12,00 0,14 2,06 0,78

0,00 0,06 10,90 0,76 0,61 1,17 1,95 0,00 0,11 10,00 0,12 1,01 0,47 3
0,00 0,24 10,90 0,79 0,44 1,02 1,89 0,001 0,57 9,20 0,15 0,72 0,43 2
0,0t 0,25 6,90 - 0,63 0,24 0,82 1,61 0,05 0,67 6,50 0,12 0.35 0,28 5
0,00 0,41 5,50 0,61 0,13 0,62 1,46 0,04 1,41 6,10 0,13 0,21 0,20 6
0,01 0,09 3,70 0,46 0,21 1,02 1,58 0,03 0,64 3,50 0,08 0,21 0,21 7
0,00 0,11 3,50 0,48 0,05 0,68 1,44 0,01 0,66 4,20 0,10 0,05 0,21 8
0,006 0,23 4,40 0,63 0,05 0,68 1,40 0,04 0,54 4,50 0,11 0,02 0,16 9
0,0t 0,29 3,30 0,52 0,00 0,53 1,52 0,01 0,42 3,90 0,10 0,00 0,13 10
0,00 0,16 3,50 0,98 0,00 0,52 1,61 0,04 0,26 3,10 0,08 0,08 0,12 11
0,01 0,04 2,50 0,39 0,02 0,52 1,58 0,04 0,05 1,40 0,05 0,05 0,14 12
0,00 0,03 2,20 0,34 0,00 0,38 1,68 0,03 0,16 1,80 0,06 0,05 0,20 13
0,03 0,01 1,90 0,31 0,00 0,33 1,95 0,01 0,03 1,90 0,07 0,00 0,17 14
0,03 0,05 3,00 0,43 0,00 0,34 1,86 0,01 0,02 2,90 0,15 0,00 0,18 15
0,03 0,08 3,00 0,45 0,00 0,32 1,61 0,02 0,06 3,20 0,21 0,00 0,10 16
0,01 0,07 2,80 0,40 0,00 0,28 1,46 0,02 0,06 -2,70 0,16 0,00 0,10 17
0,02 0,06 2,80 0,39 0,00 0,31 1,61 0,02 0,12 3,10 0,19 0,00 0,10 18
0,00 0,13 3,90 0,78 0,00 0,28 1,25 0,00 0,18 3,00 0,16 0,00 0,07 19
0,00 0,13 2,80 0,38 0,00 0,24 1,25 0,02 0,13 1,70 0,12 0,00 0,06 20
0,02 0,12 2,30 0,34 0,00 0,26 1,31 0,04 ¢,11 1,90 0,13 0,79 0,09 21
6,01 0,06 1,906 0,27 0,00 0,18 1,19 0,05 0,07 1,70 0,08 0,00 0,04 22

- L((-:w-l



At
0, 00
8,01
0,01
0, 00
0,01
0,01
0,03
0, 00
0,02
0,01
0,01
0, 03
0,01
0,03
0,03
0,03
0,01
0, 00
0,01
0, 00
0, 00
0, 01
0,03
0,03
0,08
0,03

0,11
0,20
0,11
0,07
0,05
0, 07
G, 09
0, 05
0,07
9,07
G, 06
0,04
0,03
0,04
0,04
0,00
0,02
0,03
0,11
0,01
0,01
0, 00
6,01
0,09
0,17
3,09

2+

2,80
2,30

2,20
1, 9G
2, 30
2, 80
1,90
2,20
2,10
1,80
1,70
1,50
1,50
1,50
1, 80
1,80
1,70
2,10
2,90
2,90
1,70
4, 60
3, 40
2, 10
i,50

G, 38
g, 33
0,29
0, 31
0,33
Q, 37
0,44
0, 34
0, 39
g, 36
0, 34
6,29
G, 27
0, 30
g, 31
0, 39
0,45
0,44
0,55
0, 66
0, 82
G, 44
G,53
0,41
a, 66
G, 41

s T L

0, 66
0, 00
G, 0C
0, 0C
G, 00
G, 06
0,00
0,00
8, 00
g, 00
a, 0C
C, 00
0,00

0, 00

0, 00
0,05
0, 00
0, 00
0,18
0, 05
0,00
0, 00
0, 00
0, 00

- 0,00

G, 00

G, 16

1,62
1,25
i, 10
1,47
1,74
1,47
1,68
1,22
0, 92
1,41
1,22
1, 34
1, 62
1,89
2,08
2,99
3,05
2,44
1,50
1,50
1,19
1,04
1,77
1,47
1,86

AT
¢, 02
0,02
0, 01
0, 04
0,03
0,01
0, 00
0,01
0, 00
0, 01
0,01
0,03
0,03
0,13
0,03
0,01
0, 01
0,01
0,01
0, 00
0, 00
6,03
¢, 00
0, 60
0,01
0,01

3+

, 13
G, 11
G, G8
0,08
¢, 05
G, 16
0,12
0,11
0,14
0,12
0, 10
0, 07
6.07
G, 00
0,01
0,061
0,07
0,03
0,04
0,06
0,07
0,03
0,02
G, 07
0,03
0, 06

1,90
2,20
1,90
1,90
1,70
1,56
1,10
1,1¢

1,20
1, 30

720

1,30
1,406
2,90
1,90
1,906
1,70
1,90
1,50

1,50

0,13
0,11
0,08
g, 11
0,08
0,12
0,15
G,13
0,13
0,11
g,13
0,08
0,08
g, 10
G, 09
0,12
0,10
0,15
0,13
0, 32
0,23
0,21
0,18
0,19
0,19
g, 18

G, 00
0, 0C
G, 00
G, 00
0, 00
0,00
0,00
0,00
0,00
0, 00
0, 00
0,00
g, 00
0, 00
0, G0
G,00
0,00
0,00
0,00
G, 00
0, 00
G, 00
0,00
g, 66
0,00
0, 00

G, G7
g, 03
G, 03
G, 14
G, 08
0,03
0,07
0,02
0,03
0, 6
0,03
0,05
0,02
0,06
0,08
G, 09
0,08
0,09
0,12
0,08
0,05
0, 05
0,05
G, 05
0,05
G, 05

N¢

23
24
25
26
27
28
25
30

31

32

34
35
36

38

39
40

42
43
44
45
46

48

mgsm



2

0,G3
g, Gl
G, 01
g, 61
G, 0C
0,01
G, 01
0, 01
0,01
0,01
8,03
¢, 60
0,03
g, 01
¢, 04
G, 03
0,01
0,03
g, 03
0,03
0,03
0,01
C,03
G, 00
0,03
g,03

0,02
0,02
0,00
0,00
0,03
g, 07
0,05
0,08
0, 06
0,02
0, G0
0, 06
0,05
0,01
0, 02
0,04
G, 02
6,03
¢, oC
¢, 00
0,02
0, 00
0, 00
Q, 00
0,02
0,05

1,25
¢.75

8,75

0,73
0,75
1,09
1,11
0,82
¢, 7%
0,78
0, 94
0,91
0, 82
0,51
0,94
6,79
e, 71
0,82
1,33
¢, 86
0,70
0, 63
0, 89
0,70

0,95

G, 4%
0, 05
0,00
¢, 0C
0, 00
0, 05
0,13
0,02
G, 00
0, 05
0,03
G, 00
0, 00
G, 0C
0, 08
0, 08
6,13
0, 08
0,17
0,03
0, 04
g, 02
0,08
g, 05

0,08

0, 00

0, 56
g, 37
g, 36
G, 37
0,35
G, 35
0,42
G, 30
0,28
0,27
0,26
0, 24
0,23
0,26
G, 27
0,27
0,23
G, 24
G, 32
G, 21
0,21
0, 36
0,23
0,16
0,22
5,19

Si

2,14
1,50
1,71
1,71
1,62
2,20
1, 68
1,38
1,56
1,50
1,47
1,59
1,41
1,56
1,28
0,25
2,29
1,99
2,11
, T4
1,77
1,77
1,71
1,74
Z, 14
1,53

i

3+

¢, 03
0,00
3,00
0, 01
0, 00
0, 00
0,03
o, 01
¢, 00
0,01
0,03
0,03
0,01
0, 01
0,03
0,07
0,04
0, 04
0,03
0, 04
0,03
0,04
0,03
0,03
0,03
0,04

1£g2+

a,26
0,23
0,18
0,16
0,19
0,23
0, 27
0,21
G, 19
0,21
0, 16
0,15
0,24
0,23
0,24
0,13
0,16
0,21
0.26
0,15
0, 18
0,17
0,20
0,21
0,21
6,16

G, 00
G, 00
G, 00
G, 00
0,00
0,00
0,00
g, 00
0,00
g, 00
0,900
0,00
0, 00
0,00
0,00
G, 00

0,00 -

0,00
0,00
g,00
g, 00
g, 00
g, 00
G, 00
0,00
0, 00

G, 05
0,05
G, 02
0,02
G, 04
G, 06
0,12
0, 02
0,03
g, 62
0,03
0,02
G, 03
0, 06
0,02
0,02
0,02
0,05
0,05
0,05
0,02
G,01
0,02
0,01
0,02
0,02

- 65«»



2,17

A13+

0,03
0,03
¢, 03
0,03
0,03
0,01
0,00
0,03
0, 00
0,01
0,08
0,10
0,00
0,03

G,03

0,03
0,03
0,03
0,01
G,03
0,03
0,00
0,00
g, 01
0,03
0,03

3+

G, 00
G, 00
0,.0¢
0, 04
G, 06
0,02
G,03
G, 00

0,00

0,063
0,10
G, G0
0,01
e,17
0,00
0,00
0,00
0. 0C
C.05
0, 00
G, 01
0,02
a, 00
g, 04
0,903
. 09

(o]

G. 0%
G, 05
0, 00
G, 02
0,03
0,18
0, 00
0,24
0, 05
0, 00
G, 0G
0,00
¢, 00
G, Go
0, 00
0,00
G, 00
0,00
0, G0
@, 00
0, 60
0,00
0, 00
0, 00
G, 00
0,00

g%

1,34
i,66
0,98
1,10
1,01
1,40
0, 92
2, 38
1,01
0,95
1,22
0, 86
0, 86
0,58
0, 49
0,51
0,95
1,22
0, 64
0,73
0, 67
1,19
¢, 92
g, 95
1,42
1, 34

3+

0,03
G, 04
g, 04
G, 03
.03
G, 61
a, G4
G, 04
0, 04
0,03
G, 07
0,08
0,06
0,06
G,03
0, 06
0,03
0, 04
G, 03
0,03
0,03
0,03
G, 03
0,01
0,05
0,05

-

o, 00
o, 0C
g, 00
o, 00
0, 00
0, 00
0, 00
0, 00
0, 00
0, 00
0, 00
0,15
0, 20
0, 00
0, 00
0,00
0, 00
G, 00
0, 00
0, 00
0, 00
0, 00
0,00
0, 00
0, 00
0, 00

6,06
G, 02
G, 02
0,02
G, 02
0,02
G, 00
0,02
g, 02
0,00
G,01
0, 06
U, 01
G, 02
0,02
0,08
0,05
0, 02
0,03
0,01
0,02
0,02
0,02
G, 02
0,02
g, 02

160
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TABELA IX

ANALISES QUIMICAS DCS ELEMENTOS PRINCIPAIS DAS AGUAS DE LIXIVIACAC

{EM PARTES POR MILHAGC DOS CHIDOS)

DIABASIO D i DIABASIO D2
Aly05 Fe,0, CaC Mgl Na,0  K,0 §i0, ALG, Fe,0, Cad  Mg0 Na,0 K,0 N9
0,07 27,02 1,26 4,11 3,45 4,16 0,08 0,02 23,38 0,19 6,14 1,70 1
0,07 22,54 1,58 1,94 2,31 3,43 0,00 06,04 17,50 0,23 2,78 0,94 2
0,08 15,26 1,26 0,82 1, 4] 4,23 6,02 0,16 14,00 0,20 1,37 0,57 3
0,33 13,26 1,31 0,59 1,23 4,09 0,02 0,8 12,88 0,25 0,97 0,02 4
0,35 9,66 1,05 0,32 0,99 3,50 0,10 0,94 $,10 0,20 0,47 0,34 5
0,57 7,70 1,02 0,18 0,75 3,17 0,07 1,28 8,54 0,22 0,29 0,24 6
0,12 5,18 0,77 0,29 1,23 3,43 0,05 0,89 4,90 0,14 0,29 0,25 7
0,16 4,90 0,80 0,07 0,82 3,17 0,02 0,23 5,88 0,17 0,07 0,25 8
0,32 6,16 1,05 0,07 0,82 3,04 0,07 0,75 6,30 ©,19 0,02 0,21 S
0,41 4,62 0,87 0,00 0,64 3,30 0,02 0,59 5,46 0,17 0,00 0,16 10
0,23 4,90 0,8 0,00 0,53 3,50 0,07 0,37 4,34 0,14 0,11 0,15 11i
0,05 3,35¢ 0,65 0,03 0,63 3,43 0,07 0,07 1,96 0,83 0,07 0,17 12
0,04 3,08 0,56 0,00 0,46 3,63 0,05 0,23 1,8 0,10 0,07 0,24 13
0,02 2,66 0,52 0,00 0,40 4,23 0,02 0,04 2,66 0,12 0,00 0,21 14
0,07 4,20 0,72 0,006 0,41 4,03 0,02 0,03 4,06 0,25 0,00 0,22 i5
0,11 4,20 0,75 0,00 0,39 3,50 0,03 0,09 4,48 0,35 0,00 0,12 14
0.16 3,92 0,67 0,00 0,34 3,17 0,03 0,09 3,78 0,27 0,00 0,12 17
0,09 3,92 0.65 0,00 0,37 3,50 0,03 0,29 4,34 0,32 0,00 0,12 18
0,18 53,46 1,30 0,00 0,34 2,71 0,00 0,25 4,20 0,27 0,00 0,00 19
0,18 3,92 ©,63 0,00 0,29 2,71 6,03 0,18 2,38 0,20 0,00 0,07 20
0,16 3,22 0,57 0,00 0,31 2,8¢ 0,08 0,16 2,66 0,22 1,07 0,11 2%
0.09 2,56 0,45 0,00 0,22 2,58 0,10 0,16 2,38 0,14 0,00 0,05 22
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K, 0 810, AlL0; Fe,0, Cal Mgl Na,0 K0

0,27 | 3,50 0,063 0,18 3,08 0,22 0,00 0,09
0,21 2,71 0,63 0,12 2,52 0,13 0,00 G,04
0,22 2,38 0,02 0,11 2,38 0,14 0,00 0,04
0,23 3,17 0,08 0,11 2,38 ©,19 C,00 0,17
0, 24 3,76 0,05 06,07 1,96 0,14 0,00 0,10
9,40 3,17 0,02 0,17 2,66 0,20 0,00 0,04
0,27 3,63 0,00 0,29 3,08 0,25 0,00 0,09
0,19 2,64 0,02 0,16 2,66 0,22 0,00 0,03
0,23 1,99 0,00 0,20 2,66 0,22 0,00 0,04
0,29 3,06 0,02 0,29 2,38 0,19 0,00 0,07
0,22 2,64 0,02 0,14 2,10 0,22 0,00 0,04
0,19 2,91 0,06 0,10 1,54 0,14 0,00 0,06
0,24 3,50 0,06 ©,10 1,54 0,14 0,00 0,03
0, 31 4,09 0,25 0,00 1,54 0,17 0,00 0,07
0,35 4,49 0,05 0,02 1,68 0,15 0,00 0,10
0, 46 6,47 0,02 0,02 1,82 0,20 0,00 0,11
G,43 6,60 0,02 0,10 1,68 0,17 0,00 0,10
0,29 5,28 0,02 0,04 1,8 0,25 75,00 0,11
0,54 3,24 0,02 0,06 1,96 0,22 0,06 0©,15
0,48 3,24 0,00 0,09 4,06 0,53 0,00 0,10
0,40 2,58 0,00 0,10 2,66 0,38 0,00 0,06
0, 40 2,25 0,05 0,04 2,66 0,35 0,00 0,06
0, 37 3,83 0,00 0,03 2,38 0,30 0,00 0,06
G, 40 3,17 0,00 0,10 2,66 0,32 0,00 0,06
0, 46 4,03 0,02 0,04 2,10 0,32 0,00 0,06
0, 35 4,03 0,02 0,09 2,10 ©,30 0,00 0,06
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Ne¢ Sii}z A12G3 F6203 Cal Mgt Nazf} KZG SiOZ A1283 F6203 Cal Mgl NaZG “ZG
4% 3,96 0,05 0,02 5,46 2,08 0,12 0,50 4,62 0,05 0,18 .08 0,42 0,00 04,06
56 3,96 0,02 0,02 3,92 1,25 5,07 0,45 3,24 0,00 0,23 2,66 0,38 0,00 Q,06
51 5,35 0,02 6,006 3,50 1,25  (,00 0,43 3,70 6,06 0,11 2,38 4,30 6,80 0,03
52 4,89 - 0,02 0,00 3,22 1,21 G,00 0,45 3,76 0,02 0,10 1,9¢ 0,27 0,00 0,03
53 4,16 0,00 0,04 3,50 1,25 0,00 0,42 3,56 0,00 6,11 2,38 0,32 0,063 0,03
54 4,16 0,02 0,10 5,04 1,81 0,07 0,42 4,75 0,06 0,2%Y 2,66 4,38 0,00 0,07
55 4,16 0,02z 0,07 4,62 1,85 0,18 0,30 3,63 0,05 6,33 2,94 0,45 0,00 0,15
56 4,03 0,02 0,11 3,50 1,36 0,02 0,36 2,97 0,02 0,23 2,1¢ 0,35 0,00 0,03
5% 3,83 06,02 0,09 3,50‘ 1,31 0,00 0,34 3,87 0,00 0,20 2,10 0,32 0,00 0,04
586 4,29 0,062 0,02 2,94 1,30 0,97 0,33 3,24 06,02 0,18 2,10 0,35 0,00 0,03
5¢ 4,16 0,05 0,00 3,92 1,55 0,04 0,31 3,17 0,05 06,14 1,68 0,27 0,00 0,04
60 5,15 0,00 0,08 3,92 1,51 G,00 0,29 3,43 0,06 0,20 1,68 0,25 0,00 0,03
61 4,2% 0,05 0,07 3,50 1,36 0,00 0,28 3,04 0,02 0,25 1,82 0,40 0,00 0,04
62 5,15 0,02 0,02 4,20 ©,85 0,00 0, 3: 3,37 0,02 0,28 1,82 0,38 0,00 0,07
63 4,75 0,08 0,063 3,92 1,56 g,i1 0,33 2,77 0,05 £,38 2,38 0,4C G,00 0,03
64 4,16 0,05 0,05 3,22 1,31 0,11 0,33 6,53 0,13 ©,07 1,26 0,22 G,00 0,03
65 4,36 0,02 0,03 2,66 1,18 0,18 (,628 4,75 0,08 0,14 1,54 0,27 90,00 0,063
66 4,95 0,05 0,04 22 1,36 0,11 0,29 4,29 0,08 0,20 1,648 45,35 0,00 0,06
67 4,42 0,06 0,00 2,94 2,21 0,23 0,34 4,56 0,06 0,25 2,38 0,43 0,00 0,06
&8 4,316 0,06 0,00 3,92 1,43 0,04 0,25 3,76 0,07 0,17 1,26 0,25 0,00 0,06
6% 3,30 0,0% 0,02 2,66 1,14 G,06 0,25 3,83 0,06 0,17 1,54 0,30 0,00 0,03
7¢0 3,90 0,02 0,00 Z,38 1,05 4,02 0,43 3,83 0,67 0,16 1,54 0,28 0,00 ©,01
71 4,03 0,66 0,00 3,22 1,43 0,ii 0,28 3,70 0,85 0,11 1,54 0,33 0,00 0,03
T 4,62 0,00 0,00 2,66 1,146 0,07 0,19 3,7 4,06 0,11 i,%¢ 0,35 0,00 0,01
T30 4,723 0,06 0,02 5,04 2,21 0, i1 0,27 4,062 0,03 0,18 1,82 0,35 0,00 0,03
74 N R R e S D £ 3, GY LR 4 000 0,23 3,30 0,07 0,09 1,54  0,Z7 0,00 0,03
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K0 Si0, Al,0, Fe,0, Cal Mgl Na,0 K0 N¢

¢, 21 2,91 0,05 0,23 2,38 0,45 0,00 ©,07 75
0,17 2,51 0,07 ©&,14 1,54 0,35 0,00 0,03 76
e, 17 2,11 ©,07 o©0,1} 1,54 0,32 0,00 0,03 77
0,22 2,88 0,05 0,38 2,38 0,40 0,00 0,03 78
0,17 2,68 0,06 0,25 1,82 0,32 0,00 0,03 79
0,1t 3,04 0,02 0,35 2,38 0,43 0,00 0,03 80
0,09 1,98 0,07 0,42 1,54 0,47 0,00 0,00 81
0,15 5,15 0,07 0,06 0,42 0,12 0,00 0,03 82
0,15 2,18 0,08 0,03 0,28 0,17 0,00 0,03 83
0, 10 2,05 0,06 0,02 0,00 0,07 0,00 0,00 84
0, 06 2,64 0,13 90,1} 0,00 0,07 0,00 0,01 85
0,05 1,72 0,14 0,10 0,00 0,05 0,21 0,00 86
0,06 1,85 0,12 0,00 0,28 0,05 0,28 0,01 87
0,05 1,26 0,1 9,02 0,00 0,04 0,00 0,03 88
0,12 1,06 0,06 0,10 1,54 0,38 0,00 0,03 89
g, 12 1,10 o©,1% 0,02 0,70 0,14 0,00 0,10 90
0,09 2,05 0,05 0,20 1,68 0,35 0,00 0,06 91
0,05 2,64 0,07 0,11 1,40 0,27 0,090 0,02 92
0,07 1,39 0,05 0,17 1,68 0,38 0,00 0,04 93
g, 07 1,59 0,05 0,17 1,54 0,32 0,00 0,01 94
0,05 1,45 0,06 0,25 1,54 0,38 0,00 0,03 95
0,07 2,58 0,05 0,14 1,26 0,25 0,00 6,03 96
0,05 1,98 0,05 5,10 1,26 0,26 0,00 0,03 97
0,05 2,066 0,02 0,21 1,96 0,38 0,00 0,03 98
0, 04 3,17 0,10 0,37 1,5 0,35 0,00 0,03 93
o, 05 2,91 0,10 §,2&8 1,48 0,38 0,00 0,03 100
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6.5.3. Comportamento Individual dos le

mentos lLiixiviados

Os graficos que seguem mostram ps resultados do compor
tamento individual dos elementos lixiviados, expressos sob forma id-
nica, em miligrama contidos em cada 2 litros de solugio conforme

foram. efetuadas as analises,

As figuras de mimero 6 a 11 referem=-se ao comportamen -~
to individual dos elementos dosados na solugao de lixiviacao do diaba
sio fino, enquanto que as de nimero 12 a 17 correspondem as solu-

cdes do diabasio grosseiro,
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6.5, 4, Avaliagao Geral dos Elementos Re -

movidos Curvas Acumulativas
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6.5.5, pH das Aguas de Lixiviacgio

O pH foi particularmente um dos pardmetros guimicos
mais controlados no decorrer destes estudos., Seus valdres foram
obtidos por meio de um potenciémetro "Metronich, modéle PH 1
com precisio * 0,05, cujas calibracdes foram realizadas com tam=
poes a pH 6,99 e 4, 00,

Mediu-se o pH das solugoes safdas a cada 200 ml, de mo-~
do que nos 200 litros de lixiviacao, realizaramese cérca de 1060 de
terminagbes para cada diabisia, com um contréle dijrio da solugdo

carbdnica na entrada do tubo B,

Os valdres de pH, na entrada da goluna de percalacaohao
sofreram dispersoes significativas, gracas ao uso de um termosta -
to, sendo seu valor médio 3,50, com excessio do intervalo entre o
1669 e 1769 litros, guando houve interrupgao da corrente de gis car

bonico.

O pH de saida solreu variagbes, e as meédias aritméticas
dessas variacdes em cada dois litros acham-se representados nas

figuras 19 e 21.

Em todo o processo o pH de saida foi superior ao pHl de
entrada, podendo-se portanto representar o ‘::t)rltelido hidrogenidni ~
co consumido pelas diferencas entre o pH de saida e o pH de antra -

da.

A pH = pH (saida) - PH (entrada)

Nas figuras 20 e 22 estdo projetados os valdres médios de

A pH de cada dois litros de solucdo em fungio do volume,

Os dados ndo sao apresentados em térmos de concentra -
¢oes hidrogenibnicas por trataremwse de valdres numéricos muito
pequenos e porque a represeantagao dos dados em pH torna mais evie

dente as suas variagoes.
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7., DISCUSSOES E CONCILUSOES DA PRIMEIRA PARTE

7.1. ZONEAMENTO DO MATERIAL ADERIDO A COLUNA DE
PERCOLACAO

. q 2 . ; + -

Os dados mineralogicos {6.3.) e quimicos (TABELA V) as
sociados as observagdes realizadas ao desmontar a aparelhagem (6.
2.), permitem que se tente explicar a existéncia e a natureza dos ma
teriais aderidos ds paredes de vidro das colunas de percolacao, O apa

2 L] - . 2 - oy

recimento desses materiais ¢ causado principabmente pelos fendme -
nos de adsor¢ao de fong das solugdes na superficie de vidro, pelas
temperaturas mais elevadag nas paredes da coluna e devido as con-

centracgoes idnicas pregentes.

Passando da zona de aeragaa para a saturada a coloragio
acastanhada dos materiais das pavedes torna-se cada vez mais inten~
ga, explicada pelo aumento gradative do teor de ferro conforme mos-

tram as andlises guimicas da tabela V.

Conforme serd discutido posteriormente, os potenciais de
6xido redugdo da solugdo das zonas de aeragdo s8cas sio elevados di
rante o processo de alteracao., Desse modo, o ferro arrastado para
a8 regices inferjores correspondem ao feryo (Il), enguanto que o fer -
ro na forma oxidada precipita-se localmente como hidréxido. A medi
da que a solugao se afasta da zona de aeragado os yalores de Eh  sio
diminuidos e consequentemente serdo formadas maiores quantidades
de ferro (III) precipitando~se nao sdmente nos graos das rochas mas

também nas paredes de vidro,

Ao atingir a zmona saturada, no diabasio D 1, o ferro (de -
pois da floculag3o) nio tomou parte da solu¢io em quantidades signifi
cativas e suficientes para aderir ao vidro; contrariameante, no diabs-
sio D 2, havia ferro (III) em solugido np estado coloidal e precipita -

;Oes em todo a extensio da zona saturada (Foto III).

Na zona atmosférica sécp, nos periodos em que o aparelho
era desligado, as solugdes que molhavam os grios das rochas e as
paredes de vidro apresentavam gradual perda de apua e de gas carbd
nico, propiciando as precipitacoes gue podem ser representadas gene

ricamente pelas seguintes equacdes quimicas:
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2 MHCO3 (aq) P e MZCOS (s) + CDZ (g) + HZO (g)
M(HCO,), ;. — . §

372 (aq) MCO, () + CO, (2) + HZO (g)
M(OH)3 (aq) R OM,0, () + H,0 (&)
MOy (aq) <757 MO, () + HO0

Fenémenos idéaticos foram observados por Howard (1960,
p. 123} nas margens de lagos, na altura dos niveis das aguas, por o-
casiao de sécas, gquando constaton a presenca de carbonato de calcio

iy .
e silica,

As determinagdes mineraldgicas do material aderido as pa
redes na zona de aeragdo indicaram carbonato de pélcio gob a forma
de calcita e de aragonita, além de material vitreo e amorfo de natu -
reza provavelmente silicosa. A coexisténcia das duas variedades po-
limérficas de carbonato de cdlcio também foi counstatada, na segunda
parte experimental, quando as solucdes foram coletadas em tubos re
ceptores e sujeitas 4 secagem em meio neatro. Os mesmos resulta -
dos foram obtidos anteriormente por Pedro (1964 p.163) em experién
cias realizadas em extrator Soxhlet, explicados pelo autor como devi

e o - 2t ~
dos a alterndncia de condicdes de saturacao em Ca~  das solugdes.

Na zona subsaturada constatou~se a presenca de material
amorfo, que neste caso apresentava-se misturado com limonita fina,
goethita, caulinita e tragos de material cloritico rico em ferro (tipo

chamosita),

Na zona saturada foi constatado material amorfo rico em
ferro, como matriz de fragmentos de minerais originais da rocha
(magnetita e piroxénio). Foram ideatificadas ainda as duas variedades

de hidrdxidos de ferro : goethita e lepidocracita.

Finalmente, pelas andlises quimicas, nota-se que o aumen,
to relativo do teor de ferro nas paredes acarretou hum aumento  dos
2+ "

ions Mg~ ; Na

qual, o ferro existiu em solucio,

+ o . : -~ .
e K', mostrando a influéncia da forma seguundo a

7.2, ALTERACAO DAS ROCHAS (MICROSCOPIA)

O exame microscopico das se¢des delgadas dos graos dos
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diabasios D I e D 2 coletados nos dois niveis do intemperizador, a -
~ - - s - ol . '

pés o término das experiéncias, revelou que as alteracSes mais niw

tidas foram ditadas pelo comportamento dos minerais que contem

ferro,

No diabisio D 1 os fragmentos da zona de aeracao e satu-
rada apresentaram precipitagao periférica mais intensa que no dia =
basio I3 2, provavelmente por apresentar superficie de contato maior
e tarmbém devido ao fendrmeno de floculacao ocorrido na zon. satira-

da do intemperizador,

Quanto as regides mais internas dos grios, verificou - se
que em ambos os diabdsios houve uma alteragao mais eficaz nos [rag
mentos situados na zona atmosférica séca, em relacio aos fragmen-
tos situados na zona saturada; éste fendmeno foi observado mais cla

ramente no caso do diabasio D 2.

As causas deste maior ataque interno no tépo, talves se -
jam motivadas pelas variacoes de temperatura nessa zona; no caso
do dirhasio D 2, os cristais sendo maiores, as diferencas de coefi -
ciente de dilatagao, provocaram fiesuras mais largas e mais profun
das; sendo D 1 mais fino e mais compacto, provavelmente sofreu es

sas variagoes em menor escala,

A microfissuracao tem origem, en: geral, nos processos
de resfriamento e consolidagido das rochas, podendo tambeéra resul -
tar da dinamitagao da pedreira e na britagem das amostras, Sua im -
portidncia na alterabilidade de rochas foi evidenciada por Farjalatt
em 1971,

O fato dos nicleos dos graos das zonas secas apresenta -
rem maior alteracdo que 08 ndcleos dos graos da mona saturada pare
ce trazer subsidio d interpretagido da infludncia da variagio de tem-

eratura ocorvida nas condictes experirnentais,
Y k

Concorreram taumbém para a alteracio mais interna  dos
graos, a hidrdlise de minerais ferrosos e ferromagnesianos {que se
da com aumento de volume, propiciando a abertura de fendas ou fissu
ras que facilitam a penetracao de fluidos) e a agdo da cristalizacdo de

sals nes espagos abertos,

Segundo o "U, S, National Bureau of Standards" (Bloom

¥
1970, p.35) a desintegracdo de rochas ds custas da cristalizacio de

. . - o~ # ~ . PR
sais provenientes de solugoes e cérca de cem vezes mais eficiente



que os fendmenos de dilatagdo e contracio,

Na zona atmosférica seca do intemperizador, ocorreram

tanto variacBes térmicas bruscas como cristalizagao de sais, As va
. ~ - N . . .
riagoes termicas foram motivadas por duas causas : pelo gotejamen
to de solugao fria sébre os fragmentos aquecidos e pelas variagoes
sofridas pela ciclagem de funcionamento do intemperizador, vista
na figura 3. Na zona saturada ndo se verificou o gotejamento, ¢ as
- ~ - . . -~ .

variagoes termicas motivadas pelos perfodos diurnos e noturnos fo-

ratm atenuadas pela presenga da solugdo de percolagio.

A presenca de fons em solugao pode ter um papel impor -
tante na dissolugao dos constituintes das rochas, na nucleagiio, no
aperfei¢coamento cristalino dos minerais neoforrmados, e podem 1'2‘11'}3“'
bér influir nas solubilidades. A influéncia destes fendmenos com
um volume de percolagdo relativamente baixo, nio foi quantificado
como era de se esperar, Entretanto, nao deixa de ser um fator que

merecera maiores atengdes em préxirmos trabalhos,
7.3. ESTUDOS QUIMICOS DAS ROCHAS ALTERADAS

Com o intuito de avaliar a evolugido do intemperismo arlin
ficial realizado com o intemperizador, determinaram-se quimica -
mente 0s teores dos principais elementos constituintes das rochas

alteradas nas regioes acima e abaixo do nivel fredtico (TARELA. V1)

~ PN - A . i
Nao obstante as analises quimicas destes materiais esta -
P . . ~ A -, - N
rem sujeitas a limitagoes implicitas na prépria natureza das amog -
tras, que possuem partes alteradas e partes inalteradas, langow ~gao
~ . . ) . - i . ~
maos de varios calculos para avaliar qualitativamente as alteragdes

sofridas pelos diabasios,

Primeirsmente consideraram-se as proporg¢tes molecula

res convencionais cue se encontram na TABELA X.

.y e -~ R fng -~ Cr] 0
A utilizagao dessas relagoes € extremamente ttil na iater
pretagao dos processos intempéricos, sobretudo quando aplicados ao

estudo dos horizontes de um pertil de solo,

No presente caso, uma tentativa de aplicagan desses pa -
rametros, permite apenas uma interpretacio das tendéncias dos pro
cessos atuantes, desde que se trata de uma fase incipiente de 'i,utex‘g:_

perismo,



TABELA X

Relacoes Moleculares

D 1 D 2
Rocha Ziona Zona Rocha Zona Zona
Inicial Atmos Satu ‘ Inicial Atmos Satu
férica rada férica rada
Ki 6, 46 6,18 5,96 6,20 6, 09 6,06
Kit 6, 33 6,23 5,96 5, 69 5, 69 5, 64
K 4,70 4,4] 4,10 4,54 4, 38 4, 28
Kr! 4, 60 4,45 4,09 4,16 4,09 2,98
S'iO2
B 2,48 2,45 2, 60 2,41 2,42 2,40
ases
sf 17,23 15, 44 13,08 16, 92 15, 65 14, 55
sfi 16, 88 15,58 13,06 15,52 14, 61 13,55
ba. I, 69 1, 68 1,55 1, 64 L, 60 1,58
bal 0,41 0, 38 0, 35 0,48 0, 44 0, 44
ba? 2, 14 2,16 1, 94 1, 88 1,92 1,91
SiOZ SiO? comb, 5102
Ki = eereeies Kit = ----='-1~——"~-——-—~ Kr = - 5
A1203 A 203 A1203+ Fez 3
SiO? comb, S'iO2 SiO2 comb.
Krt o e e e = —
A1203+l( €05 Dases CaO+MgO+NaZO+ K50
oo 9 o o 229 comb. ba w p0F A0 CA0
Fe203 K 9203 A1203
bl o 2tNa0 _ Ca0rMg0
R W D ba, =31 0

273 273
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Em vista dos dados apresentados, as observacles que po

dem ter significado sao:

a) - Os 2 diabasios apresentaram comportamento seme-
lhante frente ao intemperismo, e portanto estavam sujeitos ao mes-
mo tipo de processo, fato €ste evidenciado pelo paralelismo das va-

riagoes das relagbes moleculares.

b) ~ O diabasio D | apresentou menor resisténcia frente
a0 ataque intempérico, tendo em vista as diferencas de magnitude

das variagoes das relacdes moleculares,

c) - As diferengas entre as relagdes moleculares das duss
zonas hidricas do intemperizador indicam maior alteragao na regido

saturada.

d} - Finalmente, as rela¢Ges moleculares mostram  que
as caracteristicas mais marcantes do processo parecem ter sidoum
actmulo de Fe,0; e Al,0,, uma ligeira dessilicatizagdo e elimina-
¢ao de bases,

Recorreu~se também a formula utilizada por  Pedro
(1964) e Melfi (1968) que possibilita determinacdes aproximadas das

fragoes alteradas em diferentes niveis de alteragio.

510
OO horizonte
273 100
% fracao alterada = 100 - 370 )
______ 2  rocha
R,04

Neste estudo sdo relacionados as rochas das regiSes aci
ma e abaixo do nivel fredtico com as rochas iniciais;

K Zona saturada

r >
100 - K. Rocha inicial

109

13

% fragao alterada

K Zona atmosférica

~ g 3 T » 100
% fracao alterada = 100 = Kr Rocha inicial
Obteve-se :
Zona atmosférica Ziona saturada
Diabdsio D 1 4 % 13 %

Diabasio D 2 4 % 6 %
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Estes valores reforcam as observacoes feitas anterior -
g ] o .
mente no que se refere a maior alteragao na zona saturada e um ata

- v 0 . - » .
que mais eficiente no diabasio D 1.

Finalmente, ao invés de relacdes particulares entre dois
) - -
elementos ou grupos lmitados dos mesmos, conforme se obtém aw
través dos pardmetros moleculares, achou-se interessante a compa
racao de cada um dos elementos em funcgio dos outros constituintes
das rochas residuais. Para tanto, estabeleceu~se uma outra relagao,
considerando uma mistura molar formada pelos oifo elementos ana-
lisados e na qual cada um dos elementos é uma fracio deste conjun -

to,

Assim, numa mistura de oito componentes, a fragﬁo mo-

lar de um elemento é dada por:

onde OSX.él e EXi =]

A fragao molar pode ser também expressa em porcenta -

gem, como & o caso dos dados apresentados na TABELA XI,

TABELA XI

Fracdao Molar em %

D i D 2
Rocha Zona Ziona Rocha Z.ona Zona
Inicial  Almo s 5 atu Inicial Atmog s atu
férica rada férica rada
Si()? 57, 44 57, 65 58, 89 57,14 56, 74 56,73
A1203 8,90 g, 38 9,57 9,26 9, 32 9, 35
FeZO3 3, 32 3,72 4,51 3,42 3, 62 3,90
Fel 7,70 5,59 4,33 8, 45 8, 38 8, 01
Mg0 7,70 8,11 7, 35 6,57 7, 04 7,13
Cal 11, 35 11, 97 i1, 79 10, 66 10, 80 10, 70
Na,0 2,72 2,73 2,70 3,15 3,09 3,10

KZO 0, 86 0, 86 0,81 1, 34 i, 01 1,08
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Partindo destes valores, pode-se determinar as diferenw
cas entre as fracdes molares das rochas alteradas e as iniciais (TA.
BELA XII}, possibilitando provavelmente, relagoes mais sigunificati

vas dos processos de alteracao que as vistas anteriormente.

TABELA XII

Variagoes das Fragoes Mo -

lares das Rochasgs Alteradas

D 1 D2

Zona Zona Ziona Zona

Atmog Satu Atmos Satu

ferica rada ferica rada

810, + 0,21 + 1,45 = 0,40 - 0,41
A1203 + 0,48 + 0,67 + 0,06 + 0,09
Fe203 + 0,40 + 1,19 + 0,20 + 0,48
Fed « 2,11 - 3,32 ~ 0,07 -~ 0,44
Mgo + 0,41 ~ 0,35 + 0,47 + 0,56
Cal + 0,62 + 0,44 + 0,14 + 0, 04
Na,0 + 0,01 - 0,02 - 0,06 - 0,05
K,0 0,00 - 0,05 - 0,33 ~ 0,26
* 2, 12| |3, 75] o, 87] 1,17]

* Valor total das variacoes das fragoes molares,

Os sinais (+) e {~) representamn, respectivamente, um av-

mento e uma d:lminuigg,o da frag,e"io molar do éxide da rocha alterada
~ ~ 4 . ~ F

em relacao d rocha fresca. Valores elevados das vaviagoes das fra-

¢Ges molares representam uma alteragao mais acentuada,

Um exame destes valores leva a conclusdes semelhantes
as anteriores, isto & : alteragao mais eficaw nas zonas saturadas e

alteracao maior em D 1 que em D 2,

Além destas conclusdes, as variagoes das fragdes mola-
. . . . ~ - .
res permitem estimar as eliminagoes e 08 acumulos relativos dos
elementos desde que considerados convenientemente em grupes ou

individualmente.
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As variacdes em grupos (TABELA XIII} sdo obtidas pela
soma algébrica dos valores da TABELA XIi:

TABELA XI1II

D1 D 2
Ziona Z.ona Ziona Ziona
Atmos Satu Atmos Satu
férica rada férica rada
R,0,
+ 0,88 + 1,86 + 0,26 + 0,57
(AL,0,+Fe,0,)
(CaRo+OMgo) £ 1,03 £ 0,09 + 0,61 + 0,60
RZO
+ 0,01 - 0,07 - 0,39 - 0,31
(Na,0+K,0)
Bases + 1,04 + 0,02 + 0,22 + 0,29

(Ca0+Mg0+K,0+Na.,,0)

2 2

O estudo das fracdes molares leva as seguintes observa ~

¢Oes gerais :

a) Na zona atmosférica da coluna contendo o diabasio D 1, o acimu-
lo dos elementos proveio exclusivamente da diminuigao acentuada
de ferro (II); na zona saturada houve diminui¢ao acentuada deste ele
mento, além da diminuiczo do magnésio (oito vezes menos), do s6 -
dio e potissio (estes dois dltimos em guantidades pouco significati -
vas),

b) No diabasio ID 2 a saida de silica, potassio, ferro (II) e sddio (&s~
te em menores proporgdes) controlaram o acimulo dos elementos

na zona atmosférica. Na zona saturada, a diminuigao de silica e fer
ro {II), o sédio e o potassio em menor escala, foi que provocou um

aumento relativo dos outros elementos,

Da mesma forma, as seguintes observacoes particulares

podem ser feitas :

A, Si()z - no diabasio D 1, houve acimulo deste elemento emn ambas

as regides, sendo mais significativo na zona saturada.

no diabasio D 2 verificou-se uma dessilicatizag¢fo nas duas

regides da coluna,
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0., - em armbas as rochas os elementos trivalentes foram acu =

b,R2 3

mulados no local da alteragdo, com valores maiores nas

zonas saturadas,

c.RO -~ os {ons bivalentes, cdlcio e magnésio, também se acumus~
laram em ambos os diabdsios, sendo que no diabdsio D 1,
na zona atmosferica, seus valores sdo aproximadamente
dez vezes maiores que na zona saturada ; no diabagio D 2

éstes valores sao proximos,

e . E e -~ . .
d,R,0 -~ na zona atmosférica do diabasio D | houve um pegueno a-
- | . N . ~
cumulo dos alcalinos e eliminagao destes elementos na zo
e - . - . . o~
na atmosférica. No diabédsio D 2 a eliminagao se deu em

ambas as zonas,

e.Bases - as variacOes das [ragbes molares das bases (Ca0+Mg0 +
K20+ NaZO) mostram um acimulo destes elementos em to-

das as 1'egi5€:s dos dois diabasios.

7.4. MINERAIS NEOFORMADOS

As identificagCes dos minerais neoformados, corno foi vis
to em 6.4.3., basearam~se no exame do material que recobria os
fragmentos. Kste material era escasso, conforme foi observado no
exame das laminas petrograficas ; no eatanto, deve-se ressaltar gue
parte das crostas de alteracao foi danificada na confecgao das lami-

nas delgadas,

Os graos da zona atmosférica seca, inicialtmente de c¢ow
preta, adquiriram coloragao cinza avermelhada, provavelmente de-
vido 4 formacao de hidréxidos de ferrvo, A anilise por raios X indi «
cou sOmente presenca de substdncia amorfa, tratando-ge provavel -

mente de stilpnomelana,

Os graos que se encontravam em contato com as paredes
de vidro apresentavam material de cor branca que recobriam parvcil
mente suas superficies, em continuidade com material aderido a co-
luna de percolagdo ; tal material era constituido de calcita e de ara-
gonita, além de material amorfo, de aspecto vitreo, de natureza si-

licosa.

Os fragmentos da zona subsaturada de D 1 apresentavam
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uma crosta de cbr castanho avermelhada, e os de D 2 apregsentavam
Ind - N ] P -~
coloragao mais amarelada, Gragas as andlises da crosta dos graos
de D 1 desta zona, por difracdo de raios X e ATD, foi possivel iden~
tificar goethita e tragos de gibbsita e de bohemita, O diagrama de
raios X forneceu ainda halo de substdncia amorfa e pico discreto a

7,5 R, tipico de material argiloso.

As crostas dos graos das zonas saturadas apresentaram
uma diferenca de comportamento : em D 1 a crosta de cdt castanha
era constituida de goethita e lepidocrocita ; a crosta em D 2 possuia
goethita, carbonato hidratado e tracos de gibbsita, Ambos os mate -
riais continham substincia amorfa, mas diferiam na natureza dos
argilo-minerais. No caso de DD 1 predominava argilo-minerais cujo
espacamento basal era de 7,8 X, enquanto gque em D 2 existiam argi-

lo-minerais de 13,8 , 8,03 27,73 8 de espacgamento,

Na zona atmosférica seca as condigoes de secagem e 0 ¢ =
levado contetido de gis carbdnico possibilitaram a precipitagio dos
carbonatos, a semelhanca do que ocorreu nos tubos receptores da

segunda parte experimental deste trabalho,

A formacio de hidrdxidos de ferro (L) e de aluminio nas
zonas saturadas era de se esperar, gragas a natureza da rocha, as
condigbes de pH e a concentragao desses elementos determinada nas
solugoes. A presenca de lepidocrocita, identificada na wona satura -
da somente do diabdsio D 1, serd explicada posteriormente no estye
do do comportamento do ferro nas solugSes de lixiviagio, A existéne
cia de um carbonato de estequiometria desconhecida, mag  cujas
rajas coincidem com as do NaZCa(COB)Z,, 5 H,0 & de dificil explica -
¢do nas condigdes experimentais, principalmente de pH relativamen-

te baixo,

Os argilo-minerais presentes na crosta de alteragio dos
graos, principalmente da zona saturada, sio em parte explicados
por efeito residual (principalmente em D 2), por ligeiras transfor
magoes propriamente dita, como corroboram os estudos das varia-
¢Oes das fragcGes molares (7.3, ) que mostram um actimulo de silica
e aluminio ( D 1 ).

A presenca de material amorfo e a auséncia de hematita,
que se formou nas experiencias de Pedro (1964), leva a hipdtese de

—~ . . . q - - .
que nao houve um tempo suficiente de envelhecimento dos hidrdxidos
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de ferro precipitados. O mesmo deve provavelmente ter ocorrido
com. o hidréxido de aluminio, com evolucio um pouco maior em D 1

com a formagao de gibbsita e bohemita (zona subsaturada).

Quanto ao material argiloso presume-se que o do tipo cau-
linita representa uma evolugao das argilas montmoriloniticas, ja
presentes na rocha fresca. Provavelmente existe também alofana co

como material argiloso, conforme parece sugerir alguns ATD,

O carbonato de estiquiometria semelhanteaNaZCa(CO3)2 .
5 H,0 deverd ser objeto de estudo posterior; talvez sua formacio tes

nha alguma relagao com a ndo floculacdo das solucdes de D 2.,
7.5, SOLUCOES PROVENIENTES DA LIXIVIACAO
7.5.1. Introducio

-~ . . » . .

Os pardmetros fisico=quimicos das experiéncias foram fi-
. - . -~ . -

xados no inicio e permaneceram inalterados até o seu final. Assim
sendo, as dispersoes dos teores i6nicos sdo consequéncias de novas

condi¢oes criadas durante o processo de atague ds rochas,

As caracteristicas de temperatura, de aeracaoc e de pre =
cipitagdo nas zonas atmosféricas sécas foram as mesmas nas duas
colunas de percolagdo; nas zonas subsaturadas e saturadas, foram,
pelo menos a partir de um estadio do processo, diferentes gragas as

peculiaridades das rochas frente ao intemperismo.

As solugoes idnicas provenientes da zona atmosférica se~
~ . —~ - .

ca, somadas as fornecidas pelas alteragdes das regides considera «
das, proporcionaram condigbes diferentes para os graos situados nas
zonas subsaturadas e saturadas, Estas influéncias na zona subsatu«
rada nao se fizeram sentir tanto quanto na zona saturada, Os grios
na zona saturada estiveram constantemente imersos na solugio, en-
quanto que nas subsaturadas os fragmentos estiveram apenas parcial

mente em contato com a mesma,

Solugdes ricas em eletrdlitos afetam a solubilidade das
substincias e tém grande influéncia nas dissociagdes iGnicas dos pro
dutos em solugao. No entanto, no presente trabalho, esta influéncia
(por se tratar de solugdes diluidas) torna-se insignificante em rela-

~ i ~ -~
¢cao a outros fatores, como a variacao do pH e presenca de particu -

las coloidais.,



- 65 -

O aumento do pH na zona imersa da coluna, além de pro-
piciar um meio adequado para a precipitacdo de certos fons, produw-
ziu presumivelmente, valores de Eh mais baixos, mais facilmentea
tingiveis, que possibilitou maior oxidagao de ferro (II). Por outrola
do, a precipitagio dos Oxidos hidratados, principalmente de ferro
(Il1) e aluminio podem recobrir os graos e limitar o contato da solu~
¢do com os constituintes mineraldgicos das rochas, diminuindo a e-

ficiéncia do ataque dos agentes quimicos.

As especies idnicas, portanto, ou fluiram para fora do sis
tema com pouca ou nenhuma influéncia, ou ali permaneceram parti-
cipando dos fendmenos de destruigao ou de edificagao (neoformacao)
de minerais, sendo de grande importincia aqueles que constituiram
solu¢Ges coloidais, Estas solugdes tiveram um papel de destaque na

. . ~ - . . I -
eliminacao dos ions conforme serao evidenciados posteriormente.
7.5.2. Silica

A forma segundo a qual a silica se apresenta em meio a -
quoso natural ¢ bastante discutida, prevalecendo aquela que admite

» -~ » . e . .
a existéncia do Acido monossilicico (1-148104) como predominante,
As outras formas mais aceitas gque coexistiram com 0
8i0, "
37040

cico, sendo que estes, com elevados pésos moleculares (H4Si.o4 )n,

H,8i0, seriam as do fon silicato H e polimeros do acido sili-

formariam a silica amorfa ou coloidal.

Krauskopf (1956 p.15) admite que nas dguas naturais a si-
lica pode estar na forma coloidal ou em solugao verdadeira, mas que
a forma coloidal é instiavel, desaparecendo em dias ou semanas.Real

-~ -~ ~ o . A
mente, e pouco provavel a formacao de silica coloidal nas aguas natu
rais, uma vez que sua estabilidade estd ligada a meios fortemente ba
sicos, as condigGes de temperatura relativamente altas, e concentra

coes em graus de saturacao,
A forma idnica da silica em solucao deve-se ao equilibrio:

+

H48104 e —— H3SiO4 + H

Pela lei da acdo das massas de Guldberg Waage tem-~se a

‘ L q - E - - -~ - v 0
relacio que da a constante de dissociacio do equilibrio acima
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B [m,si0,7]

374
[]E—I{’:Si()4

K =

Uma diminui¢cao da concentracao hidrogenidnica da mistu-~
ra teande a aumentar o conteddo da forma idnica com diminui¢ao prow
porcional da forma molecular, mas éste efeito 56 se verifica em pH

maior que 9 (Alexander et al, 1954).

A constante de equilibrio do acido monossilicico a 25°C
calculado por Sillém e Martell (1964), € de 10"‘9'4l - 10“9’ 91

-9, 7., Usando o valor 10"9’ 7 .

segundo Greenberg e Price (1957) ¢ 10
Hem (1970 p.105) obteve apenas 0, 389 miliequivalente por litro de
H3S:104— existentes em agua natural com 99 ppm de 510,,.

Nag aguas naturais os teores de silica sio bastante varia-
veis, uma vez que sua solubilidade depende da acio concomitante de
varios fatores. Um deles é a temperatura, que quanto maior mais
aumenta a sua solubilidade ; outro ¢ o pH, cuja solubilidade & mais
acentuada a partir de pH 5 (segundo Correns 1940, 1941 e Von Ege -
nhardt 1940) ou a partir de pH 9 (seguando Krauskopf (1956), Alexan-

der et al (1954), Okamato et al (1957) e Pedro (1964)).

O intervalo de concentragdo de silica nas dguas naturais
mais comuns é de 1 a 30 mg/l, sendo frequente em certasareas teo
res superiores a 100 mg/lL (Hem 1970 pg. 109) ; Davis (1964 pg.877)
da para as aguas superficiais um valor médio de 14 mg/l ¢ para 4 -

guas de solo 17 mg/L.

No processo artificial com o intemperizador os dados ob~
tidos {como S‘iOz) variam de 3,50 a 7,00 'mg/l. no diabasio D 1 e de
3,20 a 4,16 mg/l no diabasio D 2,

Considerando a constante de equilibrio do 1~14:S'104 Cor v
lor 10“9’ 7 verifica~se que para o valor médio de pH 5, 30, obtido ao
intemperizador, o conteddo de silica na forma molecular é cérca de
l04’4 vezes o valor de silica na forma idnica. Estes dados, entretan
to, nao permitem concluir que a silica encontrava-se polimerizada
no estado coloidal na coluna de percolacfo. Seria viavel, como hipg:
tese remota da existéncia de silica coloidal, se nas imediagdes dos
graos, a concentracgdo de silica fosse elevada perto da saturacio e o

pH da ordemn de 9 quando o aparelho estivesse desligado, Trata-sede
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uma condicao bastante especial que ndo ocorreu, ja gue as diferen -
¢as dos pHs de saida entre as solugdes no infcio eno fim da lavagens
didrias foram maior, em meédia, de apenas dois décimos, Por con-
seguinte, a silica extraida dos diabasios permaneceu em solugao na

8i0, ou 8i0,. 2 H,0.

forma molecular como H 4 2o

4

Nas condi¢bes experimentais, obteve-se na zona saturada
um meio tamponado, com pH ao redor de 5,50 e na zona atmosféri -
ca o pH variou eatre 3,50 e 5,50, sendo de se esperar uma solubili~
dade relativamente baixa dos silicatos dos minerais das rochag. O
teor de silica eliminada, que estd dentro dos limites encontrados ms
aguas naturais, apresenta certa dispersdo (Figs.6 e¢ 12), o que im -
plica a influéncia de oatros fatdéres além do pH, tais como : varia ~
goes de temperatura, descontinuidade do fluxo durante a lixiviacdo ,

interacao idaica, etc.

Os graficos das figuras 6 e 12 mostram que a mobilizacao
da silica foi, de um modo geral, constante para ambos os diabasios,

com valéres mais elevados no diabdsio D 1 que no diabasio D 2.

A partir do 359 litro de lavagem, o teor de silica do diahi
sio D 1 tende a aumentar estabilizando ao redor do 709 litro (na flo -

culagio),

No que diz respeito aos primeiros litros de lixiviacao, ve~

+ - ) . -~ o . - o oa .
rificou~se uma eliminac¢ao de silica relativamente elevada no diaba-
gio de granulagao fina, o que ndo ocorreu no diabasio DD 2, onde a

sua saida foi praticamente constante em toda a lixiviagao,
7.5.3. Aluminio

- -
O aluminic, apesar de ser um dosg elementos mais abun =
- .
dantes da crosta terrestre, aparece normalmente nas aguas naturats

em teores bastante baixos.

A maior ou menor quantidade de aluminio nas dguas natu-
. . » . -
rais & determinada principalmente pelo pH e pela presenca de fons
complexantes,
A sua solubilidade & minima em pH 6,2 e a pH inferior a

4,5 e superior a 7,5 ela aumenta rapidamente (Correas, 1949 : Chay

lot, 1969 p.97).
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Os principais agentes complexantes do aluminio s3o osions

F, 8042‘“ e OH, cujas concentracoes quanto mais elevadas mais fa~

cilitam a sua solubilizagao, e por formarem com &le compostos mui~

to estaveis (Hem, 1967, 1968),

Certas substancias, entretanto, podem diminuir a solubili-
dade do aluminio, como a presenca de I ,5i0, na solucio que po-
p < 4 4 & ’ | t

de formar com éle argilo-minerais (Polzer et al, 1967 p,.B-132),

Quanto a forma do aluminio nas adguas naturais témese va-

. ~ tmn . o~ . B - .
riagoes que vao desde a i6nica, coordenada com 6 moléculas de agua
em. pH menor que 4 ( Hsu, 1964 ), até dnions complexos , como

[A'l(OH)é ) ", formado em pH superior a 6 (Roberson, 1969 p.B=27),

. L 1 A,
Os componentes mineralogicos dos diabasios estudados cm
tém aluminio como um dos constituintes mais comuns, e wverificou -
se {(como ocorre na natureza) que éste elemento foi o menos removi -

do da rocha inicial, juntamente com o ferro.

Os fatores que poderiam influenciar a solubilizacfo do alu~
minio, no processo artificial, sdo limitados i existéncia de fons hi -
droxilas (OH ) (como tnico agente complexante), 3 presenga de aci -

do silicico ( I--I4Si{)4 ) e s variacCes de pH.

O pH, ac longo da coluna de percolagio, variou de 3,50 a
5,50, Assim, se o aluminio foi solubilizado na zona superior da coly
na { pH<4 ), nas outras regides passou gradativamente por estadios

s e . [ . ¥ ~~ s -~ oy
intermediarios, ate a sua precipitacao sob a forma de hidroxidos,

- . o~ - + -~ .
A sequencia das reagoes quimicas é a seguinte:

3+ - Lt
Al + OH Tmmm— AIOH
(aq) (aq) (ag)
2+ - 4
ALOH 4 OH > Al(OH
(aq) (aq) (O ()
alon),* + OH", |, s=m==== AI(OH),
2 (aq) (aq) 3 {s)

Se ao redor dos graos o pH atingisse valores acima da neu
tralidade, de 7,5 a 9,5 (Hem, 1967, p. A-51) 0 Al(OI—I)3 seria dissol

vido com formacao de um anion complexo:

A1(OH), (s) + OH'“(aq) S [Al(OH)QJ ”'(aq)
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Resta ainda mencionar a presenca de H Si(}4 na solugao ,
que embora em baixas concentrag¢des, pode ter contribuido com uma
pequena parcela para a menor solubilizacido do aluminio combinado

com é€ste para formar argilo-minerais,
7.5.4, Ferro

Nas aguas naturais o ferro pode ser encontrado sob a for -
ma de fons Fe2+, Fe3+ , [Fe(OH)] 2+ , [Fe(OH)Z]+ ou ligados a a-
gentes complexantes organicos e inorgénicos,

O ferro trivalente, gracas 2 facilidade com que forma com
postos pouco soluveis, mesmo em meio adcido (as especies férricas
tém solubilidade menor que 0,01 mg/l em pH 4, 80 - Hewmn, 1970 p.116}),
¢ encontrado nas aguas naturais em teores muito baixos, principal -

mente na forma de suspensoes coloidais,

A sua presencga em solugao esta intimamente relaciona da
as variagBes do potencial de dxido redugio (Eh) e do pH do meio.Um
pequeno aumento de pH, para um mesmo valor de Eh, produz uma
grande diminui¢ao da solubilidade do ferro (Hem e Cropper - 1959,
p.10-11).

Em condigoes que favoreca a estabilidade de ferro (10, u -
ma solugao natural conterd sempre teores elevados de ferro, As for
mas oxidadas e reduzidas do ferro podem ser relacionadas através

da equacgao de Nernst

a 3+
Eh = B+ 2L 3, Ee
o nF a_. 2+

Fe

Esta expressao mostra que a diminuicdao do potencial de &=
xido redugao pode ser uma consequ@ncia da diminuicio do teor de fer
ro (III) do meio, e a queda da concentracio do ferro trivalente pode
ser motivada pela atuac¢ao de agentes. complexantes ou pelo aumento
do pH do meio que causa a precipitacao do Fe(OH)3°

Pelas relagoes entre Eh e pH podem-se construir-se dia =
gramas de estabilidade para o sistema Fe (II) e Fe (III). Pelo exame
destes diagramas (Hem, 1959, p.5, Mason, 1960, p. 183) verifica-se
que um aumento de pH a partir de 2, produz gradativa queda do valor

do potencial de éxido~reducdo de +0, 77 volts até atingir valor nulo
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em pH 8. Isto significa que o aumento de pH produz um Eh que facili
ta a oxidagao do ferro bivalente.

Fez+ e Fe3+ + &

O ferro tem grande facilidade de formar solucdes coloi -
dais, e solucoes destas naturezas apresentam propriedades caracte-

risticas que podem influir na existdncia de muitos elementos nas a -

guas naturais, gragas aos fendmenos de adsorcgio,

As particulas coloidais apresentam cargas elétricas cuja
natureza depende do histérico de sua formacao - coldides, por exem-
plo, formados em pH baixo, s@o carregados positivamente, e um au-
mento de seu valor, pode, pela diminuicao de I—I+ » neutralizar as car
gas elétricas e, consequentemente, flocular. Este pH, no qual os co~-
16ides tém suas cargas neutralizadas, é chamado ponto isoelétrico e
Van Schuyle.nborgh*(ern Bonifas, 1959, p.23) determinou estes valo
res para os 6xidos e hidréxidos de ferro naturais, concluindo que os
hidréxidos de ferro recentemente precipitados no solo devem ter aprg
ximadamente os mesmos valdres dos pontos isoeléiricos que 08 Pro =

dutos totalmente cristalizados,
Os valdres que obteve 830 o8 seguintes:

Hematita ') Fe203 2,2 Liepidocrocita T reoOH 5,4

Goethita o FeOOH 3,2 Hidroxido de ferro amorfo 8,5
% %

Krause (1928) fixa o ponto isoelétrico do hidrdxido de ferro coloidal

em pH 3, 2 enquanto que Hem e Skougstad (1960) ddo um limite amplo,

entre 5,0 e 6,0,

As medidas do potencial de xido-reducio ndo foram deter
minadas nas experiéncias com o intemperizador, e os estudos da so-
lubilidade, precipitagdo e formas do ferro em solugio, serio basea-~
dos sdmente nos valores de pH e nas concentragoes de ferro determi

nados no decorrer da experiéncia,

O pH, conforme foi estudado em 4.5., foi variavel no inte
rior da coluna de percolagdo, e o gas que predominoa durante o fun-
cionamento do intemperizador (4. 3.) foi o gas cal"BG.rlico, propician-
do um ambiente menos oxidante, Assim, os graos da zona atmosféri
ca, além de permanecerem meio periodo seco, foram lixiviados por
solugoes com pH relativamente baixo, levando a uma lenta oxidagao
* 1949

*9% in Hem,1960
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do Fe (II). A oxidagdo do ferro (II) em meio acido é bastante lenta ,
mesmo em solucoes expostas ao oxigénio atmosférico (Hem, 1959
p. 28).

Nas zonas saturadas os pHs médios sendo de 5,50 (D 1) e 5,00 (D 2)
e ainda com dissolugoes gasosas nas quais o oxigénio contribuiv aum

periodo com 37%, a oxidacio tornou-se mais efetiva,
M ¥

As analises quimicas (TABELA VI) das rochas situadas
nessas duas regices confirmam a maior oxidacao do Fe (II) nas zo -

nas saturadas,

O teor de ferro, determinado como Fe {III), variou de ze -
ro a 0,40 mg/l no diabdsio D 1 e de zero a 0, 90 mg/l no diabisioD 2
e a sua eliminacgao, em ambas as rochas, fol aceatuada a partir do8?
litro, aproximadamente, sendo que no diabasio D 2, nestas primeiras

lavagens, foi quase o débro do teor eliminado pelo diabdsio D 1,

Os teores de ferro nas aguas de lixiviagio, projetados gra
ficamente em fungao do volume (figs.7 e 13), confirmam as observa-
coes feitas durante a experiéncia no tocante ao aparecimento de sug-
pensao coloidal: ao redor do 309 litro de lavagem teve-~se provavel -
mente condigoes adequadas para a formacio de particulas coloidais
em ambas as solugdes, e as alteragls na natureza das solucdes re -
flitiram no consumo de H' que podem ser acompanhadas pelas varia

¢oes apresentadas pelas curvas & pH = f (V) (figs, 20 e 22),

A floculagdo no diabasio D 1 deve ter sido ocasionada pela
variacdo do pH, que chegou ao valor correspondente ao ponto isoelée-
trico do sistema e deve ter ocorrida em pH ao redor de 5, 50 o qual,
segundo os dados obtidos por Van Schuylenborgh, corresponde ao pon
to isoelétrico da lepidocrocita; a presenca deste mineral na rocha al

terada constitul mais uma evidéncia dos fendmenos descritos,

A influéncia da formagio de solugoes coloidais na mobili -
zagao dos ions, e consequentemente no processo geral da alteragao
dos diabasios, é evidenciada tambéin nas curvas acumulativas (fig.
18) onde se verifica uma eliminacao mais acentuada de produtos nas

solugBes para o diabdsio D 1 a partir do 809 litro.

E necessario que se chame a atengao para o fato deque o
e - . . - . )
ferro no diabasio D 2 foi eliminado cerca de 2,5 vezes mais que no
diabasio D 1, o que era de se esperar, gragas & prépria naturesa das

particulas coloidais de permanecerem em suspensao, Finalmente ,
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eatre a percolagao do 1669 a 1769 litros, as lixiviagdes com  solu -

~ -~ - L - ~ . . - . - ~
Goes nao saturadas de gas carbdaico influiram na eliminacio do ferro,
7.5.5. Calcio

A concentragao media de calcio nabiguas dos rios & de
15 mg/l (Livingstone, 1963, p,41), e a sua presenca nas aguas natu-
rais esta relacionada is condigoes de equilibrio Ca2+, 0032“, e pre-

senca de I—I+ e (302 dissolvidos,

O cation cdlcio, por possuir raio i8nico relativamente ele
o~ . ~ o -~ . -~ . .
vado, nao se associa a moléculas de agua como os demais ions biva~-
lentes de menor raio idnico (I--Iem 1970, p. 131), e a sua forma mais
A s . 2+ .
comum, é a de fons bivalentes simples (Ca” ' ), podendo, no entanto,
em meio natural, apresentar-se ligadoaos Anions bicarbo.natos(HCO?;)
2w

e sulfatos (304 ).

Os compostos de calcio, que podem precipitar-se nas so w
lugdes, exigem condicdes especiais, como sio os casos de CaCo, e
Ca(OH)z que ocorrem somente em pH ao redor de 9 e 14 respectiva-
mente {Charlot, 1969, p.19). As precipitagoes podem também  ser
motivadas pela evaporacao do solvente, que, com um. gradativo au -
mento das concentragdes salinas produzem separacoes selelivas,
Nestas condigOes o primeiro a precipitar é o carbonato de calcio .

2 +

mesmo na presenca de Cl°, S0 Na e Mg2+ (Swenson, 1955, p,

_ 4
24),

As alteragoes das concentragBes idnicas em solugdes natu
rais devem=~se tambeém ao fendmeno de troca inica.Kennedy (1965 ,
p. D26} da énfase a esta particularidade, mostrando que em certas
circunstancias, este fendmeno é de relevante importincia no trans -

porte de cations,

-~ - .~ . N - . .
O calcio, nas experi€ncias realizadas com o lntemperiza -
dor, foi o elemento mais removido. Sua maior fonte foram os silica
-~ . . . PR ] )
tos calcicos, uma vez que a anortita e o diopsidio (norrnatlvos) ocu-

pam respectivamente ao redor de 20% e 15% dos minerais das rochas,

Nos duzentos litros de lixiviacio sua safda correspondeu a
aproximadamente 42% (como Ca0), e nas condi¢gdes de pH que preva-
leceram nos ensaios experimentais, o cilcio em solugao apresentou-

3 . A . Zl‘
se na sva forma idnica como Ca °
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A sua eliminagao se deu com maior intensidade no diaba -
sio D 1, e a dependéncia de sua retirada em relagio ao teor carbdni
co das solucdes de lavagem pode ser constatado pelas figuras 8 e 14,
onde se observa uma eliminagido minima nas regidoes corresponden -

™~ . . . ~ I ~ R - -~ .
tes as lixiviagOes com solugdes nao saturadas de gas carbénico,
7.5.6. Magnésio

O magnésio nas rochas e nas dguas naturais & menos abun
dante que o calcio (4, 1 mg/l - Livingstone, 1963, p.41l}), Em solu -
cao, o magnésio aparece na forma idnica e, como o aluminio; asso-
cia-se a seis moléculas de agua, formando arranjos octaedrais po -

dendo ser representado como [ Mg(I—IZO)() ] s

As estabilidades dos fons 8042'", CO32M e I--ICO3" associa =
dos ao magnésio sdo semelhantes aos correspondentes do cilcio, e
somente tém importincia em condi¢Oes pouco comuns, A precipita -
¢ao do hidroxido de magnésio ocorre em pH menor que do hidréxido
de calcio, mas ainda assim, em meio fortemente alcalino, ao redor
de 10, 6 (Charlot, 1969).

A forma segundo a gual o magnesio se apresentou em solu

2t o

¢ao foi a idnica., No diabdsio D 1 a sua eliminacio como Mg
gquatro vézes maior que no diabdsio D 2, parecendo ter sido um dos
elementos mais afetado pela floculagao da solugdo coloidal, confor -
me pode ser verificado através das figuras 9 e 15, Tal como ocorral
com o calcio, a diminuicdo do teor carbdnico na solugdo refletiu in =
tensamente na eliminagao do magnésio, o que também é verificado pe

las figuras 9 e 15,

Comparando as gquantidades elirninadas de magnésio e de
calcio para ambos os diabasios tem-~se, respectivamente para os dia
basios D1 e D2, 4,7 e 12,9 vezes mais calcio que maguaésio, Ape -
sar destes valdres superiores de calcio em relacio ao magnésio,
gquando examinados em térimos de equilibrio idaico, verifica-se gue
no diabdsio D 1 a contribuicfo do magnésio é equivalente ao do cil -
cio, como ocorre em dguas de muitos rios da Terra (Hem, 1970, pp.
94,106,123, 144},

Para o diabasio D 2, que na experiéncia esteve em conta ~
to corn solugao coloidal, as relagdes entre estes dois elementos (em

térmos de miliequivalente por litro) mostram que nio houve afasta -
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mento do comportamento das solugdes naturais : comparando - se a
media das aguas dos rios do globo {Livingstoae, 1963, p.41)em milie
. g o~ . - " - - .
guivaleates por litro, témese valdres patra o calcio 2,2 vEzes mnalo-

e . . e » - -~ . -
res gue 0 mmagneslo ; no processo artificial éste valor foi de 2,4,

~ a R : - .
i.5,7. Sodio e Potassio

o - i - . . e -~
Dada a grande solubilidade de seus sais, o sddio e o potas
. ~ -~ . v L . g
510 a0 encontrados nas aguas naturais na forma ifnica, onde a cone
o~ . -~ . A, . A ~ S - -~ . -
centragao do potassio & iaferior d do sddio, O {fon potidssio &6 menos
. . - . -~ . AT
abundante nas rochas igneas por tratar-se de uma particula gue e li-
berada com maior dificuldade que o sédio dos materiais inalterados
¢ ainda por possuir uma tendéucia maior de ser incorporada em pro-

dutos secundarios,

Em se tratando de fons que dificilmente dao compostos
pouco soliveis, as diminuicdes de seus teores nas soluctns aguooas
(além daguelas provenientes da participagao de minerais neoforma -
dos ) decorrem principalmente dos fendmenos de adsor¢aon, copreci-
pitagao e troca idnica, Fm épocas de estiagem a evaporagao do sol -
vente pode também provocar a diminuigdo destes fons nas solugdes
nalurais, gragas aos fendmenos de cristalizacdo,

Segundo o mecanismo de alteragao de feldspatos sugerido
por Frederickson (1951, pp,221-232) os fons 1 eNal sdo os e g
ponsaveis pelas primeiras etapas de decomposigao, o que explica as
concentragoes relativamente elevadas do sddio nos primeiros esté -

dios dos processos de alteracao avtificial,

No intemperizador o sddio foi intensamente eliminado nos
primoeiros litros de lavagern em ambos os diabasios. Constatou ~ge,
entretanto, que no cémpuio total, sua remocao em D 1, apesar de
mais frequente, foi menor que em D) 2 onde a liberacao se deu so -

mente nos primeiros litros,

A presenca de particulas coloidais no meio influenciou &
mobilizacdo do sdédio. A figura 10 esclarece que a sua eliminagao no
diabdsio D 1 foi interrompida por ocasiao da formacao de coldides ,
tornando a ser eliminado por volta do 759 litro, guando o sistema co

ioidal floculou.



No diabasio D 2, a pas sagem para o estado coloidal an re
dor do 259 litro foi marcada pela interrupgao da remocgio do NaJr
Seu reaparecimento em solugdo verificou-se sdmente no 429 litro e
nos 1729 e 1749 litros de percolacdo, quando na ocasifio do relorno

. . . R ~ o . -~ -~ .
das lixiviagoes com solucio saturada de gas carbdnico (fig, 16).

I’y -~ . - .o N
Os lons potassio tiveram um comportamento diferente dos
- R g 5 0. . ~ | ~ - .
1ons de s0dio no que se refere as eliminagoes em solugdes., Hle foi
constantemente removido durante o processo, ¢ a concentracio to -
. o~ - ». " . PEI . goe o .
tal, foi de cérca de 3,7 vézes maior no diabasio D 1 gue no diabisio
D 2. Apesar de ter sido eliminado mais intensarmente nos primeiros
oa - B . -~ . . . A
litros de lavagem, o teor de potissio nio foi maior que do sodio nes
ta fase do processo artificial, mostrando a infludncia do sddioc na fa-

se inicial do intemperismo,

Pelas figuras 11 e 17 pode~se verificar a influéneia da som
. ~ e - 4. o - N P
lagac nao saturada de gas carbdnico que provocouw umna diminuvigao

. - .
dos teores de potassio,

e . -~ r b . -
A saida do potassio nas solugdes foi afetada pela presenca
o . . . g ~ . 4
do sistema coloidal no diabdsio D 1, fato comprovado pelo aumento
do tesr em K a partir do volume de lavagem no gual presumivelmen

te houve floculagao,

7,6, COMPORTAMENTQ GERAL DOS ELEMENTOS REMO VI -
DOS

Considerando-ge as massas de o6xidos eliminados em fun -
¢ao do volume de lixiviagio, os dois diabasios apresentaram um corg
portamento com caracteristicas paralelas: remogao idoica mais in -
tensa nos dez primeiros litros de lixiviacfo com correlacao linear
praticamente perfeita (coeliciente de correlacio £ 1) a partir do 209

litro de lavagem,

N e . P
Os diabagios tiveram também um comportamento comurmn

b . y o ) . ~ .
no que diz respeito ds lavagens com solucdes nio saturadas com gan

carbonico, ocasizo em que ambos forneceram menores quantidades
;e .
de fons em solugao,
s o -~ ' r
De modo geral verifica~se que o diabidsio D 1 fornecen sem
. . - N . — .
pre mais fons para a solucao que o diabasio D 2, Além disso, a par-~

tir do 89¢ litro, as solugdes de D 1 apresentaram um incremento de



. L] - . P 4 v .
seu conteudo idnico, o que & indicado pelo aumento do coeficiente an

gular da reta a partir desse volume.

Uma analise dos dados da fig. 18 leva a concluir, primei -
ramente, que o diabasio de granulac¢ao fina sofreu altera¢do mais in
tensa, determinada pela maior quantidade de elementos eliminados,
uma vez que 0s minerais neoformados desse diabasio eram também

mais abundantes,

Em segundo lugar pode-se averiguar que a Presenca de so
lugao coloidal no diabdsio D 1 influi de maneirs, notavel na elirpina -
¢ao idnica, visto que se obteve wma remogac maior depois da flocy-
lagdo,

A formacao da solugdo coloidal e sua infludncia sio discu
tidas a seguir,

Examinando as variacdes de pPH e o comportamento dos
- g oy . N r -~ . . “ y
lone do inicio das lavagens até onde presumivelmente houve forma -
¢ao de solugdes coloidais (ao redor do 309 litros) verificasse uma

PPV o -
diminuicao de ions em solugao com. excecio do ferro,

" - . o ‘e "
Tomandowse como base o comportamento do sédio (figs, 10
e 16) e o pll inicial, que foi maior gue 6,00 para ambos os diabasios,
as particulas coloidais deveriam apresentar-se carregadas negativa

mente, levando a crey gue o comportamento idnico das solugcoces foi

controlado pelo fendmeno de adsorgio,

Em ¥ 1, do 309 litro ao 800 litro, a mobilizagio dos fons
foi mais ou menos estavel, Ao redor do 80? litro, quando houve flow
o~ , L . . g . .o o .
culagao das particulas coloidais, o Pl de sailda sofreu wm aumento
T ; - - ,
(o consumo de HW & auwrmnentado), e provavelmente a participagao do
H  tornma-~se novamente efetiva, como se verificou no inicio da altew

ra¢an,

. o~ w - - ) o . . N
A adsorcao de fons até o 809 ltro em I 1 & evidenciadope
‘oo S - . 2
las remogdes idnicas, principalmente do Na' e do Mg sendo que
éste Ultimo sofrew maior influéncia, por ser talves o elemento de

maior poder de adsorcio, dentre os jons considerados,

Em D 2 o pll sofreu variagoes até o 800 litro., Neske ponto
ele atingiu também um valor elevado (i 5,6), mas, contrariamente
do que ocorreu com D 1, o pH de D 2 passa a ter valores gradativa -

mente menores, A auséncia de Na'@ a partiv do 309 litro indica clara



mente a influencia do fendmeno de adsorcio na alteracio,

Ao redor do 809 litro de percolagao deve ter ocorrido em
| o - .o .y o . - . ~
ambos os diabasios uma modificagao no equilibrio quimico, nao so
g - . . . F -~ -
mente no diabasio D 1, onde se verificou a floculagiao, mas tambem
- ~ o ; s . . - . .
em D 2, Lsta alteragao no sistema de D 2 & evidenciada principal -

mente pela remogdo andmala de silica (fig. 12).

As etapas importantes ocorridas em D 1, de maneira ge~
ral, sdo bem visiveis e correlacionaveis: uma etapa inicial atéo 309
litro; outra, na presenca de solugao coloidal (do 309 ao 809 litvo };
finalmente, uma posterior a floculagao, deslocada entre os 1669 e

1769 litros, quando houve ditninuigao do teor carbdnico na solucao,

Os fendmenos ocorridos em D 2 830 mais discutivels e ao
mesmo ternpo mais complexos, Sua efapa inicial € semelhante a do
diabdasio D 1, e a partir dai parece, num primeiro exame, ter tido
um comportamento constante na presenca de solugao coloidal, No en
tanto, nota-se que apos o periodo de auséncia de GO0, na solugao os
resultados nao tém a mesma continuidade (fig. 18), Por outro lado ,
lgeiras mudancas de diclividade dos pontos acima do 309 litro pode
viam refletir discretos deseqa;rilfbrios parciais, que talves explicas

sem a diferenga de mobilidade ou dispersio na saida dos ions,
7.7, INFLUENCIA DO pid

Como foi visto em 6.5.5. a concentragZo hidrogenidnica
da solugzo na entrada da coluna de percolagdo ndo sofreu variacdes
sigunificativas devido ao uso continuo de um termostato, No entanto,
os pHe na saida da coluna sofreram dispersdes que envolvem, além
da contribuigaoc de H' da solugdo carbdnica, os fons B fornecidos e
consurmnidos como consequéncia das rea¢tes quimicas dos minerais
da rocha com a solugao,

A fonte e o consumo de I—I)‘" do sistema pode ser esquermas
tizado da seguinte maneira:

.\ e . e -
a) dissolugao de gas carbdnico em agua

Co0 2 (agq) + I3 2{) i 2 o 3 (aq)

. et .

H,C IT + HCO :
2773 (aq) (aq) 3 (ag)
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o .o A . - . - . - . s
blhidrolise de sais que, dependendo da natureza dos fons,
: . st
podem fornecer ou consumir M,
W e g g M
b. 1. Jhidrolise de anions (consumo de H )

w

(aq) 4 HZO G HA{aq)

+ O
(aq)

b. 2, Jhidrolise de cations {fonte de pt )

: A
H
{ag)

(aq)

£ dado ao H+ a responsabilidade do inicio da alteragao das
rochas, considerando-gse a sua maior ou menor decompo gigao  como
uma fungao de sua concentragdo, Pelas relacgdes entre os pHs de en -
trada e de saida, ou seja, pelos valores de A pH, pode-se afirmar
que o processo de alteragao dos diabdsios se deu com um conlinuo wn
sutmo de cations hidrogénio, sendo que para o diabdsio D 1 &ste consy

mo foi superior,

- . - ' . .
Ate aproximadamente o 809 litro o comportamento dos dia -
~ . . ~ - . - -~ . -
basios, quanto ds variagdes de pH de saida (figs. 19 e 21), foi seme -«
'E N E - " . . . T
thante; a partir dai, observa-se nitidamente wmn major counswmo hidro

genionico em D 1 que em D 2,

Finalmente, conclui-se que nas regioes correspondentes
is lixiviacSes com solucdes uio saturadas de vas carbonico (1660
as lixiviagoes com solugoes nao saturadas de gas carbdnico (1669 a
o e . | - N -~ .
1769 litros), os pHs de saida praticamente nao sofreram mudangas
enquanto que refletin intensamente nos valores de O pli (Fgs., 20 o
22), evidenciando que os graos da zona saturada permanacerarm, -

rante as experiéncias, em countato com uma solugio tampio,
7.8, MOBILIDADE RELATIVA DOS ELEMENTOS

As correspondéncias enlre os elemnentos que participaram
dos processos de neoformacac ¢ a rocha fresca foram estudadas o -
través dos pardmefros moleculares, por meio de wma estimativa dda
percentagem da fragao alterada, e das vaviagGes das fragSes mola -
res, As relagoes entre a rocha inicial e 0s elementos eliminados em
solugdo acham-se estabelecidas através da mobilidade relativa, con-

- - " .
forme sera vista a seguir.



- 79

A mobilidade relativa, ou ordem de remogao dos elemens
tos durvante o atague intemperico, tem sido objeto de estudos de mui
- R E . . - .
fos pesquisadores, wma vez que ela proporcionz um critério para es

timarem~se 08 produtos remanescentes dos minerais e os produtos

arrastados do local do intemperismo,

A mobilidade relativa pode ser definida como a relagdo
entre o5 constituintes idnicos removidos de uma rocha e sua abundin

cla relativa na rocha mae,

Um grande ndmero de fatores pode afetar a mohilidade 1o
lativa dos elementos, tais como : agao de agentes bioldgicos ; a ac¢ao
de agentes complexantes naturais ; o pH do meio e as reacgdes guimis
cas que podem modificas-lo durante o procegso intempérico ; o polen-
cial de oxidagac ; o maior ou menor poder de adsorcdo do material

A . . . F Ay ., .
solido do meio ; o teor de eletrolitos na solucao etc.. ...

As vEzes 08 minerais se decompdem mais ou menos v api =
damente, mas dao produtos, gue permanecem no sitio do intemperis
mo, gragas a formacdo de oxidos hidratados pouco solGveis, ou mes
mo minerals argilosos., Por outro lado os elementos que nao toma -
ram parte na formacao de minerais secundarios ou de produtos inso
luveis, sdo rapidamente lixiviados, fiuindo para as aguas superficiais,

As priacipais confribui¢oes ao estudo da mobilidade relali
va até o preseale se devem a Smyth (1913} Polynov (1937), Anderson

o Hawkes (1958) e Feth et al (1964),

Smyth trabalhou com valeres medios das composicoes qui

E o : R FR K L - g T 7 Tor Y proge g o .

micas de rochas sedimentares e igneas da superficie da Terra, e nu

ros estimativa das composigCes medias das aguas dos rios { dados
o - - . - , - ; 4 :

quimilcos extraldos de wm trabalbo de I". W, Clarke 1910). Smyth con

siderou sete elementos das aguas dos rios, recalculados a 100 %.

Polynov, por sua vez, baseou seus calculns nas cornposi -
¢Ges meédias das rochas fgneas e vag composicies médias das respec
tivas dguas de drenagem destas rochas do globo. A composicao s
dia dessas aguas foi obtida por Clarke (1924), e representa amédia
de trinta analises de aguas de regides de rochas igneas,

Anderson e Hawkes calcularam a mobilidade relativa usan
do andlises de rochas e Aguas de trés locais comn bacias de drenagen

e s . o -~ - S e
individuais, Essas trés arvcas compreendiam. ; ajrochas constituintes
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essencialmente de mica-xisto, quartzo-mica-xisto, granada xisto,
estaurolita -sillimanita xisto, e sillimanita xisto. b) grupo de  ro -
chas que variam de quartzo diorito a granito, com coustituintes prin
. . . . oy e S 1 .
cipais formados por quartzo, microclinio, oligoclasio e biotita. <)
v . . g g .
rochas leocogranodioriticas tendo quartzo, microclinio, albita, oli-

y - . - E 0 0 0 . 3 .
goclasio, muscovita e biotita como minerais essenciais,

Feth et al (1964} fizeram um estudo em Serra Nevada ans-
. . » N -~ By
lisando quimicamente as neves recem caidas, aguas de gélo e das
-~ 0
aguas que penetraram em fraturas e que reapareciam como fontes

bermanentes ou temporarias,

— - . e . e o 1 -

Em areas graniticas realizaram analises gquimicas de 79

amostras de neve, 64 de fontes permanentes, 49 de foptes tempora-
. . - ) N . oo 5 § . ; ¥ .

rias e analisaram as aguas de 25 fontes permanentes da zona basale

tica e andesitica,

smyth, Polynov e Feth concordam com a seguinte ordem
Y 4

de mobilidade dos 7 principais elementos constifuintes das rochas :

Ca > Na > Mg >581 > K > Fe > Al

Os resultados obtidos por Anderson e Hawkes diferem so-
mente desses resultados na posicdo do Mg que ocupa o primeiro lu -

gar ;

Mg > Ca > Na >81 »>K > Fe > Al

Estes dados foram obtidos a partir de valores médios das
composicoes quilnicas das dguas gque epreseantam uma certa etapa
do processo de dissolucdo dos minerais das rochas, que pode ser i~
nicial, como os dados obtidos por Feth, ou corresponder a wm esia-

do ja avancado do intemperismo,

Neste trabalho obteve-se a reproducio do processo naty -
r ' . -~ ¥ 4 . .
ral correspondente aos primeiros estidios do intemperismo, sohdo
- . -~ . o g o o . -
possivel exprimir, com razodvel precisao, a ordem de eliminagao

dos principais elementos nessa fase,

Afim de se ter a sequéncia de remocdo dos jons desde as
primeiras fases de transformagao das rochas, calculou-se a mobilie
dade relativa dos elementos para virios volumes de lavagem a par =
tir dos doie primeiros litros, considerando ainda aquelas realizadas

na auséncia de gas carbdnico (TABELA XIV),



TABELA XIV- MOBILIDADE RELATIVA DOS ELEMENTOS
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VOILLUME ORDEM DECRESCENTE
{litros) 2
> Ca K Na Mg 51 e Al
6,97 | 6,85 ] 3,95 | 0,67 | 0,24 | 0,01 | 0O, 00
4 Ca K Na Mg 51 e Al
6,86 | 6,13 | 3,11 10,80 10,31 10,01 0, 00
8 Ca K Na Mg i e Al
6,94 1+ 5,60 1 2,41 | 0,96 | 0,32 | 0,03 | 0,00 '
L6 Ca K Na | Mg | si Fe Al
A 6,64 | 5,78 | 1,91 1,15 | 0,37 | 0,06 | 0,00
32 Ca K Na Mg S Fe Al
o ' 6,15 | 5,54 | 1,37 | 1,34 [ 0,48 | 0,07 | 0,01
A 64 Ca K Mg Na Si Fe Al
@ 5,62 | 4,62 | 1,48 | 0,89 | 0,59 | 0,08 | 0,01
te 128 Ca K . Mg 51 Nea Fe Al
s ) 4,85 | 4,02 { 1,95 | 0,73 1 0,57 | 0,06 | 0,02
© 164 Ca K Mg Si Na e Al
- 4,63 | 3,60 | 2,22 | 0,76 | 0,53 1 0,05 | 0,02
o 170 Ca K Mg Si Na Fe Al
' 4,58 | 3,55 | 2,20 | 0,77 { 0,52 | 0,05 | 0,02
176 Ca i Mg 51 Na Fe Al
4,52 | 3,50 | 2,18 | 0,79 | 0,51 | 0,05 | 0O, 02
200 Ca K Mg Si Na Fe Al
4,47 { 3,16 ) 2,33 10,79 | 0,45 | 0,05 | 0,02
> Ca Na K 54 Mg Al Fe
) 7,42 1 6,01 | 2,58 | 0,23 1 0,13 | 0,0t | 0,00
4 Ca Na K i Mg Fe Al
7, 64 5,15 4, 35 0,25 0,18 g, 00 G, 00
a Ca Na K 51 Mg Fe Al
. 7, 62 3,90 1 1,99 10,31 10,22 10,06 0,00
i ;
1¢ Ca Na e Si M[ & Fe Al |
& ’ 7,31 12,90 1 1,74 10,39 | 0,27 | 0,16 | 0,02
o 32 Ca Na K Si Mg Fe Al
6,70 | 2,06 | 1,57 | 0,53 | 0,44 | 0,17 | 0,02
o 64 Ca Na K 51 Mg e Al
- 6,17 1,51 1,28 10,66 | 0,57 | 0,16 | 0,03
g
128 C'a K Na S Mg Ire Al
- ' 29 10,98 | 0,92 | 0,84 0,83 | 0,14 ! 0,03
© ‘ :
| 64 (}cl Mg 51 K Na Ire Al
” 4,95 | 0,93 | 0,90 | 0,86 | 0,77 | 0,15 | 0,04
- §
170 Ca Mg Si K Na e Al :
' 4,89 10,931 0,91 | 0,85 | 0,76 + 0,15 0, 04 |
L7¢ Ca Mg | Si K Na Fe | Al |
? 14,85 10,93 0,92 | 0,85 | 0,78 | 0,15 | 0,04
200 Ca M o 51 K Na Ie Al
4,80 1 1,00 [ 0,92 0,82 | 0,72 [ 0,16 | 0,05
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A mobilidade relativa dos diabdsios foi calculada segundo
o} proce‘dirnento proposto por Smyth (1913) relacionan
do-se as porcentagens dos principais dxidos das solugdes de lavagen
com as porcentagens dos mesros Oxidos constituintes das rochas

frescas,

Verifica-se que a maior mobilidade do cdlcio ¢ a menor do
aluminio e ferro concordam com as apresentadas por Smyth e outros,
mas existem algumas discrepancias quanto aos outros elementos,prin
cipalmente a posicao ocupada pelo potassio, Entretanto, na ordem de
remocio dos elementos, calculada por Polynov para as rochas igneas,
o potadssio ocupa o guarto lugar, com mobilidade relativa cerca de oi~

to vezes maior que o elemento seguinte,

Utilizando-se os valdres apresentados por G. Pedro (1964}
referentes aos estudos de intemperismo de basaltos com extrator do
tipo Sohlet, foram calculadas as mobilidades relativas dos eletnentos,
verificando-se que o potassio foi o elemento mais removido durante o

processo com lixiviacSes carbohidricas,

| -~ A . . . - E -
Baseando-se nos valdores medios das mobilidades relativas,
. . e . P . .
conclui~se que no caso particular dos diabasios de granulacao {inaly 1

o . - - F ~ . E -~
e grosgeira D 2, a ordem de remogao dos elementos e 2

o1 Ca > K > Mg > Na > 8i > Fe > Al
M.R.(meédia) 5,66 4,76 1,57 1,47 0,5 0,05 (,02

Do 40,17 33,78 11,14 10,43 3,97 G,35 0,14

o2 Ca > Na > K > 81 > Mg > e » Al
M. R. (média) 6,15 2,32 1,44 0,62 0,58 0,12 0,03

% 54,66 20,62 12,82 5,51 5,15 1,07 0,18
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PE G U N DA P AR T IE

(SINTESE A PARTIR DAS SOLU COES LIKIVIADAS)

8., INTRODUGCAQ

Visando tornar mais completo o estudo das solugbes de 4
xiviagao, procurou-se dar énfase a cristalizacao de minerais a pare
tir dos produtos dissolvidos da alteracio dos dois diabisios ja estum
dados na 1% parte deste trabalho. Para éste fim foi projetada uma ex
tensao do equipamento anteriormente ubilizado e que serd descrita a

seguir.
9. APARELHAGEM

A aparelhagem para a preparacao de fluidos e o canjuito
de interagao fluido-rocha foi a mesma utilizada na primeira parcte
deste trabalho,

A modificagao importante consistin na recepcao das solus
¢oes de percolagio em tubos conectados em serie, sujeitos a grocic
tes de temperatura, atraves dos guais insuflousse um gas inerte Vie

de fig.23 e foto X,

|
i

FOTO X - Intemperizador e sistema de tubos receptores
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Os pardmetros experimentais também foram os mesmos,
com excesgsao da ''precipitagio’ que foi menor, de modo a permitir
a secagem coaveniente da solugao nos tubos receptores, A alteracio
da pluviosidade ofereceun ainda excelente oportunidade para o estudo

da influéncia da varia¢do desse pardmetro,
9.1, COMPONENTES
D? - wvariador de voltagem

C ~ tubo de vidro em Y
H - rélha de borracha

I - botijao com nitrogénio municdo de mandmetro

J - frasco lavador com acido sulfirico

L.~ tubo de vidro com saida lateral (19 tubo receptor)

M ~ tubo de vidro receptor

N - tubo de vidro com saida lateral (dltimo tubo receptor)

~ arruela de borracha revestida com fita de teflon

T O
E

chapa elétrica

O acérto das temperaturas (variador de voltagem D,) no
interior dos gomos deve ser feito com o aparelho em funcionamento
sem amostras, pela introducdao de um termdmetro na altura da reen

trdncia de cada gomo.

Do primeiro tubo (L) ao dltimo, tem-se um gradiente tér-
mico, produzido pela entrada da solug@o e pela corrente de nitrogé-

nio,
9,2, FUNCIONAMENTQO

A sequéncia das operagles & a mesma ja discutida em.
3.2.3. sendo gue neste caso, deve ser medido o volume da solugao
no frasco A (fig. 1) e o seu fluxo controlado cuidadosamente de  tal
modo gque escorra lentamente sem transhordar, quando introduzida

nos tubos receptores,

A retirada do vapor de dgua dos gomos receptores e a se

cagem do material recebido sao controladas pela chapa elétrica P
- o, . )

(que ndo deve ultrapassar 70°C) e pela maior ou menor corrente de

nitrogénio introduzida no sistema,
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P e o r - -~ " -

A solugao salda do tubo de percolacao B, que goteja no go
mo L, passa sucessivamente através dos tubos aquecidos e val sen
R B o d - .
do concentrada 3 medida gue avancga para o ultimo tubo, separando

produtos diferentes, por diferencas de solubilidade,

ey . B - I oy .

Em cada veentranca dos tubos ha evaporacio de dgua e
consequentemente wm awmento da concentragao dos fons em. solugo,

A secagem do material lixiviado na série dos receptores

. -~ x . . g .

conjugados e feita em ambiente inerte, uma vez que se utilizounilro
génio para o arvaste do vapor de agua. A guantidade de material eii

minado pode ser determinado pelas pesagens dos tubos receptores,
9. 3. CONDICOES EXPERIMENTAIS

1. Natureza da solugao de lavagern = saturada de fJOz
2, pi de entrada « valor medio 3, 60

. e . 52 o
3. Temperatura média do reservatdrio A « 237C (ambiental)

, . ‘ N O, :
4, Temperatura média do tubo de percolagio B « 65°C (em funcio

namento,

5, Variagdo de temperatura do tubo B em fungdo do tempo - fig, 3

6. Temperatura média da solugfo na sajda da haste C - 287C
. o : o .
7. Temperatura média do primeiro tubo « 45 ¢

oy e | g
8, Temperatura media do ultimo tubo - 707C
9. Massas iniciais ~ D 1 =418,00 2 ¢ D2 = 420,05 g
10, Granulacgao dos fragmentos de dishasios - 2 « 6 mm
11, Pluviosidade, O mnecanismo de precipitagas atvante nestas oy
periéncias foi 0 megmo estudado anteriormente {4-‘, .Y, com a
diferenga da taxa de precipitagao mmédia, que foi de 159 mm/se
mana ou 23 mm/dia. A drea do tubo foi a mesra, ¢ a precinita
cao total foi de 6,5 litros em 33 semanas, com 1300 horas de
funcionamento do aparelho,
N . & . . . o
O regime pluviometrico (ciclos semanais) fol o mesme ,
sendo que os periodos de precipitagio continua de 8 horas five-

ram taxa de 4 mm/nora {4, 2. ),
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10, RESULTADOS DA SEGUNDA PARTE

10,1, OBSERVACOES REALIZADAS DURANTE E NO FINAL
DA EXPERIENCIA

Os graos situados na parte superior das colunas contendag
os diabasios D 1 ¢ D 2, de ¢ér preta no inicio, lentamente adquiri-
ram uma coloragao acastanhada, e as solugSes das zonas saturadas,
observadas através da haste C nio apresentaram modificagoes, per~

o o P N
manecendo limpidas durante todo o ensaio,

Os grdos na superficie da coluna de percolacao, no inter«
valo de gotejamento da solugdo de lavagem, apresentavam~so com -

pletamente seécos,

Nos tubos receptores verificou=se a formacgao de material
braric:o jd nos primeiros mililitros de lixiviagdo, o que era de se ese
perar uma vez que a decomposi¢ao € mais intensa nas primeiras la-
vagens,

No final da experiéncia, apds a percolagao de 6500 ml de
solucao, que gastou aproximadamente 1300 horas, todos os tiubos re

receptores continham materiais de ¢dr branca (foto XI),

FOTO XI - Tubo receptor contendo material Pro«

veniente da evaporagao das solugdes de lixiviacgao
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Retirados os envoltérios de amianto das colunas de perco
lagao, constatou-se macroscopicamente uma téonue pigmentacao a -
vermelhada cobrindo os graos de todas as regides (em menor esca~

s, ™ . .
la na zona atmosférica séca) e também a presenca de matevialbran
. ~ L P
co aderido as paredes, ocupando wma regiao entre a zona atmo sferd
ca sé€ca e subsatarada (foto XII), Este material branco das paredes
de vidro de percolagaon, assim como oja descrito em 6,3, era COnE

tituido de calcita e aragonita,

As observacoes descritas acima sido validas indistinramnen

te para ambos os diabasios,

FOTO XII - Coluna de percolagan, oude se
ohserva o material branco na sona atmos -

férica séca e parte na zona subsaturaca.
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10,2, DADOS EXPERIMENTAIS

As medidas de pH de saida foram efetuadas a cada duas
semanas, obtendo-se valores mais ou menos constantes, cujas mé -
dias foram 8,10 e 7, 86 para os diabasios D1 e D 2 respectivamen =

te,

Depois da percolagao de 6500 ml de solucao procedeu ~ se
" . R p . -, " , - . .
a desmontagem do sistema de tubos receptores, Cada unidade do sis
terma foi pesada, e a seguir retlraram-se as fragles que foram sub-

. *» 2y . -~ ) . .o B -
metidas as analises mineralogicas por meio de difracio de raios X,
espectro de absorgido de infra-vermelho e analise termodiferencial,
Os resultados destes exames foram semelhantes para ambos os dia~
-~ . E . N . ~ -

basios e os resultados semi-quantitativos estio resumidos go se -

guinte quadro;

TUBOS RECEPTORES

MINERAIS 19 29 30 49 59 69
calcita VI S N N I
aragomnita + -+ + - v - -
material argiloso mal _ ) _ _ + N )
cristaliznado f
materiais amorfos - - w - + N i
+++4 muito ++ médio +  pouco

A massa total de material obtido no sistema de tubos foi de 0, 55 2

para D 1 e 0,51 g para D 2,

S o . F -
Para as analises quimicas (tabela XV), dada a pequena
quantidade de material, reuniramw~se os produtos retirados dos i
ferentes tubos receptores em duas porgoes correspondentes a cads

um dos diabasios.
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TABELA XV

D1 N2

Yo Yo
SiOZ 16,25 : 17,28
AL,O, 1,86 1,71
Fe,0, 9, 00 0,00
Cal 42, 00 41,02
MgO 0,50 0, 80
ZL\IaZO 0,20 0, 37
K, O 0, 32 0, 58
co, 33,00 32, 24

Os teores de 002 foram calculadns a partir da quantidade
de Ca0 formando CaCO3, tendo em vista o3 resultados dos exames

. &
mineraldgicos,

11, DISCUSSOES E CONCLUSDOES DA SEGUNDA PAR-
TE

Os estudos cdas rochas alteradas da primeira parte experi
mental deste trabalho mostraram que mesmo com uma percolacio
de 200 litros, o processo s6 pode ser interpretado como represen -

tando um estadio incipiente da alteracio dos diabasios estudados,

Neste ultimo caso a alteracao foi mais incipiente, ficando
' - . ~ ‘ - - . q o .
fora de cogitacao qualquer tentativa de estudos mineraldgicos, petro

] e . g * . ~
graficos ou quimicos da rochas alteradas. Todavia, as variagdes ex
perimentais acarretaram comportamento diverso dos elementos lixi
viados, em fung¢ao principalmente da precipitagio e da drenagem que
. . s i~ o . . o

produziram modificagao na natureza das solucdes e no pH de saida,

como sera visto a seguir.
11,1, SOLUCOES LIXIVIADAS

Uma taxa de lixiviag¢do mais baixa que a estabelecida unas

experiéncias anteriores deste trabalho, provocou variagoes mais
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bruscas da temperatura na zona atmosférica séca, durante o funcio-
namento do aparelho, além de provocar um contato mais prolongado
das espécies idnicas das solugles com os grios das rochas situados

nas zonas subsaturadas e saturadas.

A baixa drenagem produziu também condi¢des de pH dife-~
rentes, Os valdres médios dos pHe dos primeiros dez mililitros fow-
ram 6, 20 para o diabasio D 1 e 6,15 para o diabasio D 2 e a partir
dai este valor foi se elevando até atingir valores em tdrno de 8, 00
{10.2.)

Através dos valores de 2 pH médio tem-se uma constata-
cao do elevado consumo de cations HY durante o processo experimen
tal, explicado pelo tempo de contato relativamente elevado dos graos

com a solugao,

Os valores médios sdo os seguintes:

4

NpH (D 1) 4, 49

A pH (D 2) = 4,25

O estudo da natureza das solugGes de saida ndo pdde ser
realizado diretamente como na primeira parte deste trabalho, Toda
via, os produtos obtidos nos tubos receptores permitem com aproxi

magao estudar o comportamento dos fons nestas solucdes,

O ferro da wona atmosferica séca deve ter sido mobiliza -
do para as outras zonas sob a forma de ferro (II), onde, em condi -
¢Ges de pH elevado, & oxidado, precipitando~se como Sxido de ferro
(I1IT) hidratado. A pigmentagdo acastanhada, observada macroscopi-
camente. nas superficies dos grios dos diabasios alterados e a sua
ausencia nos tubos receptores, indicam a precipitagio do ferro (III)

no local da alteragao,

O comportamento da silica em solucao se assemelha ao
estudado na 1™ parte. Conforme foi visto, a predominancia da for -
ma idnica do acido silicico se deve so deslocamento & direita do ew
quilibrio:

. , . + e -
H 4510 4 === H + H 3S.LO 4
Considerando o pH medio igual a 8, 00, e a constante de

"'997

equilibrio com wvalor 10 , a silica na forma molecular é cerca

1,7 . e
de 1077 " vezes maior que na forma idnica,
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O pH do meio sendo da ordem de 8,00, & de se esperar u
ET s o~ R G ] N EE -~
ma elimina¢aoc de silica elevada, uma vez gue sua solubilidade & au
mentada a partir de pt 5, conforme foi visto na primeira parte. O
i " . - - - -
teor de silica eliminado foi relativamente alto e nos tubos recepto -

res participou principalmente dos constituintes argilosos e amorfos,

Os elementos magnésio, s6dio e potidssio nas solugdes en
contram-se nas formas ibnicas, Pelas anadlises quimicae verifica-se
que no diabasio D 2 a eliminagao destes fons foram de aproximada -
mente o débro que no diabidsio D 1, provavelmente devido & maior
adsorcao e/ ou coprecipitacio desses fons junto com o ferro que de~

ve ter sido mais abhundante emn ID 1.

- -~ - * F v B .
O calcio fol o elemento mais elirminado das rochas e, pe-
las condigOes reinantes nas colunas de percolacio, conclue-se que

sua forma em solugao foi a idnica.

e . - . .
Finalmente tem=-se a aluminio que foi presumivelmente e

litninado na forma do complexo [ .A.l(OI-{{)d_c ] T uma vez que o pHfol ao
redor de 8,00,

11,2, MOBILIDADE RELATIVA

- - r o . . . P .
Com os dados quimicos obtidos pelas andlises dos mate -
riais dos tubos receptores, calculou-se a mobilidade relativa dos e
o - . . A R - P - .
lementos dos dois diabasios. A sequéncia obtida € a seguinte:

D1 Ca > Si > K > Al > Mg > Na > Fe

-

7,26 0,52 0,42 0,22 0,18 0,13 0, 00

% 83,17 5,95 4, 81 2,52 2,06 1,49 ¢, 00

D2 Ca. 8i > K > Mg > Na > Al > Fe

7,52 0,56 0,51 0, 33 0,21 0,20 0, 00

% 80, 60 6, 00 5, 47 3, 54 2,25 2,14 0, 00

As mudancas das condigOes experimentais, ocorridas pe-
la baixa drenagem, provocaram uma mobilidade relativa diferente
da estudada ant eriormente, Mesmo assim, parece ndo restar divi
das guanto 4 ordem de remogdo do cdlcio e do ferro plenamente con

cordes com as ja estudadas neste trabalho,
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Nota~se, em ambos os diabdsios, um aumento da mobili~
dade relativa da silica e do aluminio compaiada com as obtidas na
primeira parte deste trabalho, Este aumento é devido principalmen

te aos valores mais elevados do pH das solucdes de percola a0,
G P ¢

Observa-se ainda, ndo obstante a inversio da sequéncia
“ a2 - - - v E -~ . +
do aluminio, magnésio e sddio, que seus valores sao muito proxi -

mos,

Pode-se concluir portanto, gue a mobilidade relativa pa=

ra os dois diabisios coincidem com a obtida para o diabisio D 1 da
» . ~ s L) - . - o

primeira parte, com excegao da silica e do aluminio, justificada pe

las diferencas de pH,
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12, CONCLUSOES E CONSIDERAGCOES FINAIS

O estudo da alteragao dos dois diabasios, realizado como
intemperizador, evidenciou diferengas de comportamento com relae
¢do 3 textura, taxa de precipitagio e condi¢des hidricas., Permitiu
tambeém o estudo quimico rigoroso dos jons removidos pelas solugdes
de lixiviacdo e o estudo mineraldgico dos materiais sintetizados a

partir dessas solugoes,

Qs dados quimicos, mineraldgicos e petrograficos das ro -
chas residuais, associados ao total dos elementos analisados nas so-
lugdes de lixiviagao, possibilitaram concluir que o diabasio de granu
lacao fina foi mais alterado que o de granulagao grosseira, e que a
alteragao de ambos foi caracterizada principalmente pela decomposi

L . . -
cao dos minerais que contem ferro,

A ordem de remoc¢do dos jons analisados nas solugdes de
lixiviagao, determinada "pari passu' durante as experiéncias, favo-

rece uma avaliagao do mecanismo de alteragdo,

Para o caso das experiéncias da primeira par te deste trabalho, as or

dens de remogao dos elementos foram:
D1 Ca >K >Mg >Na >8i »Fe > Al
D 2 Ca > Na > K >5i >Mg > Fe > Al
Na segunda parte as sequéencias forams;
D1 Ca > 81 >K > Al > Mg > Na > Fe
n 2 Ca > 51 >K >Mg > Na >Al >Fe

As discrepancias refletem as diferengas texturais, o tempo de con -

tato da solugdo com a rocha, e o pH das solugoes percolantes,

A elevada mobilidade relativa do calcic e seu elevado teor
e s f . o~ . i I . S
nas solucoes de lixiviacao mostram que a hidrolise dos plagioclasios,
(e tambeém dos piroxénios), embora nao evidenciada no exame petro ~
grafico, desempenhou papel importante nos processos de alteracgio ,
Fate elemento, juntamente com o sodio e poteissio, forarn os mais eli
minados nos primeiros litros de lixiviagio, quando houve também
, : e A . . |
maior consumo hidrogenidnico. O H  teve um papel essencial na al «
teracao, deslocande ions das redes cristalinas, abrindo caminho pa =

ra a decomposicao progressiva,
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. . . -~ . ”~ g~ . 0 [

Dada a existencia de trés zonas hidricas diferentes no in-
temperizador, torna-~se dificil a tentativa de defini¢cao do processo
de alteraciao em termos de elementos lixiviados, relacionados com

a composicao da rocha mae e da rocha alterada,

Na zona atmosferica seca obtiveram-se resultados seme-
-~ . - . . -~ o
lhantes aos que ocorrem com rochas basicas sujeitas a clima amido,
onde os intervalos de precipitagao nula se caracterizam por alta in-
o~ - ~ R A s R
solagao, como e o caso da formacao de crostas calcarias a partirde
basalto que ocorrem na regiao de Boa Vista, T. F. Roraima {Gongal -
ves, 1972).

Os dois diabdsios apresentaram uma alteracdo semelhan-
te, com variacao de Ki e das fragoes molares pouco maiores em D 1,
A alteracgao superficial nos graos de D 1 foi major, mas em compen
sagao houve uma penefragao mais acentuada das solucdes no interior

dos fragmentos de D 2.

Por meio das variagoes das fracoes molares verifica~se
que no diabasio fino houve uma eliminacio de ferro (II) e acdmulo re
lativo dos demais elementos, e no diabasio de granulagio grosseira
houve eliminacdo de silica, ferro (II), poltdssio e sédio, e acimulo

relativo dos demais, sobretudo de mmgnésim

Na mona saturada os fragmentos estiveram imersos na so
-~ - A v . e " 0
lucao percolante, favorecendo os fendmenos de hidrdlise, precipita-
3 H »
gé",o, envelhecimento dos materiais precipitados, e uma maior tenden
- s - -~ ] . o . . . P
cia ao eqguilibrio guimico, A maior abundancia de minerais argilosos
nesta mona permite a afirmacao de que, pelo menos em D 1, houve

”~ 3 N . o - . -
tendencia a Sla.i.l'tlzagao,

. r B v - - 0 -

Nesta zona a alteracgaoc dos diabasios foi bem maior que
nas outras duas, conforme fol enfatizado nas “"discussdes e conclu -
soes da 1% parte'., Como predominaram alteracdes e precipitacdes

na periferia dos graos, D 1 apresentou-se bem mais alterado,

As variacoes das fracoes molares sugerem uma elimina -
cao relativa de Fe (II), Mg, Na e K em D 1 e de silica, Fe (II}, Nae

. o o - .
K em DZ, coerentes com os dados mineralogicos,
Os graos da zona subsaturada apresentaram caracteristi-
. - . qa A - p
cas de decomposigao intermediarias, comparadas com as das outras

. .. PN . R e PR - .
duas regioes, A presenca de hidroxido de aluminio no diabasio 1 1
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parece indicar condigGes favordveis ao processo de alitizacio., Além
disso, houve acimulo de ferro denotado pela presenga de lepidocroci

ta e de goethita,

O comportamento global dos fons liberados (e et muitos
casos, também o comportamento individual) analisados nas solugdes
de lixiviacao, sofreu grande influéncia dos fendmenos ocorridos com
o ferro em solugao., A partir do 309 litro de lixiviagido, diminuin con
sideralvemente a saida dos fons, gracgas ao fendmeno de adsorgao ,
que por sua vez, se deve d presenca de particulas coloidais na solu -
cao. As solugBes que percolaram os griaos de D 2 estiveram perma -
nentemente em contato com estas solugdes. As solugdes coloidais de
hidréxido de ferro da coluna de percolagao de D 1 flocularam a par -
tir do 809 litro, refletindo intensamente na diferenca de comportamen

to de remogio dos fons,

O acoplamento do sistema de tubos receptores ao intempe-
rizador pareceu completar as experiéncias de alteragdo, permitindo
0 estudo dos minerais sintetizados em condi¢Ses mais préximas das
naturais. O material calcitico que preenche diaclases de diabésios,f_a_
to muito comum no local da coleta das amostras, pode ter sua genese
ligada a processos superficiais, como corroboram as sinteses obtidas
nos tubos receptores, nas paredes, e em torno de graos do tubo de

percolagio (zopna atmosférica seca).

A comparacao entre os dados obtidos nas duas partes expe-
rimentais favorece a conclusao de que rochas semelhaates submetidas
a drenagens diferentes, possuem velocidade e mecanismo de alteracio

diversificados.

Somente em funcio da guantidade de fons eliminados, foi
possivel avaliar o balango volumétrico porcert ual da alteracio, uma
vez que a granulagao dos fragmentos (2-6 mm) dificultou a determina
¢ao da quantidade total alterada, A utilizacdo de fragmentos maiores
associados a um tempo de percolagao maior, permitirdo, em outras
experiéncias, um balango mais rigoroso,

A andlise do processo intempérico por meio das variagoes
das fracBes molares é recomenddivel para o caso de alteragao inci -
piente,

Este novo aparelho, o intemperizador, abre novos horizon

. . .o . oy
tes para o estudo do intemperismo artificial, gracas ao dominio dos
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parimetros experimentais. Partindo de amostras monomineralicas
pode~se estudar melhor os mecanismos da alteracao, bem como,
permitir-se uma interpretagao mais segura das relagOes entre ma -

terial original, material alterado e material eliminado.

Algumas modificagoes podem. ser introduzidas no intem -
perizador, como mudanc¢a do sistema de gotejamento, ampliagao da
zona subsaturada, variedade da natureza da solucao de lavagem, per
cola¢ao em meio oxidante ou redutor, modificacdes do regime plu -

. -~ . o~ F i . s .
viometrico, e agao de uma Gnica zona hidrica,

O sistema de tubos receptores poderd sofrer modificagdes
para permitir uma drenagem mais intensa, com a diversificacao dos
tubos receptores, Algumas idéias de modificagao consistiriam na co
leta das solugSes em ambientes contendo germens de cristalizacao,
sedimentos simulados e solu¢Oes salinas comparaveis as aguas do

nar.,
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