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EL SISTEMA GRANITO-MINERALIZACION DE URANIO
DE EL BERROCAL COMO ANALOGO NATURAL DE UN
ALMACENAMIENTO DE RESIDUOS RADIACTIVOS

L. Pérez del Villar *, B. de la Cruz *, J. Pardillo *, M. Pelayo *, P. Rivas * y J. Astudillo **

RESUMEN

En este trabajo se resume la aplicacion del estudio analdgico de los yacimientos de ele-
mentos radiactivos a la modelizacién y validacién de los procesos de migracién/retencion
de los radioisétopos artificiales de alta actividad, en un medio geolégico.

Las caracteristicas geol6gicas, mineraldgicas y geoquimicas del sistema granito-minera-

lizacién de uranio de El Berrocal sugieren que dicho sistema no puede considerarse como
un andlogo natural global de un almacenamiento de residuos radiactivos. Sin embargo, los
procesos hidrotermales de baja temperatura que lo afectaron, incluido el que origind la mi-
neralizacioén uranifera, asi como los de alteracién supergénica, pueden considerarse como
procesos geoquimicos analogos a los que podrian tener lugar en un almacenamiento de re-
siduos radiactivos de alta actividad.

Palabras clave: Granitos, mineralizacién de uranio, andlogos naturales, residuos radiactivos, El Berro-
cal, Sierra de Gredos.

ABSTRACT

This work summarizes the analogical study of the radioactive elements and rare earths
are deposits applied to the modelling and validation of the migration/retention processes
of the high level radioactive artificial isotopes in a geological environment.

The geological, mineralogical and geochemical characteristics of the El Berrocal grani-
te-U mineralization system suggest that this system cannot be considered as a global natu-
ral analogue for a radioactive waste repository. However, the low-temperature hydrother-
mal processes, which affected it, including that one which originated the uraniferous mine-
ralization, as well as the weathering processes, can be considered as geochemical processes
analogous to those that could take place in a high level radioactive repository.

Key words: Granites, uranium ore deposit, natural analogues, radioactive wastes, El Berrocal, Sierra

de Gredos.

Introduccién

La idea de que los yacimientos profundos de ele-
mentos radiactivos y tierras raras (TR) podrian ser
anélogos naturales de un almacenamiento de resi-
duos radiactivos de alta actividad (RRAA) surgié al
considerar que ambos sistemas podian compararse
globalmente entre si, o al menos en determinados as-
pectos. La alteracién de un yacimiento radiactivo y
sus aureolas de dispersién pueden proporcionar da-
tos sobre la migracién de los elementos geoquimica-
mente anélogos a los radioisétopos artificiales de alta
actividad, datos muy utiles para modelizar y validar
la posible dispersién de estos radioisdtopos a partir

de su almacenamiento. En este sentido, el estudio de
la propia génesis de algunos yacimientos de U puede
aportar datos semicuantitativos sobre el comporta-
miento geoquimico de éste y otros elementos analo-
gos (Brookins, 1987).

En el iltimo decenio se han estudiado muchos ya-
cimientos de U, Th o TR como anélogos naturales.
Entre ellos cabe citar el yacimiento y reactor nuclear
natural de Oklo (Brookins, 1976 y 1984; Chapuis y
Blanc, 1992), Pogos de Caldas (NAGRA, SKB, UK
DOE y US DOE, 1991), Cigar Lake (Cramer, 1986a
y b; McConnell y Cramer, 1987; Cramer et al., 1987),
Alligator River (OECD, NEA, ANSTO, 1992),
Tono (Ochiai et al., 1989; Seo et al., 1989; Yoshida
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et al., 1991; Seo y Yoshida, 1992), y algunos yaci-
mientos de U vy sistemas hidrotermales intragraniti-
cos franceses (Ménager et al., 1988; Ménager et al.,
1992; Piantone y Sureau, 1991).

Ademas de las caracteristicas de naturaleza y pro-
fundidad, un yacimiento debe reunir una serie de
condiciones para que pueda considerarse como un
andlogo natural. Estas son: a) que esté encajado en
materiales geol6gicos andlogos a los que pueden ser-
vir como roca almacén de los RRAA; b) que tenga
una geometria simple; c) si estd encajado en rocas
cristalinas, que esté ademas flanqueado por materia-
les arcillosos y d) que esté poco perturbado por la-
bores de exploracién o explotacién, o bien que ten-
ga zonas mineralizadas sin explotar.

En el mejor de los casos, un yacimiento de ele-
mentos radiactivos podria constituir un anilogo na-
tural casi integral de un almacenamiento de RRAA,
ya que el término fuente y al menos dos de las barre-
ras necesarias para aislarlo estarian representadas en
el sistema. La tnica barrera ausente seria la vaina de
acero inoxidable con la que se recubren los RRAA.
Si bien es dificil que todas estas caracteristicas se red-
nan en un mismo yacimiento, algunos de los proce-
sos que en ellos se observan (p.€j., los procesos de
alteracién y removilizacién) pueden ser analogos a
los que ocurririan por la eventual degradacién de un
almacenamiento de RRAA.

El objetivo de este trabajo es analizar las caracte-
risticas del sistema granito-mineralizacién de U de El
Berrocal y los procesos de alteracién que lo afecta-
ron, a fin de determinar si el sistema puede conside-
rarse como un andlogo natural global, y si los proce-
sos mencionados podrian considerarse analogos a los
que eventualmente tendrian lugar en un repositorio.

Metodologia de estudio

La comparacién entre los objetivos de la metalogenia de algu-
nos tipos de yacimientos radiactivos y los del estudio de los yaci-
mientos andlogos puede ser iitil para deducir la metodologia de es-
tudio de este tipo de sistemas naturales (fig. 1). Asf, los objetivos
de la metalogenia son el estudio de la roca fuente y de las condi-
ciones de movilizaci6n, transporte y depésito de un elemento, ob-
jetivos que son coincidentes con los del estudio de los yacimientos
analogos. En consecuencia, la metodologia del estudio anal6gico
de un yacimiento radiactivo conllevaré todos aquellos métodos que
aporten datos sobre el término fuente y, principalmente, sobre los
procesos y condiciones de movilizacién, transporte y depésito de
los elementos anélogos, tanto en condiciones hidrotermales de
baja temperatura como supergénicas. En definitiva, serfa la mis-
ma metodologia que normalmente se utiliza en el estudio metalo-
génico de algunos yacimientos radiactivos, y que abarca desde el
muestreo y andlisis de la roca encajante, la mineralizacion, los flui-
dos fésiles, etc., hasta los métodos analiticos mas sofisticados,
como son los de espectrometria o y de masas, el de las trazas de
fisién, e incluso la resonancia paramagnética electrénica para de-
tectar defectos reticulares en la caolinita, trazador y dosimetro
cristaloquimico de radioelementos.

Otros métodos no siempre empleados en la metalogenia de ya-
cimientos radiactivos, o empleados con éxito desigual, son los de
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especiacién de elementos en soluciones naturales, los de calculo
de los equilibrios quimicos, de la cinética de las reacciones natu-
rales, del balance y transferencia de masas, etc. Todos ellos pue-
den proporcionar datos importantes para cuantificar, modelizar y
validar la migracién de los radioelementos naturales a través de
un medio geolégico, lo que permitird predecir, por analogia, lo
que pudiera ocurrir si se produjera eventualmente el deterioro de
un almacenamiento de RRAA.

Hasta el momento, en este estudio se han empleado los méto-
dos clésicos de caracterizacién del sistema y los procesos que lo
afectan. Los métodos analiticos més sofisticados, como la espec-
trometria de masas, se estdn comenzando a utilizar.

Los materiales estudiados son los que constituyen el sistema gra-
nito-mineralizacién de U de El Berrocal, como son el granito sano,
hidrotermal y supergénicamente alterado, la mineralizacién ura-
nifera y los rellenos fisurales.

(El sistema granito-mineralizaciéon de U
de El Berrocal puede considerarse como
un analogo natural?

La idea de considerar la mineralizacién de U de
El Berrocal y el granito encajante como un sistema
analogo surgié ante la necesidad de estudiar una mi-
neralizacién de U, con geometria simple y encajada
en granito o arcilla.

El Berrocal estd situado en la parte central de la
Zona Centro-Ibérica del Macizo Hespérico (Julivert
et al., 1972), en las proximidades del contacto entre
la Sierra de Gredos y la cuenca terciaria del rio Tajo
(fig. 1A). Se trata de un plutén circunscrito, de tra-
za cartogréfica casi circular y con 5 km aproximada-
mente de didmetro (Varea e Iglesias, 1981). Est4
constituido mayoritariamente por una facies de gra-
nito equigranular de grano grueso, a veces porfidico,
y con dos micas, siendo la moscovita dominante (Fa-
cies El Berrocal). En €l se han distinguido ademas
otras dos facies: una, constituida por leucogranitos
de grano medio a fino y equigranular, en transicion
gradual con la facies El Berrocal y que ocupa las par-
tes mds altas del plutén (fig. 2B), y otra, denomina-
da Facies Pegmoaplitica, bien desarrollada en los
bordes del plutén y, sobretodo, en el sector NO del
mismo. Esta tltima es transicional con la facies de
leucogranitos y ha sido interpretada como la facies ti-
pica de una cipula granitica (Pérez del Villar y Par-
dillo, 1992). Esta facies no esta representada en la fi-
gura 2B.

Desde el punto de vista de la geoquimica y mine-
ralogia del U, la facies El Berrocal se caracteriza por
tener aproximadamente el 60 % del U total en for-
ma de uraninita ortomagmatica, por lo que esta fa-
cies se ha clasificado como fértil en U y fuente de
este elemento desde el pasado geolégico hasta la ac-
tualidad (Pérez del Villar et al., 1992a).

La facies El Berrocal es a su vez la roca encajante
de un filén importante de cuarzo que, con direccion
N100 °-110 °E y 75 ° de buzamiento hacia el N, est4
mineralizado por esfalerita, pirita, galena y calcopi-
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Fig. 1.—Comparacion entre los objetivos de la metalogenia y del estudio de yacimientos radiactivos analogos a un almacenamiento de R.R.A.A.
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Fig. 2.—Mapa de situacién y esquema geolégico del plutén granitico de El Berrocal.

A: 1) Zona Surportuguesa. 2) Zona de Ossa-Morena. 3) Zona Centro-Ibérica. 4) Zona Occidental Asturiana. 5) Zona Cantébrica.

B: a) Cuarzogranito con dos micas. Facies El Berrocal. b) Leucogranito. ¢) Granito adamellitico, tipo San Vicente. d) Dique aplitico

«Paredes de Escalona-Navamorcuende». €) Fil6n de cuarzo mineralizado con BPGC y pirita, pechblenda, barita y carbonatos (Mina
de El Berrocal). f) Materiales terciarios indiferenciados.

rita y, posteriormente, por pechblenda, carbonatos y
algo de pirita y barita (Arribas, 1965 y Pérez del Vi-
llar y Pardillo, 1992). Dicho fil6n aflora en la super-
ficie, tiene aproximadamente 2 m de potencia, estd
flanqueado por sendas salbandas arcillosas de
10-20 cm de espesor y su continuidad en profundi-
dad puede alcanzar los 500 m. En esta cota se ha lo-
calizado la zona de su posible enraizamiento (Pérez
del Villar et al., 1993). Este fil6n de cuarzo minera-
lizado, denominado mina de El Berrocal, fue explo-
tado por la JEN en la década de los afios sesenta, has-
ta una profundidad de aproximadamente 70 m

(fig. 3).

Desde el punto de vista analdgico, el filén de cuar-
zo de El Berrocal estd mineralizado por minerales de
U, elemento anélogo por excelencia, que rellenan
fracturas y microfisuras del cuarzo, material que po-
dria representar el vidrio silicatado con el que se mez-
clan los RRAA. Su geometria es simple y esta limi-
tado por dos bandas de arcillas que, a pesar de su es-
casa potencia, podrian representar la barrera arcillo-
sa de ingenieria o segunda barrera. Por el contrario,
el dique aflora en la superficie, estd intensamente
fracturado, es extremadamente permeable, estd muy
perturbado por la explotacién y, sobretodo, encaja
en un granito fértil también en U, por lo que, en prin-
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Fig. 3.—Esquema de la galeria de la mina y del filén mineralizado de El Berrocal.

cipio, resultaria dificil delimitar la aureola de disper-
sion del U procedente del dique.

De acuerdo con estas caracteristicas, el yacimien-
to de El Berrocal no puede considerarse como un
analogo natural global, en el sentido estricto del tér-
mino. No obstante, los procesos hidrotermales que
afectaron al granito, incluidos los que originaron el
dique de cuarzo y la propia mineralizacién de U, asi
como los procesos supergénicos subactuales que afec-
taron al sistema, podrian considerarse como proce-
sos de removilizacién, migracion y retencién del U,
Th y TR, analogos a los que podrian ocurrir en un
almacenamiento de RRAA. Ademais, el hecho de
que el sistema granito-mineralizacién de U de El
Berrocal haya sido elegido para estudiar los proce-
sos actuales de migracién del U, hace que dicho sis-
tema sea actualmente objeto de un estudio analdgi-
co muy completo, por abarcar gran parte de los pro-
cesos que pueden esperarse en un almacenamiento
de RRAA.

Resultados

La facies El Berrocal y los procesos de alteracion

El batolito de El Berrocal pertenece al grupo de
granitoides emplazados durante el episodio dictil
transcurrente tardihercinico, y estd intruido en los
granitos-adamellitas del tipo San Vicente. Estos lti-
mos se emplazaron durante la fase compresiva her-
cinica F-3 o al principio del episodio extensional ddc-
til tardihercinico (Doblas, 1990). La edad del empla-
zamiento de El Berrocal, obtenida por el método
l§7b-88r, es de 300 £ 1 Ma, con una relacién
(¥St/%%8r)o = 0,713 * 0,002 (Pérez del Villar, et al.,
en prensa). A su vez, dicho plutén parece cortar al
dique aplitico «Paredes de Escalona-Navamorcuen-
de», que seria anterior al pluton (Varea e Iglesias,
1981), o bien, coetaneo al mismo, emplazado bajo el
mismo régimen tecténico y procedente del mismo
magma (Ubanell y Doblas, 1988).
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La composicién mineraldgica de la facies El Berro-
cal ha permitido clasificarla, de acuerdo con Strec-
keisen (1974), como un cuarzogranito de feldespato
alcalino y dos micas. La asociacion de minerales ac-
cesorios estd constituida por corindén, andalucita,
circén, monacita, xenotima, ilmenita, apatito, torita-
auerlita, uraninita, casiterita, galena, pirita, esfaleri-
ta y fluorita. Esta facies estd afectada por los proce-
sos tectonicos, deutéricos y/o tardimagmaticos si-
guientes: microfisuracién del granito, baueritizacion
de la biotita, cloritizacién constante de la biotita, oxi-
dacién de la ilmenita (anatasa), sericitizacién inci-
piente de la albita (An;) y, en menor proporcién, del
FdK, albitizacién intersticial, disolucién parcial del
apatito y oxidacién y removilizacién parcial de la ura-
ninita.

Estos procesos, dificiles de ordenar relativamente,
se han considerado como el resultado de la interac-
cién granito/soluciones hidrotermales de alta tempe-
ratura, en condiciones probablemente 4cidas y oxi-
dantes, con baja relacién agua/roca y facilitados por
la microfisuracién del granito.

La datacién mediante el método Rb-Sr del dltimo
cierre del sistema para el ¥Sr pone de manifiesto que
los procesos anteriormente descritos se produjeron,
al menos, hace 289 + 1Ma, originandose un aumen-
to del valor de la relacién (37Sr/%%Sr), hasta
0,731 = 0,001 (Pérez del Villar ef al., en prensa).

Las caracteristicas geoquimicas mds importantes
de la facies El Berrocal se pueden resumir de la si-
guiente manera: se trata de un granito rico en SiO;
(74-75 %), peraluminico (13-14 %), hipocalcico
(= 0,5 %), rico en P,O5 (= 0,30 %), con una rela-
cién Na,O/K,0 comprendida entre 0,80 y 0,90. Es-
tas caracteristicas, junto al bajo contenido en Ba y
Sr, alto en Rb y el valor de la relacién K/Rb, com-
prendido entre 80 y 100, como en las pegmatitas, per-
mite clasificar a dicho granito como muy evoluciona-
do, del grupo de las peraciditas (La Roche, 1964) y
enriquecido en elementos incompatibles, como el U,
Li, F, Sn (Pérez de Villar y de la Cruz, 1989; Pérez
de Villar et al., 1990).

Desde el punto de vista de los radioelementos ané-
logos U y Th, la facies El Berrocal presenta un con-
tenido medio de 16,5 ppm en U y 7 ppm de Th, va-
riando el valor de la relacién U/Th entre 2,26 y 2,50
para 150 muestras analizadas. En este sentido, en los
granitos muy evolucionados y con relacién
U/Th = 1, la proporcién de U atribuible a la urani-
nita ortomagmatica puede llegar a ser hasta del 80 %
del total, y el 20 % restante estaria repartido entre
los minerales esenciales y accesorios del granito
(Friedrich y Cuney, 1989). En efecto, el calculo de
la distribucién mineral6gica del U y Th en la facies
El Berrocal, afectada ya por los procesos deutéricos
y/o tardimagmaticos, ha permitido estimar que
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aproximadamente el 62 % del U total se encuentra
en forma de uraninita, el 15 % satura los minerales
accesorios, €l 6 % se encontraria en los minerales
esenciales y el 17 % restante seria facilmente lixivia-
ble, por estar en posicién de cambio catidnico, aso-
ciado a radicales PO,3~ y CO5%~ y adsorbido por los
oxi-hidréxidos de Fe amorfos o cripto a microcrista-
linos (Pérez del Villar et al., 1992a). Estas ultimas fa-
ses minerales estarian ubicadas en las microfisuras de
la roca y en los planos de exfoliacién de algunos de
sus minerales esenciales.

Si el U clasificado como facilmente lixiviable se
considera procedente de la alteracién y removiliza-
cidn parcial de la uraninita, se llega a una conclusién,
para la facies El Berrocal, semejante a la obtenida
por Friedrich y Cuney (1989). Es decir que, el 79 %
del U total de la citada facies estaria originalmente
en forma de uraninita. Todo ello conduce a estable-
cer que el primer proceso de removilizacion, migra-
cion y retencién del U en el granito, susceptible de
ser estudiado como proceso andlogo, fue el de la al-
teracidn deutérica y/o tardimagmatica.

La facies El Berrocal esta afectada por una red de
fracturas tardihercinicas entre cuyas familias destaca
la N110°E, por su gran desarrollo, ser la responsable
de un proceso hidrotermal intenso y llevar asociados
filones de cuarzo, generalmente mineralizados por
sulfuros y barita.

El efecto del hidrotermalismo sobre dicha facies se
pone de manifiesto por la sericitizaciéon generalizada
de la roca y, como consecuencia, la cuarcificacion de
los feldespatos e incluso el relleno de las microfrac-
turas por cuarzo. Sobre este granito alterado se su-
perpuso otro proceso hidrotermal, fértil en U, que
dio lugar a la neoformacién de clorita rica en Mg, car-
bonatos del tipo ankeritico, ricos en Mn y, en algu-
nas fracturas, minerales de U, probablemente pech-
blenda y coffinita.

Para semicuantificar el efecto geoquimico produ-
cido por estas dos fases de alteracién se han calcula-
do y comparado las celdillas elementales de Barth
(1948) del granito fresco y del hidrotermalmente al-
terado, y se han comparado los contenidos en algu-
nos elementos trazas de ambos (tablas 1y 2).

Aunque el método empleado es aproximado, los
resultados indican los elementos que han interveni-
do en ambos procesos y explican las transformacio-
nes mineraldgicas observadas. Asi, la ganancia en K+
y OH- y la pérdida de Na* estan relacionadas con
la sericitizacién de la albita fundamentalmente; la ga-
nancia en Fe3* y de parte del Mg?* con la neoforma-
cién de clorita; y la ganancia en C**, Ca?* y parte
del Mg?* con la neoformacién de carbonatos. A ex-
cepcidn del Si*t, el resto de los cationes varian poco,
y la variacién de este iltimo tiene poca significacion
dado el valor de la o del contenido medio.
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Tabla 1.—Composicién quimica del granito sano e hidrotermalmente alterado (elementos mayores y balance geoquimico)
Composicién quimica media Celdillas elementales de Barth Balance geoquimico
Sondeos C. media Sondeos Sondeos
elemental Gr. sano — Gr. alter.
Gr. sano (77 M) Gr. alter. (21 M) Gr. sano  Gr. alter. . P~
ganancias pérdidas
Oxidos % X o X o
SiO, 74,14 1,12 73,90 2,17  Sit 63,92 62,82 Fe** 0,1 Si** 1,1
ALO, 13,92 0,55 14,07 i,16 AP 14,15 14,10 Mg* 0,46 Si*t 0,05
Fe,O; 0,50 0,10 0,68 0,13 Fe** 0,33 0,43 Ca** 0,08 Fe?* 0,06
FeO 0,80 0,12 0,73 0,19 Fe** 0,58 0,52 K* 0,56 Na* 3,56
MgO 0,21 0,03 0,58 0,10 Mg>* 0,27 0,73 P** 0,02 CARGAS 8,23
MnO <0,03 — <0,03 — Ti* 0,075 0,085 C** 0,29
TiO, 0,12 0,02 0,13 0,01 Ca®* 0,49 0,57 Ti* 0,01
CaO 0,52 0,06 0,62 0,14 K~ 4,82 5,38 OH- 4,92
K,O 4,30 0,24 4,85 0,47 Na* 6,06 2,50 CARGAS 8,16
Na,O 3,63 0,44 1,52 0,75 P 0,22 0,24
P,05 0,30 0,05 0,34 0,04 C* 0,15 0,44
H,O~ 0,18 0,06 0,26 0,08 OH~ 5,34 10,26
H,0* 0,93 0,15 1,81 0,26 O~ 154,66 149,74
CO,T 0,13 0,06 0,38 0,27 M: Muestras. Gr.: Granito. Alter.: Alterado.
F* 0,15 0,04 0,14 0,02 C.: Celdilla.

Tabla 2.—Contenido medio en elementos traza

Muestras de sondeos

Granito sano (77 M) Granito alterado (21 M)

Elem. (ppm)
X [\ X a
64 41 92 51
<5 — <5 —
473 27 541 44
179 37 214 63
67 18 48,4 7,1
5,2 0,4 5 0,1
16,8 3,4 17,6 7,5
5,7 1,9 6,5 0,8
60 6,7 66 7.3
11,9 49 19,4 4
<5 — <5 —
7,2 1 8,5 0,90
16,5 3,7 18,6 6,4

Los elementos traza indican que los procesos hi-
drotermales fueron acompafiados con un aporte de
Ba, probablemente precipitado en forma de barita;
RD, ubicado en la sericita neoformada, y Li, proba-
blemente también en la sericita. El Ce y el U pare-
cen aumentar muy ligeramente en el granito alte-
rado.

Los efectos de los procesos supergénicos de alte-
racion sobre el granito hidrotermalmente alterado se
han estudiado en la zona N de la galeria de la mina
(ver fig. 3). El estudio se ha realizado siguiendo el

mismo método que en el caso anterior, comparando
la celdilla elemental correspondiente al granito hidro-
termal y supergénicamente alterado de la galeria (ta-
bla 3) con la del granito hidrotermalmente alterado
de los sondeos, exento de alteracion supergénica (ta-
bla 1). Dicha comparacién pone de manifiesto que,
en ambos casos, los elementos que participan en los
procesos de alteracion hidrotermal son fundamental-
mente los mismos, pero en proporciones diferentes.
Esto ultimo se debe a que las muestras de la galeria
estdn menos alteradas hidrotermalmente que la de
los sondeos. La diferencia més acusada entre el ba-
lance geoquimico de ambas celdillas estd en que, en
la galeria, hay pérdida de P y Ca, debida probable-
mente a la alteracion supergénica. Otra diferencia
apreciable es la mayor ganancia de Fe** en la gale-
ria que en los sondeos, lo que también es atribuible
a los efectos supergénicos de alteracion.

Respecto al efecto de la alteracién supergénica so-
bre los elementos traza (tabla 4), se puede decir que
los unicos elementos que presentan un comporta-
miento distinto en relacién al granito alterado sélo hi-
drotermalmente son el Rb y Li, que disminuyen en
la galeria, y el Zn, que aumenta. La disminucién de
los dos primeros, que son altamente solubles, puede
explicarse por la lixiviacién supergénica, mientras
que el aumento del Zn se explicaria porque las mues-
tras analizadas estdn tomadas en la proximidad del
dique de cuarzo, mineralizado por esfalerita. Este
mineral pudo haberse formado también en el granito
proximo al dique durante la segunda fase hidroter-
mal. Esto explicaria a su vez el valor alto de o.



194 L. PEREZ DEL VILLAR, B. DE LA CRUZ, J. PARDILLO, M. PELAYO, P. RIVAS, J. ASTUDILLO

Tabla 3.—Composicién quimica del granito fresco e hidrotermal + supergénicamente alterado (elementos mayores y balance geoquimico)

Composicion quimica media Celdillas elementales de Barth Balance geoquimico

Galeria C. media Galeria Galerfa
elemental
Gr. sano (15 M) Gr. alter. (9 M) Gr. sano  Gr. alter. Gr. sano — Gr alt'e rado
ganancias pérdidas
Oxidos % X a X [
$i0, 75,25 0,19 75,23 0,59 Si** 64,66 64,27 Fe** 0,22 Si* 0,39
Al,O4 13,56 0,17 13,64 0,30 AP 13,73 13,73 Mg* 0,30 Fe** 0,17
Fe,04 0,41 0,05 0,51 0,11 Fe* 0,27 0,49 K* 0,42 Ti** 0,01
FeO 0,75 0,10 0,52 0,17 Fe* 0,54 037 C* 0,165 Na* 2,24
MgO 0,16 0,04 0,39 0,18 Mg* 0,20 0,50 OH- 2,48 P% 0,01
MnO <0,03 —_ <0,03 — Ti** 0,06 0,05 CARGAS 4,82 Ca™ 0,04
TiO, 0,09 0,02 0,08 0,01 Ca* 0,43 0,39 CARGAS 431
CaO 0,47 0,04 0,39 0,03 K* 4,88 5,30
K,O 4,36 0,18 4,79 0,53 Na* 5,34 3,10
Na,O 3,21 0,23 1,87 0,81 P 0,21 0,20
P,0Os 0,29 0,03 0,28 0,03 C* 0,14 0,30
H,O 0,26 0,01 0,51 0,15 OH" 4,92 7,40
H,0* 0,86 0,10 1,30 0,36 O~ 155,08 152,60
CO,T 0,12 0,02 0,26 0,31 * Valor medio de 4 muestras.
F* 0,22 0,01 N.D. N.D. M: Muestras.

Tabla 4.—Comparacién entre el contenido medio en elementos traza del granito alterado de la galeria y los sondeos

Galerfa Sondeos
Elementos (ppm) Gr. sano (15 M) Gr. alterado (9 M) Gr. sano (77 M) Gr. alterado (21 M)
X 4 X [ X [ X [
28,8 9,9 47,0 13,5 64 41 92 51
5,5 1 8,2 1,9 <5 — <5 —_
489 92,5 468,5 34 473 27 541 44
219,3 30,5 133 34,7 179 37 214 63
88,5 8,6 121 7 67 18 48,4 7,1
55 0.4 5,7 0,45 5,2 0,4 5 0,1
ND — ND — 17,8 34 17,6 7,5
6,3 0,9 7,3 1,25 5,7 1,9 6,5 0,8
63,3 29 63,5 3 60 6,7 66 73
22,5 6,1 26,9 1,5 11,9 4,9 19,4 4
59 1 7,4 1,3 <5 — <5 —
7,8 1,3 8,7 0,9 7.2 1 8,5 0,9
16,7 3 22 13,5 16,5 3,7 18,6 6,4

Por lo que se refiere al U, las muestras de la ga-
leria estdn muy enriquecidas en dicho elemento, lo
que se explica por la presencia constante de autuni-
ta, producto de alteracién supergénica de los mine-
rales primarios de U, pechblenda y coffinita. No obs-
tante, el valor de o es muy alto debido a que las
muestras estin muy desigualmente mineralizadas,
existiendo algunas cuyo contenido es superior a cua-
tro veces el valor medio del granito sano, y otras la
mitad de dicho valor medio. Estas dltimas muestras,
estudiadas mediante trazas de fision (Pérez del Vi-
llar et al., en prensa), ponen de manifiesto que el U
ha sido intensamente lixiviado por efecto de las aguas

percolantes. Este proceso podria explicar la pérdida
de P y Ca observado en la celdilla elemental, ya que
son los elementos que, junto al U, forman la autuni-
ta.

El filén de cuarzo mineralizado y los procesos de
formacion y alteracién

Los procesos mas importantes identificados en el
fil6n de cuarzo son: la formacién del propio filon y
las salbandas arcillosas, la formacién de la minerali-
zacion uranifera y la alteracién supergénica sobre el
conjunto.
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La formacién del filén de cuarzo y las salbandas ar-
cillosas estd relacionada con la fase de fracturacién
tardihercinica de direccién N110°E y con el hidroter-
malismo convectivo asociado a ella. El estudio mine-
ralégico y geoquimico realizado sobre los materiales
arcillosos y el cuarzo (Pérez del Villar et al., 1992b),
sugiere que el proceso de formacién podria ser el si-
guiente:

La interaccion entre las harinas de falla y las aguas
hidrotermales 4cidas, enriquecidas en KCl y a una
temperatura comprendida entre 70°-120° (datos ob-
tenidos por EDX y 8'®0 de las arcillas y del cuar-
zo), daria lugar a las transformaciones mineraldgicas
siguientes: a) total sericitizacion de la biotita, por la-
vado de Fe y Mg; b) fuerte sericitizacién del FdK,
de acuerdo con la reaccién:

FdK + 2H* — hidromoscovita + 6SiO; + K*(1)
c) sericitizacién total de la albita, segtn la reaccién:

3Ab + K* + 2H* — hidromoscovita + 6SiQ, +
2Na* 2)

El K* liberado en (1) facilitaria la reaccién (2), la
SiO, liberada en (1) y (2) seria suficiente para for-
mar el filén de cuarzo, y el Na* libre en (2) se solu-
bilizaria en la solucién resultante, migrando hacia zo-
nas mds superficiales actualmente erosionadas. En la
zona estudiada no se han observado minerales neo-
formados con Na en su composicién.

Los sulfuros que acompafian al cuarzo (BPGC)
procederian del propio granito, previamente removi-
lizados, redepositados junto al cuarzo en ambiente
reductor.

Durante este proceso de baja temperatura se pro-
duciria la segunda fase importante de removilizacién
y migracién de los elementos andlogos: U, Th y TR,
procedentes de la uraninita, monacita, torita, apati-
to y xenotima, para reprecipitar, en las salbandas ar-
cillosas, como geles silicatados complejos de Ca, Ce,
Y y TR, y fosfoaluminosilicatos de U, Th y TR, de-
tectados por MEB + EDX.

Este proceso de alteracién, pero con menor inten-
sidad, seria el responsable de la alteracion del grani-
to afectado por las fracturas N100°-110°E, y del lige-
ro aumento en U y Ce observado en €l

La formacién de la mineralizacién uranifera, cir-
cunscrita a la salbanda N del filon de cuarzo y, en me-
nor intensidad, en el granito hidrotermalmente alte-
rado que se localiza al N del fil6n, se ha interpreta-
do de acuerdo con las siguientes fases:

La primera fase consistiria en la interaccién entre
el granito tectonizado y fértil en U con aguas meted-
ricas enriquecidas probablemente en *CO,-H2CO3
0 H!2CO3—2C0;~2, en funcién del pH (la determi-
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nacién de la 8'3C en los carbonatos asociados a la mi-
neralizacion estd en curso). La infiltracion de estas
aguas provocaria la oxidacién de los sulfuros disemi-
nados en el granito segin las reacciones:

2FCSZ + 702 + 2H20 - 2FCSO4 + 2H2$O4 (3)
(en zonas saturadas)
2FeS, + 30, + 2H,0 — 2FeSO, + 2H,S (4)
(en zonas insaturadas)
(en presencia de carbonatos):
2FeSO, + 2H,S0, + 4Ca**CO;= + H, + O, —
45S0,Ca + 2Fe(OH); + 4CO,+2H* o)

Esta reaccién controlaria el pH y Pco,, pudiéndo-
se generar soluciones ligeramente acidas (pH = 6) y
oxidantes, capaces de oxidar y disolver la uraninita
del granito, segtn las reacciones:

UO, + 2H,0 — UO** + 2¢~ + 4H*  (6)

UO2** + 3H,0 — UO,(OH),H,0 + 2H* (7)
(shoepita)

UOz(OH)szO + H* - UOz(OH)+ + 2H20 (8)

C02 + H20 i H2CO3 Z_') HCO3 + H+ (9)

UOz(OH)+ + 2HCO3— + H20 =

UO,(CO3),2H,0%- + H* (10)

El complejo uranil-dicarbonato es estable en solu-
ciones débilmente acidas y alcalinas, entre 25° y
200° C.

La segunda fase iria precedida por la reactivacién
de las fracturas N110°E, el recalentamiento
(100°-50° C) en profundidad de las soluciones urani-
feras débilmente alcalinas y la reactivacion de las cel-
das convectivas.

La tercera fase corresponderia al ascenso de las so-
luciones mineralizadoras y a la formacién de la mi-
neralizacién que, por su distribucién espacial, pare-
ce haber sido controlada por el propio dique de cuar-
2o, que habria actuado como una barrera paleohi-
drogeoldgica hacia el S. Los procesos geoquimicos y
mineralogenéticos que se pudieron producir fueron:

a) Desestabilizacién del complejo uranil-dicarbo-
nato por pérdida de presién y temperatura:
UOz(CO3)22_ - U022+ + 2CO32_.

b) Reduccién del catién uranilo por la presencia
de H,S y precipitacion de la pechblenda y/o coffinita
en funcién de la [SiO4*"].

U022+ + H2S d U02+x Y/O USIO4 Hzo + SO42-

Aungque la procedencia del H,S es incierta, la reac-
tivacién de las fracturas pudieron provocar emana-
ciones de dicho gas, de origen més profundo, y que
se incorporaria a las soluciones hidrotermales.

c) Precipitacién de los carbonatos tipo ankeriti-
co, hasta con 4 % de MnO.
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d) Precipitacion de la barita, la pirita y algo de
cuarzo.

El valor estimado del Eh, basado en la coexisten-
cia de la pirita y barita (Krivovichev, 1979), estaria
comprendido entre —200 a —300 mV. Este valor y
el medio ligeramente alcalino serian coherentes con
el campo de estabilidad de la pechblenda, coffinita y
pirita, a bajas o muy bajas temperaturas (< 100° C).
En consecuencia, el proceso mineralizador podria ser
considerado como el tercer proceso analogo de re-
movilizacién, migracion y retencidn, por precipita-
cion, del U.

Los procesos de alteracién supergénica sobre las
tres unidades diferenciadas en el filén se resumen asf:

Sobre el propio dique de cuarzo se ha observado
la oxidacién de los sulfuros a goethita y covellina, asi
como la precipitacién de oxi-hidréxidos de Fe y ja-
rosita. Este tltimo mineral est4 de acuerdo con el va-
lor del pH de las aguas percolantes, que puede lle-
gar a ser de = 3. Estas aguas son sulfaticas y con al-
tos contenidos en elementos traza (Turrero y Gémez,
1990).

Sobre la mineralizacién uranifera se produjo: i) La
oxidacién de la pirita de acuerdo con las reacciones
(3) y (4) y, consecuentemente la precipitacién de
yeso y oxi-hidréxidos de Fe, de acuerdo con (5).
ii) La oxidacién y disolucion de la pechblenda a
UO,** que, en presencia de PO,~3, Cu, Bay Ca, da-
ria lugar a la formacién de torbernita, uranocircita y
autunita. iii) La disolucién de los carbonatos ricos
en Fe y Mn originé la concentracién de oxi-hidréxi-
dos de Fe y Mn observable actualmente en la zona
mads mineralizada del crucero de la galeria de la mina.

Sobre las salbandas arcillosas se produjo la degra-
dacién de la hidromoscovita y sericita preexistentes
a ilita, beidellita, caolinita, gibbsita, oxi-hidréxidos
de Al y geles de Si y Al, por intenso lavado del K+
y de la silice. Idéntica mineralogia y procesos se han
identificado en las arcillas cortadas por los sondeos
a = 100 m de profundidad.

El contenido en Th y U de la fracciéon < 2 um del
material arcilloso de las salbandas del dique, asi
como la distribucién mineral6gica del U, obtenida
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por lixiviacién secuencial (Airey et al., 1987), se re-
sumen en la tabla S.

De los datos de esta tabla se llega a las conclusio-
nes siguientes:

a) Los materiales arcillosos de las salbandas es-
tdn muy enriquecidos en U y Th respecto al granito
del que proceden. El U procederia en su mayor par-
te de la mineralizacién uranifera epitermal, mientras
que el Th, ausente en dicha mineralizacion, proce-
deria solamente del granito, y estd concentrado en
las arcillas en forma de los geles anteriormente des-
critos y en la monacita heredada del granito.

b) Aproximadamente los 2/3 del U total (Uy) se
encuentra formando mineral discretos de U, princi-
palmente fosfatos de uranilo, insolubles en las distin-
tas fases de lixiviacion.

¢) La mayor parte del U 1dbil (U) est4 asociado
a los oxi-hidréxidos de Fe amorfos.

d) La cantidad de U como catién de cambio en
la fraccion < 2 pm es < 0,1 ppm, lo que indica que
estas arcillas tienen poca capacidad de retencion, por
adsorcion del U, o bien que los procesos de percola-
cién de las aguas metedricas, ligeramente acidifica-
das, han provocado el proceso de desorcién.

e) La presencia de CO;~ en la fraccién < 2 um
ha sido detectada por MEB + EDX y se han inter-
pretado como restos sin disolver y protegidos por los
mismos minerales de la arcilla.

En definitiva, los oxi-hidréxidos de Fe y los PO,3-
del medio son los responsables maximos de la reten-
cién del U.

Resumen y conclusiones

Los resultados obtenidos hasta el momento han
permitido definir y clasificar los procesos geoquimi-
cos y mineralogenéticos que, por haber removiliza-
do/reprecipitado el U, Th y algunas TR, pueden ser
considerados como procesos anédlogos y, por ello, ob-
jeto de un estudio mas focalizado e intenso. Estos
procesos son:

Tabla 5.—Contenidos en Th y U de la fraccién < 2y del material arcilloso de las salbandas N y S del dique mineralizado y distribucién
mineralégica del uranio

% U,
U ZU U o % en % en Fe % en Fe
Muestras ::Jl pp:n pme pern % Up CO5= amorfos cristalinos
S-S 17 50,9 17,7 33,2 34,77 2,16 13,36 1,96 (1)
S-Noii 14 93,3 27,2 66,1 29,15 2,42 22,83 3,86

S-S: Salbanda Sur. S-N: Salbanda Norte. T: Total. L: Labil. F: Fijo.
(1) El % restante hasta 34,77% fue lixiviado con agua destilada.
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1. El proceso que produjo la primera removiliza-
cién del U es el denominado deutérico y/o tardimag-
mitico. A pesar de que la temperatura a la que se
produjo dicho proceso pudo ser muy superior a la es-
perada en un almacenamiento de RRAA, debe ser
estudiado con detenimiento por dos razones: una,
por ser un ejemplo de alteracién de la uraninita, mi-
neral andlogo al combustible gastado, y de migracién
del U a corta distancia y por microfisuras; y otra, por-
que el efecto de dicho proceso debe tenerse en cuen-
ta para poder interpretar los procesos posteriormen-
te superpuestos.

Paralelamente al estudio de la movilizacién y mi-
gracién del U, se estudiardn también los mismos pro-
cesos para el Th y las TR, elementos ubicados en los
minerales accesorios més resistentes, pero que tam-
bién fueron alterados durante este proceso.

2. La formacidn del dique de cuarzo y los proce-
sos de sericitizacién-hidromoscovitizacién inducidos
en las harinas de falla son los resultados de un pro-
ceso hidrotermal de baja temperatura (70°-120° C),
que indujo la alteracién del granito adyacente, de los
minerales accesorios portadores de U, Th y TR, asi
como la movilizacién, migracién y retencién de di-
chos elementos en las fases minerales neoformadas.
El estudio de este proceso proporcionara datos de in-
terés sobre la migracién de elementos anélogos, a
baja temperatura, a través de la propia matriz rocosa.

Necesariamente este estudio ha de realizarse en
muestras de granito procedentes de las inmediacio-
nes de una fractura N100°-110°E, y en la que no se
observe el proceso mineralizador posterior de pech-
blenda.

3. Elestudio més detallado del propio proceso hi-
drotermal que produjo la mineralizacién de U pro-
porcionara también datos de interés sobre los proce-
sos de transporte y depésito de dicho radioelemen-
to, a temperaturas ain mds bajas que las estimadas
para la formacion del dique de cuarzo.

4. Los procesos supergénicos subactuales que
afectaron al granito sano, al hidrotermalmente alte-
rado, mineralizado o no con U, asi como sobre el
propio dique mineralizado, son ejemplos excelentes
de la migracién/retencién del U a temperatura am-
biente y en distintas condiciones de pH y Eh. Este
punto seria el eslab6n de enlace con el estudio de la
migracién del U en las condiciones actuales.

Finalmente, conviene apuntar que, si bien el estu-
dio de estos procesos andlogos es una via importante
para obtener datos cualitativos y, en algunos casos,
semicuantitativos (p. ej., el balance de masas), apli-
cables a un sistema geoquimico tan complejo como
el que puede llegar a ser un almacenamiento de
RRAA, existen problemas dificilmente soluciona-
bles. Entre ellos, estaria la duracion de los procesos
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naturales de removilizacién, migracién y retencién de
los radionucleidos naturales. Aunque para estimar
esta variable puede ser util la datacién absoluta de
los distintos procesos, dicha edad representaria, en
el mejor de los casos, la del final del proceso o del
cierre del sistema para el geocronémetro empleado.
No obstante, la combinacién entre los métodos iso-
tépicos de datacién y de las trazas de fision fdsiles
en apatito y circén puede aportar datos muy aproxi-
mados sobre la duracién de los procesos naturales
andlogos, y que pueden ser directamente utilizables
en la modelizacién del sistema.
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