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PROLOGO

Esta publicacién forma parte del Proyecto “La aplicacion de los analogos na-
turales y arqueoldgicos a la evaluacion de la seguridad del almacenamiento geo-
l16gico de residuos de alta actividad y la comunicacién” del Plan de Investigacion
del CSN'", denominado en forma abreviada “Analogos Naturales”, que se en-
marca dentro de las funciones atribuidas al CSN' y de los objetivos estratégicos
de este Organismo en relacion con la gestion a largo plazo del combustible irra-
diado y los residuos radiactivos .

El proyecto de Analogos Naturales, iniciado en 1999, se ha desarrollado me-
diante un Acuerdo Especifico entre el CSN, Enresam, Ciemat y la Universidad de
Zaragoza (UZ), la Universidad de A Corufia (UDC) y la Universidad Complu-
tense de Madrid (UCM).

El objetivo fundamental del proyecto, promovido y coordinado por el equi-
po del CSN, ha sido profundizar en el conocimiento de los andlogos naturales y
arqueoldgicos para identificar su contribucion a la evaluacién de seguridad de los
sistemas de almacenamiento geoldgico profundo de los residuos de alta actividad
(AGP) y su comunicacion a audiencias no técnicas.

El alcance del proyecto ha incluido la revision y analisis de los analogos mas
significativos estudiados hasta ahora y bien documentados en la bibliografia exis-
tente, haciendo especial hincapié en los mas relevantes para los conceptos de
AGP en granito y en arcillas, que son los que se encuentran en una fase mas avan-
zada en el programa espafol.

El proyecto ha comprendido las tres partes siguientes: 1) Revision y analisis
de la informacion bibliogréfica existente, clasificacion de los estudios de analo-
gos, y seleccion de los mas relevantes de acuerdo con el objetivo y alcance del pro-
yecto; 2) andlisis detallado de la aplicacién de los estudios de anélogos a la
evaluacion de la seguridad de los sistemas de AGP; y 3) analisis de las estrategias
e informacion existente sobre el uso de los andlogos en la comunicacion al publi-
co de la seguridad del AGP.

Para su desarrollo, se han realizado las siguientes tareas:

Parte 1: Recopilacion bibliografica, anélisis general, clasificacion y seleccion

de analogos:

" Plan Quinquenal de Investigacién del CSN (1996-2000 y 1997-200).

2 Ley 15/1980, de 22 de abril, de creacién del Consejo de Seguridad Nuclear y Ley 14/1999 de 4 de mayo, de
Tasas y Precios Pablicos por servicios prestados por el Consejo de Seguridad Nuclear.

P Plan de Orientacion Estratégica del CSN, de 1998 y Plan Estratégico del CSN 2005-2010
(http://www.csn.es).

En virtud del Convenio Marco de Colaboracién CSN-Enresa para el cumplimiento de sus respectivas fun-
ciones, de 2 de junio de 1998.



e Identificacién de los componentes de un sistema de AGP, de los procesos
que afectan a la evolucion futura de los mismos, y de las dreas de la evalua-
cion de la seguridad, susceptibles de recibir informacion obtenida de los es-
tudios de analogos.

® Recopilacion de informacion sobre estudios de andlogos desarrollados has-
ta la fecha, y seleccion, clasificacion y descripcion de los analogos mas sig-

nificativos segtin diferentes criterios.

Parte 2: Analisis detallado de la aplicacién de los andlogos a la evaluacion de

la seguridad del AGP

e Estudio de las analogias de cada uno de los procesos que puede afectar al
comportamiento de los diferentes componentes del sistema de almace-
namiento y valoracion de dichas analogias.

e Revision de un amplio conjunto de evaluaciones del comportamiento y la
seguridad de sistemas de AGP realizados por agencias y organismos regu-
ladores de numerosos paises, y de informes de apoyo o referencias de las
mismas, para analizar el uso real de la informacién de los analogos en la
evaluacion de la seguridad, en cuanto a la definicion del concepto y disefio
del almacenamiento, el analisis de escenarios, el desarrollo de modelos con-

ceptuales y el aumento de confianza en los mismos.

Parte 3: Analisis del uso de los analogos en la comunicacion al puablico de la
seguridad del AGP

® Recopilacion y analisis del material desarrollado por organismos regu-
ladores, agencias de residuos y otras organizaciones, en diferentes soportes
(articulos y folletos divulgativos, videos, paginas webs, etc.), en el que se ha
utilizado la informacién de los andlogos naturales para ilustrar al pablico
aspectos relevantes del AGP y de su seguridad.

e Valoracion preliminar del uso potencial y del papel real de los estudios de
andlogos en la comunicacion e ilustracion de los aspectos relevantes de la

seguridad del AGP a audiencias no técnicas.

Los resultados del proyecto se han estructurado en varios documentos y pu-
blicaciones del CSN con diferente grado de detalle y contenido técnico dirigidos
a diferentes audiencias. Estos documentos son los siguientes:

e Un catilogo de los analogos mas significativos, con la descripcion detallada

de los mismos, dirigido a una audiencia principalmente técnica, que cons-
tituye la presente publicacion.

e Una sintesis ilustrativa general del proyecto, dirigida a una amplia audien-



cia, no necesariamente técnica, publicada en la Coleccion de Documentos
de I+D del CSN en 2004 en espanol e ingles.

e El estudio sobre el estado del arte de la aplicacién potencial y real de los
andlogos a la evaluacion de la seguridad y la comunicacion de los sistemas
de almacenamiento geolégico de los residuos de alta actividad, donde se
analiza su potencialidad a estos efectos y el uso real realizado hasta ahora
(pendiente de publicacion).

® Una base de datos documental con la informacion sintetizada e interrela-
cionada de los documentos analizados durante el proyecto, que incluye
alrededor de 2000 referencias bibliograficas en el drea de los analogos y de
la evaluacion de la seguridad, publicada en el CD-ROM adjunto al docu-

mento “Sintesis Ilustrativa” del estudio antes citada.

Los resultados de este proyecto han sido presentados en foros internaciona-
les, tales como en las reuniones del proyecto NAnet de la Comision Europea, la
Conferencia Internacional “Migration 03”, celebrada en septiembre de 2003 en
Korea y el Seminario de EPRI sobre analogos naturales que tuvo lugar en Palo
Alto, en octubre de 2003.

El presente documento contiene una descripcion detallada de los principales
analogos naturales y arqueoldgicos de los sistemas de AGP seleccionados para su
estudio en el proyecto, en forma de Catdlogo, e incluye un analisis preliminar so-
bre su aportacion potencial a la evaluacion de la seguridad y la comunicacion. En
la seleccion de los andlogos se han tenido en cuenta criterios de representatividad,
relevancia de los estudios y disponibilidad de informacion, y el interés para los
conceptos de AGP considerados el programa espafiol.

Los analogos naturales estudiados, 10 en total, se han agrupado en funcién
del sistema geoldgico que representan, en yacimientos de uranio, medios arcillosos
y ambientes hiperalcalinos, mientras que los analogos arqueoldgicos, también en
numero de 10, se han agrupado, en funcion del material o componente del AGP
al que pueden asimilarse, en andlogos metdlicos, andlogos del cemento vy el hormi-
g6n y andlogos de la barrera arcillosa, segn se presentan en el indice abreviado de
esta publicacion.

El principal objetivo de este catalogo ha sido concentrar de forma organiza-
da, la informacién disponible en el 4ambito internacional sobre cada uno de los
analogos, que se encuentra ampliamente difundida y dispersa en gran cantidad de
publicaciones, y agrupar dicha informacion por temas y dambitos de conocimien-
to, para finalmente analizar la potencial contribucion de los andlogos a la evalua-

cién de seguridad y a la comunicacion.



Para cada uno de los analogos estudiados se ha seguido un analisis sistemati-
co, que para el caso de los analogos naturales se presenta bajo los siguientes epi-
grafes o apartados: marco geoldgico, mineralogia y geoquimica de las fases sélidas,
hidrogeologia, modelos de flujo, hidrogeoquimica, modelizacion geoquimica, analo-
gias de materiales y procesos, y aportaciones potenciales a la seguridad, segin se
muestra en el indice detallado de esta publicacion. En el caso de los anlogos ar-
queoldgicos la informacién resultante del estudio se ha estructurado en los apar-
tados siguientes: descripcion del hallazgo, estudio del andlogo, analogias, aportacion
a la evaluacion de la seguridad y a la comunicacion, segiin se muestra igualmente
en el indice detallado del documento.

La iniciativa, coordinacion y revisién del proyecto y del catalogo en particular
ha correspondido al Area de Residuos de Alta Actividad del CSN, que ha conta-
do con el apoyo de los participantes de Ciemat y Enresa La distribucion del tra-
bajo entre los grupos de trabajo participantes en el estudio ha sido la siguiente:

® El Grupo de Modelizaciéon Geoquimica del Departamento de Ciencias de
la Tierra de la UZ, ha elaborado los apartados correspondientes al marco
geoldgico de los andlogos naturales seleccionados, las caracteristicas mine-
ralégicas e hidrogeoquimicas, los procesos de interaccién agua-roca y los
distintos tipos de modelizacion geoquimica , asi aquellos correspondientes
a la descripcion de las “Analogias” de “Aportaciones a la evaluacion de la
seguridad”. Este equipo de trabajo ha elaborado, ademas, la base de datos
documental antes referida

e El Grupo de Hidrologia Subterranea de la E.T.S. Ingenieros de Caminos
Canales y Puertos de la UDC, ha elaborado la descripcién de los aspectos
relativos a la hidrogeologia y a los modelos de flujo estudiados en los an4-
logos naturales y ha contribuido a la alimentacién de la base de datos docu-
mental con las referencias sobre hidrogeologia.

e El Grupo de Tecnologia Mecénica y Arqueometalurgia de la Facultad de
Ciencias Quimicas de la UCM, han aportado la descripcion de los analogos
arqueolégicos metalicos y no metalicos seleccionados y ha contribuido a la
alimentacion de la base de datos documental con las referencias sobre an4-
logos arqueoldgicos.

® El equipo de trabajo del Ciemat, ha colaborado con el CSN en la coor-
dinacién y revision del proyecto y del catilogo, aportando su experien-
cia en metodologias de evaluacion del comportamiento de sistemas de

almacenamiento.
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La estrategia de gestion a largo plazo de los residuos de alta actividad con ma-
yor consenso internacional, es su aislamiento en instalaciones construidas en for-
maciones geoldgicas a varios cientos de metros de profundidad.

Las instalaciones de almacenamiento geoldgico profundo (AGP) se basan en
sistemas pasivos de barreras mualtiples, disefiados para aislar los residuos radiacti-
vos y retener la actividad durante un tiempo suficiente como para asegurar que los
riesgos a las generaciones futuras, debidos a las liberaciones potenciales de radio-
nucleidos al medio ambiente, sean en todo caso inferiores a los limites hoy dia
aceptables.

Los disefios genéricos de AGP elaborados en la mayor parte de los progra-
mas nacionales, incluido el espafiol, contemplan el encapsulado de los residuos en
contenedores metalicos herméticos que se disponen en galerias excavadas a varios
cientos de metros de profundidad en una formacion rocosa estable, rodeados, en
el caso de rocas graniticas o arcillosas, de materiales arcillosos con el objetivo de
retardar su degradacion y limitar la movilidad del material radiactivo liberado.

El desarrollo de estos sistemas de AGP tiene lugar en una serie de etapas su-
cesivas y sigue un proceso de toma de decisiones largo y flexible apoyado en un
marco legal y regulador, que permite el refinamiento del disefio a medida que se
progresa, la incorporacion de los avances tecnolégicos y de las bases cientificas
necesarias, asi como el incremento de la confianza en la seguridad del sistema.
Este proceso de toma de decisiones “etapa por etapa”, apoyado fundamental-
mente por la evaluacion iterativa de la seguridad, permite la revision técnica in-
dependiente por los organismos reguladores de cada pais, por otras instituciones
internas o externas, si asi se considera, y la participacion del publico.

La evaluacion de la seguridad a largo plazo de un sistema de AGP, compren-
de fundamentalmente las siguientes actividades interrelacionadas (NEA, 1991,
1997 y 1999):

e Definicion del contexto de la evaluaciéon (objetivo, alcance, marco legal y
regulador, etc.).

e Descripcion del sistema a través de la identificacion y caracterizacion de:
— el residuo o tipos de residuos
— las barreras de ingenieria (contenedor, buffer, materiales de relleno/ sellado)
— el emplazamiento (hipotético o real)

e Anilisis de escenarios: Identificacion y estudio de las situaciones que des-
criben la posible evolucion futura del sistema de almacenamiento.

e Desarrollo y aplicacién de modelos, para representar el comportamiento del
sistema.

e Evaluacion integrada de las potenciales consecuencias radioldgicas.



o Anilisis de sensibilidad e incertidumbre.
e Garantia de calidad.
e Comparacion de los resultados con los objetivos de disefio y los criterios de

seguridad y proteccion radiolégica.

En la figura AN-1 se ilustra de forma simplificada las componentes de una

evaluacion de seguridad y su naturaleza iterativa.

Y

Descripcion del sistema de almacenamiento

Residuo Barreras de Descripcion del
ingenieria emplazamiento

Andlisis de escenarios Modelizacion
e |dentificacion y seleccion e Forma del residuo

de FEPs* . - |® Barreras de ingenieria
e Formacién y seleccién de | “|e Geosfera

escenarios y probabilidad ® Biosfera

Calculo de consecuencias
> Dosis / riesgo
e (Qtros indicadores de seguridad

Y

Analisis de sensihilidad,
incertidumbre y/o importancia

Y

Comparacion con criterios

reguladores
Documentacion

A

[teracion, si se requiere

*  FEPs: Caracteristicas, sucesos y procesos (del inglés: Features, Events and Processes).

La evaluacion de la seguridad requiere realizar previsiones del comporta-
miento de los diferentes materiales que componen sus barreras y del propio siste-
ma en su conjunto ante sucesos y procesos que pueden tener lugar en periodos de
cientos de miles de afos, y evaluar sus consecuencias radioldgicas a largo plazo
para su comparacion con los limites aceptables.

Gran parte del conocimiento del comportamiento de los zateriales del siste-
ma de AGP y de los procesos por los que se veran afectados puede obtenerse de
ensayos de campo y experimentacion en laboratorio, no obstante, debido a las es-
calas temporal y espacial implicadas, la modelizacion predictiva del comporta-

miento del sistema conlleva cierto grado de incertidumbre. Por ello, la evaluacion

Introduccion

Figura AN-1.
Componentes
de la evaluacion
de la seguridad.
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cuantitativa debe completarse con otros argumentos adicionales, en lo que se co-
noce como uso de “multiples lineas de razonamiento”, para aumentar la confian-
za en la seguridad y su comunicacién a los agentes implicados en la toma de
decisiones (IAEA, 1997; NEA, 1999).

Los anélogos naturales se definen como la presencia en el medio ambiente
de materiales o procesos que son similares o que pueden relacionarse con aque-
llos que se prevé ocurrirdn en alguna parte del sistema de AGP (IAEA, 1989).
Por ello, su estudio puede aportar evidencias del comportamiento a largo pla-
zo de materiales similares a los componentes de las barreras de ingenieria, asi
como de los diferentes procesos en medios geoldgicos que pueden producirse
en los sistemas de AGP, y de este modo, constituyen un argumento adicional
para el aumento de confianza en la evaluacion de la seguridad y su comunica-
cion a los agentes implicados en las decisiones asociadas al AGP (NEA, 1999;
TAEA, 1997, 2002).

En concreto, la informacion de los estudios de andlogos puede: a) contribuir
al desarrollo de escenarios y modelos conceptuales, ayudando a definir y com-
prender los posibles procesos de interés, y/o proporcionando argumentos para la
eliminacion en los célculos de evaluacion de aquellos procesos no relevantes, (b)
proporcionar estimaciones semicuantitativas sobre la evolucion de determinados
procesos (especialmente los de degradacion de las barreras de ingenieria), o ran-
gos de valores de determinados pardmetros sobre los que estimar el conservadu-
rismo de los considerados en los célculos o de los resultados de dichos calculos, y
(c) proporcionar un elemento para el aumento de la confianza en los cdigos de
modelizacion y las bases de datos termodinamicos.

En relacion con lo anterior, la consideracion de los andlogos naturales en de-
sarrollos normativos en curso sobre el AGP como una de las lineas de razona-
miento para aumentar la confianza en la evaluacion de seguridad, (IAEA, 2002),
viene a acrecentar el interés de su estudio por parte de organismos reguladores.

Ademas, el papel de los andlogos para ilustrar el concepto de almacenamien-
to geoldgico y su seguridad a un amplio espectro de audiencias, es considerado,
en los ambientes ajenos a la evaluacion de la seguridad, como una de las princi-
pales razones de ser de los analogos. En general hay un amplio consenso sobre el
hecho de que, muchos grupos no familiarizados con los aspectos conceptuales y
técnicos del almacenamiento geoldgico encontrardan mas creibles aquellas conclu-
siones de una evaluaciéon del comportamiento que vayan acompanadas de ejem-
plos naturales paralelos para su comparacion y comprension (Miller ez al., 2000).

Por todo ello existe una tendencia creciente y expresa de las agencias de re-
siduos y los organismos reguladores de hacer uso de la informacion de estudios de

andlogos en su evaluaciones de seguridad.



1. OBJETIVO Y ESTRUCTURA DE LA PUBLICACION

Esta publicacion tiene como objetivo la presentacion y descripcion de los
principales andlogos naturales y arqueoldgicos enfocada, fundamentalmente, ha-
cia la definicién del uso de estos sistemas como herramientas de apoyo y de au-
mento de la confianza en la seguridad de un almacenamiento geoldgico profundo
de residuos radiactivos de alta actividad.

En el documento, ademas de este capitulo y la introduccién, se presentan los
distintos sistemas estudiados agrupados en dos grandes capitulos que engloban, los
analogos naturales (capitulo 3) y los andlogos arqueoldgicos (capitulo 4). Dada la
gran cantidad de estudios de analogos existentes, ha sido necesaria una seleccion

previa al analisis, que se ha realizado teniendo en cuenta los siguientes criterios:

e Representatividad de los sistemas analogos de los conceptos de almace-
namiento geoldgico profundo para residuos de alta actividad que se con-
templan en el programa espafiol en granito y arcillas.

e Relevancia de los estudios de analogos, valorada en funcién del ndmero de
organizaciones implicadas y de la documentacién aportada por los mismos.

o Capacidad potencial de los estudios de dichos analogos de aportar informacion
a los distintos aspectos de la evaluaciéon del comportamiento a largo plazo de
los materiales y componentes de los sistemas de AGP y de los procesos de libe-
racion, movilizacion y retardo de los radionucleidos en los subsistemas de cam-

po proximo y geosfera, susceptibles de recibir apoyo de dichos estudios.

Asi, en el capitulo 3, se tratan un total de 43 analogos naturales geolégicos que,
en funcion de la importancia de la informacién que pueden aportar a la evaluacion
de la seguridad, se dividen en 10 analogos principales y 33 analogos secundarios.

En el capitulo 4 se describen 12 analogos arqueoldgicos, agrupados en 8 analogos
metdlicos, 3 andlogos del cemento y el hormigén, y un andlogo de la barrera arcillosa.

En la descripcion de cada analogo se ha buscado una cierta homogeneidad en
la presentacion de una informacién que es altamente heterogénea en si misma,
con objeto de aumentar la claridad en la exposicion de cada andlogo y facilitar la
busqueda de la informacién aportada por cada uno de ellos sobre cada uno de los
aspectos analizados. La heterogeneidad de la informacion de partida se debe
principalmente al diferente tipo de sistemas estudiados, que comprenden desde
yacimientos de uranio a formaciones arcillosas o hallazgos arqueoldgicos, y a los
distintos enfoques con los que los diversos autores han abordado estos trabajos.
A esto se une también la diferencia en los objetivos, alcance, recursos y fechas de
los proyectos de analogos, debido principalmente al diferente estado de desarro-

llo de los programas nacionales de AGP en los que se enmarcan.

Introduccion
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El esquema de descripcion seguido en cada sistema analizado pretende ser
comin (en la medida que el propio sistema lo permita) para todo el conjunto de
andlogos naturales, por un lado, y para el conjunto de los arqueolégicos, por otro.
Sin embargo, no siempre se ha podido homogeneizar la forma de presentacion y
por tanto, en la introduccién de los siguientes capitulos se indican con mas deta-
lle las peculiaridades de cada uno de ellos.

En términos generales, la descripcion de cada uno de los analogos, naturales

y arqueoldgicos, ha comprendido los siguientes aspectos:

e Descripcion y caracterizacion del sistema natural, que es, obviamente, mucho
mas extensa para los andlogos naturales. En ese caso la descripcion incluye
marco geoldgico, mineralogia, hidrogeologia, hidrogeoquimica, modelos de
flujo, modelos geoquimicos y modelos de transporte de radionucleidos.

o Analisis de las analogias existentes en cada uno de los sistemas estudiados (ana-
logos naturales y arqueoldgicos) enfocado a determinar cudl es la informacion
que se ha obtenido de cada uno de los estudios utilizable en un ejercicio de
evaluacion de la seguridad (haya sido o no realmente usada). Se establecen dos
grandes campos en los que los analogos pueden aportar informacion:

— los materiales y componentes que van a formar parte del sistema de alma-
cenamiento (residuo, matriz de estabilizacién, contenedor, material de
relleno y sellado y geosfera), y el comportamiento esperable de esos ma-
teriales a largo plazo en las condiciones del almacenamiento, y

—los procesos de liberacion, movilizacion y retencion de los radionucleidos en
los distintos componentes del sistema de almacenamiento y todos los pro-
cesos esperables durante la evolucion del sistema (radidlisis, especiacion-
solubilidad, procesos de retardo, difusion molecular, frentes redox,
coloides y actividad microbiana).

e Presentacion preliminar de la aportacion de los estudios realizados a dife-
rentes aspectos de la evaluacion de la seguridad (descripcion del sistema,
escenarios y modelos conceptuales, aportacion de datos cuantitativos,
comprobacién de modelos y bases de datos).

e Indicacion, siempre que ha sido posible, de la contribucion de los andlogos

a la comunicacion a audiencias no técnicas.

Como consecuencia de la gran cantidad de informacion recopilada y debido a la
utilidad para los objetivos del proyecto de establecer relaciones entre diferentes cam-
pos de informacion (organizaciones implicadas y proyectos de andlogos; autores y sus
campos de especialidad; o materiales, procesos y areas de evaluacion de la seguridad
de un sistema de AGP y potenciales analogias), la Universidad de Zaragoza ha ela-

borado una Base de Datos de documentos (referencias bibliograficas).
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1. ANALOGOS NATURALES

Los analogos naturales seleccionados que se describen a continuacion se han

categorizado en funcion de la relevancia de la informacion aportada por cada uno

de ellos a la evaluacion de la seguridad (analogos principales y analogos secunda-

rios). Dichos analogos se han clasificado, a su vez, en distintos grupos en funcién

del sistema geolégico que representan (yacimientos de uranio, medios arcillosos y

ambientes hiperalcalinos), como se indica en la tabla AN-1. La situacion geogra-

fica de estos analogos se muestra en la figura AN-2.

Tabla AN-1:

Tipo de sistema geoldgico

Analogo Natural

Yacimientos
de uranio

Pocos de Caldas (Brasil)
Koongarra (Australia)
Palmottu (Finlandia)

Oklo (Gabén)
Cigar Lake (Canada)
El Berrocal (Espafia)

Anélogos de la barrera
arcillosa

Kinnekulle (Suecia)

Dunarobba (ltalia)

Ambientes
hiperalcalinos

Magarin (Jordania)

Omén

; Nivel
Andlogos
naturales
analizados
Analogos
principales
Anélogos
secundarios

Yacimientos
de uranio

Tono Mine (Japén)
Shinkolobwe (Zaire)
Needle’s Eye (UK)
Broubster (UK)
South Terras (UK)

Krunkelbach (Alemania)
Marysvale (EEUU)
Lianshanguan (China)
Steenkampskraal (Sudafrica)
Kanyemba (Zimbabwe)

Pefia Blanca (Méjico)

Andlogos de la barrera

Orciatico (Italia)

Murakami (Japén)

arcillosa Condados de Li Any An Ji (China)
Estudios en Loch Lomond (UK) Nédulos ricos en U (Suiza, UK, Holanda)
sedimentos Llanura Abisal de Madeira (Portugal) | Gorleben (Alemania)

Zonas de contacto con
rocas igneas

Stock Eldora (EEUU)
Stock Alamosa River (EEUU)

Valles Caldera (EEUU)

Alteracion Rompeolas de Falmouth (UK) Plutén de Eye Dashwa (Canadd)
de rocas
Sistemas Granito de Auriat (Francia) Plutén de East Bull Lake (Canada)

hidrotermales

Newberry (EEUU)

Hierro y cobre Biihl (Alemania) Keweenaw (EEUU)
Disko (Groenlandia) Hyrkkéla (Finlandia)
Vidrio y SYNROC Vidrios basalticos Zirconolitas

Vidrios rioliticos
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andlogos naturales

Figura AN-2.
geogrdfica de los
estudiados.
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De los tres grupos de sistemas naturales geoldgicos y geoquimicos considera-
dos, los yacimientos de uranio son los mejor representados, con seis analogos cali-
ficados como principales (Pocos de Caldas, Koongarra, Cigar Lake, Oklo, El
Berrocal y Palmottu) y 11 entre los secundarios.

El segundo grupo de andlogos naturales es el de los andlogos de la barrera arci-
llosa. Las arcillas pueden utilizarse bien como material de relleno y sellado de un al-
macenamiento de residuos radiactivos excavado en formaciones cristalinas (en ese
caso se trata de arcillas de composicion esmectitica), o bien directamente como roca
almacén del sistema de almacenamiento. El estudio de sistemas naturales de este ti-
po puede ser de gran ayuda en el conocimiento del comportamiento a largo plazo de
estos materiales, en los que los procesos geoquimicos no son atin bien conocidos de-
bido a su complejidad y a la naturaleza acoplada del transporte de solutos y los pro-
cesos geoquimicos. Se ha seleccionado el analogo de Kinnekulle (Suecia) como el
mds representativo de este grupo, aunque se considera también como anélogo prin-
cipal el bosque f6sil de Dunarobba (Italia), ademés de otros de caricter secundario.

Un tercer grupo son los ambientes hiperalcalinos, analogia potencial de las
aguas intersticiales del cemento y de los hormigones utilizados en los almacena-
mientos de alta actividad para la estabilizacion de los taneles de acceso (durante
la fase de construccion) y para el aislamiento, como tapones permanentes, de ti-
neles y galerias durante el sellado final del sistema. Como analogos principales se
describen las surgencias del drea de Magarin y el complejo ofiolitico de Oman.

Ademas de los analogos principales, se presentan una serie de sistemas geoldgicos
que han sido estudiados, en mayor o menor medida, como andlogos naturales, pero
que, en cuanto a su utilidad o aportacion a la evaluacion de la seguridad, se han consi-
derado de menor relevancia y se han denominado andlogos secundarios. El estudio de
estos sistemas no se ha contemplado en la propuesta inicial del proyecto pero, puesto
que parecen haber sido de ayuda en la aportacién de informacién complementaria a la
de los andlogos naturales o arqueoldgicos de mayor entidad, se han incluido en otro
apartado general para todos ellos. Se agrupan bajo los epigrafes de: yacimientos de ura-
nio y torio; analogos de la barrera arcillosa; estudios realizados en sedimentos no con-
solidados; zonas de contacto con rocas igneas; sistemas hidrotermales naturales; y
andlogos naturales de otros materiales del sistema de almacenamiento tales como yaci-
mientos de cobre y hierro nativos y vidrios basalticos y rioliticos.

De acuerdo con la clasificacion anterior, se presentan en primer lugar los ana-
logos principales (yacimientos de uranio, analogos de la barrera arcillosa y am-
bientes hiperalcalinos) y en segundo lugar, los andlogos secundarios.

En general, la descripcion de cada uno de los analogos comienza por el 7zar-
co geoldgico en el que se sitia el sistema, de forma que, aunque brevemente, que-

den perfectamente establecidos el contexto y los limites del mismo. En los casos



en que se disponia de informacion suficiente, se ha tratado de describir la histo-
ria geoldgica del sistema y la génesis del yacimiento, resaltando las etapas y pro-
cesos que han sido estudiados con mayor detalle como anilogo natural.

A continuacion se pasa a describir las caracteristicas particulares de cada ana-
logo, fundamentalmente la mineralogia y geoguimica de las fases sélidas (en los ya-
cimientos, las menas metalicas o las arcillas). Con esta descripcion se pretende
entender la situacion actual del sistema sélido y la situacion de los radionucleidos
y demas elementos traza en estas fases. También en este apartado se incluyen los
distintos procesos de movilizacion-retencion sufridos por los elementos de interés
en el sistema: procesos de sorcidn, difusion en la matriz, que han condicionado la
distribucién actual de dichos elementos en las fases solidas.

El siguiente tema que se trata son los aspectos hidrogeolégicos del sistema y los
modelos conceptuales de funcionamiento hidrogeoldgico en aquellos analogos
donde hay informacién disponible. El estudio hidrogeoldgico tiene como objeti-
vo conocer las vias de flujo preferente para el movimiento de los radionucleidos,
tanto en el pasado como en la actualidad para asi entender los procesos de trans-
porte que han operado y pueden operar en el sistema. Este tema se completa a
continuaciéon con la descripcion de la hidrogeoquinica de los distintos sistemas
acuosos presentes”’; en esta descripcion se incluye la caracterizacion fisicoquimi-
ca de las soluciones, de las particulas coloidales y de las poblaciones microbianas.

Una vez descritos por un lado el componente sélido y por otro el fluido, se
presenta la interaccion sélido-fluido y los procesos mas relevantes para la carac-
terizacion de cada sistema en particular. El estudio de la interaccion agua-roca
pretende presentar el contexto geoquimico (basado en los elementos mayores) en
el que se encuentra la anomalia radiactiva natural y que la va a condicionar para
su conservacion o movilizacion. El conocimiento del comportamiento hidrogeo-
quimico de los componentes mayores es un paso esencial para comprender el de
los elementos traza, por ello, en todos los sistemas estudiados se ha realizado un
esfuerzo muy importante en este tema (como sucede en algunos casos con la fase
solida). Esto se traduce en apartados bastante extensos de descripcion y caracte-
rizacion que pueden resultar demasiado especificos para algunos lectores, pero
que se han indicado, en muchos casos, con parrafos de tamafio de letra menor, y
que pueden saltarse sin por ello perder el hilo de la descripcion general.

Como complemento de esto se presentan los distintos tipos de aproximaciones
a la modelizacion llevadas a cabo para la descripcién mas o menos cuantitativa de di-

chos procesos. Sobre este ultimo aspecto, el epigrafe dedicado a modelizacion

B En esta fase del proyecto no se contempla la valoracién de la metodologia de muestreo y analisis usada en

estos estudios y por ello no se mencionara aqui.

Anélogos naturales
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geoquimica sigue basicamente el mismo esquema (aunque no siempre de forma com-

pleta, en funcién de los ejercicios o simulaciones realizados en cada caso).

Los calculos de modelizacién identificados en los analogos incluyen las cuatro categorias (o ti-
pos de cédigos) clasicamente sistematizadas en Modelizacion Geoquimica (Plummer et al., 1983;
Plummer, 1984, 1992):

e Cédigos de especiacién-solubilidad.
¢ Codigos de balance de masas.
e Codigos de pautas o caminos de reaccion.

e Codigos acoplados de transporte y reaccion.

Esta sistematizacion se ampliara en el caso de los dos tltimos tipos de cédigos, en funcién de
que se hayan realizado célculos termodindmicos o cinéticos. La gran mayoria de los cédigos de pau-
tas de reaccién se basan en aproximaciones totalmente termodindmicas aunque algunos, de forma
mas o menos limitada, plantean la posibilidad de calculos cinéticos. En el caso de los c6digos aco-
plados de transporte reactivo, el modelo de reaccién puede incluir también aproximaciones termo-

dindmicas (basadas en el supuesto de equilibrio local) o cinéticas.

En cada analogo se presentan las aproximaciones metodoldgicas empleadas, que
pueden cubrir todo el espectro de las utilizadas en modelizacion geoquimica (carac-
terizacion del sistema hidrogeoquimico, modelizacion de la génesis del yacimiento,
evolucion del frente redox, modelizacion de un frente hiperalcalino, modelizacién de
la transformacion esmectita-illita y modelizacion predictiva a ciegas, BPM'“).

La descripcion de las distintas metodologias de modelizacion utilizadas no
solo es de interés para el conocimiento y caracterizacion del sistema, sino también
para la valoracion de la adecuacion de las herramientas de modelizacion a su apli-
cacion en distintos ambientes y para distintos procesos de los esperables en la evo-
lucién de un sistema de almacenamiento.

Una vez descritos cada uno de los sistemas estudiados se discuten las analo-
gias encontradas (siguiendo el esquema planteado en el capitulo de objetivo y es-
tructura de la publicacion) para después presentar las aportaciones que estos
estudios han hecho al ambito del anélisis de seguridad y de la comunicacién a au-
diencias no técnicas.

En el apartado de aportaciones de los andlogos a la evaluacion de la seguridad™ se
presenta la informacion obtenida a partir de estos estudios que ha sido, o puede ser,
utilizada en los ejercicios de evaluacion de la seguridad de sistemas de AGP.

Por las propias caracteristicas de los sistemas, la informacién aportada es de

utilidad principalmente para las 4reas de la evaluacion de la seguridad siguientes:

" BPM: Blind predictive modelling.

Se debe ver este apartado como el resultado del estudio preliminar de la informacién aportada por los ana-
logos a los anilisis de seguridad, estudio que se abordara con mayor profundidad a lo largo de la etapa si-
guiente del presente proyecto (ver Prélogo).



Anélogos naturales

® Desarrollo de escenarios y formulacion de modelos conceptuales.
Los analogos pueden ayudar a identificar los principales factores (caracteristicas del sistema
y su entorno, procesos y sucesos) que afectan a la evolucién a largo plazo de un sistema de
almacenamiento al aportar evidencia de los mismos en los sistemas andlogos y, en algunos
casos incluso, las condiciones bajo las que se darfan. En este sentido contribuyen a definir
los escenarios o estados futuros mas plausibles para los que debera estudiarse el compor-
tamiento del sistema de AGP.
Pueden también ayudar a determinar las relaciones e influencias existentes entre estos fac-
tores y su relevancia relativa a lo largo del tiempo bajo condiciones especificas, ya que inte-
gran los resultados de procesos a gran escala tanto espacial como temporal. Suministran,
ademds, informacion sobre procesos que no se pueden estudiar ni, a veces, detectar en el
laboratorio por las escalas espacial y temporal involucradas. De este modo contribuyen a au-
mentar la confianza en el resultado de los analisis de escenarios, ya que permiten garantizar
que no se han olvidado sucesos o procesos de relevancia que podrian pasar desapercibidos
en estudios de laboratorio no expuestos a la complejidad de un sistema natural.
El desarrollo y analisis de escenarios ha sido un objetivo especifico en el estudio de al-
gunos de los grandes anilogos (por ejemplo, Koongarra). No obstante, los propios in-
tereses de la evaluacién de la seguridad han diversificado notablemente la utilizacién de
sistemas naturales como fuente de datos para algunos de los escenarios de mayor interés
como los de cambio climatico. Aunque sin referencia explicita a analogo alguno, la uti-
lizacién de datos paleohidrogeolégicos o de permafrost en el desarrollo de escenarios de
glaciacion de TVO-91 6 SR-97, puede incluirse como una nueva contribucién de la
“analogia” a la evaluacién de la seguridad (Smellie e a/., 2000). De hecho, en el TSPA-VA
(US DOE, 1998) se ha acufiado el término de “analogos climéticos” para aquellas ubica-
ciones o sistemas naturales con caracteres climéticos similares a los esperables en la futu-
ra evoluciéon del emplazamiento elegido. Y en uno de los anidlogos més recientemente
estudiados, Palmottu, las aportaciones realizadas para el desarrollo de escenarios de
glaciacién constituye uno de los resultados més destacados. Evidentemente, el desarrollo
de este tipo de escenarios de cambio climatico es uno de los mas susceptibles de recibir
apoyo de las analogias en sistemas geoldgicos.
Ademis de ayudar a identificar los factores de mayor relevancia que daran lugar a los esce-
narios a considerar en la evaluacion de la seguridad, los estudios de analogos pueden ayu-
dar, a un nivel de mayor detalle, a profundizar en el conocimiento de los procesos
individuales que pueden afectar a la integridad de los diferentes componentes de un AGP y
a desarrollar modelos conceptuales de los mismos.
Para poder describir la evolucién en el tiempo de los materiales y procesos importantes que
pueden ocurrir en un almacenamiento de residuos radiactivos de alta actividad, y sus posibles
analogos, es necesario revisar las secuencias completas de fallo o degradacion de las barreras
del sistema de AGP y de posterior movilizacién y transporte o retencién de los radionuclei-
dos, y descomponer su compleja evolucién en un niimero de mecanismos o procesos inter-
relacionados que se puedan evaluar de manera relativamente independiente.
Para predecir el comportamiento a largo plazo de las barreras y el transporte de radionucleidos
a través de ellas se usan distintos modelos que se basan en extrapolaciones en el tiempo de las
propiedades iniciales de las barreras, considerando mecanismos de degradacién potenciales de-

bidos a futuros cambios en las condiciones geoldgicas, hidrogeoldgicas e hidrogeoquimicas del
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emplazamiento. El estudio de andlogos proporciona una oportunidad para contrastar estos

modelos y sus hipétesis desde una perspectiva a largo plazo.

e Adquisicion de datos cuantitativos.

Los estudios de analogos naturales son una via potencial (en algunos casos la tnica via) para
obtener cierta informacién cuantitativa. Este es un aspecto de la evaluacién de la seguridad
que, histéricamente, se ha considerado como el mas factible de recibir apoyo de los analo-
gos puesto que se esperaba que proporcionaran los datos que requieren los modelos.
Desgraciadamente, la complejidad de los sistemas naturales a veces hace dificil obtener re-
sultados tan precisos como los que se necesitan para la modelizacion. De hecho, el nimero
de ocasiones en las que los datos cuantitativos derivados de analogos han sido usados di-
rectamente en la evaluacién de la seguridad es muy limitado, siendo la profundidad de di-
fusién en la matriz y los factores de picadura en metales los tinicos ejemplos conocidos
(Miller ez al., 2000).

La informacién derivada de los anélogos suele ser semicuantitativa puesto que no satisface
directamente el requerimiento de proporcionar un valor de entrada para el cédigo de eva-
luacién de la seguridad. Por su parte, los datos de laboratorio, aunque medidos de forma
mds precisa, tienen incertidumbres relacionadas con la diferencia entre las condiciones del
laboratorio y las del sistema de almacenamiento, fundamentalmente en cuanto a la escala
temporal. Por tanto, el papel de los anidlogos en la adquisicién de datos (aunque estos sean
imprecisos) es proporcionar una forma de validacién de los datos de laboratorio.

Dicho esto, podriamos sefialar una serie de conclusiones sobre la adquisicion de datos cuanti-
tativos a partir de los estudios de analogos: (a) la extraccién de valores numéricos para la eva-
luacién de la seguridad es mucho maés dificil en los analogos que en el laboratorio, de forma
que los datos de laboratorio siguen siendo el medio principal para la adquisiciéon de datos
cuantitativos, (b) los analogos deberian usarse para identificar cuando los datos derivados de
laboratorio son apropiados y cuando no lo son, y (c) los anilogos son muy ttiles para propor-
cionar valores limite (mfnimos o maximos) o rangos en procesos que son demasiado lentos

para ser analizados en el laboratorio.

Comprobacion de modelos vy cédigos.

Pese a la existencia de algunos anilogos en los que se han utilizado y verificado modelos
(c6digos) muy especificos de la evaluacion de la seguridad (modelos de disolucién del com-
bustible, radidlisis), lo cierto es que al hablar de la comprobacién de cédigos en analogos
naturales se estd haciendo referencia, fundamentalmente, a los de modelizacién geoquimica
(c6digos de especiacion, pautas de reaccidn y transporte reactivo). La aportacién de los ana-
logos en este caso consiste en comprobar el potencial de estos codigos (y sus bases de datos
termodindmicos) para simular diferentes tipos de problemas de aplicacién a dicha evalua-
cién con datos reales de sistemas naturales complejos. Especialmente destacable resulta el
empleo de cédigos de transporte reactivo con el propésito de mejorar el desarrollo de este
tipo de herramientas y potenciar su uso en los ejercicios de evaluacién de la seguridad donde
el estudio de los procesos acoplados de este tipo esta adquiriendo cada vez mayor interés.
La utilizacion de estas herramientas en los analogos se realiza fundamentalmente con dos
propésitos: predecir las concentraciones de elementos menores y traza, asi como las fases limi-
tantes de su solubilidad en las aguas del analogo (ejercicios de prediccién ciega o BPM) y

caracterizar el modelo de evolucién hidrogeoquimica del analogo. La metodologia de calculo



utilizada en ambos casos es perfectamente equiparable a algunas de las aproximaciones conside-
radas en la mayoria de los ejercicios de evaluacién de la seguridad.

La determinacién de los limites de solubilidad elemental, que luego se incorporan a los
cédigos de transporte manejados en los ejercicios de evaluacion de la seguridad, se rea-
liza frecuentemente mediante el uso de c6digos y bases de datos similares a los maneja-
dos en los ejercicios de BPM y con planteamientos predictivos muy parecidos (SITE-94,
SKI, 1996; KRISTALLIN-1, NAGRA, 1994a; SR-97, SKB, 1999; TILA-99, Vienno y
Nordman, 1999). Desde esta perspectiva, resulta perfectamente justificable la especial
atencién puesta en los ejercicios de BPM como analogia de uno de los célculos funda-
mentales que se realizan en una evaluacion de la seguridad.

La caracterizacién de la evolucién hidrogeoquimica de un analogo muestra notables para-
lelismos, en su metodologia y objetivos, con los planteamientos utilizados en la caracteri-
zacion hidrogeoquimica de los emplazamientos considerados en los ejercicios de evaluacién
de la seguridad. La metodologia utilizada descansa en aproximaciones clasicas de problema
inverso (mediante la realizacién de calculos de especiacién-solubilidad y de balance de
masas) que luego se integran o completan mediante aproximaciones de problema directo
(con cédigos de pautas de reaccién o de transporte reactivo). Este aspecto metodolégico
comiin ha provocado que en algunos de los tltimos ejercicios de evaluacién de la seguridad
realizados (caso del TSPA-VA; US DOE, 1998) se hable del empleo de los andlogos para el
aumento de la confianza en la metodologia de modelizacién geoquimica mas que en los

c6digos especificamente utilizados.

Las metodologias de caracterizacion de emplazamientos para almacena-
mientos de residuos radiactivos tienen notables similitudes con las utilizadas en
los grandes analogos (Cigar Lake, Koongarra, Pocos de Caldas, Oklo, Palmottu
y Magarin). Todos esos analogos constituyen, per se, investigaciones de caracte-
rizacién sobre localizaciones especificas que han requerido una aproximacion
integrada, multidisciplinar, flexible y bien organizada; investigaciones en las
que, ademds de comprobar nuevos codigos de modelizacion o técnicas instru-
mentales de analisis, se ha desarrollado la experiencia de los investigadores en
el empleo de determinadas metodologias que luego han sido o seran utilizadas
en la caracterizacion de emplazamientos (Smellie ez al., 2000). En este sentido,
tampoco es desdefnable la experiencia obtenida en algunos anilogos (como
Koongarra o Cigar Lake) en la elaboracion de distintos tipos de bases de datos
bien estructuradas y organizadas con la informacién obtenida sobre los mismos.
Este aspecto constituye una de las preocupaciones de los ejercicios de evalua-
cion de la seguridad ya que es necesaria una muy buena organizacién de la in-
formacion para facilitar la posterior revision de datos, hipotesis y modelos
manejados en el ejercicio (“trazabilidad” de la informacion; véase por ejemplo
SITE-94, SKI, 1996). Por ello, se presenta ademas la aportacion de los estudios
de analogos a la etapa que se ha denominado caracterizacion o descripcion del

sistema, que abarcaria todos estos aspectos anteriormente comentados.

Anélogos naturales
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Finalmente, en algunos de los analogos estudiados, se incluye un apartado de
aportacion de los analogos a la comunicacion a audiencias no técnicas, en el que se
perfila de forma preliminar el uso potencial o real de la informacién de estos estu-

dios para facilitar la comprension del sistema de AGP y de la seguridad del mismo.

1.1. Yacimientos de Uranio

Su interés como andlogos naturales estriba en que son anomalias geoquimicas en
las que pueden estudiarse los mecanismos que han sido responsables de su forma-
cién y de cualquier removilizacién subsiguiente de radionucleidos a las escalas espa-
cial y temporal de interés para el AGP. Sin embargo, pese a que uno de los aspectos
mas interesantes es el hecho de que se trata de anomalias de acumulacion y retencion
natural de uranio, se ha prestado muy poca atencién a este tema y a su posible utili-
dad como analogia de un sistema de almacenamiento. En ningtin caso se ha plantea-
do el estudio de la génesis del yacimiento como parte de las analogias. En los siste-
mas en que se han realizado este tipo de estudios, se ha hecho como parte de la ca-
racterizacion geoldgica del propio sistema, o incluso fuera del contexto de los
analogos, sin tener como objetivo la busqueda de informacion relevante para la eva-
luacién de la seguridad (caso de Koongarra, Cigar Lake y Oklo).

Por el contrario, los yacimientos secundarios y las regiones removilizadas ad-
yacentes a los yacimientos son los temas a los que se ha prestado mas atencion de-
bido a que normalmente se forman a temperaturas que son mds representativas de
las condiciones del sistema de almacenamiento (<100 °C) que las propias condi-
ciones de formacion del yacimiento.

Una de las limitaciones de muchos yacimientos es que suelen estar a profundi-
dades relativamente someras en las que flujos importantes de aguas subterrdneas
oxigenadas dominan los procesos de transporte, lo cual difiere de las condiciones
de bajo flujo y ambiente reductor esperables en un sistema de almacenamiento. Sin
embargo, este tipo de situaciones han sido usadas para aumentar el grado de cono-
cimiento sobre la evolucién de un sistema de almacenamiento que se ve sometido a
condiciones mucho mads agresivas de lo que inicialmente se esperaba y en el que fa-
lla la capacidad de retencién prevista.

Otra limitacion es que los yacimientos explotados en minerfa pueden estar
perturbados y hacer dificil el conocimiento de las condiciones limitantes de los
sistemas geoquimico e hidrogeolégico.

Las principales caracteristicas de los yacimientos de uranio de potencial inte-

rés como analogos son:

® [a composicion y el comportamiento de estabilidad y corrosion/disolucién

a largo plazo de la uraninita como andlogo del combustible gastado,



e ¢l papel de los procesos redox en la movilizacion y el retardo de los ra-

dionucleidos, incluyendo los frentes redox y otras discontinuidades geo-

quimicas,

® Jos controles de la especiacion y solubilidad de los radionucleidos en las

aguas subterrdneas, incluyendo la formacion y el comportamiento de los

coloides,

e los procesos de retardo que afectan a los radionucleidos removilizados,

incluyendo los fenémenos de sorcién sobre superficies y la difusion en la

matriz, y

® ]a posibilidad de usar las series de desequilibrio radiactivo para estimar la

longevidad de varios procesos de movilizacién y depésito.

En la tabla AN-2 se resume la clasificacion de los yacimientos de uranio se-

gun Plant e al. (1999), que se basa en las clases distinguidas por la OECD/NEA®™

(1998). En la columna de la derecha aparece un ntimero que corresponde a uno

o varios de los analogos estudiados en este informe.

Yacimientos asociados con rocas plutdnicas y volcanicas

Asociados con rocas
pluténicas

Yacimientos magmaticos de uranio,
formados por diferenciacién de magmas
uraniferos evolucionados

Yacimientos en complejos
alcalinos 1

Yacimientos formados como resultado
de actividad hidrotermal de alta a baja
temperatura asociada con magmatismo
granitico de alto nivel

Yacimientos asociados a
granitos,incluyendo los 2
yacimientos filonianos (vein-type)
encajados en granitos

Yacimientos filonianos 3
perigraniticos

Yacimientos en metasomatitas

Asociados a rocas
pluténicas y volcanicas

Yacimientos asociados con magmatismo
granitico y secuencias volcanoclasticas
y volcanicas acidas en contextos
anorogénicos

Yacimientos en complejos de
brecha

Asociados con rocas
volcénicas

Formados como resultado de actividad
hidrotermal de alta a baja temperatura
asociada con rocas volcanicas,
principalmente félsicas, de alto nivel

Yacimientos volcanicos

(8]

Las principales diferencias de la clasificacién indicada aqui con la sugerida por la IAEA (1996) son que en
ésta Gltima se clasifica los yacimientos segtin el orden de su importancia econémica, y se distingue como una
clase separada a los yacimientos de uranio en filones, mientras que en esta de la NEA se incluyen en clases
diferentes en funcién de su contexto geoldgico.

Anélogos naturales

Tabla AN-2.
Clasificacion de
yacimientos de
uranio en la que
se indican a qué
categorias
pertenecen los
sistemas naturales
estudiados como
andlogos
naturales.
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Tabla AN-2
(continuacion,).
Clasificacién de
yacimientos de
uranio en la que
se indican a qué
categorias
pertenecen los
sistemas naturales
estudiados como
andlogos
naturales.
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Formados por fluidos
metamorficos derivados
de rocas igneas o sedi-

Asociados con
rocas metamorficas

mentarias previamente
enriquecidas en U

Yacimientos sinmetamorficos

Yacimientos filonianos en rocas
metamoérficas

Continentales

Asociados con cuencas sedimentarias
postorogénicas tardias con un relleno

Yacimientos en conglomerados
de clastos de cuarzo

sedimentario principalmente clastico; | Yacimientos relacionados con dis- 5
formados o modificados en algunos conformidades (unconformity-type)
casos por flujo de fluidos dentro Yacimientos en arenitas ]
de la cuenca Yacimientos filonianos encajados

en sedimentos

Yacimientos en brechas

de colapso

Yacimientos en lignitos
Penecontemporaneos con la sedimenta- |Yacimientos superficiales 7

cién o formados por alteracion superficial

Marinos

Yacimientos asociados con rocas o cuencas sedimentarias

Ocednicos

Yacimientos en fosforitas

Epicontinentales

Yacimientos en pizarras negras

Los ntimeros de la columna de la derecha indican los analogos que pueden

incluirse en esa categoria de la clasificacion. Estos son los siguientes:

1. Pocos de Caldas.

2.El Berrocal, Palmottu, South Terras, Steenkampskraal, Krunkelbach,

Lianshanguan y Marysvale.

3. Needle’s Eye.
4. Pefia Blanca.

5. Cigar Lake y Koongarra.
6. Oklo, Tono Mine, Kanyemba.
7. Broubster y Shinkolobwe.

Los analogos principales estudiados dentro de este grupo son: Pocos de Caldas,

Koongarra, Cigar Lake, Oklo, El Berrocal y Palmottu. El orden de presentacion ele-

gido esta en funcion del afio de inicio del proyecto de analogo natural.

1.1.1. Analogo natural de Pogos de Caldas (Brasil)

Introduccion

Pocos de Caldas es una caldera volcanica situada en el estado de Minas

Gerais (Brasil) en la que se encuentra la mina de uranio a cielo abierto de Osamu



Utsumi y la prospeccion de torio y REE” en Morro do Ferro. Las perturbaciones
producidas en el sistema por la actividad antrépica ligada a la explotacion mine-
ra de la zona de la mina de Osamu Utsumi han provocado en este emplazamien-
to el ascenso de aguas reductoras hacia las proximidades de la superficie, donde
su confluencia con las aguas de recarga oxidantes ha dado lugar a la aparicién de
numerosos frentes redox, a cuyo estudio se ha dedicado un esfuerzo importante
dentro de la labor cientifica realizada. En el caso de la mineralizacion de torio de
Morro do Ferro, al no haber estado sometido a explotacion, no existen perturba-
ciones del medio natural, por lo que este emplazamiento resulta idoneo para el es-
tudio de procesos de interaccién agua-roca incluyendo el comportamiento de los
coloides y la prediccion de la solubilidad de los elementos de interés.

El proyecto de estudio de la caldera volcanica de Pogos de Caldas como ana-
logo natural de un sistema de almacenamiento de residuos radiactivos se desarro-
116 entre 1986 y 1989 bajo supervision de SKB (Swedish Nuclear Fuel and Waste
management Co., Suecia), NAGRA (Nationale Genossenshaft fiir die Lagerung
Radioaktiver Abfalle, Suiza), el Departamento de Energia de Gran Bretana (UK
DOE) y el Departamento de Energia de EEUU (US DOE).

Los principales objetivos del estudio de estos emplazamientos que constitu-

yen realmente dos analogos naturales han sido (Chapman et a/., 1991):

® ]a generacion de un modelo de evolucién geoquimica de frentes redox con
el propésito de caracterizar la movilidad de los radionucleidos més sensi-
bles a los cambios redox, y

¢ J]a comprobacion de cddigos y bases de datos termodindmicos habitual-
mente empleados en la evaluaciéon de los procesos de interaccion agua-ro-
cay en los célculos de especiacién-solubilidad, y

o |a caracterizacién de las interacciones entre los radionucleidos, las fases
coloidales y las superficies minerales en relacién con la estabilidad de coloides

y con los procesos de migracion de radionucleidos en un sistema natural.

Los resultados del proyecto se recogen en una serie de informe publicados
independientemente por SKB (TR 90-10 a TR 90-24), NAGRA (NTB 90-19 a 90-
33) y UKDoE (WR 90-041 a WR 90-055).

La descripcion siguiente se ha estructurado teniendo en cuenta que se trata
de dos sistemas diferentes, Osamu Utsumi y Morro do Ferro, por lo que la pre-

sentacion de sus caracteristicas se hara por separado. Esto afecta a los aspectos

®1 REE: Rare Earth Elements; Lantanidos.

Anélogos naturales
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Figura Po-1.
Geologia de la

caldera volcinica

30

de Pocos de
Caldas
(modificado de
Chapman et al.,
1991).

mineraldgicos y geoquimicos, destacando la presencia de frentes redox en Osamu
Utsumi, y a los aspectos hidrogeoldgicos, diferenciando los distintos sistemas de
flujo existentes en cada caso. Sin embargo, la hidrogeoquimica y la modelizacién
de los procesos de interaccion agua-roca es comin a ambos sistemas y, por tanto,
se presentan en un Unico apartado. Finalmente se describen las analogias de los
sistemas estudiados y las aportaciones que estos estudios han hecho a la evalua-

cion de la seguridad.

Marco geoldgico

La meseta de Pocos de Caldas (figura Po-1), situada en el estado de Minas
Gerais (Brasil), corresponde a una caldera volcanica fuertemente erosionada de
unos 30 km de didmetro. Actualmente se halla situada a unos 1.500 m sobre el ni-
vel del mar (unos 500 m por debajo de su nivel de formacién). Se trata de un com-
plejo circular formado por rocas volcdnicas alcalinas y rocas plutdnicas

(principalmente fonolitas y sienitas).

Génesis de los yacimientos

La evolucién geoldgica (segin Schorscher y Shea, 1991) de la caldera co-
menzd hace unos 89 Ma con un vulcanismo alcalino (fonolitas), seguido de la
subsidencia de la caldera y de la intrusion de diques anulares de sienita nefeli-
nica (hace unos 75 Ma) y otros cuerpos intrusivos. Estas rocas primarias, que

originalmente posefan concentraciones normales de U, Th y REE, estuvieron

Zona de estudio

.
4

Sienita nefelinica eudialitica

Sienita nefelinica

Mina de
Osamy Utsumi

Lavas fonoliticas

Brechas fonoliticas

Fonolitas

Aglomerados volcanicos, tuffs, etc
Sedimentos clasticos (Mesozoico Superior)

Fenita

Basamento cristalino 0 5 1"
% Mina de Osamu Utsumi —_—

® Puntos de muestreo A Morro do Ferro




sometidas a una serie de procesos de alteracion postmagmatica y deutérica,
dando lugar a un importante metasomatismo potasico y al desarrollo general de
un proceso de ceolitizacion.

Los procesos hidrotermales tardios, desarrollados a menor temperatura, pro-
vocaron nuevos cambios en la roca, entre los que destacan los fenémenos de piri-
tizacion, alteracion potasica y, sobre todo, el emplazamiento de mineralizaciones
de uranio (como la de Osamu Utsumi, con torio, circonio, molibdeno y REE co-
mo subsidiarios) y de torio y REE (como la de Morro do Ferro, con uranio y cir-
conio subsidiarios).

Las caracteristicas geoldgicas, tectonicas y climaticas de la zona, con un clima
subtropical en el que los inviernos son secos y los veranos calidos y hiimedos, han
favorecido los procesos posteriores de meteorizacion con velocidades de unos 12
m por Ma durante los tltimos 10 Ma, cuyos principales efectos sobre las caracte-

risticas de la zona han sido (Schorscher y Shea, 1991):

® la aparicion de una importante alteracion lateritica, con desarrollo local de
depésitos bauxiticos, de arcillas refractarias o incluso de enriquecimientos

y
¢ ¢l desarrollo de frentes redox asociados a esta alteracion y relacionados

de uranio supergénico"”,

principalmente con la oxidacién de pirita.
Estos efectos provocados por el proceso de meteorizacion son el objetivo

fundamental del estudio de estos sistemas como analogos.

Mineralogia y geoquimica de las fases sélidas

Osamu Utsumi

La mina a cielo abierto de Osamu Utsumi, activa desde 1975 hasta 1990,
ocupa un drea de unos 2 km* (Waber ez al., 1992) y estd emplazada en el borde
de una estructura circular menor situada en el extremo SE de la caldera de
Pocos de Caldas (figura Po-1). Las rocas encajantes estdn constituidas princi-
palmente por fonolitas y sienitas nefelinicas, con intrusiones menores de fonoli-
tas seudoleuciticas. La actividad hidrotermal, a temperaturas de entre 200 y
360°C, ha provocado la aparicion en estas rocas de una importante alteracion
potasica y piritizacion.

Las mayores concentraciones de U hipogénico, fundamentalmente constitui-
das por pechblenda con uraninita subordinada, se localizan en el interior de dos
conductos brechoides que actuaron como zonas principales de circulaciéon para

los fluidos hidrotermales mineralizantes. En la zona meteorizada, que afecta tan-

17 Algunos de estos depésitos se han explotado localmente.
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to a las brechas como a las fonolitas y sienitas encajantes, el uranio se ha removi-
lizado, dando lugar a yacimientos de uranio supergénico que pueden contener no-
tables cantidades de Th, REE, Mo y Zr como subsidiarios (figura Po-2).

La combinacion de los datos petrograficos y mineraldgicos de las muestras
tomadas en los sondeos permite diferenciar, segtin el tipo de alteracion, tres zonas
en el perfil de Osamu Utsumi (Chapman ez a/., 1991):

® Zona con alteracion lateritica (de 0-40 m de profundidad):
Esta zona se caracteriza por un empobrecimiento en SiO, y K,O y un enriquecimiento en
ALQ, y Fe. La mineralogia estd dominada por minerales de la arcilla (entre un 75 y un 90%),
gibbsita (Al(OH),, entre un 5 y un 15%) e hidréxidos de hierro (entre 4 y 14%). En la parte

inferior de la zona pueden aparecer relictos de feldespato potasico.

FZgurﬂ Po-2. mas.l
Esquema del 1372
entorno de Osamu
Utsumi y
direcciones
predominantes de
flujo en la
actualidad.
(modificado de
Chapman et al.,
1991).

1202 A

1102 - Fonolita oxidada

Fonolita reducida

Mineralizacion de U

1002 A 0 100 m /\ Lineas de flujo

e Zona oxidada (de 40-190 m de profundidad):
En esta zona la nefelina [(Na, K)AISiO,)] y la seudoleucita originales de las rocas volcanicas
estan completamente alteradas hidrotermalmente a minerales de la arcilla. La mineralogia se
caracteriza por la abundancia de feldespato potésico (entre 40 y 60%) y minerales de la ar-
cilla (entre 40 y 50%, principalmente caolinita e illita) y por la presencia de oxihidréxidos
de hierro como accesorios. También es caracteristica la ausencia de pirita, fluorita (CaF,),
baritina (BaSO,) y de fases primarias o secundarias de uranio y molibdeno.

® Zona reducida (por debajo de los 200 m de profundidad):
En relacién con las fonolitas inalteradas originales, las rocas de esta zona se encuentran em-
pobrecidas en Na,0O, CaO y MgO y muy enriquecidas en K,O. La fase mineral dominante
es el feldespato potisico (entre un 50 y un 75 %), seguida de los minerales de la arcilla (en-
tre 25 y 40%, principalmente caolinita e illita). También aparecen cantidades menores de

pirita, fluorita, baritina y fases de Ti, Zr y REE.
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Frentes redox en Osamu Utsumi
Las aguas oxidantes presentes en Osamu Utsumi derivan de la interaccién de
aguas metedricas saturadas en oxigeno atmosférico que al infiltrarse en los suelos
. . > - >
y la roca alterada, capturan agentes potencialmente oxidantes (SO, , NO, , CO, ,

5+ . . .

Fe ) provocando la disolucion de muchos de los elementos inicialmente conte-
nidos en las fases sélidas. Cuando estas aguas, muy oxidantes y concentradas, al-
canzan la roca fracturada, el transporte de solutos se produce de dos formas

combinadas:

e Transporte advectivo:
Esta es la forma més comtn de transporte y se produce por circulacién de los fluidos oxi-
dantes cargados de U, Th, REE y otros elementos a lo largo de las fracturas debido a gra-
dientes hidraulicos. En este tipo de flujo la direccién de transporte es paralela a la direc-
cién de migracion del frente.

® Transporte difusivo:
Se produce cuando las aguas oxidantes intercambian solutos con la roca encajante en las re-
giones adyacentes a las zonas de fractura debido a gradientes de concentracién. En este ca-
so la direccién de transporte es aproximadamente perpendicular a la direccién de migracién

del frente redox.

La combinacién de estas dos formas de transporte da lugar a la aparicion de
digitaciones (fingering) en la linea del frente (Romero et al., 1991). Estas digita-
ciones, junto con el marcado cambio de color que se observa en la zona de tran-
sicién entre la zona oxidada (en la que el hierro aparece predominantemente en
forma de Fe ', lo que le confiere un aspecto anaranjado) y la zona reducida (rica
en Fe’’ y de color grisdceo), evidencian la presencia y migracion de frentes redox
en Osamu Utsumi.

El estudio de estos frentes fue uno de los objetivos mas importantes del pro-
yecto de Pocos de Caldas en un intento de estudiar la movilidad de los radionu-
cleidos sensibles a los cambios redox. Como resultado de este estudio se han
descrito con mayor detalle un conjunto de cambios geoquimicos y mineraldgicos

en estos frentes:

Cambios geoquimicos

e El frente redox constituye un minimo en la concentracién de uranio, concentracién que au-
menta en torno al frente provocando la aparicién de dos méaximos: uno en la zona oxidada
y otro en la zona reducida.

e La disolucién del uranio se produce en las mismas zonas que el cambio de color asociado al
paso Fe'/Fe’, lo que evidencia la existencia en esta zona de un marcado gradiente de Eh.
La transicién de la disolucién reductora a la disolucion oxidante de la uraninita se produce
a més de 300 mV de potencial redox (Miller ez a/., 2001).

e Existen evidencias del enriquecimiento preferente en uranio en la zona reducida (inclu-

Anélogos naturales

33



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

34

so a distancias de varios metros desde el frente redox) en los dltimos 310 afios, proba-
blemente como uranio disperso en las superficies de otros minerales o en forma de né-
dulos. Este enriquecimiento también se observa para el Th pero, al contrario que en el
caso del U, el efecto disminuye al aumentar la profundidad y la longitud de las lineas de
flujo.

e Por el contrario, el Ra tiende a movilizarse hacia la zona oxidada en los frentes més profundos
(aunque esta tendencia no se observa en el resto de frentes), lo que sugiere que su concentracién
en solucién est4 controlada por la presencia de 6xidos de hierro y manganeso y/o por el sistema
sulfuro/sulfato.

e La porcién de roca que rodea a la linea de frente muestra un desequilibrio isotépico~ U/ U
que se mantiene en unos 8 m en torno al frente, lo que sugiere una rapida movilizacién y re-
precipitacién del uranio en relacién a su vida media (2.5-105 anos). La distribucion de va-
lores para la relacion “Th/"'U apoya este hecho y permite calcular velocidades de
movimiento del frente que oscilan entre unos pocos centimetros y 2-20 m en 10’ afios, lo que
resulta consistente con las velocidades de erosién estimadas a escala regional.

¢ Los datos de REE revelan una pérdida general de estos elementos en la zona oxidada (es-
pecialmente importante en el caso de las LREE) tendiendo a concentrarse preferentemente
en la zona reducida préxima al frente, aunque el Eu y, sobre todo, el Ce muestran en oca-
siones enriquecimiento en la zona oxidada.

e Otros elementos traza, como Re, Mo, Ti, Rb, Bi, T1, Sn y Ga, tienden a redistribuirse a am-
bos lados del frente de forma bimodal o asimétrica.

¢ Las determinaciones de la relacién Pu/U en los nédulos de pechblenda indican que ambos
elementos se encuentran en equilibrio y no han sufrido fraccionamiento en los tltimos 10

anos.

Cambios mineralégicos y texturales: apariciéon de fases minerales en la zona reducida

e Nodulos de pechblenda formando agregados botroidales en intercrecimiento con illita,
feldespato potasico, pirita y, en ocasiones, greenockita (CdS). Estos nédulos se caracterizan
por concentraciones medias de entre el 22 y el 30% de uranio y equilibrio isot6pico “'uru
(hecho que no ocurre en las aguas subterraneas) salvo en el centro de los nédulos. En esta
zona, algo empobrecida en uranio, se observa una deficiencia en torno al 8% de U con res-
pecto al resto (MacKenzie ez al., 1991). Los calculos realizados en Osamu Utsumi estiman
un tiempo de formacién para estos nddulos de al menos 10" afios y unos tiempos de disolu-
cién por el paso del frente redox de entre 10° y 10’ afios.

e Pirita secundaria, localizada practicamente en los mismos emplazamientos que los nédulos de
pechblenda. Los estudios realizados en Osamu Utsumi sugieren que la génesis de pirita secun-
daria estaria controlada por la actividad microbiana, circunstancia que posibilitaria el siguiente
proceso (West et al., 1991):

- Etapa 1: Oxidacién incompleta de pirita primaria por el paso del frente redox.
- Etapa 2: Formacién de sulfuros metaestables (polisulfuros o sulfuros coloidales).
- Etapa 3: Transformacién de estos sulfuros en pirita secundaria.

e Jarosita (K2F63+6(SO4)4(OH)12) y minerales tipo alunita (K,Al,(SO,),(OH),,) en las proximi-

dades del frente.

¢ Greenockita ocasional asociada a los nédulos de pechblenda.



Cambios mineraldgicos en la zona oxidada:
¢ Aparicion de fases minerales del grupo de la crandallita (CaAL [PO,]PO,OH[OH],) como
principales fases de REE.

Cambios mineralégicos y texturales en la linea de migracion del frente:

e Desaparicion de pirita primaria que, al oxidarse, da lugar a la aparicién de 6xidos y oxi-
hidréxidos de hierro (que delimitan la zona oxidada y originan el cambio de color descrito
anteriormente), con gran capacidad de capturar elementos mediante coprecipitacién o
sorcion.

® Desaparicion del feldespato potasico en los 2 cm de zona reducida adyacentes a la linea de
frente.

¢ Desaparicion en la zona oxidada de fluorita, carbonatos, esfalerita y otros sulfuros.

® Desaparicion, al menos parcial, de la caolinita y la illita presentes en la zona oxidada.

¢ Incremento de la porosidad como resultado de la disolucién y pérdida de fases minerales

(llegando a alcanzar hasta el 18%, mientras en la zona reducida raramente se supera el
10%).

Motro do Ferro

La mineralizacion de Morro do Ferro se sitda a unos 5 km al norte de la mina
de Osamu Utsumi (figura Po-1), formando una colina redondeada de 1 km de dia-
metro y unos 140 m de altitud sobre el nivel de base de la meseta (figura Po-3). La
colina es drenada por dos arroyos: uno al norte y otro al sur. Este yacimiento, detec-
tado en los afios 50 durante una prospeccion radiométrica en la region, esta situado
directamente por debajo de la superficie, en el flanco sur de la colina. La mineraliza-
cién cubre un 4rea de unos 150 x 320 m y se extiende unos 30 m en profundidad.

Las rocas de Morro do Ferro parecen corresponder a un complejo carbona-
titico formado por magnetita (FeHFehZQ‘, en forma de venas mineralizadas), ja-
cobsita [(Mn2+,FeZ+, Mg)(FeS+, Mn3+)204)], apatito [(Ca,(PO,),(F, OH, CI)] y fases
carbonatadas (Chapman ez al., 1991). Este complejo original ha sufrido una in-
tensa alteracion lateritica, favorecida por el entrelazado de venas de magnetita,
que ha dado lugar a la aparicion de gibbsita (que en profundidad deja de ser el
componente dominante y da paso a caolinita e illita), oxihidréxidos de hierro y
manganeso e importantes concentraciones residuales de accesorios ricos en Th y
REE, como monacita [(La, Ce, Nd, Th)PO,)], cheralita [(Ce, Ca, Th, U)(P,
S1)O,)], torita [(Th, U)SiO,)] y pirocloro [(Ca, Na),Nb,O,(O,0OH,F)].

Aunque la mineralizacién estd dominada por minerales de Th y REE, tam-
bién aparecen fases subsidiarias de U y Zr (Waber et al., 1992; Waber, 1992). Los
contenidos de Th en la zona mineralizada oscilan entre 0,1-2,9 % y los de REE
entre 1,5 y 2,1% en peso. Los estudios mineralégicos de Eisenbud ez al. (1984)
mostraron que la mayoria del Th removilizado y, presumiblemente, de las REE,
aparecen en asociacion con las superficies de los minerales de la arcilla y los oxi-

hidréxidos de hierro y manganeso.

Anélogos naturales
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Figura Po-3.
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para Morro do
Ferro y situacion
de los sondeos
realizados en la
20ma en un corte
NW-SE
(modificado de
Chapman et

al (1991).
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El estudio hidrogeoldgico llevado a cabo en estos analogos tuvo como objeti-
vo fundamental apoyar la interpretacion de las caracteristicas hidrogeoquimicas
afectadas por la explotacion minera en Osamu Utsumi, y confirmar el esquema de

flujo en Morro do Ferro.

Osamu Utsumi

Los mapas topograficos disponibles antes del comienzo de la explotacién mi-
nera indican la existencia de una topografia accidentada con valles con fuertes
pendientes y arroyos efimeros. En estas condiciones la recarga se producia en las
zonas de interfluvio y las partes altas de los valles. La descarga subterrdnea tenia
lugar en los fondos de los valles.

El agua de recarga es oxidante pero este poder se ve reducido como conse-
cuencia de los procesos de oxidacion de fases mineralizadas (pirita) y materia orga-
nica. El resultado es que en las zonas de recarga se produce un frente redox mientras
que en las zonas de descarga convergen lineas de corriente de aguas oxidantes de cor-
to recorrido y lineas de corriente de aguas reductoras de largo recorrido.

La explotacion del yacimiento, primeramente desde galerias subterraneas y
posteriormente a cielo abierto, modificé drasticamente la topografia, rebajando
la cota de la superficie del terreno (de 25 a 100 m), y modificando la geometria

de los valles e interfluvios (figura Po-4). Estas actividades rebajaron el nivel



freatico alterando notablemente el sistema de flujo subterraneo. En las condi-
ciones actuales existe un flujo ascendente de aguas reductoras en zonas que ori-
ginalmente eran de recarga de aguas oxidantes. La cantera es una amplia zona
de descarga (figura Po-5) en la que el flujo es vertical y ascendente. La zona su-
perficial ha sufrido el efecto de las explosiones que han provocado un aumento
de la permeabilidad, que favorece la existencia de un flujo subterrdneo cuasi-
horizontal de descarga (figura Po-2).

El flujo ademas esta modificado por los numerosos sondeos de exploracién de
40 m de profundidad perforados en una malla de 5 a 10 m para la estimacion de las
reservas de uranio. Estos sondeos constituyen auténticos “cortocircuitos” para el flu-
jo vertical. Se perforaron ademas varios piezometros en los que se realizaron ensayos
hidraulicos y medidas de nivel en diferentes tramos. Las conductividades hidraulicas
deducidas a partir de ensayos de cuchareo y de inyeccion a nivel constante realizadas
en tramos de 6 m disminuyen con la profundidad desde valores de 10 hasta 10 m/s
a mas de 40 m de profundidad. Aparentemente el flujo tiene lugar a través de la ma-
yoria de las fracturas cuyo espaciamiento es menor de unos pocos metros, lo cual per-

mite suponer que el macizo rocoso se comporta como un medio poroso equivalente.
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Figura Po-4.
Mapas
topogrdficos del
entorno de la
mina de Usamu
Utsumi mostrando
las lineas de flujo
subterrineo antes
(a) y después (b)
de la excavacion
de 1998 (Holmes
et al. 1991).

Figura Po->.
Cortes
topogrdficos y
esquema
conceptual de flujo
en Osamu Utsumi
antes y después de
las actividades
mineras (Holmes
etal, 1991).
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Los datos de tritio e isétopos estables (Holmes ez al., 1991) también confir-
man que la zona de Osamu Utsumi se encuentra muy influenciada por las exca-

vaciones realizadas en la zona.

Motro do Ferro

El yacimiento de Morro de Ferro se encuentra en una de las zonas mas al-
tas de la caldera en la que la topografia es abrupta y los arroyos estan encaja-
dos (figura Po-6). La zona presenta fuertes pendientes con un desnivel de 120
m en una distancia de aproximadamente 400 m. La superficie freatica repro-
duce de forma suavizada la topografia. El nivel en los interfluvios se encuentra
a 80 m de profundidad y presenta fuertes fluctuaciones, de hasta 20 m en la zo-
na central de la colina (Chapman et al., 1991), en respuesta a los episodios de
lluvia. En el fondo de los valles el nivel freatico se encuentra cerca de la su-
perficie del terreno.

La recarga se produce en los interfluvios por infiltracion del agua de lluvia y
percolacion a través de la zona no saturada. En las zonas de recarga el flujo tiene
una importante componente vertical descendente como lo confirma el hecho de
que los niveles piezométricos medidos en varios sondeos proximos decrecen con
la profundidad. En la zona de descarga las lineas de flujo son convergentes hacia
los arroyos y presentan una componente vertical ascendente (figura Po-3).

Durante la perforacién de los sondeos (figura Po-3) se observé que la roca
estaba muy alterada, siendo necesario colocar entubacion para evitar fenémenos
de colapso. En ciertos casos hubo problemas de zunchamiento de la entubacion
que impidieron la colocacién de obturadores para la realizacion de ensayos y to-
ma de muestras de agua. Se realizaron dos ensayos de cuchareo en el sondeo
MF10. En los primeros 6 m saturados la conductividad hidraulica es de 1,610
m/s. El segundo ensayo se realizé en los tltimos 10 m de sondeo (64-74m), ob-
teniéndose una conductividad casi diez veces menor (10 m/s). En el sondeo
MF11 de 40 m de profundidad perforado en el entorno del sondeo MF10 (de
70 m) se registran niveles piezométricos de 3 m por encima de los niveles en el
sondeo MF10, indicando claramente la existencia de un fuerte gradiente verti-
cal (mayor de 0,1).

El sondeo MF12 perforado en el fondo del valle (zona de descarga) atraviesa
en sus primeros 27 m roca friable en la que las pérdidas de agua durante la per-
foracion fueron continuas. En esta zona no se realizaron ensayos, pero se le supo-
ne una alta conductividad. Ademas atraviesa un frente redox a 35,7 m de
profundidad. El resto del sondeo atraviesa roca competente en la que los ensayos
slug realizados con obturadores indican una conductividad hidraulica decrecien-
te con la profundidad desde 310 m/s en el tramo 40-57 m hasta 7-10 m/s en el



tramo 54-64 m. Los niveles piezométricos medidos durante la perforacion confir-

maban la existencia de un flujo vertical ascendente.
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Modelos de Flujo

Con los datos disponibles de niveles piezométricos y parametros hidrodina-
micos se construyeron modelos de flujo de Osamu Utsumi y Morro do Ferro
(Holmes et al., 1991) con el fin de determinar el sistema de flujo (velocidades y
direcciones de flujo) y los tiempos de transito del agua subterrdnea con los que
poder interpretar los datos geoquimicos. Holmes et al., (1991) indican claramen-
te que los modelos de flujo desarrollados sélo proporcionan una indicacion del

orden de magnitud de las propiedades del flujo subterraneo.

Osamu Utsumi

El flujo del yacimiento de Osamu Utsumi es basicamente tridimensional y por
ello se recurrié a un cédigo 3D (TRANSFLO, Noy 1982). Este cédigo considera
flujo saturado y requiere conocer la posicion de la superficie freatica. Dado que
los datos piezométricos disponibles no eran suficientes para definir esta superfi-
cie en toda la zona del modelo, fue necesario introducir varias hipdtesis simplifi-
cativas. El medio se traté como un medio poroso equivalente homogéneo con una
conductividad de 10" m/s y una porosidad de 0,1. No se consideraron vias pre-
ferentes de flujo a través de zonas de fracturacion intensa.

Los resultados del modelo en términos de distribucion espacial de niveles
piezométricos, velocidades de flujo y tiempos de transito confirman que en las
condiciones actuales la zona de la mina es una zona de descarga. Para que el mo-
delo reproduzca las descargas subterraneas medidas en la zona de la mina es ne-
cesario multiplicar la conductividad hidraulica por un factor de 60, es decir, hay

que considerar una conductividad hidraulica equivalente de 6:10 m/s.

Anélogos naturales

Figura Po-6. Mapa
topogrdfico de
Morro de Ferro en
el que se indican
cualitativamente
las direcciones del
flujo subterrineo
(Holmes et al.,
1991).
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El agua subterrinea se recarga en las zonas topograficamente altas y se des-
carga en los valles y en la zona de mina. Las velocidades de flujo son en general
altas, del orden de 2-10° m/dia. En este rango de valores la adveccién domina so-
bre la difusion. Holmes ef al. (1991) ponen de manifiesto que en el sistema real la
heterogeneidad espacial de los parametros hidrodindmicos provocara que las ve-
locidades varfen considerablemente entre 8-10  y 4-10  m/dia.

En resumen, se construyé un modelo de flujo tridimensional a partir de in-
formacion “limitada” de niveles y conductividades. El modelo proporciona infor-
macion sobre el esquema general del flujo en el entorno de la zona de la mina y

confirma que:

® ]a topografia controla el flujo subterrdaneo que, en lineas generales, va des-
de los interfluvios a los fondos de los valles,

® [a excavacion de la mina acentda este esquema de flujo, aunque altera lo-
calmente las condiciones preexistentes, y

e las velocidades de flujo (antes y después de la construccion de la mina) son
en general elevadas, poniendo claramente de manifiesto que en las condi-
ciones actuales el transporte advectivo predomina sobre el difusivo. Los

tiempos de transito son del orden de unas pocas décadas.

Motro do Ferro

Aunque son escasos los datos hidrogeoldgicos disponibles, se elaboré un mo-
delo de flujo con el cédigo TRANSFLO (Noy, 1982). Se seleccioné el perfil ver-
tical que contiene los sondeos MF10, MF11 y MF12 (figura Po-3). En este perfil
se construy6 un sencillo modelo homogéneo con una conductividad de 510" m/s
(excepto en el fondo del valle donde la conductividad es algo mayor, 10” m/s).
Las lineas de flujo calculadas tanto en épocas secas como hiimedas confirman el
esquema conceptual de flujo expuesto en la seccion de hidrogeologia.

Holmes et al. (1991) presentan los resultados de los calculos del tiempo de
transito de las aguas subterrdneas que oscilan entre 30 y 60 afios. La fiabilidad de

estos cdlculos es bastante cuestionable ya que:

® supone que el medio es homogéneo.
En la realidad la heterogeneidad espacial provocara que existan vias de flujo preferente a
través de las cuales el tiempo de transito sera bastante menor y por otro lado existirdn zonas
mucho menos permeables, las mas profundas, en los que los tiempos seran mucho mayores
que los estimados;

e ¢l valor adoptado para la porosidad, 0,3, parece muy elevado incluso para
una zona de roca alterada.
Para la roca competente, la porosidad cinematica podria ser varias 6rdenes de magnitud

menor.



Hidrogeoquimica

El estudio hidrogeoquimico del analogo se realizo a partir de las muestras de agua
tomadas en los sondeos subsuperficiales y profundos de los dos sistemas (su posicién
se indica en las figuras Po-2 y Po-3). Se determinaron los contenidos de elementos ma-
yores, menores y traza en las aguas (destacando la de los lantanidos y especies redox)
y se abordé la caracterizacion tanto de las poblaciones coloidales como microbianas,

realizindose analisis isotopicos de las soluciones y de la fraccion particulada.

Caracteristicas generales de las aguas subterraneas

Las aguas de ambos emplazamientos, de tipo K-Fe-SO,, presentan caracte-
risticas composicionales poco comunes que pueden resumirse en (Nordstrom ez
al., 1992):

e Elevadas concentraciones de Fe y SO;_ y notable acidez, como consecuen-
cia de la oxidacién de la pirita. En algunos casos, sin embargo, las aguas
muestran un cardcter mas proximo a la neutralidad, probablemente como
consecuencia de la disoluciéon de aluminosilicatos y carbonatos.

e E1K es el catién predominante y sus concentraciones en las aguas son casi
siempre hasta 10 veces superiores a las de cualquier otro cation (los valores
de Ca y Mg casi nunca superan 1 mg/l y aparecen en valores comparables
a los de Sr y Ba). Este hecho es consecuencia de la alteracién hidrotermal
sufrida por las rocas presentes en la zona, ricas en minerales potdsicos
(feldespato potiésico, illita/sericita y posiblemente feldespatoides tipicos de
las sienitas nefelinicas).

® Concentraciones de fluoruro derivadas de la disolucién de fluorita (mine-
ral predominante en los rellenos de fractura) tipicamente mayores que las
de cloruro.

e Elevada presion parcial de CO, procedente de los suelos.

e La mayor parte de las aguas, a excepcidn de las aguas jovenes de recar-
ga y las aguas 4cidas, presentan elevados contenidos de SiO, disuelta

(30-35 mg/).

Ademas de estas caracteristicas, comunes para ambas zonas de estudio, tam-
bién existen peculiaridades en cada una de ellas. Las mas importantes se detallan
a continuacion.

Las principales caracteristicas hidrogeoquimicas de Osamu Utsumi son (Nordstrom ez al.,
1992) las siguientes. Las mayores concentraciones de Fe, U, F y SO42_ aparecen en las aguas subsu-
perficiales de menor pH (2,35-4,43), mientras que en aguas profundas (con mayores valores de pH
y alcalinidad) los contenidos son mucho menores. Este hecho sugiere la existencia de un flujo oxi-
dante muy activo en los 10 m superficiales de roca y un cambio en torno a los 50 m de profundidad

hacia condiciones mds reductoras (figura Po.5).

Anélogos naturales

41



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

42

Las aguas subsuperficiales muestran variaciones estacionales que se manifiestan en forma de
marcados incrementos en las concentraciones de Fe, SO:i, F y Uy descensos de pH ligados a la es-
tacién lluviosa, en la que aumenta la produccién de aguas acidas. Estas variaciones no se reflejan en
las aguas subterraneas mds profundas.

Las concentraciones de uranio muestran valores inusualmente elevados para aguas naturales
subsuperficiales (entre 200 y 9000 pg/l, la mayor parte como UOZB) y relaciones “'uru proximas
al equilibrio, ya que ambos isétopos se movilizan en igual medida como consecuencia de la agresi-
vidad de estas aguas, notablemente 4cidas y oxidantes. Por el contrario, a medida que las aguas son
mids profundas y reductoras comienzan a liberar preferentemente ™'U de los sélidos con los que se
encuentran en contacto, con lo que aumenta la relacién 'U/7U ala vez que disminuyen las con-
centraciones de uranio disuelto (entre 3 y 15 ug/l en el caso de aguas a 45-125 m de profundidad).

Las concentraciones de REE presentan pautas similares a las del uranio: concentraciones tota-
les de hasta 29000 ng/1 en las aguas subsuperficiales (las més altas recogidas en la literatura cientifi-
ca, posiblemente como consecuencia de la formacién de complejos sulfatados y fluorurados), que
disminuyen notablemente en profundidad debido a la menor presencia de agentes complejantes, lo
que posibilita la aparicién de importantes fenémenos de sorcién e hidrélisis (Chapman ez al., 1991).
En el caso del torio, las concentraciones de este elemento se encuentran entre 0,01 y 0,1 ug/l y tam-
bién disminuyen notablemente en profundidad.

Las relaciones * St/ St se hallan en torno a 0,7 y no son consistentes con los valores determi-
nados para calcita y fluorita, lo que sugiere la existencia de otras fuentes distintas para este elemen-
to, como la goyazita (SrAl,(PO,),(OH),-H,0), el feldespato potasico, las esmectitas y otras fases ricas
en Sr.

Los estudios hidrogeoquimicos en Morro do Ferro mostraron que el quimismo de las aguas
subterraneas era muy similar al de Osamu Utsumi, aunque en Morro do Ferro éstas se encuentran
mas diluidas y no perturbadas por las labores de minerfa. Las aguas de descarga de este emplaza-
miento muestran concentraciones mayores que las aguas de recarga para casi todos los elementos es-
tudiados, hecho que puede ser explicado por el mayor tiempo de residencia de las primeras.

Las concentraciones de Fe y F en las aguas subterraneas profundas son muy similares a las del
mismo tipo en Osamu Utsumi. Sin embargo, los valores de U, HCO, y SOfﬁ parecen ser ligera-
mente inferiores aqui y el pH algo superior, probablemente como consecuencia del menor grado de
perturbacién de este emplazamiento. La relacion “u/u presenta en superficie valores proximos
a la unidad, y aumenta con la profundidad hasta valores de 1,31, siguiendo las mismas pautas que
en Osamu Utsumi (Chapman ez a/., 1991).

Estado redox

Para estudiar las caracteristicas redox de las aguas de ambos emplazamientos
se llevaron a cabo determinaciones de los contenidos de Fe, Mn, 5042_, H,S, As"",
Se, Cry O, (disuelto). Casi todas las aguas estudiadas se caracterizan por elevadas
concentraciones de hierro. En las aguas subsuperficiales (profundidades inferio-
res a 10 m) casi todo el Fe aparece en forma de Fe |, mientras que a profundida-

. . 2+
des superiores a los 50 m predomina claramente el Fe .

- Algunos de estos elementos (As, Se, H,S y Cr) se hallaban en concentraciones inferiores a los limites de de-

teccion efectivos de la técnica analitica empleada.



También se realizaron comparaciones entre los valores medidos de Eh(Pt"?)
y los obtenidos a partir de las concentraciones medidas de Fe /Fe . Como se ob-
serva en la figura Po-7, muchos de los datos de pares redox muestran excelente
acuerdo y las mayores diferencias se producen para las concentraciones mis ele-
vadas de Fe ', lo que puede atribuirse al efecto inducido por la presencia de pat-
ticulas coloidales de oxihidréxidos de hierro (5Fe§+203-9HZO) al atravesar el filtro
del electrodo (esta explicacion esta apoyada por los elevados indices de sobresa-
turacion obtenidos para esta fase amorfa). El buen acuerdo entre los datos calcu-
lados y medidos sugiere que el control de las condiciones redox de ambos

. . 2+ 3+
sistemas lo ejerce fundamentalmente el par Fe /Fe .

1.0
® Osamu Utsumi pH < 4.5
08 ® Osamu Utsumi pH > 4.5 ®
o Morro do Ferro ° ®
0.6 —
g ® e
§ 04
o
o e’
e _O
0.2 —| oe {’
[ ]
[ ]
0 \ \ \ \
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
EhFe(ll)Fe(llI)(V)

Casi todas las muestras analizadas mostraron concentraciones muy bajas de
HS, lo que es consistente con la formacién de pirita secundaria acompanando a
la sulfatorreduccion. En cuanto al Mn, se trata de un elemento muy insoluble y
sensible a las condiciones redox y su concentracién normalmente aumenta al dis-
minuir el Eh del medio. Sin embargo, esta tendencia tinicamente se observa en
Morro do Ferro, mientras que en Osamu Utsumi las concentraciones inusual-
mente altas de este elemento en aguas oxidantes se deben, al menos en parte, a la

capacidad de las aguas 4cidas para disolver todo tipo de fases minerales.

Caracterizacion de los coloides en las aguas subterraneas
Los estudios de coloides llevados a cabo en Osamu Utsumi se centraron fun-
damentalmente en las variaciones asociadas a la presencia de frentes redox, mien-

tras que en Morro do Ferro se evaluaron principalmente los mecanismos de

121 Eletrodo de platino-cloruro de plata.
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transporte y retardo de radionucleidos, ya que esta mineralizacion brinda la opor-
tunidad de muestrear y comparar la zona de recarga, el flujo subterrineo y las zo-
nas de descarga en relacion con una fuente de aporte de elementos traza bien
conocida.

Con estos propdsitos se realizé un ultrafiltrado de las muestras de agua to-
madas en Osamu Utsumi y Morro do Ferro para estudiar por separado varias

fracciones diferenciadas:

e Particulas en suspension (tamafio de particulas superiores a 0,45 um).
e Fraccion coloidal (tamafio de particulas entre 0,45 um y 1,5 nm).
e Fraccion en solucion verdadera (considerando como tal la que atraviesa el

filtro de 1,5 nm de tamano de poro).

Particulas en suspension

Esta fraccidn se caracteriza por la presencia de peliculas de compuestos or-
ganicos (probablemente himicos) recubriendo a las particulas, asi como por con-
centraciones de uranio y torio que oscilan entre los 100 y 1000 ug por gramo de
particulas (Miekeley ez al., 1992b).

Dentro de esta fraccion se detectaron variaciones con la profundidad tanto en
la composicion de las particulas como en las concentraciones, que permiten dis-

tinguir dos grupos principales de aguas:

¢ Aguas subsuperficiales, en las que las particulas en suspension, fundamen-
talmente compuestas por minerales de la arcilla (illita, gibbsita, caolinita) y
por microclina (KAISi,O,, en las proximidades de la mina de uranio), se en-
cuentran en concentraciones en torno a los 8 mg/I.

e Aguas profundas, en las que esta fraccién, formada por oxihidréxidos
amorfos de hierro y de aluminio, se presenta en menor concentracién (en-
tre 0,05 y 0,5 mg/1).

En general la relacién ~ U/~ U en esta fraccién tiene valores similares a los
detectados en las aguas subterrianeas equivalentes (entre 1y 2,6), con las que pa-
rece hallarse en equilibrio. La relacion “Th/'U, por el contrario, presenta valo-
res hasta 20 veces mayores en esta fraccion (entre 0.1 y 0.9) que en las aguas (entre
0.002 y 0.09), indicando la elevada capacidad de sorcion de torio por parte de las
particulas en suspension.

Las pautas de distribucion de REE en las particulas en suspension son muy
similares a las encontradas en las aguas subterraneas (Miekeley ez al., 1991,
1992a), lo que indica que estos elementos pasan de la solucion a la fraccién en sus-

pension sin apenas fraccionamiento.



Los coeficientes de asociacion (R, en ml/g), cuyo significado es similar al del
coeficiente de distribucion (K,) en modelos de transporte, presentan en estas
aguas valores que varfan entre 10' y 10 para el U, entre 10 y 10° para los REE
y entre 10° y 10’ para el Th. En las aguas subsuperficiales, de menor pH y ma-
yor caracter oxidante, esta relacion es hasta dos 6rdenes de magnitud menor
que en las aguas subterrdneas mds profundas. Estos valores son muy constantes
para cada elemento en distintas localizaciones y similares a los documentados
para las aguas subterridneas en otros analogos naturales como el de Koongarra
(Duerden et al., 1988).

En Morro do Ferro se analizé la relacion particulas en suspension/agua sub-
terranea a lo largo de una via de flujo, desde la zona de recarga (donde esta el ya-
cimiento de torio) hasta la de descarga. Las caracteristicas de los coloides
identificados en este sistema son similares a las de los propios de Osamu Utsumi,
con particulas arcillosas en las zonas someras y oxihidroxidos de hierro en las pro-
fundas. Sin embargo, las poblaciones de coloides son més elevadas en Morro do
Ferro, de 0,1 a 3,1 mg/l aunque la distribucion de elementos de interés como U,
Th y REE son similares a las del sistema anterior. A pesar de la notable tendencia
de estos elementos a ser sorbidos en particulas en suspension (segin demuestran
los elevados coeficientes de asociacién), la importancia relativa de este proceso en
el transporte de radionucleidos debe ser evaluada teniendo en cuenta la capaci-
dad de estas particulas para migrar a través de la matriz rocosa. En Morro do
Ferro existen evidencias de un transporte muy limitado de particulas en suspen-
sion a través de dicha matriz a lo largo de la via de flujo estudiada. Esto parece ser
debido, fundamentalmente, a la elevada capacidad de la roca para filtrar el mate-
rial particular, impidiendo su migracion incluso en medios porosos y fracturados
como el de Pogos de Caldas en los que la relacion de poros residuales o de dia-
metro inferior al micrométrico alcanza el 40% (Buffle, 1989).

Fraccion coloidal y en solucién verdadera (< 450 nm)

Las concentraciones de coloides determinadas en las aguas son mucho me-
nores que las que cabria esperar en un medio tan alterado y nunca superan los 500
ug/l. Estos contenidos son muy similares a los hallados (Degueldre ez al., 1989) en
aguas circulantes por fracturas subsuperficiales en rocas graniticas.

La composicion de esta fraccién (Miekeley e al., 1992b) corresponde a oxihi-
droxidos amorfos de Fe (probablemente ferrihidrita), compuestos himicos y car-
bono organico disuelto (entre 3 y 10%, fundamentalmente en solucion verdadera).

Los compuestos hiimicos son més abundantes en las aguas subsuperficiales,
donde aparecen en forma de acidos fulvicos de origen pedogénico (que pueden

formar cubiertas en torno a los hidréxidos coloidales de hierro, contribuyendo a
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estabilizarlos durante varios meses; Brown et al., 1972) u otros compuestos, mu-
chos de los cuales actGan como excelentes agentes complejantes de metales poli-
valentes (sobre todo Th y REE).

En cuanto a la tendencia de los distintos elementos estudiados a asociarse con

esta fraccion, se pueden diferenciar variar pautas (Chapman et al., 1991):

e Uranio: la mayor parte se encuentra en solucion verdadera (s6lo se asocia
con coloides entre un 5 y un 30% del uranio total). Se observa un equili-
brio entre la fraccion coloidal y la solucion verdadera con respecto a este
elemento, como lo demuestra la existencia de valores de “U/”"U similares
entre ambas fracciones.

e Torio: se observa un marcado enriquecimiento (entre 60 y 80% del total)
en este elemento para la fraccion coloidal en las aguas subterrineas pro-
fundas, fundamentalmente relacionado con los oxihidréxidos coloidales de
hierro. En las aguas subsuperficiales de Osamu Utsumi, por el contrario,
los porcentajes de torio asociados a la fraccion coloidal no superan el 10%,
probablemente como consecuencia de la elevada presencia de sulfatos (has-
ta 4000 mg/1) con elevada capacidad de sorcion y supresion de la hidrdlisis.

e REE: las pautas de distribucién de estos elementos son cualitativamente
similares a las descritas para el torio, aunque los contenidos asociados a

coloides se encuentran entre el 30 y el 50%.

Caracterizacion de las poblaciones microbianas

En todas las muestras sélidas y de aguas subterraneas analizadas se encontra-
ron bacterias, en su mayoria aerobias y heterdtrofas, asociadas con las aguas sub-
terraneas en mayor medida que con el material s6lido. Las mayores cantidades de
bacterias detectadas aparecen por encima de los 20 m de profundidad, aunque se
ha detectado su presencia hasta los 90 m.

Los analisis realizados permiten confirmar la existencia de bacterias del ciclo
del azufre, pero no de bacterias oxidantes del hierro (posiblemente debido a de-
ficiencias en la toma y preparacion de las muestras).

En Osamu Utsumi se observo la distribucion de elementos traza en las mismas
zonas donde era esperable el desarrollo de actividad microbiana. No obstante, co-
mo indican MacKenzie ez al. (1991) y Bruno et al. (1991a), las concentraciones de
elementos traza probablemente estan controladas mas por los procesos de copreci-
pitacién o sorcién en los oxihidréxidos de hierro, cuya formacién esté a su vez pro-
piciada por la actividad microbiana, que por la actividad microbiana de forma
directa.

Ademais de las determinaciones analiticas, en este emplazamiento se realiza-

ron cdlculos de balance de masas considerando los aportes de energia y nutrien-



tes al sistema. Los resultados de la modelizacion son bastante consistentes con los
medidos en las diferentes muestras.

Los estudios en Osamu Utsumi se centraron especialmente en el entorno de
los frentes redox, con el fin de hallar explicacion a algunas de las observaciones

realizadas en los mismos:

® En la zona oxidada: (1) oxidacién de pirita y formacion de oxihidréxidos
de hierro; y (2) disolucion de pechblenda.

® En la zona reducida: (1) formacién de pirita secundaria; y (2) aparicion de
nédulos de pechblenda.

e En la zona de transiciéon: (1) concentraciones de sulfato hasta tres veces su-
periores al resto; (2) fuerza i6nica hasta cuatro veces superior; (3) aumento
de la concentracién de Fe' (con un factor de hasta 8 veces mas que en el
resto); (4) valores de pH relativamente constantes (o ligeramente mayores)
y (5) disminucion de Eh en torno a 100 mV.

Estas observaciones no son compatibles con la hipétesis de una oxidacion to-

tal de la pirita por el oxigeno disuelto segiin la reacciéon
FeS, +3,5H,0 +7,50, — Fe(OH), + 4H + 250,

ya que se produciria una marcada disminuciéon de pH. Incluso si el pH fuera
tamponado por las reacciones derivadas de la alteracién de la matriz de la roca, la
formacion de pirita secundaria no podria ser explicada.

Una posible explicacion (West ez al., 1991) es la oxidacion incompleta de la
pirita en la zona oxidada del frente redox, dando lugar a la aparicion de especies
metaestables de azufre (polisulfuros, azufre elemental, tiosulfato) ademas de los
oxihidréxidos de hierro. Estas especies metaestables podrian ser transportadas a
continuacion a la zona reducida, donde entrarian a formar parte de las reacciones
de fermentacion microbiana (Bak and Cypionka, 1987; Kelly, 1987) que cumplen
una doble funcién: (a) aportan a los microbios la energia necesaria y (b) produ-
cen la reduccién necesaria para la formacion de la pirita secundaria e incluso pa-
ra la formacion de los nédulos de pechblenda. Es decir, de una forma indirecta se
deduce la necesidad de la actividad bacteriana para dar explicacion a lo observa-

do en los frentes redox.
Modelizacién geoquimica

Los célculos de modelizacion geoquimica en el analogo de Pocos de Caldas
se realizaron en tres contextos perfectamente diferenciados incluyendo: (a) la
caracterizacion del modelo hidrogeoquimico de evolucién de las aguas subte-
rraneas, (b) la realizacion de un ejercicio de prediccion ciega (BPM), y (c) la

realizacion de un anilisis intercomparado de cddigos (fundamentalmente de
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de Caldas

transporte reactivo) tomando como referencia la modelizacion del frente redox
asociado a este analogo.

En conjunto fueron empleados 8 codigos y 6 bases de datos termodinamicos
para completar estas tareas (tabla Po-1). Tres de ellos, PHREEQE, WATEQA4F y
BALANCE, fueron empleados en la caracterizaciéon del modelo hidrogeoquimico
desde aproximaciones de problema inverso. A continuacion se presentan los re-
sultados obtenidos en la caracterizacion del modelo hidrogeoquimico, en el ejer-

cicio de BPM y en el de modelizacion del frente redox.

Codigo Base de Datos Objetivo / Autores
PHREEQE Nordstrom ef al. (1991b) | Célculos de balance de masas (Nordstrom
(Parkhurst et al., 1980) et al., 1992)
BALANCE Célculos termodinamicos para la compro-
(Parkhurst et al., 1982) bacidn de los resultados de balance de
masas (Nordstrom et al., 1992)
WATEQ4F Nordstrom et al. (1990b) | Célculos de especiacién (Nordstrom et al.,
(Ball et al., 1987, Ball y Nordstrom, 1991) 1992)
EQ3/6 LLNL BPM (Bruno et al.,, 1991a)
PHREEQE SKBU/HATCHES
MINEQL PSI
HARPHRQ HATCHES
PHREEQE CHEMVAL
CHEQMATE HATCHES Modelizacion de frentes redox
(Haworth et al., 1988) (Cross y Ewart, 1991) (Cross et al., 1991)
CHEMTARD CHEMVAL 3
(Liew y Read, 1988) (Read et al., 1990) Especiacion del uranio (Bruno et al.,
PHREEQE 1991a)
(Parkhurst et al., 1985) *citado en Cross et al. (1991)

Modelo conceptual hidrogeoquimico: interaccién agua-roca

Para el estudio de los procesos de interaccion agua-roca que caracterizan a
ambos emplazamientos se realizé la representacion de diagramas binarios de con-
centracion de iones (7on plots) y diagramas de indices de saturacion, lo que per-
mitié formular un modelo geoquimico inicial (Nordstrom ez al., 1992). Los altos
contenidos de Ky SiO, hallados en las aguas, como consecuencia de la interaccién
de éstas con rocas encajantes muy alteradas, parecen estar controlados por un
equilibrio entre las velocidades de disolucién del feldespato potasico y de preci-
pitacién de caolinita. Por su parte, las concentraciones de Ca y F en las aguas mas
diluidas parecen coincidir con las proporciones estequiométricas de la fluorita, de

cuya disolucion deben derivar. El enriquecimiento en calcio que aparece en las



aguas subsuperficiales, més 4cidas, es debido probablemente a una mayor veloci-
dad de disolucién de carbonatos, que también actuarian en esta zona como fases
de control de la solubilidad (Nordstrom et a/., 1992).

En el caso del Sr, los altos contenidos observados para este elemento no son
compatibles con la existencia de una fuente de aporte comin de este elemento y
de calcio (Nordstrom ez al., 1992), por lo que el estroncio debe provenir en su
mayoria de la disolucion de otros minerales detectados en el drea (goyazita, gran-
netita, esmectita, feldespato potasico y nefelina). Esta hipdtesis esta apoyada por
los estudios isotépicos.

Las concentraciones de Ba parecen estar controladas por la presencia de
baritina, cuya solubilidad en estas aguas estd muy condicionada por el efecto del
ion comun con Na,SO,, que explica gran parte de las observaciones realizadas.
Hasta concentraciones de 10 mg/1 de SOf (procedente en su mayor parte de la
oxidacién de pirita) la solucién estd subsaturada con respecto a la baritina
(Nordstrom ez al., 1992), como ocurre en la mayor parte de las aguas de Morro
do Ferro, donde solo ha sido documentada la presencia de un mineral de bario
muy infrecuente: la gorceixita (BaAl(PO,),(OH),-H,0). Cuando se superan los
10 mg/l de 80427 las concentraciones de baritina aumentan hasta dos 6rdenes de
magnitud (como se observa en las aguas de Osamu Utsumi). Si la concentracion
de SO,” sigue aumentando, la concentracién de bario en solucién comenzari a
decrecer segtin la pauta marcada por la linea de ion comin con el Na,SO,. Los
resultados obtenidos muestran cierto grado de sobresaturacion con respecto a
baritina, lo que puede ser explicado por la existencia de velocidades tan eleva-
das de oxidacion de pirita que permiten la existencia de un estado de sobresa-
turacion “metaestable”.

Este conjunto de observaciones se integré dentro de un modelo geoquimico
de evoluciéon mediante el empleo de metodologias de modelizacién geoquimica
(considerando la base de datos termodindamicos de Nordstrom ez al., 1990b) que

incluyeron la realizacion de:

e calculos de especiacion con WATEQ4F (Ball et al., 1987; Ball y
Nordstrom, 1990),

e calculos de balance de masas (c6digo BALANCE; Parkhurst ez al., 1982), y

e cilculos de pautas de reaccion con el cédigo PHREEQE (Parkhurst ez al.,
1980), destinados a comprobar la validez termodindmica de los resultados

obtenidos en los calculos de balance de masas.

El modelo propuesto identifica la presencia de un conjunto de procesos res-

ponsables del control geoquimico de las soluciones entre los que destacan
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vy bases de datos
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(Nordstrom ez al. (1991a): (1) la disolucion de fluorita, calcita, feldespato potasi-
co, albita (NaAlSi,O,), clorita (u otros minerales de la arcilla) y 6xidos de manga-
neso™’, (2) la oxidacion y disolucion de pirita y esfalerita [(Zn, Fe)S)1, (3) la
precipitacion de caolinita, silice criptocristalina y ferrihidrita (o goethita;
o—Fe ‘O(OH) o hematites; o-Fe,0,), y (4) concentraciones de Ba controladas por
la solubilidad de la baritina. Ademas de estos procesos, en el caso de Osamu
Utsumi es destacable el desarrollo de frentes redox, expuesto con anterioridad

por su gran influencia en el control del quimismo de las aguas subterraneas.

Modelizacién predictiva: BPM

Este ejercicio consistio en dos fases: una primera de comparacién inicial de
las diferentes bases de datos termodindmicos empleadas, y una segunda de pre-
diccion en sentido estricto.

En la primera fase, cuatro grupos trabajaron con diferentes c6digos y bases
de datos (ver tabla Po-2, excepto grupo PSI) con el objetivo de predecir las fases
limitantes de la solubilidad, la concentraciéon en equilibrio con esas fases y la es-
peciacion para U, Th, Pb, V, Ni, Sn, Se y Ra, a partir de los resultados analiticos
para elementos mayores de tres aguas seleccionadas de Morro do Ferro.

En general los resultados de los diferentes grupos son bastante similares:

e Variaciones de + 1 unidad logaritmica para todos los elementos excepto el
uranio, en el que se produjeron mayores variaciones, probablemente debido a
diferencias en las especies de U" consideradas por las distintas bases de datos.

® Para los elementos para los que existen datos analiticos se observa que los mo-
delos son conservadores (predicen mayores solubilidades que las observadas).

e La solubilidad no parece estar controlada por fases sélidas puras (excepto
para el U" en la zona reducida) sino por procesos de coprecipitacion, so-
bre todo con oxihidréxidos férricos.

® Es necesario disponer de un mayor niimero de datos termodinamicos (sobre Al,

Cu, Cd, Zn y REE) y de mayor calidad para realizar mejores aproximaciones.

Grupo Base de Datos Codigo
SKB LLNL EQ3/6
KTH SKBU/HATCHES PHREEQE
PSI PSI MINEQL
Harwell HATCHES HARPHRQ
Atkins CHEMVAL PHREEQE

1 Las velocidades de disolucién parecen ser mayores en las aguas de Osamu Utsumi que en las de Morro do
Ferro, probablemente por la presencia de aguas acidas.



Para la segunda fase del ejercicio, los cinco grupos (tabla Po-2) recibieron los
resultados analiticos de elementos mayores en tres aguas seleccionadas de Morro do
Ferro y Osamu Utsumi (prefiltradas a < 0,45 um, por lo que incluyen coloides) con
el objetivo de predecir las fases limitantes de la solubilidad, las concentraciones en
equilibrio con dichas fases y las pautas de especiacion para dos grupos de elemen-
tos: (1) elementos de relevancia en un sistema de almacenamiento de residuos ra-
diactivos (U, Th, Pb, Sry Ni); y (2) elementos para los cuales se dispone de buenos
datos analiticos (Mn, Al y Zn), que actuaron como grupo de control. Una vez reali-
zados los diferentes calculos se compararon los resultados obtenidos por los grupos

participantes y su aproximacion a los datos reales medidos en campo.

Resultados
Las principales conclusiones que se pueden extraer, para cada elemento, son

(Bruno et al., 1991a) las siguientes.

e Uranio
Existe un buen acuerdo entre las concentraciones predichas por todos los grupos, aunque
éstas son 2 6 3 6rdenes de magnitud mayores que las concentraciones reales. Este desacuer-
do se debe probablemente a que en los cilculos realizados no se tuvo en cuenta la influen-
cia de los oxihidréxidos de hierro, cuya importancia en el sistema natural ha quedado
evidenciada por los estudios de series radiactivas naturales y por los resultados de las ex-
tracciones secuenciales realizadas (McKenzie et al,, 1991).
Aunque los resultados de todos los grupos indican que la fase limitante de la solubilidad del
uranio es U,Oy,, (pechblenda, consistente con las observaciones de campo; Waber e a/.,
1991), existen notables divergencias en los resultados de especiacién, debido no tanto a las
pequedias variaciones en los valores de las constantes de estabilidad de las bases de datos,
sino mas bien a las diferencias en las hipétesis de partida y a las variaciones existentes entre
los distintos cédigos en el célculo de pH vy alcalinidad. Las especies dominantes son fluo-
ruros, hidroxilos, carbonatos y fosfatos de uranilo.

e Torio
El grado de acuerdo entre los distintos grupos en la prediccién de la concentracién para este
elemento es excelente y bastante aproximado a las concentraciones halladas en las aguas. La
torianita (ThO,) es sefialada como la fase limitante de la solubilidad, lo que coincide con los
datos de campo. Los calculos de especiacion, al igual que en el caso del uranio, arrojan re-
sultados diferentes en los distintos grupos, aunque las especies consideradas son las mismas,
fluoruros, hidroxilos y fosfatos.

¢ Plomo
Para este elemento el grado de acuerdo en las predicciones de solubilidad entre los distin-
tos grupos y con las medidas de campo es aceptable aunque la cerusita (PbCO,), que se
sefiala como fase limitante de la solubilidad, no ha sido hallada en el sistema natural.
También existen diferencias en los resultados de los célculos de especiacién ya que, en fun-
cién del pH vy la alcalinidad, se considera como especie dominante Pb o PbCO;,,; sin em-

bargo, los resultados de los distintos grupos proporcionan conclusiones similares.
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® Niquel

Para este elemento el grado de acuerdo entre los distintos grupos y en relacién con los datos
reales de campo es muy bajo, ya que los modelos resultan notablemente conservadores (so-
brestimacién de la concentracién). Este desacuerdo se puede atribuir en parte a la baja cali-
dad de los resultados analiticos, muy préximos a los limites de deteccién de la técnica
analitica empleada. Sin embargo, también hay que considerar el efecto de la fase selec-
cionada como limitante de la solubilidad. Cuando se seleccionan 6xidos o hidréxidos de
niquel (NiO,, y Ni(OH),,) la concentracién de Ni en equilibrio es muy elevada, mientras
que usando como fase limitante la ferrita de Ni, la solubilidad es de 5 a 9 érdenes de mag-
nitud menor. Cualquiera de los dos valores esta muy lejos del observado en el sistema. La
explicacién de este resultado puede estar relacionada o bien con un control de la solubili-
dad limitado por la fuente de Ni, o bien por un control por fases mixtas de oxihidréxidos
de Fe y Ni.

Con respecto a la especiacién, casi todos los grupos predicen un predominio del ion libre.
Sin embargo, este buen acuerdo probablemente sea el resultado de la limitacién de los datos
termodinamicos para este elemento y no de una generalizada coincidencia entre las distin-
tas bases de datos termodindmicos usadas.

Estroncio

El grado de acuerdo entre grupos es aceptable tanto para las solubilidades predichas como
para la fase limitante de la solubilidad (estroncianita; SrCO,). En algunos casos también
puede haber un cierto control por los fosfatos de Ca y Sr (goyacita, por ejemplo), fases iden-
tificadas en el sistema natural, pero no incluidas en las bases de datos.

En cuanto a la especiacién, el 99% del Sr aparece en forma de ion libre, como le sucede al resto
de los alcalinotérreos (Ba, y por extrapolacién también al Ra).

Vanadio

Existen notables discrepancias entre los resultados obtenidos por los distintos grupos en fun-
cién de la fase limitante de la solubilidad considerada por cada uno de ellos. Si se elige V,0,,
(fase estable en el frente redox) la solubilidad es muy elevada, mientras que si se eligen fases
silicatadas mezcla de U y V (carnotita y tyuyamunita) la solubilidad es considerablemente
menor (4 6 5 6rdenes de magnitud). En lo referente a la correlacién con los datos de campo,
la baja calidad de éstos impide extraer conclusiones fiables.

La especiacién, sin embargo, es bastante similar en todos los grupos y aparece dominada por
los complejos con hidroxilos.

Aluminio

Existe un buen acuerdo entre los resultados de los diferentes grupos, tanto en las solubili-
dades predichas como en la fase limitante (caolinita), que resulta consistente con las obser-
vaciones de campo. Las mayores divergencias se producen en los resultados de los calculos
de especiacién, aunque en general el predominio lo tienen los complejos fluorurados y en

mucha menor proporcién los hidrolizados.

e Manganeso

Las concentraciones calculadas por los distintos grupos, asumiendo como fase limitante la
rodocrosita, son mucho mayores que las determinadas analiticamente. Las concentraciones
de este elemento raramente estan controladas por la solubilidad de una fase sélida indivi-
dual. Las variaciones de concentracién entre los distintos grupos son debidas, en primer lu-

gar, a las diferencias en los valores de pH obtenido después de equilibrar la solucién con



rodocrosita; y, en segundo lugar, al hecho de que el manganeso, previsiblemente, estara aso-
ciado a los 6xidos e hidréxidos de hierro.

En cuanto a los cédlculos de especiacién, se sefialan como especies dominantes Mn~ o
MnHCO, (en los casos en los que se toman valores de pH mayores que 7).

e Zinc

El grado de acuerdo entre los diferentes grupos y con los datos de campo es muy bajo de-
bido a divergencias en la eleccion de las fases limitantes de la solubilidad [ZnFe,O,, ZnCO,
y Zn,(PO,),]. En la mayor parte de los casos las concentraciones predichas son mayores que
las medidas en el sistema natural, pero cuando se equilibra con ZnFe,O, el resultado es com-
pletamente no conservador, obteniéndose valores muy por debajo de los determinados
analiticamente. Sin embargo todos los grupos coinciden en sefialar que la especie dominante

24
esel Zn .

El método empleado en la comprobacion estd en este caso muy condicio-
nado por el hecho de que se desconoce si las aguas de Pocos de Caldas han te-
nido el tiempo y la oportunidad de alcanzar la saturacion. Por ello, Gnicamente
se puede asegurar que los modelos empleados son incorrectos si las solubilida-
des que predicen son inferiores a las observadas en las aguas vy, si esto no ocu-
rre, Gnicamente se puede afirmar que no existen evidencias de que el modelo
sea incorrecto (Bruno et al., 1991a).

En general, las predicciones de los distintos grupos de modelizacion fueron
razonablemente comparables y consistentes con las observaciones de campo. Uni-
camente en algunos casos (Ni y, sobre todo, Zn) se han obtenido valores no con-
servadores cuando se considera como fase limitante de su solubilidad una ferrita,
mineral que no se formari en condiciones de baja temperatura. La conclusién de
este resultado fue el sugerir que en lo sucesivo no se usasen estas fases en los cal-
culos a menos que se tuviese constancia de su presencia en el sistema natural.

En las aguas més saturadas se obtuvieron buenos ajustes entre las concen-
traciones predichas y las observadas para Th, Pb y Al. Sin embargo, hay que
destacar que la concentracion de Th resultaba mucho mis elevada si se incluia
la presencia de complejos fosfatados en la base de datos. Esto llevé a conside-
rar la posible sobreestimacion de las constantes de estabilidad de estos com-
plejos o la presencia de un problema analitico en la determinacion del fosfato
en solucién.

Para todos los demds elementos, las concentraciones medidas estaban por
debajo de los limites de solubilidad predichos. Para el V este hecho esta rela-
cionado con la inexistencia de una fuente mineral en proporciones suficientes
como para permitir alcanzar una situacion de equilibrio quimico con las aguas.
En el caso de U y Sr, no parece haber una limitacién de este tipo, y asi para el
St, las discrepancias pueden reflejar la ausencia de minerales clave en la base de

datos (como el fosfato complejo de Ca y Sr, goyacita). Para el U, la discrepancia
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podria ser debida a las incertidumbres en las bases de datos usadas (que se se-
leccionaron para sobreestimar de forma conservadora la solubilidad), o podria
también ser debida (como en el caso de Ni, Zn y Mn) al hecho de que este ele-
mento esta controlado por procesos de coprecipitacion en los oxihidréxidos de
hierro que se forman en el frente redox (sumideros muy efectivos de muchos
elementos traza).

El papel de la coprecipitacion o la solucion solida de los radionucleidos en es-
tas fases no ha sido incluido de forma cuantitativa en los modelos de evaluaciéon
de la seguridad debido a la falta de datos apropiados. A partir de los resultados
obtenidos en este estudio se sugiere la necesidad de mejorar este tipo de aproxi-
maciones e intentar incluirlas en los modelos geoquimicos para evitar las sobres-
timaciones que se obtienen considerando fases puras™.

El acuerdo entre las predicciones de la especiacion fue también muy variable,
desde muy bueno en el caso de Sr, Ni, Zn, Al y Mn, hasta bastante deficiente pa-
ra Uy Th. Las discrepancias reflejan la variabilidad de cantidad y calidad de sus

datos termodinamicos en las bases de datos usadas.

Modelizacion de frentes redox

Como complemento a los ejercicios de modelizacién geoquimica mas gene-
rales expuestos en los apartados precedentes, en Osamu Utsumi se realizaron ejer-
cicios de intercomparacion de cédigos y bases de datos termodindmicos con el
prop6sito de evaluar su capacidad para la simulacién de las observaciones reali-
zadas en los frentes redox de este emplazamiento (Cross et al., 1991). Para ello, se

llevaron a cabo tres tipos de calculos:

e modelizacion de balance de masas (transporte), en la que se obtuvieron ve-
locidades de migracién del frente redox mucho mayores que las observadas,
¢ modelizaciéon de transporte reactivo, con una aproximaciéon de equilibrio

local para el término reactivo, mediante los cddigos y las bases de datos in-

dicados en la tabla Po-1, y

14 En este sentido, varios afios después de terminado el proyecto de Pogos de Caldas como andlogo natural,
Bruno et al. (1998) retoman los datos utilizados y realizan nuevos célculos utilizando la aproximacién de-
sarrollada y mejorada para la prediccion de la solubilidad de elementos traza (inclusién de los procesos de co-
precipitacién y codisolucion) en el proyecto de El Berrocal. En el apartado correspondiente a este andlogo se
comenta la forma de calculo de estas aproximaciones. En general el ajuste de las predicciones obtenidas con
esta aproximacion, con respecto a los valores medidos en el sistema natural, es considerablemente mejor. Las
aguas estudiadas en Pogos de Caldas muestran una sobresaturacién en oxihidréxidos de hierro que sugiere la
posibilidad de plantear una aproximacién de coprecipitacién de algunos elementos traza con estas fases. Los
resultados para el U siguiendo este planteamiento son excelentes. De forma similar, se observa la asociacién
de Sr con Ca en este sistema y se plantea la posible relacién de ambos en la fluorita (mineral de gran impor-
tancia volumétrica en el sistema). Dado que este mineral aparece subsaturado en todas las aguas, la aproxi-
macién usada es la de un proceso de codisolucién. También en este caso el resultado de la concentracién
predicha para el St es extraordinariamente similar al medido analiticamente (Bruno et al., 1998).



e modelizacion de transporte reactivo, con aproximacion cinética para el tér-
mino reactivo, en la cual los resultados obtenidos tinicamente lograron pro-
porcionar una representacion detallada del frente tras numerosos ajustes,

por lo que proporcionaron una baja capacidad predictiva.

La calidad de los resultados obtenidos ha estado muy determinada por las li-
mitaciones de los modelos empleados en la modelizacién de frentes redox.

Algunas de ellas son:

® los modelos no consideran la actividad microbiolégica, que podria ser deter-
minante para controlar el comportamiento de algunos elementos (sobre todo
el azufre) y que podria ser el factor de control principal en la formacion de los
nédulos de pechblenda y pirita secundaria que aparecen en la zona reducida,

® los modelos son unidimensionales, con las limitaciones que ello impone,

® Jos procesos de coprecipitacion/solucién sélida no estan incluidos en los codi-
gos manejados (solo el cddigo CHEMTARD permite cierto grado de aproxi-
macion, pero inicamente a los procesos de sorcion superficial), y finalmente

® los c6digos no permiten incluir el proceso de fraccionamiento en las REE

como respuesta a cambios redox de pequefa entidad.

Analogias

Siguiendo el esquema planteado en la introduccion general de este informe los sis-
temas naturales de Osamu Utsumi y Morro do Ferro pueden considerarse andlogos
tanto de algunos de los materiales del sistema de almacenamiento como de algunos de
los procesos mis relevantes de transporte y retardo de radionucleidos. Las principales

analogias son las que se detallan a continuacién (Chapman ez al,, 1991).

Analogias de materiales

Combustible gastado

Los estudios realizados en Pocos de Caldas han permitido deducir que la
transicién entre la disolucion reductora y la disolucion oxidante de la uraninita
corresponde a valores de potencial redox superiores a 300 mV (Miller ez al.,
2000), notablemente mas elevados que los valores deducidos en laboratorio, que
se sittan en 120 mV.

Contenedor

En Osamu Utsumi se ha constatado el enriquecimiento de muchos de los ra-
dionucleidos estudiados en las proximidades de las lineas de frente redox, princi-
palmente como consecuencia de la capacidad de los oxihidréxidos amorfos de

hierro para capturar elementos disueltos mediante coprecipitacion o sorcion.
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Estas observaciones son muy importantes para el anélisis de la seguridad de
sistemas de almacenamiento en cuyo disefio se contempla el almacenamiento de
los residuos radiactivos en el interior de un contenedor metilico, ya que eviden-
cia la capacidad de algunos de los productos de corrosién de esta barrera para re-
tardar la migracion de radionucleidos en el campo proximo. El interés de este tipo
de procesos es reconocido, por ejemplo, en KRISTALLIN-I (Nagra, 1994a), ejer-
cicio en el que se clasifica especificamente como “fep de reserva” (proceso bene-
ficioso para la seguridad pero no incluido en los cédlculos predictivos de la
evaluacion de la seguridad). No obstante, y hasta donde abarca el conocimiento
de este grupo de investigacion, los procesos de retencion de elementos como el

Pu en los productos de corrosion del acero, sélo han sido considerados en el ejer-
cicio de evaluacién del comportamiento TSPA-VA (US DOE, 1998).

Analogias de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos

Especiacion-solubilidad

Dentro de este apartado se incluyen dos aspectos fundamentales relacionados
con la caracterizacion y prediccién del comportamiento de los radionucleidos me-
diante metodologias de modelizacion geoquimica: por un lado, los calculos reali-
zados para la interpretacién de los procesos de interaccién agua-roca que
controlan el comportamiento del sistema (caracterizacion hidrogeoquimica del
sistema) y, por otro, las simulaciones llevadas a cabo con el objetivo de predecir
el comportamiento de elementos traza y de comprobar la aplicabilidad de cédi-
gos y bases de datos termodinamicos en tareas predictivas como las requeridas

por la evaluacion de la seguridad (ejercicios de BPM).

Caracterizacion hidrogeoquimica del sistema

La comparacion y combinacion de los resultados obtenidos en Pocos de
Caldas mediante los célculos realizados con los c6digos BALANCE (Parkhurst ez
al., 1982), PHREEQE (Parkhurst ez al., 1980) y WATEQA4F (Ball ez al., 1987) per-
mitieron elaborar un modelo geoquimico para los procesos de interaccion agua-

roca en el sistema™’.

51 Ademds, un aspecto especifico de la caracterizacién hidrogeoquimica realizada en este anélogo fue el ex-

haustivo analisis realizado sobre la geoquimica y comportamiento de las REE en el sistema. Las bajas con-
centraciones en las que se encuentran estos elementos en la mayorfa de las aguas naturales y los
subsiguientes problemas en su determinacién analitica han provocado que el tratamiento de estos elemen-
tos sea muy escaso en el 4mbito de los andlogos naturales. Sin embargo, las especiales caracteristicas de las
aguas subterraneas de Pogos de Caldas (en las que se han obtenido las mayores concentraciones de lantani-
dos de todas las analizadas hasta la fecha a nivel mundial) permitieron soslayar este problema y proceder a
su caracterizacion, no sélo en la fraccién disuelta sino también en la coloidal. Independientemente de su in-
terés para la evaluacion de la seguridad (ya que los lantanidos son “analogos quimicos” de los actinidos), los
resultados obtenidos en Pocos de Caldas permitieron avanzar en el conocimiento general del comporta-
miento geoquimico de las Tierras Raras.



Ejercicio de BPM

En este analogo los elementos considerados fueron U, Th, Pb, Sr, Ni, Mn, Al
y Zn. Las concentraciones y fases limitantes obtenidas por los distintos grupos,
mediante la aplicacion de diferentes cddigos y bases de datos termodinamicos,
son razonablemente comparables y se aproximan a los datos y observaciones de
campo realizadas, excepto en el caso del niquel y, sobre todo, del zinc. Se conclu-
ye que este problema probablemente quede solventado con la exclusion de los mi-
nerales del grupo de la ferrita de los calculos de solubilidad.

En general los resultados de los diferentes grupos son bastante similares y re-
sultan conservadores (predicen mayores solubilidades que las observadas), siendo
las principales fuentes de error: (a) las incertidumbres en las bases de datos, (b) la
ausencia en éstas de importantes fases minerales clave (ej. goyazita, para Sr), y (c)
la exclusion de las fases coloidales y oxihidroxidos de hierro de los calculos. Se
concluye que para solventar estos problemas es necesario el desarrollo de mode-
los de coprecipitacién y de formacion de soluciones sélidas, sin los cuales no es
posible aplicar modelos realistas en zonas tan importantes del almacenamiento
como el contenedor o el desarrollo de frentes redox.

Los resultados de los calculos de especiacién arrojan un buen nivel de acuer-
do para Sr, Ni, Zn, Al y Mn, y un bajo nivel de acuerdo para U y Th, lo que pro-
bablemente se puede atribuir a deficiencias en las bases de datos. Se concluye que
la Gnica solucién para este desajuste es la mejora de las bases de datos y el desa-
rrollo de técnicas para evaluar la especiacion 7 situ y poder comparar los datos

con los obtenidos en las predicciones.

Frentes redox

Formacion y comportamiento de un frente redox en rocas cristalinas

Los frentes redox en la mina de Osamu Utsumi fueron el objetivo de una par-
te importante del proyecto de Pogos de Caldas con la intencién de estudiar la mo-
vilidad de los radionucleidos sensibles a los cambios redox.

En Osamu Utsumi hay evidencias claras de que existe precipitacion de ura-
nio y enriquecimiento en la cara reductora del frente en los dltimos 3-10 afios.
Este uranio aparece como finas peliculas precipitadas sobre otros minerales y
como nddulos de pechblenda. También se ha observado un enriquecimiento al-
go menor en la cara oxidante del frente en los dltimos 510 afios, sorbido en
asociacion con 6xidos de hierro. Se concluy6 que los frentes redox migran a ve-
locidades de 1 a 20 m/Ma, que es aproximadamente la misma velocidad que la
de la meteorizacion del sistema. A medida que migra el frente los nédulos ura-
niferos formados en la parte reductora quedan expuestos a condiciones oxidan-

tes y se disuelven lentamente. Parte de este uranio se mantiene en los 6xidos de
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hierro de la cara oxidante en cantidad suficiente como para causar un enrique-
cimiento neto en la roca oxidada. Sin embargo, la mayoria del uranio se difun-
de a través del frente redox hacia la parte reductora. A medida que el frente
avanza, el uranio en la roca a través de la que pasa es movilizado de forma que,
progresivamente, la parte reductora del frente aumenta gradualmente su enri-
quecimiento en uranio.

En general, todos los elementos sujetos a la redistribucion oxidante migran y
se acumulan junto al uranio. Sin embargo, otra observaciéon importante fue que
muchos de los elementos no redox también sufrian una concentracién (en mayor
o menor grado) en el frente redox debido a la coprecipitacién, formacion de so-
luciones solidas o sorcién en oxihidréxidos de hierro formados en la cara oxi-
dante. Lo mismo sucede en la cara reductora, donde los elementos no redox

pueden acumularse incorporandose en minerales secundarios tipo UO, o FeS,.

Modelizacion de la migracion de radionucleidos en un frente redox

Dado que no hay ninguna duda de que las condiciones redox en un sistema
de almacenamiento pueden influir en la migraciéon de radionucleidos, se ha pues-
to mucho interés (en el ambito de la evaluacion de la seguridad del AGP) en el
desarrollo de codigos geoquimicos capaces de modelizar los procesos de un fren-
te redox. Sin embargo, debido a que el ambiente fisicoquimico en un frente es
complicado por la cantidad de gradientes involucrados, la capacidad de los c4di-
gos clésicos de pautas de reaccion no fue suficiente durante el desarrollo de este
proyecto para dar respuesta a este problema.

Una de las actividades desarrolladas en Pocos de Caldas fue la comproba-
cién de distintas aproximaciones de modelizacién acoplada de transporte reac-
tivo para describir las reacciones que ocurren en los frentes de Osamu Utsumi
(Cross et al., 1991). Se aplicaron los c6digos CHEQMATE y CHEMTARD con
las bases de datos termodinamicos HATCHES y CHEMVAL (respectivamente),
lo que permiti6 la identificacion de numerosas carencias en los mismos y de la
necesidad de desarrollar c6digos que permitan incluir pardmetros relacionados
con la presencia e influencia de la actividad microbiolégica y con los procesos
de coprecipitacion, solucién sélida y fraccionamiento isotopico. Las principales
conclusiones de estos ejercicios fueron que, aunque los cédigos podrian simular
la oxidacion principal de la pirita a oxihidréxidos de hierro y pechblenda, no
podian simular el comportamiento de los elementos traza o demostrar cualquier
capacidad predictiva en el frente redox.

Los calculos de balance de masa (transporte) tendian a sobreestimar la velo-
cidad de movimiento del frente, mientras que los c6digos acoplados predecian los
cambios mineraldgicos principales pero simulaban mal las reacciones de tampo-

namiento pH/Eh. Los modelos cinéticos fueron capaces de proporcionar una re-



presentacion detallada del frente pero solo después de muchos ajustes al sistema

y por tanto dejando muy poca capacidad predictiva “ciega” a la aproximacion®,

Influencia de coloides

Otro de los temas importantes de estudio en Pogos de Caldas fue la cuantifi-
cacion de la importancia de los coloides con respecto al transporte elemental. En
general podria decirse que las concentraciones de coloides determinadas en las
aguas de los dos emplazamientos estudiados son mucho menores que las que ca-
bria esperar en un medio tan alterado y nunca superan los 500 ug/l, muy simila-
res a los hallados (Degueldre e al., 1989) en aguas circulantes por fracturas
subsuperficiales en rocas graniticas.

Las determinaciones analiticas realizadas en estos emplazamientos permiten
estimar que entre un 60 y 80% del total de Th y entre un 30 y un 50% del total
de REE presentes en las aguas subterraneas profundas se encuentran ligados a la
fraccion coloidal, fundamentalmente en asociacién con los oxihidroxidos coloi-
dales de hierro, mientras que s6lo un 5 a un 30% del U se asocia con coloides es-
tando en su mayor parte en solucion verdadera. Dada la escasa movilidad de estas
particulas en el sistema, la retencién de estos elementos por parte de los coloides
actta eficazmente retardando su migracion.

Otra importante observacion realizada en Pocos de Caldas es la comproba-
cién de la notable influencia de los compuestos hiimicos en el transporte de los
elementos tratados, tanto directa (formando complejos muy estables con metales
polivalentes) como indirectamente (favoreciendo la estabilidad de otros com-

puestos coloidales).

Influencia de poblaciones microbianas

Las poblaciones microbianas encontradas en todas las aguas y sélidos estu-
diados de Pocos de Caldas corresponden en su mayoria a organismos aerobios y
heterétrofos, fundamentalmente bacterias del ciclo del azufre, que obtienen su
energia de las reacciones desarrolladas en el frente redox.

Aungque el papel de los microbios es de forma directa poco relevante para el
aumento de la movilidad del uranio y los radionucleidos, la actividad microbiana
parece desempefiar un importante papel en la catalisis de reacciones redox espe-
cificas (por ejemplo, la de la oxidacién de la pirita, que parece ejercer un control
fundamental sobre las condiciones redox del sistema) que pueden condicionar las
caracteristicas quimicas y mineralégicas de los frentes redox y, en definitiva, la mi-

gracion de los radionucleidos.

16 Actualmente existen c6digos acoplados capaces de dar una mejor aproximacién a problemas de este tipo

(Biverman ,1993; Baverman et al., 1999; Lichtner y Waber, 1992; Lichtner, 1996%; Saaltink et al., 1997a y b).
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Aportaciones a la evaluacion de la seguridad

De los distintos aspectos en las que puede ser ttil la informacion obtenida de

los anélogos, en el caso de Pocos de Caldas se pueden sefalar los siguientes:

Descripcion del sistema

La utilidad de los estudios de Pocos de Caldas en este sentido ha sido, ade-
mas de la comprobaciéon de una metodologia de modelizaciéon geoquimica y de
transporte acoplado, el desarrollo de metodologias de muestreo y analisis especi-
ficas para este tipo de sistemas. En especial, cabe destacar el disefio y aplicaciéon
de un cuidadoso programa de muestreo y tratamiento de las muestras destinadas
a la caracterizacion de la fraccion coloidal y de las examinadas con el objetivo de
conocer los perfiles de concentracion de los radioelementos en las porciones de
roca adyacentes a las lineas de migracion de frentes redox.

La participacion y experiencia adquirida por NAGRA en todas estas activi-
dades son resaltadas en el ejercicio de KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) y en va-
rios de los documentos asociados a esta evaluacion de la seguridad, como
demostrativas de la capacidad de ese organismo.

Ademas de estas aportaciones especificas, el programa de caracterizacion ge-
neral de los emplazamientos de Osamu Utsumi y Morro do Ferro, incluyendo la
evaluacion previa del grado de perturbacion antrépica presente en cada uno de los
subsistemas, puede proporcionar valiosas contribuciones metodoldgicas a la etapa

de caracterizacion del sistema en los ejercicios de evaluacion de la seguridad.

Escenarios y modelos conceptuales

La principal aportacion a la creaccion de modelos conceptuales derivada
del estudio de Pogos de Caldas como andlogo natural es la caracterizacion y mo-
delizacion de frentes redox. Segiin este modelo, la migracién de frentes redox
viene dada por el acoplamiento de dos tipos de flujo: advectivo y difusivo. La
combinacion de estas dos formas de transporte da lugar a la aparicion de digi-
taciones (fingering) en la linea de frente. Estas investigaciones revelaron que du-
rante un periodo de 10" afios, ha tenido lugar un flujo advectivo de aguas
subterraneas a lo largo de las fracturas y paralelo al frente redox. El transporte
difusivo de especies disueltas ha tenido lugar perpendicularmente a las fractu-
ras y, en general, todos los elementos sujetos a la redistribucion oxidante migran
y se acumulan junto al uranio. Otra observacion importante fue que muchos de
los elementos no redox también sufrian una concentracién en el frente redox
debido a la coprecipitacion, solucién sélida o sorcion sobre oxihidréxidos de
hierro formados en la cara oxidante. Lo mismo sucede en la cara reductora,
donde los elementos no redox pueden acumularse incorporandose en minerales
secundarios tipo UQO, o FeS,.



Sobre la coprecipitacién, en el informe de Procesos de SR-97 (SKB, 1999b)
se cita precisamente este ejemplo para ilustrar la importancia que puede tener es-
te fendmeno en la retencién de los radionucleidos. También en KRISTALLIN-I
(NAGRA, 19%4a), en el apartado de identificacién de escenarios, se alude a la
contribucion de este analogo como apoyo a la capacidad de retencién de los ra-
dionucleidos por los productos de corrosion del contenedor (aunque este proce-
so no se contempla en los calculos predictivos de ese estudio).

Otra importante aportacion de este estudio ha sido la comprobacion de la
gran capacidad de la fraccién particular para captar Th y REE de las aguas sub-
terraneas, capacidad que resulta mucho mas reducida en el caso del uranio que,
en su mayor parte se encuentra en solucién verdadera (sélo se asocia con coloi-
des entre un 5 y un 30% del uranio total) y en equilibrio isotépico con el con-
tenido en la fraccion particular. Sin embargo, la relevancia de la fraccién
particular en el transporte y migracion de U, Th y REE parece ser bastante re-
ducida debido a su escasa presencia en las aguas subterraneas (mucho menor de
la que cabria esperar en un medio tan alterado) y a la elevada capacidad de la
roca para filtrar el material particular, impidiendo su migracién incluso en me-
dios porosos y fracturados como el de Pocos de Caldas. Los compuestos himi-
cos también parecen representar un importante papel en el transporte de los
elementos tratados, tanto directa como indirectamente.

Esta informacion ha sido discutida en SR-97 (SKB, 1999a) al valorar la capa-
cidad de transporte de los radionucleidos en la fraccion coloidal, dentro del esce-
nario de fallo del contenedor.

En cuanto a los estudios sobre la influencia de la actividad microbiana en el
aumento de la movilidad del uranio y los radionucleidos, ésta parece deberse fun-
damentalmente a su capacidad para catalizar reacciones redox especificas. Un
ejemplo es la catilisis de la oxidacion de la pirita, que parece ejercer un control
fundamental sobre las condiciones redox del sistema y, en definitiva, la migracion
de los radionucleidos.

Ademais de estos temas, y siguiendo con los modelos conceptuales, también
se hace referencia en KRISTALLIN-T (NAGRA, 1994a) a este analogo al descri-
bir las dificultades sobre la determinacién en campo de los procesos de difusion

en la matriz.

Aportacién de datos cuantitativos

Los datos mas importantes para la evaluacion de la seguridad obtenidos en es-
te estudio son relativos a la cuantificacion de las velocidades de migracion de fren-
tes redox. Se concluyé que los frentes redox migran a velocidades de 1 a 20 m/Ma,

que es aproximadamente la misma velocidad que la de la meteorizacion del sistema.
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Ademas, los estudios realizados en Pocos de Caldas han permitido deducir que
la transicién entre la disolucion reductora y la disolucién oxidante de la uraninita co-
rresponde a valores de potencial redox superiores a 300 mV (Miller ez /., 2000), no-
tablemente mas elevados que los valores deducidos en laboratorio, que se sittan en
120 mV. Esta observacion, por tanto, puede ser empleada como evidencia para el au-
mento de confianza en la estabilidad del combustible gastado en un sistema de al-
macenamiento de residuos radiactivos.

Otros datos semicuantitativos proceden de los estudios realizados sobre la
asociacion de los radionucleidos movilizados con la fraccion coloidal. En este sen-
tido, las determinaciones analiticas realizadas en estos emplazamientos permiten
estimar que entre un 60 y un 80% del total de Th y entre un 30 y un 50% del to-
tal de REE presentes en las aguas subterrdneas profundas se encuentran ligados a
la fraccién coloidal, fundamentalmente en asociacién con los oxihidréxidos co-
loidales de hierro. En el caso del uranio, los analisis comparativos de la fraccién
en solucién verdadera y la fraccion coloidal muestran que este elemento aparece
casi completamente asociado a la primera de ellas.

Independientemente de estos aspectos, las concentraciones de radionuclei-
dos y elementos traza determinadas en este analogo, han sido utilizadas como re-
ferentes de los limites de solubilidad establecidos en ejercicios de evaluacion de la
seguridad como SR-97 (Bruno et al., 1997) o TILA-99 (Vourinen et al., 1998).

Comprobacion de cédigos y bases de datos
Respecto a comprobacion de cédigos, bases de datos y metodologia de mo-
delizacion geoquimica, en Pocos de Caldas, como en la mayoria de los grandes

analogos, destacan tres actividades fundamentales:

® Comprobacién de las aproximaciones, codigos de modelizacion geoquimi-
ca y bases de datos termodinamicos utilizables en la metodologia de carac-
terizacion hidrogeoquimica de un almacenamiento (szze characterization) en
los ejercicios de evaluacion de la seguridad.

e Comprobacion de las capacidades predictivas de codigos y bases de datos
termodinamicos (ejercicio de BPM).

e Intercomparacion de los resultados proporcionados por algunos cédigos

acoplados hidrogeoquimicos en la modelizacion del frente redox.

En la tabla Po-3 se presentan todos los codigos utilizados en el andlogo de
Pocos de Caldas, indicandose adicionalmente aquellos ejercicios de Evaluacion de
la Seguridad, proyectos de intercomparacion u otros analogos en los que también
se han empleado dichos cédigos.

Para la caracterizacion del modelo hidrogeoquimico del andlogo se utilizaron
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los cédigos desarrollados por el US Gelogical Survey WATEQ4F (Ball y
Nordstrom, 1991), PHREEQE (Parkhurst ez a/., 1980; y BALANCE (Parkhurst
et al., 1982) dentro de la metodologia de problema inverso clasicamente definida
en Modelizacion Geoquimica con esas herramientas. De ellos, tinicamente el c6-
digo BALANCE (célculo de balance de masas) se encuentra actualmente desfasa-
do y reemplazado por el mds moderno NETPATH (Plummer ef al., 1991). Como
puede observarse en la tabla Po-3, los otros dos cddigos han sido utilizados tanto
en ejercicios de evaluacion de la seguridad como en otros analogos naturales, des-
tacando en este sentido el codigo PHREEQE, uno de los mas utilizados dentro
del 4mbito de la evaluacion de la seguridad.

En el ejercicio de Prediccion Ciega, ademds de PHREEQE también se utilizaron
los cédigos EQ3/6 (Wolery y Daveler, 1992) y HARPHRQ (Brown et al, 1991). La
presencia de EQ3/6 en este ambito es equiparable a la de PHREEQE (tabla Po-3).
Por otro lado, ese c6digo ha sido admitido como cddigo verificado para su uso en
Yucca Mountain y se encuentra explicitamente contemplado como uno de los médu-
los del programa general de evaluacion de la seguridad utilizado en TSPA-VA (U.S.
DOE, 1998). La utilizacion de HARPHRQ (c6digo derivado del PHREEQE) ha si-
do menor que la de EQ3/6 o PHREEQE vy, aunque sdlo existen referencias a su uti-
lizacién por parte de uno de los grupos integrantes del proyecto SPA (Baudoin et al.,
1999), ha sido utilizado en el estudio de otros analogos (tabla Po-3).

La utilizacion de los codigos de modelizacion geoquimica en andlogos naturales
en general, y en ejercicios de BPM en particular, se contempla como uno de los mé-
todos de aumento de la confianza en sus resultados (NAGRA, 1994a). De hecho, en
KRISTALLIN-I, el empleo del codigo MINEQL (Westall ez al., 1976) y de 1a base de
datos PSI (tabla Po-2) para el célculo de los limites de solubilidad utilizados en este
ejercicio se apoya, explicitamente, en la verificacion realizada en Pogos de Caldas.

El ejercicio de intercomparacion de modelos acoplados hidrogeoquimicos para
la modelizacion del frente redox constituye, quizas, una de las actividades mas
destacadas de este andlogo respecto al resto de los estudiados en este trabajo. El
planteamiento de este ejercicio (Cross et al., 1991) tiene muchas analogias con los
realizados en los proyectos de intercomparacion CHEMVAL (Read y Broyd,
1989) y CHEMVAL-2 (Read, 1994); proyectos en los que se comparaban, entre
otros, cddigos de transporte reactivo (especialmente en CHEMVAL-2) incluyen-
do dos de los usados en Pocos de Caldas, CHEQMATE y CHEMTARD"” (c6di-
gos que, ademds, han sido frecuentemente usados en otros andlogos naturales

aunque no en ejercicios de evaluacion de la seguridad; tabla Po-3).

U7 Respecto a los c6digos CHEMTRN y TMCL sdlo existen referencias a su utilizacién en una etapa anterior
del estudio del frente redox pero no son incluidos en el ejercicio de intercomparacion (tabla Po-3).
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Tabla Po-3.
Utilizacién en
ejercicios de
evaluacion de la
seguridad,
ejercicios de
intercomparacion
y en otros
andlogos naturales
de los cédigos

manejados en
Pogos de Caldas

64

Cadigos usados en Ejercicios de evaluacion Otros analogos Ejercicios de
Pogos de Caldas de la seguridad naturales intercomparacion
WATEQ4F SITE-94 (SKI, 1996) Oklo
(Ball y Nordstrom, 1991) El Berrocal
PHREEQE Project-90 (SKI, 1991) Cigar Lake MIRAGE (Marsily, 1990)
(Parkhurst et al., 1980) |NRC IPA-2 (Wescott et al., 1994)| El Berrocal CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)
SITE-94 (SKI, 1996) Oklo CHEMVAL-2 (Read, 1994)
AGP-Granitos (ENRESA, 1997) |Needle's Eye
AGP-Arcilla (ENRESA, 1999) Broubster
% SPA (Baudoin et al., 1999) South Terras
§ Magarin
E Koongarra
;B? Oman
g Tono
g Steemkampskraal
S |EQ3/6 Project-90 (SKI, 1991) Koongarra MIRAGE (Marsily, 1990)
g (Wolery y Daveler, 1992 | KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) | Oklo CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)
g aybh) SITE-94 (SKI, 1996) Palmottu CHEMVAL-2 (Read, 1994)
fé’ AGP-Arcilla (ENRESA, 1999) Magarin
= TSPA-VA (US. DOE, 1998) El Berrocal
S SR-97 (SKB, 1999a) Kinnekulle
'g TILA-99 (Vieno y Nordman, 1999) | Santorini
§ MINEQL KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) | Magarin MIRAGE (Marsily, 1990)
(Wetall et al., 1976) Oman CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)
CHEMVAL-2 (Read, 1994)
HARPHRQ SPA (Baudoin et al., 1999) Cigar Lake MIRAGE (Marsily, 1990)
(Brown et al., 1991) El Berrocal CHEMVAL-2 (Read, 1994)
Magarin

BALANCE
(Parkhurst et al., 1982)

Catalogo de codigos de la CEE (Ashton et al., 1993)

Comprobacidn de modelos acoplados

CHEMTRN
(Miller y Benson, 1983)

Catélogo de cddigos de la CEE (Ashton et al.,, 1993)

TMCL

Royal Institute of Technology (Stockholm)

CHEQMATE
(Haworth et al., 1988)

MIRAGE (Marsily, 1990)
CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)
CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Cigar Lake
Magqarin

CHEMTARD South Terras MIRAGE (Marsily, 1990)

(Liew y Read, 1988) Broubster CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)
Koongarra CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MPATH SITE-94 (SKI, 1996) Oklo

(Lichtner, 1992)




Este ejercicio de intercomparacion ha pasado a ser referencia casi obligada
en aquellos ejercicios de evaluacién de la seguridad en los que se han empleado
c6digos de transporte reactivo. Asi, en SR-97 (SKB, 1999a), la modelizacion del
avance de un frente redox de aguas oxidantes desde la superficie hacia el siste-
ma de almacenamiento (planteada en el escenario de cambio climatico) incluye
una referencia explicita al ejercicio realizado en Pogos de Caldas (Guimer4 et
al., 1999). Mas directa es todavia la referencia en SITE-94 (SKI, 1996), ejercicio
en el que la utilizacién del c6digo MPATH (Lichtner, 1992), para el plantea-
miento de simulaciones de scoping similares a las referidas en SR-97, se encuen-
tra apoyada por su empleo en Pocos de Caldas (Arthur y Apted 1996). Todo
este conjunto de actividades de modelizacién descansa sobre el uso de hasta seis
bases de datos termodinamicos distintas (tablas Po-1y Po-2) y cuya utilizacion
en Pocos de Caldas puede considerarse como una verificacion, en mayor o me-
nor medida, de las mismas.

En este sentido, la tarea de comprobacién de los resultados proporcionados
por las bases de datos manejadas en el ejercicio de BPM (HATCHES, SKBU1,
PSI, CHEMVAL y LLNL) se integra dentro de los ejercicios de este tipo realiza-
dos en otros andlogos. Asi distintas versiones de la base de datos HATCHES han
sido utilizadas en los ejercicios de BPM realizados en Cigar Lake, El Berrocal y
Magarin. Por otro lado, esta base de datos fue la utilizada por uno de los partici-
pantes del proyecto SPA y ha sido empleada como referencia en la determinacién
de los limites de solubilidad de distintos ejercicios de evaluacion de la seguridad
(como, por ejemplo, KRISTALLIN-1, SR-97 o TILA-99; Pearson et al., 1992;
Berner, 1995; Bruno et al., 1997; Olilla y Ahonen, 1998).

La base de datos SKBUI1 fue utilizada en el ejercicio de BPM de Cigar Lake
y Maqarin y en distintos tipos de cdlculos de modelizacion realizados en el andlo-
go de Palmottu. Pero ademis, esta base de datos constituyé una fuente funda-
mental para la construccion de la base de datos de la NEA (Grenthe e al., 1992a)
y también ha sido consultada para la determinacién de los limites de solubilidad
en los ejercicios de evaluacion de la seguridad indicados en el parrafo anterior.

La base de datos PSI pasé a constituir la de NAGRA (Pearson et al. 1991;
Pearson y Berner, 1992) y como tal fue utilizada para determinar los limites de so-
lubilidad utilizados en KRISTALLIN-I (NAGRA, 19%4a).

La base de datos CHEMVAL (en alguna de sus diferentes versiones) consti-
tuye una de las mas verificadas en otros analogos (Koongarra, Cigar Lake,
Magqarin, Neddle’s Eye, Broubster, South Terras y Steemkampskraal) y usada di-
rectamente en algunos ejercicios de evaluacion de la seguridad (como es el caso
de CHEMVAL-6 en el AGP-Arcillas y el AGP-Granitos; ENRESA, 1999 y 1997,

respectivamente).
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La denominada base de datos LLNL (mantenida en el Lawrence Livermore
National Laboratory) es, en realidad, la Ginica "base de datos de bases de datos” (a
veces también referida como GEMBOSCH) actualmente existente. Se inicié den-
tro del proyecto de estudio de Yucca Mounatain y es la suministradora de las ba-
ses de datos manejadas por el cédigo EQ3/6 (incluyendo las denominadas
DATA0.COM y SUPCRT.COM). Las versiones generadas con esta base de datos
han sido ampliamente utilizadas en otros andlogos naturales (Oklo, Palmottu o el
Berrocal, por ejemplo), en el establecimiento de los limites de solubilidad de dis-
tintos ejercicios de evaluacion de la seguridad como SITE-94 (SKI, 1996), SR-97
(SKB, 1999a) o TILA-99 (Vieno y Nordman, 1999) y ha sido la base de datos ter-
modinamicos utilizada para realizar todos los calculos geoquimicos planteados en
el TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

Por tltimo, la base de datos de Nordstrom et a/. (1990b) fue la utilizada por
los c6digos WATEQ4F y PHREEQE en la caracterizacion del modelo hidrogeo-
quimico del andlogo. Se trata de una de las revisiones periddicas que se realizan
con las bases de datos termodinamicos utilizadas por el U.S. Geological Survey, de
muy amplia difusién en el ambito cientifico. Debido al mantenimiento de que es
objeto, esta base de datos es utilizada frecuentemente como fuente en la cons-
truccion y refinamiento de otras, incluidas algunas de las mas utilizadas en los

ejercicios de evaluacion de la seguridad.

1.1.2. Analogo natural de Koongarra (Australia)

Introduccioén

El yacimiento de uranio de Koongarra esta situado en la region de Alligator
Rivers en el Territorio Norte de Australia y es uno de los numerosos yacimien-
tos de uranio de tipo disconforme que jalonan la cuenca del Geosinclinal de
Pine Creek (figura Ko-1). El principal interés de este yacimiento es el haber es-
tado sometido durante los dos tltimos millones de anos a procesos de meteori-
zacion y de lixiviacion de los radionucleidos contenidos en el mismo por parte
de las aguas cercanas. Estas interacciones, que han provocado en el emplaza-
miento la aparicion de un abanico de dispersion de uranio, presentan un exce-
lente grado de analogia con el comportamiento esperable en un sistema de AGP
de RAA que hubiera sufrido un fallo en la capacidad de retencion y sellado del
combustible gastado.

En 1987 se firm6é un acuerdo para poner en marcha el Proyecto
Internacional del Andlogo de Koongarra (ARAP: Alligator Rivers Analogue
Project)™ con el objetivo de estudiar todos los aspectos relevantes de la evo-

lucién hidrogeoldgica y geoquimica del area de Koongarra como anédlogo na-



tural del comportamiento del campo proximo y la geosfera de un sistema de al-
macenamiento de residuos de alta actividad con posterioridad a la entrada de
aguas subterraneas debido a un fallo en el sellado. El acuerdo fue financiado
por la NEA y firmado por las siguientes organizaciones: ANSTO (Australian
Nuclear Science and Technology Organization; organizacion directora); JAERI
(Japan Atomic Energy Research Institute); PNC (Power Reactor and Nuclear
Fuel Development Corporation, Japdn); SKI (Swedish Nuclear Power
Inspectorate); UKDoE (U.K. Department of Environment); y USNRC (U.S.
Nuclear Regulatory Commission).

Sus dos objetivos fundamentales fueron:

e contribuir al desarrollo de modelos realistas y fiables de la migracion de ra-
dionucleidos en ambientes geolégicos relevantes para la evaluacion del
comportamiento de un sistema de AGP de RAA y

e desarrollar métodos de comprobacion de cddigos usando una combinacién
de datos de laboratorio y de campo tomados del mismo yacimiento de

Koongarra.

Los resultados del proyecto (abreviado a ARAP de aqui en adelante) se reco-
gen en un informe final que consta de 16 volimenes, publicado independiente-
mente por OECD/NEA-ANSTO (ISBN 0-642-59927 a 59942), UKDoE
(DOE/HMIP/RR/92/071 a 086) y SKI (TR 92:20-1 a 92:20-16).

El trabajo se dirigi6 al estudio de la evolucion de la mineralizacion secunda-
ria de uranio y a la distribucién de los radionucleidos dentro del abanico de dis-
persion, por lo que las investigaciones se concentraron en: (i) la meteorizacion del
area de Koongarra, (ii) el flujo del agua subterranea, (iii) la alteracion de la roca
encajante y de la mineralizacién primaria de uranio, (iv) la interacciéon agua-roca
(incluyendo los procesos de adsorcion-desorcion), (v) el transporte de radionu-
cleidos, (vi) el desarrollo del abanico de dispersion y (vii) la produccion y movili-
zacion in situ de algunos productos de fision de vida larga (como Tc-99 y el 1-129)
y algunos nucleidos transuranidos (como el Pu-239).

El programa experimental dio como resultado adicional la compilacién de una
extensa base de datos de testigos de sondeo y de anilisis de aguas subterrdneas para

todas las unidades geoldgicas en los alrededores de Koongarra. Ello ha hecho posible

1 Estudios previos en el mismo area, y que sirvieron de base para el proyecto ARAP, incluyen: la exploracién
de uranio llevada a cabo por la empresa Noranda de 1970 a 1973 (Noranda Australia Limited, 1978), la te-
sis doctoral de A.A. Snelling (1980), el proyecto del USNRC titulado “Radionuclide migration around ura-
nium ore bodies: analogue of radionuclide waste repositories”, de 1981 a 1986 (Airey et al., 1986) y un estudio
de coloides financiado por el UKDoE (Ivanovich et al., 1988).
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comprobar varios aspectos de la modelizacion de la especiacion/solubilidad de los ra-
dionucleidos, comparar diferentes modelos de complejamiento superficial y ensayar
diferentes modelos tedricos de la formacion de minerales secundarios de uranio.

La descripcion de este sistema comienza por la presentacion del ambiente
geoldgico pasado y presente que ha dado lugar a la génesis del yacimiento y a su evo-
lucién a lo largo del tiempo. A continuacion se describen las caracteristicas minera-
légicas y geoquimicas de las fases minerales sdlidas de la roca encajante y del
yacimiento, poniendo especial énfasis en los procesos de meteorizacién causantes de
la distribucion actual (tras los procesos de movilizacion-retencion) del U y demas ele-
mentos relevantes en la evaluacion de la seguridad. A continuacion se describen las
caracteristicas del sistema de flujo para poder entender los mecanismos que han mo-
vilizado los elementos traza. También se describen las caracteristicas quimicas de las
aguas subterraneas y se encajan en un modelo de evolucion hidrogeoquimica gene-
ral. Una vez expuestas las caracteristicas fundamentales de las fases solidas y acuosas
se presentan los distintos ejercicios de modelizacion realizados, incluyendo los mo-
delos geoquimicos de interaccioén agua-roca, de evolucion del yacimiento secundario
y los de transporte de radionucleidos. Por tltimo se presentan las principales analo-

gias del sistema y las aportaciones de este estudio a la evaluacion de la seguridad.
Marco geoldgico

En este apartado se describen, someramente, la localizacion geogrifica y geo-
l6gica del yacimiento asi como la historia geolégica que indica la génesis del mis-

mo, con el objetivo de entender las caracteristicas del yacimiento en la actualidad.

Localizacion

El depésito de uranio de Koongarra esta situado 225 km al este de la ciudad de
Darwin y 25 km al sur del pueblo de Jabiru a una latitud de 12°52’S y una longitud
de 123°50E, en el Territorio Norte de Australia (figura Ko-1). El 4rea geo-
grafica y geoldgica se conoce con el nombre de Region de Alligator Rivers por estar
drenada (y dominada geogrificamente) por dos sistemas fluviales principales: los ri-
os South Alligator y East Alligator. El nacimiento de estos dos rios est4 en el Plateau
de Arnhem, que es una plataforma elevada formada por rocas areniticas muy fractu-
radas que forma un resalte importante en el terreno, limitado por fuertes escarpes.

Koongarra es uno de los cuatro yacimientos principales de uranio que se han
descubierto hasta la fecha en la region (figura Ko-1). El més pequefio y de mayor ri-
queza de todos, el de Nabarlek, ya ha sido explotado completamente, mientras que
el de Ranger esta siendo explotado en la actualidad. Los otros dos, Jabiluka (el ma-
yor de todos) y Koongarra todavia no han sido puestos en explotacion a la espera de
los permisos correspondientes del gobierno australiano. Los cuatro yacimientos es-

tan situados bien en valles excavados cerca de la periferia del Plateau de Arnhem o
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en la llanura circundante muy cerca de escarpes prominentes. Koongarra ocupa un
valle entre la masa principal del Plateau de Arnhem y el monte Brockman, que es un
resalte arenitico dejado atrds por la erosion del plateau (figura Ko-2).

Figura Ko-1.
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andlogo natural
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Las reservas en el cuerpo n° 1 del yacimiento de Koongarra son de 3453 Mt
(millones de toneladas) de mena de uranio con una riqueza de 0,44% U,O,, aun-
que la mayor parte del uranio (94%) estd contenida en 1831 Mt de mena con una
riqueza de 0,795% U,O,. En Snelling (1990) se incluye la descripcion reciente
mas detallada del depdsito de Koongarra.

Génesis del yacimiento

La geologia regional del area esta descrita en detalle en Needham y Stuart-
Smith (1980) y Snelling (1980). Lo que sigue es un breve resumen de la génesis y
evolucion del yacimiento extraido principalmente del volumen 2 del informe final
de ARAP (Snelling, 1992).

La mineralizacion de uranio de Koongarra esta emplazada en una secuencia
de esquistos del Proterozoico inferior, depositados como lutitas y limolitas hace
unos 2.200 millones de afos (Ma). Estratigraficamente por debajo de los esquis-

tos aparecen capas potentes de dolomias, afectadas también por metamorfismo y
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que originalmente se depositaron como bancos de rocas carbonatadas. Los es-
quistos y las dolomias componen la Formacion Cahill, que flanquea y parece ha-
berse depositado en los bordes de un domo de rocas graniticas arcaicas, el
complejo de Nanambu, que actiia de basamento y contiene las rocas mas antiguas
del drea (>2500 Ma). Mas en detalle, la historia geoldgica de los alrededores de

Koongarra puede dividirse en las siguientes etapas:

e Intrusion del Complejo granitico de Nanambu en rocas sedimentarias mas
antiguas, ahora completamente erosionadas. Esta intrusion se produjo hace
unos 2500 Ma.

e Sedimentacién de la Formacion Cahill en disconformidad sobre el basa-
mento granitico del Complejo de Nanambu, hace 2200-1900 Ma.

e Instrusion de la dolerita de Zamu hace 1900-1885 Ma, contemporanea-
mente con la sedimentacién de la formacion Cahill o justo después.

® Metamorfismo y deformacion (orogenia, hace 1870-1800 Ma). Durante esta
fase los sedimentos de la formacion Cahill (y el basamento inferior) fueron
plegados, fracturados, metamorfizados e intruidos por granitos, dando como
resultado los esquistos que se encuentran en la actualidad. El metamorfismo
de estos materiales se produjo a varios kilémetros de profundidad, en condi-
ciones de presion (5-8 kbar) y temperatura (550-630 °C) correspondientes a
las facies de anfibolitas en el suroeste y de granulitas en el noreste.

e Erosion (hace 1800-1650 Ma). El final de la orogenia vino seguido de un
periodo de 150 Ma de levantamiento, meteorizacion y erosion. Durante
este periodo se emplazé la dolerita de Oenpelli (noroeste de Koongarra), a
una profundidad de 1-2 km, hace 1690 Ma.

¢ Sedimentaciéon de los materiales areniticos de la Fm. Kombolgie (hace
1650-1610 Ma) en discordancia angular sobre los materiales de la Fm.
Cahill. Se trata de arenitas mayoritarias y conglomerados minoritarios
depositados en un ambiente continental fluvial y cuyos dos miembros
principales, el inferior de 300 m y el superior de 350 m, estan separados
por una serie de rocas volcanicas de hasta 170 m de espesor y de 1648
Ma de antigtiedad.

e Etapa de fracturacion (hace aproximadamente 1600 Ma). Poco después del
depésito de la Fm. Kombolgie, un episodio compresivo compartimenté el
area en horsts y grabens. El yacimiento de Koongarra se encuentra en un
horst (4drea elevada tecténicamente con respecto a las zonas adyacentes)
limitado por la falla inversa de Koongarra y las fallas de Sawcut y
Nourlangie. La importancia del movimiento vertical de este bloque no se

conoce con precision, aunque valores de 100-200 m parecen los mds pro-



bables. En Koongarra el movimiento inverso de la falla ha puesto los mate-
riales mas antiguos de la Fm. Cahill sobre los mas modernos de la Fm.
Kombolgie, todo ello a favor de un plano de falla brechificado con una in-
clinacion de unos 55°.

Formacion del yacimiento primario de Koongarra (hace 1600-1550 Ma). La
mayor parte de la uraninita primaria precipitd en o cerca de las brechas de
falla que se habian formado durante el episodio compresivo recién termi-
nado (falla inversa de Koongarra) en los esquistos de la Formacion Cabhill.
La formacion del yacimiento primario estuvo acompanada de un impor-
tante proceso de alteracion hidrotermal, que se extiende en forma de halos
concéntricos alrededor de la mineralizacion.

Estabilidad geoldgica y erosion (hace 1500-135 Ma). Después del episodio
de mineralizacion la region ha sido tectonicamente estable durante unos
1400 Ma, durante los cuales los tinicos procesos de importancia han sido la
erosion paulatina de las arenitas de la Fm. Kombolgie (que cubren los es-
quistos donde se encuentra el yacimiento) y la intrusién de pequefios
diques verticales de rocas subvolcanicas hace 1370, 1320 y 1200 Ma. Al
comienzo del Creticico, hace 135 Ma, las arenitas de la Fm. Kombolgie
habian sido ya erosionadas hasta niveles muy similares al actual.

Cambios geomorfolégicos, meteorizacion y mineralizacion secundaria (135
Ma-actualidad). Desde el comienzo del Cretacico hasta la actualidad se ha
producido la denudacién subaérea del area de Koongarra. Durante este pe-
riodo de tiempo una parte significativa de la cubierta de arenitas
Kombolgie ha sido eliminada por erosion, exponiendo asi los esquistos
Cahill subyacentes. Esto ha sido favorecido por la fracturacién masiva que
afecta a la Fm. Kombolgie y que ha desembocado en la separacién del ma-
cizo del Monte Brockman del Plateau de Arnhem. Una vez que la cubierta
Kombolgie fue eliminada, la superficie Cahill comenzé su descenso por
erosion, que se estima en un total de 100 m hasta la actualidad. Con ello, el
yacimiento de Koongarra ha pasado a estar en un ambiente de meteo-
rizacion, lo que ha provocado la formacion de la mineralizacion secundaria.
De las velocidades de denudacion calculadas, se estima que la parte supe-
rior del yacimiento de Koongarra no alcanzo la base de la zona de meteo-
rizacion hasta hace 1-2 Ma.

Cambios paleoclimaticos en los tltimos 2 Ma. El drea de Koongarra ha
sufrido cambios climéticos significativos desde que la mineralizacion al-
canzo la base de la zona de meteorizacién hace unos 2 Ma, pero las carac-
teristicas precisas de estos cambios no se conocen. Sin embargo, usando los

eventos paleoclimaticos generales del final del Cuaternario, los indicios son
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que desde el Pleistoceno medio los cambios climaticos han consistido en
largos periodos (100 Ka) de condiciones aridas (glaciales) interrumpidas
por cortos periodos (10 Ka) de condiciones similares a las actuales (inter-
glaciales, es decir, con un clima calido y himedo con una marcada estacion
seca en invierno; Wyrwool, 1992 [ARAP, Vol. 3]).

El resultado de estas dos tltimas etapas es lo que se ha estudiado como

analogo natural.

El yacimiento de Koongarra en la actualidad

El yacimiento de Koongarra en la actualidad esta debajo de una topografia
plana con un ligera inclinacion, muy cerca del escarpe de rocas areniticas de
Kombolgie del macizo del Monte Brockman, a una altitud de 30 m sobre el nivel
del mar. Esta superficie plana esta cubierta por un talud arenoso procedente de la
erosion de las arenitas y por arenas y limolitas de la llanura de inundacién de los
diferentes cursos de agua que atraviesan la region.

Por debajo de la cubierta arenosa estan los materiales meteorizados de la Fm.
Cahill, que gradan en profundidad hacia esquistos no meteorizados. El transito
entre la zona de esquistos meteorizados y la de esquistos no meteorizados se de-
sarrolla en una zona intermedia, la zona de transicion, marcada por cambios im-
portantes en las propiedades fisicas y mineraldgicas que serdn descritos con mds
detalle en los epigrafes posteriores.

En los esquistos de la zona no meteorizada aparecen unas mineralizaciones
dominadas por uraninita y otras dominadas por silicatos de uranilo, tanto de alta
como de media-baja ley. Ambos tipos de mineralizaciones forman el yacimiento
primario (figura Ko-2). Junto a la mineralizacién aparece una extensa zona de al-
teracion hidrotermal que se extiende hasta 1,5 km del yacimiento. Se reconocen
dos halos de alteracion principales, uno externo y otro interno, y la mineralizacion
de uranio s6lo aparece dentro del halo interno, donde se ha producido una casi
completa cloritizacion, con pérdida de cuarzo y obliteracion total de la textura
original de los esquistos. En consecuencia, la ganga principal del yacimiento son
cuarzo y clorita rica en magnesio. El halo interno se extiende unos 50 m mds alla
de la mineralizacion y refleja en su composicion quimica el resultado de la altera-
cion: enriquecimiento en Mg y empobrecimiento en Si.

Inmediatamente por encima de la mineralizacion primaria y ocupando tanto la
zona de transicién como la zona meteorizada mas superficial, aparece una minerali-
zacion que en su tiempo fue primaria pero ahora esta meteorizada. En consecuencia
se le ha denominado el yacimiento primario meteorizado. Junto a éste y pendiente
abajo, ocupando también las zonas de transicién y meteorizada, se localiza una mi-

neralizacion que representa uranio movilizado del yacimiento primario meteorizado



y dispersado para formar el denominado abanico de dispersion. El yacimiento pri-
mario meteorizado y el abanico de dispersion reciben el nombre conjunto de yaci-
miento secundario. La mineralizacion secundaria del abanico de dispersion esta
formada sobre todo por fosfatos de uranilo (en las proximidades de la prolongacion
hacia la superficie del yacimiento primario). Mas alla, en el frente del abanico de dis-
persion, el uranio parece estar adsorbido sobre las superficies de minerales de la ar-
cilla y 6xidos de hierro y no se han identificado en €l fosfatos de uranilo.

Como ya se ha dicho al resumir la historia geoldgica, a la mineralizacién pri-
maria se le asigna una edad de 1650-1550 Ma, datada por el método Sm-Nd so-
bre uraninita. Esta edad es consistente con la observacion de que la
mineralizacion ocupa las zonas de brecha de falla formadas después de la fase de
fracturacion post-Kombolgie, hace aproximadamente 1600 Ma.

El uranio del yacimiento de Koongarra se concentra en dos cuerpos inde-
pendientes (parte izquierda de la figura Ko-2), separados por unos 100 m de es-
quistos estériles y consiste en cuerpos lenticulares alargados coalescentes con una
inclinacion de 55°, aproximadamente paralelos a la falla inversa que hace de mu-
ro para el yacimiento. El cuerpo n° 1 tiene en planta una morfologia groseramen-
te eliptica con un eje mayor de 450 m y una continuidad en profundidad de 100
m. La mineralizacion secundaria, que se deriva del lixiviado de la mineralizacion
primaria, ocupa la zona que va desde la superficie hasta la base de la zona de tran-
sicién (25-30 m de profundidad) y se extiende pendiente abajo en forma de plu-
ma sobre una distancia de unos 80 m hacia el sureste. En el cuerpo n° 2 la
mineralizacién tiene una extension horizontal maxima de 100 m y se extiende en
profundidad hasta los 250 m con una inclinacién de 55°. Este cuerpo no ha desa-

rrollado un abanico de dispersion.

Mineralogia y geoquimica de las fases sélidas

La geoquimica y la mineralogia de las rocas y los suelos de Koongarra se
han estudiado para comprender mejor la migracion de los radionucleidos. De
especial relevancia ha sido el estudio de la movilidad y el retardo del uranio so-
bre periodos de tiempo largos. Los datos geoquimicos y mineraldgicos recogi-
dos han servido, ademas, para el desarrollo y la comprobacion de modelos
geoquimicos y de transporte. Edis ez al. (1992) (ARAP, Vol. 8) resumen la qui-
mica y la mineralogia de las rocas y los suelos de Koongarra, incluyendo la dis-
tribucion de radionucleidos.

Este estudio ha servido para conocer la extension y la direccion de la distri-
bucién del uranio desde el yacimiento primario. Tanto el lixiviado como el de-
posito del uranio estan fuertemente ligados a los procesos de meteorizacion. Las

concentraciones de uranio en la zona meteorizada y en la zona de transicién son
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altas comparadas con las del yacimiento no meteorizado, al menos hasta unos
300 m de distancia desde la fuente. La direccion aparente de la pluma es sur a
sur-suroeste y se corresponde bien con las direcciones marcadas por otros para-
metros hidrdulicos y geofisicos. Las zonas de enriquecimiento mds importantes
parecen ser la base de la zona meteorizada y la parte mas superficial.

En este apartado se describen la roca encajante, el yacimiento y el resultado

del proceso de meteorizacion.

Mineralogia y geoquimica de la roca encajante

Roca encajante no meteorizada

Las rocas no meteorizadas en las inmediaciones del yacimiento pertenecen a
las dos formaciones ya mencionadas: Kombolgie y Cahill (figura Ko-2) y de
noroeste a sureste pueden distinguirse las siguientes litologias (Snelling, 1980;

Edis ez al., 1992 [ARAP, Vol.8]):




® Formacion Kombolgie: arenitas y conglomerados con bajos contenidos en
uranio.

e Formacién Cahill: formada por cuatro litologias diferenciadas:

- esquistos con cuarzo y clorita, con bandas siliceas, que son los que albergan la minera-
lizacién. Se extienden hasta unos 50 m de distancia a la falla,

- una unidad formada por esquistos con clorita, cuarzo y grafito, que sirven de techo a la
mineralizacién y definen su limite suroriental. Tiene unos 5 m de espesor y en ella los es-
quistos estan brechificados y contienen cantidades importantes de grafito y pirita,

- esquistos con cuarzo, moscovita y clorita, con zonas granatiferas, piriticas y grafiticas y
donde aparecen algunas anfibolitas. Se extiende unos 100 m desde la unidad grafitica an-
terior, y

- esquistos con cuarzo, moscovita, biotita y feldespato, con anfibolitas ocasionales.

Dentro del yacimiento primario la clorita es rica en magnesio, mientras que
fuera de él y en el halo interno de alteraciéon hidrotermal predomina la clorita ri-
ca en hierro.

La hematites aparece dispersa en los esquistos cercanos a la falla de Koongarra,
dando una coloracién rojiza caracteristica. Es el resultado de un proceso de altera-
cién intenso y penetrante asociado a la circulacion de fluidos por la falla y forma un
halo de alteracién centrado en la falla de Koongarra (figura Ko-2). También apare-
ce como resultado de la meteorizacion en la zona mas superficial del yacimiento.

El apatito aparece en la zona no meteorizada del yacimiento, en concentra-
ciones de hasta un 2%, y es el tnico mineral fosfatado identificado en los esquis-
tos no meteorizados. Estd presente como inclusiones en clorita o pirita y es la
fuente de fosforo para la formacion de los fosfatos de uranilo del yacimiento se-
cundario. La distribucion del apatito y el fosforo en los esquistos apoya la hipé-
tesis de un origen metamorfico primario, aunque la presencia de apatito incluido
en piritas hace pensar en una generacion de apatito hidrotermal posterior, super-
puesta a los apatitos metamorficos.

En la roca no meteorizada (esquistos de la Fm. Cahill) el uranio parece estar

asociado a varios elementos traza, pero a ningtin mineral mayoritario en particular.

Roca encajante meteorizada

En la zona meteorizada por encima del yacimiento primario la caolinita es el
Unico mineral abundante, aunque en la zona de transicion domina la vermiculita.
Aguas abajo, hacia el sureste, donde el grado de alteracién de la roca es menor, la
esmectita pasa a ser un componente mayoritario de la zona meteorizada.

En cuanto a los 6xidos de hierro, goethita, hematites y ferrihidrita son los ma-
yoritarios y su porcentaje es muy variable. Aparecen en fisuras, tapizando los pla-
nos de esquistosidad, recubriendo arcillas dispersas y en forma de nédulos. Es

muy probable que cada tipologia juegue un papel distinto en la captura y la re-
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tencion de las diferentes especies moviles. La concentracion de ferrihidrita, esti-
mada por extraccion quimica, varia entre 9 y 29 mg/g y supone, en promedio, un
10% del hierro total. La litioforita es el Gnico mineral con manganeso identifica-
do en la zona meteorizada y aparece sobre todo recubriendo fisuras y planos de
esquistosidad. Tanto los 6xidos de hierro como los de manganeso estan favora-
blemente situados en la superficie de las fisuras y los poros para entrar en contacto
con las especies moviles en solucién (Murakami ez al., 1992 [ARAP, Vol. 9]).

En la zoma meteorizada el uranio también se asocia con 6xidos secundarios de
hierro y manganeso y es accesible al agua subterranea en un 10-73 % (adsorbido o
asociado con fases amorfas) y no accesible en un 27-82% (incorporado en fases cris-
talinas de 6xidos de hierro). Esto parece indicar que la sorcion es el mecanismo ini-
cial para la asociacién del uranio con los éxidos de hierro. Por el contrario, con los
oxidos de manganeso el uranio estd casi exclusivamente asociado con zonas pun-
tuales que contienen ademds un 6xido de cerio. Este mineral de cerio aparece for-
mando glébulos de pequefio tamafio (2um) y se trata probablemente de un éxido
mixto de cerio-uranio. No se conoce el mecanismo por el que el cerio y el uranio se
asocian, pero probablemente implica una reaccién redox entre el manganeso y el ce-

rio. No se han encontrado concentraciones anémalas de cerio en Koongarra.

Mineralogia y geoquimica del yacimiento

En apartados previos se han distinguido dos zonas en el yacimiento de
Koongarra: el yacimiento primario y el yacimiento secundario. Sin embargo, uno
de los aspectos mas importantes del yacimiento de uranio de Koongarra es la pre-
sencia, ademas de los minerales primarios (uraninita o pechblenda), de abundan-
tes minerales secundarios de uranio, sobre todo en la zona del abanico de
dispersion en el cuerpo n° 1 (fosfatos de uranilo), pero también en la zona del ya-
cimiento primario justo debajo de la base de la meteorizacion y en las inmedia-

ciones de la falla de Koongarra (silicatos de uranilo).

Minerales primarios

La mineralizacion primaria esta formada por venas milimétricas de uraninita
o pechblenda que cortan la foliacion de los esquistos brechificados y alterados hi-
drotermalmente que forman el encajante de la mineralizacion. Las venas de ura-
ninita estdn intercrecidas con clorita, que es el mineral mayoritario de la matriz.
La uraninita aparece también como cristales idiomorfos de tamafno de grano muy
fino (10-100 micras) diseminados en la matriz cloritica adyacente a las venas, cris-
tales que, cuando aumenta su concentracion, llegan a coalescer formando grupos,
rosarios e incluso uraninita masiva. Ocasionalmente la uraninita se presenta en
forma de masas botroidales, coloformes y esferuliticas, pero la mayor parte de la

mineralizacion es de tipo diseminado.



Asociados con la uraninita hay volimenes menores (hasta el 5%) de sulfuros,
sobre todo galena (PbS) y algo de calcopirita (CuFeS,), bornita (Cu,FeS,) y pirita
(FeS,), junto con trazas de oro nativo, clausthalita (PbSe), gersdorfita-cobalita
[(Ni,Co,Fe)AsS] y mackinawita [(Fe,Ni),. SI.

La clorita es la ganga principal del yacimiento; es de tipo magnésico y esta in-
timamente asociada a la uraninita, lo que indica que ambos minerales se formaron
a la vez. El rutilo (TiO,) puede suponer hasta un 5% del volumen del yacimiento
y la hematites aparece ocasionalmente como finas peliculas asociadas a las venas
de uraninita, diseminada en la brecha de la falla de Koongarra y también en la zo-
na de transicion (parte inferior de la zona meteorizada) como mineral secundario.

Desde un punto de vista geoquimico, la zona de la mineralizacion se caracteri-
za por un enriquecimiento en magnesio y un empobrecimiento en silice con res-
pecto a los valores en los esquistos fuera del halo de alteracion hidrotermal. Ademas
de en uranio, el yacimiento est4 enriquecido en cobre, plomo, azufre, arsénico y va-

nadio (Gasparrini, 1978), elementos asociados a los minerales mencionados arriba.

Minerales secundarios

La oxidacion y la alteracion de la uraninita en el yacimiento primario ha pro-
ducido una variedad de minerales secundarios de uranio, en especial los silicatos
de uranilo kasolita, sklodowskita y uranofana (ver figura Ko-3 para las formulas
quimicas). Venas de uraninita de hasta 1 cm de espesor han sido completamente
alteradas 7n situ. Algunas venas de uraninita estan rodeadas concéntricamente de
dentro a fuera por capas de los 6xidos de uranio-plomo vandendriessheita, four-
marierita y curita, para terminar en el exterior con una capa de sklodowskita.
Otras venas estan parcial o totalmente reemplazadas por intercrecimientos de di-
ferentes silicatos de uranilo.

La zona meteorizada del cuerpo n° 1 se caracteriza por la presencia de fosfa-
tos de uranilo (figura Ko-3), sobre todo saleeita, metatorbernita y renardita. La
ganga de esta mineralizacion secundaria son esquistos con cuarzo, mica y arcillas,
estas ultimas procedentes de la meteorizacion de la clorita.

Se ha observado que la mayor parte de estos minerales son el producto del li-
xiviado del yacimiento primario y que se localizaban originalmente, antes de la
meteorizacion, en la prolongacion hacia la superficie del yacimiento primario. Su
posicién actual, aguas abajo, es el resultado del transporte por aguas subterra-
neas y representa la dltima fase en la formacion del yacimiento de Koongarra,
proceso que es muy probable que siga funcionando en la actualidad.

Las diferencias de distribucion y estilo entre los silicatos de uranilo y los fos-
fatos de uranilo implican un proceso de formacion en dos etapas, bajo condicio-

nes fisicoquimicas distintas (Snelling, 1992 [ARAP, Vol.2]). La primera etapa ha
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Snelling, 1980).

sido la alteracion 77 situ de la uraninita para formar silicatos de uranilo. La inter-
seccion posterior de la base de meteorizacion con el techo del yacimiento prima-
rio ha dado como resultado el lixiviado y la alteracion de la uraninita y los silicatos
de uranilo para formar, en una segunda etapa, fosfatos de uranilo en el abanico de

dispersion (figura Ko-3).
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En el yacimiento primario, donde el apatito (fuente principal del fosforo) es
estable, los silicatos de uranilo, que son bastante solubles, precipitan bajo condi-
ciones ligeramente reductoras y débilmente acidas sélo si la concentracion de fos-
fato y vanadato en las aguas es muy baja (Snelling, 1980). Por otro lado, en la zona
meteorizada, la precipitacion de los relativamente insolubles fosfatos de uranilo se
ha visto favorecida por las condiciones oxidantes reinantes en esta zona y la ele-
vada concentracion de fosfato en las aguas (con respecto a la zona no meteoriza-
da del yacimiento primario), debida a la disolucién del apatito. Se puede concluir
que las concentraciones de vanadio en las aguas subterrdneas han sido siempre
muy bajas comparadas con las de fosfato, ya que la carnotita (un vanadato de ura-
nio) es muy rara en la zona meteorizada.

En el yacimiento secundario (meteorizado), existe una correlacion entre el ura-
nio y el fosforo, habiéndose detectado saleeita (fosfato de uranilo), sobre todo cer-
ca de la base de la zona meteorizada. La concentracion de fésforo en el yacimiento

secundario no es, sin embargo, superior a la de 4reas adyacentes, lo que sugiere que



la formacién de los fosfatos de uranilo no esta relacionada con una anomalia geo-
quimica del fésforo. La fuente principal de fésforo en Koongarra es el fluorapatito,
aunque en el halo interno de alteracion aparece también otra fase distinta no iden-
tificada. Mas lejos del yacimiento, en el abanico de dispersion, el uranio estd corre-

lacionado con el hierro y con otros elementos que se asocian a los xidos de hierro.

Desequilibrios en la serie del uranio
Los desequilibrios en la serie del uranio han sido estudiados con detalle, so-
bre todo en la zona meteorizada (Payne ez al., 1992 [ARAP, Vol. 7]). Los isétopos

238 234 230, 226,

que han centrado el interés han sido U, U, Thy Ra. En la zona no meteo-
rizada los minerales de uranio y la roca encajante estan en equilibrio secular, ex-
cepto por un pequeio empobrecimiento aparente de ““Ra. En la roca meteorizada
sobre la mineralizacién primaria las elevadas relaciones de actividad “Th/"U in-
dican un lixiviado reciente muy importante del uranio. En estas zonas lixiviadas
las relaciones de actividad ~'U/”"U son también altas (mayores de uno en la roca
total y cercanas a uno en las fases accesibles, extraibles con una solucién
Tamm"™). Esto indica un lixiviado preferente de U con relacién al ~'U. El lixi-
viado mayor se produce muy cerca de la superficie por encima del borde de la mi-
neralizacion primaria mas cercano a la falla de Koongarra (es decir, aguas arriba).

La acumulacién reciente més intensa de uranio parece haber ocurrido cerca
de la base de la zona meteorizada, entre 0 y 50 m aguas abajo del limite de la mi-
neralizacion primaria mas lejano a la falla de Koongarra. Esto pone de manifiesto
la importancia de las etapas iniciales de la meteorizacion en la migracion y el re-
tardo del uranio. Las muestras que tienen una relacion “Th/"'U baja, que indi-
can depésito de uranio, tienen también relaciones = U/~ U bajas. Mis all4 de 50
m aguas abajo ambos cocientes de actividad tienden a aumentar con la distancia.
A distancias mayores de 100 m del yacimiento primario, la fijacion del uranio (en
oxihidréxidos de hierro y minerales de la arcilla) se ha producido sobre todo ha-
cia el SSW y cerca de la superficie.

Los datos de extraccion secuencial muestran que las relaciones de actividad
“U/”"U mis altas estan asociados a fases resistentes con concentraciones bajas de
uranio (como cuarzo y moscovita). El exceso de U parece estar relacionado con
el contenido en uranio de los 6xidos de hierro cristalinos. Estas relaciones eleva-
das en las fases resistentes sugieren que el emplazamiento de “Th por retroceso
o es un proceso significativo en Koongarra.

Se ha propuesto el siguiente escenario para el desarrollo de los desequilibrios

234 238 . . ., . .z P
entre Uy U: El comienzo de la meteorizacion provoca la disolucién rapida de

1 Oxalato acido Tamm.
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los minerales primarios de uranio, dando como resultado la liberacion congruen-
te de U y “'U. Aestole sigue una inmovilizacién preferente del U por proce-
sos de retroceso a que produce una lixiviacién preferencial aparente del U, un
aumento del coeficiente de actividad ~ 'U/” U en las zonas lixiviadas y un descen-
so en aquellas zonas donde se produce precipitacion de uranio aguas abajo. Es
probable que los minerales relativamente estables que contienen uranio, como el
circon y la monacita, lixivien preferentemente ™'U en relacién con ~ U debido a
la posicién estructural del uranio, produciendo cocientes de actividad ~ U/ U
mas altos en las fases accesibles y en las aguas subterraneas. Se sugiere que alli
donde el contenido de uranio en las fases accesibles es alto, la relacion de activi-
234

38 . L. . . .
dad “'U/"U en las aguas tendera a disminuir con el tiempo y la distancia como

. 234
consecuencia del retardo preferente del ~ U.

Retencion y migracion de Pu-239, Tc-99 y I-129
El plutonio-239 (vida media 24100 afios), el tecnecio-99 (vida media 2,1-10
afios) y el iodo-129 (vida media 1,6-10" afios) son los isétopos radiactivos resul-
tantes de la fision nuclear mas persistentes en los residuos radiactivos de alta ac-
tividad. La proporcién en que estos isdtopos radiactivos son retenidos en un
sistema de almacenamiento depende de las propiedades de la matriz del residuo,
del contenedor, del material de sellado y relleno y de la roca encajante. Los ana-
logos naturales en yacimientos de uranio ofrecen un medio muy valioso para eva-
luar la migracion y la retencién geoquimicas de estos isétopos en las escalas de
tiempo adecuadas para un analisis de la seguridad de un sistema de almacena-
miento.
Durante el proyecto ARAP se midieron las abundancias naturales de ~ Pu,
"Te y “I en la mineralizacién de uranio de Koongarra y se compararon con las abun-
dancias calculadas mediante codigos de inventario de radionucleidos con el propdsi-
to de conocer el grado de retencion de estos isGtopos en el yacimiento. La figura

Ko-4 resume en forma de diagrama de flujo como se lleva a cabo dicha modelizacion.
Las principales conclusiones obtenidas de este estudio se pueden resumir de la siguiente

forma:

e Las concentraciones medidas de I en las muestras de la zona primaria del yacimiento (no
meteorizada) exceden las concentraciones minimas predichas por fisién espontanea del “'u,
pero son menores que las calculadas por los c6digos de término fuente.

¢ Aunque la produccién de 1 por fisién de U y ”*U inducida por neutrones es dificil de
estimar con precision, las medidas realizadas en Koongarra parecen indicar que hay un
empobrecimiento en “Ien el yacimiento mucho mayor que el que se observa en el
yacimiento de uranio de Cigar Lake, situado a mayor profundidad (450 m). Las muestras
de la zona superficial del yacimiento primario meteorizado contienen cantidades de 1

muy por debajo del minimo calculado por produccién 7 situ, lo que es una indicacién
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clara de una pérdida de 1, posiblemente debido a los procesos de alteraciéon que han
afectado a esta parte de la mineralizacién. La movilidad del iodo radiogénico también se
pone de manifiesto por su elevada concentracion en las aguas subterraneas que atraviesan
la mineralizacion.

e Las predicciones del modelo de término fuente indican que la produccién de "Tc en los
yacimientos de uranio estd dominada por la fisién espontanea del “U. En las muestras es-
tudiadas en Koongarra, la produccién de "Te por fision inducida del U supone un 5-15%
del total, y por fisién inducida del “*U menos del 4%. Este dominio de la produccién de "Te
por fisién espontinea simplifica bastante la interpretacién de las concentraciones medidas
de "Tc en los minerales de uranio. La presencia de este producto de fisién en las aguas sub-
terrdneas apunta hacia una movilidad moderada durante la meteorizacién del yacimiento
primario.

e Las predicciones de los modelos de término fuente para la abundancia de “Pu proporcio-
nan resultados ambiguos. Esto es debido a que en un sistema tan heterogéneo como la mi-
neralizacién de Koongarra es muy dificil determinar con precision los pardmetros quimicos
necesarios para calcular, mediante los c6digos de término fuente, la abundancia de “Pu. En
particular, los modelos son muy sensibles a las variaciones espaciales en la concentracién de
U, H y Gd en un radio de 20-40 cm alrededor del punto de muestreo. En conclusién, los
métodos actuales para estimar la produccion de “’Pu no son suficientemente precisos para

proporcionar resultados no ambiguos sobre la movilidad del plutonio.

La meteorizacién y su efecto sobre la distribucién del uranio

Los procesos, mecanismos y cinética de la meteorizacion de la clorita y la evo-
lucion de las concentraciones de uranio en los minerales asociados han sido obje-
to de un estudio detallado durante el proyecto ARAP. El objetivo fue comprender
el efecto de la meteorizacion de la clorita sobre la distribucién del uranio en las
cercanias del yacimiento. La referencia principal es Murakami ez al. (1992)

(ARAP, Vol. 9), mientras que en Murakami et al. (1997) se hace un resumen de
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los aspectos mas importantes de la movilidad del uranio durante los procesos de
alteracion en Koongarra.

Si la migracién de radionucleidos se quiere estudiar sobre periodos de
tiempo grandes, es necesario estudiar también los cambios que durante ese
tiempo se producen en la roca encajante como consecuencia de los procesos de
interaccion agua-roca (como la meteorizacion o la alteracion). En Koongarra
este estudio se centrd en la roca encajante, un esquisto con cuarzo y clorita que
ha estado sometida a meteorizaciéon. Aunque el cuarzo es estable en estas con-
diciones, la clorita ha sido alterada a minerales de la arcilla y 6xidos de hierro.
Otros dos minerales menos abundantes, la biotita y la moscovita, también han
sufrido este proceso de meteorizacion. La biotita sufre el mismo tipo de meteo-
rizacion que la clorita, con conversion primero en vermiculita y después en
caolinita. La moscovita, en cambio, se transforma primero en illita y luego,
probablemente, también en caolinita.

La secuencia de conversion de la clorita en caolinita por meteorizacion es: (1)
clorita, (2) clorita/vermiculita /ztergrade, (3) interestratificados clorita/vermiculi-
ta intergrade y vermiculita, (4) vermiculita y (5) caolinita (+ esmectita). En
Koongarra la clorita no esti alterada por debajo de los 25 m de profundidad; su
cantidad decrece rdpidamente entre los 25 y los 24 m hacia la superficie; la ver-
miculita aparece a los 25 m de profundidad y la caolinita hace su aparicién a los
24 m. Finalmente, la vermiculita desparece a los 20 m de profundidad, donde la
caolinita es ya predominante. Desde esa profundidad hasta la superficie, la caoli-
nita es el tinico mineral abundante (figura Ko-5).

Durante este proceso se liberan hierro y magnesio en todas las etapas de
conversion (paso de clorita a vermiculita y paso de vermiculita a caolinita).
Los 6xidos de hierro que se producen durante la meteorizacion de la clorita
(y que estan intimamente relacionados con el uranio) se localizan en un prin-
cipio entre las laminas de clorita y de vermiculita (tamafios de unas pocas mi-
cras) para luego acumularse en los bordes de grano y, mds raramente, en
pequefias venas. En ultima instancia, la meteorizacion transforma los granos
de clorita en productos de alteracion con tamafios del orden de micras o me-
nores (6xidos de hierro y caolinita).

La alteracion de la clorita parece haber afectado a la redistribucion del
uranio, tanto microscopica como macroscopicamente. En uno de los sondeos,
cercano a uno de los extremos de la mineralizacién secundaria, se comparé la
composicion mineraldgica de la roca con las concentraciones de uranio
(mg/kg). Esto se muestra también en la figura Ko-5. En escalas métricas, las
abundancias de clorita, vermiculita y caolinita se corresponden bien con las

concentraciones de uranio. Asi, la zona dominada por clorita tiene unas con-
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centraciones de uranio bajas, la zona de vermiculita tiene unas concentracio-
nes intermedias y la zona de caolinita tiene las mayores concentraciones de
uranio (por encima de 1000 mg/kg). En escalas milimétricas, sin embargo, la
concentraciéon de uranio esta relacionada con el grado de meteorizacion (los
granos de clorita meteorizados tienen concentraciones de uranio mas altas que
los no meteorizados).

Los anilisis de microsonda electrénica y de microespectrometria visible han
revelado que el uranio aparece junto a los 6xidos de hierro, que son uno de los
principales productos de alteracion de la clorita Los métodos de extraccion se-
cuencial apoyan también este resultado, mostrando que mas del 60% del uranio
se asocia con los minerales de hierro, probablemente goethita y hematites. La
forma mas probable del uranio en esta asociacion es como granos de saleeita
menores de una micra y el mecanismo de fijacion es probablemente la copreci-
pitacion (y sorcion) con la saleita y los 6xidos de hierro formados durante la me-
teorizacion de la clorita.

Estos resultados sugieren que la interaccién de la clorita con las aguas con
uranilo provocan la meteorizaciéon de aquélla y la precipitacion y sorcion del ura-

nio en los productos de meteorizacion, retardando de esta forma su migracion®”.

2 Como extension de este estudio, se desarrollé un cédigo unidimensional de adveccién-dispersién-sorcién

para analizar cuantitativamente los efectos de la meteorizacién de la clorita en la migracién del uranio.

Anélogos naturales

Figura Ko->.
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rales mayoritarios
en la ganga del ya-
cimiento en funcion
de la profundidad
(segiin Murakanmi
et al, 1992 [ARAP,
Vol. 9]).

83



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

84

Procesos de retencion

Difusion en la matriz

El grado de migracion del uranio en la matriz de la roca desde las fisuras ha
sido estudiado en rocas en diferentes estados de meteorizacion. El gradiente de
concentracion de uranio (desde la pared de las fisuras hacia el interior de la ma-
triz) se ha estimado a partir de (i) microsonda electrénica, (ii) analisis puntuales a
varias distancias de la fisura, y (iii) cambios en la densidad de huellas alfa.

Roca no meteorizada. Los datos de microsonda electréonica muestran una
profundidad de penetraciéon del uranio de unas 80 micras, mientras que las au-
toradiografias alfa indican una penetracion del uranio en la matriz cloritica de
alrededor de 150 micras. Este tltimo valor ha sido usado para calcular una di-
fusividad aparente del uranio en la roca fresca de 10" m’/s. Este valor, basado
en la distancia de penetracion de los radionucleidos que se desintegran por
emision alfa, es el resultado de varios procesos, entre ellos la difusion, la sor-
cién-desorcion y el retroceso alfa (Edis ez al., 1992 [ARAP, Vol. 8]) y ha sido
calculado aplicando la ecuacion estindar de difusion a partir de una fuente li-
neal. Teniendo en cuenta que los datos de microsonda proporcionan un valor
de penetracion menor (aproximadamente en un factor 2), se puede asumir que
el valor de difusividad tiene una incertidumbre asociada de un orden de mag-
nitud y es conservador.

El valor calculado de difusividad aparente, 10" m’/s, es mucho més peque-
fo que los calculados por Shea (1984) para granos individuales de clorita
(10 °=10 ") o los calculados por el mismo autor para la penetracién en rocas gra-
niticas (10 -10 ). Esto sugiere que la difusién en la matriz ha sido un proceso
de escasa relevancia para el transporte de radionucleidos en Koongarra.

Roca meteorizada. En la roca meteorizada la penetracion del uranio desde
las fisuras es bastante mayor. Analisis puntuales a diferentes distancias de la fi-
sura muestran valores de concentracion de uranio mayores que el valor de fon-
do hasta distancias de 30-40 mm de la pared de las fisuras. Aunque el
gradiente de concentracion de uranio que se observa en la actualidad es com-
patible con un proceso de difusion, no se puede descartar que la disminucién
de la concentracion de uranio con la distancia se deba en parte a una dismi-
nucion pareja de los 6xidos de hierro y manganeso con los que se sabe que el

uranio se asocia. Los resultados no han sido concluyentes (Edis ez a/., 1992

[ARAP, Vol. 8]).

Sorcién del uranio
Como ya se ha comentado previamente, la migracion de radionucleidos en los

sistemas de interaccion agua-roca estd controlada por las reacciones de precipita-



cion/disolucién y adsorcidon/desorcion. La importancia relativa de estos procesos
depende de la concentracion y el estado redox de los radionucleidos presentes, la
tendencia a precipitar o disolverse de los minerales que los contienen, y la dispo-
nibilidad y tipo de superficies sobre las que sorberse.

Aunque se han realizado muchos estudios sobre el reparto del uranio entre
las fases sélidas y las soluciones, la mayoria de estos estudios s6lo sirven para un
substrato particular en un ambiente natural concreto. Por tanto, los valores de
coeficientes de distribucion (K,) obtenidos de estos estudios no sirven para pre-
decir la migracién del uranio a través de medios porosos de composicion varia-
ble y bajo condiciones también muy variables (temporal y espacialmente) de las
soluciones en contacto.

Teniendo en cuenta esta situacion, en el proyecto ARAP se llevaron a ca-
bo estudios muy especificos y detallados sobre el proceso de sorcion siguien-
do dos etapas de trabajo. En la primera se investigaron experimentalmente los
factores que influyen sobre la sorcion del U"" en fases minerales bien definidas
(ferrihidrita, silice cristalina y caolinita, las tres presentes en el sistema natu-
ral) y en substratos naturales seleccionados directamente del sistema de
Koongarra. En esta etapa se definieron de forma rigurosa las propiedades su-
perficiales de los materiales y luego se llevaron a cabo los estudios de sorcién
para un amplio rango de condiciones de la solucién (pH, fuerza idnica, con-
tenido en carbonatos, concentraciones de adsorbentes y adsorbatos, presencia
de agentes complejantes de U y presencia de adsorbatos competidores como
el fosfato y el fluoruro). En la segunda etapa, se desarrollaron modelos de sor-
cién de uranilo para el amplio rango de condiciones quimicas estudiadas ex-
perimentalmente™".

Algunos de los resultados mas relevantes de la primera etapa de estudio
indican que apenas hay diferencia en la extraccion de U” por los 6xidos de
hierro tanto si estaban previamente formados como si coprecipitan en el mo-
mento del experimento; este resultado sugiere que el envejecimiento de las fa-
ses amorfas de 6xidos de hierro no influye de forma dramatica sobre su
capacidad de sorcion. En el caso de transformaciones a fases més cristalinas
(envejecimiento de ferrihidrita a goethita o hematites) se produce una reduc-
cién importante del drea superficial y se observé que paralelamente la adsor-
cién de U™ disminufa. Sin embargo, en esos casos, el uranio ya sorbido pasaba
a formar parte de la fase sélida resultante disminuyendo asi su disponibilidad

para la desorcién.

2 Después de esta primera etapa se llevé a cabo la modelizacion del proceso de sorciéon mediante distintas

aproximaciones que se comentaran en el apartado de modelizacién.
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Los experimentos sobre las fracciones finas (<10 wm) indicaron que el U se
sorbia fuertemente a los substratos naturales en la region de pH intermedio (5-8)
pero mostraba una creciente preferencia por la solucién para condiciones de pH
mas 4cidas o més basicas. También se observé que la presencia de fosfato aumen-
taba la adsorcién de U en la ferrihidrita en condiciones 4cidas. La formacién de
complejos superficiales de fosfatos ternarios de uranilo parece ser la razén mas

probable para este aumento de la retirada de U” de la solucién.
Hidrogeologia

Para el conocimiento de la hidrogeologia de Koongarra se parti6 de la in-
formacion disponible que se obtuvo en dos periodos a lo largo de 21 afios. Se
dispuso de hidrogramas de niveles, mapas piezométricos, ensayos hidraulicos
de inyeccion y bombeo, registros en sondeos y andlisis quimicos e isotopicos
de las aguas subterraneas. La hidrogeologia de Koongarra se recoge en los vo-
lamenes 5 (Davis et al., 1992) y 6 (Townley et al., 1992) del informe final del
proyecto ARAP.

Unidades hidrogeolégicas
En los materiales del 4rea de Koongarra se pueden distinguir 5 unidades hi-

drogeoldgicas (figura Ko-2):

¢ Formacion Kombolgie (arenitas y conglomerados):

Posee una porosidad de baja a moderada y una conductividad hidrdulica baja. Existen zonas
de mayor conductividad asociadas con fracturas en las arenitas. Esta unidad bordea el area
por el noroeste.

e Arenas, limos y arcillas superficiales.

Cubren la mayor parte del area y se extienden desde la superficie hasta una profundidad
variable entre 0,5 y 9 m. Las arenas superficiales son probablemente el material mas permea-
ble del area. Estos materiales permanecen no saturados durante la mayor parte del afio.

e Arcillas residuales que gradan en profundidad a los esquistos moderada-
mente meteorizados de la formacién Cahill.

La arcilla tiene un espesor que varia desde 2 a 20 m. Su conductividad hidraulica es muy
baja.

e Esquistos de la formacion Cahill parcialmente meteorizados y fracturados.
En las condiciones climéticas actuales esta zona esta saturada durante todo el afio y consti-
tuye un acuifero con un espesor que varia de unas zonas a otras entre 10 y 40 m. Es una for-
macién extremadamente heterogénea en la que el flujo tiene lugar a través de fracturas. La
fracturacion provoca que la conductividad hidraulica sea anisétropa.

e Esquistos de la formacion Cahill no meteorizados.

El flujo en esta formacién es menor ya que tanto su porosidad como su conductividad
hidraulica son muy bajas. La mayor parte del flujo en esta zona se produce a través de frac-

turas en los primeros 100 m.



Parametros hidrogeolégicos

Se realizaron ensayos de inyecciéon de corta duraciéon en numerosos son-
deos que muestran una gran variabilidad en las conductividades hidrdulicas de
los materiales. En 1984 se realizaron 45 ensayos de cuchareo en tramos de 5 m.
Las transmisividades medidas varian en més de siete 6rdenes de magnitud (en-
tre 310 y 43,07 m’/d) con una mediana de 2,07 m’ /d, que equivale a una con-
ductividad de 0.4 m/d. En los 50 ensayos de inyeccién a presion realizados en
1979 se obtuvieron transmisividades entre 7,5-10_4 y 0,47 m/d con una media
geométrica de 0,013 m/d.

En la década de los 80 se realizaron ensayos de bombeo de mayor duracion
que los ensayos de inyeccién con numerosos puntos de observacion. A diferencia
de los anteriores ensayos, en los ensayos de bombeo se pudo observar la respues-
ta de zonas mas amplias alrededor de los pozos de ensayo. Los conos de descen-
so eran alargados con una mayor extension en direcciones comprendidas entre
NE-SW y N-S. En tres ensayos se observaron descensos pronunciados a lo largo
de estrechas bandas que sugerian que la mayor parte del flujo tenia lugar a través
de fracturas. Los valores de transmisividades de estos ensayos oscilan entre 0,22 y
66,8 m’ /d. La mayor parte del agua bombeada se extrajo de los esquistos pat-
cialmente alterados de la formacion Cahill. Para un espesor saturado de esta for-
macién de 40 m se deduce una conductividad hidraulica de 0,65 m/d.

Funcionamiento hidrogeol6gico

Existen dos tipos fundamentales de recarga al acuifero: 1) la que proviene
de la formacién Kombolgie a través de la falla Koongarra, y 2) la producida por
la infiltracion del agua de lluvia en la formacién Cahill. Esta dltima componen-
te de la recarga produce una dilucién y da lugar a una estratificacion vertical de
las caracteristicas hidroquimicas (figura Ko-8), cuyo origen esta fundamental-
mente en la infiltracion de la escorrentia superficial procedente de la cabecera
de los Montes Brockman. La descarga del acuifero tiene lugar fundamental-
mente en el arroyo Koongarra y en las zonas himedas de caricter estacional. En
épocas de niveles freaticos altos se produce descarga por evaporacion desde el
suelo y también por transpiracion de la vegetacion que continda incluso una vez
que se seca el citado arroyo.

La mayor parte del flujo tiene lugar a través de los esquistos parcialmente me-
teorizados de la formacion Cahill. Los mapas piezométricos indican que el flujo
subterraneo tiene lugar de norte a sur desde la base de las colinas hacia el arroyo
Koongarra (figura Ko-8). La forma y la separacion entre las isopiezas varian lo-
calmente en respuesta a procesos de recarga y descarga y estan afectadas por va-

riaciones espaciales de los pardmetros hidrogeoldgicos. La anisotropia de estos
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esquistos provoca que el flujo se dirija en direccion norte-sur que no coincide con

la direccién del gradiente hidraulico.
Modelos de flujo

Los resultados de los modelos de flujo en Koongarra se recogen en el vola-
men 6 del informe final del proyecto ARAP (vedse Townley ez al., 1992). En
Townley (1994) se presenta una sintesis de estos resultados.

La hidrogeologia de Koongarra es compleja y por tanto dificil de modelizar.

Las principales dificultades encontradas son:

e El hecho de que el flujo subterraneo es una parte muy pequefia del balance

hidrolégico de la zona.
Esta dificultad es tipica de zonas 4ridas y semiaridas en las que resulta especialmente dificil
identificar los mecanismos de recarga, las zonas de descarga subterrdnea y definir el fun-

cionamiento hidrodindmico de los cauces del agua (ganadores/perdedores).

e El papel de las fracturas en el flujo subterraneo.
Es fundamental para establecer hasta qué punto el flujo se concentra en unas pocas frac-
turas o bien tiene lugar por la mayoria de ellas y por tanto el medio fracturado puede ser

considerado como un medio poroso equivalente.

e La gran heterogeneidad espacial de los materiales geolégicos.

Estos presentan patrones de fracturacién de diferentes escalas.

® Muchos de los datos se obtuvieron en sondeos realizados para la explo-
racion de uranio y no especificamente para estudiar el flujo subterraneo.

¢ La mayoria de los datos disponibles estan concentrados cerca del yacimien-
to n°1 careciéndose de informacion sobre la geologia regional y las condi-

ciones de contorno del flujo.

Se han utilizado diferentes enfoques para el estudio de la hidrogeologia de
Koongarra (medio poroso o medio fracturado) y se ha analizado la relevancia de
dichos enfoques en el transporte de uranio (tabla Ko-1).

Se desarrollaron varios tipos de modelos de flujo con el propdsito funda-
mental de cuantificar la magnitud y las direcciones del flujo subterraneo en el en-
torno del yacimiento n° 1 en las condiciones climaticas actuales. La mayoria de
ellos excepto uno, el modelo basado en FRACMAN (Dershowitz ez al., 1991), se
basan en la hip6tesis de medio poroso equivalente. Se plantearon modelos bidi-
mensionales en perfiles verticales, modelos en planta y modelos de flujo tridi-

mensionales cuyos resultados principales se presentan a continuacion.

e Se realiz6 un modelo de flujo regional en un perfil vertical con el que se de-
dujo que el flujo en el entorno del yacimiento tiene lugar entre la divisoria

de las Montafias Brockman y el arroyo Koongarra. El sistema de flujo y las



Codigo Finalidad Referencia
NAMMU Flujo estacionario en un perfil vertical
(Atkinson et al., 1986)
AQUIFEM-N Flujo unidimensional con 3 capas en la

(Townley, 1987)

zona de transicién
Flujo regional en un perfil vertical
Flujo bidimensional en planta

BIGFLOW Flujo tridimensional a escala regional
(Ababou et al., 1989)
GMF Flujo tridimensional a escala local

(Tanaka et al., 1992)

FRACMAN
(Dershowitz et al., 1991)

Modelo de fracturas discretas en tres
dimensiones

Townley et al. (1992)

velocidades son muy sensibles al valor de la conductividad hidraulica de la
zona de falla de Koongarra.
Townley et al. (1992) presenta varios modelos de flujo a escala en un perfil
vertical utilizando el c6digo AQUIFEM-N (Townley, 1987) y que incorpo-
ran la falla de Koongarra. En la figura Ko-6 se muestran los mapas de
isopiezas y de lineas de corriente que indican que el flujo subterraneo de las
Montafias Brockman descarga a lo largo de la falla de Koongarra y una
parte penetra en el acuifero de la formacion Cahill.
Uno de los aspectos conflictivos analizados durante la modelizacion fue el tratamiento de la
superficie fredtica en los modelos en perfiles verticales. Si se trata este contorno como de
nivel fijo puede obtenerse una distribucién arbitraria de las zonas de recarga y descarga. Es
mas adecuado tratar este contorno con una distribucién de recarga y descarga, lo cual im-
plica conocer la magnitud de la recarga. Davis (1963) y Samper et al. (1997) presentan una
discusion detallada de las ventajas e inconvenientes de ambas alternativas.
Se realiz6 un modelo tridimensional (Trefry and Townley, 1992) que puso
de manifiesto que el flujo no tiene lugar a través de un plano vertical. De
hecho, suponiendo que la falla de Koongarra es muy permeable se produce
una importante componente de flujo horizontal casi perpendicular al plano
vertical de los modelos bidimensionales. Si la falla es mucho menos permea-
ble, el flujo procedente de las Montafnas Brockman es perpendicular a la
falla y hacia el yacimiento.
¢ Aunque el flujo en Koongarra es tridimensional, se realizaron modelos bidi-
mensionales multicapa con tres capas que pusieron de manifiesto:
- la posibilidad de que se produzca de forma transitoria un cambio en la direccion del flu-
jo subterraneo (reversed flow) que en épocas secas puede ir en direccién contraria al flu-
jo en épocas htimedas, es decir, dirigido desde el arroyo hacia la falla en épocas secas,

- de las tres capas consideradas (zona arcillosa fuertemente meteorizada, zona fracturada
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Tabla Ko-1. Lista

de cédigos de
flujo utilizados
en Koongarra
(Townley et al,,
1992).
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transmisiva y la zona profunda de esquistos) la zona intermedia es la que controla la res-

puesta hidraulica del sistema,

- la transmisvidad de los esquistos es anisétropa. Sin embargo, sélo se dispone de datos en

el entorno del yacimiento para definir esta anisotropia, cuya direccién varfa espacial-

mente, no existiendo datos para definirla en el conjunto de la zona de estudio,

- las propiedades de la capa més transmisiva controlan y explican las variaciones de los niveles

y en cierta forma el balance global del sistema. Sin embargo, existe flujo a través de las capas

menos permeables, aunque menor. Este flujo no se puede cuantificar adecuadamente sélo a

partir de modelos de flujo. Como afirma Townley ez a/. (1992), es mas probable que el anili-

sis y la modelizacién conjunta del flujo y transporte de solutos y la geoquimica proporcione

mejor informacién cuantitativa de los flujos en estas formaciones poco permeables que la

modelizacién del flujo por separado.

Figura Ko-6. Mapa
de isopiezas
(izquierda) vy de
lineas de corriente
(derecha) en
Roongarra
calculadas por

Townley et
al.(1992) con

AQUIFEM-N.

Conclusiones y discusién

El objetivo fundamental de determinar la magnitud y direcciéon de los flujos

subterraneos en Koongarra no se alcanzé con un nivel de confianza adecuado.

Existen numerosas combinaciones de variables climatoldgicas e hidrogeolégicas

que podrian explicar las velocidades de flujo que hace falta considerar en los mo-

delos acoplados de flujo y transporte. Los datos hidrogeoldgicos no contienen

tanta informacién como los datos quimicos y por ello el ajuste de modelos aco-

plados es mas probable que permita identificar la combinacién éptima de pari-

metros del modelo. Sin embargo, la modelizacion de las condiciones

hidroquimicas actuales requiere la elaboracion de modelos acoplados de flujo y

transporte con horizontes de tiempo de millones de afios.

Las principales conclusiones de la modelizacion del flujo en Koongarra son:

¢ El uso de datos obtenidos con una finalidad hidrogeolégica diferente al

objetivo con el que se tomaron (exploracién minera) plantea numerosas

dificultades.

e La mayor parte de los datos se concentran en las proximidades del

yacimiento, lo cual no permitié definir adecuadamente las condiciones de

contorno y la dindmica del arroyo Koongarra.
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¢ Los modelos de flujo deben considerar contornos naturales hidrogeoldgi-
cos bien definidos para poder cuantificar correctamente el balance hidrico.

¢ La modelizacién del flujo de un analogo natural deberia realizarse de for-
ma conjunta con las actividades de muestreo y ensayos de campo.

® Aunque los modelos fueron ttiles para mejorar el conocimiento de la
hidrogeologia, permanecen numerosas incertidumbres sobre las veloci-

dades de flujo y el sistema de flujo.
Hidrogeoquimica

Durante el proyecto ARAP y previamente a él se llevaron a cabo extensas
campanas de obtencion de datos hidrogeoquimicos, con el objetivo de caracteri-
zar las aguas subterrdneas de Koongarra y servir de datos de entrada a los calcu-
los de modelizacion geoquimica. Payne et al. (1992) (ARAP, Vol. 7) recopilan toda
la informacion relativa a los estudios de la geoquimica de las aguas subterraneas,
mientras que en Payne ez al. (1994) y Yanase et al. (1995a) se resumen los datos y

conclusiones mas importantes.

Caracteristicas generales de las aguas de Koongarra

Las aguas subterraneas de Koongarra cerca de la mineralizacion son aguas
neutras (pH 6-7), bicarbonatadas magnésicas y muy diluidas (conductividad de
200-250 uS/cm). El elevado contenido en magnesio (en relacion con otros catio-
nes) refleja el predominio de clorita en la roca encajante del yacimiento. Presentan
concentraciones significativas de Si y bajos niveles de carbono organico total
(COT). Las concentraciones de uranio y de radionucleidos de su serie de desin-
tegracion son muy elevadas. El Eh es ligeramente oxidante (150 mV; Payne et al.,
1992 [ARAP, Vol. 7]). Sobre estas caracteristicas generales se superponen tanto
variaciones laterales como en profundidad bastante importantes que se describen

mas adelante.

Los componentes principales de las aguas subterraneas de Koongarra, presentes en concen-
traciones mayores de 0,1 mg/l, son: Ca, Cl, F, Fe, HCO,, K, Mg, Mn, Na, PO,, Si, SO, y U.
El aluminio y el zinc también se han detectado con estas concentraciones en algunas mues-
tras, pero es probable que fuera en forma de particulas en suspension. Ademas, estas aguas
llevan cantidades traza (menores de 0,1 mg/l) de muchos otros elementos, entre los que
destacan: B, Ba, Br, I, Mo, Rb, Ti, Vy W.

La conductividad varia de algo menos de 150 uS/cm (en las aguas superficiales) a 300 uS/cm
(en las aguas mas profundas) y es baja comparada con la mayor parte de las aguas subte-
rraneas australianas. Los valores mds altos, cercanos a 300 uS/cm, se dan en el propio
yacimiento, lo que indica que se trata de una regién de meteorizacién activa.

El pH y el Eh de las aguas varfan tanto en profundidad como lateralmente con respecto a
la zona mineralizada. En la zona no meteorizada y en la zona de transicién (ambas por de-

bajo del nivel freatico durante todo el afio) los valores de pH y Eh son bastante homogé-
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neos, normalmente entre 6,5 y 7,2 y entre 100 y 250 mV, respectivamente. En la zona mas
superficial se dan valores de pH menores de 6,5 y de Eh entre 200 y 400 mV al final de la
estacién hiimeda, cuando esta zona esta temporalmente saturada. En comparacién, el
agua de lluvia en Koongara tiene un pH de 5,3 y un Eh de 560 mV. Las aguas de
Koongarra pertenecen a un régimen de pH/Eh en el cual U(VI) es el estado de oxidacion
dominante del uranio y los minerales de uranio son relativamente solubles, lo que indica
una movilidad potencial de este elemento en el sistema.

El magnesio es un catién muy importante en Koongarra debido a que se libera durante la me-
teorizacién de la clorita de la roca encajante, segtin la reaccion: clorita + CO, + H,O = caolini-
ta + Mgh + SiO, + HCO;, . Las aguas de muestras tomadas sobre el yacimiento contienen
concentraciones de magnesio elevadas (hasta 27 mg/l), que disminuyen tanto aguas arriba (ha-
cia la falla de Koongarra) como aguas abajo, hasta valores por debajo de 10 mg/l, dando una
direccion de dispersion aparente del magnesio hacia el sur o el sureste sobre una distancia de
unos 250 m. En cuanto a las variaciones en profundidad, las aguas someras (<16 m) tienen
concentraciones de magnesio mucho menores (<10 mg/l) que las aguas mas profundas cerca
de la mineralizacion.

Las concentraciones de silice estdn en el rango 5-15 mg/l en las aguas de Koongarra, proba-
blemente como H,SiO,. Su concentracién hace que sea, junto con el magnesio, uno de los
mayores contribuyentes al total de sélidos disueltos (TDS). Su distribucién espacial tiene un
maximo que coincide con uno de los I6bulos de enriquecimiento del fosfato, el situado en el
extremo sur del abanico de dispersién. La tendencia general es de aumento gradual de la con-
centracién aguas abajo, lo que contrasta con las tendencias del magnesio, el uranio y el bicar-
bonato, que tienen su maximo sobre la mineralizacién primaria, y del fosfato, que tiene dos
méximos distintivos.

El resto de cationes mayores estdn en concentraciones mucho menores que el magnesio. Las
concentraciones de sodio y potasio son del orden de 1-2 mg/1 y el calcio puede alcanzar los
5 mg/l en la formacién Cahill. Aguas abajo, en una zona donde la roca es dolomitica, las con-
centraciones de calcio son mayores y similares a las del magnesio.

El anién principal en las aguas de Koongarra es invariablemente HCO, , con concentra-
ciones de hasta 160 mg/l en el centro de la mineralizacién. El bicarbonato es liberado,
junto con el magnesio, durante la meteorizacion de la clorita por aguas ricas en CO, di-
suelto. Este CO, puede provenir de la zona edafica (equilibrio con el CO, gaseoso del
suelo), de la oxidacién bacteriana de minerales con carbono (como el grafito, que se en-
cuentra disperso en la roca encajante), o puede llegar disuelto en las aguas que proceden
de la formacién Kombolgie, al otro lado de la falla de Koongarra. La distribucién late-
ral y en profundidad del bicarbonato es muy parecida a la del magnesio, con concentra-
ciones méaximas en el centro de la mineralizacién.

Debido a las elevadas concentraciones de bicarbonato y al pH neutro, las aguas subterraneas
de Koongarra son inestables cuando pasan a la superficie y liberan CO,. La presién parcial
de CO, en la mayor parte de las aguas en Koongarra es de 10" atm, tipica de la zona edafi-
ca. Hay evidencias de que la presién parcial de CO, diminuye en la direccién del flujo del
agua subterranea, lo que puede atribuirse en parte a la pérdida de CO, por desgasificacién
hacia la atmésfera. Sin embargo, la desgasificacion no puede explicar la disminucién para-
lela de la alcalinidad, por lo que otros procesos como la dilucién y la meteorizacién deben

de producirse al mismo tiempo.



También se ha prestado mucha atencién a la concentracién de fosfato en las aguas de
Koongarra debido a que en la zona meteorizada aparecen fosfatos de uranilo, como la saleei-
ta. Ademas, se sabe que el fosfato en solucion es un agente complejante fuerte del i6n uranilo,
por lo que puede ser importante (y de hecho lo es en este sistema) en la solubilidad y la espe-
ciacién del uranio.

Las concentraciones medidas de fosfato en Koongarra llegan a valores de 700 pg/l, con dos
maximos diferenciados: uno en el limite norte de la mineralizacién (aguas arriba, hacia la fa-
lla de Koongarra) y otro en la parte externa del abanico de dispersién de uranio, aguas aba-
jo, mas alla del limite sur de la mineralizacién primaria. En todo el abanico de dispersion,
donde los fosfatos de uranilo son abundantes en la fase sélida, las concentraciones de fosfa-
to disuelto son bajas. En profundidad, las aguas someras tienen concentraciones muy bajas
de fosfato, muchas veces por debajo del limite de deteccidn, al igual que ocurre en las aguas
de la formacién Kombolgie, al otro lado de la falla.

La concentracién de cloruro tiende a ser bastante baja (<10 mg/l), aunque mayor que las del
agua de lluvia, lo que implica un cierto grado de incorporacién de cloruro durante la per-
colacién por gravedad de las aguas, ademas de una ligera concentracién por evaporacion.
Otros aniones potencialmente importantes, como el fluoruro, estan presentes en niveles muy
bajos (<1 mg/1) y no juegan ningtin papel en la especiacién del uranio.

En cuanto a los elementos menores y traza, el hierro también juega un papel importante en
este sistema. El estado de saturacién de las aguas con respecto a minerales de hierro amor-
fos se correlaciona bastante bien con los valores medidos de Eh. Ademas, se han detectado
coloides de hierro en las aguas subterraneas. Los minerales de hierro adsorben fuertemente
el uranio y se sabe que los procesos de adsorcién son un mecanismo de retardo del uranio
mads importante que los de precipitacién mineral, ya que en Koongarra no se suelen alcan-
zar los productos de solubilidad de los minerales de uranio, excepto en la inmediata vecin-
dad de la mineralizacién. Las concentraciones medidas de hierro disuelto varian de <1 a
22000 pg/l y se correlacionan bien con el Eh de las aguas (concentraciones elevadas de
hierro se corresponden con valores bajos de Eh y viceversa).

El manganeso es un metal traza comin en las aguas de Koongarra, con concentraciones
de hasta 1 mg/l, aunque los valores mas habituales estan alrededor de 100 pg/l. Los 6xi-
dos de manganeso pueden ser fases importantes en la fijacion del uranio y otros radionu-
cleidos en Koongarra. El cobre esta por debajo del limite de deteccién en casi todas las
muestras analizadas (<1 pg/l), a pesar de que se han detectado minerales de cobre en la
roca encajante.

El carbono organico total (COT) se midié en numerosas muestras y las concentraciones sue-
len estar por debajo de 2 mg/l y normalmente justo por encima del limite de deteccién (300
ug/l). Este resultado sugiere que las aguas subterraneas en Koongarra tienen niveles muy ba-

jos de materia organica y que ésta no juega un papel importante en el sistema.

En este sistema los cambios estacionales en la composicion de las aguas subte-
rrdneas en la zona no saturada son bastante marcados. La quimica de las aguas de es-
ta zona durante la época himeda es muy parecida a la del agua de lluvia. Estas aguas
bastante superficiales tienden, al final de la época himeda, a estar muy diluidas en

los componentes mayores y tienen un pH y Eh intermedios entre el agua de lluvia y
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las aguas subterraneas de la zona de saturacion permanente. Hay evidencias de que
conforme el nivel freatico desciende durante la época seca, la quimica de estas aguas
se hace menos diluida y se aproxima a la de las aguas més profundas, bien por pro-
cesos de mezcla, de evapotranspiracion o por una combinacion de ambos.

Sin embargo, en la zona saturada los cambios estacionales son pequefios, tal
y como lo atestigua la constancia en el tiempo del pH, el Eh y la geoquimica de
los iones mayores. En concreto, las variaciones espaciales son mucho mayores que
las posibles variaciones estacionales, por lo que estas tGltimas no se han tenido en
cuenta en los calculos de modelizacion presentados en el epigrafe sobre modeli-
zacion geoquimica.

Una vez vistas las caracteristicas generales de las aguas de Koongarra, resulta
ilustrativo ver cual es su distribucion en profundidad y cudles las caracteristicas
que definen las distintas zonas hidrogeoquimicas.

Aguas en la zona meteorizada y no saturada. Estas aguas provienen de la llu-
via que cae directamente sobre el drea de Koongarra por percolacion a través de
la zona meteorizada y son de cardcter marcadamente estacional. Tienen bajas con-
centraciones de uranio, bajo pH, baja conductividad y generalmente bajos conte-
nidos de especies disueltas. Son muy parecidas al agua de lluvia de la que
provienen, pero con presiones parciales de CO, mayores. La quimica de estas
aguas es distinta en la zona directamente sobre la mineralizacion y en la zona que
la rodea, lo que se pone de manifiesto en un diagrama de Piper (figura Ko-7).
Ademas, su composicién se modifica conforme fluyen hacia la zona saturada y se
mezclan con las aguas més profundas.

Aguas en la zona de transicion (saturada). La mayor parte de la movilizacion
del uranio parece producirse en esta zona de transicion, justo por encima de la ba-
se de la zona meteorizada. Aqui las aguas se caracterizan por poseer concentra-
ciones altas de bicarbonato, lo que produce complejos con el uranio, presiones
parciales de CO, elevadas y conductividad y concentraciones de magnesio y ura-
nio altas comparadas con las de las aguas de la zona anterior. El pH es cercano a
neutro, mas elevado que en las aguas someras estacionales, la relacion 'u/u
bastante menor que la unidad y el contenido en carbono radiogénico del carbono
inorganico disuelto estia por debajo del 100 cpm (cuentas por minuto), aunque
tiende rapidamente a este valor conforme las aguas se alejan del cuerpo minerali-
zado. Como se ha comentado mads arriba, este acuifero puede estar parcialmente
confinado por una capa arcillosa en la zona meteorizada superior, lo que produ-
ce una mezcla gradual con las aguas someras de recarga estacional local.

Aguas en la zona no meteorizada (saturada). En esta zona las fracturas pro-
porcionan probablemente los conductos principales para el movimiento del agua

subterranea. La quimica de estas aguas no depende mucho de la profundidad.



L. .. 24 /238
Una caracteristica importante de estas aguas es que su relacion U/ U es mayor
de uno, al contrario de lo que ocurre en las aguas de la zona de transicion. La mi-
gracion de radio es significativa en esta zona, pero el uranio parece migrar con ma-

yor facilidad en la zona de transicién superior.
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Las aguas subterraneas aguas arriba pero dentro del yacimiento, se caracterizan
por poseer valores de 8'H bastante negativos, en el rango -25%o a -40%o. Aguas abajo
del yacimiento las aguas se hacen mas diluidas y el valor de 8H se hace menos nega-
tivo, aproximandose al valor de las aguas de lluvia y las aguas superficiales. Estos cam-
bios vienen acompafiados de un aumento en el contenido de “C. El tritio est4 presente
en alguna de las aguas subterrdneas mas someras. Estos datos pueden explicarse por
una mezcla gradual con aguas de recarga local en la direccion del flujo, aunque los da-
tos de tritio y ‘c parecen indicar que la mezcla es bastante lenta y que la mayor par-

te del agua de lluvia sobre la zona se dispersa por evapotranspiracion y escorrentia.

Is6topos de la serie del uranio

Las aguas subterraneas en el area de la mineralizacion tienen concentraciones
importantes de uranio y de sus productos de desintegracién. Ademas de Payne er
al. (1992) (ARAP, Vol. 7), dos referencias basicas sobre estos estudios son Yanase
et al. (1995b) y Yanase ez al. (1998).
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Figura Ko-7.
Composicion
quimica de las
aguas subterrdneas
someras (< 16 m)
y profundas en
Koongarra,
representadas en
un diagrama de
Piper. Se incluye
también el valor
medio del agua de
luvia en la zona
(Payne et al., 1992
[ARAR Vol 7.],
pdg. 100)
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Las concentraciones de uranio-238 son hasta cuatro érdenes de magnitud su-
periores a la concentraciéon de fondo de la Fm. Cahill y el maximo se sitta en el
centro de la mineralizacion, a una profundidad de 20-50 m, con concentraciones
maximas superiores a 100 pug/l. Aguas abajo se produce una disminucién gradual
de dicha concentracién sobre una distancia de 200 m.

La relacién de actividad ~'U/""U en Koongarra depende fuertemente de la
profundidad. En las aguas subterrdneas de la zona meteorizada (cerca de la su-
perficie) la relacién PU/U es bastante menor que uno 'y esta correlacionada
con las relaciones de actividad en el uranio accesible (facilmente lixiviable) de
las fases solidas. Estos valores menores de uno se consideran anémalos y han in-
tentado explicarse mediante un mecanismo de enzplazamiento por retroceso alfa
de los isétopos hijos en fases no accesibles (Nightingale, 1988). En la zona no
meteorizada (a mayor profundidad), las relaciones U/U en las aguas subte-
rraneas suelen ser mayores de uno, mientras que en la zona de transicion, inter-
media entre las dos anteriores, los valores de actividad son variables (Payne et
al., 1992 [ARAP, Vol. 7]). La aparente menor movilidad del uranio-234 debido
al mecanismo de “emplazamiento por retroceso” tiene importantes repercusio-
nes para la evaluacion de la seguridad, ya que este mecanismo no suele tenerse
en cuenta en dichas evaluaciones y sin embargo parece ser un proceso impor-
tante en el retardo de la migracion de los radionucleidos.

La movilidad del torio es importante porque el torio es un “andlogo quimi-
co” de varios radionucleidos importantes en los residuos de alta actividad, como
el Np(IV) y el Pu(IV). La concentracién de los is6topos de torio en las aguas de
Koongarra es extremadamente baja, con relaciones “Th/”'U menores de 0.001.
Esto quiere decir que el torio es mucho menos mévil que el U y puede conside-
rarse inmovil en todos los célculos de modelizacion.

El “Raes el producto de desintegracion alfa del “"Th. La concentracién de
“Ra es maxima en el centro de la mineralizacién y mayor en la zona no meteori-
zada que en la meteorizada. Un 16bulo de concentraciones moderadamente altas
parece extenderse desde el yacimiento hacia el sur. En la zona no meteorizada
(> 30 m de profundidad) la relacién “Ra/"'U es mayor que la unidad, lo que in-
dica que el radio es mas mévil que su isétopo padre. Al migrar hacia la superficie
puede precipitar, junto con oxihidréxidos de hierro y manganeso, en la base de la
zona de meteorizacion, como consecuencia del cambio fisicoquimico de las aguas
de ligeramente reductoras a oxidantes.

El "Pb se produce a partir de la desintegracion del “Rn, a su vez producto
de desintegracion del ““Ra. Las isolineas de concentracién de ' Pb ponen de ma-
nifiesto una elongacion hacia el sur del halo radioquimico, lo que sugiere que la

direccion de migracion actual de los radionucleidos es hacia el sur (y no perpen-



dicular a la falla de Koongarra, que tiene una direccion NNE-SSW). Esto lo co-

rrobora también la quimica de elementos mayores de las aguas.

Caracterizacion de coloides en las aguas subterraneas

Un objetivo prioritario del proyecto ARAP fue identificar los mecanismos
principales de migracion de radionucleidos y desarrollar modelos cuantitativos
de la evolucion del abanico de dispersién de uranio, por ello, ademas de la carac-
terizacion de la fraccion en solucién verdadera se hizo un esfuerzo adicional en el
estudio y caracterizacion de la fraccion coloidal.

El UKDoE (Ivanovich et al., 1988) realiz6 un estudio previo sobre la asocia-
cion de los radionucleidos con los coloides en las aguas subterraneas y el proyec-
to ARAP continué este estudio durante los cinco afios del proyecto. En Payne et
al. (1992) (ARAP, Vol. 7) y Seo et al. (1994) se resumen todas las investigaciones
referentes a coloides en el andlogo de Koongarra y lo que sigue es un extracto de
sus principales conclusiones.

En Koongarra los coloides se definieron operacionalmente como las particu-
las en las aguas subterrdneas que atravesaban una membrana de 1 micra de tama-
fio de poro y eran retenidas por una membrana de ultrafiltracién con un corte a
un peso molecular de 10.000 6 30.000. Los coloides (< 1 micra) y las particulas fi-
nas (> 1 micra) se caracterizaron por su mineralogia, composicién quimica y con-
tenido en radionucleidos.

La mineralogia de los coloides en las aguas de Koongarra refleja la mine-
ralogia de las fases sdlidas presentes en las inmediaciones del punto de mues-
treo. Predominan los 6xidos de hierro y los minerales de la arcilla (10-10°
particulas/l). También aparecen particulas finas de cuarzo (10 particulas/l) y
otras dominadas por elementos individuales como plomo, uranio, titanio y oro
(10° particulas/l). Sin embargo, y esto es un dato importante, la concentracion
total de particulas coloidales en Koongarra es muy baja (< 10" particulas/l). No
se observaron coloides organicos.

En cuanto a los contenidos en radionucleidos, los resultados del estudio de
coloides ponen de manifiesto que el uranio migra principalmente en solucién ver-
dadera, mientras que el torio y el actinio se asocian con particulas mas grandes,
relativamente inméviles (>1.0 um). Sin embargo, de la pequena parte de “Th que
pasa a través del filtro de 1.0 pum, una parte significativa est4 asociada con parti-
culas coloidales. El actinio parece ser algo mds mévil que el torio y se asocia con
coloides en una mayor proporcion, aunque esta casi siempre presente en bajas
concentraciones. La conclusion principal que se extrae de este estudio es que los
coloides son una forma de transporte de radionucleidos poco importante en las

aguas subterraneas de Koongarra.
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Evolucion global de las aguas subterraneas

La hidroquimica de las aguas de Koongarra es un factor determinante a la
hora de evaluar la movilidad del uranio en el sistema. El pH, el Eh y la compo-
sicion quimica de las aguas determinan su estado de saturacién con respecto a
las fases solidas presentes. Ademas, la especiacion del uranio, que determina su
capacidad para ser adsorbido, es también una funcién de la concentraciéon de
los ligandos complejantes.

Dado su estado de pH y Eh, las aguas de Koongarra por debajo de los 16 m
de profundidad tienden a disolver uranio en forma oxidada U(VI) hasta concen-
traciones de 10° M. Sin embargo, los valores medidos estan por debajo de esta
concentracién por lo que se puede concluir que estas aguas estan subsaturadas
con respecto a los principales minerales de uranio. Para este tipo de aguas, la ad-
sorcion es un mecanismo de retardo del uranio mucho mas importante que la pre-
cipitacion directa de minerales de uranio. Este tema sera tratado mds adelante con
mas detalle en el epigrafe “Modelizacion geoquimica”.

Como ya se ha dicho, las aguas de Koongarra tienen niveles bajos de carbono or-
ganico disuelto, por lo que otras especies inorganicas, como carbonatos y fosfatos,
son las especies complejantes del uranilo més probables. En ausencia de cantidades
importantes de fosfato, las especies de carbonato de uranilo dominan la especiacion
del uranilo cuando el pH esta por encima de 5. En presencia de fosfatos (como ocu-
rre en Koongarra), estos pueden ser complejantes importantes del uranilo. Todas es-
tas posibilidades han sido exploradas en detalle mediante modelizacién geoquimica.

El otro factor condicionante de la movilidad del uranio es el flujo de aguas
subterrdneas. Las aguas subterraneas entran en la formacion Cahill (la que sir-
ve de encajante a la mineralizacion) desde las arenitas de la formacion
Kombolgie a través de la falla de Koongarra (figura Ko-8). La formacién
Kombolgie estd densamente fracturada y el agua se mueve a través de esta red
de fracturas, para luego atravesar la falla de Koongarra y penetrar en la forma-
cién Cahill, constituida por esquistos con cuarzo y clorita y que alberga al ya-
cimiento de uranio. La entrada de agua al sistema desde las arenitas de la
formacion Kombolgie a través de la falla de Koongarra queda evidenciado por
la similitud en la composicién isotépica (& “H) de las aguas del yacimiento y de
las de la formacién Kombolgie.

En la zona mineralizada las aguas subterraneas tienen elevadas concentraciones
de HCO, , Mg2+, isétopos de uranio y radionucleidos de la serie del U y bajas con-
centraciones de ' C. El uranio estd presente en solucion verdadera, probablemente
en forma de complejos de carbonato de uranilo. Conforme estas aguas se mueven, se
produce una dilucién general y una mezcla con aguas de recarga local procedentes

del agua de lluvia estacional. La dilucién y la adsorcién de uranio parecen ser los dos



procesos principales que reducen la concentracion de uranio una vez que las aguas
subterrdneas abandonan la zona primaria del yacimiento. En general el agua subte-
rranea en Koongarra no se mueve perpendicularmente a la falla (hacia el SSE), sino
hacia el sur, lo que no concuerda con la orientacion del abanico de dispersion de ura-

nio, que si que implica un movimiento de dispersién perpendicular a la falla.
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Teniendo en cuenta los dos factores esenciales que se acaban de exponer (mode-
lo hidroquimico y modelo de flujo) se puede plantear un modelo conceptual de evo-
lucién del sistema de interaccién agua-roca de la forma siguiente. Las reacciones de
disoluciéon mineral que tienen lugar con mas probabilidad en las aguas subterraneas
de Koongarra estan inducidas por la accién del CO, sobre los minerales carbonatados
y silicatados en la zona meteorizada o en el propio acuifero principal. Las aguas en
contacto con el yacimiento y aguas arriba de él contienen cantidades importantes de
CO, disuelto. La fuente tltima de este CO, es la descomposicién de la materia orga-
nica en la zona edéfica, la respiracion radicular de las plantas y la descomposicién bac-
teriana de materia organica sedimentaria (grafito) en el acuifero principal.

Debido a la composicion mineraldgica de la roca encajante (clorita y cuarzo),
Mg2+ y HCO, , junto con cantidades importantes de Si, pasan a solucién desde la
fase solida por meteorizaciéon de la clorita en presencia de aguas con elevada pre-
sion parcial de CO,. Esto viene acompafiado de un aumento de la alcalinidad al

consumirse los protones en la conversién de CO, en bicarbonato.

Anélogos naturales

Figura Ko-8.
Direcciones de
flujo del agua
subterrinea en
Koongarra. En el
esquema se
muestra también
la posicion de las
diferentes zonas
de meteorizacion
en profundidad,
asi como la
geometria del
yacimiento
primario y su
abanico de
dispersion, junto
con los minerales
de uranio que
caracterizan cada
sector de la
mineralizacion.

99



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

Tabla Ko-2.
Principales cédigos
y bases de datos
termodindmicos
empleados durante
el proyecto ARAP

en Koongarra.

100

Es decir, la geoquimica de elementos mayores de las aguas subterraneas de
Koongarra es cualitativamente consistente con un proceso de meteorizacion de la

clorita para dar, en tltimo término, caolinita.
Modelizacién geoquimica

Durante el proyecto ARAP se utilizé la modelizaciéon geoquimica para estu-
diar distintos procesos, entre ellos los de interacciéon agua-roca en las aguas sub-
terraneas de Koongarra, la formacion del yacimiento secundario de uranio (zona
de fosfatos de uranilo) y la modelizacion de los procesos de sorcion del uranio.

Los codigos y bases de datos utilizados por los distintos participantes se indican
en la tabla Ko-2. Su empleo no se realizo de forma independiente sino que se utiliza-
ron distintas combinaciones de codigos y bases de datos para constatar su incidencia
en los resultados y verificar el origen de las discrepancias existentes entre los diferentes
grupos participantes. La realizacion de este andlisis de sensibilidad es destacable ya que

en Koongarra es en el tinico andlogo en el que se sefiala explicitamente su realizacion.

Codigo

Base de datos

Objetivo / Autores

EQ3/6 (Wolery, 1983)

JH1/JH2 (Bennett y Read,
1992 [ARAP, Vol. 10]).

Célculos de especiacion-solubilidad de las aguas subterraneas
(Sverjensky, 1992 [ARAP, Vol. 12]).

MINTEQA2 Propias + NEA (1989) | Célculos de especiacion-solubilidad por parte de ANSTO

(Russo, 1987) para el U(VI) (Bennett y Read, 1992 [ARAP, Vol. 10, p. 10]).

HYDRAQL

(Papelis et al., 1988)

MICROQL

(Westall et al., 1976)

EQ3/6 CHEMVAL-3 Célculos de especiacion solubilidad de Bennett y Read para los
CHEMVAL-4 fosfatos de uranilo (autunita/saleeita) (Sverjensky et al., 1992
JH1/JH2 [ARAP, Vol. 11, pp. 21-22]).

EQ3/6 JH1/JH2 Célculos de transferencia de masa de Sverjensky para la mode-

lizacion de la formacién del yacimiento secundario con fosfatos
de uranilo, (Sverjensky et al., 1992 [ARAP, Vol. 11, pp. 9-12]).

EQ3/6 CHEMVAL-4 Céalculos de transferencia de masa de Bennett y Read para la

PHREEQE formacion del yacimiento secundario segtn los escenarios de

(Parkhurst et al., gvaporacion y meteorizacion (Sverjensky et al., 1992 [ARAP, Vol.

1980) 11, pp. 28-30]).

FITEQL No utiliza Célculos de constantes de equlibrio (Waite ef al., 1992, [ARAP,

(Westall, 1982) Vol. 13, p. 55]).

HYDRAQL Propia + NEA (1989) Céalculos de adsorcidn de U(VI) asociado con fases amorfas de

CHEMTARD para el U(VI) 6xidos de hierro (Waite et al., 1992, [ARAP, Vol. 13, p. 90]).

(Bennett et al, 1992) | CHEMVAL-4? Modelizacion unidimensional del transporte reactivo de Uy Th

en la zona de uranio disperso del abanico de dispersion.
Célculos de Bennett y Read (Golian et al., 1992 [ARAP, Vol. 14,
pp 223-237]).




Modelo conceptual hidrogeoquimico: interaccion agua-roca

El objetivo de la modelizacion hidrogeoquimica fue el de identificar los fac-
tores que controlan la composicién quimica de las aguas de Koongarra y su evo-
lucién geoquimica. Sverjensky (1992) (ARAP, Vol. 12) y Sverjensky (1994)
resumen todo este procedimiento y las principales conclusiones.

Uno de los pasos iniciales en la modelizacién geoquimica fue el célculo de la dis-
tribucion de especies disueltas y el estado de saturacion de las aguas con respecto a
los minerales de interés en el sistema. Para estos calculos se utilizaron los codigos
EQ3/6 (Wolery, 1983), PHREEQE (Parkhurst ez a/., 1980) y MINTEQA2 (Russo,

1987). En cuanto a las bases de datos utilizadas, se consideraron distintos conjuntos::

® Base de datos de la Universidad John Hopkins (JHU). Esta base de datos ha
sido desarrollada en la Universidad John Hopkins, Baltimore, EEUU. Fue
evolucionando durante el proyecto ARAP y la versién mas reciente utiliza-
da en ARAP (Bennett y Read, 1992 [ARAP, Vol. 10]) contiene 27 elemen-
tos, 189 especies acuosas, 139 minerales, 8 gases y 15 soluciones sélidas.
Los datos provienen, en su mayor parte, de la base de datos que acompafia
al codigo EQ3/6 (Wolery, 1983).

® Base de datos CHEMVAL. El proyecto CHEMVAL comenzd en 1987 y la
fase 4 de su base de datos se publicé en 1992 (CHEMVAL-4). Esta es la uti-
lizada en el proyecto ARAP. Se trata de una base de datos internamente
consistente con 563 especies acuosas y 332 fases solidas para 27 elementos.

® Datos termodindmicos empleados por ANSTO. ANSTO utilizo tres c6di-
gos geoquimicos distintos en sus simulaciones: MINTEQAT1 (Allison ez al.,
1990), HYDRAQL (Pepelis ez al., 1988) y MICROQL (Westall, 1979). Los
datos termodinamicos utilizados para los elementos mayores fueron los que
acompanaban al cddigo correspondiente. Para el uranio (VI), se aumen-

taron estos datos con los procedentes de Grenthe er a/. (1989).

De la comparacion de los resultados obtenidos por los diferentes grupos
participantes, utilizando diferentes combinaciones de cddigos y bases de datos,
se desprende que las discrepancias observadas se deben a una combinacion de
varias de las siguientes causas: (a) las diferencias en el modelo conceptual de
partida (ésta es, en la mayor parte de los casos, la causa mas importante de las
discrepancias), (b) el error asociado a los datos termodinamicos (incluyendo
aquellos que se han usado para parametrizar los modelos de sorcién), (c) au-
sencias en las bases de datos termodinamicos estdndar; esto ha sido especial-
mente importante para los minerales secundarios de uranio, y (d) el uso de los
c6digos geoquimicos fuera de su estricto rango de aplicabilidad (por ejemplo,

en lo referente a la fuerza iénica).
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Los procesos de sorcién no se han tenido en cuenta en estos calculos (se comen-
tardn mds adelante), pero parece que no son importantes para los elementos mayores
y alguno de los menores®. Los resultados obtenidos de especiacion-solubilidad fue-
ron luego usados para deducir las interacciones agua-roca que han podido influir en
la composicion actual de las aguas. Por tltimo, estas inferencias han sido contrastadas
con cdlculos de pautas de reaccion tomando como origen la composicion de las aguas

subterraneas actuales. Este procedimiento es el que se describe a continuacion.

Calculos de especiacion-solubilidad

Las aguas de Koongarra se pueden dividir en los tres grupos mencionados pre-
viamente: (i) aguas superficiales, (i) aguas intermedias y (iii) aguas profundas. Las
aguas de estas tres profundidades son parte de un continuo de composiciones, espe-
ciaciones y estados de saturacion que se extiende hasta la composicion del agua de Ilu-
via. Esta, a diferencia de incluso las aguas subterraneas mas superficiales, tiene pH
acido (4.5) pero bajas concentraciones de todos los solidos disueltos. Las aguas de llu-
via son también las que tienen el mayor potencial para reaccionar con minerales ricos
en magnesio y las relaciones més bajas log(a,,, /(ay,,) ), log(ay./a,,.) y log(ac,+/ (am)z).

Los resultados obtenidos de estos calculos™’ indican que los cationes y aniones
principales no forman complejos. Las variaciones en la especiacion del uranio y de
otros elementos con la profundidad reflejan sobre todo el aumento de pH de las aguas
(de 5 para las aguas superficiales a 7 para las profundas) y el consiguiente cambio en
la especiacion del carbono inorganico disuelto de CO, a HCO, . En el yacimiento se-
cundario, con fosfatos de uranilo, las aguas supetficiales contienen concentraciones de

uranio altas, de hasta 0,4 mg/l, sobre todo en forma de UO,CO, _, y bajas concen-

3 (aq)?
traciones de PO, (alrededor de 0,03 mg/l), predominantemente como H,PO, . En
cambio, las aguas profundas tienen un pH ligeramente alcalino, bajos niveles de CO,
y elevadas concentraciones de HCO, y magnesio.

Las aguas profundas (por debajo de los 25 m) alrededor del yacimiento prima-
rio, con 6xidos de uranio y silicatos de uranilo, contienen hasta 0,1 mg/l de uranio,
casi todo en forma de UOZ(COS);(@ y concentraciones mayores de PO, (alrededor
de 0,1 mg/l), predominantemente en forma de H,PO, ,,, HPO . ,y MgHPO, ..

Las aguas de profundidades intermedias (15-25 m) tienen propiedades y es-

4 (aq

pecies intermedias entre las de las aguas superficiales y las de las profundas, pero
ademads se caracterizan por tener los valores mas altos de SiO, (hasta 43 mg/l) y

PO, (hasta 0.6 mg/l) de todas las aguas de Koongarra analizadas.

2 Los calculos que tienen en cuenta explicitamente los procesos de sorcién, sobre todo para el uranio, se de-

tallan en el epigrafe “Modelizacién de la Sorcién del uranio”.

! Dependen de las especies incluidas en el modelo de especiacién y de los valores numéricos de las constan-

tes de equilibrio en la base de datos termodindmicos usada.



Cuando las aguas subterraneas de Koongarra se representan sobre diagramas
de actividad log(a,,, / (aH+)2) versus log(a,./a,;,) definen una tnica tendencia li-
neal, muy marcada, dentro del campo de estabilidad de la caolinita y extendién-
dose hasta el limite caolinita-clinocloro-cuarzo. El agua de lluvia se localiza en la
prolongacion de dicha linea hacia valores bajos de log(a, /a;;,) y log(a,,, / (aH+)2).
Esta tendencia sistematica se mantiene en los diagramas de cocientes de actividad
frente a profundidad.

La posicion de las aguas sobre el campo de estabilidad de la caolinita, junto
con la tendencia lineal que siguen sobre dicho campo de estabilidad sugieren que

las aguas han evolucionado a través de una reaccion del tipo

Mg,AlLSi,O,,(OH),+10CO,+3H,0<ALSi,O,(OH),+5 Mgz++10HCOj+SiOZ.

clorita caolita

Conforme estas reacciones progresan hacia la derecha, los cocientes de activi-
dad log(a,,,,/ (am)z) y log(a,,/a,,,) aumentan. Por tanto, la tendencia que muestran
las aguas en un grafico log(ay,,,/ (aH)Z) en funcion de log(a,,/a,,,) es compatible con
una reaccion progresiva de las aguas superficiales con clorita rica en magnesio para
dar la composicion de las aguas mas profundas, que parecen estar en equilibrio con
los esquistos cloriticos no meteorizados. La prediccion de la reaccion propuesta es
que las aguas profundas deben tener una relacion Mg:HCO, :SiO, de 5:10:1, lo que
esta muy proximo a los valores medidos para estas especies en las aguas profundas
de Koongarra. Estas predicciones simples se comprueban mas abajo por medio de
calculos de pautas de reaccion.

Para los cilculos de los estados de saturacion de los minerales principales en
los tres tipos de aguas se asumi6 que las aguas estaban en equilibrio con respecto
a caolinita y hematites (al pH medido en las muestras). Esto produce valores de
concentracion de Al y Fe mucho menores que los realmente medidos en las aguas.
El uso de los valores medidos de Al y Fe daria como resultado una gran sobresa-
turacion para muchos silicatos, lo que puede ser realista o no.

Existe una tendencia general de aproximacion a la saturacién con respecto a
la clorita rica en magnesio conforme aumenta la profundidad. Esto es otro argu-
mento a favor de que la reaccién de meteorizacion de clorita a caolinita es la que
controla la quimica de elementos mayores de las aguas subterraneas en
Koongarra. Tendencias similares se observan en otros minerales, como la mosco-
vita o el feldespato potasico. El fluorapatito tiene valores positivos de IS? en las

aguas profundas, lo que indica que este mineral es estable en la zona del yaci-

24 1S: indice de saturacion.
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miento no meteorizado (>20 m de profundidad). En cambio, la tendencia del fos-
fato de uranilo saleeita es inversa, aproximandose a la saturacion en las aguas su-
perficiales, lo que es compatible con su presencia en el yacimiento secundario a
estas profundidades. Las aguas profundas, sin embargo, estin muy subsaturadas
en este fosfato de uranilo, sobre todo debido al descenso del Eh y el consiguien-
te cambio en el estado de oxidacion del uranio. A pesar de las incertidumbres en
los datos termodindmicos de la saleeita, el patron de cambio calculado es compa-
tible con la hidrogeoquimica y la mineralogia de Koongarra.

Todas estas tendencias marcan una evolucién comin de las aguas con la pro-
fundidad, independiente de la posicion de las aguas con respecto a la mineraliza-
cidn; esto es especialmente cierto para los minerales principales de la roca
encajante no meteorizada (clorita, moscovita y feldespato potasico), que se aproxi-
man a su punto de saturacion conforme aumenta la profundidad. Otros estados de
saturacion, como los del fluorapatito o los minerales de uranio, no son indepen-
dientes de la posicion espacial con respecto al yacimiento (es decir, de la distancia
horizontal con respecto al centro de la mineralizacion). El apatito, por ejemplo,
cambia su estado de saturacion de -7 unidades logaritmicas en el centro de la mi-
neralizacion a -1 unidades 200 m hacia el sur, lo que se debe probablemente al ra-
pido aumento de la cantidad de fdsforo en las aguas en esa misma direccion, tal y
como se explicé en el epigrafe “Hidrogeoquimica”.

A partir de estos resultados se concluye que la meteorizacion de los esquistos
con clorita por las aguas de lluvia (modificadas por infiltracion en la zona edafi-
ca) es el mecanismo basico que explica las variaciones en la geoquimica de los ele-
mentos mayores en las aguas de Koongarra y, por tanto, el que condicionari la geo-
quimica de los elementos traza. La conclusién general que se extrae de los célcu-
los de especiacion-solubilidad es que la alteracion de los esquistos cloriticos por
si sola es capaz de explicar la variacion quimica de los elementos mayores y traza

en las aguas subterrdneas de Koongarra.

Calculos de transferencia de masa: evolucién geoquimica de las aguas

Los célculos de transferencia de masa o pautas de reaccién (Helgeson, 1970)
proporcionan una herramienta adicional para estudiar el control de la mineralo-
gia sobre la composicion quimica de las aguas subterrdneas. Las reacciones pos-
tuladas en el epigrafe anterior pueden comprobarse comenzando con un agua
superficial, 4cida y que ha sufrido pocas reacciones, y haciendo con ella calculos
predictivos de pautas de reaccion para ver si tal agua evoluciona hacia el estado
de las aguas mas profundas, mas alcalinas y en equilibrio con clorita y caolinita.

Se han realizado tales calculos comenzando con un agua superficial tipica y

haciéndola reaccionar con tres litologias diferentes: (i) un esquisto cloritico, con



una mineralogia inicial formada por clorita, sericita y grafito, (ii) un esquisto con
mica y granate, compuesto por almandino (un tipo de granate con Al y Fe), mos-
covita y biotita, y (iii) un esquisto con mica y feldespato, compuesto por feldes-
pato potésico, biotita y magnetita. El cuarzo se ha omitido de todos los calculos
por ser resistente a la meteorizacion y porque todas las aguas en Koongarra tien-
den a estar sobresaturadas con respecto a él. De los tres calculos, s6lo el que ha-
ce reaccionar al agua superficial con el esquisto con clorita es capaz de reproducir
la evolucién de las aguas de Koongarra, lo que nuevamente indica que el esque-
ma simple de reaccién con clorita que emergia de los calculos de especiacion-so-
lubilidad es capaz de explicar la evolucién de la quimica de elementos mayores de
las aguas subterrdneas de Koongarra.

La meteorizacion de los esquistos cloriticos tiene también importantes con-
secuencias para el transporte del uranio en las aguas subterraneas. En las aguas su-
perficiales, que son 4cidas y ricas en CO, disuelto, el uranio es soluble porgue son
aguas fuertemente oxidantes. En las aguas profundas, que son menos oxidantes, el
uranio es soluble porgue los valores de pH son bastante mayores (7-7,5). Esto lti-
mo es consecuencia de la conversién del CO, en HCO, durante la meteorizacion
(y la consiguiente formacién de complejos de uranio mds moviles) y el flujo de las
aguas hacia profundidades mayores, asociada con la adicion de Mg y la alteracion

de la clorita a caolinita.

Consideraciones sobre la modelizacion hidrogeoquimica
Se pueden resumir las principales conclusiones extraidas de los diferentes

ejercicios de modelizacion geoquimica en los siguientes cuatro puntos:

¢ La meteorizacion de los esquistos con clorita por las aguas de lluvia (mo-
dificadas por infiltraciéon en la zona edéfica) es el mecanismo basico que
explica las variaciones en la geoquimica de elementos mayores en las aguas
de Koongarra.

e La fuerte dependencia de todos los iones principales con la profundidad
implica una recarga vertical por infiltracién de agua de lluvia. Este agua
evoluciona progresivamente por reaccion con la clorita de la roca encajante
conforme se mezcla con las aguas del acuifero principal en la zona no me-
teorizada.

® La meteorizacién de la clorita también tiene importantes implicaciones
para el transporte del uranio en las aguas subterraneas. En las aguas
someras (dcidas y ricas en CQO,) el uranio es soluble s6lo porque son aguas
fuertemente oxidantes. En las aguas profundas, que son menos oxidantes,
el uranio es soluble porque los valores de pH son bastante mayores (7-7,5).

® Los calculos de pautas de reaccion predicen bien las caracteristicas ge-
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nerales de la evoluciéon quimica y fisicoquimica de las aguas de Koongarra.
Esto confirma la hipétesis del ataque acido del CO, sobre las rocas ricas en

clorita del yacimiento.

Modelizacién de la formacién del yacimiento secundario de uranio (zona de fos-
fatos de uranilo)

El yacimiento secundario de Koongarra es la parte de la mineralizacion que
se encuentra por encima de la base de la meteorizacion (figura Ko-8). En él, el

uranio aparece de tres formas distintas:

1.como fosfatos de uranilo (principalmente saleeita) alterados 77z situ en la
parte superior de lo que antes era el yacimiento primario,

@1 situados aguas aba-

2.como fosfatos de uranilo en el abanico de dispersién
jo de la prolongacion hacia la superficie del yacimiento principal y que se
interpreta como formado por el transporte del uranio por las aguas subte-
rraneas, y

3.como uranio disperso, no asociado a ningtin mineral de uranio sino sorbido

29 en la cola del aba-

o coprecipitado en arcillas y oxihidréxidos de hierro
nico de dispersion, més alla de la zona de fosfatos de uranilo anterior y que
se interpreta también como formado por el transporte aguas abajo del

uranio por las aguas subterraneas.

El estudio de modelizaciéon geoquimica de la formacion de los minerales
secundarios de uranio durante el proyecto ARAP ha tenido como objetivo es-
tablecer como se formé en Koongarra la zona de fosfatos de uranilo 7z sztu
(mineral tipo 1 arriba). La referencia bésica es Sverjensky e a/l. (1992) (ARAP,
Vol. 11), y un resumen de los resultados aparece en Sverjensky (1994) y
Bennett y Read (1994).

La metodologia empleada ha consistido en el uso de c6digos de transferencia
de masa para conocer el tipo de aguas subterraneas que han podido formar la mi-
neralizacion secundaria de fosfatos de uranilo, utilizando como guia inicial la hi-
droquimica de las aguas actuales. Los resultados obtenidos dependen fuertemente
de las bases de datos termodinamicos usados para los calculos. Debido a ello, se
han utilizado varias combinaciones de bases de datos, con el objetivo de compa-
rar los resultados y asignarles la incertidumbre correspondiente. Primero se resu-

men los célculos y conclusiones de Sverjensky y colaboradores y luego los de

») - La formacién de los fosfatos de uranilo en el abanico de dispersién (mineral tipo 2) ha sido tratada en el epi-

grafe “La alteracion y sus efectos sobre la distribucién del uranio”.

¢ Este proceso se trata en el apartado de modelizacién de la sorcién del uranio. y en el epigrafe “Modelizacién

del transporte de radionucleidos”.



Bennett y Read (Sverjensky ez al., 1992 [ARAP, Vol.11]). De nuevo, este tipo de
estudio, dentro del contexto de los andlogos, es casi especifico de Kongarra pues-
to que, junto con Cigar Lake son los tnicos casos en los que se ha estudiado la

formacion de una parte del yacimiento dentro del propio esquema del proyecto.

Calculos de Sverjensky

Los estudios de caracterizacién del yacimiento realizados con anterioridad
(Snelling, 1990) y durante el proyecto ARAP (Snelling, 1992 [ARAP, Vol. 2]) han
descrito dos posibles escenarios para la formacion de la zona con fosfatos de ura-
nilo. Segtin el primer escenario, las aguas subterraneas que circulan por la Fm.
Kombolgie atraviesan la falla de Koongarra y alteran la mineralizacién primaria
para dar los fosfatos de uranilo. El segundo escenario supone que son las aguas de
lluvia las que meteorizan por infiltracion el yacimiento primario.

Debido a esta doble posibilidad, para realizar los calculos de transferencia de
masa se han usado dos tipos de agua iniciales, uno correspondiente al agua de la
parte profunda (80 m) de la Fm. Kombolgie y otra correspondiente a la zona su-
perficial (13 m) meteorizada y no saturada de la Fm. Cahill, directamente encima
del yacimiento primario. Ambos tipos de agua tienen elevados contenidos de CO,
disuelto, pH 4cido y bajos valores del cociente de actividad log(a,,,./ (aH+)Z), todo
ello indicativo de su potencial para reaccionar con las litologias dominadas por
clorita en la vecindad de la mineralizacion primaria.

Otros supuestos adicionales que se han hecho para los calculos son: (i)
aguas iniciales saturadas con respecto a hematites, caolinita y cuarzo; (ii) se ha
simplificado la quimica de las aguas (por ejemplo, no se han considerado ele-
mentos como Mn y Pb por falta de datos termodinamicos fiables para sus mi-
nerales de uranio); (iii) se ha utilizado una temperatura del sistema agua-roca
de 25 °C; (iv) se ha elegido un sélo estado de oxidacién (es decir, se ha asumi-
do equilibrio redox); y (v) los valores de concentracién de uranio y fésforo uti-
lizados son bajos, como corresponderia a unas aguas que todavia no han
entrado en contacto con la mineralizacion.

De particular importancia para el modelo conceptual de formacién de la zo-
na de fosfatos de uranilo es la definicién de los minerales reactantes presentes en
el momento en que se comenzé a formar el paleoanalogo. El conjunto de minera-
les inicial utilizado para este estudio se ha denominado asoczacion mineral de refe-

rencia y tiene las siguientes propiedades:

® [a mineralogia mayoritaria esta formada por clorita rica en magnesio (trata-
da en los calculos como una solucién sélida), cuarzo, moscovita (represen-
tando a la sericita), pirita, grafito y fluorapatito.

® los minerales de uranio asociados a esta mineralogia mayoritaria en el mo-
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mento inicial han podido ser pechblenda o productos de alteracion de és-
ta (uranofana y sklodowskita, figura Ko-3). Se han contemplado las dos
posibilidades.

Los codigos utilizados fueron EQ3NR y EQ6 (Wolery, 1983) y la base de da-
tos termodindmicos de la Universidad John Hopkins (Bennett y Read, 1992
[ARAP, Vol. 10], Apéndices 1y 2).

Resultados

Se asume que la formacién de los fosfatos de uranilo ha ocurrido cuando las
aguas subterrdneas (como se han definido anteriormente) se ponen en contacto
con la asociacion mineral de referencia. El sistema asi compuesto se ha hecho evo-
lucionar tanto en condiciones abiertas con respecto a la atmdsfera (no saturadas y
tamponadas) como cerradas (saturadas y no tamponadas). Al no existir leyes ci-
néticas para la mayor parte de los minerales considerados, se han utilizado velo-
cidades de reaccion relativas basadas en la abundancia relativa de cada mineral.

La tabla Ko-3 recoge los resultados de los calculos de la reaccion con la aso-
ciacion mineral de referencia, tanto en el sistema no tamponado como en el tam-
ponado. Las aguas del sistema no tamponado tienen un Eh igual al medido en las
aguas subterraneas superficiales actuales y un pCO, igual al de la atmdsfera, mien-
tras que las del sistema tamponado tienen valores de pCO, y pO, en equilibrio con
la atmésfera. En la tabla se observa que los célculos en sistema no tamponado dan
como resultado un agua en equilibrio con los reactantes clorita y moscovita y la
formacion de cristobalita, caolinita, calcosina y uraninita, minerales que no se ob-
servan en la zona del yacimiento secundario actual. Por el contrario, el calculo en
sistema tamponado produce un agua en equilibrio con clorita y moscovita y la for-
macién de caolinita, hematites y saleeita, minerales que si aparecen en la zona de
fosfatos de uranilo de Koongarra.

Claramente, el tamponamiento del O, y CO, es muy ventajoso para la forma-
cion de la zona de fosfatos de uranilo. En estas condiciones el estado de oxidacion
del sistema es forzado a mantenerse en el valor de la presion parcial de oxigeno
de la atmdsfera, lo que mantiene al uranio disuelto en su estado de oxidacién
U(VI) durante todo el proceso de reaccion (evitando la precipitacién de uranini-
ta, como ocurre en los calculos en sistema cerrado).

Estas y otras simulaciones realizadas en condiciones tamponadas pero cambian-

do la asociacion mineral de referencia, permiten extraer las siguientes conclusiones:

¢ |a formacion de la asociacion caolinita + hematites + saleeita se puede pro-
ducir por la meteorizacién del yacimiento primario (con clorita + moscovi-
ta + cuarzo + pirita + grafito + apatito + pechblenda) en condiciones de

equilibrio con la atmdsfera,



Asociacion mineral de Asociacion mineral de
referencia (inicial) equilibrio (final)
Clorita, moscovita,
cuarzo,
Sistema cerrado pirita, grafito,
(no tamponado) Clorita, moscovita, apatito,
cuarzo, caolinita,
pirita, grafito, calcedonia,
apatito, uraninita
Sistema abierto u,0, clorita, moscovita,
(tamponado) cuarzo,
caolinita,
hematites,
saleeita

® |a fuente inicial de uranio (es decir, su mineralogia inicial) no parece ser im-
portante para la formacion de la zona secundaria enriquecida en saleeita,
® |a pirita parece ser critica para la formacion de los fosfatos de uranilo, ya que
evita que aumente el pH de las aguas y precipiten apatito y silicatos de uranilo,

¢ ¢l tamponamiento por O, atmosférico es importante para mantener el Fe y
el U en su estado oxidado mientras se forma suficiente cantidad de saleeita
y hematites,

¢ ¢l tamponamiento por CO, atmosférico es importante porque mantiene en
niveles bajos la concentracion de las especies HCO, y CO:_, que de otra
forma formarian complejos con el uranio, manteniéndolo en solucién y evi-
tando la precipitacion de saleeita.

¢ ¢l tamponamiento por CO, atmosférico también es importante porque pro-
duce aguas con bajo contenido en carbono total disuelto, evitando la pre-
cipitacién de magnesita, un mineral que no aparece en el yacimiento de

Koongarra.

Todo ello implica que la formacion de la zona de fosfatos de uranilo se pro-
dujo en condiciones no saturadas (por encima del nivel fredtico), en una zona
donde el espacio poroso estaba parcialmente ocupado por aire en contacto con la
atmosfera. La profundidad maxima a la que aparece saleeita coincide con la base
de la meteorizacion y se trata, por tanto, de un “paleonivel freitico”, ya que toda
la saleeita se tuvo que formar en condiciones no saturadas. Debe concluirse, por
tanto, que el escenario vélido para la formacion de la zona de fosfatos de uranio
es el segundo de los descritos.

Actualmente el nivel freatico esta bastante por encima de dicha base de meteo-

rizacion y esto quiere decir que la zona de fosfatos de uranilo se formé en el pasado
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Mineralogia final
en los cdlculos
tamponados y no
tamponados
(Sverjensky et al.,
1992 [ARAR Vol.
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geoldgico cuando el nivel fredtico estaba mas bajo. Esto es consistente con los datos
paleoclimaticos, que ponen de manifiesto periodos secos previos al himedo actual,
que se inici6 hace unos 12.000 afios. Tal periodo seco tuvo que mantenerse durante
un largo lapso de tiempo para permitir la formacion de la mineralizacion secundaria.
En la actualidad, las aguas subterrdneas que migran por la zona de fosfatos de ura-
nilo estdn disolviendo la saleeita precipitada, destruyendo la mineralizaciéon secun-
daria. Esta situacion corresponderia al primero de los escenarios planteados.

Las aguas subterrdneas en el momento de la formacion de los fosfatos de ura-
nilo tenfan una composicién quimica diferente a la actual. De los calculos de
transferencia de masa se desprende que estas “paleoaguas subterraneas” tenian un
pH y una composicion en cationes mayoritarios igual que las aguas actuales, pero
con valores mucho mas bajos de bicarbonato, carbono total disuelto, uranio y fos-

fato y mucho mas altos de cloruro.

Calculos de Bennett y Read

Estos autores parten del supuesto de que la zona de fosfatos de uranilo se ha
podido formar por (i) evaporacion de las aguas subterrdneas en condiciones no
saturadas y precipitacion directa de saleeita, o (ii) meteorizacion (oxidacion) del
yacimiento primario y precipitacion de los silicatos de uranilo a partir de las aguas
subterraneas modificadas por reaccion. La primera posibilidad la denominan
“Escenario de evaporacion” y la segunda “Escenario de meteorizacion”.
Previamente estos autores realizaron una serie de calculos de especiacion-solubi-
lidad para evaluar las incertidumbres introducidas en los resultados por el uso de
diferentes datos termodindmicos.

El cédigo utilizado en estos calculos fue el EQ3/6 (Wolery ez al., 1990) con las
bases de datos CHEMVAL-4, CHEMVAL-3 (Read, 1991) y Universidad John
Hopkins (Bennett y Read, 1992 [ARAP, Vol. 10], Apéndices 1 y 2) y el cédigo
PHREEQE (Parkhurst e al., 1980 con la base de datos CHEMVAL-4 (tabla Ko-2).

Resultados

Los resultados de los calculos de especiacion-solubilidad indican que (i) el
uranio esta en solucién en forma de complejos carbonatados de U(VI), (ii) el gra-
do de incertidumbre en los datos termodinamicos para los minerales del grupo de
la autunita (fosfato hidratado de uranilo con calcio) es alto, (iii) las aguas subte-
rraneas estdn en la actualidad subsaturadas con respecto a la saleeita (fosfato hi-
dratado de uranilo con magnesio), y (iv) la solucion sélida entre autunita y saleeita
no parece ser importante en el proceso de fijacion del uranio en la zona de fosfa-
tos de uranilo de Koongarra.

Considerando el escenario de evaporacion, los calculos de transferencia de

masa tenian por objetivo cuantificar el porcentaje de evaporacion necesario para



provocar la precipitacion directa de saleeita a partir de aguas subterraneas con la
composicién actual. Los resultados ponen de manifiesto la inadecuacién de los
codigos usados (PHREEQE y EQ3/6) para seguir el proceso de evaporacion de
salmueras concentradas con formacion de minerales hidratados, aunque parecen
indicar que la evaporacion es un proceso importante en la formacion de la zona
de fosfatos de uranilo.

Los calculos del escenario de meteorizacion (sélo con la base de datos
CHEMVAL-4) consideraron como mineralogia de referencia cuarzo + clorita +
moscovita + pirita + UO, + fluorapatito y el agua de partida ha sido un agua de
la zona de la mineralizacion con las fugacidades de oxigeno y CO, iguales a las at-
mosféricas. Las tasas de disoluciéon de todos los minerales se han considerado
proporcionales a su abundancia relativa y se ha permitido que las fases precipita-
das permanezcan en equilibrio con el fluido (sistema cerrado).

Se realizaron una serie de calculos para evaluar (i) la influencia de las fases
amorfas en las reacciones (sobre todo hidréxidos de hierro y 6xidos de uranio), y
(ii) el papel de la solucion solida entre la autunita (con Ca) y la saleeita (con Mg)
en la precipitacion de los fosfatos de uranilo. Los resultados principales extraidos

del conjunto de simulaciones son:

® los célculos realizados con UO, amorfo producen aguas con mayores con-
centraciones de uranio que los realizados con UQ, cristalino (uraninita),

® los célculos realizados con Fe(OH), amorfo dan concentraciones de Fe en
las aguas 6 6rdenes de magnitud superiores (y mas razonables) a los rea-
lizados con hematites,

® la presencia de soluciones solidas en los fosfatos de uranilo disminuye la
concentracion de uranio en las aguas, comparadas con las concentraciones
en el caso de permitir s6lo los miembros extremos autunita y saleeita, y

® en todas las simulaciones se ha observado una tendencia al aumento del Mg
disuelto en las aguas (por disolucion de clorita), un aumento del uranio di-
suelto (por disolucién de uraninita o UO, amorfo), un descenso en el pH

(por disolucion de pirita) y un aumento de la fuerza idnica.

Consideraciones sobre la modelizacién del yacimiento
La modelizacion geoquimica de la zona de fosfatos de uranilo ha permitido
extraer las siguientes conclusiones e implicaciones de relevancia para los estudios

de anélogos naturales:

® Posiblemente la implicacion mas importante es el reconocimiento de cémo
aplicar las herramientas de modelizacién geoquimica para estudiar proce-

sos que han ocurrido en el pasado geoldgico. Una vez se ha hecho esto, es
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posible hacer mejores predicciones del comportamiento futuro de los ra-
dionucleidos en un sistema.
Los calculos de especiacion-solubilidad y transferencia de masa indican que
la zona de fosfatos de uranilo en Koongarra no se ha formado a partir de las
aguas subterraneas actuales. Estas aguas de la zona meteorizada estan sub-
saturadas con respecto a la saleeita y ademas pierden enseguida su impronta
del oxigeno atmosférico en cuanto llegan al nivel fredtico, haciéndose mis re-
ductoras y volviéndose mds subsaturadas todavia con respecto a la saleeita.

La zona de fosfatos de uranilo se formé en el pasado geoldgico bajo condi-

ciones no saturadas coincidentes con un periodo climatico mas seco, previo

al himedo actual establecido hace unos 12.000 afios.

La extension actual de la zona de fosfatos de uranilo coincide con la posi-

cion del halo de alteracion hidrotermal con asociaciones minerales que in-

cluyen grafito, lo que puede estar relacionado con una diferencia en el
mecanismo de meteorizacion y en la disponibilidad de PO,.

La geoquimica y los procesos geoquimicos en Koongarra asociados con la zona

de fosfatos de uranilo puede dividirse convenientemente es dos categorias, de

acuerdo con su relevancia para el estudio de los procesos geoquimicos que es-
tan operando en la actualidad y los que han funcionado en el pasado:

- la informacién y la reconstruccién de procesos geoquimicos que se piensa han podido ser
importantes en el pasado geoldgico (como es la formacion de la zona de fosfatos de urani-
lo) forman la base de un paleoanalogo de la migracién de residuos radiactivos.

- la informacién sobre la geoquimica de suelos, rocas, aguas actuales y el papel jugado por
los procesos de sorcién en el abanico de dispersion forman la base de un analogo actual
de la migracién de residuos radiactivos,

Estos estudios proporcionan una referencia muy valiosa para mejorar nues-

tro conocimiento de cémo migran los radionucleidos en un sistema natural

y sitven, a pesar de sus incertidumbres, para evaluar el modo en que los ra-

dionucleidos pueden migrar en una gran variedad de ambientes geoldgicos

y sobre una gran variedad de escalas de tiempo.

Modelizacién geoquimica de la sorcién del uranio

La modelizacion de este proceso se centrd en la zona meteorizada, en con-

creto en el abanico de dispersion del yacimiento secundario. A continuacion se

describen los resultados mas significativos tal y como aparecen en Waite (1992)

(ARAP, Vol.13).

Los modelos usados para describir el equilibrio de las reacciones de adsorcion-

desorcion en las superficies minerales pueden clasificarse en dos tipos principales:

relaciones de reparto empiricas y modelos conceptuales para el complejamiento su-

perficial?”. Dada la complejidad de los sistemas naturales, se ha usado ampliamen-

112



te el primer tipo de aproximacion para describir el reparto de solutos entre fases mi-
nerales y agua. Muchos de los modelos que se usan actualmente en los ejercicios de
evaluacion de la seguridad, se basan en los coeficientes de distribucion K, sin em-
bargo, para su correcta aplicacion es preciso asegurar que existen condiciones de re-
versibilidad y que hay una dependencia lineal de la concentracién de solutos
adsorbida con respecto a la concentracion de solutos en la solucion.

Ha habido varios intentos en la década pasada de desarrollar modelos mas gene-
rales de adsorcién del U sobre substratos sélidos, sin embargo, como ya se comen-
t0, estos modelos no dan buenos ajustes entre los datos obtenidos experimentalmente
y los resultados de la modelizacion. Actualmente la tendencia es la de incorporar mo-
delos de complejamiento supetficial (como hace el cédigo CHEMTARD).

El trabajo desarrollado en Koongarra tuvo como objetivo desarrollar un mo-
delo predictivo del reparto de U” entre la solucién y los substratos naturales que
pudiera construirse a partir de la modelizacion preliminar del complejamiento su-

perficial de uranilo sobre minerales simples.

Modelizacién de la sorcién sobre minerales simples

En estos calculos se utilizé la aproximacion del complejamiento superficial
con modelo de doble capa difusa (de la doble capa eléctrica) para definir la ad-
sorcion del U en ferrihidrita. Inicialmente se asumid una posicion de sorcion sim-
ple, pero el ajuste fue mucho mejor al usar dos tipos de posiciones diferentes: una
correspondiente a posiciones de enlace de cationes de alta afinidad, y otra mas ge-
neral disponible para protones, cationes y aniones.

Utilizando una combinacién de posiciones fuertes y débiles para formar com-
plejos superficiales de uranilo con hidroxilos, se obtuvieron buenos ajustes entre
el modelo tedrico y los experimentos llevados a cabo en el laboratorio (comenta-
dos en el apartado de sorcion), aunque los mejores resultados se consiguieron
usando un programa de optimizacion no lineal, FITEQL. Los resultados de ad-
sorcion en condiciones basicas en las que el uranilo esta dominado por las espe-
cies carbonatadas, también fueron satisfactorios.

Con respecto a la presencia de ligandos competidores, la incorporacién en el
modelo de sorcion del U en la ferrihidrita del complejo superficial de fosfato ter-
nario de uranilo (con una constante de formacién determinada con el FITEQL)
da como resultado un buen ajuste entre el modelo y los datos experimentales.

La sorcién de U” sobre cuarzo quedaba bien modelizada asumiendo una sor-
cién en posiciones débiles. Incluso el modelo era capaz de describir el efecto com-

. . . o .
petitivo del fluoruro sobre la formacion de complejos de U en solucion.

7 Estos modelos usan un formalismo similar al de las reacciones de especiacién en solucién para representar

las reacciones de superficie.
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La sorcion sobre caolinita fue menos satisfactoria. El ajuste entre los resultados
experimentales y los del modelo era bastante aceptable para condiciones de baja
concentracién de U e incorporando al modelo la opcién de intercambio idnico y
la adsorcién especifica en posiciones fuertes y débiles. Sin embargo, el modelo no

pudo reproducir los resultados obtenidos para elevadas concentraciones de U.

Modelizacion de los substratos

La modelizacion preliminar que asumia la adsorcion de todo el U”" sobre subs-
tratos naturales, especialmente por 6xidos de hierro, dio resultados razonablemente
satisfactorios. Sin embargo, un anélisis mas detallado indicé dificultades importantes
en esta aproximacion. Ademas, la suposicion de una densidad uniforme de posicio-
nes por unidad de drea conducia a una subestimacion de la sorcion de U.

El ajuste mejord considerablemente al usar un modelo mas complejo con las
siguientes caracteristicas: (a) una concentracion elevada de posiciones de enlace
fuerte y muy acidas y (b) una concentracion todavia mayor de posiciones de enla-
ce débiles, con propiedades 4cidas similares a la ferrihidrita.

El buen ajuste demostrd que es posible derivar un modelo que describa ade-
cuadamente los datos experimentales aunque tampoco hay que olvidar que los va-
lores de los parametros se eligieron por métodos que no son mucho mas precisos
que los de ensayo y error. Esto llevé a la consideracion de la necesidad de un ma-
yor énfasis en los estudios sobre la naturaleza de los grupos de enlace en las su-
perficies de substratos naturales para poder afinar mejor los modelos predictivos

sobre el comportamiento de sorcion de radionucleidos.
Modelizacién del transporte de radionucleidos

Ademais de los ejercicios de modelizacion geoquimica se aplicaron modelos
de flujo y transporte de solutos, principalmente dirigidos a simular la formacion
del abanico de dispersion. Los objetivos de esta modelizacion fueron comprender
los procesos que retardan la migraciéon de los radionucleidos de la serie del ura-
nio y obtener una idea sobre las escalas de tiempo durante las cuales se ha forma-
do el abanico de dispersion y comparar estos resultados con las restricciones
impuestas por los estudios geomorfoldgicos. El trabajo (descrito en el Volumen 14
de ARAP; Golian y Lever, 1992), se centr6 en el estudio de la serie de 238U, y en
menor intensidad en ~ Th y “u.

Las aproximaciones de la modelizacion™' tuvieron que manejar muchas in-
certidumbres en la representacion del sistema de Koongarra y de su evolucion con

el tiempo. Por tanto, el resultado fue que varios de los modelos usados se ajusta-

2 En este estudio se usaron un gran nimero de modelos (tabla Ko-4) para interpretar la ingente cantidad de

datos disponibles sobre concentraciones de radionucleidos en las aguas subterraneas y los sélidos.



ron bien a los datos disponibles, haciendo dificil la decision de cual era el més co-
rrecto. En lugar de ello lo que se hizo fue identificar los procesos importantes que
afectan al transporte del uranio y luego aplicar una amplia variedad de aproxima-
ciones de modelizacion. Las diferentes asunciones y conceptos incorporados en
los modelos se resumen en la tabla Ko-4, junto con una indicacién de las escalas
temporales que cubren dichos procesos.

Existen muchos procesos que controlan la cantidad de radionucleidos que
pueden salir de la solucion en el abanico de dispersién. Estos incluyen el equili-
brio de sorciéon (modelizado mediante aproximaciones sencillas de K, o por al-
gin modelo mas detallado como los que se han descrito en el epigrafe anterior),
la incorporacién quimica en los 6xidos de hierro o en minerales de uranio o en
otras fases cristalinas, y la transferencia por retroceso de los productos hijos re-
sultantes de la desintegracion alfa™’.

Teniendo en cuenta esta situacion fue conveniente dividir los modelos en tres

tipos que consideraban:

e ¢l reparto del uranio entre el agua subterranea y una fase sélida
e ¢l reparto entre el agua subterranea y mas de una fase sélida y
® una representacion mas realista de los procesos geoquimicos determinando

el reparto entre el agua subterranea y la roca total.

Fraccionamiento del uranio entre el agua subterranea y una fase sélida

El primer tipo de modelos, de una fase, son similares a los modelos sim-
ples usados normalmente en la evaluacion de la seguridad y es facil represen-
tarlos matemdticamente. La ecuacién de transporte contiene un término simple
de sorcion en equilibrio que involucra a la matriz rocosa total. El coeficiente de
distribucién describe la relacion de distribucién en equilibrio del radionuclei-
do entre la matriz rocosa y el agua subterrdnea en contacto. Sin embargo, esto
no es consistente con las determinaciones analiticas en el sistema natural que
han mostrado que la mayoria de los radionucleidos en la roca no estan directa-
mente accesibles al agua subterrinea y, por tanto, no pueden tratarse como sot-
bidos. El resultado es que la K, simple basada en la cantidad total de U en la
roca puede ser demasiado elevada.

El segundo tipo de modelos de transporte consideraron las fases minerales
accesibles e inaccesibles al agua de forma separada, siendo este supuesto mas
aproximado a la realidad. Sin embargo, este tipo de modelos es mas complica-

do mateméticamente, tiene mas parametros libres y requiere més datos sobre el

1 El uranio en algunas de las fases cristalinas (no accesibles) no esta en equilibrio isotépico con las aguas sub-

terrdneas, mientras que en el resto de las fases (las facilmente accesibles) si lo esta.

Anélogos naturales

115



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

Tabla Ko-4.
Resumen de los
modelos de
transporte de
radionucleidos
usados durante el
proyecto ARAP,
con indicacion de
los procesos que
incluye cada uno y
la prediccion del
tiempo necesario
para que se forme
el abanico de
dispersion del
uranio (Golian et
al, 1992 [ARAP,
Vol. 14]).

116

Estructura Procesos de Procesos de
transporte retardo
=) = = Escala de
Modelo S g E S :g Els § 28 % tiempo (Ma)
s | = § = = g £ El =
Sistema abierto, monofasico 1 X 0,9-4
Sistema abierto, multifasico 1 X X | X
Modelos simples 1 X X 1-3
Velocidad retardada 1 X X 0,1-1
Tiempo de transporte 1 X X 3
Monofésico, de cajas 1 1 X X 2,2-2.6
Fases accesibles, de cajas 1 1 X X X 0,6-1
Tiempo de transito modif. 1 1 X X 2,2-26
fdem para fases accesibles 1 |1 X X X 1
PA 1 X X X 2
Bifésico simple 1 X X X
Bifasico de fases accesibles 1 1 X X X X 0,6-1,2
Transporte hifésico 1 X X X 3-4
Adv-disp-sorcidn-fijacién 1 X X X X 04
Fijacion de torio 1 X X X |X 1
Edad de la saleeita 1 X 0,8
Vias preferentes 2q |2 X X X 1-2
Advec.-dispersidn-sorcion 2q X X
Zona de transicion variable 2q X X X | X
NAMMU 2 X X X 2
CHEMTARD 1 X X |X X X 0,5-1

sistema. Los modelos desarrollados incorporaron procesos de retroceso y un
intercambio quimico cinéticamente limitado entre el agua subterrdnea y una fa-
se cristalina. Para alcanzar algo mds que una simple representacion de los pro-
cesos que controlan y retardan el transporte de los radionucleidos en
Koongarra, es necesario usar un modelo con, al menos, este grado de comple-
jidad. Los modelos con mds fases también han sido usados aunque fue mucho
mas dificil obtener estimaciones de muchos de los parametros geoquimicos re-
levantes y necesarios.

Algunos modelos consideraron el flujo concentrado en la parte inferior de la
zona meteorizada pero no fueron capaces de representar de forma precisa la evo-
lucién de esta zona puesto que no se tenian los suficientes datos para restringir el
modelo. Dado que habia muchas incertidumbres en el sistema, la modelizacion

mas adecuada fue en una dimensién (1D). Sin embargo, también se realizaron



modelos 2D que ofrecian una posibilidad de explorar las posibles evoluciones del
abanico de dispersion, aunque sélo de forma cualitativa.

También se desarroll6 un ejemplo para estimar los efectos de la meteorizacion
de clorita sobre la migracion del uranio. Se consideraron factores tales como los
cambios con el tiempo en los coeficientes de distribucion y en las porosidades y
se basé en un modelo unidimensional de sorcion-dispersion-adveccion. Este mo-
delo se planted a partir de los estudios sobre meteorizacion de clorita. La meteo-
rizacién de clorita aumenta el retardo del uranio en un factor de 2,5 comparado
con el caso sin meteorizacion. Asumiendo una velocidad de Darcy y una concen-
tracion inicial de U en el agua similares a las actuales, las concentraciones de U
calculadas en la roca eran muy parecidas a los valores medidos. Sin embargo,
cuando la meteorizacion de clorita dependiente del tiempo no se incluia en los
calculos, los resultados no coincidian con los observados.

El movimiento del uranio también se modelizé en dos dimensiones usando un
codigo de flujo de agua subterranea multidimensional y transporte de radionuclei-
dos (c6digo NAMMU, Atkinson et al., 1986). Este modelo se planted a partir del
trabajo desarrollado para explorar la forma de la pluma de radionucleidos y su evo-
lucion con el tiempo. La eleccion de los parametros hidrogeoldgicos podria ser eva-
luada comparando la forma de los perfiles de uranio calculados con la forma actual
del abanico de dispersion. El modelo resulté particularmente sensible a los con-
trastes de permeabilidad entre la zona meteorizada y la no meteorizada. Sin embar-
go siguen faltando datos mas completos para el calibrado del modelo.

Casi todos los modelos que se usaron asumieron parametros de flujo cons-
tantes con el tiempo. Sin embargo, los que simularon el transporte del uranio ha-
ce cientos de miles de afios mostraron que esas fluctuaciones pueden tener efectos
considerables sobre los perfiles de las relaciones de actividad.

Aunque se ha confirmado la complicada naturaleza del sistema hidrogeoldgico, y
ademas hay evidencias de flujos actuales en otras direcciones, la mayoria de los mo-
delos de transporte usaron un flujo promedio en direcciéon N-S dado que hay mas da-
tos disponibles para estas secciones. Casi todos los modelos omitieron también la
dispersion puesto que se considerd que tenia mucha menos importancia que el trans-
porte advectivo. Sin embargo, hay algunas evidencias sobre la existencia de flujos en
las aguas del abanico direccionados hacia la falla de Koongarra, flujos que podrian ser
explicados incorporando la dispersion en los modelos. Por tanto, se decidi6 incluir es-
te proceso en algunos modelos simples permitiendo a una de las componente del
transporte de radionucleidos avanzar en la direccion determinada por el gradiente lo-
cal de concentracion. También se incorporo la dispersion en 2D en el c6digo NAM-
MU. Sin embargo, en ningln caso se incluy6 la difusion en la matriz por no ser

considerada un mecanismo esencial (ver apartado sobre Difusion en la matriz).
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Fraccionamiento del U entre el agua subterranea y mas de una fase sélida

Los modelos multifasicos que incorporan el retroceso alfa fueron capaces de
reproducir las diferencias observadas en la composicion isotdpica entre las fases
accesibles e inaccesibles y la separacion de los is6topos del uranio 238 y 234. Sin
embargo, emplearon una serie de pardmetros mal conocidos y necesitaron usar
una elevada proporcién (hasta un 40%) de radionucleidos emisores alfa desinte-
grandose en las fases accesibles al agua, para el retroceso de los radionucleidos hi-
jos hacia las fases inaccesibles. Aunque estas tendencias en las relaciones de
actividad de las fases accesibles podrian ser relativamente bien reproducidas, los
ajustes simultdneos para las fases inaccesibles fueron mas dificiles de conseguir. El
modelo confirmé que el reparto del uranio en una fase cristalina era un proceso
de retardo importante para su transporte en la zona meteorizada.

Un modelo alternativo a los que incorporan el retroceso propuso el fraccio-
namiento quimico de “Th en una fase sin identificar. Este mecanismo difiere del
propuesto normalmente para explicar el comportamiento de los radionucleidos
de la serie del U en las rocas.

Los modelos de retroceso y de “*Th fueron capaces de explicar el descenso
de las relaciones de actividad ~'U/”"U en la direccién de flujo, como se encuentra
en muchos otros estudios (Osmond ef al., 1983), con diferentes parametros. Sin
embargo, el modelo del torio no fue capaz de explicar el enriquecimiento progre-
sivo de la relacion ~'U/"U en el agua subterrdnea en la direccion del flujo. Los
modelos de una fase (comentados en el epigrafe anterior) que incorporan la sor-
cién en equilibrio no pueden explicar el transporte diferencial de los dos is6topos

de uranio excepto si se asignan retardos diferentes para cada is6topo.

Representaciéon mas realista del fraccionamiento del uranio

Ademas de las modelizaciones anteriores, se utilizo un cédigo de transporte
reactivo unidimensional, el CHEMTARD. Este c6digo plantea el retardo de las
especies carbonatadas de U” durante el flujo del agua subterranea, mediante la
sorcion en equilibrio sobre 6xidos de hierro. El proceso de sorcién se aproxima
mediante la representacion de la superficie de sorcién usando el Modelo de Triple
Capa. Los niveles calculados de U sorbido resultaron muy similares a los obser-
vados en el abanico de dispersion de Koongarra.

El modelo predice una movilidad mayor del U que del Th y un aumento
progresivo con el tiempo de la concentraciéon de Th al inicio de la pauta de flu-
jo, mas que una significativa migracion a lo largo de dicho flujo. Las concentra-
ciones méaximas predichas para el U sorbido caen en el rango de 400-450 pg/g,
rango muy similar a los resultados medidos en las rocas meteorizadas de la zo-
na (entre 100 y 600 ng/g).



Consideraciones sobre los modelos de transporte

Todos los modelos probados en este sistema son capaces de representar dis-
tintos aspectos del comportamiento de la migracion en este ambiente geoldgico.
Los modelos mas complejos son mas realistas, pero requieren mas datos de los
que actualmente estan disponibles. Por su parte, los modelos mas simples son ca-
paces de representar las caracteristicas mas importantes del sistema y tienen la
ventaja de requerir menor cantidad de datos. En general, la modelizacion ha per-
mitido ilustrar las posibles consecuencias de procesos diferentes y rangos para-
metrales que son consistentes con los datos analiticos.

El sistema de Koongarra es heterogéneo y esto ha conducido a serias dificulta-
des en la seleccién de los datos para modelizar. Las dificultades encontradas debi-
do a la heterogeneidad de la zona meteorizada de Koongarra son similares a las que
se encontraran en el analisis del transporte de radionucleidos en un sistema de al-
macenamiento. La estimacion de las escalas de tiempo para la evolucion del abani-
co, asumiendo un flujo de Darcy constante para el agua subterranea, proporciond
edades para el abanico del orden de 0,5 a 3 Ma. Esto esta de acuerdo con las esti-
maciones geomorfoldgicas de las velocidades de erosion en Koongarra que sugieren
un inicio del abanico hace de 1 a 6 Ma. Durante este periodo, parece que el abani-
co se ha movido de 50 a 100 m en la direccion del agua subterranea. El transporte
del U en el abanico de dispersion secundario habri tenido lugar, por tanto, a lo lar-
go de distancias cortas en una escala temporal del orden de millones de afios. Sin
embargo, no se sabe si las aguas con uranio han abandonado el sistema.

Hay una serie de influencias sobre el sistema que no han sido completamente
representadas por los modelos. Estd claro que la modelizacion de este sistema re-
quiere la representacion de la influencia del clima sobre la hidrogeologia y los pro-
cesos geoquimicos. La aproximacion adoptada intenté estimar los valores actuales de
los pardmetros relevantes asumiendo que han sido constantes en el tiempo. Esta ra-
zonable suposicion dio como resultado una escala de tiempo para las fluctuaciones
climéticas muy corta en relacion con las vidas medias de los radionucleidos de inte-
rés. El progreso futuro de la modelizacion del transporte de radionucleidos en este
sistema requeriria datos adicionales sobre el sistema hidrogeoldgico y su variacion
con el tiempo, sobre la forma del U en el abanico de dispersion y sobre la heteroge-
neidad del sistema para poder obtener una mejor representacion de la evolucion hi-

drogeoldgica y el acoplamiento entre los codigos geoquimicos y de transporte.

Analogias

El yacimiento de uranio de Koongarra, que ha sufrido en los tltimos dos mi-
llones de afios un lixiviado y transporte activos debido a la infiltracion de aguas

subterraneas oxidantes, fue elegido como andlogo de un sistema de AGP de RAA
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que hubiera sufrido un fallo en su capacidad de sellado y retencién del combus-
tible gastado, con el objetivo de poner a prueba y analizar las metodologias para
la caracterizacion y la evaluacion del comportamiento de estos sistemas. Todas las
organizaciones participantes en ARAP reconocieron, sin embargo, que el ataque
por parte de aguas oxidantes en Koongarra ha sido mucho mds severo que el es-
perado en ningtin emplazamiento viable.

Hay una serie de diferencias significativas entre el sistema natural del
Koongarra y un sistema de AGP. Una de ellas es la ausencia de un contenedor de
retencion-aislamiento en el sistema natural, y otra es la profundidad a la que se en-
cuentra el yacimiento. Esta profundidad es mucho menor de la que suele propo-
nerse para los sistemas de almacenamiento, y lleva asociada una situacion de
mayor flujo de aguas subterrdneas y unas condiciones mucho mas oxidantes que

las esperables en un almacenamiento geoldgico profundo.
Ademas de estas diferencias, existen una serie de limitaciones en las analo-
gias de Koongarra, algunas de ellas también aplicables al resto de analogos naturales. Las mas des-

tacadas son:

¢ Conocimiento inadecuado de las condiciones iniciales y de borde. No se puede determinar
con precision las trayectorias y las velocidades de flujo de las aguas, actuales o en el pasado,
ni se conoce la velocidad de avance de los frentes de meteorizacion.

e El término fuente (es decir, la distribucién original de los elementos producto de reacciones nu-

cleares de interés) no se conoce para el yacimiento primario®”,

Las condiciones geoquimicas han podido cambiar durante el periodo de tiempo de interés

(millones de afos).

Los resultados pueden reflejar el solapamiento con otros procesos que no se espera se pro-

duzcan en un sistema de AGP.

e Lainterpretacion de los resultados no es tinica: mas de una combinacién de procesos y even-
tos es generalmente consistente con las observaciones.

¢ Los materiales estudiados son s6lo una aproximacién de los que aparecen en un sistema de

almacenamiento. Por ejemplo, la uraninita es un buen anilogo de la composicion global y la

forma cristalina del combustible gastado, pero no contiene ni las segregaciones internas ni

la misma cantidad de elementos transuranidos presentes en el combustible gastado.

Sin embargo, a pesar de estas limitaciones, el estudio del entorno de este ya-
cimiento resulta de gran interés en la evaluacion de los efectos producidos por
los procesos de: (1) lixiviacion del combustible gastado en condiciones oxidan-
tes; (2) migracion y retencion de radionucleidos; y (3) movimiento de frentes de
meteorizacion y frentes redox. Por ello, este sistema puede considerarse analo-

go de algunos de los materiales y procesos esperables en la evolucion de un sis-

. 99, . 129. . 239.
5 El problema es poco importante para el Tc, moderadamente importante parael Iy serio parael Pu. La

. .. . re . . . 239 129
consecuencia es una limitada capacidad para cuantificar el grado de retencién o migraciéon del  Puyel L



tema de almacenamiento de residuos radiactivos. Desde el punto de vista de las
analogias, siguiendo el esquema de Miller e# a/., 2000), en Koongarra se pueden

estudiar las siguientes:

Analogias de los materiales

Combustible gastado

La uraninita en la zona del yacimiento primario no meteorizado de
Koongarra (figura Ko-2) puede considerarse como andlogo del combustible gas-
tado y permite estudiar, por tanto, el alcance de la redistribucion de los radionu-

cleidos por disolucién y meteorizacion.

Sklodowskita
Kasolita
Pb radiogénico

/

E> Sklodowskita

Aguas subterraneas %
con Si, Mg

2+ Uranita

UO2 ———— = secundaria

i
Uraninita Curi Wansendorfita
primaria ————3 Curita >

Enriquecimientoen Pb ——————

La estabilidad a largo plazo del yacimiento de Koongarra se debe, en par-
te, a la baja solubilidad de los silicatos de uranilo que componen la mayor par-
te de la mineralizacion. La figura Ko-9 esquematiza el proceso de alteracion de
la uraninita primaria para dar silicatos de uranilo por interaccién de los mate-
riales del campo cercano (esquistos cloriticos no meteorizados) con las aguas
subterrdneas ricas en Si y Mg, todo ello por debajo del nivel freatico.
Posteriormente, los silicatos de uranilo y la uraninita restante se alteran por
meteorizacion en un ambiente no saturado para dar fosfatos de uranilo, mucho

[31]

mas solubles que los silicatos de uranilo”". Dos son, por tanto, las analogias

posibles para una comparacién con la potencial evolucién del combustible gas-

tado en un AGP de RAA:

bU Véase la figura Ko-3, en el epigrafe “Mineralogia y geoquimica del yacimiento”, para la secuencia mineral6-

gica completa en Koongarra, junto con las férmulas quimicas de los minerales.

Anélogos naturales

Figura Ko-9. Modelo
conceptual del
proceso de alteracion
de la uraninita
primaria para dar
silicatos de uranilo.
La uraninita
primaria y los 6xidos
de U-Pb
proporcionan el
uranio para formar
los silicatos de
uranilo, mientras
que el plomo de la
kasolita proviene del
plomo radiogénico de
la sklodowskita.
(Murakami et al.,
1992 [ARAR, Vol.
9], pdg. 118).
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e la estabilidad de la uraninita en un ambiente saturado, neutro y ligeramente
oxidante (zona no meteorizada del yacimiento primario de Koongarra), y

e [a estabilidad de la uraninita y los silicatos de uranilo en un ambiente no sa-
turado, dcido y fuertemente oxidante (zonas meteorizada y de transicion en

el yacimiento primario meteorizado de Koongarra).

Los principales productos de alteracion en el primer caso son los silicatos de
uranilo y en el segundo los fosfatos de uranilo. Minerales similares se cree que se
formaran en Yucca Mountain si falla el sellado del combustible gastado (Kovach
et al., 1994).

Analogias de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Especiacion-solubilidad
El analisis geoquimico de las muestras de aguas subterraneas, tanto en el ya-
cimiento primario como aguas abajo de él, ha permitido la caracterizacion del
comportamiento en solucién de los elementos traza relevantes para la evaluacion
de la seguridad, y ademas ha servido para evaluar la aplicabilidad de cddigos de
modelizacion geoquimica y la validez de las bases de datos termodindmicos aso-

ciadas a ellos.

Retardo de radionucleidos

Las muestras del yacimiento primario meteorizado y del abanico de dis-
persion desarrollado aguas abajo, proporcionan un medio de evaluar la impor-
tancia que la sorcién (sobre arcillas y 6xidos de hierro), la inclusién en
posiciones estructurales de minerales o la coprecipitacién con minerales de
uranio, tienen sobre la capacidad de migracion de los productos de reacciones
nucleares. La figura Ko-10 muestra el modelo conceptual propuesto para la mi-
gracion y el retardo de los radionucleidos en Koongarra, en escalas de micro-
métricas a milimétricas.

Los radionucleidos estudiados en Koongarra incluyen los de las series de **U,
Uy #?Th y #Pu, 1, *Tc y *Cl. Todos ellos pueden aparecen en un sistema de
almacenamiento de residuos radiactivos y, por tanto, pueden considerarse buenos
andlogos de otros radionucleidos relevantes. En este sentido las estimaciones so-
bre su movilidad (obtenidas en este estudio) seran muy utiles para una evaluacion
de la seguridad.

Los procesos geoquimicos asociados con la zona de fosfatos de uranilo se pue-
den dividir en dos categorias en funcion de su relevancia para los procesos geo-
quimicos actuales y para los que han tenido lugar en el pasado geoldgico. La
informacion sobre la geoquimica actual de suelos, roca meteorizada, aguas subte-

rraneas y el papel jugado por los procesos de sorcion, forman el andlogo actual de
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la migracion de residuos nucleares. Por su parte, la informacion inferida a partir de
reconstrucciones de los procesos geoquimicos que se supone han operado en el pa-
sado geoldgico forman el paleoanalogo para la migracion de residuos nucleares.

Los estudios de los procesos geoquimicos, aunque hayan tenido lugar en el
pasado geoldgico, proporcionan una referencia tinica para nuestro entendimien-
to de como el uranio y otros nucleidos migran en la naturaleza. A pesar de las in-
certidumbres inherentes, estos estudios proporcionan una base para el analisis de
la forma en la que los radionucleidos migraran en ambientes geoldgicos muy va-
riados y en un rango muy amplio de escalas temporales.

El transporte del uranio en el abanico de dispersion ha tenido lugar en unas
distancias bastante cortas durante una escala de tiempo de millones de afios. Sin
embargo, no es posible excluir completamente la posibilidad de una pérdida de
uranio en los fluidos que hayan migrado fuera del sistema a lo largo de las vias de
flujo en las rocas ahora erosionadas. El hecho de que la mayoria del uranio se ha-
ya movido sélo de 50 a 100 m en estas escalas temporales sugiere que el U no es
muy mavil, incluso en un sistema quimico activo con un flujo relativamente ele-
vado de agua subterrinea.

Las muestras de la zona meteorizada se han analizado en detalle para investigar
la adsorcion de radionucleidos. Esta ha sido modelizada por medio de modelos geo-
quimicos de complejamiento superficial (Waite ez al., 1992 [ARAP, Vol. 13]).

En este estudio se ha hecho especial incidencia en el proceso de fracciona-
miento de los radionucleidos en las fases cristalinas durante el transporte. Este
proceso no suele aparecer incorporado en los modelos de evaluacion de la segu-
ridad, que normalmente sélo incluyen un retardo por sorcion en equilibrio lineal.

Si los coeficientes de sorcion se eligen considerando Gnicamente las fases en equi-

Andlogos naturales

Figura Ko-10.
Modelo conceptual
de la migracion y
el retardo de los
radionucleidos en
Roongarra
(Murakami et al.,
1992 [ARAPR Vol.
91, pdg. 120).
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librio con el agua subterranea, el resultado de despreciar las fases cristalinas so-
brestimara la velocidad a la cual se transportan los radionucleidos. Por tanto, es
preciso tener en cuenta los procesos cinéticos que conducen a la incorporacion de
estos elementos en fases cristalinas para conseguir velocidades de transporte mas

ajustadas a lo observado en el sistema natural.

Retroceso alfa

El retroceso alfa es otro proceso que ha podido influir en el reparto del uranio
y sus isotopos hijos entre las fases solidas y las aguas subterraneas de Koongarra. La
probabilidad de transferencia de is6topos entre fases por retroceso alfa y la distan-
cia de eyeccion del nicleo que ha retrocedido dependen de la superficie de contac-
to entre las fases, la geometria del sistema y las caracteristicas fisicas de las fases (por
ejemplo, 6xidos de hierro amorfos o cristalinos en Koongarra).

El mecanismo normal de retroceso alfa hace que las aguas subterraneas sue-
lan tener una relacién de actividad = U/ U mayor que uno (por retroceso alfa ha-
cia la solucién del " 'Th formado por desintegracién de un nicleo de = U cercano
a la superficie de un mineral y la posterior conversion del 4tomo de “Then'U
por desintegracion en un tiempo medio de 12 dias). En Koongarra, sin embargo,
las aguas subterraneas de la zona meteorizada (cerca de la superficie) tienen una
relacion ~'U/"U  bastante menor gue uno (Payne et al., 1992 [ARAP, Vol. 7]) y,
ademas, est4 correlacionada con las relaciones de actividad en el uranio accesible
(facilmente lixiviable) de las fases sélidas (Edis ez al., 1992 [ARAP, Vol. 8]). Estos
valores menores de uno se consideran anémalos y se han explicado (al menos en
parte) como el resultado de la transferencia de nicleos de torio por retroceso al-
fa desde las fases amorfas (mds accesibles) hacia las fases cristalinas (menos acce-
sibles) como consecuencia de la desintegracion a de los atomos de uranio
originales presentes en las fases amorfas (Nightingale, 1988).

La aparente menor movilidad del uranio-234 debido al mecanismo de ezpla-
zamiento por retroceso puede tener repercusiones para las evaluaciones de la se-
guridad de un sistema de almacenamiento, ya que este mecanismo no suele
tenerse en cuenta y sin embargo parece que puede ser un proceso importante en

el retado de la migracion de radionucleidos.

Difusién en la matriz

La difusion aparente del uranio desde las fisuras tapizadas con uraninita ha-
cia la matriz cuarzo-cloritica no meteorizada es de 10~ m /s (Edis ez al., 1992
[ARAP, Vol. 8]). Este valor incorpora los efectos de la difusion, la sorcion-desor-
cion y el retroceso alfa y es menor que los valores estimados por Shea (1984) pa-
ra minerales cloriticos (10 -10 m/s) en un estudio de laboratorio de granos

individuales, y menor también que los citados por este autor para rocas graniticas



-19 -16 2 . . .
(10 -10 m/s) en experimentos de la misma escala que los realizados en
Koongarra. Esto parece indicar que en rocas no meteorizadas, y para la escalas
temporales de interés en un AGP, la difusion del uranio en la matriz es un proce-

so mucho menos relevante que la sorcidn.

Coloides

Los coloides en Koongarra son predominantemente minerales de la arcilla y 6xi-
dos de hierro y son un mecanismo secundario de transporte de radionucleidos en las
aguas subterrdneas que atraviesan la mineralizacion. El uranio migra principalmente
como especie en solucion verdadera, mientras que el torio y el actinio se asocian, so-
bre todo, con particulas de mayor tamafio, mucho més inméviles (> 1pm). Sin em-
bargo, de la pequena proporcién de “Th que pasa a través del filtro de 1 micra, una

parte significativa se asocia con coloides.

Aportaciones a la evaluacion de la seguridad

Muchos de los procesos que han influido en la evolucién de este sistema na-
tural son relevantes en la evaluacion de la seguridad de un sistema de almacena-
miento de RAA. En particular, el yacimiento de uranio de Koongarra incorpora
los siguientes elementos de utilidad en una evaluacion del comportamiento
(Duerden y Airey, 1994):

® [a evolucion geoldgica del drea y del yacimiento primario de uranio,

® Jos procesos de meteorizacion,

® la evolucion del abanico de dispersion del uranio,

e [a formacion y el transporte de elementos transuranidos y de productos
de fisién,

e [a distribucion de los nucleidos de la serie del uranio entre los diferentes
minerales de la roca encajante,

® |as transformaciones mineraldgicas,

® la caracterizacion de las vias de flujo del agua subterranea y su variabilidad, y

e ¢l transporte de los nucleidos de la serie del uranio en solucion verdadera y

por coloides.

Koongarra ha sido considerado un analogo natural del comportamiento del
campo proximo y la geosfera de un sistema de almacenamiento de RAA con poste-
rioridad a la entrada de aguas subterraneas debido a un fallo en el sellado. De he-
cho, en este sentido se ha utilizado en el Informe final de SR-97 (SKB, 1999) en el
apartado de procesos de transporte en el escenario de fallo del contenedor. Pero
ademais, este sistema tiene una serie de caracteristicas que permiten el estudio de un

conjunto de procesos de especial relevancia en la evaluacion de la seguridad.

Anélogos naturales
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Las escalas temporales abarcadas por el estudio del anilogo de Koongarra
van desde menos de un afio a mas de 3 millones de afios, dependiendo del proce-
so estudiado, lo que amplia enormemente las escalas temporales de los experi-
mentos de laboratorio.

Se han desarrollado y probado diferentes técnicas de modelizacion que abat-
can procesos tan diversos como el flujo del agua subterranea, la meteorizacion de la
roca encajante, la sorcion de radionucleidos, la evolucion del abanico de dispersion
del uranio y la distribucién de los nucleidos de la serie del uranio entre los diferen-
tes minerales de la roca meteorizada. Algunos de estos modelos son relevantes para
una evaluacion de la seguridad al nivel de procesos individuales y de subsistemas.

La modelizacion de la evolucién de la mineralizacion secundaria en
Koongarra implica un nivel de complejidad similar al que requiere una evaluacién
del comportamiento para un sistema de AGP en su conjunto. Se ha probado la
metodologia de generacion de escenarios desarrollada por SKB/SKI en un pro-
yecto conjunto de generacion de escenarios para la evaluacion de la seguridad de
un AGP. Ademas, ARAP ha formado parte, como caso tipo, en la fase 1 del pro-
yecto INTRAVAL de la NEA (NEA, 1999).

En concreto, el analogo natural de Koongarra, segtin se estudi6 en el proyec-
to ARAP, ha jugado un papel mas o menos importante en distintos aspectos de re-
levancia para la evaluacion de la seguridad (lo que Wingefors, 1994, denomina

background knowledge) que se comentan a continuacion.

Caracterizacion del sistema

En Koongarra se han aplicado gran cantidad de técnicas geoldgicas, geoqui-
micas y geofisicas para conseguir una completa caracterizacién del emplazamien-
to y de su evolucion. ARAP ha contribuido a una mejora del entendimiento de la
informacion de base que es necesaria para una correcta evaluacion de la seguri-
dad de un AGP de RAA. En particular, en cuanto a la caracterizacion del empla-
zamiento, ARAP ha mostrado:

e [a utilidad de un programa completo de prospeccion geofisica,

e Ja importancia de una evaluaciéon conjunta de la hidrogeologia y la geo-
quimica,

e [a importancia del estudio de la evolucion geolégica del emplazamiento
para entender mejor, a todas las escalas posibles, los fenémenos observados
y disminuir la incertidumbre en las predicciones, y

e las posibilidades que ofrece un examen detallado de la mineralogia de

rocas y suelos.

A modo de ejemplo, la tabla Ko-5 es un resumen de las técnicas multidis-



ciplinares aplicadas durante el proyecto ARAP para mejorar el modelo con-
ceptual del flujo del agua subterrdnea y el transporte de radionucleidos
(Kovach et al., 1994).

Desarrollo de escenarios y modelos conceptuales

Desarrollo de escenarios

En Koongarra se presté mucha atencién a la verificacion de la metodolo-
gia de construccion de escenarios (SKI/SKB, 1989) que se utiliza en la eva-
luacién del comportamiento de un sistema de AGP. Otros objetivos parciales
que se perseguian al hacer esto fueron (Skagius y Wingefors, 1992, [ARAP,
Vol. 16]): proporcionar una descripcion sistémica del analogo; es decir, una
descripcion de como diferentes procesos han contribuido a la formacién del
abanico de dispersion de uranio, e intentar una derivacion logica de escena-
rios evolutivos alternativos para el analogo.

El propésito de la descripcion sistémica del andlogo es facilitar el intercam-
bio de informacién e ideas entre expertos en evaluacién de la seguridad y exper-
tos en el estudio de analogos y contribuir a un mejor entendimiento de la
capacidad y las limitaciones que tienen los diferentes modelos para describir los
procesos que son importantes para la evaluacion de la seguridad.

La metodologia adoptada es muy similar a la utilizada por SKI/SKB"? en
su proyecto conjunto de desarrollo de escenarios para la evaluacion del com-
portamiento (SKI, 1991, Chapman et a/., 1995) y comprende las siguientes ac-
tividades: (i) identificacion de todas las caracteristicas, eventos y procesos
(FEPs, del inglés “features, events and processes”) que han podido influir en
la evolucién del anélogo; (ii) breve descripcion de cada FEP, sus causas y efec-
tos, los aspectos de modelizacion y las referencias a la literatura pertinente; (iii)
seleccion de FEPs basada en criterios, lo mas objetivos posible, sobre la im-
portancia y el papel de cada uno de los FEP en la evolucién de la mineraliza-
ciéon de uranio; y (iv) clasificacion de los FEPs retenidos atendiendo a su
naturaleza, agrupando por categorias los FEPs relacionados. Una vez seleccio-
nados y agrupados los FEPs, se procede a la descripcion sistémica del andlogo
y a la formulacién de escenarios.

En total se identificaron 242 FEPs, que se agruparon en una de las cua-
tro categorias siguientes: (i) eliminados (52 FEPs), por duplicacion, pobre
definicion, baja probabilidad o consecuencia minima, (ii) szszenza (138 FEPs)
(lo que SKI/SKB denominan “process system”, Chapman ez al., 1995, pag.

8), definido como “todos aquellos fendmenos deterministas quimicos y fisi-

b2 Ademas, esta metodologia de desarrollo de escenarios utilizada en Koongarra fue luego aplicada y amplia-
da en SITE-94 (SKI, 1996).

Anélogos naturales
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cos que han podido influir en la formacion del yacimiento secundario de ura-
nio y en el abanico de dispersién en la zona meteorizada” (Skagius y
Wingefors, 1992 [ARAP, Vol. 161, pag. v); (iii) condiciones externas (39
FEPs), es decir FEPs que han ocurrido con independencia de los fenémenos
pertenecientes al sistema (por ejemplo, “Duracion e intensidad de la lluvia”
o “Erosion y peneplanizacion”); y (iv) caracteristicas externas (13 FEPs), es
decir, FEPs que reflejan la historia de la region pero que no influyen en la
evolucién del anidlogo, como por ejemplo los FEPs “Depésitos de talud” o

“Lineas de costa antiguas”.

La formulacién de escenarios se basé en los FEPs de las categorias “Condiciones ex-
ternas” y “Caracteristicas externas”. Como ejemplo de aplicacién al caso de formacién
de fosfatos de uranilo, se asume que la meteorizacion intensa de la roca encajante (los
esquistos con clorita y cuarzo) empezd hace unos 1,6 millones de afios, al comienzo de
la edad de hielo pleistocena. La subsiguiente oxidacién y movilizacién del uranio se ad-
mite que ha podido tener lugar tanto en condiciones saturadas como no saturadas. Esto
ha dado lugar a la formulacién de los siguientes escenarios:

e Escenario “Fosfatos de uranilo formados en condiciones no saturadas”. En este escenario el
abanico de dispersion evoluciona de forma periédica en conjuncién con la alternancia de pe-
riodos secos (glaciales) y himedos (interglaciales) durante la época glacial del Pleistoceno.

e Escenario “Fosfatos de uranilo formados en condiciones no saturadas en un sélo evento”.
Aqui, los fosfatos de uranilo se forman bien al principio o al final de la época glacial pleis-
tocena.

e Escenario “Fosfatos de uranilo formados en condiciones saturadas”. En este escenario la
mineralizacién secundaria se forma en conjuncién con los periodos de alto y bajo flujo de
agua subterranea que se alternan debido a los cambios climaticos.

Ademas de estos escenarios principales se han desarrollado también variantes menores de-

pendiendo de la posicion relativa del nivel fredtico y el frente de meteorizacion.

Desarrollo de modelo conceptuales

Las principales aportaciones de Koongarra a la evaluacion de la seguridad es-
tan relacionadas con el desarrollo y la mejora de los modelos conceptuales sobre
el comportamiento de la uraninita ante un proceso de alteracion muy agresivo y
sobre los procesos de migracion y retencion de radionucleidos.

Con respecto a este ultimo aspecto, es de resaltar la importancia de los proce-
sos de coprecipitacion con determinadas fases sélidas y de sorcién en determinadas
fases solidas de elementos relevantes en una evaluacion de la seguridad. Atn cuan-
do no se hace referencia a los trabajos desarrollados en este andlogo, es evidente el
interés en los ejercicios de evaluacion de la seguridad de los modelos de coordina-
cién (complejamiento) superficial para analizar los procesos de retencion (sorcion)
de los radionucleidos . De hecho, en SITE-94 (SKI, 1996) se realizaron ya algunos
calculos de “tanteo” con este tipo de modelos (Arthur, 1996). También son citados



como complemento a la aproximacion de Kd en SR-97 (SKB, 1999a) y utilizados
para el desarrollo de modelos conceptuales en TSPA-VA (US-DOE, 1998). Del mis-
mo modo, la importancia del proceso de retroceso alfa en cuanto a sus efectos so-

bre el transporte de radionucleidos ha sido claramente demostrada en este estudio.

Adquisicién de datos

Algunos datos cuantitativos de Koongarra han sido citados como de poten-
cial aplicabilidad directa para la evaluacién del comportamiento de un sistema de
AGP. Entre ellos destacan:

® La velocidad de migracion del uranio y otros radionucleidos (Golian et al.,
1992 [ARAP, Vol. 14]). Se ha calculado una velocidad de migracién de en-
tre 25 y 100 metros por millén de afios. Deducida a partir de la extension ac-
tual del abanico de dispersion (50-100 m) y de su probable edad (1-2 Ma).

® La difusividad aparente (Edis et al., 1992 [ARAP, Vol. 8]). Se ha calculado
una difusividad aparente (en la matriz cloritica de los esquistos no meteo-
rizados) de 10" m /s, deducida a partir del estudio de perfiles de concen-
tracién de uranio por autorradiografia alfa. La distancia de penetracion en
la matriz desde la pared de las fisuras es del orden de 0,3 mm. En la roca
meteorizada la distancia de penetracién es mayor, del orden de 3-4 mm,

pero se desconoce el mecanismo.

Técnica aplicada
Componentes del = - . = m .
modelo de flujo 2| 85| 8s|S88|E|g &
8- | 22 | T > S o | S S| 8BS
S| 85| 55|85 8| 5|«
Sg Bo Pg | 388|552 =
= o = | = =
Direccion de flujo X X X X | X | X
Presencia y direccion de las fracturas permeables X X X
Campo de velocidades de flujo X X | X
Tiempo de residencia en la zona del yacimiento X
Papel de |a falla de Koongarra X X
Estratificacion del flujo X X
Grado de mezcla aguas abajo X | X | X
Complejidad de las trayectorias de flujo X X X

En el Informe de Procesos del SR-97 (SKB, 1999b) se cita especificamente la

aportacion de Koongarra con respecto a este dltimo proceso.

Anélogos naturales

Tabla Ko-5.
Contribucion de
ARAP al modelo
conceptual de
fujo en
Koongarra
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evaluacion de la
seguridad,
ejercicios de
intercomparacion y
en otros andlogos
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cédigos manejados
en Koongarra
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Comprobacién de modelos

Comprobacion de cédigos y bases de datos

La principal via de flujo de los radionucleidos a la biosfera (aspecto funda-

mental en cualquier calculo de evaluacién de la seguridad) es mediante el flujo de

las aguas subterraneas, y precisamente éste es el aspecto mas relevante del estudio

del analogo de Koongarra. L.a mayoria de los modelos usados en la modelizacién del

transporte en ARAP son mds complejos que los utilizados en la modelizacién mas

simple realizada en las evaluaciones de la seguridad, en los que se asume la sorcion

en equilibrio y la ausencia de interaccion de los radionucleidos con fases cristalinas.

Codigos usados en

Ejercicios de Evaluacion

Otros anélogos

Ejercicios de

Caracterizacion del modelo hidrogeoguimico del anélogo

Koongarra de la seguridad naturales intercomparacion
PHREEQE Project-90 (SKI, 1991) Cigar Lake MIRAGE
(Parkhurst et al., 1980) |NRC IPA-2 (Wescott et al., 1994) | El Berrocal (Marsily, 1990)
SITE-94 (SKI, 1996) Pogos de Caldas | CHEMVAL
AGP-Granitos (Enresa, 1997) Oklo (Read y Broyd, 1989)
AGP-Arcilla (Enresa, 1999) Needle's Eye CHEMVAL-2
SPA (Baudoin et al., 1999) Broubster (Read, 1994)

South Terras

Magarin
Oman
Tono
Steemkampskraal
EQ3/6 Project-90 (SKI, 1991) Pogos de Caldas | MIRAGE
(Wolery y Daveler, 1992 a| KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) Oklo (Marsily, 1990)
yb) SITE-94 (SKI, 1996) Palmottu CHEMVAL
AGP-Arcilla (Enresa, 1999) Magarin (Read y Broyd, 1989)
TSPA-VA (U.S. DOE, 1998) El Berrocal CHEMVAL-2
SR-97 (SKB, 1999a) Kinnekulle (Read, 1994)
TILA-99 (Vieno y Nordman, 1999) | Santorini
MINTEQA2 SITE-94 (SKI, 1996) CHEMVAL-2
(Allison et al., 1991) (Read, 1994)
HYDRAQL CHEMVAL-2
(Pepelis et al., 1988) (Read, 1994)
MICROQL El Berrocal

(Wetall, 1979)

South Terras

MIRAGE (Marsily, 1990)
CHEMVAL

acoplados

CHEMTARD
(Liew y Read, 1988)

Broubster
Pogos de Caldas

Cigar Lake

(Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

URAFRM
(Raffensperger, 1993)




Anélogos naturales

Ademas de la modelizacion del transporte, se llevaron a cabo un importante
ndimero de calculos geoquimicos para la caracterizacion hidrogeoquimica del sis-
tema y de la génesis del yacimiento. Estos calculos permitieron obtener una serie
de conclusiones de gran interés no solo para la comprension del comportamiento
del sistema natural, sino también para la comprobacion de la aplicabilidad de dis-
tintos c6digos geoquimicos y bases de datos termodinamicos. En la tabla Ko-6 se
presentan todos los cddigos utilizados en este andlogo indicandose los ejercicios
de evaluacion de la seguridad, proyectos de intercomparacion y analogos en los
que también se han empleado esos codigos.

Respecto al comportamiento del sistema natural, las conclusiones mas rele-

vantes son las siguientes:

® Datos de Koongarra se han utilizado para el desarrollo y comprobacion de
URAFRM (Garven y Raffensperger, 1994), un cédigo de transporte reacti-
vo a escala de cuenca, que ha proporcionado una visiéon cuantitativa del
proceso de formacion de los yacimientos de uranio de tipo disconforme
(Kovach et al., 1994)°,

e El perfil de alteracion de Koongarra ha sido modelizado mediante el codi-
go EQ3/6 (Wolery, 1983), suponiendo la reaccion sucesiva de aguas de
lluvia oxidantes (con concentraciones de CO, disuelto iguales a las medi-
das en el suelo) con la roca encajante del yacimiento (esquistos con cuar-
zo y clorita). En esta simulacién esta implicito un modelo conceptual de
infiltracién del agua subterrdnea en la zona meteorizada no saturada
(Kovach ez al., 1994).

® Se ha conseguido un acuerdo razonable entre la hidroquimica y minera-
logia de Koongarra y las predichas por las simulaciones gracias al uso de
nuevos datos termodindmicos para los fosfatos de uranilo, que han sido in-
corporados en una nueva base de datos termodinamicos (base de datos de
la universidad Johns Hopkins (Bennett y Read, 1992 [ARAP, Vol. 10]).

¢ La modelizacién geoquimica de los silicatos de uranilo ha puesto de mani-
fiesto la necesidad de mejorar los datos termodinamicos para este grupo de
minerales, ya que los silicatos de uranilo predichos por los cédigos geo-

quimicos no son los que se observan en Koongarra.

Con respecto a la comprobacion de codigos, en el andlogo de Koongarra se

utilizaron distintos modelos de pautas de reacciéon. Dos de ellos, EQ3/6 y

®1 Los resultados obtenidos con este c6digo sobre la génesis de los yacimientos de tipo disconforme se co-
mentaréan en el Andlogo de Cigar Lake.
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PHREEQE, son los que tienen una mayor difusion tanto en el ambito cientifico
como de la evaluacion de la seguridad (tabla Ko-6). Ademas, EQ3/6 ha sido ad-
mitido como cddigo validado para su uso en Yucca Mountain y se encuentra ex-
plicitamente contemplado como uno de los médulos del programa general de
evaluacion de la seguridad utilizado en TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

El cé6digo MINTEQA2 (Allison ez al., 1991) ha sido desarrollado por la U.S.
EPA y es ampliamente utilizado en el dmbito cientifico. Ademas, participé en el
proyecto de CHEMVALS-2 y fue utilizado en SITE-94 (SKI, 1996) para realizar
calculos de sorcion mediante el modelo de coordinacién superficial que incorpo-
ra (Arthur, 1996). Los cédigos MICROQL (Wetall, 1979) e HIDRAQL (Pepelis
et al., 1988) han sido bastante menos utilizados en el ambito de la evaluacién de
la seguridad (tabla Ko-6) quizds porque su caracteristica més destacada sea la in-
corporacién de modelos de coordinacion superficial, poco utilizados en los ejer-
cicios de evaluacién de la seguridad hasta el momento.

De los dos codigos de transporte reactivo manejados, CHEMTARD (Bennet ez
al., 1992) es uno de los clasicamente considerados dentro de proyectos de intercom-
paracion (MIRAGE, Marsily, 1990; CHEMVAL, Read y Broyd, 1989; y CHEM-
VAL-2, Read, 1994) y ha sido utilizado en otros andlogos naturales, especialmente,
en el estudio comparativo sobre la modelizacion de avance del frente redox en Pocos
de Caldas (Cross ez al., 1991). El otro codigo de este tipo, URAFRM (Raffensperger,
1993), fue utilizado en la simulacion de la génesis de yacimientos de tipo disconfor-
me, utilizando de forma simultdnea datos tanto de Koongarra como de Cigar Lake.
Los resultados obtenidos reproducian no sélo la formacién de los depésitos de ura-
nio sino también los distintos halos de alteracién asociados a los mismos.

El namero de bases de datos termodinamicos manejadas en las distintas ac-
tividades de modelizacion realizadas en Koongarra es relativamente elevado (ta-
bla Ko-2). En este analogo la metodologia de modelizacion incluyé la realizacion
de anilisis de sensibilidad de los resultados obtenidos frente a los datos termodi-
namicos manejados (utilizindose distintas bases de datos en la simulacién de un
mismo proceso), lo cual resulta especialmente destacable ya que se trata de uno
de los pocos andlogos en el que se maneja explicitamente esta metodologia.

De las bases de datos utilizadas en Koongarra destaca CHEMVAL (versiones 3
y 4) una de las ms verificadas en otros andlogos (en alguna de sus diferentes versio-
nes; Koongarra, Pocos de Caldas, Maqarin, Neddle’s Eye, Broubster, South Terras y
Steemkampskraal) y usada directamente en algunos ejercicios de evaluacion de la se-
guridad (como es el caso de CHEMVAL-6 en el AGP-Arcillas y el AGP-Granito;
ENRESA, 1999y 1997, respectivamente). Para los célculos relativos al uranio, en dis-
tintas actividades de modelizacion, se incluyeron los datos procedentes de la base de
datos de NEA (1989), una versién anterior de la conocida version de NEA (1992;



Grenthe et al., 1992a). El uso de alguna de las versiones de esta base de datos ha si-
do generalizado en el estudio de andlogos naturales (Oman, Broubster, Oklo y
Palmottu), constituye una de las referencias normalmente examinadas en los ejerci-
cios de evaluacion de la seguridad al determinar los limites de solubilidad de los ra-
dionucleidos (por ejemplo, SR-97 o TILA-99; SKB, 1999a; Vieno y Nordman, 1999)
y es una de las normalmente distribuidas en cédigos como EQ3/6 (Wolery y Daveler,
1992 ay b) o CHESS (Van der Lee y De Windt, 1999) .

Respecto a la base de datos desarrollada especificamente para este analogo, la
Johns Hopkins (JH1 y JH2; tabla Ko-2), lo cierto es que no existen muchas refe-
rencias sobre su uso ni en el ambito académico ni en el de la evaluacion de la se-
guridad. Sélo en algunos trabajos sobre la génesis del yacimiento de Koongarra,
realizados posteriormente a la finalizacion del estudio del analogo por alguno de
los participantes en el mismo (por ejemplo, Komninou y Sverjensky, 1996), exis-
ten referencias a su empleo. Se trata de una base de datos cuya fuente fundamen-
tal es la del codigo EQ3/6, desarrollada para ser consistente con el resto de datos
de esta Gltima y cuyo formato parece haberse desarrollado también para ese co-
digo. Uno de los participantes en su desarrollo, D. Sverjensky, colabora frecuen-
temente en el refinamiento de las bases de datos de EQ3/6 o SUPCRT, motivo por
el que no seria de extranar que los datos de JH1 o JH2 se encuentren incorpora-
dos a alguna de las versiones existentes de esas bases de datos.

Adicionalmente, en la modelizacion de la génesis del yacimiento realizada por
Raffensperger y Garven (1995 a y b) se utilizaron los datos termodindmicos pro-
cedentes de SUPCRT-92 (Jonhson ez al., 1992). Esta base de datos fue una de las
fuentes utilizadas en la determinacion de los limites de solubilidad de SITE-94
(Arthur y Apted, 1996), ha sido valorada positivamente por NAGRA (Pearson e#
al., 1992), se encuentra estrechamente ligada al c6digo EQ3/6 (uno de los cédi-
gos mas empleados en los ejercicios de evaluacion de la seguridad) y constituye

una referencia frecuente en la literatura cientifica.

1.1.3. Analogo de Cigar Lake (Canada)

Introduccion

El yacimiento de uranio de Cigar Lake se encuentra al SE del lago
Waterbury en la Cuenca de Athabasca (Saskatchewan, Canada). Es un depdsi-
to de tipo disconforme (unconformity-type) de uraninita y pechblenda, situado
a 450 m de profundidad, rodeado por un halo arcilloso e instalado en un siste-
ma hidroldgico activo constituido por aguas muy diluidas que pierden su ca-
racter inicial oxidante por reaccién con el encajante y son reductoras en el

entorno del yacimiento.

Anélogos naturales
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Constituye uno de los analogos naturales mas referenciados en la literatura
sobre la evaluacion de la seguridad y a ello contribuye la analogia que muestra con
los conceptos que se han desarrollado internacionalmente para el almacenamien-
to de combustible nuclear en formaciones cristalinas profundas (Cramer, 1986;
Cramer et al., 1987). El deposito de uranio (combustible) se encuentra a 450 m de
profundidad (profundidad similar a la de muchos de los conceptos de almacena-
miento considerados actualmente), rodeado por un halo arcilloso (barrera bento-
nitica), encajado en materiales areniticos con circulacién activa de aguas
subterraneas (geosfera) y sin huella en superficie de su presencia desde su forma-
cion hace 1300 millones de afos (estabilidad a largo plazo del concepto de AGP).

El estudio del analogo natural de Cigar Lake comenzé en 1984 como fruto de
la cooperacion entre AECL (Atomic Energy of Canada Limited), COGEMA
Canada Ltd (exploration company) y CLMC (Cigar Lake Mining Corporation).
En 1989 se incorpord SKB vy, algo después, el Departamento de Energia nortea-
mericano (U.S. DOE) a través del Laboratorio de Los Alamos (LANL), comen-
zando un proyecto que duraria hasta 1993.

Los resultados de este proyecto de investigacion fueron editados por AECL y
SKB en 1994 (recogiendo parcialmente algunos datos de la etapa 1984-1989;
Cramer y Smellie, 1994) y constituyen lo que podemos llamar “documentacion ofi-
cial del analogo”. Los objetivos centrales de este estudio fueron analizar los proce-
sos de interaccion agua-roca en el depésito y estudiar la migracion de elementos
traza en torno al mismo. Mas especificamente, y en lo que se refiere a los temas re-

lacionados con la evaluacién de la seguridad, los objetivos propuestos incluian:

® La evaluaciéon de la estabilidad de la uraninita y de la influencia de la
radidlisis en su disolucién y posterior migracion de radionucleidos.

® La evaluacién de modelos de transporte de radionucleidos a través de la
barrera bentonitica.

e La evaluacion de codigos y bases de datos termodindmicos.

e El estudio del papel de los coloides, componentes organicos y microbios en

los procesos de transporte de radionucleidos.

En 1995, el SKB sueco financié una revisiéon de los datos obtenidos durante
los estudios anteriores con el propdsito de aprovechar mejor esa informacion a la
luz de la que iba apareciendo de otros analogos y con la ayuda de modelos no uti-
lizados en su momento. Esta circunstancia constituye una particularidad del ana-
logo de Cigar Lake ya que, hasta el momento, es el tinico de los grandes analogos
cuyos datos han sido aprovechados y reevaluados en un proyecto posterior. Los
resultados de este segundo estudio fueron publicados por Smellie y Karlsson en

1996. Los objetivos propuestos en esta nueva etapa fueron:



¢ La modelizacion de la génesis del yacimiento.

Este fue uno de los aspectos a los que se concedié mas importancia debido

a varias circunstancias:

En primer lugar, dado que los estudios iniciales indicaban que no se habia
producido una movilizacién apreciable de radionucleidos en torno al
yacimiento (en condiciones de baja temperatura), habia que aumentar el
grado de detalle para valorar las pequefias indicaciones existentes sobre
esa movilizacion en la mineralogia y geoquimica del analogo; ello exigia un
conocimiento mas detallado de las posibles reacciones fosiles que hubie-
ran afectado al yacimiento desde su génesis y separar, asi, las reacciones de
baja temperatura que pudieran haberse sobreimpuesto a las hidrotermales.
En segundo lugar, el origen de los 6xidos de hierro (III) que aparecen en la
interfase entre el yacimiento y el halo de arcillas podia estar relacionado con
la propia génesis del yacimiento o con procesos radioliticos desarrollados
después de la formacion del depésito (aspecto de considerable interés da-
dala potencial importancia de la radidlisis en la evaluacion de la seguridad).
Evidentemente, resultaba necesario analizar en detalle esta cuestion para
obtener una correcta interpretacion de la génesis de estos 6xidos.

Y, por dltimo, algunas de las criticas realizadas a los resultados obtenidos
en Cigar Lake (Smellie y Karlsson, 1996) se apoyaron en un yacimiento
proximo, el de Close Lake, de similares caracteristicas pero sin apenas
uranio. Ello podia interpretarse como resultado de una movilizacién im-
portante de este elemento a partir de un yacimiento de riqueza similar a

la de Cigar Lake, o como un yacimiento que jamas alcanzo esa riqueza.

e La revision y ampliacion del estudio sobre la radidlisis.

Posiblemente éste fue el tema al que se presté una mayor atencion.

Partiendo de los resultados ya obtenidos durante el proyecto de investi-

gacion original, en esta revision se propuso:

revisar los calculos de radidlisis del agua,

desarrollar nuevos modelos de radidlisis capaces de valorar la distribu-
ciéon de la radiacion desencadenante del proceso en funciéon de la
geometria de los granos de UQ, y

comparar los resultados obtenidos por esos nuevos modelos con las evi-

dencias de radidlisis del anilogo.

e La ampliacién del estudio sobre el papel del halo arcilloso que rodea el

yacimiento, como andlogo de la barrera bentonitica.

¢ La revisién del modelo hidrogeoquimico del analogo y clarificacion de al-

gunos puntos conflictivos mediante el uso de cédigos no utilizados en el

proyecto original.

Anélogos naturales
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e La revision de la incidencia de los componentes organicos y de la actividad

microbioldgica en el transporte de radionucleidos.

Independientemente del considerable volumen de informacién proporcionado
por ambos proyectos, existe una enorme cantidad de estudios cientificos sobre la
cuenca de Athabasca y la exploracion, mineralogia, geoquimica y génesis de sus ya-
cimientos de uranio. La informacion de este tipo ha sido empleada en el presente tra-
bajo sdlo en determinados apartados descriptivos. No obstante, de este conjunto de
trabajos merece la pena destacar el realizado por Fayek ez al. (1997) sobre la mine-
ralogia del yacimiento de Cigar Lake ya que estos autores (entre los que se encuen-
tran algunos participantes en el proyecto original de estudio del andlogo) enfocan
algunas de sus conclusiones hacia la evaluacion de este yacimiento como analogo.

Asimismo se han considerado con especial atencion los trabajos desarrollados
por Garven y Raffensperger acerca de la génesis de los yacimientos de uranio de
tipo disconforme. Estos trabajos se recogieron inicialmente en el Anédlogo de
Koongarra (Garven y Raffensperger, 1994) y, aunque sus principales resultados
abarcaron también a la Cuenca de Athabasca, fueron publicados en su version
mas completa de forma independiente a ambos proyectos de analogos naturales
(Raffensperger y Garven, 1995 a y b). No obstante, la importancia de sus conclu-
siones en cuanto a la modelizacion de la génesis de este tipo de yacimientos hizo
que dichos resultados fueran empleados, al menos, en la revision realizada del
proyecto de Cigar Lake (Duro y Bruno, 1995; Smellie y Karlsson, 1996).

El resumen que se presenta a continuaciéon comienza con la descripcion del
area en la que se sitta el yacimiento y el contexto metalogenético del mismo para
después centrarse en una descripcion detallada del sistema de Cigar Lake, sus ca-
racteristicas geoldgicas y mineraldgicas principales. En cuanto a la mineralogia y
geoquimica de las fases sélidas, se comentan los aspectos mas relevantes de las
uraninitas que constituyen la mena del yacimiento y del halo arcilloso que lo ro-
dea. Los aspectos hidrogeoldgicos se centran en los modelos de flujo regional y lo-
cal desarrollados para la comprension de las principales vias de flujo y transporte
del sistema. En el apartado sobre las aguas subterraneas se describen las caracte-
risticas quimicas principales y los contenidos de material coloidal y poblaciones
microbianas. Finalmente, una vez expuestos todos los datos obtenidos en estos es-
tudios se plantean y describen los distintos tipos de modelizacion llevados a cabo
en las dos fases de tratamiento de este analogo, es decir, la modelizacion hidro-
geoquimica general, la modelizacion de frentes redox, la modelizacion predictiva
(BPM) y, finalmente los modelos sobre génesis y evolucion del yacimiento. Por dl-
timo se describen las principales analogias de Cigar Lake y las aportaciones a la

evaluacion de la seguridad y a la comunicacion a audiencias no técnicas.



Marco geoldgico

Los dep6sitos de uranio que aparecen en la Cuenca de Athabasca fueron des-
cubiertos a finales de la década de los 60. Se trata de depdsitos de tipo disconforme
situados a menos de 500 m de profundidad. Su accesibilidad y alto grado de rique-
za pronto los convirtieron en un objetivo prioritario de la exploracién minera. En es-
ta zona se encontraron algunos de los mayores yacimientos de uranio del mundo vy,
actualmente, se obtiene de su explotacion el 30% de la produccién mundial. Las re-
servas estimadas se sitdan en torno a los 427 millones de toneladas de U,O,.

Mas tarde, a finales de la década de los 80, se comenz6 a prestar atencién a
las concentraciones de REE que aparecian asociadas a estos depdsitos de uranio.
La uraninita y la pechblenda, principales minerales de uranio de los yacimientos,
podian albergar contenidos de REE de hasta 12000 ppm, lo que supone una re-
setva total de casi 5-10° kg de esos elementos en toda la cuenca.

Los principales yacimientos de uranio en la cuenca de Athabasca se sittian en
su extremo oriental y suroriental (Rabbit Lake, Sue Zone, Key Lake, Midwest
Lake, Cigar Lake y McArthur River) aunque también aparece alguno en su parte
central (Cluff Lake; figura CL-1). Todos ellos muestran caracteristicas muy simi-
lares y se encuentran asociados a la disconformidad existente entre los materiales
del basamento, fundamentalmente rocas metamorficas (gneises arcaicos y metase-
dimentos phebienses) y los materiales sedimentarios detriticos que rellenan esta
cuenca. La parte superior del basamento gneisico que define esta disconformidad
muestra el desarrollo de un paleosuelo (regolito) de varios metros de espesor, muy

alterado y constituido por illita, hematites, caolinita y clorita.
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Figura CL-1.
Situacion de la
Cuenca de
Athabasca
(Canadd) y de los
principales
yacimientos de
uranio de tipo
disconforme de
dicha cuenca,
entre los que se
encuentra el de
Cigar Lake
(modificado de
Raffensperger y
Garven, 1995a).
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Los materiales del basamento fueron plegados y metamorfizados durante la
Orogenia Hudsoniana, hace 1850 Ma. Tras ello, sufrieron una etapa de levantamiento
y exposicion subaérea, momento en el que los procesos de meteorizacion generaron el
paleosuelo asociado actualmente a la disconformidad en el fondo de la cuenca.Unos
200 Ma después, comenz6 a formarse la cuenca de Athabasca, compartimentada en
una serie de subcuencas de direccion NE-SW/, cuya génesis estuvo controlada por las
grandes fracturas de edad Hudsoniana que afectaron a los materiales gneisicos (figura
CL-2C). El relleno de dichas cuencas tuvo lugar hace 1450 Ma con materiales funda-
mentalmente constituidos por arenitas fluviales y marinas, de caracter maduro, depo-
sitadas en un ambiente costero poco profundo. Este conjunto de materiales de relleno
constituye el estratigraficamente denominado Grupo Athabasca (figura CL-1).

Algo mis en detalle (figura CL-2A y B), la secuencia basal del Grupo Athabasca
(Formaciones Manitou Falls y Fair Point) estd formada por materiales detriticos per-
meables de tamafio de grano muy variable, constituidos por conglomerados ricos en
hematites y arenitas limoliticas. La hematites se encuentra diseminada por todas es-
tas capas sedimentarias y procede de una alteracion oxidante que afecté localmente
a la fraccion pesada de estas rocas. Sobre esta secuencia basal se disponen una serie
de formaciones menos permeables constituidas por arenitas marinas de tipo arcdsi-
co, limolitas y arcillas fosfaticas (Formaciones Lazenby Lake, Wolverine Point,
Locker Lake, Otherside y Tuna Lake); finalmente, la columna litoldgica termina con
lutitas (Formacion Douglas) y dolomias estromatoliticas (Formacion Carswell).

Este conjunto de materiales sedimentarios de la Cuenca de Athabasca estd
afectado por una serie de diques mificos de direccion NW-SE (figura CL-2.C)
que se emplazaron en dos periodos de actividad tecténica y reactivacion del siste-
ma de fracturas de la cuenca hace entre 1350 y 900 Ma. Estas grandes fracturas
de edad hudsoniana, constituyen los principales lineamientos estructurales de la
cuenca (afectando al relleno sedimentario) y han permanecido intermitentemente
activas (se produjo otra fase de actividad hace 300 millones de anos) hasta tiem-
pos relativamente recientes (Hoeve y Quirt, 1984; Fayek y Kyser, 1997). Estas fa-
ses de reactivacion tecténica coinciden con las etapas de mineralizacion-alteracion
identificadas en la mayoria de los yacimientos de la Cuenca de Athabasca. La pri-
mera, y mas importante, se produjo hace 1350-1300 millones de afios, “tan sélo”
unos 100 o 150 millones de afios después de que comenzara el relleno de la cuen-
ca de Athabasca; la segunda tuvo lugar hace unos 1000 millones de afios y la ulti-

ma, y mas reciente, hace 300 millones de afos (Fayek ez al., 1997).

Los yacimientos de uranio de la cuenca de Athabasca: génesis, tipos y caracteristicas
Las hipotesis sobre la génesis de este tipo de yacimientos han sido muy va-

riadas planteandose, inicialmente, origenes supergénicos (alteracion de rocas gra-
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niticas preexistentes, transporte del uranio por aguas superficiales y subterraneas
y acumulacioén en la zona del paleosuelo o regolito; obsérvese que este modelo im-
plica que la formacion de los yacimientos se produce antes del relleno de la cuen-
ca por los materiales del grupo Athabasca), hipogénicos (fluidos mineralizantes de
origen magmatico o metamorfico profundo) y poligénicos (normalmente combi-
nando aspectos de los dos anteriores). Para una valoracion detallada de estos mo-
delos y sus problemas véase Marmont (1987).

Estas hipétesis previas fueron desechadas conforme se acumulaban los da-
tos sobre las edades de las fases de mineralizacion y de los procesos de altera-
cién asociados, asi como sobre los resultados de los analisis de inclusiones
fluidas. En la actualidad, la mayoria de los autores propugnan un origen diage-
nético-hidrotermal para estos yacimientos de uranio de tipo disconforme. Con
ciertas variantes (ver el apartado sobre la modelizacion de la génesis de los ya-
cimientos), esta hipdtesis considera que los sedimentos de la cuenca fueron
afectados por soluciones oxidantes, de muy alta concentracién total de sélidos
disueltos (>100000 mg/1) y con contenidos notables de U procedente del lixi-

Anélogos naturales

Figura CL-2:
Geologia de la
Cuenca de
Athabasca.

A.- Mapa geoldgico
de la Cuenca en
que se seiialan las
distintas
Jformaciones que
constituyen el
Grupo Athabasca.
B.- Corte geoldgico
A-A”

C.- Localizacion de
las subcuencas que
compartimentan la
Cuenca de
Athabasca con los
principales sistemas
de fracturas y
digues diabdsicos
(modificado de
Raffensperger y
Garven, 1995;
Fayek y Kyser
(1997).
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viado de las arenitas. Estas salmueras diagenéticas basales, con temperaturas
préximas a los 200 “C, produjeron amplias zonas de alteracién a escala de cuen-
ca en los materiales areniticos por los que circulaban.

Por otro lado, los materiales del basamento fueron afectados por fluidos
hidrotermales reductores, quimica e isotopicamente distintos. Estos fluidos
desarrollaron su caracter reductor como consecuencia de la alteracién del gra-
fito (y de la subsiguiente generacion de metano) presente en los materiales en-
cajantes. Canalizados a través de las fracturas del basamento, alcanzaron la
disconformidad mezclandose con las salmueras oxidantes que circulaban por
la base de la cuenca y produciendo el depédsito de minerales uraniferos. Este
mecanismo explica la asociacion de los depdsitos de uranio disconformes con
las fallas inversas de gran angulo (figura CL-2C), situaciéon que ademds coin-
cide con la existencia en los materiales del basamento de gneises y pizarras ri-
cas en grafito (Fayek y Kyser, 1997).

Se trata, por tanto, de un modelo conceptual relativamente simple en el que
las soluciones diagenéticas basales son las portadoras del uranio y, al llegar a la in-
terfase redox desarrollada en la disconformidad por la alteracion hidrotermal de
los materiales grafiticos, se produce la mineralizacion. Estos procesos tuvieron lu-
gar a una profundidad estimada (a partir de datos derivados del estudio de inclu-
siones fluidas) de 5 a 7 km, espesor que alcanzé el relleno sedimentario de la
cuenca en el Proterozoico Medio (la potencia actual del relleno sedimentario de
la Cuenca de Athabasca es de 1 a 2 km).

Dentro de este modelo general, atendiendo a la relacién espacial del yaci-
miento con la disconformidad, a la presencia de fases sulfurosas en la mineraliza-
cion y a los contenidos en elementos de las Tierras Raras (REE), pueden
diferenciarse dos tipos de yacimientos de uranio en la Cuenca de Athabasca
(Fayek y Kyser, 1997; figura CL-3):

e depdsitos complejos:
Encajados en los materiales del basamento, se extienden en las arenitas suprayacentes.
Son depésitos de uranio que atraviesan el contacto entre ambos materiales y a los que
se asocia una importante presencia de sulfuros y arseniuros de Ni-Co-Fe-Cu-Pb. La
existencia de estas fases asociadas indica que el depésito de uranio tuvo lugar en condi-
ciones muy reductoras y con una importante participacién de fluidos procedentes del
basamento en la mezcla con las aguas diagenéticas oxidantes. Los contenidos de REE de
las uraninitas y pechblendas en este tipo de yacimientos es muy elevado y las relaciones
entre los elementos ligeros (LREE) y pesados (HREE) de esta serie de elementos no
muestran fraccionamientos importantes (HREE/LREE =1).

e depdsitos simples:
Son yacimientos de uranio, que como los anteriores, estan asociados a la disconformi-

dad pero aparecen encajados exclusivamente en los materiales del basamento. Estos de-



positos sblo presentan trazas de sulfuros y arseniuros, lo que indicaria unas condiciones

de depésito menos reductoras, con una minima o nula contribucién de los fluidos del

basamento (las aguas diagenéticas oxidantes se reducirian por interaccién con el enca-

jante y no por un proceso de mezcla de aguas). Los contenidos de REE de los minerales

de uranio de este tipo de depédsitos son menores que los de tipo complejo y las rela-

ciones HREE/LREE son siempre mayores de la unidad (lo que indica un mayor frac-

cionamiento entre los elementos ligeros y pesados de la serie).

En la cuenca de Athabasca (Canada), los yacimientos mas abundantes son de

tipo complejo, categoria en la que se incluye el de Cigar Lake. Por el contrario, en

la cuenca McArthur (en Australia, otra de las cuencas con depdsitos de uranio de

tipo disconforme, de génesis, edad y emplazamiento geoldgico similar a los de la

cuenca de Athabasca) donde se encuentra el analogo de Koongarra, son mas

abundantes los de tipo simple®”.

gl McArthur, Key, Cigar Lake
-~ Yacimiento simple ~X:X Y- Altos contenidos de REE
"' Sue Zone, Rabbit Lake - .- HREE/LREE=1
~: Bajos contenidos de REE -

. HREE/ALREE>1

ticos (200°C)
e O] o

- Yacimiento complejo ; i

Fluidos del basamento -
(REE, Ni; Co, As)

Gneiss

Rocas metamorficas
Aphebian

Grupo
Athabasca

Zona
silicificada

Paragneises
grafiticos

Yacimiento

BELLIOL

Independientemente de esta sistematizacion, todos los yacimientos de la

cuenca se caracterizan por presentar a su alrededor una zonacion mineraldgica

(halos de alteracion), mas o menos bien desarrollada, generada por los procesos

de alteracion hidrotermal concomitantes con su génesis. En términos generales y

enumerandolas desde el contacto con la mineralizacion hacia el encajante, estos

4]

En todo o en parte debido a que las arenitas Kombolgie, equivalentes a las de Athabasca, han sido muy ero-

sionadas y puede que, atin siendo inicialmente yacimientos de tipo complejo, la parte del yacimiento enca-
jada en las arenitas haya sido también desmontada con las mismas; Raffensperger y Garven, 1995 a y b).
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Figura CL-3.
Tipos de
yacimientos
disconformes
(simples y
complejos) y
modelo genético
clisico en el que
la mineralizacion
se produce por
mezcla de
soluciones
reductoras del
basamento con
soluciones
diagenéticas
oxidantes que
circulan por el
fondo de la cuenca
(modificado de
Fayek y Kyser,
1997).
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halos de alteracion estdn constituidos por capas hematiticas, seguidas por zonas
arcillosas (illiticas o cloriticas) decoloradas (sin hematites) con evidencias de una
masiva disolucion de cuarzo (lo que les da un caracter friable) y, por dltimo, zo-
nas con procesos de precipitacién masiva de cuarzo. Cigar Lake es, precisamente,
el yacimiento que muestra un desarrollo mas completo y organizado (concéntri-
camente) de su halo de alteracion. Dado el interés que tiene la génesis y la distri-
bucién de esta zonacién mineraldgica como analogia de parte de las barreras de
ingenieria de un AGP y de los procesos asociados al campo cercano, serd descri-

ta mas en detalle en apartados siguientes.

Etapas de mineralizacion

Los estudios realizados sobre el conjunto de yacimientos de uranio de la
cuenca de Athabasca han identificado la presencia de tres fases de mineralizacién
para el yacimiento de Cigar Lake®™ (Hoeve y Quirt, 1984, 1987; Fayek y Kyser,
1997) coincidentes con las sefialadas por Bruneton (1987) y més recientemente
por Fayek et al. (1997).

La primera etapa de mineralizacion tuvo lugar hace unos 1300-1400 millones
de anos y fue la principal responsable de la formacién de los yacimientos, gene-
randose uraninita y pechblenda euhedrales entre las que aparecen arseniuros y
sulfoarseniuros de Ni y Co. Las fases de uranio de esta etapa se caracterizan por
presentar altos contenidos de plomo, bajas concentraciones de silice y calcio
(Fayek y Kyser, 1997) y valores de 6 O entre 30.1 y 15.2 (Fayek et al., 1997).

Los procesos de alteracion inducidos en esta etapa por los fluidos hidroter-
males responsables de la mineralizacion (fluidos de caricter reductor y con tem-
peraturas de 200 'C), provocaron una importante illitizacién (tanto del basamento
como de las arenitas), una intensa disolucion del cuarzo, la destruccion del grafi-
to del basamento, la formacion de hidrocarburos sélidos y la aparicion de la capa
hematitica secundaria (Hoeve y Quirt, 1984, 1987).

La segunda etapa de mineralizacion se produjo hace unos 1000 millones de

anos coincidiendo con una importante reactivacion de la actividad tecténica e hi-

5 Las edades asignadas a las etapas de mineralizacién corresponden a las determinadas a partir de los mine-

rales arcillosos generados en los tres grandes eventos hidrotermales que afectaron a la cuenca de Athabasca
(Cumming y Krstic, 1992; Kotzer y Kyser, 1995; Fayek et al., 1997). Las dataciones realizadas sobre los mi-
nerales de uranio de cada etapa mediante el método de U-Pb suelen proporcionar valores muy variables de-
bido, posiblemente, a la alteraciéon producida por los fluidos que afectaron a los yacimientos en las sucesivas
etapas hidrotermales. Este problema, comiin a todos los yacimientos estudiados en la cuenca de Athabasca
(Fayek y Kyser, 1997), también afecta al de Cigar Lake donde, por ejemplo, Fayek et al., (1997) obtienen
edades de 1106 a 1205 millones de afios para la primera etapa, de 628 a 972 para la segunda y de 19 a 515
millones de afios para la tercera. En los informes finales de las dos etapas de estudio del analogo de Cigar
Lake suelen encontrarse discrepancias en las edades asignadas a cada una de las etapas, del mismo rango
que las identificadas por Fayek et al. (1997). No obstante, en los trabajos de revision del andlogo (Smellie y
Karlsson, 1996) parece adoptarse el criterio de utilizar las edades determinadas para los estadios hidroter-
males identificados en la cuenca.



drotermal en la cuenca. Como resultado de ella se produjo la génesis de uranini-
ta y pechblenda asociadas con arseniuros y sulfoarseniuros de Ni, Cu y Co asi co-
mo con sulfuros de Cu y Fe, fundamentalmente. Las fases de uranio se
caracterizan por menores contenidos de Pb y mayores de silice y calcio que las de
la etapa anterior, aunque muestran valores de 8 O similares (Fayek et al., 1997).

Esta segunda etapa, también de naturaleza hidrotermal (la temperatura de los
fluidos se situarfa entre los 150 y 200 ‘C), superpondria nuevos procesos de altera-
cién (de similar naturaleza a los descritos en la primera etapa) sobre los ya sufridos
por los materiales encajantes, destacando una amplia decoloracion de las arenitas.

La tercera y altima etapa tuvo lugar hace 300 millones de anos y supuso,
basicamente, una removilizacion del uranio previamente formado, a favor de la
cual se produjo la precipitacién o recristallizacion de nueva uraninita (Fayek ez
al., 1997), asi como la génesis de pechblenda, coffinita, sulfuros de Cuy Fe y
6xidos-oxhidréoxidos de hierro. Las uraninitas muestran todavia menores con-
tenidos de Pb que las de la etapa anterior y valores de 8 ‘O entre 10,0 y 3,4
(Fayek y Kyser, 1997; Fayek et al., 1997).

Econdémicamente esta etapa tiene una importancia muy local ya que a lo su-
mo generé mineralizaciones colgadas sobre el yacimiento principal, a favor de
fracturas, o minimos enriquecimientos de uranio en el basamento.

Los procesos de alteracion asociados a esta etapa se encuentran representa-
dos por una intensa caolinitizacion. Los estudios de inclusiones fluidas parecen
indicar que las soluciones asociadas a esta tercera etapa eran de origen metedrico
con temperaturas en torno a 50 °C (Hoeve y Quirt, 1984, 1987).

El yacimiento de Cigar Lake en la actualidad

El yacimiento de uranio de Cigar Lake aparece sobre la disconformidad en-
cajado en las arenitas de Athabasca, formando un lentejon irregular de unos 2000
m de longitud, de 25 a 100 m de anchura y de 1 a 20 m de espesor. Esta zona mi-
neralizada estd rodeada (figura CL-4) por un halo rico en arcillas de 5 a 30 m de
espesor, que esta formado fundamentalmente por illita, escasa caolinita y cuarzo,
con minerales accesorios como el rutilo.

Las arenitas que encajan el yacimiento son las de la Formaciéon Manitou
Falls, el principal miembro del Grupo Athabasca en el extremo oriental de la
cuenca (figura CL-2). Ramaekers (1981) distingui6 tres unidades estratigrafi-
cas en las arenitas de esta formacion. De techo a base en la columna de la zo-

na, son:

¢ La unidad mas superficial (MFd), constituida por arenitas de tamafio de grano homogéneo
(medio-fino) e intercalaciones de lutitas. Esta unidad esté afectada por una marcada limoni-

tizacion de origen metedrico que se extiende hasta su base.

Anélogos naturales

143



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

144

¢ La unidad intermedia (MFc), caracterizada por presentar materiales areniticos de mayor
tamafio de grano (medio-grueso) con intercalaciones microconglomeriticas.

¢ La unidad més profunda (MFb), constituida por arenitas de mayor tamafio de grano que
la anterior y frecuentes intercalaciones conglomeraticas. El limite superior de esta
unidad estd marcado, precisamente, por la aparicién de unos niveles conglomeraticos
con mas de dos metros de potencia (Bruneton, 1993; Cramer, 1994a). La base de esta
unidad estd asimismo caracterizada por la presencia de un nivel conglomeritico, de 5 a

15 m de espesor, que descansa directamente sobre la disconformidad con el basamento.

Las variaciones en el tamano de grano de los materiales detriticos de es-
tas unidades tienen un importante reflejo en su conductividad hidratlica vy,
por tanto, en la definicion del sistema de flujo del agua subterrdnea en esta zo-
na (figura CL-5; Winberg y Stevenson, 1994). Por ello, dentro del proyecto de
estudio del analogo, se definieron en paralelo dos unidades “hidrogeolégicas”
(Cramer y Nesbitt, 1994a) en las arenitas de la formacién Manitou Falls: la de
las Arenitas Superiores (constituida por los materiales menos permeables de
las unidades estratigraficas MFd y MFc y que se extiende hasta una profundi-
dad de 210 m) y la de las Arenitas Inferiores (formada por la unidad estrati-
grafica MFb mds permeable y que se extiende desde los 210 a los 450 m de
profundidad). Esta division pasé a ser de uso generalizado en todos los estu-
dios realizados sobre el analogo, apareciendo repetidamente en distintos es-
quemas y graficos (figura CL-4A).

El esquema litologico-mineraldgico en el que se encuentra este yacimien-
to es resultado de la yuxtaposiciéon de dos procesos de alteracion de las areni-
tas encajantes: por un lado, el producido por los ya mencionados fenémenos
de alteracion hidrotermal relacionados con su génesis y responsables de una
zonacion mineraldgica concéntrica en torno al yacimiento; y, por otro lado, el
desencadenado por los procesos de alteracion-meteorizacion relacionados con
las etapas glaciales y post-glaciales recientes, y cuyos efectos afectan tanto a las
arenitas no alteradas hidrotermalmente como a aquéllas en las que se desarro-
116 el halo de alteracion. Como resultado de la superposicion de esos dos pro-
cesos de alteracion, en la actualidad pueden distinguirse en la zona de Cigar
Lake una serie de litologias de caracteres bien diferenciados (Bruneton, 1986;
Cramer, 1994a; figura CL-4A):

1. En primer lugar, se encuentran las denominadas Arenitas Inalteradas
que corresponden a los materiales areniticos del Grupo Athabasca no afecta-
dos por los procesos de alteracion anteriormente mencionados. Son arenitas de
color rosa a rojo purpura, competentes y duras, destacando la presencia de he-
matites y minerales arcillosos (en torno al 10 - 15 %) constituidos por illita y

caolinita en igual proporcion.
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2. En segundo lugar, se encuentran las arenitas afectadas por los procesos de
alteracion hidrotermal en torno al yacimiento y sobre las que se desarrolla el halo
de alteracion ya mencionado. En este halo pueden distinguirse una serie de zonas

0 capas concéntricas.

Desde el yacimiento al encajante, estas zonas corresponden a:

e Capa hematitica en la zona de contacto yacimiento-arcilla. El yacimiento se encuentra to-
talmente rodeado por una capa arcillosa que lo separa tanto de los materiales del basa-
mento como de los de relleno de la cuenca. Independientemente de su situacién (limite
superior o inferior), el contacto entre la mineralizacion y esta capa de arcillas es brusco y
esta caracterizado por la desaparicién de la caolinita y por un marcado aumento del con-
tenido de clorita. En el contacto superior entre el yacimiento y la arcilla aparece lo que
podemos denominar primera capa del halo de alteracién, de color rojizo y con espesores
de 1 a3 m (los maximos espesores aparecen siempre relacionados con la presencia de fa-
llas). La coloracién rojiza de esta capa se debe a la existencia de fases de Fe(III), como
hematites y ferrihidritas amorfas o pobremente cristalizadas (s6lo muy localmente la sideri-
ta puede formar hasta un 50% de la roca)®®.

e Capa de arcillas (halo arcilloso). Es la capa que, como se ha mencionado anteriormente,
envuelve totalmente el yacimiento. De color rosa grisaceo y blanco, estd constituida por mi-
nerales arcillosos con elevadas proporciones de illita, bajos contenidos en caolinita, apare-
ciendo clorita en el limite de esta zona con la mineralizacion. Ademas de filosilicatos,
también aparecen frecuentemente sulfuros como pirita y marcasita. Los contenidos de uranio
de esta zona son elevados y localmente esta mineralizada (hasta un 1% de U). Quedan restos
muy escasos de las arenitas a partir de cuya alteracion hidrotermal se generé esta capa arci-
llosa.

e Zona de arenitas alteradas grises. Se sitta alrededor de la anterior, por debajo de la zona ce-
mentada por cuarzo. Se trata de una zona poco competente y friable, intensamente frac-
turada y con contenidos de minerales arcillosos de hasta un 30% dispersos en la matriz de
las arenitas o rellenando las fracturas. El principal filosilicato sigue siendo la illita en pro-
porciones mayores que la caolinita.

e Zona cementada con cuarzo (cpula de cuarzo). Se trata de una capa dura y competente, también
muy fracturada y en la que el constituyente fundamental es el cuarzo, mineral que aparece con
morfologias euhedrales rellenando fracturas, cavidades o los intersticios de la matriz arenitica. El
contenido en minerales arcillosos es algo menor que en las arenitas decoloradas que la rodean.

e Zona de arenitas decoloradas. Se trata de una zona constituida por arenitas de color blanco
grisiceo, competentes y duras. Aparecen abundantes sulfuros (pirita y marcasita) finamente
diseminados en la matriz y los contenidos en minerales arcillosos pueden ser superiores al

15%, con illita en mayor proporcion que caolinita.

Los procesos de alteracion hidrotermal que afectaron a las arenitas (ha-

ciendo que pasasen de inalteradas a alteradas) durante la génesis del yacimien-

b6 El estudio de la génesis de esta primera capa hematitica centré una parte muy importante del trabajo reali-

zado en el analogo de Cigar Lake ya que su origen podia haber estado relacionado con procesos de oxida-
cién radiolitica de evidente interés para la evaluacién de la seguridad.
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Figura CL-4. Cortes geoldgicos de la zona de Cigar Lake. A.- Representacion de las distintas unidades
litolégicas con especial mencién al halo concéntrico de alteracién en torno al yacimiento. Obsérvese que
a la alteracion de origen hidrotermal ligada a la génesis del yacimiento se superpone otra, de origen me-
teorico y mucho mds reciente (cuaternaria), responsable de la génesis de la zona superior de limonita y
que afecta tanto a las arenitas no alteradas hidrotermalmente como a la parte superior de las arenitas
decoloradas. AS =Arenitas Superiores; Al = Arenitas Inferiores B.- Esquema simplificado de la mine-
ralogia relevante en la evolucion geoquimica de las aguas y de las pautas de flujo subterrineo en torno
al yacimiento. Las flechas rellenas en negro indican las direcciones de flujo determinadas en la zona,
las flechas huecas representan las correspondientes al modelo conceptual simplificado de evolucién hi-
drogeoquimica propuesto para el andlogo v las flechas rellenas en gris indican otras pautas de flujo fac-
tibles en la zona (modificado de Cramer, 1994a).



to produjeron la reduccién del Fe" de la hematites inicialmente dispersa en esos
materiales y la formaciéon de sulfuros. Esta desaparicién de la hematites produ-
jo la “decoloracion” de las arenitas inicialmente rojizas, fenémeno responsable
del caracter macroscépico que dio nombre a la zona de arenitas decoloradas y
que se dispone sobre el yacimiento con una morfologia casi simétrica y paralela
a su eje (figura CL-4A).

Asimismo, esta alteracion hidrotermal fue la responsable de la disolucién del
cuarzo y de un enriquecimiento relativo de las arcillas y minerales accesorios mas
refractarios en los materiales areniticos sometidos a una mayor temperatura. El
cuarzo disuelto en esas zonas y transportado por los fluidos hidrotermales, repre-
cipit6 en zonas més alejadas del foco térmico en el sistema, provocando la for-
macién de la capa (o capula) de cuarzo. Los reajustes volumétricos asociados a
esta redistribucién del cuarzo fueron los responsables de la fracturacion existen-
te en las arenitas alteradas (tanto decoloradas como grises). Como resultado de to-
do ello, y dejando a un lado la capa de cementaciéon de cuarzo, en el halo de
alteracion existe una gradacion en las proporciones de los minerales arcillosos
conforme aumenta la profundidad y la proximidad lateral al yacimiento. De esta
forma, en las arenitas decoloradas las proporciones de filosilicatos pueden alcan-
zar el 15%, pasando a proporciones del 30% en las arenitas alteradas grises y al-
canzando un 60% (que localmente puede llegar al 80 6 100%) en el halo arcilloso
en contacto con el yacimiento.

Los procesos de alteracion hidrotermal también afectaron a los materiales del
basamento situados por debajo del yacimiento, extendiendo la denominada zona
de arcillas por debajo del mismo, en el regolito del basamento. Estos procesos hi-
drotermales junto con los procesos previos de meteorizacion que generaron el re-
golito (de unos 50 m de espesor) han provocado localmente la total obliteracién
de las texturas y mineralogias metamérficas del basamento. En conjunto, los efec-
tos de la alteracion hidrotermal se extienden hacia arriba, en las arenitas, unos 300
m por encima de la disconformidad y unos 100 m hacia abajo, en el basamento.

3. Por dltimo, en este esquema litoldgico de la zona de Cigar Lake, aparece la
denominada zona limonitica, en la parte superior de las arenitas del grupo
Athabasca (unidad més superficial denominada previamente como Mfd) y por
debajo del recubrimiento cuaternario (figura CL-4A). Se trata de una zona de 100
m de espesor en la que la infiltracién de las aguas oxidantes superficiales ha pro-
vocado la precipitacion de ferrihidritas (incluyendo limonita), proporcionando a
las arenitas un color anaranjado. Esta zona generada, por tanto, por procesos de
alteracion metedrica muy tardios (cuaternarios) se sobreimpone tanto a la de are-
nitas no alteradas como a la arenitas decoloradas. El frente de oxidacién asociado

a la génesis de esta zona limonitica fue empleado como posible analogia de un
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frente redox radiolitico en el estudio de este andlogo (véase apartado de modeli-
zacion del frente redox; Grundfelt ez al., 1995).

Mineralogia y geoquimica de las fases sélidas

El yacimiento de uranio de Cigar Lake se encuentra encajado en una matriz ar-
cillosa constituida, fundamentalmente, por illita y clorita con carbonatos (siderita y
calcita) en baja proporcion y distinto tipo de fases accesorias (zircon, rutilo, fosfa-
tos, etc.). La mineralizacion esta constituida por 6xidos (uraninita y pechblenda) y
silicatos de uranio (fundamentalmente coffinita), apareciendo como minerales aso-
ciados sulfuros, arseniuros y sulfoarseniuros de un amplio conjunto de elementos
(Ni, Co, Mo, Zn, Mn, Fe y Pb radiogénico). El grado promedio de riqueza es de un
14% en peso de uranio, con concentraciones miximas de 55% en peso.

A continuacién se presentan los resultados obtenidos del estudio de las ca-
racteristicas composicionales y estructurales de las uraninitas del yacimiento, el
comportamiento geoquimico de elementos como Pu y Tc, el modelo de evolucion
mineraldgica propuesto para Cigar Lake y los caracteres composicionales mas

destacados del halo arcilloso.

Caracteristicas de las uraninitas del yacimiento

Durante el estudio del andlogo se realizaron analisis detallados de la mineralogia
y geoquimica de muestras aisladas del yacimiento (granos y agregados de uraninita)
mediante el uso de distintas técnicas (difraccion de rayos X, microscopia electrénica
de barrido, microsonda electrénica y espectroscopia fotoelectrénica de rayos X). Sin
embargo, existen pocas descripciones generales sobre sus caracteres petrograficos
(Smellie y Karlsson, 1996), descripciones que hubiesen sido de gran ayuda en la in-
terpretacion y generalizacion de los andlisis realizados. En cualquier caso, los resul-
tados de los estudios realizados por Sunder ez al. (1988, 1992), Sunder y Cramer
(1994), Cramer et al. (1994) y Janeczek y Ewing (1992 a y b, 1994) pueden encua-
drarse dentro del esquema mineralogenético de este tipo de yacimientos y, ademas,
permiten elaborar un modelo simple sobre la evolucion mineraldgica del yacimiento
como el planteado por Duro y Bruno (1995) en la revision del andlogo.

Las muestras de uraninita examinadas presentan una considerable hetero-
geneidad textural y quimica a pesar de su apariencia masiva. Esta heterogenei-
dad estd asociada a la presencia de procesos de disolucién de ese mineral y
posterior relleno de los huecos por filosilicatos (illita) o sulfuros (fundamental-
mente, calcopirita), asi como de procesos de reemplazamiento de una uraninita
rica en Pb por una uraninita emprobrecida en ese elemento pero con mayores
contenidos en silice y calcio. De forma asociada a esta alteracion se producen
también fendmenos de coffinitizacion.

El plomo liberado durante el proceso de reemplazamiento puede reprecipi-



tar como galena entre los granos de uraninita. A su vez, la galena asi formada su-
fre procesos de disolucién parcial y posterior relleno de los huecos por illita y/o
calcopirita, los mismos minerales que reemplazan a la uraninita. Ello sugiere que
los fluidos relacionados con estos procesos debian tener un caricter moderada-
mente 4cido ya que la galena es inestable a pH<7 (Janeczek y Ewing, 1992a).

La edad de las uraninitas no alteradas (con mayores contenidos de plomo) se
corresponde con la edad de formacién del yacimiento (1300 millones de afios); y
los procesos de empobrecimiento en plomo que delimitan la génesis de las urani-
nitas alteradas parecen haberse producido episédicamente y no de forma conti-
nuada en el tiempo. Los primeros procesos de disolucion y reeemplazamiento que
dan lugar a la aparicion de las uraninitas alteradas parecen tener lugar hace 800-
900 millones de afios. Posteriormente hace unos 300 millones de afios se produjo
el tltimo proceso de removilizacién de plomo asociado a un proceso de coffiniti-
zacion (Duro y Bruno, 1995). La génesis de las uraninitas no alteradas y los pro-
cesos de liberacion de plomo asociados a la formacion de las uraninitas alteradas
se corresponden, por tanto, con las etapas de mineralizacion atravesadas por el ya-
cimiento y descritas en un apartado previo.

Las uraninitas no alteradas y ricas en Pb presentan mayores contenidos de U”
que las variedades empobrecidas, de forma que las relaciones U"/U" calculadas
para las uraninitas corresponden a estequiometrias de UQ,,; (con una fraccién
molar promedio de PbO de 0,13) en el caso de las no alteradas y a estequiome-
trias de UQO, ,, (con una fraccion molar de PbO de 0.02) en el caso de las altera-
das (las coffinitas no presentan cantidades apreciables de Pb). Ademas, los
cristales de uraninita analizados mediante microsonda electénica muestran meno-
res contenidos de Pb en los margenes, lo que sugeriria que la pérdida de plomo
se produce de forma preferente a favor de las superficies minerales expuestas en-
tre los limites de grano (Janeczek y Ewing, 1994).

El estudio composicional detallado de las superficies de los minerales de ura-
nio fue realizado por Sunder ez a/l. (1988, 1992) mediante XPS"" y fue sintetiza-
do por Sunder y Cramer (1994) en el informe final del andlogo. Este tipo de
anlisis suministra datos sobre las relaciones U/U" en las superficies minerales,
datos que, a su vez, proporcionan importante informacion sobre los procesos de
interaccion que han sufrido esas fases con las aguas del yacimiento. Los resulta-
dos de estos anilisis muestran que las relaciones U"/U" en las superficies mine-
rales corresponden a estados de oxidacion inferiores a los de fases de
estequiometria U,O, o U,O,. En ningin caso, ni en las muestras analizadas en el

Proyecto de Cigar Lake ni en las analizadas anteriormente por AECL o por las

B X-ray photoelectron spectrsocopy; espectroscopia fotoelectrénica de rayos X.
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compafiias mineras, se detectaron fases con mayor grado de oxidacion (U,O, y
schoepita).

Estas observaciones tienen una notable importancia en lo que concierne a la es-
tabilidad del yacimiento ya que indican que los procesos de interaccion agua-roca
que sufri6 el yacimiento en el pasado tuvieron lugar en condiciones reductoras. Por
otro lado, las bajas concentraciones de uranio determinadas actualmente en las aguas
del yacimiento (en contacto con esta mineralogia) y las relaciones isotdpicas de
“'U/”'U (con valores entre 0.98 y 1.00) y de “"Th/”'U (con valores entre 1.05 y 1.11)
de las uraninitas resultan consistentes con el desarrollo en condiciones reductoras de

los procesos de interaccion agua-roca actuales o de los pretéritos mas recientes.

Contenidos de ~Pu y "Tc en el yacimiento

Durante la etapa de estudio del andlogo de Cigar Lake, se analizaron muestras del
yacimiento y se determinaron las relaciones isotopicas “'u/u y “Th/”'U asf como
los contenidos en determinados radionucleidos de interés como = Pu, I y "Te.
Respecto a estos tltimos radionucleidos, el objetivo principal del trabajo fue pura-
mente metodoldgico, intentando refinar las técnicas analiticas necesarias para deter-
minar este tipo de elementos (especialmente “’Pu y "Te) con concentraciones
excepcionalmente bajas (Fabryka-Martin e a/, 1994). El estudio de los contenidos de
“Pu y "Tc en la mineralizacion de Cigar Lake ha continuado posteriormente, tras la
finalizacion de los dos proyectos de estudio como andlogo, y algunos de sus resulta-
dos han sido recientemente publicados (Curtis e a/., 1999). Estos autores analizan los
contenidos de ~ Pu y "Tc en distintas muestras del yacimiento con contenidos varia-
bles de U (entre 0,3 y 55 % en peso) y comparan las concentraciones obtenidas con
las esperables si el sistema se hubiese comportado de forma cerrada respecto al U y
sus productos radiactivos, manteniendo un equilibrio secular. En estas condiciones los
contenidos de esos radionucleidos dependen tan sélo del flujo de neutrones, de la
concentracién de uranio y de la velocidad de desintegracion. La velocidad de flujo
neutrénico fue determinada en distintas muestras y los efectos de ese flujo sobre la
produccion de ”Pu y "Tc en una seccién de 8 m fueron calculados mediante el codi-
go MCNP (Briesmeister, 1986). Los resultados obtenidos de esta comparacion entre
las concentraciones medidas y las calculadas han puesto de manifiesto la existencia de
una redistribucién de estos radionucleidos en el entorno del depdsito.

Algunas de las muestras analizadas en el yacimiento presentan mayores con-
tenidos de Pu y Tc de los que podian haberse generado 7 situ a través de reac-
ciones nucleares. Algo similar ocurre en algunas muestras tomadas sobre el
yacimiento, en la zona de arenitas decoloradas, en las que también se evidencia la
presencia de un exceso de “’Pu y “Te. Estos enriquecimientos implican la exis-

tencia de procesos geoquimicos capaces de removilizar estos elementos y trans-



portarlos bien a otros puntos del depésito o bien fuera de él donde son retenidos.
Sin embargo, los enriquecimientos detectados no parecen corresponderse con la
existencia de los esperables emprobrecimientos de estos elementos en el material
origen, el yacimiento masivo. Curtis et al. (1999) sélo encuentran un posible em-
probrecimiento en una de las 43 muestras analizadas.

La ausencia de estos empobrecimientos en el yacimiento sugiere que sélo una
fraccion minima del plutonio y del tecnecio existentes ha sido lixiviada del depdsito
masivo. Esta fraccion ha sido en gran parte fijada en otros puntos del yacimiento y
s6lo una pequena cantidad fue retenida selectivamente en zonas de menor riqueza en
uranio, fuera del depdsito. Aunque preliminares por lo reciente del estudio, estos re-

sultados tienen un indudable interés para la evaluacion de la seguridad.

Caracteres composicionales del halo arcilloso

Como se ha sefialado anteriormente, el halo arcilloso esta constituido funda-
mentalmente por illita, con contenidos bajos en caolinita y apareciendo clorita en
el limite de esta zona con la mineralizacion. Ademas de filosilicatos, también apa-
recen frecuentemente sulfuros como pirita y marcasita (Percival, 1990; 1994).

Los analisis realizados en las illitas mediante difraccion de rayos-X indican que se
trata de politipos de alta cristalinidad (2M y 3T) formados en condiciones diagenéticas
de alto grado o metamérficas de bajo grado (anquizona). No existen evidencias de la
presencia de politipos de baja temperatura (tipo 1M) ni de interestratificados illita-es-
mectita (Percival, 1990). La ausencia de caolinita en los filosilicatos del halo arcilloso
contrasta con su presencia en otras zonas, como las de las arenitas alteradas y decolo-
radas. En estas zonas, mucho mas permeables, la caolinita se ha formado a partir de la
desestabilizacion de las illitas, desestabilizacion que requiere un prolongado periodo de
interaccion con las aguas subterraneas. Su ausencia en el halo arcilloso indica, por tan-
to, una presencia muy escasa de procesos de circulacion advectiva de fluidos.

Las escasas huellas de alteracion de las illitas por interaccion con las aguas
subterrdneas se restringen a los valores de 8D determinados en estas fases (entre
—50 y —108%o). Sin embargo, el estrecho margen de valores obtenidos para §°0
(de 9 a 10,7%o) indicaria, a su vez, que los obtenidos para §"D son el resultado de
procesos de intercambio isotépico con el hidrégeno de las aguas subterraneas,
mas que de un proceso de alteracion retrograda de las illitas. Por otro lado, los
analisis isotépicos de la serie del uranio realizados en las arcillas del halo indican
la existencia de un equilibrio secular, lo que confirmaria que el proceso de trans-
porte de masa dominante en el halo arcilloso ha sido de tipo difusivo, al menos
durante los dltimos 10-10" afios (Cramer y Nesbitt, 1994b).

Todos estos caracteres, junto con los bajos valores de conductividad hidrau-

. . & . . L.
lica determinados en esa zona (10 m/s, tres 6rdenes de magnitud mas bajos que
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Tabla CL-1.

Rangos de valores
de conductividad
hidrdulica en las
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diferentes
unidades de
Cigar Lake.

los medidos en las arenitas encajantes; Winberg y Stevenson, 1994), indican la
existencia de flujos de agua subterrdnea muy limitados a través del halo arcilloso.
Los mecanismos de transporte son dominantemente difusivos (s6lo existe algin
componente advectivo muy limitado a través de las estrechas y tortuosas fracturas
que afectan al halo) y la capa arcillosa ha actuado como una barrera efectiva fren-

te al flujo de aguas subterraneas, aislando de esta forma el yacimiento.
Hidrogeologia

Los objetivos hidrogeolégicos abordados en el proyecto del andlogo natural
de Cigar Lake fueron (Winberg y Stevenson, 1994):

e La caracterizacion de las condiciones hidrogeoldgicas actuales del yacimiento de
uranio y su entorno. Para ello se realiz6 la modelizacion detallada del depésito
y de las rocas circundantes, la revision de las condiciones de contorno, la defini-
cién del sistema de flujo y la estimacion del balance hidrico en la zona. Como
paso previo, se formularon modelos conceptuales del flujo subterraneo; y

¢ La determinacion de las condiciones hidrogeoldgicas relacionadas con la

migracion de elementos traza.

Para la caracterizacion hidrodindmica de las diferentes unidades de arenitas y lu-
titas se realizaron diferentes tipos de ensayos hidraulicos (cuchareo, pulso y bombeo).

Los rangos de valores de conductividad hidraulica se muestran en la tabla CL-1.

Variedad Kmin (m/s) Kmax (m/s)
Basamento 4,010" 3,610
Regolito 2310° 56-10°
Conglomerados 3,510 51-10°
Arenita alterada yacimiento 20-10° 3,007
Arcilla y yacimiento 1,1.10" 12:10"
Arcilla y arenita alterada 2,010 2810°
Arenita inferior (no alterada) 7810 1410
Arenita superior >6,0-10" 2,0-10°
Arenita alterada fracturada 6,610" 2810°
Cobertera glaciar 10" 10"

Los datos de conductividad hidraulica muestran una gran variabilidad dentro
de cada unidad, posiblemente asociada a la existencia de fracturas que localmente
controlan la permeabilidad del sistema. De hecho, las conductividades varian en ca-
si 4 6rdenes de magnitud (entre 10 y 10" m/s). Se desconoce la recarga en los de-

positos superficiales glaciares de Cigar Lake; en los modelos de flujo de Golder



(Golder, 1987) y de Winberg y Stevenson (1994) se utilizé un valor equivalente al
5% de la precipitacion anual, es decir, una recarga entre 27 y 30 mm/afio.

No se realizaron ensayos de trazadores y por tanto la porosidad cinemitica se es-
timé a partir de la porosidad total, que varia de unas unidades a otras entre 0,02 y
0,2. Esta circunstancia introduce una incertidumbre considerable en los calculos de
los tiempos de transito. Se realizé un ensayo de bombeo de larga duracion en el son-
deo WDG-218 de 400 m perforado en la zona del yacimiento con 50 m de rejilla si-
tuada en los 100 inferiores. Se registré la respuesta del bombeo en 27 piezometros.
Los descensos medidos se ajustan a un esquema conceptual de pozo parcialmente
penetrante en un acuifero semiconfinado con una transmisividad de 6,7-1041 m’/ s, un
coeficiente de almacenamiento de 10 y un goteo vertical de 10" m/s.

Los registros de niveles piezométricos realizados entre 1988 y 1990 indican
que la construccién del pozo de acceso y las galerias subterraneas produjeron des-
censos del orden de 3,5 m en la zona del yacimiento y de casi 1 m en las arenitas
no alteradas. La informacién obtenida durante la construccion de estas obras pu-

so de manifiesto que:

e El regolito es menos permeable que lo que indicaban los ensayos hidrauli-
cos realizados en un sondeo de reconocimiento. No fue necesario gunitar el
regolito ni la parte alterada del basamento.

e Las entradas de agua desde las fracturas atravesadas por el pozo son muy
pequenas (< 19 L/h).

Desde la galeria situada a 480 m de profundidad se perforaron sondeos verti-
cales dirigidos hacia el yacimiento que proporcionaron caudales muy bajos, lo cual
sugiere que el halo arcilloso constituye una barrera hidraulica que impide el flujo

desde el acuifero de arenitas hacia el yacimiento (Winberg y Stevenson, 1994).

Modelos de flujo

Se plantearon varios modelos conceptuales del flujo subterraneo (Stevenson,
1989) a partir de la informacion geoldgica, geofisica, piezométrica, hidrodindmi-
cay las observaciones recogidas durante las actividades de exploracion. Estos mo-
delos conceptuales sirvieron de base para la construccion de varios modelos de
flujo por parte de AECL/SKB:

® Modelo regional en un perfil vertical (2D).
® Modelo semiregional tridimensional (3D).
e Modelo a escala local (2D/3D).

Los c6digos utilizados para la modelizacion se resumen en la tabla CL-2.

El modelo de flujo regional se extiende sobre una zona de 78 km, incorpora
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Tabla CL-2. Lista
de cédigos de flujo
y transporte

utilizados en
Cigar Lake.

Figura CL-5. Perfil
vertical del flujo a
través del
yacimiento de
Cigar Lake en el
que se muestran
los principales
rasgos del esquema
de flujo indicando
la velocidad del
agua y los tres
sistemas de flujo: T
= flujo local, 1T =
flujo intermedio y
I = flujo
profundo
semiregional
(Winberg y
Stevenson, 1994).
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Finalidad
Flujo 2D a escala regional y local

Referencia
Winberg y Stevenson (1994)

Cadigo

SUTRA (Voss, 1984)

TRACK (Vogel, 1990)

NAMMU (Atkinson et al., 1986)

Trayectorias y tiempos de transito

Flujo 3D a escala semi-regional y local

tres capas y sirvié fundamentalmente para proporcionar las condiciones de con-
torno de los modelos semiregional y local.
Los resultados de los modelos a escala local 2D y 3D muestran la existencia

de tres sistemas de flujo (figura CL-5):

e flujo local somero
e flujo intermedio

¢ flujo profundo semi-regional.

Estos sistemas de flujo descargan en el lago Waterbury. Las variaciones espa-
ciales de la topografia controlan el flujo hasta una profundidad de 200 m. A par-
tir de esta profundidad el flujo es cuasi horizontal con un gradiente del orden del
0,3%. Segun el modelo a escala local, las velocidades del agua varian entre 1y 2
m/afio, siendo 2 m/afio en los depdsitos glaciares de cobertera y 1 m/afio en las

arenitas superiores.

SO Cigar Lake

r ——Escala semiregional

1 Yew e

Escalalocal -———7

TR

Lago Waterbury

s s
.BASAMENTO
s BEBE00!

B

En las arenitas inferiores las velocidades son algo mayores (de 3 a 4 m/afio)
ya que su conductividad es 25 veces mayor que en las arenitas superiores. En el

regolito la velocidad es tres 6rdenes de magnitud menor (0,001 m/afio), mien-



tras que en el basamento es de 0,1 m/afio. En la zona del yacimiento, la veloci-
dad en el halo de arcilla es muy baja (0,004 m/afo), si bien en las arenitas alte-
radas que bordean dicho halo la velocidad es incluso mayor que en las arenitas
no alteradas.

Los resultados de los modelos de flujo y transporte se completaron con un detallado analisis
de sensibilidad del modelo a parametros, condiciones de contorno e hipétesis del modelo concep-

tual, que permitio:

e evaluar las posibles incertidumbres del modelo de flujo,

¢ modificar las condiciones de contorno del modelo local de forma que los niveles calculados
reprodujesen las medidas piezométricas,

e cvaluar la incertidumbre de los tiempos de transito y velocidades de flujo asociada a los va-
lores de la conductividad hidraulica del regolito, el yacimiento y las areniscas alteradas frac-
turadas, evidenciado que el modelo es sensible a incrementos en la conductividad de las
fracturas,

e cvaluar el efecto de considerar una zona de baja permeabilidad para la cipula cementada de
cuarzo,

e cvaluar el efecto de una zona de fractura vertical en la zona del yacimiento, mostrando que
el efecto es muy reducido porque el flujo en esta zona es practicamente horizontal,

e evaluar el efecto de la litologia de los depésitos glaciares de cobertera. Se compararon dos
posibilidades: cobertera homogénea o monocapa y cobertera con dos capas, una superior

drenosas y una inferior de till limoso.

Hidrogeoquimica

Los estudios hidrogeoquimicos realizados en el analogo de Cigar Lake inclu-
yeron la determinacion de las pautas de evolucion geoquimica de las soluciones
(con especial énfasis en el estudio de los procesos de 6xido-reduccién), un anali-
sis de los componentes organicos de las aguas y una caracterizacion de las pobla-
ciones coloidales y microbianas existentes en las mismas. Todo ello fue necesario
para comprender el comportamiento del uranio y otros elementos traza en el com-
plejo sistema de Cigar Lake.

La metodologia de muestreo y andlisis seguida en cada uno de estos trabajos
puede verse en Cramer (1994b), Vilks (1994) y Petterson ez al. (1994). Asimismo se
realizaron determinaciones isotopicas de deuterio, tritio, §°0 y *cl para ayudar a la
caracterizacion del esquema hidrogeoldgico de la zona (Cramer y Nesbitt, 1994b). La
revision del analogo (Smellie y Karlsson, 1996) parece que no incluy6 la realizacion

de nuevos muestreos y andlisis de las aguas en ninguna de las vertientes sefialadas.

Caracteristicas composicionales de las aguas subterraneas
En la zona de las Arenitas Superiores y en gran parte de las Arenitas
Inferiores, las aguas presentan valores de TDS muy bajos (menores de 100 mg/1)
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mostrando una composicién aniénica dominada por el HCO, y una composicién
catiénica caracterizada por similares contenidos de Na (+K) y de Ca’ (+Mgz+).
En conjunto, estas aguas (especialmente las pertenecientes al régimen de flujo lo-
cal) muestran unas caracteristicas y una evolucién muy similares a las de las aguas
analizadas en la cobertera cuaternaria (Cramer y Nesbitt, 1994a). Si las aguas de
esa cobertera son las que alimentan los flujos subterrdneos, estas similitudes indi-
carfan que los procesos de reaccion con el encajante de estos flujos mas profun-
dos son muy limitados (al menos con respecto a los elementos no redox) puesto
que la mayoria de las caracteristicas composicionales han sido ya adquiridas en su
interaccion con la cobertera.

Las aguas subterraneas en la mineralizacion y sus alrededores se caracterizan
(Cramer y Nesbitt, 1994a) por un pH préximo a la neutralidad (valores entre 6 y 8)
bajas concentraciones de TDS (total de sélidos disueltos, entre 60 y 240 mg/l1), un
descenso de sus potenciales redox (Eh) hacia la zona del yacimiento (desde 25 mV
a—25 mV) y bajas concentraciones de uranio (normalmente, menor de 30 ug/l).

Las aguas subterraneas mas profundas (como algunas de las aguas cercanas a
la mineralizacion), en las proximidades del basamento, presentan caracteres dis-
tintos de los descritos hasta el momento. Son aguas con una composicién domi-
nada por Na' y Cl, de baja alcalinidad (HCO, ) y mayores contenidos de TDS (de
220 a 240 mg/1) que el resto de las soluciones analizadas. El origen de este parti-
cular quimismo fue una de las cuestiones mas debatidas entre los distintos parti-
cipantes en el estudio original del andlogo (Cramer y Smellie, 1994a) y volvié a ser
retomada en la revision realizada posteriormente (Smellie y Karlsson, 1996). En

principio, se barajaron cuatro posibles explicaciones para el origen de estas aguas:

® mezcla de las aguas subterrdneas que circulan por la cuenca con un com-
ponente de flujo procedente del basamento (Pettersson, 1992; figura CL-
4B); no obstante, no existe ninguna evidencia hidrogeolégica sobre la
existencia de ese componente;

e mezcla de las aguas subterrdneas con aguas hidrotermales residuales atra-
padas en las arenitas mineralizadas; este proceso podria explicar los con-
tenidos de is6topos estables pero no los contenidos de los elementos ma-
yores en las aguas en cuestion;

e contribucién de las inclusiones fluidas presentes en las arenitas minerali-
zadas. La contribucién necesaria por parte de estas inclusiones para ex-
plicar los contenidos en elementos mayores seria minima pero, por ello, in-
suficiente para justificar la composicion isotdpica; y

e alteracion por las aguas subterrdneas de las sales (de origen hidrotermal y

diagenético) existentes en las arenitas; los resultados de los experimentos de
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alteracion de arenitas realizados por Cramer y Nesbitt (1994b) apoyaron este

origen para las aguas de elevado TDS en las proximidades del basamento.

No obstante, la reevaluacion realizada sobre este tema por Grundfelt ez al.

b8l evidencid que la posible

(1995) durante el proyecto de revision del anadlogo
mezcla con un componte de flujo procedente del basamento no deberia ser des-

cartada (Smellie y Karlsson, 1996).

Caracterizacion de los componentes organicos

La caracterizacion de los constituyentes organicos en las aguas subterraneas
de Cigar Lake incluy6 la determinacion del carbono organico total (COT), de los
componentes organicos volatiles y compuestos hiimicos, asi como un detallado es-
tudio de los 4cidos fulvicos (incluyendo su datacion mediante Carbono-14).

Los contenidos de COT en las aguas superficiales y subterraneas eran in-
feriores a 2 mg/l, excepto en el caso de las aguas de la zona del yacimiento,
donde alcanzaban concentraciones de hasta 11 mg/l. Los componentes organi-
cos volatiles (la mayoria de los cuales serian productos de contaminacién) re-
presentan hasta un 10 % de los valores de COT mientras que s6lo un 15-25%
estarfa constituido por dcidos himicos, porcentaje que se reduce todavia mas
en las aguas de la zona de arenitas alteradas (< 10 %) y en las de la zona del ya-
cimiento (< 2%).

La fraccion himica en todas las aguas analizadas esta constituida casi exclu-
sivamente por acidos falvicos de bajo peso molecular. En la zona del yacimiento
la edad de estos componentes himicos alcanza los 15000 afios, aunque también
se han detectado componentes hiimicos actuales, circunstancia que indicaria la
existencia de un intercambio con aguas recientes.

Los contenidos y la capacidad de formar complejos de los acidos falvicos en
todas las aguas muestreadas parecen insuficientes como para tener una influencia

significativa sobre la especiacién del uranio (Cramer y Smellie, 1994c).

Caracterizacién de los coloides en las aguas subterraneas

Los estudios realizados sobre este tema en Cigar Lake se orientaron hacia
la caracterizacion de la concentracidn, tamafio, composicion y capacidad de re-
tencion de elementos traza y radionucleidos, de la fraccion coloidal (con tama-
flos entre 1 y 450 nm) y en suspension (con tamafos mayores de 450 nm)
presentes en las aguas subterrdneas. Se valoraron asimismo algunos aspectos

relacionados con la migracion de particulas coloidales analizando la distribu-

[38]

Fundamentalmente a partir de los célculos de modelizacion realizados por Laaksoharju y Skarman (1995)
con el codigo M3.

Anélogos naturales
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cién de tamafos de estas particulas y sus mecanismos de generacion (Vilks ez
al., 1993; Vilks, 1994).

Tanto la fraccién en suspension como la coloidal estan constituidas, funda-
mentalmente, por minerales de la arcilla (illita, clorita y caolinita), precipitados
amorfos de Fe-Si, cuarzo y particulas organicas. La presencia de carbonatos pare-
ce estar asociada a las particulas de menor tamafio y la de carbono organico, aun-
que presente en todo tipo de tamafos de particula y zonas estudiadas, es
especialmente frecuente en las particulas existentes en las arenitas alteradas y en
determinadas zonas del yacimiento.

Los contenidos de U, Th y Ra asociados a las particulas, muestran valores sig-
nificativamente mayores para aquéllas que se encuentran en la zona de minerali-
zacion o del halo arcilloso (tabla CL-3). La concentracién promedio de U en las
particulas de la zona del yacimiento (0,06%) es considerablemente menor que el
contenido de ese elemento en el yacimiento (12%), circunstancia que estaria in-
dicando que el origen de esas particulas se encuentra asociado a la alteracion de
las arcillas y no a la de la propia mineralizacion. Sin embargo, las diferencias en
los contenidos de radionucleidos entre las particulas del halo arcilloso (y obvia-
mente también del yacimiento) y las existentes en las aguas de las arenitas circun-
dantes (por ejemplo, en las de las aguas que se encuentran pasado el yacimiento,

aguas abajo en la direccion del flujo) indicaria:

® que no existe una pluma de particulas ricas en uranio que esté migrando
desde el yacimiento en la actualidad; y
® que la movilizacion de particulas desde el halo arcilloso hacia las aguas

subterrdneas de las arenitas es, en este caso, muy poco importante
(Vilks, 1994)5”.

Ambas observaciones tienen un manifiesto interés ya que indican que el
halo arcilloso bien compactado que rodea al yacimiento ha actuado como ba-
rrera efectiva frente al transporte de particulas desde el yacimiento y que, ade-
mas, la alteracion que ha sufrido a lo largo del tiempo no se ha traducido en
una liberacion de sus propias particulas arcillosas hacia las aguas de la geos-
fera (Vilks, 1994).

Las relaciones ~ U/ U para el uranio disuelto y el asociado a particulas son
similares (con valores promedio de 1,93 + 0,15 y de 1,99+ 0,36, respectivamente)
lo que parece indicar que el uranio asociado con las particulas se deriva del exis-

- . 230, 34
tente en las aguas subterraneas. Por otro lado, las relaciones Th/”'U en las par-

5 Lo mismo podria afiadirse en cuanto a la movilizacién de particulas en el sentido contrario, es decir, desde

las arenitas hacia el interior del yacimiento.



ZONAS Particulas en Coloides Uranio Thorio
suspensién (mg/l) (mg/1) (ng/l) (ug/)

Cobertera 1,75-20,5 10,3-13,0
Arenitas Superiores 0,63 0,83 108-132
Arenitas Inferiores 1,42-1,76 0,73-0,77 63-303 11
Arenitas Inferiores 0,83-9,2 0,65-1,77 41-222 0-5
(proximas a al yacimiento)
Arenitas Alteradas 1,90 0,81-1,33 155-225
Halo Arcilloso 0,61-4,92 0,60-0,94 185-591 2-23
Yacimiento 1,87-2,86 0,78-1,52 497-749 11-31
Basamento 0,74-0,81 0,03-2,21 54-106 3-19

ticulas presenta valores inferiores a la unidad debido a que el uranio se adsorbe
facilmente en las mismas y el torio no ha tenido tiempo de alcanzar un estado de
equilibrio secular. Asumiendo que el “Th presente en el material particulado pro-
cede de la desintegracion del 'U absorbido, la edad de estas particulas puede al-
canzar los 8000 afios (Vilks, 1994).

Las concentraciones de elementos traza adsorbidos en las particulas no mues-
tra ningan tipo de correlacion con la localizacion de las muestras en las distintas
zonas de Cigar Lake por lo que no pueden ser utilizadas como trazadores para es-
tudiar la migracion de las mismas. Sin embargo, se observa que los contenidos de
esos elementos en los coloides es mayor que en las particulas en suspension, cir-
cunstancia que sugiere que la mayor superficie especifica de los primeros es un
factor importante en los procesos de sorcion de los elementos traza.

En conjunto, la composicion de las particulas en suspension y los coloides ob-
servados en las aguas subterrdneas indica que su origen se encuentra en la erosion
y alteracion de la roca encajante. La generacion y concentracion de estas particu-
las esta controlada, por tanto, por las condiciones locales de la litologia en el cam-
po de flujo. Asi, la generacion de particulas en las zonas arcillosas bien
consolidadas y en el basamento poco permeable es mucho mas baja que en las zo-

nas de fracturas o de arenitas alteradas.

Caracterizacion de las poblaciones microbianas

Los estudios sobre la presencia de actividad microbiana en Cigar Lake se res-
tringieron, inicialmente, a la identificacién genérica de la presencia de poblacio-
nes de bacterias y, en algunos casos, a la identificacion de los principales tipos de
bacterias aerobias y anaerobias (Stroes-Gascoyne e al., 1994; Francis ez al., 1994)
tanto en muestras de agua como de rocas. Sélo durante la etapa de revision del
analogo Pedersen (1995) analiz6 la incidencia de la actividad vital de esos orga-

nismos en determinados procesos de interés.

Anélogos naturales

Tabla CL-3.
Concentraciones de
particulas en
suspension
(>45um) y coloides
(<45um)
determinadas en las
aguas subterrdneas
de distintas zonas
del andlogo de
Cigar Lake. Se
incluyen también
los promedios de
las concentraciones
de radionucleidos
(Uy Th) asociadas
a la fraccion
particulada
(suspension +
colotdes) de cada
una de las zonas.
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Los andlisis realizados por Stroes-Gascoyne et al. (1994) indican que los con-
tenidos totales de bacterias oscilan entre 10 y 10’ células/ml en todo el sistema ex-
cepto en las aguas superficiales y en las de la cobertera sedimentaria, donde se
alcanzan valores de 10" células/ml. Las poblaciones y tipos de bacterias analizadas
en las aguas de distintos sondeos varian con el tiempo; esta circunstancia puede
ser consecuencia bien de la existencia de procesos de contaminacién durante la
realizacion del sondeo o del muestreo, o bien de los cambios en la composicién y
el desarrollo de la actividad microbiana asociados a la alteracion del ecosistema
profundo producida por el propio sondeo.

Sin embargo, la proporcién de bacterias aerobias y anaerobias es muy simi-
lar en casi todas las muestras analizadas, lo que indicaria que los procesos de
contaminacion no han alterado totalmente las huellas microbiolégicas asociadas
a los ambientes mas profundos. Se identifico la presencia de bacterias sulforre-
ductoras en la zona del yacimiento, la de bacterias denitrificantes en las arenitas
alteradas y en el yacimiento y la de bacterias dependientes del hierro en todo el
sistema. Asimismo se obtuvieron indicaciones sobre la presencia de bacterias
metanogénicas en el basamento metamoérfico. Las estimaciones realizadas por
Stroes-Gascoyne et al. (1994) sobre la disponibilidad de nutrientes indican que
tanto el nitrégeno como el fosforo parecen ser los principales limitantes de la ac-
tividad microbiana.

Los resultados obtenidos por Francis et al. (1994) indican la presencia de
bacterias denitrificantes en todo el sistema, incluidas algunas zonas del propio ya-
cimiento. También detectaron la presencia de bacterias sulforreductoras y fer-
mentadoras aunque en proporciones de dos a cuatro 6rdenes de magnitud
menores que las denitrificantes; y confirmaron la presencia de bacterias metano-
génicas, aunque en bajas proporciones, en las aguas de la parte superior de los ma-
teriales areniticos, de las arenitas alteradas y en las proximidades de la interfase
entre éstas y el halo arcilloso.

Pedersen (1995) senala que las proporciones y tipos de bacterias identifica-
dos en Cigar Lake pueden incidir en aspectos de notable importancia como la es-
tabilidad del UO,, la reduccién del U(ﬁ, la recombinacién de los productos de la
radiolisis y la oxidacion de materia organica, sulfuros y fases con Fe'. Respecto a
los efectos sobre los productos de la radidlisis este autor senala que la actividad
bacteriana de tipo aerobio o anaerobio puede convertirlos de forma efectiva en
oxigeno. El hidrégeno producido por la radidlisis junto con el oxigeno generado
a partir de reacciones con especies oxigenadas pueden ser subsiguientemente re-
combinados por las bacterias produciendo materia organica, agua y desprendien-
do calor. De hecho, la energia asociada a la desintegracion radiactiva puede ser

parcialmente conservada como material organico (bacterias).



La presencia de este tipo de procesos microbianos de recombinacién favore-

ceria indudablemente la estabilidad del yacimiento, reduciendo los potenciales

efectos oxidativos producidos por la radiolisis.

Modelizacién geoquimica

Los calculos de modelizacion geoquimica realizados en Cigar Lake han involu-

crado el uso, a distintas escalas, de una amplia gama de c6digos y de aproximaciones

metodolégicas. Del examen de los principales documentos sobre este analogo (basi-

camente, Cramer y Smellie, 1994a; Smellie y Karlsson, 1996) se obtiene un listado de

10 codigos de este tipo y, al menos, 8 conjuntos de bases de datos termodindmicos.

Los cddigos identificados abarcan la prictica totalidad de categorias existen-

tes actualmente en el 4mbito de la modelizacién geoquimica (tabla CL-4).

e c6digos termodindmicos, de especiacion-solubilidad (WATEQF, SPE-
CIATE) y de pautas de reaccion (PHREEQE, HARPHRQ, CHEMGEO),

e codigos de balance de masas - estadisticos (NETPATH, M3)

e codigos cinéticos (o de combinacién equilibrio-cinética; STEADYQL) y

e cddigos acoplados hidrogeoquimicos (CHEQMATE, URAFRM)

Codigos Bases de datos Propdsito Referencia
termodinamicos
SOLMINEQSS8 Helgeson(1968,1969), Evolucién geoquimica (y redox) de | Cramer y Neshitt (1994)
WATEQF Helgeson et al. (1978) y las aguas subterraneas
SPECIATE Nesbitt et al. (1992)
PHREEQE HATCHES (v. 3.0), SKBPU | Prediccién Ciega (BPM) Casas y Bruno (1994)
para Puy SKBU1 para U
PHREEQE SKBU1/NEA y Langmuir Disolucién de uraninita Brunoy Casas (1994)
(1978)
CHEQMATE PHREEQE | HATCHES Propagacion frente redox Liu et al. (1994)
Base de datos para uso en | Seleccion de datos termodinamicos | Kettlewell (1994)
Cigar Lake para el sistema Fe-0-C-S-H
CHEMSAGE Génesis/evolucion del yacimiento Smellie y Karlsson (1996)
NETPATH HATCHES Aproximacion cinética a la evolu- | Duro'y Bruno (1995)
HARPHRQ cion geoquimica de las aguas sub- | Smellie y Karlsson (1996)
STEADYQL terrdneas
M3 Evolucion hidrogeoquimica de las | Laaksoharju y Skarman
aguas subterraneas (1995)
URAFRM SUPCRT-92 (Johnson et al., | Modelizacion termohidro-geoquimi- | Garveny
1992) ca de la génesis del yacimiento Raffensperger (1994),
Raffensperger (1993)

Anélogos naturales

Tabla CLA.
Codigos de
modelizacion
geoquimica
utilizados en Cigar
Lake. Estin
separados en tres
grupos, en funcion
de que se hayan
usado en el
estudio original
(Cramer y Smellie,
1994a; parte
superior), en la
revision (Smellie y
Karlsson, 1996;
parte media) o en
la modelizacién
conjunta de los
yacimientos de
Cigar Lake y
Koongarra
(URAFRM;
Garven y
Raffensperger,
1994;
Raffensperger,
1993).
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Como en otros andlogos, las aproximaciones metodoldgicas empleadas cu-
bren todo el espectro de las utilizadas en modelizacién geoquimica. La evolucién
de los distintos componentes del sistema hidrogeoquimico (caracterizacion del
sistema; site characterization) es analizada desde planteamientos de problema in-
verso o combinaciones de problema inverso y directo (Cramer y Nesbitt, 1994a;
Duro y Bruno, 1995; Grundfelt ez al., 1995), mientras que los calculos de predic-
cion ciega se plantean desde una aproximacion tipica de problema directo (Casas
y Bruno, 1994; Bruno y Casas, 1994).

Sin embargo, algunos de los calculos de modelizacion realizados en este ana-
logo, como la modelizacion de la génesis del yacimiento (Smellie y Karlsson, 1996;
Garven y Raffensperger, 1994) o la evolucion del frente redox (Liu ez al., 1994)
utilizan planteamientos de problema directo (totalmente predictivos) dentro de
un esquema bastante menos usual en el estudio de anélogos.

En este apartado analizaremos, brevemente, algunos aspectos de interés
sobre la metodologia y los resultados de la modelizacion en la caracterizacion
del modelo hidrogeoquimico del sistema, la modelizacion de frentes redox, la
modelizacion predictiva de elementos traza (BPM) y la modelizacion de la gé-

nesis del yacimiento.

Modelo conceptual hidrogeoquimico: interaccién agua-roca

La metodologia usual dentro de las aproximaciones de Problema Inverso im-
plica el uso combinado de distintos tipos de cédigos: c6digos (o calculos) de espe-
ciacién, de balance de masas y de pautas de reaccion. Y, como tal, es aplicada en la
caracterizacion del modelo general de interaccion agua-roca del analogo aunque
con diverso grado de detalle. Asi, en el trabajo de Cramer y Nesbitt (1994a), den-
tro del proyecto original, se realizan célculos de especiacién-solubilidad con codi-
gos de este tipo, como WATEQF (Plummer et al., 1976) y SPECIATE (Nesbitt ez
al., 1992), o con c6digos de pautas de reaccién como SOLMINEQ.88 (Kharaka et
al., 1988). Sin embargo, no se presentan los valores de los indices de saturacién de
las fases minerales involucradas durante la evolucion geoquimica del sistema. En
su lugar, se utilizan diagramas de estabilidad mineral sobre los que se representan
los resultados obtenidos con esos cédigos. Este tipo de representacion viene a pa-
liar, en el caso del sistema alumino-silicatado, la ausencia de datos sobre la con-
centracién de aluminio en las aguas de Cigar Lake (elemento que se encuentra
siempre por debajo del limite de deteccion; Cramer, 1994b).

Tampoco se realizan célculos de balance de masa en el trabajo de Cramer
y Nesbitt (1994a), aunque esta carencia es soslayada, posteriormente, por
Duro y Bruno (1995) y Grunfelt ez al. (1995) en la revision del modelo hidro-
geoquimico del andlogo. Duro y Bruno (1995) usan el codigo NETPATH



(Plummer et al., 1991) para la realizaciéon de calculos de balance de masa, el
HARPHRQ (Brown et al., 1991) para los de pautas de reaccién desde su-
puestos de equilibrio parcial y, adicionalmente, incluyen una aproximacion ci-
nética (usando el codigo STEADYQL; Furrer ez al., 1989) también dentro de
planteamientos de problema inverso. Laaksoharju y Skarman (1995) comple-
tan la caracterizacion del sistema analizando mas especificamente los procesos
de mezcla entre los distintos tipos de soluciones definidas en el sistema hi-
drogeoquimico mediante el cdigo M3.

El desarrollo preciso del modelo conceptual de evolucién geoquimica fue rea-
lizado por Cramer y Nesbitt (1994a) aplicando, como se ha indicado, una meto-
dologia clasica de aproximacion de Problema Inverso, bajo las premisas del con-
cepto de Equilibrio Parcial y mediante el uso de los cédigos de modelizacion
geoquimica WATEQEF, SOLMINEQ.88 y SPECIATE.

En su trabajo, estos autores analizaban de forma separada la evolucién geo-
quimica de las aguas en la cobertera cuaternaria y la correspondiente a los flujos
intermedios y semi-regionales. Ambos sistemas presentaban modelos de evolu-
cién geoquimica similares excepto en el caso de algunos notables procesos de oxi-
doreduccion. Por ello, en este apartado, seguiremos el esquema de evolucién
descrito por Cramer y Smellie (1994¢) y Smellie y Karlsson (1996) ya que recogen,
de forma simplificada, los aspectos comunes de esa evolucion y destacan perfec-
tamente los matices correspondientes a la evolucion del sistema redox, a la que se
hara especial mencién por su importancia.

El modelo conceptual sobre la evolucion hidrogeoquimica del sistema de
Cigar Lake es relativamente simple.

Las aguas de recarga superficial (Iluvia y nieve) reaccionan, inicialmente, con
illita, caolinita y distintos minerales con hierro de la cobertera cuaternaria. Ello pro-
voca que las aguas, cuando alcanzan la zona superior de las arenitas de Athabasca,
ya estén equilibradas con los principales minerales de la arcilla y se encuentren en-
riquecidas en hierro (punto A, figura CL-6). Conforme se infiltran, las aguas reac-
cionan con los filosilicatos presentes en los materiales areniticos, produciéndose un
proceso de caolinitizacion (precipitacion de caolinita) a partir de la desestabiliza-
cién (disolucién) de la illita. Este proceso constituye el principal desencadenante de
la evolucion no redox de las aguas subterraneas (Cramer y Nesbitt, 1994a).

Volviendo a la evolucion redox, las aguas todavia oxidantes que han alcanza-
do el punto A de evolucién (figura CL-6), contintian reaccionando con los mate-
riales encajantes y se produce la precipitacion de ferrihidrita (y
oxidos-oxihidroxidos de hierro). Esta etapa de precipitacion afecta tanto a las are-
nitas frescas como a las alteradas, creando una zona limonitica que alcanza una
profundidad de 100 m (figura CL-4A y punto B de la figura CL-6). Conforme las

Anélogos naturales
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aguas se aproximan a la zona del halo arcilloso y del yacimiento, reaccionan con
los sulfuros de hierro (marcasita y pirita) y la siderita presentes en la arenita de-
colorada, reduciendo su potencial redox (Eh o pO,; evolucion B>C—D/E en la
figura CL-6) hasta entrar en el campo de estabilidad del UQO,,.

La capacidad de tamponamiento redox de los carbonatos y sulfuros de hie-
rro anteriormente mencionados, juega un importante papel en el manteni-
miento de las condiciones reductoras necesarias para la preservacion de la
mineralizacion de uranio. Por ello, este aspecto fue reevaluado y tratado con
mas detalle por Duro y Bruno (1995) en el trabajo de revision del analogo
(Smellie y Karlsson, 1996).

Esos autores analizaron la posible evolucion geoquimica de las aguas, a una
escala mas reducida que la correspondiente al modelo conceptual general de
Cramer y Nesbitt (1994a), considerando posibles pautas de flujo a través del ha-
lo arcilloso y de la mineralizacién de Cigar Lake e incluyendo una posible con-
tribucion de aguas procedentes del basamento (figura CL-4B). Para ello
utilizaron, como se ha dicho, los c6digos NETPATH, HARPHRQ y STE-
ADYQL. Los resultados obtenidos confirmaron que la evolucién redox del sis-
tema, en torno al halo arcilloso, se encuentra controlada por reacciones
heterogéneas con carbonatos, 6xidos y sulfuros de hierro. Entre los procesos
identificados, la disolucién de siderita y la precipitacion subsiguiente de oxihi-
dréxidos de hierro desempefia un destacado papel ya que este proceso, cinéti-
camente controlado, reproduce las concentraciones de hierro y el potencial
redox medidos en las soluciones. Por otro lado, la existencia efectiva de este
proceso justificaria la presencia de la capa de 6xidos férricos que se encuentra
en la interfase yacimiento-halo arcilloso, sin necesidad de invocar un aporte de
oxidantes por radidlisis o un origen hidrotermal primario.

Los calculos realizados confirman que la participacion de los sulfuros de hierro
en el control redox del sistema involucra tanto la disolucién de la pirita primaria co-
mo la posterior precipitacion de otros sulfuros de hierro (factiblemente monosulfu-
ros) en un ambiente reductor, aspecto inicialmente deducido por Cramer y Nesbitt
(1994a) en su modelo hidroquimico general. Un aspecto adicional de interés evi-
denciado por estos calculos es que las concentraciones de SO;_ determinadas en las
aguas parecen ser demasiado elevadas para ser explicadas por un proceso de oxi-
dacién normal de los sulfuros disueltos. Este hecho podria ser explicado por un
efecto de contaminacién durante el muestreo o por la existencia de una fuente adi-
cional de oxidantes (procesos de radidlisis en el yacimiento).

Como consecuencia de todo lo anterior, los procesos de interaccion agua-soli-
do en la zona del yacimiento tendran lugar en condiciones fuerte o medianamente

reductoras (condiciones también corroboradas a partir de las relaciones isotopicas
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halo arcilloso y en el yacimiento, segtn sus valores de Eh y pH.
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Cramer y Nesbitt
1994).
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Como puede apreciarse, todas las aguas se situarian por debajo del limite de
estabilidad del U,O,. Las concentraciones de uranio analiticamente determinadas
en las mismas oscilan entre 10 y 10" mol/l, lo que corresponderia, de acuerdo a
lo evidenciado en el grifico, a los valores de solubilidad de fases entre UO, y U,O,
(Cramer y Nesbitt, 1994a). Los resultados obtenidos por Duro y Bruno (1995)
confirman que la evolucién del uranio en las aguas en contacto con el yacimiento
puede ser descrita termodindmicamente y estd controlada por un equilibrio con
una fase de estequiometria cercana a U,O,. El comportamiento bajo estas premi-
sas de equilibrio esta perfectamente justificado, ademis, por los elevados tiempos

de residencia de las aguas en el yacimiento (Winberg y Steveson, 1994).

Modelizacion de frentes redox

La modelizacién de avance de un frente redox se encuentra implicita en dos
trabajos distintos realizados, uno, durante el transcurso del proyecto inicial (Liu
et al., 1994), y otro en la revision del mismo (Grundfelt ez al,, 1995). No obstan-
te, las premisas, la parte del analogo considerada para ello y el método de estudio
son distintos. El primero analiza una posible migracion de un frente redox a tra-
vés del halo arcilloso de Cigar Lake; y el segundo aprovecha la existencia de la zo-
na limonitica en la parte superior de la cobertera arenitica del yacimiento (figura

CL-4A) como analogia de un frente redox de origen radiolitico.

Migracion de un frente redox a través de la barrera arcillosa

Puesto que no se encontraron evidencias de la existencia real de procesos
de migracion de radionucleidos desde el yacimiento de Cigar Lake en el tltimo
millén de afios, el trabajo de Liu ez al. (1994) forma parte del analisis de esce-
narios potenciales de transporte que se realizé de forma alternativa. En estos
posibles escenarios se consideraba la existencia de una migracion de radionu-
cleidos a través del halo arcilloso, desde el yacimiento hacia el acuifero instala-
do en las arenitas encajantes.

Se desarrollaron y/o emplearon varios modelos matematicos para analizar la inci-
dencia de distintos factores en la migracion de radionucleidos, incluyendo la disolucién
oxidante de UO,, la presencia de componentes advectivos o difusivos en el flujo o la de
procesos de interaccién agua-roca efectivos a lo largo de la pauta de transporte.

Uno de los escenarios analizados evaluaba los efectos de una oxidacién ra-
diolitica del Fe' presente en el halo arcilloso, sobre el transporte de radionu-
cleidos, considerando ademas la existencia de procesos de reaccién acoplados.
La migracion de elementos desde el yacimiento a través del halo arcilloso se pro-
ducia exclusivamente por mecanismos difusivos y se partia de la composicion
real de una muestra de agua tomada en el depésito de uranio (equilibrada con
la mineralogia existente en el mismo mediante el cédigo PHREEQE; Parkhurst



et al., 1980, 1990). Las simulaciones se realizaron con un cédigo de transporte
reactivo, el CHEQMATE (Haworth ez al., 1990), considerando la existencia de
10 elementos (H, O, Mg, K, Fe, Al, Si, C, Sy U) y mas de 90 especies en solu-
cion (los datos termodinamicos utilizados fueron los de la base de datos HAT-
CHES). El planteamiento de los calculos requirié la realizacion de un scaling
en las proporciones de los minerales presentes en el sistema para superar las li-
mitaciones en el paso de tiempo impuestas por la estabilidad numérica del mé-
todo de resolucion usado por el programa.

Los resultados de las simulaciones unidimenisonales realizadas evidenciaban
la aparicion de frentes redox abruptos relacionados con elementos y fases redox,
consiguiendo reproducir la mayoria de los pardmetros composicionales medidos
en esta zona del yacimiento. La velocidad de avance del frente redox obtenida fue
de 2 m en 80 millones de afios, mucho mas rapida que la obtenida con la utiliza-
cioén de otros modelos matematicos, debido a los problemas existentes al aplicar
la técnica de scaling mineral en un sistema difusivo como el simulado. Ello sugie-
re la necesidad de analisis mas refinados para el tratamiento del avance de frentes
redox en sistemas controlados por la difusion.

En conjunto, los resultados obtenidos en el resto de escenarios y con mode-
los matematicos explicitamente desarrollados para su andlisis indicaban que, en
cualquier caso, la extensiéon de una hipotética pluma de uranio desde el depdsito
no excederia los 0,5 m de espesor y que la baja permeabilidad del halo arcilloso
en torno al yacimiento es el principal factor limitante del transporte de radionu-
cleidos (Cramer y Smellie, 1994c).

Migracion del frente en la zona limonitica

Como ya se ha comentado, la parte superior de las arenitas del Grupo
Athabasca en la zona del yacimiento de Cigar Lake incluye una zona limonitica
caracterizada por la presencia de goethita y limonita (figura CL-4A). Esta zona es-
ta generada por la percolacion de las aguas metedricas cuyo caracter oxidante pro-
voca la alteracion de la pirita y marcasita existente en las arenitas. El limite inferior
de esta zona a una profundidad de 100 m constituye, por tanto, el frente de oxi-
dacion marcado por la profundidad maxima que alcanzan las aguas metedricas
manteniendo sus caracteres oxidantes.

Grundfelt et al. (1995) estudiaron estos procesos de oxidoreduccién como
analogia de la propagacién de un frente redox generado por radidlisis en torno a
un contenedor. Los resultados obtenidos por estos autores sefialan que existe una
continua alimentacién de aguas oxidantes procedentes de la cobertera cuaterna-
ria y que penetran en las formaciones areniticas a través de la porosidad de estos

materiales y de las fracturas que los afectan (aunque no sefialan si se producen fe-
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némenos de digitacion en la morfologia del frente redox asociados a estas dis-
continuidades, tal como ocurre en Pogos de Caldas).

La percolacion de estas aguas oxidantes produce la oxidacién de los sulfuros
dispersos en las arenitas y la precipitacion de limonita y sulfatos. Como resultado
de estos procesos, el estado redox de las aguas esta controlado por los pares
Fe /Fe(OH), y S /S0,y su pH disminuye.

El frente redox representado por el limite inferior de la zona limonitica pro-
fundiza de forma muy lenta, posiblemente condicionado por las velocidades de
erosion de los materiales. Su profundidad actual responde a los procesos de per-
colacion que se han producido al menos desde la tltima glaciacion, hace 10000
anos. No obstante, esta zona limonitica puede haber sufrido los efectos de glacia-
ciones anteriores, ahora enmascarados por los de la mas reciente, haciendo muy
dificil precisar su escala temporal de desarrollo, aunque facilmente pudiera al-

canzar escalas de tiempo de un mill6n de afios.

Modelizacién predictiva: BPM

En el andlogo de Cigar Lake se realizé un ejercicio de Predicciéon Ciega (Blind
Prediction Modeling, BPM) segtin los esquemas generales seguidos en otros ejercicios
del mismo tipo y con el mismo objetivo fundamental. Conociendo las concentracio-
nes de los elementos mayoritarios y los valores de determinadas variables fundamen-
tales (pH, pE, temperatura) en las aguas del analogo, se trataba de predecir las
concentraciones de distintos elementos traza en equilibrio con determinadas fases mi-
nerales de presencia factible en el sistema y, finalmente, de comparar los resultados
con las concentraciones reales determinadas analiticamente. Los elementos traza se-
leccionados en este ejercicio de BPM fueron U, Pu, Th, Tc, Cu, Ni, Ba, Pb, Sr, Zn,
Mo, Cry As, y los calculos se realizaron para un total de 26 muestras de agua, repre-
sentativas de distintas condiciones en la pauta de evoluciéon geoquimica del analogo.

No obstante, el ejercicio de BPM en Cigar Lake fue realizado por un tnico
grupo de trabajo (Casas y Bruno, 1994; Bruno y Casas, 1994), utilizando un sélo
c6digo (PHREEQE) y considerando una tinica base de datos para los célculos, la
ZZ-Hatches (versién 3.0), a la que se anadieron los datos para U y Pu proceden-
tes de SKBU1 (Bruno y Puigdoménech, 1989) y SKBPU (Puigdoménech y Bruno,
1991), respectivamente. Esta particularidad respecto a los ejercicios de BPM
abordados en otros analogos (en los que participan varios grupos de trabajo, con
diferentes cddigos y bases de datos termodindmicos) introduce una diferencia
fundamental en la valoracion de los resultados alcanzados: en el ejercicio de Cigar
Lake, no hay referencias comparativas sobre los resultados proporcionados por
distintas bases de datos termodinamicos y todo el peso de la valoracion se centra

en el ajuste entre la prediccion realizada y los valores observados.



Por lo demas, la metodologia seguida en el ejercicio de Cigar Lake es similar
a la de otros ejercicios de BPM y puede esquematizarse en: (a) establecer las fases
solidas limitantes de la solubilidad de los elementos traza seleccionados; (b) cal-
cular las concentraciones totales de esos elementos traza con las fases selecciona-
das como limitantes de la solubilidad; y (c) determinar la especiaciéon de los

elementos traza en equilibrio con dicha fase.

Resultados

e Uranio
Se compararon los resultados proporcionados considerando distintas fases limitantes de su
solubilidad (UO,, U,0,, U,0,, coffinita y otro polimorfo de USiO,). La mejor correlacién entre
las concentraciones calculadas y las medidas se obtuvo con el U,O,. La identificacién de esta
fase, como controladora de los contenidos de uranio en las aguas, coincide razonablemente con
las estequiometrias existentes en el yacimiento de Cigar Lake ya que se encuentran entre las co-
rrespondientes a las fases U,O, y U,O, (Janeczek y Ewing, 1994).
Mas en detalle, las aguas presentes junto al yacimiento se encuentran en equilibrio respecto a esa
fase mineral (U,0,). Sin embargo, en la zona del halo arcilloso, se encuentran apreciablemente
subsaturadas. Ello indicaria la existencia de otra fase como limitante de la solubilidad o la inter-
vencién de otra fase adicional (m4s insoluble) en el control del U en esa zona. Esta tltima posi-
bilidad podria estar justificada por la adsorcién o coprecipitacion del U junto a los abundantes
o6xidos u oxihidréxidos de hierro presentes en las arcillas.
La especiacién del uranio en las aguas de Cigar Lake se encuentra controlada por los pro-
cesos de formacién de complejos con carbonato, siendo las especies dominantes UO,CO;,
yUO,(CO,),".

e Plutonio
Debido a la ausencia de datos analiticos, los resultados de la prediccion ciega fueron com-
parados con el valor promedio deducido para este elemento (10" moles/l) en funcién de las
relaciones Pu/U de la roca, asumiendo la existencia de equilibrio secular. Considerando la
fase amorfa Pu(OH), como controladora de las concentraciones de Pu en equilibrio, se ob-
tiene un buen acuerdo con el valor anteriormente mencionado. Ademis, este control repre-
senta un limite superior conservador ya que, si en vez de la fase amorfa se elige una fase
cristalina, las concentraciones de Pu en solucién seran apreciablemente menores.
Los resultados de la especiacion de ese elemento varfan considerablemente dependiendo de los
valores de pH, pE y concentracién de fosfatos de las aguas consideradas. Las especies domi-
nantes son PuCO’”’ (aguas con pE < 1.2 y bajos contenidos de fosfatos), Pu(OH), (aguas mas
oxidantes y/o con relativamente elevadas concentraciones de fosfato) y Pu(HPO,) 44_ (aguas con
elevadas concentraciones de fosfatos).

e Torio
Las concentraciones predichas concuerdan bastante bien con las analiticas (con una dife-
rencia maxima de un orden de magnitud), considerando la fase amorfa ThO, como contro-
ladora del equilibrio en vez de la thorianita (fase cristalina de idéntica estequiometria).
Ninguna de estas dos fases ha sido encontrada en el andlogo (s6lo existen referencias a la
presencia de monacita y brannerita como fases accesorias con Th en las arenitas no alteradas

de la zona del yacimiento).

Anélogos naturales

169



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

170

La especie dominante de Th en casi todas las aguas es Th(OH),, . S6lo en las tres muestras

(ag)®
con mayores concentraciones de fosfatos la especie dominante pasa a ser Th(HPO);L. Elin-
cremento de solubilidad producido por la presencia de esta fase no es evidente en los resul-
tados analiticos, motivo que induce ciertas dudas sobre su existencia real, haciendo
recomendable una revision en detalle de esta cuestion.

Tecnecio

Debido a la inexistencia de datos analiticos, se definié un valor promedio de concentracién
de este elemento de 10 moles/ 1, de forma analoga a la realizada para el Pu. Como fase con-
troladora de su solubilidad se eligi6é Tc,O,, la mas sobresaturada en todas las muestras con-
sideradas. Las concentraciones en equilibrio predichas con esa fase se mostraron muy
sensibles al potencial redox, obteniéndose valores conservadores y no conservadores en fun-
cién del valor de pE de la muestra considerada (la menor solubilidad correspondia a las
aguas con menores potenciales redox). Las especies dominantes eran TcO(OH), en condi-
ciones reductoras y TcO, en condiciones oxidantes.

Cobre

En funcién de los caracteres quimicos de las aguas subterraneas de Cigar Lake se obtuvieron
dos posibles fases limitantes de la concentracién de Cu, cuprita(CuO) y cobre nativo. El re-
gistro mineraldgico del andlogo indicaba la presencia de calcopirita como fase cuprifera mas
abundante aunque también aparecia cobre nativo, lo que resulta consistente con la predic-
cién. La inexistencia de datos analiticos de Cu (por debajo del limite de deteccién) en las
aguas en contacto con el yacimiento impidié contrastar las predicciones en esa zona. En el
resto de muestras, el control por parte de la cuprita proporcionaba los resultados mas ajus-
tados a los analiticos.

La especie dominante de cobre en condiciones reductoras fue el i6n Cu’ (aunque aumenta-
ba la importancia de la especie CuCO, cuando las concentraciones de carbonato se hacian
mayores) y en condiciones oxidantes pasaba a ser el i6n Cu’ (aunque, de nuevo, aumenta-
ba significativamente la proporcién de la especie CuCO, cuando lo hacian también las con-
centraciones de carbonato).

Niquel

De todas las muestras analizadas, s6lo dos mostraban contenidos de Ni por encima del
limite de deteccion. Una de las posibles fases controladoras de este elemento, la trevorita
(NiFe,O,), proporcionaba una concentracién concordante con la de una de esas mues-
tras mientras que, para la otra, los resultados eran poco conservadores. Sin embargo la
existencia de esa fase no es factible en ambientes de baja temperatura. En condiciones
marcadamente reductoras la fase controladora deducida fue la bravoita (NiS,), fase cuyo
equilibrio proporcionaba concentraciones de niquel muy bajas y que ademaés esta pre-
sente como componente mineralégico en la zona del yacimiento. La tinica especie domi-
nante de este elemento corresponde al i6n libre Ni .

Bario

Los resultados obtenidos en la prediccién del comportamiento de este elemento son apre-
ciablemente buenos. La fase elegida como controladora fue la whiterita (BaCO,) y las con-
centraciones calculadas en equilibrio con ese mineral eran concordantes con las

determinadas analiticamente. El i6n libre (Ba ) fue la especie dominante en todos los casos.

¢ Plomo

Como ocurria respecto al niquel, sélo dos de las muestras analizadas presentaban con-



tenidos de Pb por encima del limite de deteccion. Como fases controladoras factibles se
identificaron Pb,(PO,)Cl y, en condiciones reductoras, la galena. La primera de ellas pro-
porcionaba resultados concordantes con las concentraciones de una de las muestras y poco
conservadores respecto a la otra. La segunda, predecia concentraciones muy bajas de Pb en
equilibrio (10" mol/l) y, ademds, su existencia habia sido constatada en la zona del
yacimiento. Las especies dominantes de ese elemento en solucién fueron Pb”, Pb(OH)’ y
PbCO,’, dependiendo de los valores de pH y de concentracién de carbonatos de las mues-
tras.

Estroncio

Las fases limitantes que se consideraron como controladoras de la concentracién de este
elemento fueron celestina (SrSO,) y estroncianita (SrCO,). Los contenidos de ese elemento
en equilibrio con cualquiera de esas fases eran tres 6rdenes de magnitud superiores a los de-
terminados analiticamente. Ello sugiere que la solubilidad del estroncio posiblemente se en-
cuentre controlada por la proporcién de ese elemento que entra a formar parte (como
solucién sélida) de la red de los carbonatos de elementos mayores y no por una fase pura.
Molibdeno

Para analizar el comportamiento de este elemento tuvieron que incorporarse los datos ter-
modindmicos correspondientes (tomados de Hogfeldt, 1982) a la base de datos ZZ-Hatches.
Las fases limitantes consideradas fueron MoO, (para las tres muestras de condiciones mas
fuertemente reductoras) y CaMoO, (para el resto de muestras). En el primer caso se
obtenian predicciones no conservadoras (concentraciones varios 6rdenes de magnitud infe-
riores a las observadas) y, en el segundo, resultados muy conservadores (concentraciones dos
o tres 6rdenes de magnitud mayores que las determinadas analiticamente). En la zona del
yacimiento se identificé la presencia de jordisita (MoS,) aunque, desgraciadamente, no
existian los datos termodindmicos necesarios sobre esta fase para incluirla en el ejercicio de
prediccién. La especie dominante era MoO' .

Zinc

La fase sélida limitante de la solubilidad del Zn, en casi todos los casos, fue una ferrita
(Fe,ZnO,), fase que proporcionaba unas concentraciones de Zn en solucién proximas a
las determinadas analiticamente. En condiciones muy reductoras la fase limitante
predicha fue la esfalerita (ZnS) cuyo equilibrio proporcionaba concentraciones de Zn
menores que las analizadas. La especie dominante de este elemento fue el i6n libre Zn",
aunque en las muestras de mayor pH aparecian también las especies ZnOH'y Zn(OH), .
Arsénico

La fase mineral limitante de su solubilidad fue el As,O, para casi todas las muestras consi-
deradas. Esta fase proporcionaba solubilidades muy altas (10" mol/l) aunque perfectamente
conservadoras comparadas con las determinadas analiticamente. En aquellas muestras de
caracter muy reductor la fase limitante fue el rejalgar (AsS), mineral que constituye la mejor
aproximacién a la mineralogia identificada en el yacimiento (en la que el arsénico aparece
asociado a arseniuros o sulfoarseniuros de Ni, Co o Fe). La especie dominante fue As(OH),,
apareciendo también As(OH), en las muestras de pH mas elevado.

Cromo

Los resultados respecto a este elemento no fueron satisfactorios debido a mdltiples proble-
mas. Sélo habia concentraciones de Cr por encima del limite de deteccién en dos de las

muestras consideradas, la base de datos ZZ-Hatches s6lo consideraba la existencia de este
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elemento como especie trivalente y no se identificé ninguna fase mineral con Cr en el
yacimiento. Todo ello contribuyé6 a que las dos fases limitantes consideradas (dos 6xidos de
cromo) proporcionaran resultados no conservadores. La especie dominante fue el segundo

complejo de OH, con contribuciones del resto de especies de ese tipo en funcién del pH.

En general, las predicciones realizadas en este ejercicio fueron bastante coin-
cidentes con las observaciones de campo (datos analiticos) para aquellos elemen-
tos cuyos datos termodinamicos tenian una calidad contrastada (U, Ba, Cu, Thy
algo menos en el caso del Zn). La existencia real de las fases limitantes definidas
para esos elementos no ha podido ser confirmada (excepto en el caso del uranio)
ya que el registro mineraldgico del analogo no parece ser todo lo exhaustivo que
serfa de desear (caso de la torianita, para el Th, en lugar de monacita y brannerita
identificadas; o del cobre nativo para el Cu, en lugar de calcopirita que es la fase
mayoritaria identificada en el sistema natural). En cualquier caso, para este con-
junto de elementos la modelizacién termodindmica (basada en la premisa de equi-
librio) proporciona una descripcion razonablemente precisa del sistema natural.

En el caso de Ni y Pb, la mayoria de las determinaciones analiticas realiza-
das indicaban que esos elementos se encontraban por debajo del limite de de-
teccion y solo en dos de las muestras analizadas aparecian concentraciones
mensurables. Los cédlculos realizados coincidian razonablemente bien con las
concentraciones de una de ellas mientras que eran no conservadores respecto a
la otra. Para la zona del yacimiento, el ejercicio de BPM predijo la actuacién de
bravoita y galena como fases limitantes de esos elementos, fases que luego fue-
ron identificadas en la mineralogia del yacimiento. Ademis, el control ejercido
por esas fases proporciona concentraciones de niquel y plomo demasiado bajas
como para ser medidas analiticamente, circunstancia que justificaria el hecho de
que las determinaciones realizadas de esos elementos se encuentren casi siem-
pre por debajo del limite de deteccion.

Al no existir datos analiticos de Pu y Tc, los resultados predichos en el ejerci-
cio fueron comparados con concentraciones deducidas indirectamente, como pro-
medios maximos esperables. Respecto al Pu, un control por parte de la fase amorfa
Pu(OH), proporcionaba resultados razonablemente conservadores. Sin embargo,
para el Tc, los resultados obtenidos fueron muy variables (conservadores y no con-
servadores) debido a su sensibilidad a las variaciones de pE y pH de las muestras.

Los resultados respecto al resto de elementos considerados en el ejercicio

pueden dividirse en dos grupos:

e El primero esta constituido por los elementos para los que los resultados
eran apreciablemente més altos que los determinados analiticamente, es de-

cir, por elementos para los que se obtenian resultados conservadores. Este



fue el caso de Sr, As y Mo, elementos para los que la base de datos
ZZ-Hatches no contenia los minerales adecuados.

e El segundo estd formado tnicamente por el Cr, elemento para el que los re-
sultados obtenidos eran apreciablemente menores que los medidos analitica-
mente (resultados no conservadores). Existe la posibilidad de que la
concentracion de este elemento no esté controlada por la solubilidad de fase
alguna si bien, posiblemente, este resultado puede ser también consecuencia
de la incertidumbre en el potencial Ct'/Cr”, dato necesario para la defini-

cién de la solubilidad de este elemento en las aguas subterraneas.

Modelizacion de la génesis y evolucién del yacimiento

Tras la presentacion de los resultados iniciales del andlogo de Cigar Lake
(Cramer y Smellie, 1994a), y debido a la contribucién que podia tener en varios de
los aspectos estudiados como analogia en ese proyecto, la modelizaion de la génesis
del yacimiento de uranio pasd a constituir parte integrante de la revision realizada
dos afios después (Smellie y Karlsson, 1996). Las simulaciones fueron realizadas con
el codigo CHEMGEO (Shi ez al., 1993a y b, 1996), una version del CHEMSAGE
especificamente desarrollada para este propésito (se trata de un cédigo de pautas de
reaccion, de capacidades similares a las de PHREEQE o EQ3/6).

Sin embargo, anteriormente, y debido al interés sobre el sistema paleohi-
drogeoldgico asociado a los yacimientos de uranio de tipo disconforme en
Koongarra y Cigar Lake, Garven y Raffensperger (1994), Raffesperger (1993) y
Raffensperger y Garven (1995 a y b) plantearon un modelo genético, a escala
de cuenca, mediante el desarrollo y empleo de un cédigo acoplado termohidro-
geoquimico, el URAFRM (Raffensperger, 1993). Aunque publicados fuera del
contexto del estudio de Cigar Lake como analogo, algunos de los resultados de
este modelo genético fueron explicitamente incorporados a los trabajos de revi-
sion del andlogo de Cigar Lake.

Finalmente, a partir de las observaciones realizadas sobre la evolucién mine-
raldgica de las uraninitas del yacimiento, del registro geoquimico que existe en la
Cuenca de Athabasca sobre la evolucién de la atmésfera del Precimbrico y de los
resultados de la modelizacion de la génesis de estos yacimientos obtenidos por
Raffesnperger y Garven (1995 a y b), Duro y Bruno (1995) proponen un modelo
termodindmico simple sobre el origen y evolucion del yacimiento de Cigar Lake.

En este apartado se comentan brevemente los resultados obtenidos por estos

tres tipos de modelizacion del yacimiento.

Modelo de Shi et al. (1993a)
Los calculos de modelizacién planteados por estos autores parten del mode-

lo conceptual descrito en la figura CL-3 en el que la génesis del yacimiento se pro-
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duce por mezcla de dos fluidos de naturaleza distinta: uno procedente del basa-
mento de caracter reductor y otro diagenético, de caracter oxidante. Partiendo de

esta premisa, las simulaciones realizadas intentaron valorar:

e las posibles caracteristicas composicionales de las dos soluciones rela-
cionadas con la génesis del yacimiento: fluidos hidrotermales del basamen-
to y salmueras diagenéticas de la cobertera sedimentaria,

® [a mineralogia de alteracion resultante de la interaccion de esos fluidos
hidrotermales con las litologias del basamento,

® la formacion del depésito (y la mineralogia de alteracién en torno al mismo)
debido a la mezcla de esas dos soluciones, y

® ]a contribucion de las fases arcillosas en la génesis del yacimiento y de los

halos de alteracién que lo rodean.

Las simulaciones realizadas indican que los procesos de interaccién de los fluidos
hidrotermales con las rocas del basamento estan controlados, fundamentalmente, por
la presencia de grafito (3-10 %) en las rocas metamorficas. En las condiciones de pre-
sion y temperatura a las que se forma el yacimiento, los fluidos hidrotermales del ba-
samento reaccionaron con el grafito produciendo metano y bajas concentraciones de
H.S, adquiriendo unas condiciones muy reductoras y alcalinas. En estas condiciones,
los fluidos produjeron una continua alteracion de los distintos tipos de rocas del ba-
samento, cuya simulacion resulta consistente con los procesos observados.

Los fluidos diagenéticos, acidos, oxidantes y de alta salinidad, tenian una al-
ta capacidad de lixiviacion del uranio distribuido en las arenitas por las que cir-
culaban. Las simulaciones realizadas indicaron que el transporte del uranio en
estas soluciones estaba controlado por la formacién de complejos clorurados e hi-
droxilicos de UO,” y complejos hidroxilicos de U aunque, en algunos casos,
también la formacion de complejos sulfatados y carbonatados de UOZ2+ pudo con-
tribuir al transporte de forma significativa.

El proceso de mezcla de los dos fluidos descritos dio lugar a la génesis del ya-
cimiento. Las simulaciones realizadas de este proceso de mezcla, a presiones de 1-
2 kbar y temperaturas en torno a los 200 °C, indicaron que se producia una
importante precipitacion de uraninita en equilibrio con grafito, pirita, magnetita
y siderita. La hematites no era estable en esas condiciones. Sin embargo, al dismi-
nuir la temperatura en el yacimiento a valores en torno a los 150 °C, los célculos
de modelizacién predecian que la hematites se hacia estable junto con pirita y si-
derita. La precipitacion de uraninita continuaba pero la formacién de hematites
se extendia por la zona del yacimiento, el halo arcilloso y las arenitas encajantes.
Este proceso podria justificar la presencia de la capa hematitica que rodea el ya-

cimiento de Cigar Lake.



Por tdltimo, también se realizaron distintas simulaciones para analizar los pro-
cesos de alteracion desarrollados en las arenitas de forma concomitante con la gé-
nesis de la mineralizacién. Los resultados obtenidos indican que, en las
proximidades del punto de mezcla y génesis del yacimiento, se produce una alte-
racion (disolucion) masiva de los constituyentes de las arenitas (cuarzo, mica, cao-
linita) y una importante precipitacion de illita (junto con uraninita), aspecto este
ultimo que justificaria la formacién del halo arcilloso en torno al yacimiento. Los
subsiguientes estadios de alteracion simulados reproducian la formacién de las
distintas capas observadas en el halo de Cigar Lake.

Los calculos realizados por Shi ez al. (1993a, 1996), independientemente de
justificar y reproducir la génesis del yacimiento y su cortejo de alteracion, eviden-
ciaron dos hechos fundamentales: por un lado, que el origen de la capa hematiti-
ca en torno al yacimiento de Cigar Lake podia ser perfectamente explicado dentro
del marco genético del yacimiento sin recurrir a fendmenos de oxidacién radioli-
tica; y, por otro, que la presencia de grafito en las rocas del basamento

desempena un papel fundamental en la formacion del yacimiento.

Modelo de Raffensperger y Garven (1995 ay b)

A diferencia de los “simples” c6digos de pautas de reaccion (como el emplea-
do por Shi ez al., 1993a), la utilizacion de un modelo acoplado como el URAFRM
(Reffensperger, 1993) permite analizar la génesis del yacimiento dentro de un
marco espacio-temporal explicitamente definido. Este cddigo calcula la distribu-
cion espacial de minerales (definiendo, por tanto, la situacién y dimensiones de la
mineralizacion y de los halos de alteracion) y cémo varia en el tiempo esa distri-
bucién (definiendo el intervalo de tiempo en el que se producen esos fendémenos).

La metodologia de modelizacion seguida por estos autores incluyd dos esta-
dios. En un primer paso (Raffensperger y Garven, 1995a) se analizaron los posi-
bles mecanismos hidroldgicos (conveccion libre inducida térmicamente y flujos
dirigidos topograficamente), causantes de las mineralizaciones en la Cuenca de
Athabasca, mediante simulaciones acopladas de flujo de aguas y transporte de ca-
lor en dos dimensiones. En esta etapa se realizaron analisis de sensibilidad va-
riando las condiciones hipotéticas de la cuenca sedimentaria (geometria, espesor
del relleno, caracteristicas hidrogeoldgicas y propiedades térmicas de las distintas
unidades) en el momento de la formacién de los yacimientos de uranio.

Una vez establecido el mecanismo de conveccion libre (figura CL-8) como
modelo de flujo mas probable y adecuado, el segundo paso (Raffenperger y
Garven, 1995b) consisti6 en la adicion del término reactivo a las simulaciones bi-
dimensionales (considerando, por tanto, un modelo en el que se contemplaba flu-

jo subterraneo de densidad variable, transporte de calor conductivo y advectivo y
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Figura CL-8.
Modelo conceptual
de la génesis de los

yacimientos de
tipo disconforme
propuesto por
Raffensperger y
Garven (1995 a y
b) a partir del
desarrollo de
células de
conveccion en la
cuenca
sedimentaria.
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transporte reactivo multicomponente en un medio poroso). La complejidad del
sistema simulado obligé a realizar ciertas simplificaciones. Asi, los calculos fueron
realizados desde la premisa de equilibrio local (los datos termodindmicos necesa-
rios fueron obtenidos mediante el programa SUPCRT-92, Johnson et al., 1992) y
se consideraron condiciones de estado estacionario para el flujo de agua subte-
rranea (sin permitir que los cambios en la porosidad y permeabilidad del sistema

a lo largo del tiempo se tradujesen en modificaciones del campo de flujo).
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Los resultados de los calculos de transporte reactivo realizados por esos au-
tores evidenciaron que la alteracion del grafito en las rocas metamorficas, y el
transporte del metano producido a través de las fracturas del basamento hasta la
disconformidad, eran capaces de generar el ambiente reductor necesario para la
retencion del uranio disuelto en las aguas diagenéticas y la formacion del depdsi-
to. Los contrastes en la permeabilidad entre las rocas del basamento no fractura-
do y las del basamento fracturado (en las que, ademis, existe grafito) generan la
focalizacion de un flujo verticalizado de agua subterranea hacia estas tltimas. Atun
considerando velocidades de flujo del orden de mm/ano en estas zonas del basa-
mento, estas soluciones son capaces de generar un marcado ambiente reductor en
las arenitas préximas a la disconformidad.

Por otro lado, considerando concentraciones de U en esas aguas de menos de
30 ppm, las simulaciones evidenciaban que se podian producir yacimientos de no-
table riqueza en lapsos de tiempo inferiores a un millén de afios. La especiacion

del uranio en esas aguas estaba controlada por los complejos clorurados.



Pese a las simplificaciones introducidas, los resultados mas espectaculares de
estas simulaciones de transporte reactivo se obtuvieron al reproducir, con notable
precision, las distintas zonas constitutivas del halo de alteracion de estos yaci-
mientos en un sistema bidimensional, totalmente dinamico y dentro de un campo
variable de temperaturas. No obstante, como sefialan los propios autores, las si-
mulaciones realizadas predecian la formacion del yacimiento sélo por encima del
basamento, sin conseguir reproducir la presencia de una mineralizacion en las
propias rocas del basamento tal como ocurre en todos los yacimientos de tipo dis-

conforme conocidos (figura CL-3).

Modelo de evolucién mineralégica

De los estudios de Holland (1984) y Holland ez al. (1995) en la cuenca de
Athabasca sobre la evolucion de la atmésfera en el Precimbrico puede deducirse
el valor de uno de los pardmetros basicos del sistema en aquellos tiempos, la pre-
sion parcial de CO, (10" atmésferas; la actual es de 10 atmésferas). Este dato,
junto con la presencia de procesos de formacion de hematites y siderita durante
la etapa de mineralizacion permite estimar el estado redox (fugacidad de oxigeno)
del sistema en ese momento vy situarlo en valores de log fO, = 49 (equivalente a
un Eh de aproximadamente —100 mV). Este valor es mas oxidante que el medido
actualmente en la zona del yacimiento, con valores de log fO, entre —65 y =70 (en
torno a los 250 mV de Eh; Duro y Bruno, 1995).

Las simulaciones realizadas por Raffensperger y Garven (1995 ay b) predi-
cen que los valores de log fO, en el sistema tras la formacion del yacimiento
(500000 anos después de que comenzara la etapa principal de mineralogénesis
hace 1300 millones de afios) oscilarian entre —48 y —44 (valores de Eh de —100
a 0 mV), coincidentes con los deducidos a partir del registro paleogeoquimico
de la cuenca.

Todo ello indica que el yacimiento de Cigar Lake ha evolucionado desde unas
condiciones ligeramente reductoras en el momento de su génesis hasta las clara-
mente reductoras observables en la actualidad. A partir de estas observaciones,
Duro y Bruno (1995) proponen un modelo termodindmico de evolucién del yaci-
miento en los dltimos 1000 millones de afios (figura CL-9) con unos dominios de
estabilidad obtenidos a partir de los anilisis quimicos y mineralégicos de las ura-
ninitas de Cigar Lake presentados por Janeczek y Ewing (1992 a y b).

El punto 1 en la figura CL-9 representa el dominio de estabilidad de la fase
principal (UQO,,,) al final de la primera etapa de mineralizacion. En ese momento
la fase UQ,, coexistiria con PbO (como solucién solida), pirita y siderita. La al-
teracion de la uraninita inicial a la fase UO,,, implica una liberacién de plomo y

o . . . .
de U , un oxidante capaz de oxidar los minerales ferrosos y provocar la aparicion
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Figura CL-9:
Diagrama de
estabilidad
construido en
Sfuncién de la
fugacidad de
oxigeno (log f
O,(g) ydela
concentracion
molar de SiO, (log
mSiO,) para las
fases involucradas
en la génesis y
evolucion del
yacimiento de
Cigar Lake. Sobre
él se representan
los principales
episodios
mineralogenéticos
que atraviesa este
yacimiento segin
Duro y Bruno
(1995).
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de hematites y/o oxihidroxidos de Fe,,, proceso que podria explicar la capa he-
matitica observada en torno a la mineralizacién. El resultado neto de estas trans-
formaciones serfa una reduccion del estado redox del sistema hacia condiciones
mas reductoras.

El proceso de coffinizacién asociado a la dltima etapa de mineralizacion su-
pondria una nueva liberacién de U,, y Pb a favor de la cual tendria lugar la for-
macién de sulfuros (galena, calcopirita) y el sistema alcanzaria los valores actuales
de fugacidad de oxigeno (log fO, entre —65 y -70).

Un aspecto destacable de este modelo (como sucede con el de Shi et al,
1993a) es su capacidad de explicar la génesis de la capa hematitica de forma al-
ternativa a su formacion durante el proceso metalogenético y sin necesidad de in-

vocar la existencia de procesos radioliticos (Smellie y Karlsson, 1996).
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En resumen, los estudios realizados sobre los minerales de uranio del yaci-
miento de Cigar Lake indican que la uraninita (UO, natural) desarrolla una su-
perficie de oxidacion constituida por U0, —-U,O, (con valores de Ut
comprendidos entre 0,2 y 0,57) que, ademas, es la que controla actualmente las
concentraciones de U disuelto en las aguas subterrdneas del yacimiento. La pre-
sencia de estas estequiometrias indica que los procesos de interaccion agua-ro-
ca que han afectado al yacimiento a lo largo de su historia (procesos

hidrotermales) han tenido lugar en condiciones reductoras, condiciones que se



mantienen en la actualidad. Por tanto, la estabilidad de la uraninita estd con-
trolada por esta delgada capa con mayor estado de oxidacién, circunstancia que
resulta consistente con los datos experimentales y tedricos conocidos sobre el
proceso de disolucion del combustible gastado y que indican que la disolucion
del UO, no es significativa hasta que no se sobrepasa un estado de oxidacion su-
perior a UO,,, (U,0,).

El desarrollo de estas capas de oxidacién no se ha producido de forma conti-
nuada a lo largo de la historia del yacimiento sino en tres momentos concretos, coin-
cidentes con etapas de reactivacion tectonica de la cuenca de Athabasca, que
favorecieron un mayor grado de desarrollo de los procesos de interaccion agua-yaci-
miento. La mas reciente de esas etapas tuvo lugar hace 300 millones de afios y desde

entonces la composicién del yacimiento se ha mantenido relativamente constante.
Analogias

El andlogo de Cigar Lake es, posiblemente, uno de los que mayores contribu-
ciones ha realizado a la evaluacion de la seguridad en todas sus facetas. Proporciona
analogias tanto para los materiales de las barreras de ingenieria como para algunos
de los procesos de interés en el campo préximo y lejano. Por otro lado, y en lo que
respecta a su contribucion a los distintos aspectos de una evaluacion de la seguri-
dad, este analogo es uno de los que se ha utilizado (y est4 utilizando) para los tres
aspectos fundamentales considerados en este trabajo: desarrollo de modelos con-
ceptuales, obtencion de datos cuantitativos y comprobacion de codigos; y por alti-
mo, también en el aspecto de la comunicacién a audiencias no técnicas el analogo

de Cigar Lake presenta una destacada (y quizas la més espectacular) contribucion.

Analogias de materiales

Como andlogo de materiales, Cigar Lake, proporciona informacién sobre dos
de los componentes de las barreras de ingenieria: combustible gastado (residuo)
y barrera bentonitica. En el marco del concepto canadiense de almacenamiento,
en el que se prevé el uso de contenedores de aleacion de titanio, también puede
proporcionar alguna informacion en relacion con dicho contenedor. Respecto a la
primera barrera, su principal aportacion se centra en el estudio de los procesos de
disolucién y liberacion de radionucleidos, constituyendo un buen apoyo a la esta-
bilidad del combustible a largo plazo. En cuanto a la segunda, Cigar Lake repre-
senta un buen ejemplo de dos de las propiedades mds importantes que se le
asignan a la barrera bentonitica, su capacidad de aislamiento hidratlico y su fun-
cionamiento como filtro de coloides.

Adicionalmente, los resultados obtenidos en la modelizacion de la génesis del
yacimiento sobre la importancia del grafito en la fijacién del uranio parecen suge-

rir la evaluacion de éste como un posible integrante de las barreras de ingenieria.
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Combustible gastado (residuo)

Como en casi todos los analogos situados en yacimientos de uranio, la urani-
nita (principal mineral del yacimiento de Cigar Lake) se considera como equiva-
lente al combustible gastado que, en la mayor parte de los conceptos de
almacenamiento, consiste en diéxido de uranio con menos de 2% en peso de pro-
ductos de fision y otras impurezas. Dentro de esta analogia, el aspecto de mayor
interés reside en el estudio de la estabilidad de la uraninita y de los factores que
le afectan, ya que de esa estabilidad depende, ademas, la liberacion de los radio-
nucleidos presentes en la matriz de esa fase (o del combustible gastado en un hi-
potético sistema de almacenamiento).

Uno de los estudios mas destacados sobre la estabilidad de la uraninita realizado
en Cigar Lake intent6 determinar, de forma cuantitativa, la velocidad de disolucién de
la misma a lo largo de la historia del depésito (Miller et al., 2000). Para ello, y de for-
ma similar a la realizada en Oklo, se utilizaron como trazadores los contenidos de "Te
en la roca (o su hijo estable, el 99Ru) y los de T en las aguas subterraneas (Curtis,
1996). Los resultados obtenidos con el tecnecio indican una velocidad promedio de
disolucién de 1,1~1O4’aﬁo_1, sorprendentemente similar a la obtenida en Oklo
(1,5-104aﬁ071) pese a las notables diferencias existentes entre ambos sistemas.

Sin embargo, al utilizar el I como trazador, se obtienen unas velocidades de
disolucién de la uraninita en Cigar Lake de entre 910" y 3-10 afio , valores que
son 3 6 4 6rdenes de magnitud inferiores a los obtenidos con el Tc. El uso de es-
tos trazadores constituye el Ginico método cuantitativo que se conoce para deter-
minar las velocidades de disolucién del UO, natural (en el resto de los andlogos
estudiados hasta el momento se usan aproximaciones cualitativas o semicuantita-
tivas todavia menos precisas). Evidentemente, los resultados obtenidos en Cigar
Lake indican que este método debe ser refinado y las diferencias obtenidas entre
ambos trazadores satisfactoriamente explicadas.

Los estudios geoquimicos y mineralégicos realizados en el analogo han eviden-
ciado la presencia de una cierta disolucion en la uraninita del yacimiento, asi como
pérdidas de plomo y una ligera alteracion a coffinita (procesos también caracteristi-
cos del sistema de Oklo). Por otro lado, y a pesar de la larga historia de interaccion
entre las aguas subterrineas y el yacimiento, las mineralizaciones secundarias de
uranio estdn muy limitadas y restringidas a fendmenos de migracion a lo largo de
fracturas. Todos estos procesos ocurrieron, posiblemente, bajo condiciones hidro-
termales y, por tanto, no relevantes para un sistema de almacenamiento.

En el depdsito de Cigar Lake no se producen procesos de disolucion oxi-
dante de la uraninita aunque se hayan medido potenciales redox elevados (entre
100 y 200 mV) en las aguas actuales del yacimiento. Los calculos realizados indi-

can que la fase limitante de la solubilidad del U en el yacimiento es el U,O,, re-



sultado concordante tanto con la mineralogia detectada en el depdsito como con
las concentraciones de uranio determinadas en las aguas. Todo ello indica la exis-
tencia de un ambiente reductor que favorece la estabilidad del yacimiento que,
por otro lado, ha permanecido durante 1300 millones de afios sin apenas altera-
cién aunque se haya visto afectado por distintos episodios hidrotermales.

Las relaciones isotdpicas Yuru y “Th/”'U, los altos contenidos en plomo
radiogénico y los relativamente elevados contenidos de 1 y “Pu (producidos por
las reacciones nucleares en el yacimiento) indican, ademads, que la retencién de
esos isétopos en la matriz de la uraninita ha sido importante al menos durante el
ultimo millén de afos (Cramer y Smellie, 1994c¢). Estos resultados han sido re-
cientemente confirmados por Curtis ef al. (1998, 1999) para dos elementos de in-
dudable interés como son el plutonio y el tecnecio.

Por dltimo y a diferencia de lo que ocurrié en Oklo, en el yacimiento de Cigar
Lake, jamas se alcanzaron estados de criticidad nuclear pese a poseer mayores
concentraciones de uranio (ver analogo natural de Oklo). Este hecho puede atri-

buirse a varias razones que incluyen:

e [a menor edad del yacimiento, responsable de que la relacion original
U/”"U fuese demasiado baja como para permitir alcanzar estados de masa
critica,

e [a presencia de elevadas cantidades de elementos moderadores (ntcleos
captadores de neutrones como el boro y las REE) y

e [a existencia de una barrera arcillosa que previno el acceso riapido de

hidrégeno y agua (moderadores de neutrones).

Contenedor

El concepto de almacenamiento canadiense contempla la utilizacién de con-
tenedores de titanio ya que este metal tiene una considerable resistencia a la co-
rrosion por aguas del tipo de las existentes en el Escudo Canadiense. Los tiempos
de resistencia efectiva del contenedor se estiman en, al menos, 10" afios. Esta lon-
gevidad se debe a que, al entrar en contacto con las aguas subterraneas, se pro-
duce un proceso de corrosion uniforme, apareciendo una capa de alteracion de
rutilo que actia como cubierta protectora (pasivado). En Cigar Lake se observa
la presencia de rutilo (junto al uranio) que ha permanecido inalterado durante los
10" afios de edad del yacimiento. Ello sugiere que, en un contenedor de titanio
que se corroa uniformemente, la capa pasivadora de rutilo podria permanecer es-
table durante mas tiempo del estimado (104 anos) en condiciones similares a las
esperables para un almacenamiento de residuos.

Evidentemente, esta analogia tiene poco valor para el actual concepto de alma-

cenamiento espaiol ya que considera el uso de contenedores de acero y no de titanio.
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Barrera bentonitica

El halo arcilloso que rodea el yacimiento de uranio en Cigar Lake constituye
una buena analogia de la barrera bentonitica con la que esta previsto rodear los
contenedores de residuos radiactivos. Esta analogia proporciona informacion so-
bre la longevidad de la barrera bentonitica y su efectividad como barrera hidrau-
lica y filtro de coloides, dos de los cuatro aspectos de interés para la evaluacion de

la seguridad mencionados por Miller ez a/ (2000).

Longevidad de la barrera bentonitica

Las barreras bentoniticas pueden sufrir procesos de degradacion debidos al
calentamiento inducido por los residuos. El principal proceso asociado a esta de-
gradacion es la transformacion de la esmectita (componente mayoritario de las
bentonitas) en illita, fase que, como constituyente de una barrera, tiene peores
propiedades que la esmectita inicial. Este proceso de transformacion, y sus impli-
caciones en la degradacién de la barrera bentonitica, es uno de los mas estudia-
dos en los analogos naturales especificos de la barrera arcillosa (véase el anilogo
de Kinnekulle). En este contexto, la longevidad de la barrera bentonitica se esta-
blece en funcion de la velocidad de esa transformacion.

El valor del halo arcilloso que rodea el yacimiento de Cigar Lake, como
analogia de la longevidad de la bentonita, tiene unos matices distintos ya que
ese halo esta constituido mayoritariamente por illita, fase que se formé coeta-
neamente al propio yacimiento dentro del mismo proceso hidrotermal, por la
actuacion de soluciones muy salinas y a temperaturas entre 150 y 200 ‘C. No
existe ninguna evidencia que sugiera que ese halo arcilloso se generara a partir
de masas esmectiticas preexistentes (Smellie y Karlsson, 1996) y, ademds, aun-
que asi fuese, la conclusién que podria obtenerse es que una bentonita someti-
da a las condiciones descritas (muy poco probables, por otro lado, en un
almacenamiento de residuos) se ha transformado en illita, circunstancia ya so-
bradamente conocida.

Sin embargo, el hecho de que el yacimiento de uranio (combustible) esté ro-
deado por un halo illitico (barrera arcillosa) equivaldria a considerar una situacién
en la que la barrera bentonitica hubiera sufrido un proceso de degradacién casi
total. Por tanto, puede considerarse que la analogia existente en Cigar Lake sobre
el comportamiento de una barrera corresponderia a uno de los peores casos que
pueden considerarse en un escenario de evaluacion de la seguridad. Esta pers-
pectiva de caso mds desfavorable fue la adoptada por Smellie y Karlsson (1996),
aprovechando que Cigar Lake brinda una oportunidad tinica de delimitar el com-
portamiento de un material illitico como barrera.

Estos autores determinaron las propiedades quimicas y fisicas de una mues-

tra del halo arcilloso y las compararon con las que poseen dos de las bentonitas



que esta previsto utilizar como barrera en el almacenamiento de residuos radiac-
tivos: la denominada MX-80 (bentonita sédica) y la Moosburg (bentonita calcica).
Respecto a ellas, la muestra de Cigar Lake presentaba:

e una presion de hinchamiento inferior de, al menos, un orden de magnitud;
e una conductividad hidraulica tres 6rdenes de magnitud superior;
® una menor expandibilidad y potencial de autosellado; y

¢ una mayor dureza y fragilidad.

Sin embargo, lo realmente destacable es que, pese a tener unas propiedades
fisicas y reoldgicas de inferior calidad que las que tendran las bentonitas de un al-
macenamiento de residuos, el halo arcilloso de Cigar Lake ha constituido una pro-
teccion efectiva del yacimiento desde el momento de su formacién,
permaneciendo estable como barrera desde hace 1,3 Ga e impidiendo la disolu-
cién y migracion del uranio. En este sentido puede hablarse de una importante
longevidad de la barrera bentonitica (durante periodos de tiempo mucho mayo-
res que los intervalos de seguridad considerados en los PA) aunque sufra un im-

portante y casi total proceso de degradacion a fases illiticas.

Barrera hidrdulica y filtro de coloides

La preservacion del yacimiento de uranio de Cigar Lake, protegido por un
halo arcilloso circundante de 10 a 50 m de espesor, durante escalas de tiempo
geoldgico, demuestra el comportamiento efectivo de ese halo como barrera hi-
draulica (una de las principales funciones asignadas a las bentonitas como barre-
ra de ingenieria) frente al sistema hidrogeoldgico en el que se encaja (arenitas del
grupo Athabasca).

Este funcionamiento como barrera frente al flujo de agua ha estado condicio-
nado (Smellie y Karlsson, 1996) por la baja conductividad hidradlica del material
illitico del halo arcilloso (10" m/s) respecto a la de las arenitas encajantes (10" m/ s),
mucho mas permeables (Winberg y Stevenson, 1994). Teniendo presente que en un
almacenamiento de residuos la bentonita estara constituida por componentes es-
mectiticos en vez de illiticos, la respuesta esperable como barrera hidraulica es to-
davia mejor que la observada en Cigar Lake (Miller az a/., 2000).

Una segunda perspectiva de interés en el funcionamiento del halo arcillo-
so como barrera viene definida por su comportamiento frente al transporte de
radionucleidos. Las observaciones y calculos sobre este aspecto en el equiva-
lente al campo préximo del andlogo (Liu ez al., 1994; Smellie y Karlsson, 1996)
sefialan que la capacidad tampon de la barrera ha estado favorecida por las
condiciones reductoras de las aguas subterraneas. Ello permite deducir que,
mientras las aguas subterrdneas mantengan unas condiciones reductoras ade-

cuadas para la estabilidad del yacimiento (combustible), una degradacion de la
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barrera bentonitica no implicaria una migraciéon importante de radionucleidos
a la geosfera.

Por tltimo, ademas de su funcién de aislamiento hidraulico, el halo de arcillas
de Cigar Lake es uno de los pocos analogos en el que se ha podido verificar otra de
las propiedades que se asignan a la barrera bentonitica en los conceptos de almace-
namiento: su funciéon como barrera (retencién) frente al movimiento de los coloi-
des, aspecto de elevado interés en la evaluacion de la seguridad. Las poblaciones y
caracteristicas geoquimicas de los coloides dentro del halo de arcilla, son completa-
mente distintas de las que tienen fuera, en los materiales areniticos, lo que indica cla-
ramente que no existe una relacion entre ambas y que el halo arcilloso ha actuado
como barrera frente a los coloides. Ademas, esas mismas diferencias geoquimicas
entre las particulas encontradas dentro y fuera del halo arcilloso evidencian que la
presencia de ese halo bien compactado no ha representado una fuente de particu-
las coloidales hacia las aguas subterrdneas de su entorno.

Ambos hechos indican que la barrera de bentonita compactada prevista en
casi todos los conceptos de almacenamiento actuara como aislante hidraulico
efectivo y que no liberara cantidades significativas de particulas arcillosas a la
geosfera, incluso en presencia de aguas con bajos contenidos de elementos di-
sueltos como las de Cigar Lake (Vilks, 1994).

Analogias para la innovacién de materiales

El papel fundamental desempenado por el grafito en el origen del yacimien-
to de Cigar Lake ha sido una de las conclusiones alcanzadas en los trabajos de Shi
et al (1993a) y de Raffensperger y Garven (1995a y b) sobre la modelizacion de su
génesis. La alteracion de esta fase libera metano y genera un ambiente altamente
reductor adecuado para la fijacion del uranio disuelto en aguas inicialmente oxi-
dantes. Por otro lado, en el estudio de otros analogos situados en yacimientos de
uranio, como el de Koongarra (Komninou y Sverjensky, 1996) o el de Oklo, se ha
llegado a similares conclusiones sobre la importancia del grafito en su génesis.

El ambiente reductor generado por la alteracion del grafito al interaccio-
nar con aguas oxidantes resulta de indudable interés ya que favoreceria la es-
tabilidad del combustible en un hipotético respositorio. De hecho, en la
actualidad se esta evaluando la posibilidad de incluir este componente en las
barreras de ingenieria, analizando las posibles ventajas (ambiente reductor) o
inconvenientes (precipitacion inducida de fases carbonatadas, por ejemplo) de
su utilizacion (Nagy et al., 1993).

Analogias de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Como analogo de procesos, Cigar Lake aporta informacion sobre la especia-

cién-solubilidad de radionucleidos (incluyendo la prediccion del comportamien-



to de los elementos traza), los fendmenos de transporte y retardo en materiales ar-
cillosos, la radidlisis, la incidencia de los coloides en el transporte de radionuclei-
dos y los efectos inducidos por la actividad microbioldgica. Ello cubre un amplio
espectro de los temas de interés para la evaluacion de la seguridad que se asocian
al estudio de los analogos naturales (Miller ez al., 1994, 2000) aunque, evidente-

mente, la contribucién de Cigar Lake a todos ellos es bastante desigual.

Especiacién-solubilidad de los radionucleidos

La aplicacion de cédigos de modelizacion geoquimica de planteamientos
muy diversos (especiacion-solubilidad, pautas de reaccion, balance de masas y
mezclas) ha permitido la caracterizacion de un modelo conceptual sobre el
comportamiento hidrogeoquimico del sistema. Ademas también se utiliz6 una
aproximacion cinética que dio resultados muy coherentes con lo observado en
el sistema natural.

En cuanto a la modelizacion predictiva (BPM) las predicciones de este ejer-
cicio fueron bastante coincidentes con las observaciones de campo (datos analiti-
cos) para aquellos elementos cuyos datos termodindmicos tenian una calidad

contrastada (U, Ba, Cu, Th y algo menos en el caso del Zn).

Transporte y retardo en rocas arcillosas (transporte por difusion)

En Cigar Lake, el halo de arcillas representa los productos de alteracion for-
mados por la disolucion y alteracion hidrotermal de las arenitas encajantes. Estas
arcillas residuales caracterizadas principalmente por illita y acumulaciones de mi-
nerales accesorios, constituyen una eficaz barrera hidraulica frente al movimiento
de las aguas subterrdneas en torno al yacimiento.

Por otro lado, el movimiento de los radionucleidos desde la mineralizacién
hacia el halo arcilloso, cuando se observa, se produce principalmente por difu-
sion, alcanzando unas pocas decenas de cm (Cramer y Smellie, 1994¢). La mode-
lizacién del transporte de radionucleidos a través del halo arcilloso del yacimiento
realizada por Liu ef al. (1994) confirma que la baja permeabilidad de esa capa ar-

cillosa es el principal factor limitante de la migracion de esos elementos.

Frente redox

La constatada inexistencia de procesos de migracion de radionucleidos des-
de el yacimiento de Cigar Lake en el tltimo millén de afios constituye un elemento
relevante en la confirmacion de la estabilidad a largo plazo de un almacenamien-
to de residuos. Sin embargo, supone una dificultad insoslayable para la modeliza-
cién de los procesos de transporte de radionucleidos.

Como se indico en apartados anteriores, el ejercicio de modelizacion de trans-

porte realizado por Liu e al. (1994) s6lo fue un anilisis de posibles escenarios y
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los resultados obtenidos tnicamente tienen valor como hipdtesis de trabajo
(Cramer y Smellie, 1994c). Por otro lado, la utilizacion del frente oxidante aso-
ciado a la zona limonitica se enfrenta con importantes incertidumbres en el mo-

mento de determinar el periodo de generacion y avance de dicho frente.

Radiélisis

Los primeros estudios sobre radiolisis en Cigar Lake se centraron en deter-
minar si los productos de la radidlisis podian inducir la oxidacién y degradacién
de la uraninita y en determinar el papel de la radidlisis en la formacién de la capa
hematitica situada en la interfase yacimiento/arcillas (Karlsson ez al., 1994; Liu et
al., 1994; Christensen, 1994; Cramer y Smellie, 199%4c).

La radidlisis del agua en contacto con el yacimiento generé oxidantes (H,O,, O,
y radicales OH) e hidrégeno. Dado que el hidrégeno (reductor) no es muy
reactivo a temperatura ambiente, puede escapar de la zona del yacimiento por di-
fusion a través del halo de arcillas que lo rodea. El efecto neto inducido por esta fu-
ga es un marcado predominio de los oxidantes en el agua subterranea. En principio,
los oxidantes producidos radioliticamente en Cigar Lake podrian reaccionar con:
(a) Fe ', HS y C organico disuelto en el agua subterranea; y (b) Fe (en siderita),
sulfuro (en FeS,, PbS), C organico sélido y U" (en uraninita) en las formas minera-
les solidas.

Los estudios mineraldgicos y geoquimicos en Cigar Lake mostraron que los
productos de la radidlisis estaban presentes en las aguas y los minerales. En las
aguas los productos finales de la radidlisis identificados fueron H, y 80427, este
ultimo resultante de la oxidacion de sulfuros. Las velocidades calculadas de pro-
duccién radiolitica para estos componentes fueron de 2310 y 1,7-10
eq/ m’s respectivamente. Sin embargo, dadas las dificultades analiticas y el pe-
queno nimero de muestras investigadas, estos resultados deberian tomarse con
precaucion. Aplicando el modelo radiolitico propuesto por Hofmann (1992)
para sistemas similares al yacimiento de Cigar, se obtiene una velocidad de pro-
duccién de H, de 2,310 eq/mssil, asumiendo una eficacia de la radidlisis del
1% (Hofmann, 1996).

Las inclusiones fluidas en minerales de otros yacimientos préximos (Cluff
Lake y Rabbit Lake) contenian tanto O, como H, libres (Dubessy ez al., 1988)
procedentes del atrapamiento primario de un fluido radiolizado en el yacimiento,
aunque los valores detectados no son directamente consistentes con los niveles de
hidrégeno actuales en las aguas subterraneas (Liu et al., 1994). No obstante, la
presencia de oxigeno e hidrégeno radioliticos en inclusiones fluidas es, en si, un
hecho resenable ya que demuestra que estas especies no se consumieron necesa-

riamente a bajas temperaturas.



Los estudios de Sunder ez al. (1988) revelaron que las capas superficiales
de las uraninitas del yacimiento han sufrido oxidacion hacia 6xidos mixtos de
tipo U,0O, o U,O, aunque el proceso parece haber estado bastante limitado de-
bido a que no se supera el umbral de corrosién (Christensen, 1994). La com-
prensién de la oxidacién de UO, es importante puesto que si tiene lugar la
oxidacién en el combustible gastado, més alla del U,O, y U,O,, la estructura
cristalina se altera significativamente causando la expulsion de los radionuclei-
dos de la matriz durante el proceso de conversion oxidativa. Por ello se ha
prestado un especial interés al estudio de la potencial oxidacién de la uranini-
ta como resultado de la radidlisis.

De acuerdo con los modelos de radiélisis disponibles antes de 1994, el ya-
cimiento de Cigar deberia haber sido totalmente oxidado en los 200 Ma si-
guientes a su formacion. Obviamente éste no ha sido el caso y, por tanto, estos
modelos se consideran excesivamente conservadores (Karlsson ez al., 1994). En
un intento de mejorar estos modelos de radidlisis usados en la evaluacion de la
seguridad, se establecieron modelos radioliticos teéricamente més depurados
para analizar los efectos de los campos de radiacion alrededor de los granos de
uraninita y establecer qué fraccion de la radiacion alcanza realmente al agua
para iniciar la radidlisis. Los resultados obtenidos con estos nuevos modelos in-
dicaban que sélo una muy pequefa fraccion de la radiacién total impacta so-
bre el agua y sus estimaciones no eran tan conservadoras como las de los
primeros (Smellie y Karlsson, 1996). Este es un buen ejemplo del uso de los da-
tos de analogos para desarrollar y mejorar los modelos de la evaluaciéon de la
seguridad.

Los estudios iniciales en Cigar Lake suponian que las grandes acumulacio-
nes de 6xido férrico en la capa hematitica de la interfase yacimiento/arcilla
constituian una evidencia de la existencia de un frente redox; frente que se pro-
pagaba hacia el exterior del yacimiento dirigido por un continuo suministro de
oxidantes radioliticos. Sin embargo, dado que los modelos revisados predicen
ahora una menor producciéon de oxidantes, esta explicacion para la aureola rica
en hierro ha sido descartada. La explicacion actual para el halo rico en hierro es
que representa un frente de reaccion f6sil generado en el momento de la for-
macion del yacimiento. A medida que la temperatura del yacimiento va dismi-
nuyendo, la hematites se hace estable y aparece tanto en el depdsito como en el
halo arcilloso circundante (Shi ez al., 1993).

Coloides
Independientemente de los aspectos ya indicados al hablar de las analogi-

as de Cigar Lake como barrera bentonitica, el estudio de la fracciéon particula-
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Figura CL-10.
Comparacion de los
contenidos de
coloides en las aguas
de distintos andlogos,
test sites 'y
laboratorios
subterrineos. Las
concentraciones de
coloides estin
expresadas como log
particulas/ml (eje z) y
en funcién de los
contenidos en
elementos alcalinos
(Na+K) y
alcalinotérreos
(Ca+Mg) de las aguas
(ejes X e Y). El
tamario de los
coloides considerados
es >100 nm y las
flechas indican la
disminucién de su
estabilidad. Muestras
1-16 del Tunel de
Transitgas; muestra
GTS, de Grimsel Test
Site; LEU, de
Leugern; ZUR, de
Zurzach; WELG de
Wellenberg, CIL139,
de Cigar Lake; J13 de
Nevada, GO532, de
Gorleben; MZD de
Menzenschwand;
BDS, de Bad
Sickingen; MARK,
de Markhan; MF12,
de Morro do Ferro;
BAG?2, de Bangombé
(tomado de Degueldre
et al., 2000).
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da presente en las aguas subterraneas de este anilogo ha evidenciado que, en
conjunto, su efecto sobre el transporte de elementos traza y radionucleidos no
es apreciable. Sin embargo, también ha evidenciado algunos aspectos de nota-
ble interés que matizan la anterior aseveracion frente a las necesidades de la
evaluacion de la seguridad.

En primer lugar, los analisis realizados en las aguas subterraneas de Cigar
Lake evidencian que tanto la concentracion de coloides como la proporcion de ra-
dionucleidos asociados (0,01% de los existentes en un volumen de roca dado)
muestran valores absolutos apreciablemente bajos. No obstante, aunque estos va-
lores sean muy exiguos, su efecto sobre el transporte de radionucleidos, a las es-
calas de tiempo estimadas para el funcionamiento de un sistema de

almacenamiento, puede ser significativo.

log [colll / pt. mI™t

En segundo lugar, el periodo de retencion del uranio en algunos de los co-
loides analizados es mayor de 8000 afios, circunstancia equivalente a conside-
rar una situacion de sorcién irreversible (en la que los radionucleidos
asociados a las particulas tiene pocas posibilidades de desorberse e interac-
cionar con el encajante y, por tanto, son mas facilmente transportados). En la

mayoria de los ejercicios de evaluacion de la seguridad en los que se tiene en



cuenta la presencia de coloides en los calculos (por ejemplo, el ejercicio de
KRISTALLIN-I; NAGRA, 1994a) se considera que los procesos de sorcién
tienen lugar de forma reversible y, evidentemente, los resultados obtenidos en
Cigar Lake suponen, cuando menos, una llamada de atencién sobre la verosi-
militud de este supuesto.

Por dltimo, existe un aspecto adicional que ha surgido posteriormente a los
trabajos realizados en Cigar Lake como consecuencia de la comparacién de sus
resultados con los obtenidos en otros andlogos y laboratorios subterrdneos.
Aunque los contenidos de coloides en Cigar Lake son bajos, en valores absolu-
tos, algunas de sus muestras presentan concentraciones mucho mas elevadas que
las encontradas en otros sistemas naturales (figura CL-10). Este hecho constitu-
ye un tema del que, actualmente, son conscientes los investigadores involucrados
en el estudio de los analogos naturales. No obstante, todavia no se ha realizado
ningtin estudio detallado sobre sus causas, quedando pendiente para futuras in-
vestigaciones (Miller ez al., 2000).

Actividad microbiol6gica

Los resultados obtenidos en Cigar Lake evidencian que, pese a los bajos
contenidos en nutrientes de sus aguas, aparecen microorganismos en todas las
zonas del sistema de flujo e incluso en el propio yacimiento. Los microorganis-
mos son capaces, por tanto, de sobrevivir en campos de radiacion (Cramer y
Smellie, 1994c¢).

La actividad vital de las bacterias denitrificantes, sulforreductoras y de
aquéllas cuyo ciclo vital se relaciona con el hierro induce a un mantenimiento
de las condiciones reductoras del sistema y, en términos generales, contribuye
a mantener la capacidad de tamponamiento del mismo, favoreciendo la esta-
bilidad del yacimiento y reduciendo las posibilidades de migraciéon de los ra-
dionucleidos. Mis especificamente, la actividad de los microorganismos
puede paliar los efectos oxidantes de la radidlisis, aspecto de notable interés
para la evaluacion de la seguridad y que merece la realizacion de estudios mas
detallados.

En conjunto, los estudios realizados en Cigar Lake indican que la presen-
cia de mircroorganismos no tendria efectos perjudiciales sobre los materiales
o procesos esperables en un almacenamiento geoldgico profundo; mas bien
todo lo contrario. Sin embargo, la ubicuidad de distintos tipos de bacterias,
incluso en condiciones aparentemente no muy favorables por la escasez de nu-
trientes, y sus efectos sobre la hidroquimica redox de las soluciones aconseja
tener en cuenta su presencia en la modelizacion de los procesos asociados al

campo préximo (Chapman, 1994).
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Aportaciones a la evaluacion de la seguridad

El anilogo de Cigar Lake es uno de los pocos que ha contribuido (y contri-
buye) a los tres aspectos fundamentales considerados en la evaluacion de la segu-
ridad: desarrollo de modelos conceptuales, obtencion de datos cuantitativos y
comprobacién de modelos.

La contribucién a estos aspectos es significativamente amplia, excepto en
el caso de la obtencion de datos cuantitativos. Gran parte de los aspectos que
se han ido desgranando al hablar de las analogias de materiales y procesos en
Cigar Lake tendrian cabida, de forma mds o menos evidente, en los modelos
conceptuales manejados en la evaluacion de la seguridad. Por ello, nos restrin-
giremos en este apartado a comentar aquellas contribuciones mas destacadas
(y, frecuentemente, ya utilizadas en los ejercicios de evaluacién de la seguridad)
de Cigar Lake en esta etapa.

En lo que se refiere a la comprobacion de modelos hay que tener presen-
te que en este analogo, a diferencia de lo que suele ocurrir en el resto, no sé-
lo se han verificado o usado los modelos genérica y clasicamente calificados de
geoquimicos sino que también se han comprobado modelos mucho mas espe-
cificos de evaluacion de la seguridad, como los radioliticos o los de disolucion
del combustible.

Modelos conceptuales

Quizéds una de las principales contribuciones de Cigar Lake en este aspecto
se encuentre en la demostracion de la estabilidad a largo plazo de un sistema que,
en su conjunto, responde al modelo conceptual a gran escala de un almacena-
miento de residuos nucleares (figura CL-11; tabla CL-5). Esta contribucién se re-
coge en las conclusiones del ejercicio AECL-94, Goodwin ef al. (1994). Este
mismo aspecto es resaltado en uno de los documentos asociados al ejercicio KRIS-
TALLIN-1 (NAGRA, 1994a), el titulado KRISTALLIN-1, Results in Perspective
(Neall, 1994), como apoyo a las estimaciones y conceptos generales manejados en
el ejercicio de evaluacion de la seguridad.

No obstante, este andlogo presenta también aportaciones a los modelos con-
ceptuales parciales manejados, a menor escala, dentro del esquema de un almace-

namiento profundo de residuos. Las principales hacen referencia a:

® [a estabilidad del combustible gastado,

¢ ¢l desarrollo y mejora de los modelos conceptuales manejados para los pro-
cesos de radidlisis, y

e la efectividad a largo plazo de la barrera bentonitica en el aislamiento del

depdsito.
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Figura CL-11:
Comparacion
entre las analogias
existentes en
Cigar Lake y un
concepto de
almacenamiento
geologico
profundo de
residuos
radiactivos
(tomado de
Goodwin et al.,
1989).

Tabla CL-5:
Paralelismos entre
el yacimiento de
Cigar Lake y el
concepto esparol
para el
almacenamiento
de combustible
nuclear gastado
en granito
evaluado en 1997
(modificada de
Goodwin et al.,
1989).
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Caracteristica

Concepto de almacenamiento
espaiiol

Cigar lake

FORMA QUIMICA DEL RES

IDUO

Isotopos radioactivos

Productos de fision, de activacion y de
desintegracion

Productos de fision y desintegracion
espontaneas

Mecanismos de
disolucion

Se asume disolucién congruente

Aparentemente es disolucion congruente; el
., 9

plomo radiogénico (de 1,3-10 afios)

todavia se encuentra en la uraninita.

Concentracion de U en
las aguas subterraneas

Se asume el limite de solubilidad; los
valores medios estan entre 10y 10”
mol/L

Concentraciones observadas hoy en dia en
las aguas subterraneas reductoras son

-7
menores de 10 mol/L

CONTENEDOR

Material Acero al carbono No hay anélogo del contenedor; sin
embargo, hay presencia de hematites que
se han preservado durante 10 afios.

MATERIAL DE SELLADO

Material Bentonita compactada y arena Halo rico en arcillas en las arenitas

(fundamentalmente illita con cuarzo).

Propiedades hidraulicas

Bentonita con elevada capacidad de
hinchamiento y muy baja conductividad
hidraulica.

Halo de arcillas ricas en illita: baja
capacidad de hinchamiento y algo méas
elevada su conductividad hidraulica.

Propedades quimicas

Se asume que hay una sorcion importante
de muchos elementos disueltos (Cu, Uy Zn)

La evidencia sugiere que las arcillas han
retenido elementos como Cu, Uy Zn.

GEOSFERA

Espesor de la barrera de
campo lejano

Profundidad de referencia del sistema de
almacenamiento mas de 500 m

El yacimiento se formé a mas de 3 km por
debajo de la superficie; hoy estéd a 430 m
de profundidad

Composicion del agua

Las aguas subterraneas de referencia son

Las soluciones hidrotermales que formaron

subterranea bicarbonatadas calcicas y poco salinas el yacimiento tenian una salinidad de 250
a 350 g/L de TDS. Las actuales también
son poco salinas.

Coloides La migracién de radionucleidos debida a | Los coloides formados en la zona del

coloides se asume que no sera importante

yacimiento son atrapados en el halo rico en
arcillas.

Propiedades hidraulicas

Granito con baja conductividad hidraulica

La porosidad de la arenita es de 10 a 100
veces mas elevada que la del granito; las
conductividades son, por tanto, también
mayores.

Propiedades quimicas

Se asume la sorcién de muchos elementos
disueltos: Pb, Ra y U son fuertemente
sorbidos.

Se sorben muchos elementos disueltos; Pb,
Ray U son fuertemente sorbidos.




Caracteristica Concepto de almacenamiento Cigar lake

espafiol

ESCALA TEMPORAL E IMPACTO AMBIENTAL
Escala de tiempo Los criterios reguladores requieren un

El yacimiento de uraninita ha sobrevivido
tiempo de proteccion de al menos 10° més de 10" afios en una roca saturada de

afnos agua

Impactos ambientales Los criterios reguladores ponen No hay indicaciones (radioldgicas,

limitaciones en cuanto a los impactos al | térmicas, geofisicas o geoquimicas) en la

hombre y al ambiente superficie de que exista un yacimiento de U

en profundidad.

Las contribuciones a los dos primeros aspectos se encuentran estrechamente
relacionadas ya que los efectos de la radidlisis se traducen en una generacion de oxi-
dantes que, evidentemente, afecta a la estabilidad (disolucién) del combustible. De
hecho, la mayoria de los modelos de disolucién de la matriz del combustible utili-
zados en ejercicios de evaluacion de la seguridad contemplan los efectos radioliticos
(SKB-91, SKB 1992; SITE-94, SKI, 1996; TVO-92, Vienno et al., 1992; AECL-94,
Johnson ez al., 1994; TILA-99, Vieno y Nordman, 1999; SR-97, SKB, 1999a).

Estabilidad del combustible gastado

Una de las conclusiones més destacadas en el estudio de la estabilidad de la ura-
ninita en Cigar Lake (Chapman, 1994; Cramer y Smellie, 1994c; Smellie y Karlsson,
1996), hace referencia al limite de Eh en el que la disolucion de ese mineral (como
analogia a la de la matriz del combustible) cambia de comportamiento.

En condiciones reductoras, la disolucién de la matriz del combustible esta
controlada por la baja solubilidad del UO,. Sin embargo, existe un valor limite de
Eh de 120 mV (determinado experimentalmente; Shoesmith y Sunder, 1991,
1992) a partir del cual el proceso simple de disolucién en condiciones reductoras
(disolucién reductora) es reemplazado por un proceso de oxidacién de la super-
ficie de UQ, y disolucién concomitante (disolucion oxidante). Este cambio en el
mecanismo de disolucion, que se produce cuando la composicion superficial del
UO, (Shoesmith y Sunder, 1991) pasa a ser de UQO,,, (U,O,), supone un notable
incremento en la velocidad del proceso.

En Cigar Lake (donde la fase limitante de la concentracién de uranio en las
aguas del yacimiento es el U,O, y el potencial redox de las soluciones se encuen-
tra aparentemente delimitado por equilibrios con siderita y/o pirita; Bruno y

Casas, 1994") no existe ninguna huella mineraldgica (presencia de fases secun-

“7 Estos resultados son consistentes con la presencia de pirita y siderita en el depésito y con la mineralogia de
las fases de uranio presentes en el mismo, con estequiometrias que van de U,0O, a U,O, (Janeczek y Ewing,
1992).

Anélogos naturales

Tabla CL-5
(continuacion):
Paralelismos entre
el yacimiento de
Cigar Lake y el
concepto espariol
para el
almacenamiento
de combustible
nuclear gastado
en granito
evaluado en 1997
(modificada de
Goodwin et al.,
1989).
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darias de U”) de que se haya producido una disolucién oxidante de la uraninita,
incluso a valores de Eh tan elevados como los 200 mV detectados en las aguas del
halo arcilloso. Por otro lado, las concentraciones de uranio en las aguas se en-
cuentran en el rango de 1072 10" mol/, rango esperable en procesos de disolu-
cion reductora (las concentraciones esperables en régimen de disolucion oxidante
se situarfan en torno a los 10 -10 mol/1*"). Todo ello parece indicar que el limi-
te para que se produzca una disolucién oxidante en las uraninitas de Cigar Lake
se sittia en valores de Eh mayores de 200 mV y, por tanto, superiores al determi-
nado experimentalmente (120 mV).

Los resultados obtenidos en otros analogos naturales resultan concordantes
con los de Cigar Lake y, por ejemplo, en Pocos de Caldas la disoluciéon oxidante
de uraninita se produce a valores superiores a los 300 mV (Bruno y Casas, 1994),
lo mismo que en Pena Blanca (Ildefonse e al., 1992) o Shinkolobwe (Finch y
Ewing, 1991). En Koongarra (Duerden, 1992) y El Berrocal (Bruno y Casas, 1994)
la disolucién oxidante se produce a partir de valores en torno a los 200-250 mV.

El limite experimental de 120 mV se encuentra conceptual o formalmente
manejado en muchos de los modelos de disolucién de la matriz del combustible
utilizados en los ejercicios de evaluacion de la seguridad realizados hasta la fe-
cha (SITE-94, SKI, 1996; AECL-94, Johnson et al., 1994; SR-97, SKB, 1999; T1-
LA-99, Vieno y Nordman, 1999), en los que las referencias a los trabajos de
Shoesmith y Sunder (1991, 1992) son constantes. Los resultados obtenidos en
Cigar Lake (y resto de analogos) indican que el valor experimental es conserva-
dor, tanto si se utiliza como justificacién de modelos simples, en los que sélo se
consideran condiciones reductoras para la disolucion de la matriz del combus-
tible (denominados nzodelos limitados por la solubilidad, de este tipo es el utili-
zado en la evaluacion de la seguridad canadiense AECL-94; Johnson ez al.,
1994), como si se usan modelos méas complejos, en los que se combina el efecto
de la radidlisis sobre la disolucion del combustible (de este tipo son los utiliza-
dos en los ejercicios de evaluaciéon de la seguridad suecos realizados por SKB o
SKI). Es en estos altimos donde se considera formalmente un posible desplaza-
miento de los mecanismos de disolucién, desde condiciones reductoras a oxi-
dantes (inducidas por la radidlisis) y donde, evidentemente, el limite elegido
para la transicion entre ambos mecanismos es critico.

En el modelo del sistema de almacenamiento utilizado para el ejercicio
AECL-9%4, Johnson ez al. (1994) se hace referencia a Cigar Lake para servir de

¥ Los valores obtenidos por Casas et al. (1994) utilizando muestras de uraninita de Cigar Lake en experi-
. . . S P . e .
mentos de disolucién oxidante son de 10 mol/l, todavia en condiciones de desequilibrio tras 4000 horas de
contacto uraninita-solucién.



apoyo al conservadurismo del modelo de disolucién manejado en ese ejercicio de
evaluacion de la seguridad. Aunque no se considera explicitamente en el ejercicio
de evaluacion de la seguridad, la posible utilidad del anilogo de Cigar Lake para
la verificacion de la estabilidad del combustible en condiciones reductoras es ci-
tada también en las conclusiones del TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

Desarrollo de los modelos conceptuales para los procesos de radiélisis

La utilizacion de modelos de evaluacién de la seguridad sobre radidlisis y di-
solucién del combustible en el analogo de Cigar Lake constituye uno de los aspec-
tos més destacados y, como tal, sera tratado en el apartado sobre comprobacién de
modelos. No obstante, bien porque se introdujeron mejoras tedricas (conceptua-
les) en los modelos utilizados (caso de los de radidlisis) o bien porque de su utili-
zacion en el analogo surgieron resultados conceptuales de interés (caso del modelo
de disolucién del combustible utilizado), existen algunos aspectos que deben ser
incluidos en este apartado.

Una de las tareas de verificacion de modelos mas reconocida en el ambito de
la evaluacion de la seguridad fue la que se efectud en el proyecto inicial de Cigar
Lake con los modelos de radidlisis utilizados hasta aquel momento en ese tipo de
ejercicios. La aplicacion de esos modelos al yacimiento de Cigar Lake predecia
que el depésito tenia que haberse oxidado 200 millones de afios después de su for-
macion (Karlsson et al., 1994), circunstancia que evidentemente no habia sucedi-
do en los 1300 millones de afios de edad del yacimiento.

Esta discrepancia, aunque conservadora desde la perspectiva de la evalua-
cion de la seguridad, indicaba claramente que los modelos de radidlisis debian
ser mejorados para conseguir resultados mds realistas. Esta mejora exigia un re-
finamiento del marco conceptual manejado para describir este tipo de procesos.
Esta tarea fue abordada en el trabajo de revision del analogo de Cigar Lake
(Smellie y Karlsson, 1996), incorporandose explicitamente los efectos de los
campos de radiacion alrededor de los granos de uraninita dentro del modelo
conceptual de radidlisis. El estudio de la geometria de distribucion de las dosis
de radiacion en torno a los granos permite evaluar qué fraccion de la radiacion
llega a la fase acuosa circundante y es capaz, por tanto, de iniciar reacciones de
radidlisis (Smellie y Karlsson, 1996, 1999).

Los resultados obtenidos con los nuevos modelos matematicos desarrollados

[42]

bajo esa premisa indicaban que la dosis de radiacion alfa*” capaz de iniciar reac-

ciones radioliticas, dependia del tamafio y distribucion de tamafos de los granos de

- TLa contribucién de las radiaciones beta y gamma a los procesos de radidlisis es minima, tal como se evi-

dencia también en estos modelos mejorados.

Anélogos naturales
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uranio y que, independientemente de estos factores, s6lo una pequefa fraccion de
la energia total de un grano de uranio alcanzaba la solucién como radiacién alfa. Por
tanto, s6lo una pequefa fraccion de esa energia podia contribuir a la generacion de
oxidantes radioliticos. Estos resultados conceptuales fueron comentados, por ejem-
plo, en SITE-94 (SKI, 1996) al discutir la influencia de la radidlisis en el modelo de
disolucion del combustible, haciendo referencia expresa al analogo de Cigar Lake.

Por otro lado, la aplicacién de modernos modelos de oxidacion radiolitica del
combustible, como el RDC (Eriksen ez al., 1995 y Bruno et al., 1996), a Cigar Lake
(Bruno, 1995; Smellie y Karlsson, 1996) proporciona resultados consistentes con las
observaciones realizadas en el andlogo. Ademas, sugiere que la generacion de oxi-
dantes por radidlisis puede ser compensada por la propia capacidad reductora de la
importante masa de uranio del yacimiento. Pese a algunas incertidumbres en el mo-
delo manejado, este resultado podria explicar la ausencia de procesos de oxidacion
importantes en el yacimiento de Cigar Lake ya que no hace sino resaltar las conse-
cuencias de dos hechos incuestionables: que la capacidad reductora del yacimiento
es muy importante y que ha permanecido inalterada desde que se formé6 (Smellie y
Karlsson, 1996, 1999). Este modelo (o alguno de sus derivados) ha sido contempla-
do en distintos ejercicios de evaluacion de la seguridad y, por tanto, también el con-

cepto asociado de compensacion de oxidantes radioliticos verificado en Cigar Lake.

Efectividad de la barrera bentonitica

Los aspectos descritos en el apartado sobre la analogia de la barrera bentoni-
tica existente en Cigar Lake confirman las funciones conceptualmente asignadas
a esa barrera, incluso en condiciones de importante degradacion de la misma
(transformacion total a illita).

Independientemente de que el halo arcilloso justifique la estabilidad del yaci-
miento, debido al mantenimiento de su capacidad de aislamiento hidradlico a muy
largo plazo, existe otro aspecto de sumo interés para la evaluacion de la seguridad
como es la capacidad filtrante de coloides que presenta esa capa arcillosa. Esta es
una de las principales funciones que se asigna conceptualmente a la barrera ben-
tonitica a partir de los resultados obtenidos en experimentos de laboratorio
(Torstenfelt et al., 1982; Eriksen y Jacobson, 1982). La verificacion de esta funcion
en un sistema natural como Cigar Lake, a escalas de tiempo mucho mayores de las
asequibles en laboratorio y en una analogia que, ademas, se corresponderia con el
caso de una barrera ya muy degradada, representa un notable incremento de la

confianza en las funciones de seguridad asignadas a la barrera de bentonita.

Adquisicion de datos cuantitativos
Si bien las aportaciones de tipo cualitativo son numerosas, la contribucién de los

analogos naturales a la evaluacion de la seguridad con datos cuantitativos es, hasta el



momento, realmente escasa (Miller ez a/., 1994, 2000). En este contexto, merece la
pena sefialar que la velocidad de disolucion del UO, determinada en Cigar Lake ha
sido empleada de forma semicuantitativa, caando menos, en el ejercicio TILA-99 fin-
landés (Vieno y Nordman, 1999). Al seleccionar la velocidad de degradacion de la
matriz del combustible, estos autores analizan los valores proporcionados por expe-
rimentos de disolucién realizados en condiciones reductoras, encontrando velocida-
des de disolucién en tornoa 10 afo  sélo para los primeros estadios del proceso de
degradacion. Los valores obtenidos en Cigar Lake sugieren que esta velocidad de di-
solucion, a largo plazo, es notablemente menor, de 10" a 10 afio . De forma con-
servadora respecto a estos ultimos datos, se elige un valor de 10° afio para su
utilizacién en este ejercicio de evaluacion de la seguridad.

Vieno y Nordman (1999) sefialan, ademas, que los modernos modelos cinéti-
cos de disolucion del combustible utilizados en otros ejercicios de evaluacion de
la seguridad (haciendo referencia al modelo RDC de Bruno et al., 1996) predicen
velocidades de disolucion a largo plazo del orden de 10" 210  afio , similares a
las determinadas en Cigar Lake.

Por otro lado, los valores de concentracién de uranio y otros elementos traza de-
terminados en las aguas préximas al yacimiento de Cigar Lake han sido emplea-
dos como apoyo y verificacion de los limites de solubilidad establecidos para SR-97
(Bruno et al., 1997) y TILA-99 (Olilla y Ahonen, 1998), aspecto que constituye otra

forma de utilizacioén de datos cuantitativos procedentes de analogos naturales.

Comprobacion de modelos

En el andlogo de Cigar Lake, tal como se comentd en la introduccion de
este apartado, se comprobaron modelos de disolucién del combustible, mode-
los de radidlisis y un importante ndmero de cédigos y metodologias de mode-

lizacién geoquimica.

Modelos de disolucién del combustible

En Cigar Lake se comprobaron los resultados proporcionados por el mode-
lo RDC (ReDuctive Capacity, Eriksen et al., 1995; Bruno et al., 1996) desarrolla-
do, inicialmente, para el estudio de los efectos de la radidlisis en los experimentos
de disolucién del combustible.

La verificacién de este modelo incluyd la utilizacién de uraninitas de Cigar Lake
en experimentos de laboratorio (Casas ez al., 1994), comprobandose el correcto fun-
cionamiento de las premisas cinéticas en las que se basa, dentro del contexto (labora-
torio) para el que fue disefiado. Pero, ademds, el RDC no debia tener en principio
ningtin impedimento tedrico para analizar, por ejemplo, la variacion en el tiempo de las
velocidades estimadas de generacion de oxidantes radioliticos o del grado de oxidacion

de la uraninita en el andlogo y obtener, de esa manera, una expresion general para la
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velocidad de disolucién de la uraninita a escalas geolgicas de tiempo. Los resultados
obtenidos por el modelo resultaron plenamente consistentes con las observaciones rea-
lizadas en Cigar Lake, confirmando su aplicabilidad para intervalos de tiempo como
los que hay que considerar en un ejercicio de evaluacion de la seguridad.

Esta comprobacion resulta de suma importancia ya que el RDC ha sido in-
cluido dentro de los modernos modelos de disoluciéon del combustible desarro-
llados por SKB vy, aunque no se hace referencia explicita a la comprobacion
realizada en Cigar Lake, el modelo RDC ha sido contemplado en la discusion so-
bre los procesos de disolucién de la matriz del combustible del ejercicio de TILA-
99 (Vieno y Nordman, 1999) y, lo que es mas importante, ha sido usado como
parte del modelo radiolitico de disolucién del combustible empleado en SR-97
(SKB, 1999a; Eriksen 1996, 1999).

Modelos de radiélisis

Durante el desarrollo del proyecto de investigacion original de Cigar Lake se
aplicaron los modelos de radidlisis (oxidacion del combustible) utilizados hasta
aquel momento en ejercicios de evaluacion de la seguridad realizados por SKB.
Los resultados obtenidos con estos modelos predecian que la totalidad del yaci-
miento de Cigar Lake se hubiese oxidado en un intervalo de tiempo que oscilaba
entre 18 y 170 millones de anos (esta tltima cifra se obtuvo, en concreto, con el
modelo de radidlisis utilizado en SKB-91; SKB, 1992) desde su formacién
(Karlsson ez al., 1994). Estos resultados fueron atribuidos a una sobreestimacién
de la velocidad de oxidacién radiolitica en los modelos (Karlsson ez al., 1994;
Smellie y Karlsson, 1999) y, en todo caso, resultaban ser muy conservadores des-
de la perspectiva de la evaluacién de la seguridad.

Este hecho indujo el desarrollo de nuevos modelos para los procesos ra-
dioliticos, con mejoras conceptuales sobre los mismos, dentro del posterior tra-
bajo de revision del analogo (Smellie y Karlsson ,1996). Los nuevos modelos
propuestos, como los de Jansson e al., (1994), Jansson (1995), Liu y
Neretnieks (1994) o Liu (1995), incluian aspectos novedosos como: la utiliza-
cién de nuevos calculos tedricos sobre las dosis de radiacién, los efectos del
campo de radiacion de granos de uraninita con tamafios como los existentes en
el yacimiento de Cigar Lake, la influencia de otros componentes reductores ca-
paces de reaccionar y recombinarse con los oxidantes de origen radiolitico y la
utilizacion especifica de datos del andlogo en el calibrado y comprobacién de
sus supuestos matematicos.

Sin embargo, y pese a estas mejoras, los resultados de estos modelos siguie-
ron sobrestimando los efectos de la radiolisis al ser aplicados a Cigar Lake
(Smellie y Karlsson, 1996, 1999; Miller et al., 2000). Por ejemplo, el modelo desa-



rrollado por Liu (1995), teniendo en cuenta los efectos de la porosidad y tamano
de grano de la uraninita en el depdsito, proporcionaba valores casi un 100% su-
periores a los estimados para la velocidad de radidlisis en el yacimiento. Estas dis-
crepancias posiblemente se encuentren relacionadas con las incertidumbres
provocadas por la heterogeneidad del yacimiento en algunos de los parametros
necesarios (distribucion de granos de uranio, superficie de contacto entre agua y
solido; Smellie y Karlsson, 1996, 1999).

En cualquier caso, los resultados proporcionados por los nuevos modelos
desarrollados siguen siendo conservadores para la evaluacion de la seguridad.
Aspecto que ha pasado a ser frecuentemente referenciado en los ejercicios pa-
ra valorar o destacar, precisamente, el conservadurismo de los modelos mane-
jados de radiolisis y disoluciéon oxidante del combustible. Esta utilizacién de
Cigar Lake puede verse en SITE-94 (SKI, 1996) o en el mas reciente SR-97
(SKB, 1999a). En este Gltimo ejercicio se realiza una aplicacion directa al ana-
logo natural del modelo de radidlisis utilizado en la evaluacion de la seguridad.
Los resultados obtenidos predecian la total oxidacion del yacimiento en 100
millones de afios verificindose, de forma explicita, el conservadurismo del mo-

delo manejado en este ejercicio.

Cédigos geoquimicos y bases de datos termodinamicos
Respecto a los codigos, bases de datos y metodologia de modelizaciéon geo-

quimica, Cigar Lake contribuye a tres aspectos fundamentales:

e la comprobacion de las capacidades predictivas de codigos y bases de datos
termodindmicos (apartado de BPM);

e ¢l aumento de la confianza en las metodologias, cddigos de modelizacion
geoquimica y bases de datos termodindamicos utilizables en la caracterizacion
del emplazamiento y en los ejercicios de evaluacion de la seguridad; y

¢ ¢l aumento de la confianza en los resultados de los cddigos acoplados

hidrogeoquimicos.

La evaluacion de codigos y bases de datos termodindmicos fue uno de los
objetivos especificos propuestos en el proyecto de Cigar Lake. En las conclu-
siones del trabajo (Chapman, 1994; Cramer y Smellie, 1994), los resultados des-
tacados sobre este aspecto hacen referencia casi exclusivamente a la
comprobacién de los c6digos y, sobre todo, de las bases de datos en el ejercicio
de BPM. La determinacién de los limites de solubilidad elemental, que luego se
incorporan a los c6digos de transporte manejados en los ejercicios de evaluacion
de la seguridad, se realiza frecuentemente mediante el uso de cddigos y bases de

datos similares a los manejados en los ejercicios de BPM y con planteamientos
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predictivos muy parecidos (SITE-94, SKI, 1996; KRISTALLIN-1, NAGRA,
1994a; SR-97, SKB, 1999; TILA-99, Vieno y Nordman, 1999). Desde esta pers-
pectiva, resulta perfectamente justificable la especial atencion puesta en los ejer-
cicios de prediccion del tipo de la BPM (realizados en casi todos los analogos
principales) como analogia de uno de los cilculos fundamentales que se realizan
en una evaluacion de la seguridad.

La utilizacion de cédigos y bases de datos termodinamicos en analogos natu-
rales tiene una segunda vertiente de interés, normalmente no mencionada o valo-
rada en los propios trabajos, como es su contribucion a los estudios de
caracterizacion del sistema donde se almacenarin los residuos.

En Cigar Lake, se utilizaron en este sentido los cdigos desarrollados por el US
Geological Survey WATEQF (Plummer et al., 1976) PHREEQE (Parkhurst et al.,
1980) y NETPATH (Plummer et al., 1991) de forma coordinada, dentro de la meto-
dologia de problema inverso clasicamente definida en Modelizacion Geoquimica.
Puede considerarse, por tanto, que la aplicacién de esos codigos en Cigar Lake con-
tribuyd a comprobar tanto su idoneidad como la de la propia estrategia de uso, a la
vez que se beneficiaba de la seguridad proporcionada por su uso en un amplio ni-
mero de trabajos cientificos en los que se habian utilizado previamente. Como pue-
de observarse en la tabla CL-6, la utilizacion de estos cddigos (y especialmente, la del
c6digo PHREEQE) en ejercicios de evaluacion de la seguridad ha sido muy amplia,
seguramente como consecuencia de esta también amplia utilizacion tanto en am-
bientes cientificos como en el estudio de andlogos™’.

El c6digo HARPHRQ (Brown et a/, 1991), derivado del PHREEQE vy utili-
zado como apoyo de la aproximacién cinética planteada con STEADYQL en la
revision del modelo hidrogeoquimico del andlogo, también ha tenido un amplio
uso dentro del campo de los andlogos (tabla CL-6) aunque en la evaluacion de la
seguridad solo existen referencias a su utilizacion por parte de uno de los grupos
integrantes del proyecto SPA (Baudoin ez al., 1999).

El c6digo M3 (Laaksoharju ez al., 1995; Laaksoharju y Skarman, 1995) fue apli-
cado por primera vez al estudio de andlogos en Cigar Lake. Posteriormente, y de
forma muy reciente, se ha utilizado en los analogos de Palmottu (Laaksoharju ez a/.,
1999) y Oklo (Madé et al, 2000a), asi como en el ejercicio de evaluacion SR-97
(SKB, 1999a) para la caracterizaciéon del emplazamiento considerado (Laaksoharju

et al., 1998), con una metodologia muy similar a la utilizada en Cigar Lake.

#1El cédigo WATEQF habia sido analizado comparativamente en el Proyecto MIRAGE pero su uso no ha si-
do tan generalizado como el del PHREEQE en el estudio de andlogos. De hecho, s6lo en Cigar Lake exis-
ten referencias especificas a su utilizacidn en este contexto. No obstante ha sido utilizado en ejercicios como
SITE-94 o SR-97 y, en algunos casos (SITE-94), para calculos muy similares (redox) a los planteados en
Cigar Lake.



Mencién especial merece la utilizacion de los codigos STEADYQL y SOL-
MINEQ.88 en Cigar Lake. El c6digo STEADYQL (Furrer et al., 1989) todavia
no ha sido utilizado en ejercicios de evaluacion de la seguridad aunque su empleo
en Cigar Lake (y, posteriormente, en El Berrocal; Duro e al., 1997) parecen indi-
car que sus capacidades cinéticas pueden ser aprovechadas en los estudios de ca-
racterizacién del emplazamiento. El cédigo SOLMINEQ.88 (Kharaka et al.,
1988) es un cédigo desarrollado por el US Geological Survey y frecuentemente uti-
lizado en ambitos cientificos. Pese a que su utilizacién en ejercicios de evaluacion
de la seguridad y otros andlogos parece haber sido minima, hay que tener presen-
te que éste es uno de los cddigos que aparece en la base de datos de la NEA y que
su principal contribucién al ambito de la seguridad de los almacenamientos ha si-
do como fuente de datos termodinamicos (véase por ejemplo, Pearson y Berner,
1991), aspecto que remarca el interés de su utilizacion en Cigar Lake.

Los c6digos SPECIATE (Nesbitt ez a/., 1992) y CHEMGEO (Shi ez al., 1996)
parecen haber sido desarrollos especificos para el estudio del andlogo de Cigar
Lake ya que existen muy pocas referencias sobre los mismos, incluso dentro del
ambiente académico™".

Por tltimo, en el andlogo de Cigar Lake han sido utilizados distintos c6digos
acoplados de tipo hidrogeoquimico. Dentro del proyecto original fue empleado el
c6digo CHEQMATE (Haworth et al., 1988) para la modelizacion de la propaga-
cion del posible frente redox a través del halo arcilloso. Este c6digo ha sido uno
de los clasicamente considerados dentro de proyectos de intercomparaciéon (MI-
RAGE, Marsily, 1990; CHEMVAL, Read y Broyd, 1989; y CHEMVAL-2, Read,
1994) y también participd en el estudio comparativo sobre la modelizacion de
avance del frente redox en Pocos de Caldas (Cross et al., 1991). De forma mas re-
ciente, ha sido usado en Maqarin, aunque no parece haber sido utilizado en ejer-
cicios de evaluacion de la seguridad.

Lo cierto es que pocos c6digos acoplados hidrogeoquimicos han sido utili-
zados en ejercicios de evaluacion de la seguridad. Los resultados de este tipo de
codigos dependen, normalmente, del conocimiento de un buen niimero de va-
riables o, en su defecto, del empleo de supuestos sobre el comportamiento del
sistema. Ello hace que sean modelos de dificil comprobacién y a ello alude
Chapman (1994) al referirse a la utilizacion del codigo CHEQMATE en Cigar

1 El cédigo SPECIATE no es realmente un cédigo escrito en uno de los lenguajes de alto nivel al uso. Se trata
de un conjunto de macros desarrolladas sobre una hoja de calculo (QUATTRO-PRO) para realizar calculos de
especiacion-solubilidad con radionucleidos en un intervalo de temperatura de 0 a 150 °C. Por otro lado y a
parte de su uso en Cigar Lake, no existen mis referencias sobre el c6digo CHEMGEOQ desarrollado por Shi
et al. (1996) a partir de una versién del cédigo CHEMSAGE (Eriksson y Hack, 1990), utilizado para analizar
sistemas metaltrgicos. No obstante, la reciente version 4.0 de este dltimo c6digo parece haber incorporado las
capacidades desarrolladas por Shi et al. (1996) para el estudio de sistemas geolégicos en CHEMGEO.
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Caracterizacion del modelo hidrogeoquimico del anélogo y ejercicio de BPM

Codigos usados en Ejercicios Otros Ejercicios de
Cigar Lake evaluacion de la analogos intercomparacion
seguridad naturales

WATEQF SITE-94 (SKI, 1996) MIRAGE (Marsily, 1990)

(Plummer et al., 1976) | SR-97 (SKB 1999)

PHREEQE Project-90 (SKI, 1991) El Berrocal MIRAGE (Marsily, 1990)

(Parkhurst et al., 1980) | NRC IPA-2 (Wescott ef al., 1994) |Pocos de Caldas | CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)
SITE-94 (SKI, 1996) Oklo CHEMVAL-2 (Read, 1994)
AGP-Granitos (ENRESA, 1997)  |Needle's Eye
AGP-Arcilla (ENRESA, 1999) Broubster

SPA (Baudoin et al., 1999)

South Terras

Magqarin
Koongarra
Oman
Tono
Steemkampskraal
NETPATH SITE-94 (SKI, 1996) Oklo
(Plummer et al,, 1991) | SR-97 (SKB, 1999a) El Berrocal
Palmottu
HARPHRQ SPA (Baudoin et al., 1999) Pocos de Caldas | MIRAGE (Marsily, 1990)
(Brown et al., 1991) El Berrocal CHEMVAL-2 (Read, 1994)
Magarin
STEADYQL El Berrocal
(Furrer et al., 1989)
M3 SR-97 (SKB, 1999) Oklo
(Laaksoharju et al., 1995 Palmottu

SOLMINEQSS
(Kharaka et al., 1988)

Catalogo de codigos de la CEE (Ashton et al., 1993).

SPECIATE
(Neshitt et al., 1992)

referencias sobre su uso.

Desarrollados dentro de los trabajos en Cigar Lake. Sin mas

Modelizacion de la génesi

s del yacimiento

CHEMGEO
(Shi et al., 1996)

Desarrollados dentro de los trabajos en Cigar Lake. Sin mas
referencias sobre su uso. Nueva version CHEMSAGE v.4.0.

Comprobacion de modelos acoplados

CHEQMATE
(Haworth et al., 1988)

Pocos de Caldas
Magarin

Pocos de Caldas (Cross et al.,
1991),

MIRAGE (Marsily, 1990)
CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)
CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Modelizacion de la génesis del yacimiento

URAFRM
(Raffenperger, 1993)

Koongarra




Lake (indica que dicho cédigo realmente no ha sido comprobado por no haber
sido utilizado de forma predictiva).

Sin entrar a discutir la problematica asociada al concepto de prediccion y
su comprobacion, una posibilidad es aplicar estos codigos a procesos que ya han
ocurrido, y de los que se conoce su estado final, para comprobar su respuesta
frente a ese estado final conocido. En este sentido, los resultados proporciona-
dos por CHEQMATE resultan coherentes con el conocimiento que se tiene del
proceso modelizado en el sistema. Mas espectaculares resultan todavia los re-
sultados proporcionados por URAFRM (Raffensperger, 1993) en la simulacién
de la génesis de yacimientos como el de Cigar Lake, reproduciendo no sélo la
formacion de los depdsitos de uranio sino también los distintos halos de altera-
cion asociados a los mismos. Evidentemente, esta comprobacion de las posibili-
dades de simulacion de este tipo de cddigos no es absoluta pero si que
contribuye a proporcionar un aumento de la confianza en los mismos y en los
modelos conceptuales subyacentes.

Evidentemente, la contribucion de Cigar Lake a la verificacion de los codigos
utilizados en los tres tipos de modelizacién geoquimica comentados se traduce,
directa o indirectamente, en una comprobacion de las bases de datos termodina-
micos manejadas por todos esos programas (tabla CL-4).

En este sentido, la tarea de verificacion de los resultados proporcionados por
las bases de datos manejadas en el ejercicio de BPM (HATCHES, SKBU1 y
SKBPU) se integra dentro de los ejercicios de este tipo realizados en otros analo-
gos. Asi distintas versiones de la base de datos HATCHES han sido utilizadas en
los ejercicios de BPM realizados en Pocos de Caldas, El Berrocal y Maqarin. Por
otro lado, esta base de datos fue la utilizada por uno de los participantes del pro-
yecto SPA y ha sido empleada como referencia en la determinacion de los limites
de solubilidad de distintos ejercicios de evaluacion de la seguridad (como, por
ejemplo, KRISTALLIN-1, SR-97 o TILA-99; Pearson et al., 1992; Berner, 1995;
Bruno et al., 1997; Olilla y Ahonen, 1998).

Las base de datos SKBU1 (Bruno y Puigdoménech, 1989) fue utilizada en los
ejercicios de BPM de Pocos de Caldas y Magarin y en distintos tipos de calculos
de modelizacién realizados en el andlogo de Palmottu. Pero ademas, esta base de
datos constituyd una fuente fundamental para la construccion de la base de datos
de la NEA (Grenthe ez al., 1992a) y también ha sido consultada para la determi-
nacion de los limites de solubilidad en los ejercicios de evaluacion de la seguridad
indicados en el parrafo anterior. La base de datos SKBPU (Puigdoménech y
Bruno, 1991) para el Pu constituye asimismo una de las mas referenciadas en ese
tipo de estudios cuando no la fuente directa de datos para este elemento (caso de
la base de datos desarrollada para el ejercicio de SR-97; Bruno et al., 1997).
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Las bases de datos manejadas en la caracterizacion del sistema tienen una
procedencia muy variable, incluso bastante mayor de la deducible a primera
vista observando la tabla CL-4. En los calculos realizados se han utilizado las
bases de datos de HATCHES, WATEQF, SOLMINEQ.88 e incluso CHEM-
VAL (parte de los datos termodindmicos incluidos en SPECIATE proceden de
esa base de datos; el resto procede de la de SOLMINEQ.88 y de AECL-1009;
Nesbitt et al., 1992). Aunque esta heterogeneidad pueda ser mds aparente que
real (muchos de los datos termodindmicos incluidos por esas bases pueden ser
los mismos o muy parecidos) hubiese sido interesante concretar las diferencias
en los valores termodindmicos involucrados para los procesos de interés entre
las bases de datos manejadas por Cramer y Nesbitt (1994a) y la utilizada por
Duro y Bruno (1995) en la caracterizacion de la evolucion hidrogeoquimica del
analogo de Cigar Lake. Aparentemente, el modelo general de interaccion agua-
roca propuesto en ambos estudios es coincidente; sin embargo, un analisis
comparado sobre los valores obtenidos en los cdlculos de modelizacion de am-
bos trabajos hubiese permitido realizar un analisis de incertidumbre en los da-
tos termodindmicos y cualificar que procesos se ven mas afectados por esa
incertidumbre.

Independientemente de esta problemaitica, lo cierto es que la base de datos
AECL-1009 (desarrollada por Rober Lemire) ha tenido una considerable trans-
cendencia en los limites de solubilidad considerados en AECL-94 (Johnson ez al.,
1994) y la base de datos CHEMVAL (en alguna de sus diferentes versiones) cons-
tituye una de las mas verificadas en otros andlogos (Koongarra, Pocos de Caldas,
Magqarin, Neddle’s Eye, Broubster, South Terrasy Steemkampskraal) y usada di-
rectamente en algunos ejercicios de evaluacion de la seguridad (como es el caso
de CHEMVAL-2 en el AGP-Arcillas y el AGP-Granitos; ENRESA, 1999 y 1997,
respectivamente). Respecto a la base de datos del SOLMINEQ ya se ha senalado
su interés al hablar del codigo anteriormente.

Adicionalmente, en la modelizacion de la génesis del yacimiento realizada por
Raffesperger y Garven (1993 a y b) se utilizaron los datos termodindmicos proce-
dentes de SUPCRT-92 (Jonhson ez al., 1992). Esta base de datos fue una de las
fuentes utilizadas en la determinacion de los limites de solubilidad de SITE-94
(Arthur y Apted, 1996), ha sido valorada positivamente por NAGRA (Pearson e#
al., 1992), se encuentra estrechamente ligada al codigo EQ3/6 (uno de los codi-
gos mas empleados en los ejercicios de evaluacion de la seguridad) y constituye
una referencia frecuente en la literatura cientifica.

Pero independientemente de todo ello, quizas lo mds destacable de esta
base de datos en Cigar Lake haya sido su uso en la modelizacion de un proce-

so de alta temperatura (200 °C) y con soluciones muy salinas (génesis del yaci-



miento). Las condiciones de elevada temperatura y salinidad (y no tan extre-
mas como las consideradas en Cigar Lake) son las que mas incertidumbres pro-
ducen en los calculos de limites de solubilidad en los ejercicios de evaluacién
de la seguridad (véase por ejemplo, el estudio realizado para SITE-94 por
Arthur y Apted, 1996). Los resultados obtenidos con esta base de datos en
Cigar Lake, reproducen los procesos de mineralizacion y zonacion de los yaci-
mientos, y asi brindan un razonable aumento de la confianza, cuando menos
indirecto, sobre las posibilidades de modelizar los procesos geoquimicos en es-
cenarios de evaluacion de la seguridad controlados por ambientes térmicos ele-

vados (ruptura temprana del contenedor).
Aportaciones a la comunicacion a audiencias no técnicas

Las posibilidades del anilogo de Cigar Lake en lo que se refiere a la comuni-
cacién al publico son muy notables y, de hecho, se trata de uno de los anilogos
mas utilizados en este sentido. Cigar Lake presenta una caracteristica Gnica que lo
hace especialmente ttil en la comunicacion como es el paralelismo existente entre
el dispositivo geolégico del yacimiento y la mayoria de los conceptos de almace-
namiento manejados internacionalmente; paralelismo que puede ilustrarse de for-
ma muy grafica en esquemas como el indicado en la figura CL-11.

Esta posibilidad concreta han sido ya explotada, destacando el video
Nature’s own repository dedicado exclusivamente al anilogo de Cigar Lake y
perteneciente a una serie de cintas (junto con titulos como Nature’s own tech-
nology, sobre andlogos arqueoldgicos, y Nature’s own nuclear waste, sobre
Oklo) editadas por SKB.

Asimismo, Cigar Lake aparece (junto con Oklo), en el video Traces of the
Future: Lessons from Nature for Waste Disposal, financiado por las organizaciones
relacionadas con el almacenamiento de residuos radiactivos de varios paises y por
la Comunidad Econémica Europea. Desde su edicion en 1994, este video ha sido
ampliamente distribuido entre escuelas, colegios y autoridades locales en Suecia y
Canada (Smellie ez al., 2000).

Por dltimo, y dentro de los usos mas destacados de este analogo, Cigar Lake
constituye uno de los ejemplos incluidos (junto con Oklo, Dunarobba y el ca-
nén del Kronan) dentro de la exhibicion flotante que realiza el SKB sueco to-
dos los veranos a bordo del barco Sigyn. La experiencia obtenida en estas
exhibiciones ha sido realmente positiva, suministrando al pablico una adecua-
da perspectiva de las escalas de tiempo geoldgicas manejadas en la evaluacion
de la seguridad (Lindqvist, 1996) y permitiendo una mayor interrelacion con el
ptblico al haber personal encargado de responder las dudas y preguntas de la
audiencia (Smellie ez a/, 2000).
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1.1.4. Analogo natural de Oklo (Gabdn)

Introduccion

Los yacimientos de uranio de Oklo (Gabén) tienen como caracteristica dis-
tintiva el tratarse de reactores naturales de fision en los que tuvieron lugar
reacciones nucleares en cadena espontaneamente hace aproximadamente 2000
millones de afios. Como resultado de ello, Oklo es el tnico lugar en la Tierra en
el que se ha encontrado una relacién “u/u que se desvia notablemente del
valor actual 0,0072, llegando a ser tan baja como 0,0038’. Aunque los produc-
tos originados por el funcionamiento de los reactores nucleares naturales se han
desintegrado a niveles insignificantes debido al largo tiempo transcurrido, sus
hijos estables han permanecido como fdsiles isotdpicos de su presencia.

Los datos de Oklo se han utilizado desde la década de los afios 80 en el con-
texto de los andlogos, aunque no fue hasta 1989 cuando se establecié un proyec-
to concreto, denominado “Oklo como anilogo natural”, financiado por la
Comission of the European Communities (CEC), el Commisariat a I’Energie
Atomique (CEA, Francia) y tres agencias nacionales de gestion de residuos ra-
diactivos: SKB (Suecia), ENRESA (Empresa Nacional de Residuos, Espana) y
ANDRA (Agence National pour la Gestion de Déchets Radioactifs, Francia).

Los procesos de alteracion que han afectado a estos yacimientos y a sus rocas en-
cajantes convierten a este emplazamiento en un analogo tnico del comportamiento
a largo plazo de los radionucleidos (productos de fision, productos de activacion) en
un AGP de RAA, incluyendo la posibilidad de estudio de la estabilidad de la urani-
nita y la migracién y retardo de los radionucleidos a muy largo plazo. Estos fueron
los principales objetivos del estudio de Oklo como andlogo natural.

En la descripcion que se presenta a continuacion se comienza por la situacion
geoldgica general de los yacimientos estudiados en los que se distinguen las dos zonas
fundamentales de estudio: Oklo-Okélobondo y Bangombé; y se describen los yaci-
mientos (las zonas de reactor) y su génesis dentro del contexto de la historia geoldgi-
ca general del drea. A continuacion se presentan las caracteristicas mineraldgicas y
geoquimicas de los reactores de fision y de las principales fases minerales de interés en
los yacimientos (destacando la uraninita, los agregados metalicos y los fosfatos). En es-
te apartado se incluye, ademas, la descripcion de los principales procesos de retencion
y migracion de radionucleidos en las fases descritas, incluyendo los procesos de sor-
cién en los halos arcillosos que rodean a los reactores, la radidlisis y los procesos re-

dox. Como complemento de estos procesos, y por su paralelismo con el analogo de

.. s L . 235, 238,
) La relacion entre los dos is6topos mas abundantes del Uranio, U (0.72%) y U (99.28%) es marcada-
mente constante y son escasas las desviaciones del valor actual en la naturaleza.



Koongarra, se describe el caso especifico del reactor de Bangombé, sometido a un in-
tenso proceso de meteorizacion, y a procesos de movilizacidn y retencion recientes de
radionucleidos. En los apartados de hidrogeologia e hidrogeoquimica se trata por se-
parado las dos subareas diferenciadas (Oklo-Okélobondo y Bangombé). Finalmente,
se presentan los resultados de la modelizacion geoquimica de los procesos de interac-
cién agua-roca realizada, incluyendo el modelo conceptual hidrogeoquimico, la mo-
delizacion predictiva (BPM), la modelizacion del transporte reactivo y de los frentes
redox y, por tltimo, la modelizacién de la génesis de los yacimientos. Tras la descrip-
cién del sistema se presentan las principales analogias y las aportaciones a la evalua-

cién de la seguridad y a la comunicacion a audiencias no técnicas.

x4
U,

%

Basamento
Formacidn FA

@ Yacimiento de uranio

=== Dique de dolerita
. Falla

|:] Formacidn FB
Formaciones FC a FE

Cuaternario

7 Rocas metamdrficas
Teciario % de Ogooué
P : Granitos y gneisses
Mesozoico (reaico)
Francevilliense (Proterozoico inferior)

Marco geoldgico

Los reactores naturales de fisién se encuentran en la cuenca paleoprotero-
zoica de Franceville, en el sudeste de Gabon (figura Ok-1). Esta cuenca esta
constituida por conglomerados uraniferos, arenitas, arcosas, lutitas (localmente
intercaladas con silex), rocas ricas en manganeso y rocas volcanicas (Gauthier-
Lafaye, 1986; Gauthier-Lafaye y Weber, 1989). Esta serie tiene un espesor de
2000 a 2500 metros y es llamada Francevilliense en su conjunto. Se dispone de
forma discordante sobre un basamento cristalino arcaico, de 2900 a 2600 millo-
nes de afios (Ma) de edad. Un fragmento de este basamento cristalino, conoci-

do como el horst de Mounana, aflora dentro de la cuenca de Franceville. El

Andlogos naturales

Figura Ok-1.

De izquierda a
derecha: mapa
geoldgico
simplificado de
Gabdn, esquema
geologico de la
cuenca de
Franceville con la
localizacion de los
yacimientos de
uranio (se han
rotulado con letras
maytisculas
aquéllos en lo se
encuentran los
reactores naturales
de fision;
Gauthier-Lafaye,
1996) y
localizacion de los
reactores naturales
en la mina de
Oklo (Blanc,
1996a).
Modificado de
Janeczek (1999).
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Francevilliense esta dividido en cinco formaciones estratigraficas llamadas, de
base a techo, FA, FB, FC, FD y FE (Weber, 1968). Las mas relevantes en la zo-
na de estudio son las dos primeras: la formacion basal FA, que consiste en con-
glomerados y arenitas deltaicas, y la formacion FB, depositada sobre ella y
constituida por lutitas negras marinas ricas en materia organica y pirita. Dentro
de la formacién FB hay también intercalaciones de algunos cuerpos areniticos y
dolomiticos, que forman la llamada “Serie de los Complejos”.

Se ha determinado que el depdsito de la serie Francevilliense ocurrié hace
2143 + 143 Ma (Bonhomme et al., 1982). Pese a su elevada edad, esta serie pricti-
camente no ha sufrido ni metamorfismo ni deformacién, excepto en zonas fractu-
radas donde se concentré el uranio. Sin embargo, localmente se dio un intenso
plegamiento en los yacimientos de uranio presentes en los margenes de la cuenca.
[llita-1M y clorita son los indicadores del grado metamérfico més alto de la parte
superior de la Formacién FA. La temperatura maxima alcanzada en la cuenca de
Franceville durante la diagénesis fue de 200 °C (Gauthier-Lafaye y Weber, 1989).

La cuenca de Franceville se encuentra atravesada por numerosos diques de
dolerita (microgabro). Uno de ellos, de unos diez metros de anchura, estd muy
proximo a varios de los reactores de Oklo (figura Ok-1). La edad de las intrusio-
nes de dolerita oscila entre 981 + 27 Ma (Bonhomme e a/., 1982) y 780 Ma (di-
que de Oklo, Michaud, 1998).

Génesis de los yacimientos

Hay dos tipos de yacimientos de uranio en la cuenca de Franceville: un yaci-
miento de baja ley, con un contenido en uranio de entre 0,1 y 1%, y un yacimiento
de alta ley, con concentraciones de uranio superiores al 10% (Gauthier-Lafaye y
Weber, 1989). Es en este dltimo tipo de yacimiento uranifero en el que las reac-
ciones de fision en cadena tuvieron lugar hace 2000 Ma.

El modelo generalmente aceptado para el origen de los yacimientos de uranio en
la cuenca de Franceville fue presentado por Gauthier-Lafaye (1986) y Gauthier-
Lafaye y Weber (1989). Segtin este modelo, la fuente primaria de uranio fue la tori-
ta uranifera detritica depositada en los conglomerados fluviales que se encuentran en
la base de la Formacion FA. El uranio fue lixiviado preferencialmente de la torita por
fluidos oxidantes. El origen de estos fluidos es incierto, pero pudieron estar relacio-
nados con el agua atrapada en la porosidad cerrada durante el depésito de los con-
glomerados, o pudieron ser aguas metedricas que descendieron a lo largo de
diaclasas o fallas. Estas aguas percolaron a través de los conglomerados uraniferos y
de las arenitas de la Formacion FA, disolviendo el cemento de sulfato y carbonato.
Los fluidos resultantes con U(VI), oxidantes y altamente salinos, migraron hacia arri-

ba debido a la circulacion convectiva en la cuenca.



Los conglomerados uraniferos fueron posteriormente cubiertos por potentes se-
dimentos deltaicos y marinos, que ahora forman la parte superior de la Formacién
FA y las lutitas de la Formacion FB. Estas tltimas son ricas en materia organica y fue-
ron sometidas a presiones y temperaturas suficientes como para alcanzar la “ventana
del petrdleo” durante el enterramiento de la serie Francevilliense a profundidades
superiores a los 4 km. La mineralizacién de uranio se produjo hace 2000 + 59 Ma,
cuando los fluidos oxidantes con U(VI) de los conglomerados se encontraron con
fluidos reductores con hidrocarburos de las lutitas depositadas inmediatamente por
encima. El uranio precipité como uraninita en los poros, asi como en una red de frac-
turas en las arenitas en la zona de contacto de las dos formaciones (Gauthier-Lafaye,
1986). Debido a este mecanismo de precipitacion por mezcla de fluidos se produjo
una intima asociacion entre los didxidos de uranio y el bettn sélido en las zonas de
la mena en las que no se han producido las reacciones nucleares (Gauthier-Lafaye y
Weber, 1989). Poco después de la precipitacion de la uraninita, dan comienzo las
reacciones de fision en cadena inducidas por neutrones en la mena rica en uranio,
dando lugar a la formacion de zonas de reactor.

Se han encontrado 15 reactores naturales de fision en la cuenca de
Franceville desde 1972. Todos se sitaan en el yacimiento de Oklo-Okélobondo,
salvo uno, descubierto en Bangombé en 1985, unos 20 kilémetros al Sur de
Oklo (figura Ok-1). Cada reactor tiene asignado un nimero, en orden correla-
tivo a su descubrimiento. Algunos nameros (11, 12 y 14) se asignaron a cuer-
pos de uranio basindose exclusivamente en determinaciones de la relacion
“us, pero no ha sido confirmado que se trate de auténticos reactores de fi-
sién (Blanc, 1996a). Desafortunadamente para la comunidad cientifica, las
operaciones mineras en los yacimientos de uranio de Oklo y Okélobondo ter-
minaron a finales de 1997, lo que dificultara posteriores investigaciones en los
reactores. Los reactores 1 a 9y el 15 fueron destruidos por las labores mineras;
sin embargo, un pequefio fragmento del reactor 2 ha sido preservado como
Monumento Nacional de Gabon.

Todos los yacimientos de uranio que se encuentran a lo largo del horst de
Mounana (Oklo-Okélobondo, Mounana, Boyindzi) y en Bangombé se localizan en
el techo de la Formacién FA. En Oklo y Okélobondo, en este techo se encuentra
una arenita uranifera, denominada capa C1, en la que se hallan los reactores de fi-
sion. Esta capa tiene una potencia de 5 a 8 metros, y buza hacia el Este formando
un amplio pliegue monoclinal (figura Ok-2). En Bangombé la mineralizacion de
uranio se halla en la parte superior de un amplio anticlinal (figura Ok-3).

No todos los reactores han sido estudiados en la misma medida. Los mejor
caracterizados son el 2 y el 10 en Oklo, asi como el reactor de Bangombé. Las zo-
nas de reactor se encuentran a diferentes profundidades (figura Ok-2) debido al
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Figura Ok-2.
Corte geoldgico
tdealizado del
yacimiento de
uranio de Oklo-
Okélobondo
mostrando el
buzamiento de la
capa mineralizada
v la proyeccion de
algunos de los
reactores a las
profundidades
respectivas a las
que se encuentran
(segiin Gauthier-
Lafaye, 1996).

Ok-3. Corte
idealizado del
yacimiento de

uranio de
Bangombé
mostrando los
distintos sondeos
realizados para su
estudio BAX01 a
BAX07
(modificado de
Duro et al.,, 2000).
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buzamiento de la capa mineralizada causado por la deformacion tecténica pro-
ducida hace unos 1950 Ma. La profundidad a la que se encuentran los reactores
oscila entre los 11 m del reactor de Bangombé y los 400 m del reactor de
Okélobondo. Los quince reactores naturales de fision no son idénticos. Difieren
entre si en tamafo, geometria, concentracion de uranio, composicion mineral,
contenido de materia organica y grado de pérdida de U Algunas de estas dife-
rencias datan del momento de la formacién de los reactores; otras fueron causa-
das por procesos relacionados con las reacciones nucleares o por eventos
geoldgicos posteriores a ellas. Este es el caso del reactor de Bangombé, situado a
muy escasa profundidad y sometido a un proceso de meteorizacion muy intenso

que ha dado lugar al desarrollo de un perfil lateritico.




Mineralogia y geoquimica de la fase sélida

En este apartado se comentaran las caracteristicas mineraldgicas y geoquimi-
cas de los reactores de fision, las distintas fases minerales de interés en el yaci-

miento y el halo arcilloso que rodea a los reactores.

Los reactores de fision
Los reactores naturales de fision de Oklo son cuerpos zonados, caracterizados

por dos facies principales:

¢ ¢l ntcleo del reactor, que posee un contenido de uranio entre el 20 y el
87%; es donde tuvo lugar la reaccion de fision, y estd compuesto por gra-
nos de uraninita embebidos en una matriz arcillosa, y

e las arcillas del reactor o argile de pile, una ganga arcillosa que rodea el na-
cleo del reactor y que estd formada por arcillas hidrotermales, fundamen-
talmente clorita e illita. En esta facies, las concentraciones de uranio oscilan

entre algunas ppm y el 3% en peso (Gauthier-Lafaye et al., 1996).
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Figura Ok-4.
Cortes de varias
zonas de reactor
en Oklo. El
niimero de la
zo0na de reactor
(RZ) se indica en
un circulo. RZ-2 vy
RZ-9 segiin
Gauthier-Lafaye
(1986); RZ-10 y
RZ-16 segin
Holliger y
Gauthier-Lafaye
(1996). Tomado
de Janeczek
(1999).
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El ntcleo de un reactor junto con su manto de arcillas forman la zona de reac-
tor (reactor zone, RZ; figura Ok-4). El limite entre la zona de reactor y la roca are-
nitica envolvente es bastante neto y estd marcado por una fina capa de hematites y,
a veces, por la concentracion de materia organica uranifera y uraninita. El cuarzo
en las arenitas adyacentes a la zona de reactor se encuentra corroido.

El primer indicador de que se han producido reacciones de fision inducidas
por neutrones en un yacimiento de uranio es la pérdida de ”U. La relacién
U/”"U no s6lo es diferente en los distintos reactores, sino que también varia den-
tro de una misma zona de reactor. Normalmente las partes centrales de los nu-
cleos de los reactores tienen mayor déficit en U que las partes externas del reac-
tor. La presencia de uranio pobre en U fuera de la zona de reactor es una evi-
dencia bastante clara de que se ha producido migracion de actinidos desde ésta.

La criticidad en los rectores de Oklo se alcanz6 hace unos 1970 Ma, y se man-
tuvo por un periodo de 0,1 a 1 Ma. Las reacciones nucleares produjeron tempe-
raturas de entre 310 y 550 °C (Mathieu, 1999; Asensio et al., 2000). La criticidad
se dio en el depdsito de uranio cuando se reunieron las siguientes condiciones
(Cowan, 1976; Naudet, 1991; Oversby, 1996):

e Alto contenido en uranio para asegurar la masa critica del reactor (el con-
tenido de uranio era de un 10 a un 15%).

e Alta concentracion del isétopo fisil “’U en el combustible nuclear natural,
lo que se logré hace 2000 Ma, cuando la relacién = U/” U era de 3.58% en
comparacion con el valor actual normal de 0,72 %.

e El espesor de la mena debiera ser, en principio, de 0,5 m como minimo. La
presencia de reflectores de neutrones (el cuarzo de las arenitas) hizo que,
en realidad, bastase con un espesor menor.

® Bajo contenido quimico de elementos que capturan los neutrones con fa-
cilidad (“venenos” neutrénicos: B, Li, Mn, V y REE).

® Presencia de agua y de materia organica en los sedimentos actuando como
moderadores del flujo neutrénico. La temperatura, la porosidad y las frac-
turas de la roca controlaron la cantidad de agua en el medio y, por tanto, la

reactividad del reactor.

Puesto que los reactores naturales no fueron controlados artificialmente, las
condiciones de funcionamiento de las reacciones de fisién fueron con frecuencia
diferentes en diferentes zonas de reactor (Naudet, 1991). Las diferencias obser-
vadas en los parametros nucleares estan fuertemente relacionadas con las condi-
ciones geoldgicas locales ya citadas (contenido de U, cantidad de agua y
concentraciones de los elementos absorbentes de neutrones). La abundancia de

los componentes fisiogénicos es variable a escala centimétrica dentro del nicleo



de una misma RZ, lo que indicaria que la fision ocurrié heterogéneamente dentro
de cada reactor, y/o que se produjo una redistribucién posterior de los elementos
en cada reactor (Hidaka y Holliger, 1998).

La distancia maxima desde los reactores a la que las rocas fueron afectadas
fue pequena (como maximo 10 m). Esto se debe a que la energia producida du-
rante la criticidad no fue, en términos absolutos, muy elevada y se concentré en
un volumen pequeno (Naudet, 1991). Los reactores actuaron como puntos ca-
lientes alrededor de los cuales se originé un sistema hidrotermal con circulacién
convectiva de fluidos, con un gradiente de temperatura de entre 50 y 100 °C/m.
Esto condujo a una intensa alteracion hidrotermal de la zona de reaccion, que
causé la desilicificacion de las arenitas de la Formacion FA, y el crecimiento de fa-
ses minerales de alta temperatura, principalmente arcillas y pequenas cantidades
de apatito y circon (Gauthier-Lafaye y Weber, 1988; Menet ez al., 1992; Bros et al.,
1993; Carpéna y Sere, 1994). La silice procedente de la disolucion de la arenita en
las zonas de reactor migré y pudo haber precipitado en los nicleos de los reacto-
res tras su enfriamiento (Janeczek, 1999).

Las reacciones terminaron cuando la concentracién de ~ Uy la cantidad de
agua disminuyeron a medida que la porosidad iba sellindose de forma progresiva
debido a la argilitizacion de las arenitas de alrededor, inducida hidrotermalmente.

La argile de pile que rodea los reactores tiene, pues, su origen en estos proce-
sos hidrotermales. Este manto arcilloso esta bien desarrollado en RZ-2, RZ-10 y
en el reactor de Okélobondo, pero apenas existe en RZ-13. Hay una gran varie-
dad de minerales de la arcilla en los reactores, y suele observarse una zonacién

desde el exterior hasta el interior de la RZ como la siguiente:

e Clorita-Fe e illita (1M) en los sedimentos no alterados hidrotermalmente.
e Clorita-Mg e illita (2M) en la argile de pile.
e Clorita-Al e illita (1IMd) en el nicleo del reactor, formada durante el en-

friamiento de éste.

Los 6xidos de uranio se presentan en forma de uraninita idiomorfa en el cen-
tro de los reactores, y de pechblenda coloforme en el borde de éstos. Una de las
peculiaridades que presenta la uraninita de Oklo es la existencia de inclusiones
de galena con plomo radiogénico. La galena también aparece fuera de los crista-
les de uraninita, indicando pérdida de plomo de la estructura de ésta. En la ura-
ninita se produjeron unos treinta productos de fisién, que incluyen Pb
radiogénico, Bi y transurdnidos (Nb, Pu y Am); todos ellos aparecen como ele-
mentos traza en este mineral.

Es de resaltar la presencia de una gran variedad de fosfatos en las zonas de

reactor, siendo el mas abundante el hidroxiapatito. Estas fases fosfatadas atra-
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paron nucleidos fisiogénicos (Nd, Sm, Sr y Rb). En los reactores se han halla-
do asimismo agregados metalicos en forma de diferentes fases de Pb, Se, Ru,
As, S, Te, U, Zr y Pd.

A continuacién se describen las principales caracteristicas tanto de las distin-
tas fases solidas asociadas al nicleo de los reactores, como de las arcillas que los
rodean. Finalmente se hace una descripcion detallada de los estudios sobre ra-

diolisis y sus efectos en el ambiente redox.

Caracterizacion de las distintas fases minerales
Las principales fases minerales que se comentaran a continuacién son las ura-
ninitas, los agregados metalicos y los fosfatos y circones, describiendo sus carac-

teristicas y los principales procesos que han sufrido.

Caracterizacion de la uraninita

El término fuente

Las 4reas de la mena donde tuvieron lugar las reacciones naturales de fi-
sion se caracterizan en la actualidad por unas altas concentraciones de urani-
nita (UO,) asociada con cantidades menores de arcillas. En las zonas de
reactor, la uraninita puede suponer mas del 90% en peso de la roca. Fuera de
las zonas de reactor, la cantidad de diéxido de uranio en la mena es mucho me-
nor (tipicamente de un 0.2 a un 1%) y la forma que presenta es botroidal
(pechblenda; Gauthier-Lafaye er al., 1989). La uraninita del ntcleo de los
reactores se presenta normalmente en forma de cristales idiomorfos y brechifi-
cados de tamafio superior a 1 mm, dispersos en una matriz illitica. También
aparece en fracturas de mas de 1 cm de apertura tanto en la argile de pile co-
mo en el nicleo de los reactores (Jensen y Ewing, 1999).

Las partes de la mena que una vez fueron zonas de reactor no se han comporta-
do de modo diferente al resto de ella una vez que finalizaron las reacciones de fision.
De hecho, ésta es probablemente la razén de que el descubrimiento de las zonas de
reactor se produjese al realizar anilisis isotépicos, en vez de al examinar el yacimien-
to durante las operaciones de prospeccion y mineria. Asi, uraninitas de otros lugares
pueden ser estudiadas como andlogos del combustible gastado sin que la ausencia de
reacciones de fisién en ellas reste validez a la analogia (Oversby, 2000).

Los analisis realizados a las uraninitas de los diferentes reactores mues-
tran que la composicion quimica de éstas es marcadamente homogénea.
Consisten basicamente en 6xidos de U y Pb con otras impurezas menores. El
contenido en plomo oscila entre casi el 25% en las uraninitas mas antiguas
(pristina U1) hasta casi cero en los bordes de grano parcialmente alterados. El

contenido en las impurezas principales normalizado con respecto al plomo es



extremadamente constante (SiO,: 0.7-1%; FeO: 0.3-0.7%; CaO: 1.5-1.7%;
Gauthier-Lafaye ez al., 1999).

Todos los analisis realizados mediante microsonda en las uraninitas de
Oklo revelan la existencia de elementos incompatibles con la estructura de es-
te mineral: Ti, Si, Fe y Pb. A excepcién del plomo, que es de origen radiogéni-
co, la presencia de estos elementos incompatibles se debe a la alteracion de la
uraninita. Los productos de la alteracion y del reemplazamiento de la uranini-
ta se encuentran a menudo intimamente intercrecidos con ella a escala micros-
cépica o submicroscopica; por ello, aunque el haz de electrones de la
microsonda tenga un didmetro de una micra, siempre existe la posibilidad de
que se analicen fases distintas a la uraninita (Janeczek, 1999). Por ejemplo, los
elevados contenidos de Ti en los analisis de uraninitas de algunos reactores
(RZ-2 y Bangombé) se deben a la existencia de 6xidos de titanio presentes, tan-
to en granos finos dispersos en la matriz de uraninita como constituyendo en-
vueltas de los cristales de ésta (Janeczek y Ewing, 1995).

Otras impurezas presentes en las uraninitas de los reactores naturales de fi-
sién son Ca, Th y REE. Estos son elementos compatibles, puesto que sus ra-
dios idnicos y sus propiedades cristaloquimicas les permiten sustituir al U en la
estructura tipo fluorita de la uraninita. Pese a esto, es posible que parte del Ca
medido en los analisis realizados con microsonda se deba a pequefias inclusio-
nes de otras fases, especialmente calcita. Las concentraciones de REE son not-
malmente inferiores al 0.5% en peso expresado en 6xidos, siendo dominante
el Ce (Janeczek, 1999).

Segtn el contenido en elementos mayoritarios (U, Pb, Ca, Si), las uraninitas de los reactores

naturales de fision se pueden agrupar en cuatro categorias (Janeczek y Ewing, 1995):

e Cristales de uraninita con nicleo rico en Pb (con més del 20% en peso de PbO) y con re-
giones alteradas ricas en Siy Cay pobres en Pb (con un 7% en peso de PbO). Estos cristales
se encuentran sélo en RZ-2 y RZ-10.

e Cristales no zonados, ricos en Pb (con un porcentaje en peso de PbO entre el 10 y el 19%)
y pobres en silice (Si0,<0.55% en peso), que sélo se hallan en RZ-2 y RZ-10.

e Cristales con contenidos de Pb relativamente bajos (con una media del 5,2% en peso de
PbO) y bajos contenidos de silice.

e Cristales con contenidos de Pb relativamente bajos (con una media del 5,2% en peso de

PbO) y altos contenidos de silice (SiO,> 0,5% en peso).

Procesos de metamictizacion

Las uraninitas de los reactores de Oklo sufrieron un gran flujo neutrénico y
elevadas dosis de emisiones de particulas alfa. La emision de cada particula y el
efecto de retroceso que sufre el atomo que la emite tienden a amorfizar la estruc-

tura cristalina. Sin embargo, las uraninitas de Oklo no han sufrido metamictiza-
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cion (esto es, han conservado su cristalinidad) debido a que han sido capaces de
hacer desaparecer los defectos cristalinos inducidos por la radiacién, y tan sélo
presentan los defectos tipicos de toda materia cristalina, tales como algunas dis-
locaciones helicoidales (Janeczek, 1999). Este hecho es interesante, ya que la
amorfizacion de la estructura de este mineral lo habria hecho mas inestable, per-

mitiendo una liberacién mas facil de los radionucleidos que contenta.

Procesos de disolucion y reemplazamiento

El trabajo experimental desarrollado sobre la cinética de la disolucién de
muestras de uraninita en soluciones ricas en bicarbonato indica que las veloci-
dades y mecanismos de la disolucién 6xica de las uraninitas de Oklo son los
mismos que para el combustible gastado y el UO, no irradiado, y que los re-
sultados obtenidos pueden ser descritos adecuadamente con un modelo que
tenga en cuenta las actividades del oxigeno y del bicarbonato. Las velocidades
de liberacion de Ba, Sr, Nd, Mo y Rh estan dentro del mismo orden de magni-
tud que las obtenidas en condiciones similares para muestras de combustible
gastado. Para el Cs se observé una velocidad de liberacién menor, debido a su
contenido relativo también menor, en comparaciéon con el de las muestras de
combustible gastado (Pérez et al., 2000).

Aunque no se pueda establecer cuantitativamente una velocidad de disolu-
cion a largo plazo de la uraninita de los reactores, si que se han observado los efec-
tos de este proceso en ella. Por ejemplo, durante la formacion del manto arcilloso
en el reactor 10, se produjo la disolucion parcial de la uraninita causada por so-
luciones hidrotermales altamente salinas. Durante este proceso se liberaron canti-
dades significativas de uranio, productos de fision y otros elementos. Basandose
en analisis modales, se ha estimado que a partir de cada cm’ de mena se liberaron
6,3 gr de U (Ewing y Janeczek, 1993).

En Bangombé se han observado los efectos producidos en las uraninitas que han
sufrido una alteracion avanzada. En ellas se han formado cavidades de disolucién cu-
yos bordes son a veces ricos en plomo, lo que puede indicar o bien que se ha produ-
cido la disolucién de una fase rica en Pb (tal vez galena) o bien que durante la
disolucién parcial de la uraninita el Pb es dejado atras. Las uraninitas de Bangombé a
menudo muestran bordes ricos en titanio, que pueden deberse a la presencia de bran-
nerita [(U,Ca,Ce)(Ti,Fe),O,] o anatasa (TiO,) segregada durante la oxidacion del ura-
nio. En algunos casos, las cavidades estan rellenas con fosfatos hidratados de hierro y
uranilo (de composicién media Al Fe,,(UO,),(PO,),nH,0) o hidréxidos hidrata-
dos de sulfato de uranilo (cuya composicién oscila entre (UO,),(SO,)(OH),.nH,O'y
(UO,),,(SO,),(OH),,.nH,0O). Estos dltimos precipitaron tras la preparacion de las
muestras, y siempre a partir de la disolucion de coffinitas ricas en Py S, por lo que és-

tas deben ser muy solubles en contacto con aguas oxidantes (Jensen y Ewing, 1998).



Existe, en principio, una inconsistencia entre la estabilidad de la uraninita y la
presencia de U(VI) disuelto en las aguas que circulan a través de los reactores, y por
tanto, con la evidencia de que hay uranio empobrecido en U lejos de las zonas de
reactor. Sin embargo, Casas et al. (1998) indicaron que la estabilidad de la uraninita
como fase solida y el predominio de U(VI) en la fase acuosa eran termodinamica-
mente compatibles, particularmente si el pH es acido a neutro y el Eh esta proximo
a cero. Por tanto, se ha demostrado que la estabilidad de las zonas de reactor y la mi-
gracion de U observada son consistentes con el conocimiento existente acerca de los
aspectos termodindmicos de la estabilidad de la matriz del combustible gastado.

En Oklo la abundancia de las fases secundarias de U(VI) parece ser insigni-
ficante pese a que la disolucion de las uraninitas esta localmente bastante avanza-
da. Esto podria indicar que las fases secundarias de U(VI) no han sido estables
bajo las condiciones geoquimicas que han prevalecido en el sistema. La oxidacion
de sulfuros de plomo y hierro a sulfatos ha incrementando localmente la acidez
del medio, disolviendo el uranio oxidado. Esto parece haberse confirmado con los
resultados obtenidos a partir del estudio de los rellenos de microfracturas de la
RZ-2, donde se han identificado abundantes fases secundarias de U(VI) con sul-
fato (Jensen y Ewing, 1999). Sélo cuando disminuye la cantidad de sulfato apare-
cen silicatos y fosfatos con U(VI).

La mayoria de las uraninitas investigadas en Oklo, independientemente de su
origen, han sufrido coffinitizacion, esto es, el reemplazamiento del didéxido de U(IV)
por un silicato de U(IV) como resultado de la adicion de silice a la uraninita
(Geoffroy y Lissilour, 1975; Janeczeck y Ewing, 1992; Eberly et al., 1994; Janeczek
y Ewing, 1995, 1996; Jensen y Ewing, 1998, Quejido e al., 2000). En las uraninitas
de las zonas de reactor la coffinitizacién aparece normalmente en fracturas y en los
limites de grano en contacto con la matriz arcillosa. Este proceso se asocia con fre-
cuencia a un grado variable de alteracion de la uraninita primaria y a la formacién
de galena. Esto sugiere que el mecanismo desencadenante de la coffinitizacion es la
disolucién oxidativa de la uraninita inicial, seguida por una ulterior reduccién y pre-
cipitacion de un silicato de U(IV) en presencia de SiO,. La observacion de este pro-
ceso es particularmente interesante para el comportamiento del combustible
gastado, puesto que los modelos corrientes se basan en la hipétesis de que la matriz
de UQ, es estable en condiciones reductoras. La importancia de la coffinitizacion se
incrementa al considerar que se conocen evidencias bastante firmes de que se pro-
dujo radiolisis del agua en las zonas de reactor en Oklo, y que se han observado re-
giones ricas en silice amorfa en uraninitas del borde de RZ-10.

Segtin los datos termodinamicos existentes (Grenthe ez al., 1992b), la trans-

formacion de uraninita a coffinita siguiendo la reaccién:

UO,(cr) + H,SiO, — USIO,(s) +2H,0
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requiere una concentracién de H,SiO, del orden de milimoles a 25 °C y de 0,01
molar a 100 °C. Estos rangos de concentracion estan claramente sobresaturados
con respecto a la solubilidad de la SiO,(s) bajo este rango de temperaturas. Sin
embargo, la estabilidad termodindamica de la uraninita es claramente dependiente
tanto de su cristalinidad como de su grado de oxidacion (Bruno, 1989), lo que po-
dria hacer que las concentraciones necesarias en la realidad fuesen diferentes a las
calculadas. Si se tiene en cuenta la estabilidad termodindmica de la matriz de UO,
del combustible nuclear gastado, las concentraciones de silice necesarias a 25 y
100 °C son 3,5:10" y 2,010 molar, respectivamente. Estas concentraciones de
acido silicico se encuentran bastante por debajo del limite de saturaciéon de
SiO,(s). Cuando se considera la transformacion a coffinita de un diéxido amorfo
de U(IV), las concentraciones requeridas son todavia menores, en el nivel de 10”7
molar. Sin embargo, la estabilidad de la coffinita amorfa podria descender con
respecto a la de la fase cristalina; por lo que serfan necesarias concentraciones de
silice mayores, del rango de milimoles a décimas de milimoles por litro para que
se produjese esta transformacion (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

Estos calculos indican que la transformacion de uraninita en coffinita requie-
re una desestabilizacion previa de la primera, ya sea por oxidacion superficial
(causada por la radidlisis en el caso de las uraninitas del reactor y de la matriz del
combustible gastado) o por amorfizacion de la fase cristalina. En este caso, las
concentraciones de silice necesarias parecen ser compatibles con la solubilidad de
la silice en ambientes naturales y en el sistema de almacenamiento.

Los datos de Oklo, de Cigar Lake y de otros yacimientos de uranio sugie-
ren que la coffinitizacion es un fenémeno de alteracién comin en las uranini-
tas bajo condiciones andxicas y que puede relacionarse con el proceso de
alteracion oxidativa de la uraninita por la radidlisis del agua y la posterior pre-
cipitacion del silicato de U(VI), mientras las condiciones reductoras se resta-
blecen lejos de la interfase agua/uraninita. La informacion basica acerca de la
cinética y de la termodinamica de este proceso es escasa y, consiguientemente,
se desconoce su dependencia de la temperatura y de la concentracion de silice.
Por ejemplo, en las uraninitas de Bangombé no se ha encontrado una relacion
clara entre la meteorizacion a baja temperatura y la coffinitizacién (Quejido ez
al.,2000). Las conductividades hidraulicas de las arenitas FA y de las lutitas FB
son muy bajas, lo que sugiere que la coffinitizacion observada ha debido tener
lugar en un largo periodo de tiempo.

Las coffinitas se caracterizan por retener elevados contenidos de la mayoria de
los elementos que se encuentran como impurezas en las uraninitas que reemplazan
(tales como Th, Zr, Al, Ce y Nd). Por ejemplo, en el reactor de Bangombé, el conte-

nido medio de impurezas en las uraninitas inalteradas es del 2,83 % en peso (sin con-



tar SiO,, PbO, P,O, y SO,), mientras que es del 4,27 % en las coffinitas (que tienen
mas del 2,2% en peso de lantanidos). Estas coffinitas tienen por lo general una rela-
cién P/Si superior a uno, y algunas de ellas contienen cantidades significativas de
azufre. Las coffinitas ricas en P y S del reactor de Bangombé son muy solubles en
contacto con soluciones oxidantes. Su disolucién produce la formacién inmediata de
sulfatos hidratados de uranilo, que nunca contienen cantidades significativas de Ca,
P, Zr, Th o lantanidos. Por tanto, la corrosion de las coffinitas de Bangombé debida
al contacto con aguas oxidantes puede conllevar la liberacion rapida de impurezas, y
tal vez de uranio, al agua subterrdnea (Jensen y Ewing, 1998). Sin embargo, no todos
los elementos presentes como impurezas en la uraninita son retenidos en la coffinita
formada por alteracién. Por ejemplo, en Bangombé el plomo se perdi6 casi comple-
tamente durante la coffinitizacion de las uraninitas y el hierro también se liberé du-
rante este proceso; por su parte, en RZ-10 se liberaron debido a este proceso Pb, U,
Zr, Y y lantanidos (excepto Ce) (Ewing y Janeczeck, 1993).

Ademas de la coffinita como alteracién de las uraninitas, se ha observado
un silicato de U(IV) rico en Zr(IV) en algunas de las zonas de reactor
(Gauthier-Lafaye e al., 1996). Esta observacion es interesante en lo que res-
pecta a la presencia de zircaloy-4 en los elementos estructurales del elemento
de combustible gastado. El circonio procedente de esta aleacién podria in-
corporarse a las reacciones de alteracion de la matriz del combustible gastado
en condiciones reductoras. La fase de U y Zr observada ha sido capaz de in-
corporar varios de los productos de las reacciones nucleares (mPu, 9OSr, Zr, Ce
y Nd); sin embargo, su morfologia indica que se formé por interaccion con
fluidos hidrotermales, y por tanto es dificil que se origine en las condiciones

del sistema de almacenamiento.

Comportamiento del inventario radiactivo

Los estudios de muestras de uraninita de Oklo, Okélobondo y Bangombé in-
dican que este mineral puede retener cantidades significativas de los productos de
fision no volatiles y de baja solubilidad, incluso bajo las condiciones hidroterma-
les presentes durante la actuacion de los reactores. De este modo, las concentra-
ciones de varios ntclidos en las RZs son superiores a las normales en la naturaleza
(Menet-Dressayre, 1992; Gauthier-Lafaye ez al., 1996; Hidaka y Holliger, 1998;
Quejido et al., 2000).

Parece haber habido una gran variedad de tasas de migracion entre los distintos
elementos; algunos han sufrido pérdidas poco importantes, mientras que otros han
desaparecido casi totalmente de las zonas de reactor. El comportamiento de cada ele-
mento es funcién fundamentalmente de lo semejante que sea su tamano i6nico al del
U(IV) (0.93 A). Cuanto mayor es esta semejanza, el elemento se ha retenido mejor en

la estructura de la uraninita (tabla Ok-2). Asi, segtin su comportamiento geoquimico

Anélogos naturales

219



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

220

en los reactores naturales se pueden clasificar los principales productos de fision
(Gauthier-Lafaye et al., 1996; Hidaka y Holliger, 1998) en dos grupos, los que per-

manecen estables y los que no quedan retenidos en la uraninita.

® Los que permanecen estables (aquéllos con radio iénico similar al del uranio):
- Los actinidos, los transuranidos (Np, Pu, Am y Cm), Y, Nb, Th, REE (La, Ce, Pr, Nd, Sm

yGd) y Zr.

Forman 6xidos solubles en la matriz de UO, o se han liberado parcialmente y fijado en
otras fases minerales como los fosfatos (apatito y crandallita), los minerales de la arcilla
(clorita, illita, caolinita) o los oxihidréxidos (goethita y hematites). El grado de retencién
en la uraninita depende en buena medida de cada elemento. Por ejemplo, se ha determi-
nado experimentalmente que por debajo de 1200 °C la maxima sustitucién posible de
UO, por ZrO, es de 0,4 % molar (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

Se ha estimado (Curtis y Gancarz, 1983) que el 10% del U existente en las zonas de reac-
tor ha sido lixiviado y transportado, lo que es un porcentaje pequefio, teniendo el cuenta la
edad de los reactores, pero representa un total de aproximadamente 100 toneladas de U.
A las REE se les ha concedido una atencién especial, puesto que su comportamiento
quimico es similar al de los transurdnidos (tales como Pu y Am). Pese a la buena ca-
pacidad de retencién que tienen en la uraninita, las REE ligeras (tales como el La y el
Ce) han abandonado en parte las RZs 1 2 9. En el reactor 13 se ha producido una pér-
dida masiva de La de la uraninita durante la meteorizacion, y la cristalizacién de fos-
fatos aluminicos autigénicos ha retenido solamente alrededor del 30% del La

fisiogénico (Holliger, 1994 a y b).

- Los metales del grupo del Pt (Ru, Rh, Pd), Te, Tc y Bi.

Forman agregados metélicos dispuestos en los bordes de grano de las uraninitas y fueron
retenidos en las zonas de reactor. Se comentara mds extensamente su comportamiento al

hablar de estos agregados.

® Los que no quedan retenidos en la uraninita
- Los gases nobles (Kr, Xe).

Son elementos volatiles. Lo poco que se ha conservado de ellos aparece formando burbu-

jas en los granos de uraninita.

- Los halogenuros (I fundamentalmente).

Practicamente nada de ellos se ha conservado en los reactores ni en sus inmediaciones
(Janeczek, 1999).

-Pb, Mo, Sny Ag.

De entre estos elementos, el plomo de las uraninitas de Oklo ha sido el mas estudiado,
aunque sea de poca importancia radioldgica. El plomo es una impureza principal en la
uraninita de los reactores. Probablemente ocupa posiciones intersticiales en la estructura
de la uraninita, por lo que es susceptible de ser liberado en los procesos de alteracién de
ésta (Ewing y Janeczek, 1993). Este elemento tiene el interés de que ciertos metales fi-
siogénicos (Ru, Rh, Pd, Mo) pueden imitar su comportamiento, puesto que, al igual que
él, son incompatibles con la estructura de la uraninita.

Varios mecanismos controlaron la pérdida de Pb de la uraninita de los reactores

(Janeczek y Ewing, 1995): lixiviado, difusién en el borde de grano, exsolucion via



precipitacién continua y difusién volumétrica, sin que este tltimo proceso fuese muy
significativo. La alta actividad de S, en parte debida a la presencia de materia organi-
ca rica en este elemento, impidié la migracién del Pb y de los metales fisiogénicos a
largas distancias, puesto que precipitaron como sulfuros. Cowan (1978) indic6 que
los productos de fisién en los reactores pudieron liberarse también por el efecto de
retroceso. La pérdida de productos de fisién ligeros y pesados debida a este proceso
seria de un 10 y un 15%, respectivamente.
Adicionalmente, la intrusién de un dique de dolerita a unos 10 metros del reactor 13 pro-
dujo la pérdida total del plomo radiogénico de la uraninita presente en dicho reactor
(Holliger, 1994 a y b). Sin embargo, las uraninitas que se hallan inmersas en materia
organica y en partes resilicificadas del nticleo del reactor no han experimentado dicha pér-
dida (Holliger, 1994 a y b). Los efectos de la intrusién también dejaron su huella en RZ-
10, provocando un pérdida masiva de plomo de la uraninita (superior al 11%) y su
reprecipitacién como plomo nativo y en inclusiones metalicas (Holliger, 1992; Ewing y
Janeczek, 1993).
Por otra parte, el Mo se encuentra en agregados metélicos en la uraninita, junto con los
platinoides y otros elementos, pero en su mayor parte fue lixiviado del nicleo de los
reactores.

- El Cd, los alcalinos (Rb, Cs) y los alcalinotérreos (Sr, Ba).
Son elementos incompatibles con la estructura de la uraninita y relativamente solubles. El ce-
sio, en los experimentos de disolucién de uraninita desarrollados en laboratorio, ha mostra-
do una clara liberacion congruente con la matriz de uraninita, teniendo velocidades
normalizadas de disolucién casi idénticas a las determinadas para el uranio. Esto tiene claras
implicaciones para el comportamiento a largo plazo del Cs restante del inventario radiactivo,
que no corresponde con la llamada “fraccién de liberacion instantanea” (Pérez et al., 2000).
Pricticamente nada del Cs, Sr y Rb se conservaron en los reactores ni en sus proximidades
(Janeczek, 1999).

La incorporacién de los radionucleidos (actinidos y productos de fision) al
agua subterranea depende de la capacidad que tengan de salir de la red de la ura-
ninita, lo que a su vez es funcién de su localizacion en el mineral. Los elementos
situados en el interior de la uraninita permanecen en su interior hasta que el pro-
pio grano se disuelve, mientras que aquéllos que no son solubles en la matriz de
UQO, tienden a situarse en los bordes de grano y pueden movilizarse por procesos
tales como el retroceso alfa o la difusion en estado solido. Una vez fuera de la ura-
ninita los elementos se ven sometidos a un segundo conjunto de procesos hidro-
geoquimicos, que seran los responsables de su distribucion entre las fases acuosas
(mdviles) y las sélidas (inmdviles).

En general, los elementos compatibles con la red de la uraninita han sido re-
tenidos en los reactores pese a la meteorizacion actual de los reactores excavados.
Por el contrario, hay algunas diferencias en la retencién de los elementos no com-
patibles entre los reactores meteorizados y los que no lo estan. Ademas de las pro-

piedades de los nuclidos fisiogénicos, las diferencias en el grado de retencién de
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Tabla Ok-2.
Sintesis del
comportamiento
de algunos
productos de fisién
vy actinidos en los
reactores naturales
de fisién. Cuanto
mds oscuro es el
sombreado mayor
es la relacion entre
minerales y
elementos.
(Gauthier-Lafaye
etal, 1996). En la
columna de la
derecha se indican
ademds las
distancias minimas
de migracion de
algunos elementos
(Segiin Janeczek,
1999).
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éstos en distintas RZs puede depender de las condiciones hidrogeoldgicas, térmi-
cas, mecanicas y fisicoquimicas de la RZ. Incluso la capacidad de retencién de los

radionucleidos varia en diferentes partes de una misma RZ.

Retencion Migracion
Elemento  Valencia  Radio idnico Niicleo del reactor Arcillas del reactor
R Uranitas Inclusiones | Arcillas Otros
Cs 1 1,67
Rb 1 1,47
Sr 2 1,12
Ba 2 1,34
Mo 4 0,70 6,5m
Tc 4 0,69 10m
Ru 4 0,67 12m
Rh 3 0,68
Pd 2 0,80 6,5 m
Y 3 0,92
Nb 4 0,74
Ir 4 0,79 Miner.pesados
Oxidos
Te 4 0,70 6,5m
LREE 3 1,06-0,94 Apatito 55 m
Ce 4 0,92
Pb 2 1,20 3m
Pb 4 0,84 Galena 3m
Bi 3 0,96
Th 4 1,02 Miner.pesados
Oxidos
U 4 0,97 Apatito
Np 4 0,95
Pu 4 0,93 Apatito

Agregados metalicos y elementos asociados

En muestras procedentes de la RZ-10, se han identificado agregados meta-
licos de Ru-Rh-Pd. En RZ-13 existen pequenas inclusiones con Ru, (Tc), Rh,
Pd, Mo y Te junto con Pb, As y S (Holliger, 1992, 1994 a y b; Hidaka ez al.,
1993b; Gauthier-Lafaye e al., 1996). Estos agregados tienen forma esferulitica
y generalmente son de pocas micras de didmetro, aunque se han hallado algu-
nos de mayor tamafio (unas 100 micras de didmetro) en el nicleo del reactor

13. Estos agregados tienen propiedades fisicoquimicas similares a las de las in-



clusiones metalicas del combustible nuclear gastado (Hidaka y Holliger, 1998),
de ahi el interés de su estudio.

Los agregados metélicos se formaron como una mezcla de PbS y Ru-Rh-Te
fisiogénicos en los reactores (Hidaka, 2000). De este modo, los platinoides, ta-
les como Ru, Rh y Pd, migraron de la estructura de la uraninita, pero queda-
ron en el interior de los cristales de este mineral como inclusiones y han sido
bastante bien retenidos en las zonas de reactor. Se ha estimado que, del total
producido en las reacciones de fision, un 91% del Ru y un 88% del Pd per-
manecen todavia en los reactores (Curtis e al., 1989). Los agregados metilicos,
sin embargo, estan ausentes en los reactores superficiales sometidos a meteori-
zacion, lo que podria indicar que han desaparecido por la accién de ésta
(Pourcelot y Gauthier-Lafaye, 1998).

El exceso de ~Ru en los agregados sugiere que el "Tc fue retenido en esa fa-
se metilica y se transformé en Ru # situ. A partir del ~ Te también pudo gene-
rarse  Ru por captura neutronica (Hidaka, 2000). La vida media del e (213.000
anos) implica que estos agregados se formaron durante la criticidad o poco des-
pués (Holliger, 1995). Una gran parte del Ru producido en las reacciones de fi-
sion se incorpord a los agregados. Este elemento fue mas mévil que los otros
platinoides, de modo que una pequena proporcion de Ru fisiogénico se ha halla-
do en las arcillas del ntcleo y en las arcillas que rodean a los reactores, asi como
en arenitas, a varios metros de ellos (Gauthier-Lafaye, 1996). El Mo en general no
se encuentra en ellos, lo que sugiere que se produjo un lixiviado selectivo de éste
(Cui y Eriksen, 1998).

Los experimentos desarrollados para investigar la disolucion oxidativa de los
agregados metalicos de composicion similar a los presentes en la uraninita de los
reactores (49% Mo, 29% Ru, 21% Pd y 4% Rh) indican que el Mo se disuelve
preferencialmente desde la superficie, mientras que el Pd y el Rh son retirados
parcialmente y el Ru parece enriquecerse en la capa exterior de la superficie (Cui
y Eriksen, 1998). Asi, la secuencia de disolucién en agua regia fue Mo > Pd > Rh
> Ru. Este comportamiento concuerda con la secuencia esperada de afinidades de
oxigeno de los metales 4d.

La mayor facilidad de lixiviacion del Mo se ha visto confirmada en los
reactores naturales, puesto que este elemento ha migrado preferentemente des-
de la uraninita con respecto al resto de elementos de los agregados. En
Bangombé, el Mo se ha liberado desde la uraninita y ha sido retenido en luti-
tas a varios metros del nicleo del reactor. Esta removilizacion es probable-
mente antigua, debida a fluidos hidrotermales (Bros ez a/., 2000). Grandes
cantidades de Mo se han liberado desde el reactor 9 (Loss ez al., 1984), aunque
la mayor parte del Mo fue retenido dentro de los primeros metros desde la zo-
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na de reactor (Janeczek, 1999); en RZ-2, sélo el 10% del Mo ha permanecido
en la matriz de uraninita (Maeck ez al., 1975).

El is6topo "Te es importante para la evaluacién de la seguridad puesto que
tiene una vida muy larga. Bajo condiciones oxidantes, el Tc es potencialmente mo-
vil. En los reactores se produjo retencién del ~Tc incluso cuando todavia habia
una circulacion de fluidos significativa que movilizé6 Mo y otros productos de fi-
sién solubles de las zonas de reactor. Esto sugiere que el Tc puede estabilizarse en
las aleaciones metalicas formadas por productos de fisién y no ser tan facilmente
oxidado a una fase soluble como se ha asumido en muchos calculos de evaluacién
de la seguridad (Oversby, 2000).

Segtin Piboule y Amossé (2000) sélo se ha producido una pérdida del 1 al 3%
del "Tc de la parte inferior de la zona de reacciéon de Okélobondo, mientras que
se ha perdido entre el 15 y el 20% del total del "Tc dela parte superior, més po-
rosa, del reactor. Los sumideros mas probables para el Tc liberado son fases que
contienen arseniuro y sulfuro, localizadas en los bordes de grano de las uraninitas
(Jensen, 1999)“. Esta es una observacion interesante sobre el comportamiento
del Tc bajo condiciones reductoras. Los modelos actuales de evaluacion de la se-
guridad usan una aproximacion mas conservadora sobre el comportamiento del
Tc bajo condiciones andxicas, y se considera que las concentraciones del término
fuente estan limitadas por la solubilidad del TcO,-H,O, una fase menos estable
que los sulfuros y arseniuros de Tc(IT) (Gauthier-Lafaye ez al., 1999).

Segtin Curtis (1996), de los reactores se liberé una proporcién muy constan-
te del "'Tc que se produjo en ellos, alrededor del 33% del total producido, que-
dando retenido el resto en las fases metalicas insolubles de las uraninitas.
Mediante un balance de masas calcul6 que durante la criticidad, bajo condiciones
reductoras y a alta temperatura (unos 400 °C) la tasa de liberacién del ~Tc (su-

puesta constante) fue de 1,5 + 0,5-1076 afios .

Fosfatos y circones

Se han hallado diferentes tipos de fosfatos en las arcillas y en el nicleo de RZ-
10, RZ-13, RZ-16 y RZ-Okélobondo. Los mas importantes son hidroxiapatitos de
més de 1 mm de tamafio (Gauthier-Lafaye e# al., 1996), y hay también fosfatos alu-
minicos. Los apatitos hidrotermales de los reactores 10 y 16 han atrapado ntclidos
fisiogénicos tales como U, Nd, Sm y Sr, e incluso pequefas cantidades de Rb
(Gauthier-Lafaye y Weber, 1988; Bros et al., 1993; Hidaka et al., 1994; Carpéna y
Sere, 1994; Raimbault ez al., 1996; Bros et al., 1996; Carpéna y Sére, 1996; Savary y

4 Ademas, la presencia de 6xidos de Mn acompafiando a la uraninita, susceptibles de absorber los 6xidos de
Tc, puede haber sido un factor importante en la retencién parcial de este elemento en el reactor 10 (Amossé
y Piboule, 1998).



Pagel, 1997). Estos apatitos estan enriquecidos en LREE (800 ppm de La, 2000
ppm de Ce, y 4000 ppm de Nd; Savary y Pagel, 1997). En el reactor 16, el conteni-
do de U en apatitos libres de inclusiones de uraninita oscila entre 177 y 234 ppm.
En algunos apatitos se ha hallado un enriquecimiento en U, 1o que evidencia la re-
tencién de ~ Pu (Bros et al., 1993, 1996). En el ntcleo del reactor 13 hay fosfatos
aluminicos de composicion intermedia entre la crandallita (término calcico), la go-
yacita (término rico en Sr) y la florencita (término rico en REE). En ellos hay gran-
des cantidades de Zr, Y y LREE que en un 98% tienen origen fisiogénico (Holliger,
1995; Gauthier-Lafaye ez al., 1996). Por el contrario, las composiciones isotopicas
del Sr y del Ba retenidos en ellos son préximas a los valores naturales.

Se ha observado petrograficamente que el proceso de desilicificacion de las
arenitas que envolvian los reactores continud tras la cristalizacion de los apatitos,
por lo que es necesario que las circulaciones de fluidos que llevaron a la precipi-
tacion de los apatitos fueran estrictamente sincrénicas con la criticidad. Los ra-
dioisétopos que fueron atrapados por los apatitos incluyeron REE, St y actinidos
(especialmente “’Pu) (Raimbault y Peycelon, 1996). Las relaciones isotdpicas de
las IREE®" de estos apatitos (Sm, Eu, Gd) también sugieren que la autigénesis de
apatitos fue contemporanea con la criticidad (Raimbault y Peycelon, 1996). Esto
implica que los nuclidos fisiogénicos atrapados en estos apatitos han permaneci-
dos retenidos en ellos durante casi 2000 Ma.

En el reactor 10 se han hallado ademads circones autigénicos que también
cristalizaron durante la criticidad y que estan enriquecidos en productos de fi-
sion (Y, LREE) liberados durante las reacciones nucleares, e incorporados en
su red cristalina (Seére et al., 1994).

Procesos de sorcion de radionucleidos en el halo arcilloso

La illita y la clorita son los minerales de la arcilla mas abundantes en las zo-
nas de reactor. Predominan sobre la uraninita en el manto de arcilla de los reac-
tores y constituyen una parte significativa de los nicleos de éstos. La illita es
abundante en el nacleo de los reactores excepto en el de RZ-10, en el que domi-
na la clorita. Las cloritas son los constituyentes principales de las arcillas del reac-
tor excepto en RZ-Bangombé, donde predomina la illita sobre la clorita
(Gauthier-Lafaye et al., 1989).

La mayor parte de las arcillas que rodean los reactores contienen pequefnas
cantidades de elementos fisiogénicos, principalmente REE (Bros ez al., 1993) lo
que demuestra que en Oklo los minerales de la arcilla desempefiaron un impor-

tante papel en atrapar radionucleidos.

¥ TREE: Intermediate Rare Earth Elements, Lantanidos intermedios.
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Eberly et al. (1996) emplearon el método de la autorradiografia para determinar
de forma cualitativa la capacidad de sorcién de actinidos en los materiales de la argile
de pile en Bangombé. Los resultados mostraron que la sorcion de actinidos variaba en
el orden clorita > illita = caolinita. La clorita es estable en un amplio rango de tempe-
raturas, al contrario que la esmectita, que se transforma en illita a elevadas tempera-
turas. La illita en este estudio mostré ser poco eficaz adsorbiendo actinidos.

Se han llevado a cabo otros experimentos en laboratorio para estudiar la sor-
cién de radionucleidos en clorita ferrosa y biotita, minerales presentes en los
reactores. Estas experiencias muestran que la clorita ferrosa (daphnita,
(Fe,Mg),(Fe,Al),(ALSi),0,,(OH),) es un poderoso sorbente de U(VI) y posee una
capacidad de sorcién de TcO" significativa, y que la sorcién de U(VI) en la clori-
tay la biotita es parcialmente irreversible (Cui y Eriksen, 1998).

En el reactor 10 se ha estudiado detalladamente la sorcion de radionucleidos
en la argile de pile. Las concentraciones totales de U en las muestras eran por lo
general menores de 300 ppm. Este uranio se encuentra tanto en posiciones inter-
cambiables como dentro de la estructura cristalina, y su empobrecimiento en U
indica que procede del nicleo de la RZ. En este reactor se ha hallado una clorita
aluminico-magnésica (sudoita, Mgz(Al,Feﬂ)}Si}AlO]O(OH)S) enriquecida en U
(Bros et al, 1993). Este enriquecimiento se debe a la migracion de “’Pu desde el
nicleo del reactor y a su retencion dentro de la red de la clorita mientras ésta cris-
talizaba. Una vez alli, el “Pu se desintegré a “U. La vida media del ~Pu (23.400
anos) implica que este proceso tuvo lugar durante o poco después de la criticidad
(Chapuis y Blanc, 1993; Gauthier-Lafaye e a/., 1993). El Pu liberado por disolu-
cion de la uraninita migrd a través de 80 cm de una capa de arcilla todavia no com-
pactada en el momento de las reacciones nucleares (Bros, 1996). En el ejercicio
SKB 91 se calculé una distancia de migracion del Pu en la barrera de ingenieria
que es del mismo orden de magnitud que la distancia a la cual se ha evidenciado
esta retencion de ~ Pu en RZ 10 (Bros et al., 1993; Blanc, 1996b).

En este reactor, junto con el plutonio también se retuvo algo de uranio y
cantidades significativas de REE fisiogénicas (desde algunas ppm hasta varios
centenares de ppm) en las arcillas autigénicas (Bros ef al., 1993). Debido a su
analogia quimica, se ha sugerido que otros transuranidos, tales como Np, Am
y Cm podrian haber sido lixiviados del ntcleo y atrapados por minerales de la
arcilla (Bros, 1996). Las cantidades de Pu y Nd liberadas desde el nicleo fue-
ron pequefas, pero la retencién de estos elementos por la matriz arcillosa fue
significativa (Bros et al., 1994).

La clorita enriquecida en U retuvo posteriormente por sorcion (durante
cualquier fase hidrotermal posterior a las reacciones nucleares) una cantidad

tres veces mayor de uranio empobrecido procedente del ntcleo del reactor



(Bros et al., 1993), lo que demuestra que esta arcilla puede adsorber tres veces
mas uranio (u otro actinido) que el que puede incorporar en su red cristalina.
Sin embargo, hay que tener en cuenta que aunque la cantidad de uranio atra-
pada por sorciéon es mucho mayor que la fijada en la red cristalina, el uranio
adsorbido es mas mévil (Blanc, 1994).

La presencia de materia orgdnica en los reactores probablemente alteré la ca-
pacidad de sorciéon de radionucleidos de los materiales arcillosos. Nagy (1996)
prestd una atencion especial al efecto de la presencia de materia organica en la
sorcion de Cs por la illita, uno de los principales minerales de la arcilla en los
reactores. El  Cs es un radionucleido, altamente soluble en agua, presente en el
combustible gastado. El estudio mostré que la desorcion del Cs por interaccién
con la solucién acuosa es menos efectiva si la illita estd recubierta por petréleo
después de haber adsorbido el Cs, de forma similar a lo que se cree que ha ocu-
rrido en los reactores de Oklo. La desorcién del Cs de la illita envuelta por pe-
troleo puede ser notable o incluso completa, pero sélo si ésta es sometida durante
un largo periodo a un flujo de solucién acuosa con NaCl o KCl que no contenga
el radionucleido. Asi, el flujo continuo de aguas connatas que circulase a través de
las rocas con illita podria con el tiempo lixiviar la mayoria, si no el total, del Cs.

Los experimentos desarrollados por Del Nero ez al. (1998) acerca de la sor-
cién de U(VI) en gel de silice y en hidrargilita (a-Al(OH),) indican que la con-
centracion del U(VI) en la superficie de estos sorbentes es proporcional a la
concentracion de U(VI) disuelto en equilibrio, dentro del rango de concentracion
entre 10y 10" M. Se hallé que la sorcion de U(VI) dependia fuertemente del pH
y era independiente de la fuerza ionica de la solucion. El incremento de la con-
centracion total de carbonato en la fase acuosa a pH alcalino da como resultado
un descenso neto de la adsorcion de U(VI). La modelizacion realizada segin un
modelo de complejamiento superficial no electrostatico, sugiere que el comporta-
miento del U(VI) en la sorcién en ambos sorbentes es debido a la formacién de
los complejos superficiales SOUO, y SOUO,OH. Aplicado este modelo a un ex-
perimento de sorcién en una muestra de arcilla fundamentalmente illitica proce-
dente de un sondeo en Bangombé se observo que para valores de pH superiores

a 4, los datos reales muestran un buen ajuste a la curva tedrica (figura Ok-5).

Proceso de radiélisis y estado redox

Radiolisis

El primer estudio detallado del proceso de radidlisis en un sistema natural se
llev6 a cabo en Oklo por Curtis y Gancarz en 1983. M4s tarde, Dubessy ez al.
(1988) y Savary y Pagel (1994) encontraron O, y H, en inclusiones fluidas locali-

zadas en los bordes de los reactores 9y 10. En las inclusiones de hidrdgeno libre
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habia también trazas de metano. Todo ello sugiere que estos productos pudieron
formarse debido a la radidlisis de agua (que genera hidrégeno y oxigeno) y de ma-
teria organica (que genera radicales hidrogenados; Colombo e al., 1964).

Curtis y Gancarz (1983) indicaron que la radidlisis ocurrié dentro de las zo-

nas de reactor, produciendo un frente redox que migré hacia las rocas encajantes.
En Oklo, la radiacién B predominé sobre la a durante el periodo en el que los
reactores operaron. Estos autores estimaron que el 80% del Mo, el 35% del Tc
y el 25% del Ru se habian perdido de las zonas de reactor y sugirieron que estos
elementos se habian convertido en sus oxianiones solubles debido a la reaccién
con oxidantes radioliticos, y que después habian migrado fuera de las zonas de
reactor con el frente redox, siendo posteriormente reducidos y precipitados en los
halos de depdsito que marcan el limite de avance del frente redox.

En este estudio se determind que el hidrégeno radiolitico parece no haberse
comportado como totalmente inerte y no ha escapado del sistema. Esto estaria indi-
cado por la presencia de hierro reducido en las zonas de reactor. Esta observacion es
contradictoria (aparentemente) con los modelos tedricos propuestos por distintos in-
vestigadores quienes dicen que el hidrégeno se difundié hacia la arcilla encajante re-
duciendo el hierro presente en ella. Esto tendria claras implicaciones para un sistema
de almacenamiento con un material de sellado bentonitico rico en hierro.

Sin embargo, las condiciones redox fueron mucho mas complicadas de lo que su-
giere el modelo anterior. Aunque las relaciones Fe/Fe " en las zonas de reactor indi-
can unas condiciones generales reductoras, el ambiente redox real es poco conocido.
Las condiciones oxidantes requeridas para movilizar algunos de los radionucleidos
deben haber sido muy locales. Por ejemplo, mientras se mantenian condiciones oxi-
dantes en la proximidad de los granos de uraninita, en otros puntos el hidrégeno ra-
diolitico estaba a la vez reduciendo el hierro de las arcillas (Miller ez al., 2000).




La oxidacion del Fe en cloritas préximas a los reactores también ha sido
apuntada por diferentes autores como indicio de la radidlisis: Bailey ez a/. (1985);
Johnson y Shoesmith (1988); Dubessy e al. (1988); Hofmann (1996); Pourcelot y
Gauthier-Lafaye (1998).

Las temperaturas maximas en Oklo (600 °C) fueron mucho mayores de las que
se alcanzardn en el sistema de almacenamiento y estas elevadas temperaturas po-
drian haber tenido un efecto significativo tanto sobre la velocidad de produccion de
hidrégeno como sobre el comportamiento de éste una vez producido. Ademas, en
Oklo la dosis de radiacion al agua subterranea se estima de 100 a 500 veces més ba-
ja que la predicha para un sistema de almacenamiento con similar cantidad de com-
bustible gastado con una historia de quemado comparable (Christensen y
Bjergbakke, 1982). Dadas estas diferencias, no es posible tomar los resultados de
Oklo y aplicarlos directamente a la situacion del sistema de almacenamiento. A pe-
sar de ello, la argile de pile que rodea los reactores de Oklo se considera un anilogo
de la barrera de ingenieria arcillosa, y el hecho de que estas arcillas aparentemente
han impedido la migracién de hidrogeno en Oklo, puede sugerir que este efecto de
barrera ocurrira en el sistema de almacenamiento, aunque requerira contenidos de
hierro similares en la bentonita (Miller ez a/., 2000).

En los yacimientos de uranio no solo se produce la radidlisis del agua sino tam-
bién la alteracion radiolitica de la materia organica, que incluye procesos de aroma-
tizacion, deshidrogenizacion, polimerizacion y oxidacion (Hofmann, 1996). Estos
procesos han sido observados en distintos yacimientos (tipo roll, placeres, pizarras
negras...; Leventhal e al, 1986; Lewen y Buchardt, 1989; Meyer et al., 1991;
Landais, 1993; Nagy et al., 1993). La mayoria de estos yacimientos fueron estudiados
desde un punto de vista cientifico no relacionado con los estudios de analogos. Los
procesos de alteracion radiolitica observados conllevan la inmovilizacion de la mate-
ria organica liquida o soluble, la destruccion de los biomarcadores y un cambio en la
composicion isotépica del carbono. Sin embargo, se conoce muy poco acerca de los
productos de bajo peso molecular que se generan y que son posiblemente méviles.
La formacion de peliculas superficiales de polimeros organicos aromaticos sobre los
minerales radiactivos fue descrita por Rasmussen e al. (1989, 1993) en Australia.

En el caso de Oklo, la materia organica presente en y alrededor de los

reactores ha sufrido una significativa oxigenacion y una ligera hidrogenizacion
en comparacién con la existente lejos de las zonas de reactor (Rouzaud, 1979;
Cortial et al., 1990). Su relacién O/C decrece conforme aumenta la distancia a
las zonas de reactor. Sin embargo, debido a las condiciones presentes en los
reactores (elevada temperatura e intensa radiacion) seria de esperar justo lo
contrario, es decir, una mayor maduracion de la materia organica (que conlle-

va un enriquecimiento en C, con pérdida de O y H). La tnica posibilidad de
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explicar el estado actual de la materia organica en los reactores es asumir que
reacciond con los radicales libres O, y H, presentes en el medio. Asi, el O, se
consumié preferentemente en reacciones con la materia organica en los reacto-
res en los que ésta es abundante, lo que explicaria que Dubessy ez a/. (1988) s6-
lo encontrasen H, en inclusiones fluidas, particularmente en las zonas 7, 8 y 9,
todas ellas ricas en materia organica. Sin embargo, en el reactor 10, donde ésta
es menos abundante, se preservo O, en las inclusiones, probablemente tras una
produccién y almacenamiento continuos (Savary y Pagel, 1997); ademas, una
pequena parte del hidrégeno liberado en la radidlisis produjo la ligera hidroge-
nizacion observada en el betan (Holliger et al., 1997).

Nagy ez al. (1991) sugirieron que estos procesos serian buenos anilogos de
los que pudiera sufrir la matriz bituminosa en el sistema de almacenamiento.
Sin embargo, estas sugerencias fueron criticadas por Alexander y Miller
(1994), puesto que en Oklo la uraninita forma cristales discretos o agregados
cristalinos en el betin dando lugar a un efecto de radiaciéon muy localizado,
mientras que en la matriz de inmovilizacion el residuo estd homogéneamente
disperso dando lugar a dosis bajas no localizadas. Ademas el bettn natural (y
el kerégeno) en Oklo no se parece al betin tecnoldgico usado como matriz,

puesto que es mas bien grafito.

Estado redox

En los reactores 10 y 16 se han observado sendos frentes redox definidos por
un cambio en el estado de oxidacion del hierro, con pirita en el interior del reac-
tor y hematites en el exterior. Hay relictos de pirita en la zona oxidada, y la pre-
sencia de inclusiones de pirita en los recrecimientos de cuarzo en las arenitas que
rodean al reactor, indica un estado temprano reductor para ellas (Savary y Pagel,
1997). En el limite de la RZ-10, el frente redox se observa alli donde las arenitas
que rodean el reactor estan en contacto con el nicleo de éste (Menet-Dressayre y
Menager, 1993). Macroscopicamente, el lado oxidado de este frente redox estd
marcado por un anillo rojo de 6xidos de hierro. Se han distinguido cuatro facies

en este reactor en base a rasgos petroldgicos (figura Ok-6; Savary y Pagel, 1997):

® Una facies oxidada formada por arenitas rosadas resilicificadas.

e Una facies intermedia compuesta por arenitas parcialmente desilicificadas
con una matriz de clorita bien desarrollada y con algo de illita. Hay ademas
circones y 6xidos de titanio como minerales accesorios, asi como materia
organica.

e La facies de nicleo, que corresponde a una roca negra totalmente desilici-
ficada compuesta por cristales idiomorfos de uraninita cementados por

clorita aluminico-magnésica y materia orgédnica.
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Otro dato de interés en relacion con la caracterizacion redox del sistema
es la presencia de galena masiva dispersa en una matriz arcillosa en asociacién
con plomo nativo, alrededor de granos de uraninita, en venas con calcita o den-
tro de agregados de baritina en el borde de RZ-16. Se ha observado también
plomo nativo en la zona 10, donde aparece formando o bien cristales aislados,
o bien recrecimientos alrededor de cristales de galena en la facies del nucleo.
En el borde de este reactor, sin embargo, hay minio (Pb,0,), que forma pe-

quenos cristales en la matriz de clorita alrededor de la uraninita de la facies in-

termedia (Savary y Pagel, 1997).

La formacién de minio es contemporanea o ligeramente anterior a la actividad del reactor. El
minio se formé en presencia de O, libre producido por radidlisis. El campo de estabilidad de
la galena se restringe a baja fO, (fugacidad de oxigeno) y alta S, (fugacidad de azufre), nece-
sitandose que ésta sea mayor conforme aumenta la temperatura para que la galena sea estable.
El campo de estabilidad del minio se restringe a bajas fS, y elevadas fO,, con un rango de fO,
muy estrecho, proximo al limite superior de la estabilidad del agua. El campo de estabilidad

del plomo nativo es estrecho, y esta limitado a bajas fugacidades de azufre y oxigeno (Savary y

Pagel, 1997).

Analogos naturales

Figura Ok-6.
Esquema de las
relaciones entre
las facies
petrogrificas del
reactor 10, con
dibujos
simplificados de
las asociaciones
minerales que
caracterizan estas
facies. Segiin
Savary y Pagel
(1997).

231



ANALOGOS NATURALES Y ARQUEOLOGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLOGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

232

Teniendo en cuenta el comportamiento de las distintas fases de plomo, se podria decir que
los minerales existentes en estos reactores indican que el estado redox existente no fue
globalmente oxidante, como los modelos acerca de la radidlisis predicen, sino que las
condiciones que prevalecieron en los reactores 10 y 16 fueron globalmente reductoras.
Aunque durante las reacciones nucleares, se liber6 O, por hidrélisis del agua, este O, se
llegdé a consumir por completo en las zonas ricas en materia organica al reaccionar con
ella, lo que hizo que se mantuviesen las condiciones reductoras. Localmente hubo zonas
que se enriquecieron en hidrégeno libre y metano, volviéndose el medio altamente reduc-
tor y llegando a precipitar plomo nativo. En zonas donde la materia organica era menos
abundante, el O, libre formado y almacenado llevé a la precipitacién de minio. Esto tam-
bién esta apoyado por la presencia de inclusiones con oxigeno en granos de cuarzo préxi-
mos al reactor cuando hay ausencia de materia organica (Savary y Pagel, 1994). La
liberacién de O, favorecié la solubilidad de algunos productos de fision tales como Puy U,
y su migracion desde la zona de reactor (Savary y Pagel, 1997). La distribucién de oxigeno
e hidrégeno en el reactor estuvo determinada por las propiedades fisicas de las rocas

(porosidad, permeabilidad) y por los diferentes coeficientes de difusién de estos dos gases.

Asi, se puede resumir diciendo que las condiciones redox en los reactores du-
rante y después de las reacciones de fision estuvieron controladas por la radidlisis

del agua y de la materia organica (Savary y Pagel, 1996):

e Si habia materia organica, el oxigeno producido durante la radidlisis del
agua se consumio preferentemente en la oxidacion de esta materia organi-
ca. El medio se enriquecié en hidrégeno y en productos de la radidlisis de
la materia organica, volviéndose fuertemente reductor.

® Si no habia materia organica, el hidrégeno se difundié mas rapidamente

que el oxigeno y el 4rea fue oxidante.

En el reactor 10, el uranio se concentra particularmente en la interfase entre
el reactor y la arenita encajante. Por ejemplo, en esta interfase se han medido con-
centraciones de 16,5% para el UO, en la parte de la argile de pile y de 0,01% en
la arenita adyacente. El contenido elevado de UO, est4 asociado a una importan-
te concentracion de fases minerales accesorias parcialmente alteradas (circones,
principalmente, y titanatos) que incorporan el uranio. Esta concentracion podria
resultar de la superposicién de una acumulacién mecanica residual de fases mi-
nerales en contacto con la barrera de arenita generada por la acciéon de fluidos
contemporaneos a la criticidad, y del efecto quimico de un frente redox (ademas
de un frente de disolucion) entre la argile de pile mas oxidada y la arenita enca-
jante relativamente més reducida (Menet-Dressayre y Ménager, 1994).

Se ha interpretado que la composicion isotdpica ligera del oxigeno de las urani-
nitas de varios reactores (85 O = -18%o SMOW)) es el resultado de la disolucién de la

uraninita debida a la produccién de O, por la radidlisis del agua y su precipitacién en



el campo cercano, en areas enriquecidas en H, (Pourcelot y Gauthier-Lafaye, 1999).
Este modelo de disolucién-precipitacion deberia aplicarse en sistema casi cerrado,
cuando las arcillas de la argile de pile comenzaron a cerrar los poros del nicleo del
reactor. Asimismo puede explicar el amplio rango de valores de §"O obtenidos en
uraninitas de una misma zona de reactor. La hipdtesis propuesta también esta apoya-
da por la existencia de una vena de uraninita en la parte inferior del reactor 10, que
sugiere la existencia de disolucion, transporte y precipitacion de uranio.

En el reactor de Bangombé, el nicleo esta cubierto por una corteza de he-
matites y goethita de unos 20 cm de espesor (Gauthier-Lafaye, 1996), que sola-
mente se halla sobre el reactor y no aparece en ningiin otro lugar de este
yacimiento de uranio. La edad de esta corteza, seglin dataciones radiométricas
realizadas por Bracke e a/. (2000) coincide con la de las reacciones de fision. Se
ha sugerido, por tanto, que esta concentracion de hierro no estd relacionada con
el desarrollo de un perfil lateritico sobre el reactor, sino con el funcionamiento
de las reacciones de fision. Bajo esta acumulacion de hierro, parecen prevalecer
las condiciones reductoras, debido a la presencia de abundante materia organi-
ca y minerales tales como la pirita y la uraninita. Se ha invocado a la radidlisis
del agua para producir tales concentraciones de hierro en la vecindad del reac-
tor. Esta capa de 6xidos de hierro ha actuado como una trampa para el uranio,
aunque la eficacia de este mecanismo como proceso de retardo de la migracion
del U es todavia dificil de determinar (Gauthier-Lafaye ez al., 1999).

En la actualidad, la penetracion de aguas oxidantes desde la superficie en el area
de Bangombé estd produciendo el descenso de un frente redox en las lutitas presen-
tes sobre el reactor, pero sin afectar a éste. Esto ha causado la desaparicion de mate-
ria organica, la disolucion de minerales heredados (principalmente clorita ferrosa) y la
neoformacién de minerales de alteracion tales como goethita, caolinita y halloysita*.
Simultdneamente, el U esta siendo lixiviado, transportado y reprecipitado cerca de la
base de las lutitas. En el frente redox, el Fe(II) es oxidado a Fe(III), que precipita co-
mo goethita, mientras que el U(IV) es oxidado a U(VI). Esto resulta en la coprecipi-
tacién y/o sorcion superficial del U(VI) en la goethita (Bruno ez al,, 1995b). El frente
actual esta marcado por la presencia de pequenas venas subverticales rellenas por he-
matites que progresivamente reemplazan a las lutitas que se encuentran mds abajo. La
velocidad estimada de migracion de este frente es de 15 m/Ma, que también se co-
rresponde con la velocidad de erosion si se asume que ésta desempena un papel do-
minante en la velocidad de movimiento del frente redox (Bros ez a/., 2000). Este valor
es bastante similar al determinado en Pogos de Caldas, donde la velocidad varia entre
2y 20 m/Ma (McKenzie et al., 1992).

) Ver también apartado de modelizacién del frente redox en Bangombé
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Procesos de movilizacion y retencion recientes en Bangombé

Las peculiares caracteristicas del reactor de Bangombé, en un ambiente muy
superficial sometido a meteorizacion, han permitido el estudio mas detallado de
una serie de procesos de movilizacion-retencion.

En el perfil de meteorizacion de Bangombé (figura Ok-7) se han estudiado de
forma detallada los procesos actuales de migracion y retencion de U y REE. Este
perfil de techo a base consiste en (Gauthier-Lafaye et al., 1999):

¢ un nivel de suelo, localmente transformado en arcillas moteadas, que con-
tiene fragmentos aldctonos de roca procedentes de la meseta Bangombé,

® una "zona meteorizada" formada por cuatro facies de lutitas (blancas,
rosadas, ocres y marrones), producida por la alteracion de las lutitas negras
FB debida a las aguas meteoricas,

® un horizonte en el que se han preservado lutitas negras de la formacién FB, y

® una "zona oxidada" constituida por lutitas rojas y marrones, formada du-
rante la operacion de los reactores, como ya se ha comentado en el aparta-
do dedicado a la radidlisis. En esta zona se pueden diferenciar dos tipos de
lutitas, las que contienen menos del 10% de goethita y las que contienen

mas del 10% de este mineral.

Comportamiento del U en el perfil de meteorizacion

En Bangombé, las relaciones isotépicas normales del uranio en la mayor par-
te de las muestras arcillosas indican que caso de haberse fijado uranio empobre-
cido en la geosfera, se lixivi6 y se produjo la fijacién de uranio normal procedente
de la mena que rodea la zona de reactor (Blanc, 1994).

En este reactor parece que se ha producido una mejor retencion de uranio en las
lutitas negras ricas en materia organica que en la argzle de pile. Los contenidos de ura-
nio son menores en el perfil de meteorizacion (figura Ok-7), lo que puede ser debi-
do al lixiviado de éste por las soluciones de meteorizacion (Bros ez al., 1994).

Bajo condiciones reductoras, el comportamiento del uranio esta controlado
fundamentalmente por procesos de disolucion-precipitacion de minerales poco
solubles de U(IV). Bajo condiciones oxidantes, el control principal lo ejercen los
procesos de sorcion-desorcion, y particularmente la capacidad del U(VI) (como
UO;+0 complejos de UOZZ+) de ser adsorbido en la superficie de oxihidréxidos y
arcillas (Del Nero e/ al., 1999).

Los procesos de sorcion-desorcion controlan de forma significativa el repar-
to del uranio entre la fase acuosa y las rocas arcillosas del perfil de meteorizaciéon
de Bangombé. Por el contrario, en las capas ricas en hierro localizadas bajo el
frente redox situado pocos metros por encima del reactor, el uranio adsorbido en

las superficies minerales representa solo una pequena fraccién del total. Esto su-
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giere que los procesos de adsorcion no son el principal mecanismo responsable de
la sorcion de U en la zona reductora de Bangombé (Del Nero et al., 1998).

En los materiales ricos en Fe y U situados unos metros por encima del reactor, la
fraccion de U adsorbido en las superficies minerales es pequefia. Una gran parte del
uranio (aproximadamente el 50%) estd asociado a oxihidréxidos de Fe, a fases ricas
en fosforo (minoritarias) y presumiblemente a oxihidréxidos de Mn. Un posible me-
canismo para la retencién de U es la incorporacion de éste dentro de la estructura de
oxihidroxidos de Fe y/o de fosfatos férricos que se encuentran como precipitados su-
perficiales sobre oxihidréxidos de Fe. En las partes arcillosas del perfil de meteoriza-

cién (pobres en U), varios procesos y minerales contribuyen a la retencién de uranio:

Anélogos naturales

Figura Ok-7.
Modelo evolutivo
de los principales
procesos de
meteorizacion y
mecanismos que
influyen en la
migracion y
retencién de
uranio en el perfil
de Bangombé
(segiin Salab et al.,
2000).
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procesos de adsorcion, que ocurren principalmente en la superficie de arcillas, aso-
ciacién con carbonatos con Mn y con oxihidréxidos de Fe. Una proporcion significa-
tiva del total de U esta adsorbida en superficies minerales y por tanto es facilmente
accesible a las soluciones de meteorizacién (Del Nero ez al., 1999).

Los mecanismos responsables de la retencién y migracion del uranio en el
perfil de Bangombé han sido determinados mediante experimentos de extrac-
cion secuencial. La figura Ok-7 resume la distribucion actual del U en el perfil
de Bangombé.

En el horizonte de arcillas meteorizadas, sélo pequefias cantidades de uranio
(<20 ppm) se encuentran retenidas; de un 5 a un 30% del U estd asociado a fases
amorfas, del 8 al 20% puede estar localizado en posiciones intercambiables en ar-
cillas o relacionado con carbonatos, y aproximadamente un 25% ha coprecipita-
do con 6xidos y oxihidroxidos de hierro bien cristalizados. Debido al descenso
del frente redox, el U(VI) lixiviado de la parte superior del perfil es reducido en
la capa de lutitas negras y reabsorbido en cloritas (aproximadamente en un 50%),
un proceso por el cual se explica la acumulacién de U en esta zona. Ademas, al-
rededor de un 20% del U es atrapado en fases amorfas. La concentracion total de
U en las lutitas negras es de unas 500 ppm.

En la zona oxidada inmediatamente en contacto con el reactor, el U se ha acu-
mulado por coprecipitacion con goethita y hematites autigénicas. Debido a la pre-
sencia de illita-esmectita y de cloritas residuales, el U se localiza también en
posiciones intercambiables. Los carbonatos y las fases amorfas desempefian sélo
un papel secundario en el atrapamiento del U (Salah ez a/, 2000).

Modelo de migracion del U a través del perfil de meteorizacion de la Formacion
FB en Bangombé

La movilidad del U esta fuertemente influenciada por la composicion mine-
ral de cada horizonte, las condiciones redox que predominan en esas zonas, y la
composiciéon, pH y Eh de las soluciones de meteorizacion y de las aguas subte-
rraneas. La situacion actual es el resultado de varias etapas evolutivas, lo que difi-
culta diferenciar entre los procesos de meteorizacion mas recientes y los mas

antiguos. Las principales etapas y procesos se pueden resumir como sigue:

o Situacion inicial (> 1970 Ma), en la que las lutitas negras FB y las arenitas
FA no se encontraban todavia alteradas.

e Operacion del reactor (1970 Ma), durante la cual se formd una zona alta-
mente oxidada sobre el reactor, debido a la radiélisis.

e Levantamiento y erosion (1,5 Ma - 350 Ka), en la que se produjo una mi-
gracion del uranio y de los productos méviles de fision (Mo, REE) desde el

reactor y las arcillas encajantes (argile de pile) hacia las lutitas negras supra-



yacentes, y a lo largo de fracturas en las arenitas mineralizadas (Bros et al.,
1998). Esto explica la presencia de uranio empobrecido en” Uy de Zr fi-
siogénico sobre el reactor, en las lutitas FB y en las rocas meteorizadas (Bros
et al., 1993; Quejido et al., 2000).

® Meteorizacion (reciente-actualidad)

- Erosion y alteracion de las lutitas negras por aguas meteéricas, disolucion de los minerales
primarios (fundamentalmente clorita), liberacién de U(VI), y neoformacién de caolinita,
halloysita y goethita, resultando en el desarrollo de la "zona meteorizada"

- En las lutitas negras preservadas, reducciéon de U(VI) a U(IV), reabsorcién en cloritas
residuales y adsorcion/coprecipitacion con fases amorfas.

- Debido al avance del frente redox (a una velocidad de 15 m/Ma; Bros et al., 2000), se pro-
ducen las siguientes reacciones: oxidacién de Fe(II) a Fe(IlI) y de U(IV) a U(VI), copre-
cipitacién de U(VI) con goethita y hematites, absorcién de U en illita/esmectita y clorita

y adsorcién/coprecipitacion en fases amorfas.

Comportamiento de los REE en el perfil de meteorizacion

Como ya se ha comentado en otros analogos, los lantdnidos son usados con
frecuencia como analogos quimicos del plutonio y de los actinidos mas pesados,
por lo que el estudio de los procesos de movilizacion y retencion de REE pro-
porciona datos utiles en el campo de los analogos de un AGP de RAA.

En la “zona meteorizada” las lutitas se caracterizan por un enriquecimiento
en LREE y un empobrecimiento en HREE; es decir, se observa un fracciona-
miento evidente en la serie que se marca todavia mds en las zonas mas superficia-
les. Esto se relaciona con una intensa alteracién por aguas metedricas percolantes,
ricas en bicarbonato y por la mayor tendencia de los HREE a formar complejos
con este tipo de ligandos, lo que provoca su movilizacion preferente.

En la "zona oxidada" (préxima al reactor) los perfiles de REE son algo dis-
tintos en funcién del tipo de lutitas rojas-marrones (como se comenté al inicio
de este apartado, mds o menos ricas en goethita) de forma que en las lutitas ro-
jas que contienen menos de un 10% de oxihidréxidos de hierro, los perfiles de
distribucion de REE son similares a los de las lutitas meteorizadas (enriquecidas
en LREE por la liberacion preferente de HREE), mientras que en las lutitas ro-
jas que contienen més de un 10% de goethita, las pautas de distribucién de lan-
tanidos estdn mucho menos fraccionadas indicando una asociacion preferente
con fases mas resistentes (los HREE con oxihidroxidos de hierro y los LREE

con minerales accesorios).

Migracion y retencion de U y REE en relacién con procesos mineralogené-
ticos en fracturas de la Formacion FA
A partir de todas las observaciones anteriores y del estudio de las paragéne-

sis minerales o asociaciones observadas en rellenos de fractura en la Formacion

Anélogos naturales
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FA en Bangombé, se ha determinado que son dos los procesos principales de mi-
gracion y retencion que afectaron al uranio y a los LREE en dichas fracturas
(Pérez del Villar et al., 2000).

El primero de ellos se relaciona con un proceso hidrotermal de baja temperatu-
ra que movilizo el uranio para después precipitarlo como 6xidos de uranio, con los
tipicos rasgos texturales de la pechblenda. Este proceso implicaria la movilizacién y
transporte del uranio bajo condiciones oxidantes y su precipitacion posterior en con-
diciones reductoras. La existencia de carbonatos en los rellenos de fracturas sugiere
que el uranio debe haber sido transportado como complejos carbonatados. La inte-
raccion agua-roca y un descenso de la temperatura pudieron haber desestabilizado
estos complejos para dar iones libres uranilo y carbonato. Los primeros pudieron ha-
ber sido reducidos por H.S presente en el sistema, debido a la existencia de sulfuros,
lo que resulté en la precipitacion de pechblenda, y los segundos pudieron haber pre-
cipitado como carbonatos tipo ankerita. En consecuencia, durante esta fase hidro-
termal, la precipitacion fue el principal proceso de retencion del uranio. Este proceso
puede tal vez relacionarse con la mineralizacion primaria de uranio.

El segundo proceso de migracién/retencion implicé al U y a los LREE, y pue-
de estar relacionado con la meteorizacion o con el flujo lateral de aguas fredticas
oxidantes. Los sulfuros primarios fueron asi oxidados y disueltos, originando so-
luciones 4cidas que facilitaron la oxidacion y disolucién de pechblenda. Los ca-
tiones uranilo asi formados migraron y precipitaron como minerales con uranilo,
principalmente fosfatos, silicatos, silicofosfatos y fosfosilicatos, algunos de los
cuales incorporan también cantidades muy importantes de LREE.

Finalmente, también los oxihidroxidos de hierro suelen contener algo de U
y REE, coprecipitados o adsorbidos. Sin embargo, la baja proporcién de oxihi-
droxidos de hierro en los rellenos de fracturas y las pequenas cantidades de U
adsorbido o coprecipitado sugieren que los procesos de precipitacion de mine-
rales secundarios de U o LREE son mas importantes que la coprecipitacion y/o

la adsorciéon en oxihidréxidos de Fe.
Hidrogeologia

Los estudios hidrogeoldgicos en el analogo de Oklo también se concentraron
en las dos zonas diferenciadas hasta el momento: una profunda en el yacimiento
de Okélobondo y otra mds somera en el yacimiento de Bangombé que presenta
una estratificacion mas homogénea y que esta sometida a alteraciones metedricas.

En la zona de Bangombé los valores propuestos para la conductividad hi-
draulica son: pelitas: 10° m/s; arenitas de la unidad “a”, FA, : 5 107 m/s; arenitas
de la unidad “b”, FA,: 210" m/s; y depésitos de cobertera: 5.10 m/s. Las pelitas

de Bangombé son mas permeables ya que se encuentran mas préximas a la su-



perficie y por tanto estdn mas alteradas. Segiin Smellie ez a/. (1993), sin embargo,
los ensayos de bombeo realizados en varios sondeos que atraviesan las areniscas
FA, y FA, proporcionan valores de 2.10" m/s.

En la zona de Oklo-Okélobondo, se utilizaron los datos procedentes de son-
deos, galerias y drenes construidos durante la fase de operacion de las minas. Estos
datos se completaron con nuevos sondeos de investigacion. Se realizaron varias
campafias de medida de niveles piezométricos. Las oscilaciones estacionales de los
niveles son siempre menores de 0,5 m. Los mapas piezométricos indican que el flu-
jo subterraneo descarga en el rio Mitembe. El flujo se ha visto afectado por las ac-
tividades mineras. Para la caracterizacion de los parametros hidrodindmicos se
realizaron ensayos slug, de bombeo y de recuperacion tanto durante la perforacion
como a la conclusién de los sondeos. En Okélobondo, Gurban e al. (1994) pro-
ponen los siguientes valores de conductividad hidraulica: pelitas: 10 m/s; com-
plejos Cl: 10" m/s; y capa superficial de cobertera: 10" m/s. No se pudieron
realizar ensayos en las arenitas FA de Okélobondo.

Modelos de flujo

Gurban ez al. (1994) presentan los modelos de flujo realizados en régimen
estacionario en perfiles verticales utilizando el c6digo de elementos finitos ME-
TIS (Goblet, 1989). Se construyé un modelo de flujo a escala regional para la
zona de Bangombé (6000 m) que sirvié para definir las condiciones del contor-
no del modelo a escala local (200 m). Para la zona de Okélobondo sélo se cons-
truy6 un modelo a una escala intermedia (1500 m). Las condiciones de contorno

utilizadas incluyen:

e Nivel fijo en la parte superior del perfil correspondiente a la superficie
freatica. Los niveles impuestos coinciden con las cotas del terrreno, lo cual
equivale a suponer que el espesor de zona no saturada es nulo y que el ni-
vel fredtico estd en la superficie. Esta hipdtesis es cuestionable ya que puede
inducir flujos locales ficticios.

e Flujo nulo en el limite inferior del perfil asi como en los limites laterales.

Bangombé

Los enfoques para la modelizacion del flujo fueron similares en Okélobondo
y Bangombé, aunque en este Gltimo caso fue necesario elaborar primeramente un
modelo de flujo y transporte a escala regional buscando contornos naturales. Este
modelo regional tiene 6 km de longitud y se extiende en profundidad hasta una
cota de 500 m por debajo del nivel del mar (figura Ok-8). La superficie topogra-
fica varia entre 620 y 340 m.s.n.m. Este modelo, realizado por Conterra AB, se re-
solvié con el c6digo SUTRA (Voss, 1984).

Anélogos naturales
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Las condiciones de contorno del modelo de flujo son:

¢ flujo impuesto a lo largo de la superficie freatica en la meseta de COMILOG (igual a la re-
carga),

® nivel impuesto e igual a la cota del terreno a lo largo de la parte mas baja de la superficie
freatica,

* nivel impuesto en el contorno vertical de aguas abajo (en esta zona no esta muy clara la jus-
tificacion del tipo de condicién de contorno), y

® borde impermeable en el limite inferior y en el contorno vertical de aguas arriba.

Figura Ok-8.
Modelo de flujo a
escala local de la
zona de \
Bangombé: A)
Datos del perfil,
pardmetros y
condiciones de
contorno y B)
Mapa de isopiezas
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valores puntuales
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Fondo de zanja

El modelo a escala regional se realiz6 simultaneamente con el modelo a esca-
la local con el fin de proporcionar las condiciones de borde para este dltimo. El
modelo a escala local fue realizado por la Escuela de Minas de Paris utilizando del
codigo METIS (Goblet, 1989). El dominio de este modelo es mucho menor ya
que tiene 200 m de longitud y llega hasta la cota de 250 m.s.n.m.

En este modelo se utilizaron las siguientes condiciones de contorno:

* nivel impuesto en el contorno vertical de aguas arriba (obtenido a partir del modelo re-
gional),

e nivel impuesto en el contorno vertical de aguas abajo y en la zona de descarga situada aguas aba-
jo del reactor (obtenido a partir de medidas piezométricas),

¢ flujo impuesto en la zona de cobertera de pelitas (igual a la recarga del acuifero), y

¢ borde impermeable en el limite inferior. Esta condicién no parece concordar con los resul-
tados calculados con el modelo regional que indican que puede existir un flujo vertical

descendente a través de este contorno.

Ambos modelos se calibraron de forma simultdnea utilizando los datos pie-
zométricos y de permeabilidades disponibles, mayormente en las proximidades
del reactor de Bangombé.
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Las conductividades hidraulicas asignadas a los diferentes materiales son:
cobertera: isétropa, K= 5 ,10_7 m/s; pelitas meteorizadas: isétropa, K= 10" m/ s;
pelitas no meteorizadas: is6tropa, K =10 m/s.; arenitas unidad “a”: anisotropa,
K.=5.10 m/s (horizontal); K = 5.10" m/s (vertical); y arenitas unidad “b”: ani-
sétropa K, =2.10 m/s (horizontal); K = 2.10 m/s (vertical).

La hipétesis de anisotropia de las unidades de arenitas se dedujo a partir de
la calibracion del modelo a escala local, siendo extrapolada posteriormente al mo-
delo a escala regional. Aparentemente esta hipdtesis esta apoyada también por la
estructura litolégica de las arenitas.

La recarga del acuifero a través de la superficie freatica fue uno de los parame-
tros modificados durante la calibracién de los modelos de flujo. Sorprendentemente
se llegd a la conclusion de que la recarga en el modelo regional a través de la meseta
COMILOG era de 3,5 mm/ano, que es diez veces menor que la recarga asignada en
el modelo a escala local. En resumen, para la modelizacién del flujo en la zona de
Bangombé se dispuso de més datos geoldgicos, piezométricos e hidrodindmicos que
en Oklo-Okélobondo, lo cual, unido al hecho de que la zona de Bangombé esta me-
nos afectada por las labores mineras, permite concluir que la fiabilidad de los resul-
tados de la modelizacion es mayor en Bangombé que en Oklo-Okélobondo (Gurban
et al., 1996a). Segtin estos autores, los modelos a escala regional y local son coheren-
tes (exceptuando la discrepancia entre los valores de recarga a ambas escalas).

Ambos modelos confirman en lineas generales el esquema conceptual del flujo:

e El agua que se recarga en la meseta de COMILOG fluye en profundidad
describiendo un esquema de flujo regional que constituye la condicion de
contorno de aguas arriba de la zona del reactor.

e El agua que se recarga en la zona de las pelitas da lugar a un flujo local a
través de la capa de cobertera y a una componente de flujo profundo que
se afiade al flujo regional anteriormente citado.

® Una parte de la descarga subterrdnea tiene lugar en el punto topogrifica-
mente mas bajo (la zona del reactor). El resto de la descarga abandona el
perfil por el contorno de aguas abajo.

¢ El flujo en la zona del reactor es fundamentalmente horizontal con una ve-
locidad de Darcy del orden de 107 m/dfa.

Los resultados del modelo de flujo fueron utilizados como punto de partida
para la modelizacién hidrogeoquimica y de transporte reactivo.

Al igual que en Okélobondo, en la zona de Bangombé Gurban ez al. (1996a)
realizaron modelos de flujo y transporte de tritio y 0. De nuevo, el modelo de
transporte del tritio confirma la plausibilidad del modelo de flujo y permite esti-
mar la porosidad cinématica media (igual a 0,01).

Anélogos naturales
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Para el modelo del O se utilizaron las mismas hipétesis que en Okélobondo. Los valores
simulados de O para las condiciones actuales no reproducen exactamente los valores me-
didos en 9 puntos, pero concuerdan en lineas generales con la tendencia general de dis-
minucién de los valores de 8 'O en profundidad (desde -2,5 %o en las zonas superiores hasta
3,5 %o a 150 m de profundidad).

Los tiempos de transito calculados por el modelo son congruentes con la edad del agua deduci-
da a partir de medidas de "C en el sondeo BAX01 que indican una edad de 6300 + 1800 afios.

Oklo-Okélobondo

El modelo de Okélobondo se calibré utilizando tres datos de niveles y con-
siderando que el punto de descarga debia ser el rio Mitembe (figura Ok-9). El
modelo de flujo indica que es necesario asignar una permeabilidad muy baja
(del orden de 10" m/s) a la formacién FA para asegurar que la descarga se con-
centra en el rio. Otra de las conclusiones del modelo de flujo es que la capa C1
de complejos y areniscas es diez veces mas permeable que las pelitas de la for-
macién FB, lo cual se traduce en que la citada capa constituye un drene a tra-
vés del cual se concentra la mayor parte del flujo. En el esquema de flujo se

observan tres sistemas:

® un sistema superficial a través de la capa de lateritas de cobertera,

® un sistema de flujo profundo desde el 4rea de recarga situada al Este hacia
el rio Mitembe, y

® un segundo sistema de flujo profundo alimentado a través de la falla del
contacto con el sustrato en la margen oeste del rio Mitembe. Este flujo
atraviesa la formacion FA.

Puesto que la informacion disponible sobre la piezometria y los parametros
hidrodindmicos era escasa y claramente insuficiente para definir adecuadamente
el modelo de flujo, Gurban et al. (1996a) desarrollaron modelos de transporte de
varios isdtopos ambientales (tritio y 18O).

El modelo de flujo y transporte de tritio confirma el modelo de flujo anterior-

mente expuesto e indica que las aguas del sistema de flujo superficial son aguas jévenes con

contenidos de tritio similares a los del agua de recarga. El modelo de transporte de tritio sirvié

ademas para calibrar el valor de la porosidad cinematica. De los tres valores considerados (0,1;

0,01 y 0,001), el valor de 0,01 es el que conduce a distribuciones de tritio que concuerdan

mejor con los seis valores medidos en varios sondeos.

El modelo de transporte de e supone que el contenido isétopico de O del agua de recarga

varié durante los Gltimos 20000 afios en respuesta a las glaciaciones (Louvat et al., 1995) de la

siguiente forma:

e antes de 20.000 aC, 80 = -5 %o

e entre 20.000 aC y 12.000 aC, §"O vari6 linealmente entre -5 y -4 %o

o entre 12.000 aC y 800 aC, 8 O = -4 %o



e entre 800 aC y el momento actual, 8O varié linealmente entre -4 y -2,8 %o

Los valores simulados de "O para las condiciones actuales reproducen las tendencias de los
valores medidos en cinco puntos. En general, los contenidos son mas negativos en las zonas
profundas de la formacién FA en las que por su baja permeabilidad los tiempos de transito son
elevados.

En la zona del reactor OK84 los tiempos de transito calculados a partir del *O son del orden
de unas decenas de miles de afios. Este resultado concuerda con la edad del agua deducida a
partir de los datos de "“C en sondeos, que indican un rango de edades de 21700 + 1700 afios.
El modelo de transporte fue utilizado para evaluar el comportamiento de un trazador conserva-
tivo liberado en la zona de mina. La aureola de trazador migra hacia el rio Mitembe y alcanza una

forma estacionaria en menos de 50 afios.

A Niveles impuestos (altitud topograéfica)
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Hidrogeoquimica

En los reactores naturales de fision de Oklo y Bangombé han existido tres pe-
riodos principales de migracion de actinidos y productos de fision (Gauthier-
Lafaye et al., 1999): 1) el tiempo en que ocurrieron las reacciones de fision; 2) el
evento de la intrusion de diques de dolerita proximos a los reactores y 3) la altera-
cién reciente por aguas metedricas. Los procesos principales de movilizacion y re-
tenc