某砂铀矿地浸单元酸浸初期溶质运移与溶液渗流关系
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摘要：采用水文化学分析及数值模拟方法，对新疆某砂岩铀矿地浸单元酸法地浸初期SO42-、H+、Ca2+等主要溶质离子的运移与溶液渗流之间的关系进行了探讨。SO42-前锋用时8 d运移至抽孔，40 d后抽、注液SO42-浓度开始同幅变化，表明大部分溶液已渗流至抽孔，根据渗流模拟计算，在流向抽液孔的溶液中，最快的可在5~6 d抵达，40 d时83%的溶液抵达；H+在水岩作用过程中被部分消耗，其前锋21 d运移抽液孔，而由H+溶蚀出来的Ca2+、Mg2+则与SO42-同步运移；66 d地浸流场达到H+的补给与消耗平衡，表明绝大部分溶液已经达到抽液孔，而根据计算，这一比例已经达到94%。水文化学分析与水动力计算结果吻合。
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Relationship between Solute Transportation and Leaching Solution Flow during Early Period of Acid In-Situ Leaching at One Sandstone-Type Uranium Deposit
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Abstract：Relationship between solution flow and transportation of solute ions, such as SO42-, H+, Ca2+, and Mg2+, which are closely related with water-rock interaction of in-situ uranium leaching, were analyzed by hydrogeochemistry analysis and numerical simulation. Transportation characteristics of SO42- reveal that it takes 8 days for the earliest leaching solution to reach extraction well, and 40 days to form a stable flow field. Simulation results show it takes 5~6 days for the earliest solution flowing toward extraction well to reach production well and 40 days for the rest 83%. Retarded by water-rock interaction, the forefront of H+ plume reaches extraction well 13 days later than that of SO42-; as water-rock interaction products, Ca2+ and Mg2+ transport synchronously with SO42-; and it takes 66 days to built a balance between supply and consumption of H+, forming stable geochemical field for uranium leaching. According to simulation results, 94% of solution flowing toward extraction well reaches production well on the 66th day. The results of solution flow simulation are consistent with those of hydrogeochemistry analysis.
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砂岩铀矿原地浸出是化学反应动力学和地下水动力学因素双重作用的结果[1-2]。地浸过程中复杂的水文地球化学和水动力作用决定溶质迁移，而溶质组分迁移和浓度变化则揭示着地浸的水动力以及水文地球化学过程和状态[3]。研究溶液渗流与溶液水化学组分变化之间的关系有助于了解地浸溶液注入矿层后的浸铀工作状况，并对工艺参数进行有针对性的调整和优化。酸法地浸采铀过程中，SO42-和H+是两种对分析溶液运移状况具有指标性意义的离子[4]，本文以某砂岩型铀矿床酸法地浸为例，运用水动力模拟以及水文地球化学方法对试验过程中SO42-、H+运移与溶液渗流之间的关系进行分析和探讨。
1 研究背景
研究地位于新疆某砂岩型铀矿床，该矿床含矿含水层中泥质及钙质透镜体夹层较多，地下水硬度和Cl-、SO42-、Ca2+离子含量高等不利的地质与水文地质条件[5-7]，是我国目前地浸条件最复杂的铀矿床之一。为了研究酸法地浸工艺在该矿床应用可行性，进行了一组“四注一抽”单元的酸法地浸试验。浸出过程中硫酸溶液进入含矿层后，SO42-在硫酸钙达到饱和之前在溶液中稳定存在并向前运移，H+在运移过程中与碳酸盐、硅铝酸盐等矿物发生水岩作用逐步被消耗，并使得Ca2+、Mg2+等作为水岩作用的产物从岩石矿物中进入溶液体系。有关该地浸单元的抽注流量、主要离子变化情况，作者已在文献[8]进行了详细阐述，本文主要对SO42-、H+的变化与溶液渗流场的内在关系进行分析。
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2 地浸渗流场特征

地浸采铀流场一般水力梯度较大，溶质运移过程中的对流作用是主要的，根据研究块段水文地质条件以及地浸钻孔的实际抽注流量数据，运用地下水数值模拟软件Visual MODFLOW建立该地浸单元的水动力数值模型，对地浸溶液渗流（包括渗流方向、路径以及速度）的时空分布进行模拟计算，结果如图1和图2所示，图1渗流迹线上的每段表示溶浸液用时1 d的渗流路径。
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图1 溶浸液渗流迹线平面投影图

Fig.1 Horizontal projection of leaching solution flow pathlines
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图2 溶浸液渗流迹线三维图
Fig.2 Three dimensional map of leaching solution flow pathlines
根据模拟计算结果，在独立的“四注一抽”单元地浸过程中，注入含矿含水层的地浸溶液约75%沿不同路径渗流进入抽液孔，渗流迹线以抽孔和注孔的连线为轴，分布呈纺锤体形态，溶浸液渗流速度从纺锤形轴线向两侧逐渐减小，溶液最快可在5~6 d抵达抽液孔。
3 溶质运移与溶液渗流关系讨论
3.1 SO42-运移与溶液渗流的关系
根据水文地球化学模式计算，研究块段地浸初期溶液体系中Ca2+、SO42-溶度积尚未达到硫酸钙饱和沉淀的临界值[8]，SO42-能够在溶液中稳定存在和随地下水对流弥散运移，可通过对比注液与浸出液SO42-浓度变化情况，对其在地浸流场中的运移特征进行分析。
随着硫酸浓度逐渐提高的注液进入矿层向抽液孔运移，浸出液中SO42-浓度也逐步升高，两者对比情况如图3所示。总体上，注液SO42-浓度基本上沿着趋势线l1稳定增加；浸出液SO42-浓度以第40天为界呈先慢后快线性升高（趋势线l2和l3），后一阶段的增速与注液基本一致（趋势线l2和l1平行）。
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图3 注液与浸出液SO42-浓度变化对比图
Fig.3 Comparison of SO42- content between injection solution and production solution
根据图3所示SO42-的变化情况，前40天的地浸流场主要是注液对原地下水的驱替和置换过程，具有较强的混合稀释作用，抽液孔SO42-浓度上升速度较慢，第8天浸出液SO42-浓度开始上升（图4），表明SO42-弥散晕的前沿抵达抽液孔。根据水动力模拟结果，试验开始后第6天，来自ZK-4孔（东侧孔）的部分溶浸液最先渗流至抽液孔（图5a），第7天其它孔的少量溶浸液也陆续抵达（图5b）。这与抽液孔SO42－浓度开始上升的时间基本吻合。
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图4 酸浸初期浸出液SO42-浓度变化
Fig.4 SO42- concentration of production solution during initial leaching period
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(a)第6天                      (b)第7天                      (c)第40天
图5 不同时间溶浸液渗流迹线图

Fig.5 Pathlines of leaching solution flow at different time
第40天后，原赋存于试验块段内的地下水大部分被酸溶液驱替完毕，浸出液SO42-浓度与注液基本保持同幅度上升，地浸流场已基本受注液控制，酸法地浸水动力渗流场趋于稳定。水动力模拟结果也表明，经过40 d的抽注，来自各注液孔的大部分溶浸液已经抵达抽液孔，如图5c所示，在占总注液量75%的能最终流入抽液孔的溶浸液中，83%已经抵达抽液孔，这也表明地浸流场已开始基本受持续下注的硫酸溶浸液所控制。
3.2 H+运移与溶液渗流的关系
由于H+在运移过程中与碳酸盐及硅铝酸盐反应而被消耗，因而其运移特征与一起进入含矿含水层的SO42-也不相同。图6为浸出液和注液pH的变化对比图。
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图6 注液和浸出液pH的变化对比图
Fig.6 Comparison of pH value between injection solution and production solution
图6所示浸出液pH变化以A、B点为界点分为三个阶段。
第一阶段为前期20天，pH处于地下水背景状态没有明显变化，表明H+尚未抵达抽液孔。
第二阶段从第21天至第66天，浸出液pH于第21天开始大致呈线性下降（线性趋势线l2），从6.55降至2.61，降速约0.1/d。与SO42-前锋在第8天即抵达抽孔速度相比，H+的前锋抵达时间滞后了13天，这期间注入的H+在与岩石矿物的反应过程中被消耗殆尽，Ca2+、Mg2+作为H+与岩石矿物的反应产物则开始进入溶液。从图7可以看出，加酸后的第9天和第8天分别是Ca2+和Mg2+浓度开始上升的时间，这与SO42-的上升起始时间一致，当然也与图5所示溶液渗流状况吻合。
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图7 酸浸初期注液和浸出液Ca2+、Mg2+浓度变化图
Fig.7 Concentration of Ca2+ and Mg2+ of production solution during initial leaching period
第三阶段从第67天开始，浸出液pH保持与注液同步调缓速下降（图6趋势线l3与l4大致平行），此时注液对H+的持续补充与水岩作用对H+的消耗大致处于平衡状态，注液的酸度基本控制了地浸化学场的酸度。此时，在指向抽液孔的溶液渗流路径中，94%的溶液已经抵达抽液孔(如图8所示)。
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图8 第66天溶浸液渗流迹线图
Fig.8 Pathlines of leaching solution flow on 66th day
可以根据第三阶段起始点浸出液的pH来判断既定酸化工艺条件下能否达到酸化目标，如果pH未达到工艺要求，就需要进一步提高注液酸度。从研究块段酸化进程来看，第三阶段起始点pH为2.61，尚未达到酸化要求（pH至少降至2.0以下），因此在实际试验过程中保持了注液酸度的持续增加。
4 结论

1）本研究单元酸法地浸过程中，注液SO42-最快8 d抵达抽液孔，40 d实现抽液孔浸出液SO42-浓度与注液SO42-浓度同幅变化，形成由注液控制的稳定渗流场。水动力模拟结果表明，溶液最快渗流至抽液孔用时5~6 d；40 d时，占总注液流量75%的能最终流入抽液孔的溶浸液中，83%已经抵达抽液孔，地浸流场已基本由注液控制。SO42-的运移变化特征与溶液渗流计算结果基本吻合。
2）H+的运移过程中与耗酸矿物反应而不断消耗，使得其前锋抵达抽液孔的时间滞后于SO42-，来自注液的H+最快21 d抵达抽液孔，66 d实现浸出铀与注液pH同步平行变化，表明地浸体系H+补给与消耗趋于平衡，稳定的酸性环境逐渐形成。溶液渗流计算结果也表明，此时在占总注液流量75%的指向抽液孔渗流的溶液中，94%的溶液已经抵达抽液孔。
3）地浸采铀是一个水动力与水化学耦合的复杂水岩作用过程，溶液水化学组分变化与溶液渗流场之间存在十分密切的内在关系，研究这一关系对了解地浸溶液注入矿层后与岩石矿物之间的相互作用状态，并有针对性地调整工艺参数具有重要意义。
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