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PRÓLOGO

Esta publicación forma parte del  Proyecto “La aplicación de los análogos na-
turales y arqueológicos a la evaluación de la seguridad del almacenamiento geo-
lógico de residuos de alta actividad y la comunicación” del Plan de Investigación
del CSN

[1]
, denominado en forma abreviada “Análogos Naturales”, que se en-

marca dentro de las funciones atribuidas al CSN
[2]

y de los objetivos estratégicos
de este Organismo en relación con la gestión a largo plazo del combustible irra-
diado y los residuos radiactivos

[3]
.

El proyecto de Análogos Naturales, iniciado en 1999, se ha desarrollado me-
diante un Acuerdo Específico entre el CSN, Enresa

[4]
, Ciemat y la Universidad de

Zaragoza (UZ), la Universidad de A Coruña (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 análogos naturales y
arqueológicos para identificar su contribución a la evaluación de seguridad de los
sistemas de almacenamiento geológico profundo de los residuos de alta actividad
(AGP) y su comunicación a audiencias no técnicas. 

El alcance del proyecto ha incluido la revisión y análisis de los análogos más
significativos estudiados hasta ahora y bien documentados en la bibliografía exis-
tente, haciendo especial hincapié en los más relevantes para los conceptos de
AGP en granito y en arcillas, que son los que se encuentran en una fase más avan-
zada en el programa español.

El proyecto ha comprendido las tres partes siguientes: 1) Revisión y análisis
de la información bibliográfica existente, clasificación de los estudios de análo-
gos, y selección de los mas relevantes de acuerdo con el objetivo y alcance del pro-
yecto; 2) análisis detallado de la aplicación de los estudios de análogos a la
evaluación de la seguridad de los sistemas de AGP; y 3) análisis de las estrategias
e información existente sobre el uso de los análogos en la comunicación al públi-
co de la seguridad del AGP. 

Para su desarrollo, se han realizado las siguientes tareas: 
Parte 1: Recopilación bibliográfica, análisis general, clasificación y selección

de análogos:

[1] Plan Quinquenal de Investigación del CSN (1996-2000 y 1997-200).

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

[3] Plan de Orientación Estratégica del CSN, de 1998 y Plan Estratégico del CSN 2005-2010
(http://www.csn.es).

[4] En virtud del Convenio Marco de Colaboración CSN-Enresa para el cumplimiento de sus respectivas fun-
ciones, de 2 de junio de 1998.
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• Identificación de los componentes de un sistema de AGP, de los procesos
que afectan a la evolución futura de los mismos, y de las áreas de la evalua-
ción de la seguridad, susceptibles de recibir información obtenida de los es-
tudios de análogos. 

• Recopilación de información sobre estudios de análogos desarrollados has-
ta la fecha, y selección, clasificación y descripción de los análogos más sig-
nificativos según diferentes criterios.

Parte 2: Análisis detallado de la aplicación de los análogos a la evaluación de
la seguridad del AGP

• Estudio de las analogías de cada uno de los procesos que puede afectar al
comportamiento de los diferentes componentes del sistema de almace-
namiento y valoración de dichas analogías.

• Revisión de un amplio conjunto de evaluaciones del comportamiento y la
seguridad de sistemas de AGP realizados por agencias y organismos regu-
ladores de numerosos países, y de informes de apoyo o referencias de las
mismas, para analizar el uso real de la información de los análogos en la
evaluación de la seguridad, en cuanto a la definición del concepto y diseño
del almacenamiento, el análisis de escenarios, el desarrollo de modelos con-
ceptuales y el aumento de confianza en los mismos.

Parte 3: Análisis del uso de los análogos en la comunicación al público de la
seguridad del AGP

• Recopilación y análisis del material desarrollado por organismos regu-
ladores, agencias de residuos y otras organizaciones, en diferentes soportes
(artículos y folletos divulgativos, vídeos, páginas webs, etc.), en el que se ha
utilizado la información de los análogos naturales para ilustrar al público
aspectos relevantes del AGP y de su seguridad.

• Valoración preliminar del uso potencial y del papel real de los estudios de
análogos en la comunicación e ilustración 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:

• Un catálogo de los análogos más significativos, con la descripción detallada
de los mismos, dirigido a una audiencia principalmente técnica, que cons-
tituye la presente publicación.

• Una síntesis ilustrativa general del proyecto, dirigida a una amplia audien-
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cia, no necesariamente técnica, publicada en la Colección de Documentos
de I+D del CSN en 2004 en español e ingles.

• El estudio sobre el estado del arte de la aplicación potencial y real de los
análogos a la evaluación de la seguridad y la comunicación de los sistemas
de almacenamiento geológico de los residuos de alta actividad, donde se
analiza su potencialidad a estos efectos y el uso real realizado hasta ahora
(pendiente de publicación).

• Una base de datos documental con la información sintetizada e interrela-
cionada de los documentos analizados durante el proyecto, que incluye
alrededor de 2000 referencias bibliográficas en el área de los análogos y de
la evaluación de la seguridad, publicada  en el CD-ROM adjunto al docu-
mento “Síntesis 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 Comisión Europea, la
Conferencia Internacional “Migration 03”, celebrada en septiembre de 2003 en
Korea y el Seminario de EPRI sobre análogos naturales que tuvo lugar en Palo
Alto, en octubre de 2003.

El presente documento contiene una descripción detallada de los principales
análogos naturales y arqueológicos de los sistemas de AGP seleccionados para su
estudio en el proyecto, en forma de Catálogo, e incluye un análisis preliminar so-
bre su aportación potencial a la evaluación de la seguridad y la comunicación. En
la selección de los análogos se han tenido en cuenta criterios de representatividad,
relevancia de los estudios y disponibilidad de información, y el interés para los
conceptos de AGP considerados el programa español.

Los análogos naturales estudiados, 10 en total, se han agrupado en función
del sistema geológico que representan, en yacimientos de uranio, medios arcillosos
y ambientes hiperalcalinos, mientras que los análogos arqueológicos, también en
numero de 10,  se han agrupado, en función del material o componente del AGP
al que pueden asimilarse, en análogos metálicos, análogos del cemento y el hormi-
gón y análogos de la barrera arcillosa, según se presentan en el índice abreviado de
esta publicación.

El principal objetivo de este catalogo ha sido concentrar de forma organiza-
da, la información disponible en el ámbito internacional sobre cada uno de los
análogos, que se encuentra ampliamente difundida y dispersa en gran cantidad de
publicaciones, y agrupar dicha información por temas y ámbitos de conocimien-
to, para finalmente analizar la potencial contribución de los análogos a la evalua-
ción de seguridad y a la comunicación. 
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Para cada uno de los análogos estudiados se ha seguido un análisis sistemáti-
co, que para el caso de los análogos naturales se presenta bajo los siguientes epí-
grafes o apartados: marco geológico, mineralogía y geoquímica de las fases sólidas,
hidrogeología, modelos de flujo, hidrogeoquímica, modelización geoquímica, analo-
gías de materiales y procesos, y aportaciones potenciales a la seguridad, según se
muestra en el índice detallado de esta publicación. En el caso de los análogos ar-
queológicos la información resultante del estudio se ha estructurado en los apar-
tados siguientes: descripción del hallazgo, estudio del análogo, analogías, aportación
a la evaluación de la seguridad y a la comunicación, según se muestra igualmente
en el índice detallado del documento. 

La iniciativa, coordinación y revisión del proyecto y del catálogo en particular
ha correspondido al Área de Residuos de Alta Actividad del CSN, que ha conta-
do con el apoyo de los participantes de Ciemat y Enresa  La distribución del tra-
bajo entre los grupos de trabajo participantes en el estudio ha sido la siguiente:

• El Grupo de Modelización Geoquímica del Departamento de Ciencias de
la Tierra de la UZ, ha elaborado los apartados correspondientes al marco
geológico de los análogos naturales seleccionados, las características mine-
ralógicas e hidrogeoquímicas, los procesos de interacción agua-roca y los
distintos tipos de modelización geoquímica  , así  aquellos correspondientes
a la descripción de las “Analogías”  de “Aportaciones a la evaluación de la
seguridad”.  Este equipo de trabajo ha elaborado, además, la base de datos
documental antes referida

• El Grupo de Hidrología Subterránea de la E.T.S. Ingenieros de Caminos
Canales y Puertos de la UDC, ha elaborado la descripción de los aspectos
relativos a la hidrogeología y a los modelos de flujo estudiados en los aná-
logos naturales y ha contribuido a la alimentación de la base de datos docu-
mental con las referencias sobre hidrogeología.

• El Grupo de Tecnología Mecánica y Arqueometalurgia de la Facultad de
Ciencias Químicas de la UCM, han aportado la descripción de los análogos
arqueológicos metálicos y no metálicos seleccionados y ha contribuido a la
alimentación de la base de datos documental con las referencias sobre aná-
logos arqueológicos.

• El equipo de trabajo del Ciemat, ha colaborado con el CSN en la coor-
dinación y revisión del proyecto y del catálogo, aportando su experien-
cia en metodologías de evaluación del comportamiento de sistemas de
almacenamiento.
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La estrategia de gestión a largo plazo de los residuos de alta actividad con ma-
yor consenso internacional, es su aislamiento en instalaciones construidas en for-
maciones geológicas a varios cientos de metros de profundidad. 

Las instalaciones de almacenamiento geológico profundo (AGP) se basan en
sistemas pasivos de barreras múltiples, diseñados 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 día
aceptables.

Los diseños genéricos de AGP elaborados en la mayor parte de los progra-
mas nacionales, incluido el español, contemplan el encapsulado de los residuos en
contenedores metálicos herméticos que se disponen en galerías excavadas a varios
cientos de metros de profundidad en una formación rocosa estable, rodeados, en
el caso de rocas graníticas o arcillosas, de materiales arcillosos con el objetivo de
retardar su degradación 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 diseño a medida que se
progresa, la incorporación de los avances tecnológicos y de las bases científicas
necesarias, así 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 evaluación iterativa de la seguridad, permite la revisión técnica in-
dependiente por los organismos reguladores de cada país, por otras instituciones
internas o externas, si así se considera, y la participación del público.

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

● Definición del contexto de la evaluación (objetivo, alcance, marco legal y
regulador, etc.).

● Descripción del sistema a través de la identificación y caracterización de:
– el residuo o tipos de residuos
– las barreras de ingeniería (contenedor, buffer, materiales de relleno/ sellado)
– el emplazamiento (hipotético o real)

● Análisis de escenarios: Identificación y estudio de las situaciones que des-
criben la posible evolución futura del sistema de almacenamiento.

● Desarrollo y aplicación de modelos, para representar el comportamiento del
sistema.

● Evaluación integrada de las potenciales consecuencias radiológicas. 

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

12

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:57  Página 12



● Análisis de sensibilidad e incertidumbre.
● Garantía de calidad.
● Comparación de los resultados con los objetivos de diseño y los criterios de

seguridad y protección radiológica.

En la figura AN-1 se ilustra de forma simplificada las componentes de una
evaluación de seguridad y su naturaleza iterativa.

La evaluación 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 años, y evaluar sus consecuencias radiológicas a largo plazo
para su comparación con los límites aceptables.

Gran parte del conocimiento del comportamiento de los materiales del siste-
ma de AGP y de los procesos por los que se verán afectados puede obtenerse de
ensayos de campo y experimentación en laboratorio, no obstante, debido a las es-
calas temporal y espacial implicadas, la modelización predictiva del comporta-
miento del sistema conlleva cierto grado de incertidumbre. Por ello, la evaluación

Introducción

13

Descripción del sistema de almacenamiento

Residuo Barreras de Descripción del 
ingeniería emplazamiento

Análisis de escenarios
• Identificación y selección 

de FEPs*
• Formación y selección de 

escenarios y probabilidad

Cálculo de consecuencias
• Dosis / riesgo
• Otros indicadores de seguridad

Análisis de sensibilidad, 
incertidumbre y/o importancia

Comparación con criterios 
reguladores

Documentación

Modelización
• Forma del residuo
• Barreras de ingeniería
• Geosfera
• Biosfera

Figura AN-1.
Componentes 
de la evaluación
de la seguridad.

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

Iteración, si se requiere
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cuantitativa debe completarse con otros argumentos adicionales, en lo que se co-
noce como uso de “múltiples líneas de razonamiento”, para aumentar la confian-
za en la seguridad y su comunicación a los agentes implicados en la toma de
decisiones (IAEA, 1997; NEA, 1999).

Los análogos 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 ocurrirán 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 ingeniería, así
como de los diferentes procesos en medios geológicos que pueden producirse
en los sistemas de AGP, y de este modo, constituyen un argumento adicional
para el aumento de confianza en la evaluación de la seguridad y su comunica-
ción a los agentes implicados en las decisiones asociadas al AGP (NEA, 1999;
IAEA, 1997, 2002). 

En concreto, la información de los estudios de análogos 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
eliminación en los cálculos de evaluación de aquellos procesos no relevantes, (b)
proporcionar estimaciones semicuantitativas sobre la evolución de determinados
procesos (especialmente los de degradación de las barreras de ingeniería), o ran-
gos de valores de determinados parámetros sobre los que estimar el conservadu-
rismo de los considerados en los cálculos o de los resultados de dichos cálculos, y
(c) proporcionar un elemento para el aumento de la confianza en los códigos de
modelización y las bases de datos termodinámicos.

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

Además, el papel de los análogos para ilustrar el concepto de almacenamien-
to geológico y su seguridad a un amplio espectro de audiencias, es considerado,
en los ambientes ajenos a la evaluación de la seguridad, como una de las princi-
pales razones de ser de los análogos. En general hay un amplio consenso sobre el
hecho de que, muchos grupos no familiarizados con los aspectos conceptuales y
técnicos del almacenamiento geológico encontrarán más creíbles aquellas conclu-
siones de una evaluación del comportamiento que vayan acompañadas de ejem-
plos naturales paralelos para su comparación y comprensión (Miller et 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 información de estudios de
análogos en su evaluaciones de seguridad.

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD
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1. OBJETIVO Y ESTRUCTURA DE LA PUBLICACIÓN

Esta publicación tiene como objetivo la presentación y descripción de los
principales análogos naturales y arqueológicos enfocada, fundamentalmente, ha-
cia la definición del uso de estos sistemas como herramientas de apoyo y de au-
mento de la confianza en la seguridad de un almacenamiento geológico profundo
de residuos radiactivos de alta actividad.

En el documento, además de este capítulo y la introducción, se presentan los
distintos sistemas estudiados agrupados en dos grandes capítulos que engloban, los
análogos naturales (capítulo 3) y los análogos arqueológicos (capítulo 4). Dada la
gran cantidad de estudios de análogos existentes, ha sido necesaria una selección
previa al análisis, que se ha realizado teniendo en cuenta los siguientes criterios:

● Representatividad de los sistemas análogos de los conceptos de almace-
namiento geológico profundo para residuos de alta actividad que se con-
templan en el programa español en granito y arcillas.

● Relevancia de los estudios de análogos, valorada en función del número de
organizaciones implicadas y de la documentación aportada por los mismos.

● Capacidad potencial de los estudios de dichos análogos de aportar información
a los distintos aspectos de la evaluación del comportamiento a largo plazo de
los materiales y componentes de los sistemas de AGP y de los procesos de libe-
ración, movilización y retardo de los radionucleidos en los subsistemas de cam-
po próximo y geosfera, susceptibles de recibir apoyo de dichos estudios. 

Así, en el capítulo 3, se tratan un total de 43 análogos naturales geológicos que,
en función de la importancia de la información que pueden aportar a la evaluación
de la seguridad, se dividen en 10 análogos principales y 33 análogos secundarios. 

En el capítulo 4 se describen 12 análogos arqueológicos, agrupados en 8 análogos
metálicos, 3 análogos del cemento y el hormigón, y un análogo de la barrera arcillosa.

En la descripción de cada análogo se ha buscado una cierta homogeneidad en
la presentación de una información que es altamente heterogénea en si misma,
con objeto de aumentar la claridad en la exposición de cada análogo y facilitar la
búsqueda de la información aportada por cada uno de ellos sobre cada uno de los
aspectos analizados. La heterogeneidad de la información de partida se debe
principalmente al diferente tipo de sistemas estudiados, que comprenden desde
yacimientos de uranio a formaciones arcillosas o hallazgos arqueológicos, 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 análogos, debido principalmente al diferente estado de desarro-
llo de los programas nacionales de AGP en los que se enmarcan.

Introducción
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El esquema de descripción seguido en cada sistema analizado pretende ser
común (en la medida que el propio sistema lo permita) para todo el conjunto de
análogos naturales, por un lado, y para el conjunto de los arqueológicos, por otro.
Sin embargo, no siempre se ha podido homogeneizar la forma de presentación y
por tanto, en la introducción de los siguientes capítulos se indican con más deta-
lle las peculiaridades de cada uno de ellos.

En términos generales, la descripción de cada uno de los análogos, naturales
y arqueológicos, ha comprendido los siguientes aspectos:

● Descripción y caracterización del sistema natural, que es, obviamente, mucho
más extensa para los análogos naturales. En ese caso la descripción incluye
marco geológico, mineralogía, hidrogeología, hidrogeoquímica, modelos de
flujo, modelos geoquímicos y modelos de transporte de radionucleidos. 

● Análisis de las analogías existentes en cada uno de los sistemas estudiados (aná-
logos naturales y arqueológicos) enfocado a determinar cuál es la información
que se ha obtenido de cada uno de los estudios utilizable en un ejercicio de
evaluación de la seguridad (haya sido o no realmente usada). Se establecen dos
grandes campos en los que los análogos pueden aportar información: 
– los materiales y componentes que van a formar parte del sistema de alma-

cenamiento (residuo, matriz de estabilización, 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 liberación, movilización y retención de los radionucleidos en
los distintos componentes del sistema de almacenamiento y todos los pro-
cesos esperables durante la evolución del sistema (radiólisis, especiación-
solubilidad, procesos de retardo, difusión molecular, frentes redox,
coloides y actividad microbiana).

● Presentación preliminar de la aportación de los estudios realizados a dife-
rentes aspectos de la evaluación de la seguridad (descripción del sistema,
escenarios y modelos conceptuales, aportación de datos cuantitativos,
comprobación de modelos y bases de datos).

● Indicación, siempre que ha sido posible, de la contribución de los análogos
a la comunicación a audiencias no técnicas.

Como consecuencia de la gran cantidad de información recopilada y debido a la
utilidad para los objetivos del proyecto de establecer relaciones entre diferentes cam-
pos de información (organizaciones implicadas y proyectos de análogos; autores y sus
campos de especialidad; o materiales, procesos y áreas de evaluación de la seguridad
de un sistema de AGP y potenciales analogías), la Universidad de Zaragoza ha ela-
borado una Base de Datos de documentos (referencias bibliográficas). 

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD
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1. ANÁLOGOS NATURALES

Los análogos naturales seleccionados que se describen a continuación se han
categorizado en función de la relevancia de la información aportada por cada uno
de ellos a la evaluación de la seguridad (análogos principales y análogos secunda-
rios). Dichos análogos se han clasificado, a su vez, en distintos grupos en función
del sistema geológico que representan (yacimientos de uranio, medios arcillosos y
ambientes hiperalcalinos), como se indica en la tabla AN-1. La situación geográ-
fica de estos análogos se muestra en la figura AN-2.

Nivel Tipo de sistema geológico Análogo Natural

Yacimientos Poços de Caldas (Brasil) Oklo (Gabón)

de uranio Koongarra (Australia) Cigar Lake (Canadá)

Análogos Palmottu (Finlandia) El Berrocal (España)

principales Análogos de la barrera Kinnekulle (Suecia) Dunarobba (Italia)

arcillosa

Ambientes Maqarin (Jordania) Omán

hiperalcalinos

Yacimientos Tono Mine (Japón) Krunkelbach (Alemania)

de uranio Shinkolobwe (Zaire) Marysvale (EEUU)

Needle’s Eye (UK) Lianshanguan (China)

Broubster (UK) Steenkampskraal (Sudáfrica)

South Terras (UK) Kanyemba (Zimbabwe)

Peña Blanca (Méjico)

Análogos de la barrera Orciático (Italia) Murakami (Japón)

arcillosa Condados de Li An y An Ji (China)

Análogos Estudios en Loch Lomond (UK) Nódulos ricos en U (Suiza, UK, Holanda)

secundarios sedimentos Llanura Abisal de Madeira (Portugal) Gorleben (Alemania)

Zonas de contacto con Stock Eldora (EEUU) Valles Caldera (EEUU)

rocas ígneas Stock Alamosa River (EEUU)

Alteración Rompeolas de Falmouth (UK) Plutón de Eye Dashwa (Canadá)

de rocas

Sistemas Granito de Auriat (Francia) Plutón de East Bull Lake (Canadá)

hidrotermales Newberry (EEUU)

Hierro y cobre Bühl (Alemania) Keweenaw (EEUU)

Disko (Groenlandia) Hyrkköla (Finlandia)

Vidrio y SYNROC Vidrios basálticos Zirconolitas

Vidrios riolíticos

Tabla AN-1:
Análogos 
naturales 

analizados
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Figura AN-2.
Localización
geográfica de los
análogos naturales 
estudiados.
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De los tres grupos de sistemas naturales geológicos y geoquímicos considera-
dos, los yacimientos de uranio son los mejor representados, con seis análogos cali-
ficados como principales (Poços de Caldas, Koongarra, Cigar Lake, Oklo, El
Berrocal y Palmottu) y 11 entre los secundarios.

El segundo grupo de análogos naturales es el de los análogos 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 composición esmectítica), 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 geoquímicos no son aún bien conocidos de-
bido a su complejidad y a la naturaleza acoplada del transporte de solutos y los pro-
cesos geoquímicos. Se ha seleccionado el análogo de Kinnekulle (Suecia) como el
más representativo de este grupo, aunque se considera también como análogo prin-
cipal el bosque fósil de Dunarobba (Italia), además de otros de carácter secundario.

Un tercer grupo son los ambientes hiperalcalinos, analogía potencial de las
aguas intersticiales del cemento y de los hormigones utilizados en los almacena-
mientos de alta actividad para la estabilización de los túneles de acceso (durante
la fase de construcción) y para el aislamiento, como tapones permanentes, de tú-
neles y galerías durante el sellado final del sistema. Como análogos principales se
describen las surgencias del área de Maqarin y el complejo ofiolítico de Omán.

Además de los análogos principales, se presentan una serie de sistemas geológicos
que han sido estudiados, en mayor o menor medida, como análogos naturales, pero
que, en cuanto a su utilidad o aportación a la evaluación de la seguridad, se han consi-
derado de menor relevancia y se han denominado análogos 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 aportación de información complementaria a la
de los análogos naturales o arqueológicos de mayor entidad, se han incluido en otro
apartado general para todos ellos. Se agrupan bajo los epígrafes de: yacimientos de ura-
nio y torio; análogos de la barrera arcillosa; estudios realizados en sedimentos no con-
solidados; zonas de contacto con rocas ígneas; sistemas hidrotermales naturales; y
análogos naturales de otros materiales del sistema de almacenamiento tales como yaci-
mientos de cobre y hierro nativos y vidrios basálticos y riolíticos.

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

En general, la descripción de cada uno de los análogos comienza por el mar-
co geológico en el que se sitúa el sistema, de forma que, aunque brevemente, que-
den perfectamente establecidos el contexto y los límites del mismo. En los casos
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en que se disponía de información suficiente, se ha tratado de describir la histo-
ria geológica del sistema y la génesis del yacimiento, resaltando las etapas y pro-
cesos que han sido estudiados con mayor detalle como análogo natural. 

A continuación se pasa a describir las características particulares de cada aná-
logo, fundamentalmente la mineralogía y geoquímica de las fases sólidas (en los ya-
cimientos, las menas metálicas o las arcillas). Con esta descripción se pretende
entender la situación actual del sistema sólido y la situación de los radionucleidos
y demás elementos traza en estas fases. También en este apartado se incluyen los
distintos procesos de movilización-retención sufridos por los elementos de interés
en el sistema: procesos de sorción, difusión en la matriz, que han condicionado la
distribución actual de dichos elementos en las fases sólidas.

El siguiente tema que se trata son los aspectos hidrogeológicos del sistema y los
modelos conceptuales de funcionamiento hidrogeológico en aquellos análogos
donde hay información disponible. El estudio hidrogeológico tiene como objeti-
vo conocer las vías de flujo preferente para el movimiento de los radionucleidos,
tanto en el pasado como en la actualidad para así entender los procesos de trans-
porte que han operado y pueden operar en el sistema. Este tema se completa a
continuación con la descripción de la hidrogeoquímica de los distintos sistemas
acuosos presentes[5]; en esta descripción se incluye la caracterización fisicoquími-
ca de las soluciones, de las partículas coloidales y de las poblaciones microbianas.

Una vez descritos por un lado el componente sólido y por otro el fluido, se
presenta la interacción sólido-fluido y los procesos más relevantes para la carac-
terización de cada sistema en particular. El estudio de la interacción agua-roca
pretende presentar el contexto geoquímico (basado en los elementos mayores) en
el que se encuentra la anomalía radiactiva natural y que la va a condicionar para
su conservación o movilización. El conocimiento del comportamiento hidrogeo-
químico 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
sólida). Esto se traduce en apartados bastante extensos de descripción y caracte-
rización que pueden resultar demasiado específicos para algunos lectores, pero
que se han indicado, en muchos casos, con párrafos de tamaño de letra menor, y
que pueden saltarse sin por ello perder el hilo de la descripción general.

Como complemento de esto se presentan los distintos tipos de aproximaciones
a la modelización llevadas a cabo para la descripción más o menos cuantitativa de di-
chos procesos. Sobre este último aspecto, el epígrafe dedicado a modelización 

Análogos naturales

21

[5] En esta fase del proyecto no se contempla la valoración de la metodología de muestreo y análisis usada en
estos estudios y por ello no se mencionará aquí.
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geoquímica sigue básicamente el mismo esquema (aunque no siempre de forma com-
pleta, en función de los ejercicios o simulaciones realizados en cada caso).

Los cálculos de modelización identificados en los análogos incluyen las cuatro categorías (o ti-

pos de códigos) clásicamente sistematizadas en Modelización Geoquímica (Plummer et al., 1983;

Plummer, 1984, 1992):

• Códigos de especiación-solubilidad.

• Códigos de balance de masas.

• Códigos de pautas o caminos de reacción.

• Códigos acoplados de transporte y reacción.

Esta sistematización se ampliará en el caso de los dos últimos tipos de códigos, en función de

que se hayan realizado cálculos termodinámicos o cinéticos. La gran mayoría de los códigos de pau-

tas de reacción se basan en aproximaciones totalmente termodinámicas aunque algunos, de forma

más o menos limitada, plantean la posibilidad de cálculos cinéticos. En el caso de los códigos aco-

plados de transporte reactivo, el modelo de reacción puede incluir también aproximaciones termo-

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

En cada análogo se presentan las aproximaciones metodológicas empleadas, que
pueden cubrir todo el espectro de las utilizadas en modelización geoquímica (carac-
terización del sistema hidrogeoquímico, modelización de la génesis del yacimiento,
evolución del frente redox, modelización de un frente hiperalcalino, modelización de
la transformación esmectita-illita y modelización predictiva a ciegas, BPM[6}).

La descripción de las distintas metodologías de modelización utilizadas no
sólo es de interés para el conocimiento y caracterización del sistema, sino también
para la valoración de la adecuación de las herramientas de modelización a su apli-
cación en distintos ambientes y para distintos procesos de los esperables en la evo-
lución de un sistema de almacenamiento.

Una vez descritos cada uno de los sistemas estudiados se discuten las analo-
gías encontradas (siguiendo el esquema planteado en el capítulo de objetivo y es-
tructura de la publicación) para después presentar las aportaciones que estos
estudios han hecho al ámbito del análisis de seguridad y de la comunicación a au-
diencias no técnicas.

En el apartado de aportaciones de los análogos a la evaluación de la seguridad[7] se
presenta la información obtenida a partir de estos estudios que ha sido, o puede ser,
utilizada en los ejercicios de evaluación de la seguridad de sistemas de AGP.

Por las propias características de los sistemas, la información aportada es de
utilidad principalmente para las áreas de la evaluación de la seguridad siguientes:
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[6] BPM: Blind predictive modelling.

[7] Se debe ver este apartado como el resultado del estudio preliminar de la información aportada por los aná-
logos a los análisis de seguridad, estudio que se abordará con mayor profundidad a lo largo de la etapa si-
guiente del presente proyecto (ver Prólogo).
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• Desarrollo de escenarios y formulación de modelos conceptuales.
Los análogos pueden ayudar a identificar los principales factores (características del sistema

y su entorno, procesos y sucesos) que afectan a la evolución a largo plazo de un sistema de

almacenamiento al aportar evidencia de los mismos en los sistemas análogos y, en algunos

casos incluso, las condiciones bajo las que se darían. En este sentido contribuyen a definir

los escenarios o estados futuros más plausibles para los que deberá 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 específicas, ya que inte-

gran los resultados de procesos a gran escala tanto espacial como temporal. Suministran,

además, información 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 análisis de escenarios, ya que permiten garantizar

que no se han olvidado sucesos o procesos de relevancia que podrían pasar desapercibidos

en estudios de laboratorio no expuestos a la complejidad de un sistema natural.

El desarrollo y análisis de escenarios ha sido un objetivo específico en el estudio de al-

gunos de los grandes análogos (por ejemplo, Koongarra). No obstante, los propios in-

tereses de la evaluación de la seguridad han diversificado notablemente la utilización de

sistemas naturales como fuente de datos para algunos de los escenarios de mayor interés

como los de cambio climático. Aunque sin referencia explícita a análogo alguno, la uti-

lización de datos paleohidrogeológicos o de permafrost en el desarrollo de escenarios de

glaciación de TVO-91 ó SR-97, puede incluirse como una nueva contribución de la

“analogía” a la evaluación de la seguridad (Smellie et al., 2000). De hecho, en el TSPA-VA

(US DOE, 1998) se ha acuñado el término de “análogos climáticos” para aquellas ubica-

ciones o sistemas naturales con caracteres climáticos similares a los esperables en la futu-

ra evolución del emplazamiento elegido. Y en uno de los análogos más recientemente

estudiados, Palmottu, las aportaciones realizadas para el desarrollo de escenarios de

glaciación constituye uno de los resultados más destacados. Evidentemente, el desarrollo

de este tipo de escenarios de cambio climático es uno de los más susceptibles de recibir

apoyo de las analogías en sistemas geológicos.

Además de ayudar a identificar los factores de mayor relevancia que darán lugar a los esce-

narios a considerar en la evaluación de la seguridad, los estudios de análogos 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 evolución en el tiempo de los materiales y procesos importantes que

pueden ocurrir en un almacenamiento de residuos radiactivos de alta actividad, y sus posibles

análogos, es necesario revisar las secuencias completas de fallo o degradación de las barreras

del sistema de AGP y de posterior movilización y transporte o retención de los radionuclei-

dos, y descomponer su compleja evolución en un número 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 degradación potenciales de-

bidos a futuros cambios en las condiciones geológicas, hidrogeológicas e hidrogeoquímicas del
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emplazamiento. El estudio de análogos proporciona una oportunidad para contrastar estos

modelos y sus hipótesis desde una perspectiva a largo plazo.

• Adquisición de datos cuantitativos.
Los estudios de análogos naturales son una vía potencial (en algunos casos la única vía) para

obtener cierta información cuantitativa. Éste es un aspecto de la evaluación de la seguridad

que, históricamente, se ha considerado como el más factible de recibir apoyo de los análo-

gos puesto que se esperaba que proporcionaran los datos que requieren los modelos.

Desgraciadamente, la complejidad de los sistemas naturales a veces hace difícil obtener re-

sultados tan precisos como los que se necesitan para la modelización. De hecho, el número

de ocasiones en las que los datos cuantitativos derivados de análogos han sido usados di-

rectamente en la evaluación de la seguridad es muy limitado, siendo la profundidad de di-

fusión en la matriz y los factores de picadura en metales los únicos ejemplos conocidos

(Miller et al., 2000).

La información derivada de los análogos suele ser semicuantitativa puesto que no satisface

directamente el requerimiento de proporcionar un valor de entrada para el código de eva-

luación de la seguridad. Por su parte, los datos de laboratorio, aunque medidos de forma

más 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 análogos en la adquisición de datos (aunque estos sean

imprecisos) es proporcionar una forma de validación de los datos de laboratorio.

Dicho esto, podríamos señalar una serie de conclusiones sobre la adquisición de datos cuanti-

tativos a partir de los estudios de análogos: (a) la extracción de valores numéricos para la eva-

luación de la seguridad es mucho más difícil en los análogos que en el laboratorio, de forma

que los datos de laboratorio siguen siendo el medio principal para la adquisición de datos

cuantitativos, (b) los análogos deberían usarse para identificar cuándo los datos derivados de

laboratorio son apropiados y cuándo no lo son, y (c) los análogos son muy útiles para propor-

cionar valores límite (mínimos o máximos) o rangos en procesos que son demasiado lentos

para ser analizados en el laboratorio.

• Comprobación de modelos y códigos.
Pese a la existencia de algunos análogos en los que se han utilizado y verificado modelos

(códigos) muy específicos de la evaluación de la seguridad (modelos de disolución del com-

bustible, radiólisis), lo cierto es que al hablar de la comprobación de códigos en análogos

naturales se está haciendo referencia, fundamentalmente, a los de modelización geoquímica

(códigos de especiación, pautas de reacción y transporte reactivo). La aportación de los aná-

logos en este caso consiste en comprobar el potencial de estos códigos (y sus bases de datos

termodinámicos) para simular diferentes tipos de problemas de aplicación a dicha evalua-

ción con datos reales de sistemas naturales complejos. Especialmente destacable resulta el

empleo de códigos de transporte reactivo con el propósito de mejorar el desarrollo de este

tipo de herramientas y potenciar su uso en los ejercicios de evaluación de la seguridad donde

el estudio de los procesos acoplados de este tipo está adquiriendo cada vez mayor interés.

La utilización de estas herramientas en los análogos se realiza fundamentalmente con dos

propósitos: predecir las concentraciones de elementos menores y traza, así como las fases limi-

tantes de su solubilidad en las aguas del análogo (ejercicios de predicción ciega o BPM) y 

caracterizar el modelo de evolución hidrogeoquímica del análogo. La metodología de cálculo
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utilizada en ambos casos es perfectamente equiparable a algunas de las aproximaciones conside-

radas en la mayoría de los ejercicios de evaluación de la seguridad.

La determinación de los límites de solubilidad elemental, que luego se incorporan a los

códigos de transporte manejados en los ejercicios de evaluación de la seguridad, se rea-

liza frecuentemente mediante el uso de códigos 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

atención puesta en los ejercicios de BPM como analogía de uno de los cálculos funda-

mentales que se realizan en una evaluación de la seguridad.

La caracterización de la evolución hidrogeoquímica de un análogo muestra notables para-

lelismos, en su metodología y objetivos, con los planteamientos utilizados en la caracteri-

zación hidrogeoquímica de los emplazamientos considerados en los ejercicios de evaluación

de la seguridad. La metodología utilizada descansa en aproximaciones clásicas de problema

inverso (mediante la realización de cálculos de especiación-solubilidad y de balance de

masas) que luego se integran o completan mediante aproximaciones de problema directo

(con códigos de pautas de reacción o de transporte reactivo). Este aspecto metodológico

común ha provocado que en algunos de los últimos ejercicios de evaluación de la seguridad

realizados (caso del TSPA-VA; US DOE, 1998) se hable del empleo de los análogos para el

aumento de la confianza en la metodología de modelización geoquímica más que en los

códigos específicamente utilizados.

Las metodologías de caracterización de emplazamientos para almacena-
mientos de residuos radiactivos tienen notables similitudes con las utilizadas en
los grandes análogos (Cigar Lake, Koongarra, Poços de Caldas, Oklo, Palmottu
y Maqarin). Todos esos análogos constituyen, per se, investigaciones de caracte-
rización sobre localizaciones específicas que han requerido una aproximación
integrada, multidisciplinar, flexible y bien organizada; investigaciones en las
que, además de comprobar nuevos códigos de modelización o técnicas instru-
mentales de análisis, se ha desarrollado la experiencia de los investigadores en
el empleo de determinadas metodologías que luego han sido o serán utilizadas
en la caracterización de emplazamientos (Smellie et al., 2000). En este sentido,
tampoco es desdeñable la experiencia obtenida en algunos análogos (como
Koongarra o Cigar Lake) en la elaboración de distintos tipos de bases de datos
bien estructuradas y organizadas con la información obtenida sobre los mismos.
Este aspecto constituye una de las preocupaciones de los ejercicios de evalua-
ción de la seguridad ya que es necesaria una muy buena organización de la in-
formación para facilitar la posterior revisión de datos, hipótesis y modelos
manejados en el ejercicio (“trazabilidad” de la información; véase por ejemplo
SITE-94, SKI, 1996). Por ello, se presenta además la aportación de los estudios
de análogos a la etapa que se ha denominado caracterización o descripción del
sistema, que abarcaría todos estos aspectos anteriormente comentados.

Análogos naturales
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Finalmente, en algunos de los análogos estudiados, se incluye un apartado de
aportación de los análogos a la comunicación a audiencias no técnicas, en el que se
perfila de forma preliminar el uso potencial o real de la información de estos estu-
dios para facilitar la comprensión del sistema de AGP y de la seguridad del mismo.

1.1. Yacimientos de Uranio

Su interés como análogos naturales estriba en que son anomalías geoquímicas en
las que pueden estudiarse los mecanismos que han sido responsables de su forma-
ción y de cualquier removilización subsiguiente de radionucleidos a las escalas espa-
cial y temporal de interés para el AGP. Sin embargo, pese a que uno de los aspectos
más interesantes es el hecho de que se trata de anomalías de acumulación y retención
natural de uranio, se ha prestado muy poca atención a este tema y a su posible utili-
dad como analogía de un sistema de almacenamiento. En ningún caso se ha plantea-
do el estudio de la génesis del yacimiento como parte de las analogías. En los siste-
mas en que se han realizado este tipo de estudios, se ha hecho como parte de la ca-
racterización geológica del propio sistema, o incluso fuera del contexto de los
análogos, sin tener como objetivo la búsqueda de información relevante para la eva-
luación 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 más atención de-
bido a que normalmente se forman a temperaturas que son más representativas de
las condiciones del sistema de almacenamiento (<100 ºC) que las propias condi-
ciones de formación 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 subterráneas
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 evolución de un sistema de almacenamiento que se ve sometido a
condiciones mucho más agresivas de lo que inicialmente se esperaba y en el que fa-
lla la capacidad de retención prevista.

Otra limitación es que los yacimientos explotados en minería pueden estar
perturbados y hacer difícil el conocimiento de las condiciones limitantes de los
sistemas geoquímico e hidrogeológico.

Las principales características de los yacimientos de uranio de potencial inte-
rés como análogos son:

• la composición y el comportamiento de estabilidad y corrosión/disolución
a largo plazo de la uraninita como análogo del combustible gastado,
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• el papel de los procesos redox en la movilización y el retardo de los ra-
dionucleidos, incluyendo los frentes redox y otras discontinuidades geo-
químicas,

• los controles de la especiación y solubilidad de los radionucleidos en las
aguas subterráneas, incluyendo la formación y el comportamiento de los
coloides,

• los procesos de retardo que afectan a los radionucleidos removilizados,
incluyendo los fenómenos de sorción sobre superficies y la difusión en la
matriz, y 

• la posibilidad de usar las series de desequilibrio radiactivo para estimar la
longevidad de varios procesos de movilización y depósito.

En la tabla AN-2 se resume la clasificación de los yacimientos de uranio se-
gún Plant et al. (1999), que se basa en las clases distinguidas por la OECD/NEA[8]

(1998). En la columna de la derecha aparece un número que corresponde a uno
o varios de los análogos estudiados en este informe.

Análogos naturales
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Yacimientos magmáticos de uranio, Yacimientos en complejos 

Asociados con rocas formados por diferenciación de magmas alcalinos 1

plutónicas uraníferos evolucionados

Yacimientos formados como resultado Yacimientos asociados a 

de actividad hidrotermal de alta a baja granitos,incluyendo los 2

temperatura asociada con magmatismo yacimientos filonianos (vein-type)

granítico de alto nivel encajados en granitos

Yacimientos filonianos 3

perigraníticos

Yacimientos en metasomatitas

Asociados a rocas  Yacimientos asociados con magmatismo Yacimientos en complejos de

plutónicas y volcánicas granítico y secuencias volcanoclásticas  brecha

y volcánicas ácidas en contextos 

anorogénicos

Asociados con rocas Formados como resultado de actividad Yacimientos volcánicos

volcánicas hidrotermal de alta a baja temperatura 4

asociada con rocas volcánicas, 

principalmente félsicas, de alto nivel
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Tabla AN-2.
Clasificación de
yacimientos de
uranio en la que
se indican a qué
categorías
pertenecen los
sistemas naturales
estudiados como
análogos
naturales.

[8] Las principales diferencias de la clasificación indicada aquí con la sugerida por la IAEA (1996) son que en
ésta última se clasifica los yacimientos según el orden de su importancia económica, 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 función de su contexto geológico.
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Los números de la columna de la derecha indican los análogos que pueden
incluirse en esa categoría de la clasificación. Estos son los siguientes:

1. Poços de Caldas.
2. El Berrocal, Palmottu, South Terras, Steenkampskraal, Krunkelbach,

Lianshanguan y Marysvale.
3. Needle’s Eye.
4. Peña Blanca.
5. Cigar Lake y Koongarra.
6. Oklo, Tono Mine, Kanyemba.
7. Broubster y Shinkolobwe.

Los análogos principales estudiados dentro de este grupo son: Poços de Caldas,
Koongarra, Cigar Lake, Oklo, El Berrocal y Palmottu. El orden de presentación ele-
gido está en función del año de inicio del proyecto de análogo natural.

1.1.1. Análogo natural de Poços de Caldas (Brasil)

Introducción

Poços de Caldas es una caldera volcánica situada en el estado de Minas
Gerais (Brasil) en la que se encuentra la mina de uranio a cielo abierto de Osamu 

Formados por fluidos Yacimientos sinmetamórficos

metamórficos derivados Yacimientos filonianos en rocas 

de rocas ígneas o sedi- metamórficas

mentarias previamente

enriquecidas en U

Continentales Asociados con cuencas sedimentarias Yacimientos en conglomerados

postorogénicas tardías con un relleno de clastos de cuarzo

sedimentario principalmente clástico; Yacimientos relacionados con dis- 5

formados o modificados en algunos conformidades (unconformity-type)

casos por flujo de fluidos dentro Yacimientos en arenitas 6

de la cuenca Yacimientos filonianos encajados 

en sedimentos

Yacimientos en brechas 

de colapso

Yacimientos en lignitos

Penecontemporáneos con la sedimenta- Yacimientos superficiales 7

ción o formados por alteración superficial

Marinos Oceánicos Yacimientos en fosforitas

Epicontinentales Yacimientos en pizarras negras
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Tabla AN-2
(continuación).
Clasificación de
yacimientos de

uranio en la que
se indican a qué

categorías
pertenecen los

sistemas naturales
estudiados como

análogos
naturales.
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Utsumi y la prospección de torio y REE[9] en Morro do Ferro. Las perturbaciones
producidas en el sistema por la actividad antrópica ligada a la explotación 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 aparición de
numerosos frentes redox, a cuyo estudio se ha dedicado un esfuerzo importante
dentro de la labor científica realizada. En el caso de la mineralización de torio de
Morro do Ferro, al no haber estado sometido a explotación, no existen perturba-
ciones del medio natural, por lo que este emplazamiento resulta idóneo para el es-
tudio de procesos de interacción agua-roca incluyendo el comportamiento de los
coloides y la predicción de la solubilidad de los elementos de interés.

El proyecto de estudio de la caldera volcánica de Poços de Caldas como aná-
logo natural de un sistema de almacenamiento de residuos radiactivos se desarro-
lló entre 1986 y 1989 bajo supervisión de SKB (Swedish Nuclear Fuel and Waste
management Co., Suecia), NAGRA (Nationale Genossenshaft für die Lagerung
Radioaktiver Abfälle, Suiza), el Departamento de Energía de Gran Bretaña (UK
DOE) y el Departamento de Energía de EEUU (US DOE).

Los principales objetivos del estudio de estos emplazamientos que constitu-
yen realmente dos análogos naturales han sido (Chapman et al., 1991):

• la generación de un modelo de evolución geoquímica de frentes redox con
el propósito de caracterizar la movilidad de los radionucleidos más sensi-
bles a los cambios redox, y

• la comprobación de códigos y bases de datos termodinámicos habitual-
mente empleados en la evaluación de los procesos de interacción agua-ro-
ca y en los cálculos de especiación-solubilidad, y

• la caracterización de las interacciones entre los radionucleidos, las fases
coloidales y las superficies minerales en relación con la estabilidad de coloides
y con los procesos de migración 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 descripción 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-
sentación de sus características se hará por separado. Esto afecta a los aspectos

Análogos naturales

29

[9] REE: Rare Earth Elements; Lantánidos.
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mineralógicos y geoquímicos, destacando la presencia de frentes redox en Osamu
Utsumi, y a los aspectos hidrogeológicos, diferenciando los distintos sistemas de
flujo existentes en cada caso. Sin embargo, la hidrogeoquímica y la modelización
de los procesos de interacción agua-roca es común a ambos sistemas y, por tanto,
se presentan en un único apartado. Finalmente se describen las analogías de los
sistemas estudiados y las aportaciones que estos estudios han hecho a la evalua-
ción de la seguridad.

Marco geológico

La meseta de Poços de Caldas (figura Po-1), situada en el estado de Minas
Gerais (Brasil), corresponde a una caldera volcánica fuertemente erosionada de
unos 30 km de diámetro. Actualmente se halla situada a unos 1.500 m sobre el ni-
vel del mar (unos 500 m por debajo de su nivel de formación). Se trata de un com-
plejo circular formado por rocas volcánicas alcalinas y rocas plutónicas
(principalmente fonolitas y sienitas).

Génesis de los yacimientos
La evolución geológica (según Schorscher y Shea, 1991) de la caldera co-

menzó hace unos 89 Ma con un vulcanismo alcalino (fonolitas), seguido de la
subsidencia de la caldera y de la intrusión de diques anulares de sienita nefelí-
nica (hace unos 75 Ma) y otros cuerpos intrusivos. Estas rocas primarias, que
originalmente poseían concentraciones normales de U, Th y REE, estuvieron
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Figura Po-1.
Geología de la

caldera volcánica
de Poços de

Caldas
(modificado de

Chapman et al.,
1991).
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sometidas a una serie de procesos de alteración postmagmática y deutérica,
dando lugar a un importante metasomatismo potásico y al desarrollo general de
un proceso de ceolitización.

Los procesos hidrotermales tardíos, desarrollados a menor temperatura, pro-
vocaron nuevos cambios en la roca, entre los que destacan los fenómenos de piri-
tización, alteración potásica 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 características geológicas, tectónicas y climáticas de la zona, con un clima
subtropical en el que los inviernos son secos y los veranos cálidos y húmedos, han
favorecido los procesos posteriores de meteorización con velocidades de unos 12
m por Ma durante los últimos 10 Ma, cuyos principales efectos sobre las caracte-
rísticas de la zona han sido (Schorscher y Shea, 1991):

• la aparición de una importante alteración laterítica, con desarrollo local de
depósitos bauxíticos, de arcillas refractarias o incluso de enriquecimientos
de uranio supergénico[10], y

• el desarrollo de frentes redox asociados a esta alteración y relacionados
principalmente con la oxidación de pirita.
Estos efectos provocados por el proceso de meteorización son el objetivo
fundamental del estudio de estos sistemas como análogos.

Mineralogía y geoquímica de las fases sólidas

Osamu Utsumi
La mina a cielo abierto de Osamu Utsumi, activa desde 1975 hasta 1990,

ocupa un área de unos 2 km2 (Waber et al., 1992) y está emplazada en el borde
de una estructura circular menor situada en el extremo SE de la caldera de
Poços de Caldas (figura Po-1). Las rocas encajantes están constituidas princi-
palmente por fonolitas y sienitas nefelínicas, con intrusiones menores de fonoli-
tas seudoleucíticas. La actividad hidrotermal, a temperaturas de entre 200 y
360ºC, ha provocado la aparición en estas rocas de una importante alteración
potásica y piritización.

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 circulación para
los fluidos hidrotermales mineralizantes. En la zona meteorizada, que afecta tan-
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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 combinación de los datos petrográficos y mineralógicos de las muestras
tomadas en los sondeos permite diferenciar, según el tipo de alteración, tres zonas
en el perfil de Osamu Utsumi (Chapman et al., 1991):

• Zona con alteración laterítica (de 0-40 m de profundidad):
Esta zona se caracteriza por un empobrecimiento en SiO2 y K2O y un enriquecimiento en

Al2O3 y Fe. La mineralogía está dominada por minerales de la arcilla (entre un 75 y un 90%),

gibbsita (Al(OH)3, entre un 5 y un 15%) e hidróxidos de hierro (entre 4 y 14%). En la parte

inferior de la zona pueden aparecer relictos de feldespato potásico.

• Zona oxidada (de 40-190 m de profundidad):
En esta zona la nefelina [(Na, K)AlSiO4)] y la seudoleucita originales de las rocas volcánicas

están completamente alteradas hidrotermalmente a minerales de la arcilla. La mineralogía se

caracteriza por la abundancia de feldespato potásico (entre 40 y 60%) y minerales de la ar-

cilla (entre 40 y 50%, principalmente caolinita e illita) y por la presencia de oxihidróxidos

de hierro como accesorios. También es característica la ausencia de pirita, fluorita (CaF2),

baritina (BaSO4) y de fases primarias o secundarias de uranio y molibdeno.

• Zona reducida (por debajo de los 200 m de profundidad):
En relación con las fonolitas inalteradas originales, las rocas de esta zona se encuentran em-

pobrecidas en Na2O, CaO y MgO y muy enriquecidas en K2O. La fase mineral dominante

es el feldespato potásico (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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Figura Po-2.
Esquema del

entorno de Osamu
Utsumi y

direcciones
predominantes de

flujo en la
actualidad.

(modificado de
Chapman et al.,

1991).
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Frentes redox en Osamu Utsumi
Las aguas oxidantes presentes en Osamu Utsumi derivan de la interacción de

aguas meteóricas saturadas en oxígeno atmosférico que al infiltrarse en los suelos
y la roca alterada, capturan agentes potencialmente oxidantes (SO4

2–
, NO3

–
, CO3

2–
,

Fe
3+

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

• Transporte advectivo:
Ésta es la forma más común de transporte y se produce por circulación de los fluidos oxi-

dantes cargados de U, Th, REE y otros elementos a lo largo de las fracturas debido a gra-

dientes hidráulicos. En este tipo de flujo la dirección de transporte es paralela a la direc-

ción de migración 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 concentración. En este ca-

so la dirección de transporte es aproximadamente perpendicular a la dirección de migración

del frente redox.

La combinación de estas dos formas de transporte da lugar a la aparición de
digitaciones (fingering) en la línea del frente (Romero et al., 1991). Estas digita-
ciones, junto con el marcado cambio de color que se observa en la zona de tran-
sición entre la zona oxidada (en la que el hierro aparece predominantemente en
forma de Fe

3+
, lo que le confiere un aspecto anaranjado) y la zona reducida (rica

en Fe
2+

y de color grisáceo), evidencian la presencia y migración de frentes redox
en Osamu Utsumi.

El estudio de estos frentes fue uno de los objetivos más importantes del pro-
yecto de Poços 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 geoquímicos y mineralógicos
en estos frentes: 

Cambios geoquímicos

• El frente redox constituye un mínimo en la concentración de uranio, concentración que au-

menta en torno al frente provocando la aparición de dos máximos: uno en la zona oxidada

y otro en la zona reducida.

• La disolución del uranio se produce en las mismas zonas que el cambio de color asociado al

paso Fe
2+

/Fe
3+

, lo que evidencia la existencia en esta zona de un marcado gradiente de Eh.

La transición de la disolución reductora a la disolución oxidante de la uraninita se produce

a más de 300 mV de potencial redox (Miller et al., 2001). 

• Existen evidencias del enriquecimiento preferente en uranio en la zona reducida (inclu-
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so a distancias de varios metros desde el frente redox) en los últimos 3·10
5

años, proba-

blemente como uranio disperso en las superficies de otros minerales o en forma de nó-

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 líneas de

flujo.

• Por el contrario, el 
226

Ra tiende a movilizarse hacia la zona oxidada en los frentes más profundos

(aunque esta tendencia no se observa en el resto de frentes), lo que sugiere que su concentración

en solución está controlada por la presencia de óxidos de hierro y manganeso y/o por el sistema

sulfuro/sulfato.

• La porción de roca que rodea a la línea de frente muestra un desequilibrio isotópico 
234

U/
238

U

que se mantiene en unos 8 m en torno al frente, lo que sugiere una rápida movilización y re-

precipitación del uranio en relación a su vida media (2.5·10
5

años). La distribución de va-

lores para la relación 
230

Th/
234

U apoya este hecho y permite calcular velocidades de

movimiento del frente que oscilan entre unos pocos centímetros y 2-20 m en 10
6
años, lo que

resulta consistente con las velocidades de erosión 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 próxima al frente, aunque el Eu y, sobre todo, el Ce muestran en oca-

siones enriquecimiento en la zona oxidada.

• Otros elementos traza, como Re, Mo, Ti, Rb, Bi, Tl, Sn y Ga, tienden a redistribuirse a am-

bos lados del frente de forma bimodal o asimétrica. 

• Las determinaciones de la relación Pu/U en los nódulos de pechblenda indican que ambos

elementos se encuentran en equilibrio y no han sufrido fraccionamiento en los últimos 10
5

años.

Cambios mineralógicos y texturales: aparición de fases minerales en la zona reducida

• Nódulos de pechblenda formando agregados botroidales en intercrecimiento con illita,

feldespato potásico, pirita y, en ocasiones, greenockita (CdS). Estos nódulos se caracterizan

por concentraciones medias de entre el 22 y el 30% de uranio y equilibrio isotópico 
234

U/
238

U

(hecho que no ocurre en las aguas subterráneas) salvo en el centro de los nódulos. En esta

zona, algo empobrecida en uranio, se observa una deficiencia en torno al 8% de 
234

U con res-

pecto al resto (MacKenzie et al., 1991). Los cálculos realizados en Osamu Utsumi estiman

un tiempo de formación para estos nódulos de al menos 10
5

años y unos tiempos de disolu-

ción por el paso del frente redox de entre 10
4

y 10
5

años.

• Pirita secundaria, localizada prácticamente en los mismos emplazamientos que los nódulos de

pechblenda. Los estudios realizados en Osamu Utsumi sugieren que la génesis de pirita secun-

daria estaría controlada por la actividad microbiana, circunstancia que posibilitaría el siguiente

proceso (West et al., 1991):

- Etapa 1: Oxidación incompleta de pirita primaria por el paso del frente redox.

- Etapa 2: Formación de sulfuros metaestables (polisulfuros o sulfuros coloidales).

- Etapa 3: Transformación de estos sulfuros en pirita secundaria.

• Jarosita (K2Fe
3+

6(SO4)4(OH)12) y minerales tipo alunita (K2Al6(SO4)4(OH)12) en las proximi-

dades del frente.

• Greenockita ocasional asociada a los nódulos de pechblenda.
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Cambios mineralógicos en la zona oxidada:

• Aparición de fases minerales del grupo de la crandallita (CaAl3 [PO4]PO3OH[OH]6) como

principales fases de REE.

Cambios mineralógicos y texturales en la línea de migración del frente:

• Desaparición de pirita primaria que, al oxidarse, da lugar a la aparición de óxidos y oxi-

hidróxidos de hierro (que delimitan la zona oxidada y originan el cambio de color descrito

anteriormente), con gran capacidad de capturar elementos mediante coprecipitación o

sorción.

• Desaparición del feldespato potásico en los 2 cm de zona reducida adyacentes a la línea de

frente.

• Desaparición en la zona oxidada de fluorita, carbonatos, esfalerita y otros sulfuros.

• Desaparición, al menos parcial, de la caolinita y la illita presentes en la zona oxidada.

• Incremento de la porosidad como resultado de la disolución y pérdida de fases minerales

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

10%).

Morro do Ferro
La mineralización de Morro do Ferro se sitúa a unos 5 km al norte de la mina

de Osamu Utsumi (figura Po-1), formando una colina redondeada de 1 km de diá-
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 años 50 durante una prospección radiométrica en la región, está situado
directamente por debajo de la superficie, en el flanco sur de la colina. La mineraliza-
ción cubre un área 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-
títico formado por magnetita (Fe

2+
Fe

3+

2O4, en forma de venas mineralizadas), ja-
cobsita [(Mn

2+
,Fe

2+
, Mg)(Fe

3+
, Mn

3+
)2O4)], apatito [(Ca5(PO4)3(F, OH, Cl)] y fases

carbonatadas (Chapman et al., 1991). Este complejo original ha sufrido una in-
tensa alteración laterítica, favorecida por el entrelazado de venas de magnetita,
que ha dado lugar a la aparición de gibbsita (que en profundidad deja de ser el
componente dominante y da paso a caolinita e illita), oxihidróxidos de hierro y
manganeso e importantes concentraciones residuales de accesorios ricos en Th y
REE, como monacita [(La, Ce, Nd, Th)PO4)], cheralita [(Ce, Ca, Th, U)(P,
Si)O4)], torita [(Th, U)SiO4)] y pirocloro [(Ca, Na)2Nb2O6(O,OH,F)].

Aunque la mineralización está 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 mineralógicos de Eisenbud et al. (1984)
mostraron que la mayoría del Th removilizado y, presumiblemente, de las REE,
aparecen en asociación con las superficies de los minerales de la arcilla y los oxi-
hidróxidos de hierro y manganeso.

Análogos naturales
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Hidrogeología

El estudio hidrogeológico llevado a cabo en estos análogos tuvo como objeti-
vo fundamental apoyar la interpretación de las características hidrogeoquímicas
afectadas por la explotación minera en Osamu Utsumi, y confirmar el esquema de
flujo en Morro do Ferro.

Osamu Utsumi 
Los mapas topográficos disponibles antes del comienzo de la explotación mi-

nera indican la existencia de una topografía accidentada con valles con fuertes
pendientes y arroyos efímeros. En estas condiciones la recarga se producía en las
zonas de interfluvio y las partes altas de los valles. La descarga subterránea tenía
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 oxidación de fases mineralizadas (pirita) y materia orgá-
nica. El resultado es que en las zonas de recarga se produce un frente redox mientras
que en las zonas de descarga convergen líneas de corriente de aguas oxidantes de cor-
to recorrido y líneas de corriente de aguas reductoras de largo recorrido.

La explotación del yacimiento, primeramente desde galerías subterráneas y
posteriormente a cielo abierto, modificó drásticamente la topografía, rebajando
la cota de la superficie del terreno (de 25 a 100 m), y modificando la geometría
de los valles e interfluvios (figura Po-4). Estas actividades rebajaron el nivel 
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freático alterando notablemente el sistema de flujo subterráneo. 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 subterráneo cuasi-
horizontal de descarga (figura Po-2).

El flujo además está modificado por los numerosos sondeos de exploración de
40 m de profundidad perforados en una malla de 5 a 10 m para la estimación de las
reservas de uranio. Estos sondeos constituyen auténticos “cortocircuitos” para el flu-
jo vertical. Se perforaron además varios piezómetros en los que se realizaron ensayos
hidráulicos y medidas de nivel en diferentes tramos. Las conductividades hidráulicas
deducidas a partir de ensayos de cuchareo y de inyección a nivel constante realizadas
en tramos de 6 m disminuyen con la profundidad desde valores de 10

–3
hasta 10

–7
m/s

a más de 40 m de profundidad. Aparentemente el flujo tiene lugar a través de la ma-
yoría 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.

Análogos naturales
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Figura Po-4.
Mapas
topográficos del
entorno de la
mina de Usamu
Utsumi mostrando
las líneas de flujo
subterráneo antes
(a) y después (b)
de la excavación
de 1998 (Holmes
et al. 1991).

Figura Po-5.
Cortes
topográficos y
esquema
conceptual de flujo
en Osamu Utsumi
antes y después de
las actividades
mineras (Holmes
et al., 1991).
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Los datos de tritio e isótopos estables (Holmes et al., 1991) también confir-
man que la zona de Osamu Utsumi se encuentra muy influenciada por las exca-
vaciones realizadas en la zona.

Morro do Ferro
El yacimiento de Morro de Ferro se encuentra en una de las zonas más al-

tas de la caldera en la que la topografía es abrupta y los arroyos están 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 freática repro-
duce de forma suavizada la topografía. 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 freático se encuentra cerca de la su-
perficie del terreno.

La recarga se produce en los interfluvios por infiltración del agua de lluvia y
percolación 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 próximos decrecen con
la profundidad. En la zona de descarga las líneas de flujo son convergentes hacia
los arroyos y presentan una componente vertical ascendente (figura Po-3).

Durante la perforación de los sondeos (figura Po-3) se observó que la roca
estaba muy alterada, siendo necesario colocar entubación para evitar fenómenos
de colapso. En ciertos casos hubo problemas de zunchamiento de la entubación
que impidieron la colocación de obturadores para la realización 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 hidráulica es de 1,6·10

–5

m/s. El segundo ensayo se realizó en los últimos 10 m de sondeo (64-74m), ob-
teniéndose una conductividad casi diez veces menor (10

–6
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-
foración fueron continuas. En esta zona no se realizaron ensayos, pero se le supo-
ne una alta conductividad. Además 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 hidráulica decrecien-
te con la profundidad desde 3·10

–7
m/s en el tramo 40-57 m hasta 7·10

–9 
m/s en el
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tramo 54-64 m. Los niveles piezométricos medidos durante la perforación confir-
maban la existencia de un flujo vertical ascendente.

Modelos de Flujo

Con los datos disponibles de niveles piezométricos y parámetros hidrodiná-
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 tránsito del agua subterránea con los que
poder interpretar los datos geoquímicos. Holmes et al., (1991) indican claramen-
te que los modelos de flujo desarrollados sólo proporcionan una indicación del
orden de magnitud de las propiedades del flujo subterráneo.

Osamu Utsumi
El flujo del yacimiento de Osamu Utsumi es básicamente tridimensional y por

ello se recurrió a un código 3D (TRANSFLO, Noy 1982). Este código considera
flujo saturado y requiere conocer la posición de la superficie freática. Dado que
los datos piezométricos disponibles no eran suficientes para definir esta superfi-
cie en toda la zona del modelo, fue necesario introducir varias hipótesis simplifi-
cativas. El medio se trató como un medio poroso equivalente homogéneo con una
conductividad de 10

–8
m/s y una porosidad de 0,1. No se consideraron vías pre-

ferentes de flujo a través de zonas de fracturación intensa.
Los resultados del modelo en términos de distribución espacial de niveles

piezométricos, velocidades de flujo y tiempos de tránsito confirman que en las
condiciones actuales la zona de la mina es una zona de descarga. Para que el mo-
delo reproduzca las descargas subterráneas medidas en la zona de la mina es ne-
cesario multiplicar la conductividad hidráulica por un factor de 60, es decir, hay
que considerar una conductividad hidráulica equivalente de 6·10

–7
m/s. 

Análogos naturales
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Figura Po-6. Mapa
topográfico de
Morro de Ferro en
el que se indican
cualitativamente
las direcciones del
flujo subterráneo
(Holmes et al.,
1991).
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El agua subterránea se recarga en las zonas topográficamente 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

–2
m/día. En este rango de valores la advección domina so-

bre la difusión. Holmes et al. (1991) ponen de manifiesto que en el sistema real la
heterogeneidad espacial de los parámetros hidrodinámicos provocará que las ve-
locidades varíen considerablemente entre 8·10

–5
y 4·10

–1
m/día.

En resumen, se construyó un modelo de flujo tridimensional a partir de in-
formación “limitada” de niveles y conductividades. El modelo proporciona infor-
mación sobre el esquema general del flujo en el entorno de la zona de la mina y
confirma que:

• la topografía controla el flujo subterráneo que, en líneas generales, va des-
de los interfluvios a los fondos de los valles,

• la excavación de la mina acentúa este esquema de flujo, aunque altera lo-
calmente las condiciones preexistentes, y

• las velocidades de flujo (antes y después de la construcción 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 tránsito son del orden de unas pocas décadas.

Morro do Ferro 
Aunque son escasos los datos hidrogeológicos disponibles, se elaboró un mo-

delo de flujo con el código TRANSFLO (Noy, 1982). Se seleccionó el perfil ver-
tical que contiene los sondeos MF10, MF11 y MF12 (figura Po-3). En este perfil
se construyó un sencillo modelo homogéneo con una conductividad de 5·10

–6
m/s

(excepto en el fondo del valle donde la conductividad es algo mayor, 10
–5

m/s).
Las líneas de flujo calculadas tanto en épocas secas como húmedas confirman el
esquema conceptual de flujo expuesto en la sección de hidrogeología.

Holmes et al. (1991) presentan los resultados de los cálculos del tiempo de
tránsito de las aguas subterráneas que oscilan entre 30 y 60 años. La fiabilidad de
estos cálculos es bastante cuestionable ya que: 

• supone que el medio es homogéneo.
En la realidad la heterogeneidad espacial provocará que existan vías de flujo preferente a

través de las cuales el tiempo de tránsito será bastante menor y por otro lado existirán zonas

mucho menos permeables, las más profundas, en los que los tiempos serán mucho mayores

que los estimados;

• el valor adoptado para la porosidad, 0,3, parece muy elevado incluso para
una zona de roca alterada.
Para la roca competente, la porosidad cinemática podría ser varias órdenes de magnitud

menor.
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Hidrogeoquímica

El estudio hidrogeoquímico del análogo se realizó a partir de las muestras de agua
tomadas en los sondeos subsuperficiales y profundos de los dos sistemas (su posición
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 lantánidos y especies redox)
y se abordó la caracterización tanto de las poblaciones coloidales como microbianas,
realizándose análisis isotópicos de las soluciones y de la fracción particulada.

Características generales de las aguas subterráneas
Las aguas de ambos emplazamientos, de tipo K-Fe-SO4, presentan caracte-

rísticas composicionales poco comunes que pueden resumirse en (Nordstrom et
al., 1992):

• Elevadas concentraciones de Fe y SO4

2–
y notable acidez, como consecuen-

cia de la oxidación de la pirita. En algunos casos, sin embargo, las aguas
muestran un carácter más próximo a la neutralidad, probablemente como
consecuencia de la disolución de aluminosilicatos y carbonatos.

• El K
+

es el catión predominante y sus concentraciones en las aguas son casi
siempre hasta 10 veces superiores a las de cualquier otro catión (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 alteración hidrotermal
sufrida por las rocas presentes en la zona, ricas en minerales potásicos
(feldespato potásico, illita/sericita y posiblemente feldespatoides típicos de
las sienitas nefelínicas).

• Concentraciones de fluoruro derivadas de la disolución de fluorita (mine-
ral predominante en los rellenos de fractura) típicamente mayores que las
de cloruro.

• Elevada presión parcial de CO2 procedente de los suelos.
• La mayor parte de las aguas, a excepción de las aguas jóvenes de recar-

ga y las aguas ácidas, presentan elevados contenidos de SiO2 disuelta
(30-35 mg/l).

Además de estas características, comunes para ambas zonas de estudio, tam-
bién existen peculiaridades en cada una de ellas. Las más importantes se detallan
a continuación.

Las principales características hidrogeoquímicas de Osamu Utsumi son (Nordstrom et al.,

1992) las siguientes. Las mayores concentraciones de Fe, U, F
–

y SO4

2–
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 más reductoras (figura Po.5).
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Las aguas subsuperficiales muestran variaciones estacionales que se manifiestan en forma de

marcados incrementos en las concentraciones de Fe, SO4

2–
, F

–
y U y descensos de pH ligados a la es-

tación lluviosa, en la que aumenta la producción de aguas ácidas. Estas variaciones no se reflejan en

las aguas subterráneas más profundas.

Las concentraciones de uranio muestran valores inusualmente elevados para aguas naturales

subsuperficiales (entre 200 y 9000 µg/l, la mayor parte como UO2

2+
) y relaciones 

234
U/

238
U próximas

al equilibrio, ya que ambos isótopos se movilizan en igual medida como consecuencia de la agresi-

vidad de estas aguas, notablemente ácidas y oxidantes. Por el contrario, a medida que las aguas son

más profundas y reductoras comienzan a liberar preferentemente
234

U de los sólidos con los que se

encuentran en contacto, con lo que aumenta la relación 
234

U/
238

U a la vez que disminuyen las con-

centraciones de uranio disuelto (entre 3 y 15 µg/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 µg/l en las aguas subsuperficiales (las más altas recogidas en la literatura científi-

ca, posiblemente como consecuencia de la formación de complejos sulfatados y fluorurados), que

disminuyen notablemente en profundidad debido a la menor presencia de agentes complejantes, lo

que posibilita la aparición de importantes fenómenos de sorción e hidrólisis (Chapman et al., 1991).

En el caso del torio, las concentraciones de este elemento se encuentran entre 0,01 y 0,1 µg/l y tam-

bién disminuyen notablemente en profundidad.

Las relaciones 
87
Sr/

86
Sr 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 (SrAl3(PO4)2(OH)5·H2O), el feldespato potásico, las esmectitas y otras fases ricas

en Sr.

Los estudios hidrogeoquímicos en Morro do Ferro mostraron que el quimismo de las aguas

subterráneas era muy similar al de Osamu Utsumi, aunque en Morro do Ferro éstas se encuentran

más diluidas y no perturbadas por las labores de minería. 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 subterráneas profundas son muy similares a las del

mismo tipo en Osamu Utsumi. Sin embargo, los valores de U, HCO3

–
y SO4

2–
parecen ser ligera-

mente inferiores aquí y el pH algo superior, probablemente como consecuencia del menor grado de

perturbación de este emplazamiento. La relación 
234

U/
238

U presenta en superficie valores próximos

a la unidad, y aumenta con la profundidad hasta valores de 1,31, siguiendo las mismas pautas que

en Osamu Utsumi (Chapman et al., 1991).

Estado redox
Para estudiar las características redox de las aguas de ambos emplazamientos

se llevaron a cabo determinaciones de los contenidos de Fe, Mn, SO4

2–
, H2S, As[11],

Se, Cr y O2 (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

3+
, mientras que a profundida-

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

.
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analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:57  Página 42



También se realizaron comparaciones entre los valores medidos de Eh(Pt[12])
y los obtenidos a partir de las concentraciones medidas de Fe

2+
/Fe

3+
. 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 más ele-
vadas de Fe

3+
, lo que puede atribuirse al efecto inducido por la presencia de par-

tículas coloidales de oxihidróxidos de hierro (5Fe
3+

2O3·9H2O) al atravesar el filtro
del electrodo (esta explicación está apoyada por los elevados índices de sobresa-
turación 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
sistemas lo ejerce fundamentalmente el par Fe

2+
/Fe

3+
.

Casi todas las muestras analizadas mostraron concentraciones muy bajas de
HS

–
, lo que es consistente con la formación de pirita secundaria acompañando a

la sulfatorreducción. En cuanto al Mn, se trata de un elemento muy insoluble y
sensible a las condiciones redox y su concentración normalmente aumenta al dis-
minuir el Eh del medio. Sin embargo, esta tendencia únicamente 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 ácidas para disolver todo tipo de fases minerales.

Caracterización de los coloides en las aguas subterráneas
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
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Osamu Utsumi pH < 4.5

Osamu Utsumi pH > 4.5

Morro do Ferro
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Figura Po-7.
Comparación
entre los Eh (Pt)
medidos y los
calculados a partir
de las
concentraciones
medidas de
Fe

2+
/Fe

3+
en aguas

de Osamu Utsumi
y Morro do Ferro
(Nordstrom et al.,
1992).

[12] Eletrodo de platino-cloruro de plata.
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transporte y retardo de radionucleidos, ya que esta mineralización brinda la opor-
tunidad de muestrear y comparar la zona de recarga, el flujo subterráneo y las zo-
nas de descarga en relación con una fuente de aporte de elementos traza bien
conocida.

Con estos propósitos se realizó un ultrafiltrado de las muestras de agua to-
madas en Osamu Utsumi y Morro do Ferro para estudiar por separado varias
fracciones diferenciadas:

• Partículas en suspensión (tamaño de partículas superiores a 0,45 µm).
• Fracción coloidal (tamaño de partículas entre 0,45 µm y 1,5 nm).
• Fracción en solución verdadera (considerando como tal la que atraviesa el

filtro de 1,5 nm de tamaño de poro).

Partículas en suspensión
Esta fracción se caracteriza por la presencia de películas de compuestos or-

gánicos (probablemente húmicos) recubriendo a las partículas, así como por con-
centraciones de uranio y torio que oscilan entre los 100 y 1000 µg por gramo de
partículas (Miekeley et al., 1992b).

Dentro de esta fracción se detectaron variaciones con la profundidad tanto en
la composición de las partículas como en las concentraciones, que permiten dis-
tinguir dos grupos principales de aguas:

• Aguas subsuperficiales, en las que las partículas en suspensión, fundamen-
talmente compuestas por minerales de la arcilla (illita, gibbsita, caolinita) y
por microclina (KAlSi3O8, en las proximidades de la mina de uranio), se en-
cuentran en concentraciones en torno a los 8 mg/l.

• Aguas profundas, en las que esta fracción, formada por oxihidróxidos
amorfos de hierro y de aluminio, se presenta en menor concentración (en-
tre 0,05 y 0,5 mg/l).

En general la relación 
234

U/
238

U en esta fracción tiene valores similares a los
detectados en las aguas subterráneas equivalentes (entre 1 y 2,6), con las que pa-
rece hallarse en equilibrio. La relación 

230
Th/

234
U, por el contrario, presenta valo-

res hasta 20 veces mayores en esta fracción (entre 0.1 y 0.9) que en las aguas (entre
0.002 y 0.09), indicando la elevada capacidad de sorción de torio por parte de las
partículas en suspensión.

Las pautas de distribución de REE en las partículas en suspensión son muy
similares a las encontradas en las aguas subterráneas (Miekeley et al., 1991,
1992a), lo que indica que estos elementos pasan de la solución a la fracción en sus-
pensión sin apenas fraccionamiento.
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Los coeficientes de asociación (Ra en ml/g), cuyo significado es similar al del
coeficiente de distribución (Kd) en modelos de transporte, presentan en estas
aguas valores que varían entre 10

4
y 10

5
para el U, entre 10

5
y 10

6
para los REE

y entre 10
6

y 10
7

para el Th. En las aguas subsuperficiales, de menor pH y ma-
yor carácter oxidante, esta relación es hasta dos órdenes de magnitud menor
que en las aguas subterráneas más profundas. Estos valores son muy constantes
para cada elemento en distintas localizaciones y similares a los documentados
para las aguas subterráneas en otros análogos naturales como el de Koongarra
(Duerden et al., 1988).

En Morro do Ferro se analizó la relación partículas en suspensión/agua sub-
terránea a lo largo de una vía de flujo, desde la zona de recarga (donde está el ya-
cimiento de torio) hasta la de descarga. Las características de los coloides
identificados en este sistema son similares a las de los propios de Osamu Utsumi,
con partículas arcillosas en las zonas someras y oxihidróxidos de hierro en las pro-
fundas. Sin embargo, las poblaciones de coloides son más elevadas en Morro do
Ferro, de 0,1 a 3,1 mg/l aunque la distribución 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 partículas en suspensión (según demuestran
los elevados coeficientes de asociación), la importancia relativa de este proceso en
el transporte de radionucleidos debe ser evaluada teniendo en cuenta la capaci-
dad de estas partículas para migrar a través de la matriz rocosa. En Morro do
Ferro existen evidencias de un transporte muy limitado de partículas en suspen-
sión a través de dicha matriz a lo largo de la vía de flujo estudiada. Esto parece ser
debido, fundamentalmente, a la elevada capacidad de la roca para filtrar el mate-
rial particular, impidiendo su migración incluso en medios porosos y fracturados
como el de Poços de Caldas en los que la relación de poros residuales o de diá-
metro inferior al micrométrico alcanza el 40% (Buffle, 1989).

Fracción coloidal y en solución verdadera (< 450 nm)
Las concentraciones de coloides determinadas en las aguas son mucho me-

nores que las que cabría esperar en un medio tan alterado y nunca superan los 500
µg/l. Estos contenidos son muy similares a los hallados (Degueldre et al., 1989) en
aguas circulantes por fracturas subsuperficiales en rocas graníticas.

La composición de esta fracción (Miekeley et al., 1992b) corresponde a oxihi-
dróxidos amorfos de Fe (probablemente ferrihidrita), compuestos húmicos y car-
bono orgánico disuelto (entre 3 y 10%, fundamentalmente en solución verdadera).

Los compuestos húmicos son más abundantes en las aguas subsuperficiales,
donde aparecen en forma de ácidos fúlvicos de origen pedogénico (que pueden
formar cubiertas en torno a los hidróxidos 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 actúan 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 fracción, se pueden diferenciar variar pautas (Chapman et al., 1991):

• Uranio: la mayor parte se encuentra en solución verdadera (sólo se asocia
con coloides entre un 5 y un 30% del uranio total). Se observa un equili-
brio entre la fracción coloidal y la solución verdadera con respecto a este 
elemento, como lo demuestra la existencia de valores de 

234
U/

238
U similares

entre ambas fracciones.
• Torio: se observa un marcado enriquecimiento (entre 60 y 80% del total)

en este elemento para la fracción coloidal en las aguas subterráneas pro-
fundas, fundamentalmente relacionado con los oxihidróxidos coloidales de
hierro. En las aguas subsuperficiales de Osamu Utsumi, por el contrario,
los porcentajes de torio asociados a la fracción coloidal no superan el 10%,
probablemente como consecuencia de la elevada presencia de sulfatos (has-
ta 4000 mg/l) con elevada capacidad de sorción y supresión de la hidrólisis.

• REE: las pautas de distribución 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%.

Caracterización de las poblaciones microbianas
En todas las muestras sólidas y de aguas subterráneas analizadas se encontra-

ron bacterias, en su mayoría aerobias y heterótrofas, asociadas con las aguas sub-
terráneas en mayor medida que con el material sólido. 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 análisis 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 preparación de las muestras).

En Osamu Utsumi se observó la distribución de elementos traza en las mismas
zonas donde era esperable el desarrollo de actividad microbiana. No obstante, co-
mo indican MacKenzie et al. (1991) y Bruno et al. (1991a), las concentraciones de
elementos traza probablemente están controladas más por los procesos de copreci-
pitación o sorción en los oxihidróxidos de hierro, cuya formación está a su vez pro-
piciada por la actividad microbiana, que por la actividad microbiana de forma
directa. 

Además de las determinaciones analíticas, en este emplazamiento se realiza-
ron cálculos de balance de masas considerando los aportes de energía y nutrien-
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tes al sistema. Los resultados de la modelización 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 explicación a algunas de las observaciones
realizadas en los mismos:

• En la zona oxidada: (1) oxidación de pirita y formación de oxihidróxidos
de hierro; y (2) disolución de pechblenda.

• En la zona reducida: (1) formación de pirita secundaria; y (2) aparición de
nódulos de pechblenda.

• En la zona de transición: (1) concentraciones de sulfato hasta tres veces su-
periores al resto; (2) fuerza iónica hasta cuatro veces superior; (3) aumento
de la concentración de Fe

2+
(con un factor de hasta 8 veces más que en el

resto); (4) valores de pH relativamente constantes (o ligeramente mayores)
y (5) disminución de Eh en torno a 100 mV.

Estas observaciones no son compatibles con la hipótesis de una oxidación to-
tal de la pirita por el oxígeno disuelto según la reacción

FeS2 + 3,5H2O + 7,5 O2 → Fe(OH)3 + 4H
+

+ 2SO4

2–

ya que se produciría una marcada disminución de pH. Incluso si el pH fuera
tamponado por las reacciones derivadas de la alteración de la matriz de la roca, la
formación de pirita secundaria no podría ser explicada. 

Una posible explicación (West et al., 1991) es la oxidación incompleta de la
pirita en la zona oxidada del frente redox, dando lugar a la aparición de especies
metaestables de azufre (polisulfuros, azufre elemental, tiosulfato) además de los
oxihidróxidos de hierro. Estas especies metaestables podrían ser transportadas a
continuación a la zona reducida, donde entrarían a formar parte de las reacciones
de fermentación microbiana (Bak and Cypionka, 1987; Kelly, 1987) que cumplen
una doble función: (a) aportan a los microbios la energía necesaria y (b) produ-
cen la reducción necesaria para la formación de la pirita secundaria e incluso pa-
ra la formación de los nódulos de pechblenda. Es decir, de una forma indirecta se
deduce la necesidad de la actividad bacteriana para dar explicación a lo observa-
do en los frentes redox.

Modelización geoquímica

Los cálculos de modelización geoquímica en el análogo de Poços de Caldas
se realizaron en tres contextos perfectamente diferenciados incluyendo: (a) la
caracterización del modelo hidrogeoquímico de evolución de las aguas subte-
rráneas, (b) la realización de un ejercicio de predicción ciega (BPM), y (c) la 
realización de un análisis intercomparado de códigos (fundamentalmente de
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transporte reactivo) tomando como referencia la modelización del frente redox
asociado a este análogo.

En conjunto fueron empleados 8 códigos y 6 bases de datos termodinámicos
para completar estas tareas (tabla Po-1). Tres de ellos, PHREEQE, WATEQ4F y
BALANCE, fueron empleados en la caracterización del modelo hidrogeoquímico
desde aproximaciones de problema inverso. A continuación se presentan los re-
sultados obtenidos en la caracterización del modelo hidrogeoquímico, en el ejer-
cicio de BPM y en el de modelización del frente redox.

Modelo conceptual hidrogeoquímico: interacción agua-roca
Para el estudio de los procesos de interacción agua-roca que caracterizan a

ambos emplazamientos se realizó la representación de diagramas binarios de con-
centración de iones (ion plots) y diagramas de índices de saturación, lo que per-
mitió formular un modelo geoquímico inicial (Nordstrom et al., 1992). Los altos
contenidos de K y SiO2 hallados en las aguas, como consecuencia de la interacción
de éstas con rocas encajantes muy alteradas, parecen estar controlados por un
equilibrio entre las velocidades de disolución del feldespato potásico y de preci-
pitación de caolinita. Por su parte, las concentraciones de Ca y F en las aguas más
diluidas parecen coincidir con las proporciones estequiométricas de la fluorita, de
cuya disolución deben derivar. El enriquecimiento en calcio que aparece en las
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Código Base de Datos Objetivo / Autores

PHREEQE

(Parkhurst et al., 1980)

BALANCE

(Parkhurst et al., 1982)

WATEQ4F

(Ball et al., 1987, Ball y Nordstrom, 1991)

EQ3/6

PHREEQE

MINEQL

HARPHRQ

PHREEQE

CHEQMATE

(Haworth et al., 1988)

CHEMTARD

(Liew y Read, 1988)

PHREEQE

(Parkhurst et al., 1985)

Nordstrom et al. (1991b)

Nordstrom et al. (1990b)

LLNL

SKBU/HATCHES

PSI

HATCHES

CHEMVAL

HATCHES

(Cross y Ewart, 1991)

CHEMVAL 3

(Read et al., 1990)

Cálculos de balance de masas (Nordstrom

et al., 1992)

Cálculos termodinámicos para la compro-

bación de los resultados de balance de

masas (Nordstrom et al., 1992)

Cálculos de especiación (Nordstrom et al.,

1992)

BPM (Bruno et al., 1991a)

Modelización de frentes redox

(Cross et al., 1991)

Especiación del uranio (Bruno et al.,

1991a)

*citado en Cross et al. (1991)

Tabla Po-1.
Principales códigos

y bases de datos
termodinámicos

empleados en los
estudios dePoços

de Caldas
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aguas subsuperficiales, más ácidas, es debido probablemente a una mayor veloci-
dad de disolución de carbonatos, que también actuarían en esta zona como fases
de control de la solubilidad (Nordstrom et al., 1992).

En el caso del Sr, los altos contenidos observados para este elemento no son
compatibles con la existencia de una fuente de aporte común de este elemento y
de calcio (Nordstrom et al., 1992), por lo que el estroncio debe provenir en su
mayoría de la disolución de otros minerales detectados en el área (goyazita, gran-
netita, esmectita, feldespato potásico y nefelina). Esta hipótesis está apoyada por
los estudios isotópicos.

Las concentraciones de Ba parecen estar controladas por la presencia de
baritina, cuya solubilidad en estas aguas está muy condicionada por el efecto del
ion común con Na2SO4, que explica gran parte de las observaciones realizadas.
Hasta concentraciones de 10 mg/l de SO4

2–
(procedente en su mayor parte de la

oxidación de pirita) la solución está subsaturada con respecto a la baritina
(Nordstrom et 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 (BaAl3(PO4)2(OH)5·H2O). Cuando se superan los
10 mg/l de SO4

2–
las concentraciones de baritina aumentan hasta dos órdenes de

magnitud (como se observa en las aguas de Osamu Utsumi). Si la concentración
de SO4

2–
sigue aumentando, la concentración de bario en solución comenzará a

decrecer según la pauta marcada por la línea de ion común con el Na2SO4. Los
resultados obtenidos muestran cierto grado de sobresaturación con respecto a
baritina, lo que puede ser explicado por la existencia de velocidades tan eleva-
das de oxidación de pirita que permiten la existencia de un estado de sobresa-
turación “metaestable”.

Este conjunto de observaciones se integró dentro de un modelo geoquímico
de evolución mediante el empleo de metodologías de modelización geoquímica
(considerando la base de datos termodinámicos de Nordstrom et al., 1990b) que
incluyeron la realización de:

• cálculos de especiación con WATEQ4F (Ball et al., 1987; Ball y
Nordstrom, 1990),

• cálculos de balance de masas (código BALANCE; Parkhurst et al., 1982), y
• cálculos de pautas de reacción con el código PHREEQE (Parkhurst et al.,

1980), destinados a comprobar la validez termodinámica de los resultados
obtenidos en los cálculos de balance de masas.

El modelo propuesto identifica la presencia de un conjunto de procesos res-
ponsables del control geoquímico de las soluciones entre los que destacan
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(Nordstrom et al. (1991a): (1) la disolución de fluorita, calcita, feldespato potási-
co, albita (NaAlSi3O8), clorita (u otros minerales de la arcilla) y óxidos de manga-
neso[13], (2) la oxidación y disolución de pirita y esfalerita [(Zn, Fe)S)], (3) la
precipitación de caolinita, sílice criptocristalina y ferrihidrita (o goethita;
α–Fe

3+
O(OH) o hematites; α-Fe2O3), y (4) concentraciones de Ba controladas por

la solubilidad de la baritina. Además 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 subterráneas.

Modelización predictiva: BPM
Este ejercicio consistió en dos fases: una primera de comparación inicial de

las diferentes bases de datos termodinámicos empleadas, y una segunda de pre-
dicción en sentido estricto.

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

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

• Variaciones de ± 1 unidad logarítmica para todos los elementos excepto el
uranio, en el que se produjeron mayores variaciones, probablemente debido a
diferencias en las especies de U

4+
consideradas por las distintas bases de datos.

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

• La solubilidad no parece estar controlada por fases sólidas puras (excepto
para el U

4+
en la zona reducida) sino por procesos de coprecipitación, so-

bre todo con oxihidróxidos férricos.
• Es necesario disponer de un mayor número de datos termodinámicos (sobre Al,

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

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

50

Tabla Po-2. Grupos
participantes en los

ejercicios de
modelización

predictiva realizados
en Poços de Caldas,
así como los códigos

y bases de datos
termodinámicos

empleados por cada
uno de ellos (Bruno

et al., 1991a).

Grupo Base de Datos Código

SKB

KTH

PSI

Harwell

Atkins

LLNL

SKBU/HATCHES

PSI

HATCHES

CHEMVAL

EQ3/6

PHREEQE

MINEQL

HARPHRQ

PHREEQE

[13] Las velocidades de disolución parecen ser mayores en las aguas de Osamu Utsumi que en las de Morro do
Ferro, probablemente por la presencia de aguas ácidas.
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Para la segunda fase del ejercicio, los cinco grupos (tabla Po-2) recibieron los
resultados analíticos de elementos mayores en tres aguas seleccionadas de Morro do
Ferro y Osamu Utsumi (prefiltradas a < 0,45 µm, 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 especiación para dos grupos de elemen-
tos: (1) elementos de relevancia en un sistema de almacenamiento de residuos ra-
diactivos (U, Th, Pb, Sr y Ni); y (2) elementos para los cuales se dispone de buenos
datos analíticos (Mn, Al y Zn), que actuaron como grupo de control. Una vez reali-
zados los diferentes cálculos se compararon los resultados obtenidos por los grupos
participantes y su aproximación 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.

• Uranio

Existe un buen acuerdo entre las concentraciones predichas por todos los grupos, aunque

éstas son 2 ó 3 órdenes de magnitud mayores que las concentraciones reales. Este desacuer-

do se debe probablemente a que en los cálculos realizados no se tuvo en cuenta la influen-

cia de los oxihidróxidos 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 U3O8(α) (pechblenda, consistente con las observaciones de campo; Waber et al.,

1991), existen notables divergencias en los resultados de especiación, debido no tanto a las

pequeñas variaciones en los valores de las constantes de estabilidad de las bases de datos,

sino más bien a las diferencias en las hipótesis de partida y a las variaciones existentes entre

los distintos códigos en el cálculo de pH y alcalinidad. Las especies dominantes son fluo-

ruros, hidroxilos, carbonatos y fosfatos de uranilo.

• Torio

El grado de acuerdo entre los distintos grupos en la predicción de la concentración para este

elemento es excelente y bastante aproximado a las concentraciones halladas en las aguas. La

torianita (ThO2) es señalada como la fase limitante de la solubilidad, lo que coincide con los

datos de campo. Los cálculos de especiación, 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 (PbCO3), que se

señala como fase limitante de la solubilidad, no ha sido hallada en el sistema natural.

También existen diferencias en los resultados de los cálculos de especiación ya que, en fun-

ción del pH y la alcalinidad, se considera como especie dominante Pb
2+

o PbCO3(aq); sin em-

bargo, los resultados de los distintos grupos proporcionan conclusiones similares.
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• Níquel

Para este elemento el grado de acuerdo entre los distintos grupos y en relación con los datos

reales de campo es muy bajo, ya que los modelos resultan notablemente conservadores (so-

brestimación de la concentración). Este desacuerdo se puede atribuir en parte a la baja cali-

dad de los resultados analíticos, muy próximos a los límites de detección de la técnica

analítica empleada. Sin embargo, también hay que considerar el efecto de la fase selec-

cionada como limitante de la solubilidad. Cuando se seleccionan óxidos o hidróxidos de

níquel (NiO(s) y Ni(OH)2(s)) la concentración de Ni en equilibrio es muy elevada, mientras

que usando como fase limitante la ferrita de Ni, la solubilidad es de 5 a 9 órdenes de mag-

nitud menor. Cualquiera de los dos valores está muy lejos del observado en el sistema. La

explicación 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 oxihidróxidos

de Fe y Ni.

Con respecto a la especiación, casi todos los grupos predicen un predominio del ion libre.

Sin embargo, este buen acuerdo probablemente sea el resultado de la limitación de los datos

termodinámicos para este elemento y no de una generalizada coincidencia entre las distin-

tas bases de datos termodinámicos usadas.

• Estroncio

El grado de acuerdo entre grupos es aceptable tanto para las solubilidades predichas como

para la fase limitante de la solubilidad (estroncianita; SrCO3). 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 especiación, el 99% del Sr aparece en forma de ion libre, como le sucede al resto

de los alcalinotérreos (Ba, y por extrapolación también al Ra).

• Vanadio

Existen notables discrepancias entre los resultados obtenidos por los distintos grupos en fun-

ción de la fase limitante de la solubilidad considerada por cada uno de ellos. Si se elige V2O4(s)

(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 ó 5 órdenes de magnitud). En lo referente a la correlación con los datos de campo,

la baja calidad de éstos impide extraer conclusiones fiables.

La especiación, 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 cálculos

de especiación, aunque en general el predominio lo tienen los complejos fluorurados y en

mucha menor proporción los hidrolizados.

• Manganeso

Las concentraciones calculadas por los distintos grupos, asumiendo como fase limitante la

rodocrosita, son mucho mayores que las determinadas analíticamente. Las concentraciones

de este elemento raramente están controladas por la solubilidad de una fase sólida indivi-

dual. Las variaciones de concentración entre los distintos grupos son debidas, en primer lu-

gar, a las diferencias en los valores de pH obtenido después de equilibrar la solución con
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rodocrosita; y, en segundo lugar, al hecho de que el manganeso, previsiblemente, estará aso-

ciado a los óxidos e hidróxidos de hierro.

En cuanto a los cálculos de especiación, se señalan como especies dominantes Mn
2+

o

MnHCO3

–
(en los casos en los que se toman valores de pH mayores que 7).

• Zinc

El grado de acuerdo entre los diferentes grupos y con los datos de campo es muy bajo de-

bido a divergencias en la elección de las fases limitantes de la solubilidad [ZnFe2O4, ZnCO3

y Zn3(PO4)2]. En la mayor parte de los casos las concentraciones predichas son mayores que

las medidas en el sistema natural, pero cuando se equilibra con ZnFe2O4 el resultado es com-

pletamente no conservador, obteniéndose valores muy por debajo de los determinados

analíticamente. Sin embargo todos los grupos coinciden en señalar que la especie dominante

es el Zn
2+

.

El método empleado en la comprobación está en este caso muy condicio-
nado por el hecho de que se desconoce si las aguas de Poços de Caldas han te-
nido el tiempo y la oportunidad de alcanzar la saturación. Por ello, únicamente
se puede asegurar que los modelos empleados son incorrectos si las solubilida-
des que predicen son inferiores a las observadas en las aguas y, si esto no ocu-
rre, únicamente 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 modelización fueron
razonablemente comparables y consistentes con las observaciones de campo. Úni-
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 formará en condiciones de baja temperatura. La conclusión de
este resultado fue el sugerir que en lo sucesivo no se usasen estas fases en los cál-
culos a menos que se tuviese constancia de su presencia en el sistema natural.

En las aguas más 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 concentración de Th resultaba mucho más elevada si se incluía 
la presencia de complejos fosfatados en la base de datos. Esto llevó a conside-
rar la posible sobreestimación de las constantes de estabilidad de estos com-
plejos o la presencia de un problema analítico en la determinación del fosfato
en solución.

Para todos los demás elementos, las concentraciones medidas estaban por
debajo de los límites de solubilidad predichos. Para el V este hecho está rela-
cionado con la inexistencia de una fuente mineral en proporciones suficientes
como para permitir alcanzar una situación de equilibrio químico con las aguas.
En el caso de U y Sr, no parece haber una limitación de este tipo, y así para el
Sr, 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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podría ser debida a las incertidumbres en las bases de datos usadas (que se se-
leccionaron para sobreestimar de forma conservadora la solubilidad), o podría
también ser debida (como en el caso de Ni, Zn y Mn) al hecho de que este ele-
mento está controlado por procesos de coprecipitación en los oxihidróxidos de
hierro que se forman en el frente redox (sumideros muy efectivos de muchos
elementos traza).

El papel de la coprecipitación o la solución sólida de los radionucleidos en es-
tas fases no ha sido incluido de forma cuantitativa en los modelos de evaluación
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 geoquímicos para evitar las sobres-
timaciones que se obtienen considerando fases puras[14].

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

Modelización de frentes redox
Como complemento a los ejercicios de modelización geoquímica más gene-

rales expuestos en los apartados precedentes, en Osamu Utsumi se realizaron ejer-
cicios de intercomparación de códigos y bases de datos termodinámicos con el
propósito de evaluar su capacidad para la simulación 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 cálculos:

• modelización de balance de masas (transporte), en la que se obtuvieron ve-
locidades de migración del frente redox mucho mayores que las observadas,

• modelización de transporte reactivo, con una aproximación de equilibrio
local para el término reactivo, mediante los códigos y las bases de datos in-
dicados en la tabla Po-1, y
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[14] En este sentido, varios años después de terminado el proyecto de Poços de Caldas como análogo natural,
Bruno et al. (1998) retoman los datos utilizados y realizan nuevos cálculos utilizando la aproximación de-
sarrollada y mejorada para la predicción de la solubilidad de elementos traza (inclusión de los procesos de co-
precipitación y codisolución) en el proyecto de El Berrocal. En el apartado correspondiente a este análogo se
comenta la forma de cálculo de estas aproximaciones. En general el ajuste de las predicciones obtenidas con
esta aproximación, con respecto a los valores medidos en el sistema natural, es considerablemente mejor. Las
aguas estudiadas en Poços de Caldas muestran una sobresaturación en oxihidróxidos de hierro que sugiere la
posibilidad de plantear una aproximación de coprecipitación de algunos elementos traza con estas fases. Los
resultados para el U siguiendo este planteamiento son excelentes. De forma similar, se observa la asociación
de Sr con Ca en este sistema y se plantea la posible relación 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-
mación usada es la de un proceso de codisolución. También en este caso el resultado de la concentración
predicha para el Sr es extraordinariamente similar al medido analíticamente (Bruno et al., 1998).
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• modelización de transporte reactivo, con aproximación cinética para el tér-
mino reactivo, en la cual los resultados obtenidos únicamente lograron pro-
porcionar una representación 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 modelización de frentes redox.
Algunas de ellas son:

• los modelos no consideran la actividad microbiológica, que podría ser deter-
minante para controlar el comportamiento de algunos elementos (sobre todo
el azufre) y que podría ser el factor de control principal en la formación de los
nódulos de pechblenda y pirita secundaria que aparecen en la zona reducida,

• los modelos son unidimensionales, con las limitaciones que ello impone,
• los procesos de coprecipitación/solución sólida no están incluidos en los códi-

gos manejados (solo el código CHEMTARD permite cierto grado de aproxi-
mación, pero únicamente a los procesos de sorción superficial), y finalmente

• los códigos no permiten incluir el proceso de fraccionamiento en las REE
como respuesta a cambios redox de pequeña entidad.

Analogías

Siguiendo el esquema planteado en la introducción general de este informe los sis-
temas naturales de Osamu Utsumi y Morro do Ferro pueden considerarse análogos
tanto de algunos de los materiales del sistema de almacenamiento como de algunos de
los procesos más relevantes de transporte y retardo de radionucleidos. Las principales
analogías son las que se detallan a continuación (Chapman et al., 1991).

Analogías de materiales
Combustible gastado
Los estudios realizados en Poços de Caldas han permitido deducir que la

transición entre la disolución reductora y la disolución oxidante de la uraninita
corresponde a valores de potencial redox superiores a 300 mV (Miller et al.,
2000), notablemente más elevados que los valores deducidos en laboratorio, que
se sitúan en 120 mV.

Contenedor
En Osamu Utsumi se ha constatado el enriquecimiento de muchos de los ra-

dionucleidos estudiados en las proximidades de las líneas de frente redox, princi-
palmente como consecuencia de la capacidad de los oxihidróxidos amorfos de
hierro para capturar elementos disueltos mediante coprecipitación o sorción.
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Estas observaciones son muy importantes para el análisis de la seguridad de
sistemas de almacenamiento en cuyo diseño se contempla el almacenamiento de
los residuos radiactivos en el interior de un contenedor metálico, ya que eviden-
cia la capacidad de algunos de los productos de corrosión de esta barrera para re-
tardar la migración de radionucleidos en el campo próximo. El interés de este tipo
de procesos es reconocido, por ejemplo, en KRISTALLIN-I (Nagra, 1994a), ejer-
cicio en el que se clasifica específicamente como “fep de reserva” (proceso bene-
ficioso para la seguridad pero no incluido en los cálculos predictivos de la
evaluación de la seguridad). No obstante, y hasta donde abarca el conocimiento
de este grupo de investigación, los procesos de retención de elementos como el
Pu en los productos de corrosión del acero, sólo han sido considerados en el ejer-
cicio de evaluación del comportamiento TSPA-VA (US DOE, 1998).

Analogías de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Especiación-solubilidad
Dentro de este apartado se incluyen dos aspectos fundamentales relacionados

con la caracterización y predicción del comportamiento de los radionucleidos me-
diante metodologías de modelización geoquímica: por un lado, los cálculos reali-
zados para la interpretación de los procesos de interacción agua-roca que
controlan el comportamiento del sistema (caracterización hidrogeoquímica 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 códi-
gos y bases de datos termodinámicos en tareas predictivas como las requeridas
por la evaluación de la seguridad (ejercicios de BPM).

Caracterización hidrogeoquímica del sistema
La comparación y combinación de los resultados obtenidos en Poços de

Caldas mediante los cálculos realizados con los códigos BALANCE (Parkhurst et
al., 1982), PHREEQE (Parkhurst et al., 1980) y WATEQ4F (Ball et al., 1987) per-
mitieron elaborar un modelo geoquímico para los procesos de interacción agua-
roca en el sistema[15].
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[15] Además, un aspecto específico de la caracterización hidrogeoquímica realizada en este análogo fue el ex-
haustivo análisis realizado sobre la geoquímica y comportamiento de las REE en el sistema. Las bajas con-
centraciones en las que se encuentran estos elementos en la mayoría de las aguas naturales y los
subsiguientes problemas en su determinación analítica han provocado que el tratamiento de estos elemen-
tos sea muy escaso en el ámbito de los análogos naturales. Sin embargo, las especiales características de las
aguas subterráneas de Poços de Caldas (en las que se han obtenido las mayores concentraciones de lantáni-
dos de todas las analizadas hasta la fecha a nivel mundial) permitieron soslayar este problema y proceder a
su caracterización, no sólo en la fracción disuelta sino también en la coloidal. Independientemente de su in-
terés para la evaluación de la seguridad (ya que los lantánidos son “análogos químicos” de los actínidos), los
resultados obtenidos en Poços de Caldas permitieron avanzar en el conocimiento general del comporta-
miento geoquímico de las Tierras Raras.
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Ejercicio de BPM
En este análogo 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 aplicación de diferentes códigos y bases de datos termodinámicos,
son razonablemente comparables y se aproximan a los datos y observaciones de
campo realizadas, excepto en el caso del níquel y, sobre todo, del zinc. Se conclu-
ye que este problema probablemente quede solventado con la exclusión de los mi-
nerales del grupo de la ferrita de los cálculos 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 exclusión de las fases coloidales y oxihidróxidos de hierro de los cálculos. Se
concluye que para solventar estos problemas es necesario el desarrollo de mode-
los de coprecipitación y de formación de soluciones sólidas, 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 cálculos de especiación 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 única solución para este desajuste es la mejora de las bases de datos y el desa-
rrollo de técnicas para evaluar la especiación in situ y poder comparar los datos
con los obtenidos en las predicciones.

Frentes redox
Formación 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 Poços de Caldas con la intención de estudiar la mo-
vilidad de los radionucleidos sensibles a los cambios redox. 

En Osamu Utsumi hay evidencias claras de que existe precipitación de ura-
nio y enriquecimiento en la cara reductora del frente en los últimos 3·10

5
años.

Este uranio aparece como finas películas precipitadas sobre otros minerales y
como nódulos de pechblenda. También se ha observado un enriquecimiento al-
go menor en la cara oxidante del frente en los últimos 5·10

5
años, sorbido en

asociación con óxidos de hierro. Se concluyó que los frentes redox migran a ve-
locidades de 1 a 20 m/Ma, que es aproximadamente la misma velocidad que la
de la meteorización del sistema. A medida que migra el frente los nódulos ura-
níferos formados en la parte reductora quedan expuestos a condiciones oxidan-
tes y se disuelven lentamente. Parte de este uranio se mantiene en los óxidos 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 mayoría 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 redistribución oxidante migran y
se acumulan junto al uranio. Sin embargo, otra observación importante fue que
muchos de los elementos no redox también sufrían una concentración (en mayor
o menor grado) en el frente redox debido a la coprecipitación, formación de so-
luciones sólidas o sorción en oxihidróxidos de hierro formados en la cara oxi-
dante. Lo mismo sucede en la cara reductora, donde los elementos no redox
pueden acumularse incorporándose en minerales secundarios tipo UO2 o FeS2.

Modelización de la migración 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 migración de radionucleidos, se ha pues-
to mucho interés (en el ámbito de la evaluación de la seguridad del AGP) en el
desarrollo de códigos geoquímicos capaces de modelizar los procesos de un fren-
te redox. Sin embargo, debido a que el ambiente fisicoquímico en un frente es
complicado por la cantidad de gradientes involucrados, la capacidad de los códi-
gos clásicos de pautas de reacción no fue suficiente durante el desarrollo de este
proyecto para dar respuesta a este problema.

Una de las actividades desarrolladas en Poços de Caldas fue la comproba-
ción de distintas aproximaciones de modelización acoplada de transporte reac-
tivo para describir las reacciones que ocurren en los frentes de Osamu Utsumi
(Cross et al., 1991). Se aplicaron los códigos CHEQMATE y CHEMTARD con
las bases de datos termodinámicos HATCHES y CHEMVAL (respectivamente),
lo que permitió la identificación de numerosas carencias en los mismos y de la
necesidad de desarrollar códigos que permitan incluir parámetros relacionados
con la presencia e influencia de la actividad microbiológica y con los procesos
de coprecipitación, solución sólida y fraccionamiento isotópico. Las principales
conclusiones de estos ejercicios fueron que, aunque los códigos podrían simular
la oxidación principal de la pirita a oxihidróxidos de hierro y pechblenda, no
podían simular el comportamiento de los elementos traza o demostrar cualquier
capacidad predictiva en el frente redox.

Los cálculos de balance de masa (transporte) tendían a sobreestimar la velo-
cidad de movimiento del frente, mientras que los códigos acoplados predecían los
cambios mineralógicos principales pero simulaban mal las reacciones de tampo-
namiento pH/Eh. Los modelos cinéticos fueron capaces de proporcionar una re-
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presentación detallada del frente pero sólo después de muchos ajustes al sistema
y por tanto dejando muy poca capacidad predictiva “ciega” a la aproximación[16].

Influencia de coloides
Otro de los temas importantes de estudio en Poços de Caldas fue la cuantifi-

cación de la importancia de los coloides con respecto al transporte elemental. En
general podría decirse que las concentraciones de coloides determinadas en las
aguas de los dos emplazamientos estudiados son mucho menores que las que ca-
bría esperar en un medio tan alterado y nunca superan los 500 µg/l, muy simila-
res a los hallados (Degueldre et al., 1989) en aguas circulantes por fracturas
subsuperficiales en rocas graníticas.

Las determinaciones analíticas 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 subterráneas profundas se encuentran ligados a la
fracción coloidal, fundamentalmente en asociación con los oxihidróxidos coloi-
dales de hierro, mientras que sólo un 5 a un 30% del U se asocia con coloides es-
tando en su mayor parte en solución verdadera. Dada la escasa movilidad de estas
partículas en el sistema, la retención de estos elementos por parte de los coloides
actúa eficazmente retardando su migración.

Otra importante observación realizada en Poços de Caldas es la comproba-
ción de la notable influencia de los compuestos húmicos 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 sólidos estu-

diados de Poços de Caldas corresponden en su mayoría a organismos aerobios y
heterótrofos, fundamentalmente bacterias del ciclo del azufre, que obtienen su
energía de las reacciones desarrolladas en el frente redox.

Aunque 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 desempeñar un importante papel en la catálisis de reacciones redox espe-
cíficas (por ejemplo, la de la oxidación de la pirita, que parece ejercer un control
fundamental sobre las condiciones redox del sistema) que pueden condicionar las
características químicas y mineralógicas de los frentes redox y, en definitiva, la mi-
gración de los radionucleidos.

Análogos naturales
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[16] Actualmente existen códigos acoplados capaces de dar una mejor aproximación a problemas de este tipo
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Aportaciones a la evaluación de la seguridad

De los distintos aspectos en las que puede ser útil la información obtenida de
los análogos, en el caso de Poços de Caldas se pueden señalar los siguientes: 

Descripción del sistema
La utilidad de los estudios de Poços de Caldas en este sentido ha sido, ade-

más de la comprobación de una metodología de modelización geoquímica y de
transporte acoplado, el desarrollo de metodologías de muestreo y análisis especí-
ficas para este tipo de sistemas. En especial, cabe destacar el diseño y aplicación
de un cuidadoso programa de muestreo y tratamiento de las muestras destinadas
a la caracterización de la fracción coloidal y de las examinadas con el objetivo de
conocer los perfiles de concentración de los radioelementos en las porciones de
roca adyacentes a las líneas de migración de frentes redox. 

La participación 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 evaluación de la seguridad, como
demostrativas de la capacidad de ese organismo.

Además de estas aportaciones específicas, el programa de caracterización ge-
neral de los emplazamientos de Osamu Utsumi y Morro do Ferro, incluyendo la
evaluación previa del grado de perturbación antrópica presente en cada uno de los
subsistemas, puede proporcionar valiosas contribuciones metodológicas a la etapa
de caracterización del sistema en los ejercicios de evaluación de la seguridad.

Escenarios y modelos conceptuales
La principal aportación a la creacción de modelos conceptuales derivada

del estudio de Poços de Caldas como análogo natural es la caracterización y mo-
delización de frentes redox. Según este modelo, la migración de frentes redox
viene dada por el acoplamiento de dos tipos de flujo: advectivo y difusivo. La
combinación de estas dos formas de transporte da lugar a la aparición de digi-
taciones (fingering) en la línea de frente. Estas investigaciones revelaron que du-
rante un periodo de 10

6
años, ha tenido lugar un flujo advectivo de aguas

subterráneas 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 redistribución oxidante migran
y se acumulan junto al uranio. Otra observación importante fue que muchos de
los elementos no redox también sufrían una concentración en el frente redox
debido a la coprecipitación, solución sólida o sorción sobre oxihidróxidos de
hierro formados en la cara oxidante. Lo mismo sucede en la cara reductora,
donde los elementos no redox pueden acumularse incorporándose en minerales
secundarios tipo UO2 o FeS2.
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Sobre la coprecipitación, en el informe de Procesos de SR-97 (SKB, 1999b)
se cita precisamente este ejemplo para ilustrar la importancia que puede tener es-
te fenómeno en la retención de los radionucleidos. También en KRISTALLIN-I
(NAGRA, 1994a), en el apartado de identificación de escenarios, se alude a la
contribución de este análogo como apoyo a la capacidad de retención de los ra-
dionucleidos por los productos de corrosión del contenedor (aunque este proce-
so no se contempla en los cálculos predictivos de ese estudio).

Otra importante aportación de este estudio ha sido la comprobación de la
gran capacidad de la fracción particular para captar Th y REE de las aguas sub-
terráneas, capacidad que resulta mucho más reducida en el caso del uranio que,
en su mayor parte se encuentra en solución verdadera (sólo se asocia con coloi-
des entre un 5 y un 30% del uranio total) y en equilibrio isotópico con el con-
tenido en la fracción particular. Sin embargo, la relevancia de la fracción
particular en el transporte y migración de U, Th y REE parece ser bastante re-
ducida debido a su escasa presencia en las aguas subterráneas (mucho menor de
la que cabría esperar en un medio tan alterado) y a la elevada capacidad de la
roca para filtrar el material particular, impidiendo su migración incluso en me-
dios porosos y fracturados como el de Poços de Caldas. Los compuestos húmi-
cos también parecen representar un importante papel en el transporte de los
elementos tratados, tanto directa como indirectamente.

Esta información ha sido discutida en SR-97 (SKB, 1999a) al valorar la capa-
cidad de transporte de los radionucleidos en la fracción 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 específicas. Un
ejemplo es la catálisis de la oxidación de la pirita, que parece ejercer un control
fundamental sobre las condiciones redox del sistema y, en definitiva, la migración
de los radionucleidos.

Además de estos temas, y siguiendo con los modelos conceptuales, también
se hace referencia en KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) a este análogo al descri-
bir las dificultades sobre la determinación en campo de los procesos de difusión
en la matriz.

Aportación de datos cuantitativos
Los datos más importantes para la evaluación de la seguridad obtenidos en es-

te estudio son relativos a la cuantificación de las velocidades de migración de fren-
tes redox. Se concluyó que los frentes redox migran a velocidades de 1 a 20 m/Ma,
que es aproximadamente la misma velocidad que la de la meteorización del sistema.
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Además, los estudios realizados en Poços de Caldas han permitido deducir que
la transición entre la disolución reductora y la disolución oxidante de la uraninita co-
rresponde a valores de potencial redox superiores a 300 mV (Miller et al., 2000), no-
tablemente más elevados que los valores deducidos en laboratorio, que se sitúan en
120 mV. Esta observación, 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
asociación de los radionucleidos movilizados con la fracción coloidal. En este sen-
tido, las determinaciones analíticas 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 subterráneas profundas se encuentran ligados a
la fracción coloidal, fundamentalmente en asociación con los oxihidróxidos co-
loidales de hierro. En el caso del uranio, los análisis comparativos de la fracción
en solución verdadera y la fracción 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 análogo, han sido utilizadas como re-
ferentes de los límites de solubilidad establecidos en ejercicios de evaluación de la
seguridad como SR-97 (Bruno et al., 1997) o TILA-99 (Vourinen et al., 1998).

Comprobación de códigos y bases de datos
Respecto a comprobación de códigos, bases de datos y metodología de mo-

delización geoquímica, en Poços de Caldas, como en la mayoría de los grandes
análogos, destacan tres actividades fundamentales:

• Comprobación de las aproximaciones, códigos de modelización geoquími-
ca y bases de datos termodinámicos utilizables en la metodología de carac-
terización hidrogeoquímica de un almacenamiento (site characterization) en
los ejercicios de evaluación de la seguridad.

• Comprobación de las capacidades predictivas de códigos y bases de datos
termodinámicos (ejercicio de BPM).

• Intercomparación de los resultados proporcionados por algunos códigos
acoplados hidrogeoquímicos en la modelización del frente redox.

En la tabla Po-3 se presentan todos los códigos utilizados en el análogo de
Poços de Caldas, indicándose adicionalmente aquellos ejercicios de Evaluación de
la Seguridad, proyectos de intercomparación u otros análogos en los que también
se han empleado dichos códigos.

Para la caracterización del modelo hidrogeoquímico del análogo se utilizaron
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los códigos desarrollados por el US Gelogical Survey WATEQ4F (Ball y
Nordstrom, 1991), PHREEQE (Parkhurst et al., 1980; y BALANCE (Parkhurst
et al., 1982) dentro de la metodología de problema inverso clásicamente definida
en Modelización Geoquímica con esas herramientas. De ellos, únicamente el có-
digo BALANCE (cálculo de balance de masas) se encuentra actualmente desfasa-
do y reemplazado por el más moderno NETPATH (Plummer et al., 1991). Como
puede observarse en la tabla Po-3, los otros dos códigos han sido utilizados tanto
en ejercicios de evaluación de la seguridad como en otros análogos naturales, des-
tacando en este sentido el código PHREEQE, uno de los más utilizados dentro
del ámbito de la evaluación de la seguridad.

En el ejercicio de Predicción Ciega, además de PHREEQE también se utilizaron
los códigos EQ3/6 (Wolery y Daveler, 1992) y HARPHRQ (Brown et al, 1991). La
presencia de EQ3/6 en este ámbito es equiparable a la de PHREEQE (tabla Po-3).
Por otro lado, ese código ha sido admitido como código verificado para su uso en
Yucca Mountain y se encuentra explícitamente contemplado como uno de los módu-
los del programa general de evaluación de la seguridad utilizado en TSPA-VA (U.S.
DOE, 1998). La utilización de HARPHRQ (código derivado del PHREEQE) ha si-
do menor que la de EQ3/6 o PHREEQE y, aunque sólo existen referencias a su uti-
lización por parte de uno de los grupos integrantes del proyecto SPA (Baudoin et al.,
1999), ha sido utilizado en el estudio de otros análogos (tabla Po-3).

La utilización de los códigos de modelización geoquímica en análogos 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 código MINEQL (Westall et al., 1976) y de la base de
datos PSI (tabla Po-2) para el cálculo de los límites de solubilidad utilizados en este
ejercicio se apoya, explícitamente, en la verificación realizada en Poços de Caldas.

El ejercicio de intercomparación de modelos acoplados hidrogeoquímicos para
la modelización del frente redox constituye, quizás, una de las actividades más
destacadas de este análogo respecto al resto de los estudiados en este trabajo. El
planteamiento de este ejercicio (Cross et al., 1991) tiene muchas analogías con los
realizados en los proyectos de intercomparación CHEMVAL (Read y Broyd,
1989) y CHEMVAL-2 (Read, 1994); proyectos en los que se comparaban, entre
otros, códigos de transporte reactivo (especialmente en CHEMVAL-2) incluyen-
do dos de los usados en Poços de Caldas, CHEQMATE y CHEMTARD[17] (códi-
gos que, además, han sido frecuentemente usados en otros análogos naturales
aunque no en ejercicios de evaluación de la seguridad; tabla Po-3).
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Este ejercicio de intercomparación ha pasado a ser referencia casi obligada
en aquellos ejercicios de evaluación de la seguridad en los que se han empleado
códigos de transporte reactivo. Así, en SR-97 (SKB, 1999a), la modelización del
avance de un frente redox de aguas oxidantes desde la superficie hacia el siste-
ma de almacenamiento (planteada en el escenario de cambio climático) incluye
una referencia explícita al ejercicio realizado en Poços de Caldas (Guimerá et
al., 1999). Más directa es todavía la referencia en SITE-94 (SKI, 1996), ejercicio
en el que la utilización del código 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 Poços de Caldas (Arthur y Apted 1996). Todo
este conjunto de actividades de modelización descansa sobre el uso de hasta seis
bases de datos termodinámicos distintas (tablas Po-1 y Po-2) y cuya utilización
en Poços de Caldas puede considerarse como una verificación, en mayor o me-
nor medida, de las mismas.

En este sentido, la tarea de comprobación 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 análogos. Así distintas versiones de la base de datos HATCHES han
sido utilizadas en los ejercicios de BPM realizados en Cigar Lake, El Berrocal y
Maqarin. 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 determinación
de los límites de solubilidad de distintos ejercicios de evaluación 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 SKBU1 fue utilizada en el ejercicio de BPM de Cigar Lake
y Maqarin y en distintos tipos de cálculos de modelización realizados en el análo-
go de Palmottu. Pero además, esta base de datos constituyó una fuente funda-
mental para la construcción de la base de datos de la NEA (Grenthe et al., 1992a)
y también ha sido consultada para la determinación de los límites de solubilidad
en los ejercicios de evaluación de la seguridad indicados en el párrafo anterior.

La base de datos PSI pasó a constituir la de NAGRA (Pearson et al. 1991;
Pearson y Berner, 1992) y como tal fue utilizada para determinar los límites de so-
lubilidad utilizados en KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a).

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

Análogos naturales
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La denominada base de datos LLNL (mantenida en el Lawrence Livermore
National Laboratory) es, en realidad, la única ”base de datos de bases de datos” (a
veces también referida como GEMBOSCH) actualmente existente. Se inició den-
tro del proyecto de estudio de Yucca Mounatain y es la suministradora de las ba-
ses de datos manejadas por el código EQ3/6 (incluyendo las denominadas
DATA0.COM y SUPCRT.COM). Las versiones generadas con esta base de datos
han sido ampliamente utilizadas en otros análogos naturales (Oklo, Palmottu o el
Berrocal, por ejemplo), en el establecimiento de los límites de solubilidad de dis-
tintos ejercicios de evaluación 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-
modinámicos utilizada para realizar todos los cálculos geoquímicos planteados en
el TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

Por último, la base de datos de Nordstrom et al. (1990b) fue la utilizada por
los códigos WATEQ4F y PHREEQE en la caracterización del modelo hidrogeo-
químico del análogo. Se trata de una de las revisiones periódicas que se realizan
con las bases de datos termodinámicos utilizadas por el U.S. Geological Survey, de
muy amplia difusión en el ámbito científico. Debido al mantenimiento de que es
objeto, esta base de datos es utilizada frecuentemente como fuente en la cons-
trucción y refinamiento de otras, incluidas algunas de las más utilizadas en los
ejercicios de evaluación de la seguridad.

1.1.2. Análogo natural de Koongarra (Australia)

Introducción

El yacimiento de uranio de Koongarra está situado en la región 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 últimos millones de años a procesos de meteori-
zación y de lixiviación de los radionucleidos contenidos en el mismo por parte
de las aguas cercanas. Estas interacciones, que han provocado en el emplaza-
miento la aparición de un abanico de dispersión de uranio, presentan un exce-
lente grado de analogía con el comportamiento esperable en un sistema de AGP
de RAA que hubiera sufrido un fallo en la capacidad de retención y sellado del
combustible gastado.

En 1987 se firmó un acuerdo para poner en marcha el Proyecto
Internacional del Análogo de Koongarra (ARAP: Alligator Rivers Analogue
Project)[18] con el objetivo de estudiar todos los aspectos relevantes de la evo-
lución hidrogeológica y geoquímica del área de Koongarra como análogo na-
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tural del comportamiento del campo próximo y la geosfera de un sistema de al-
macenamiento de residuos de alta actividad con posterioridad a la entrada de
aguas subterráneas 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; organización directora); JAERI
(Japan Atomic Energy Research Institute); PNC (Power Reactor and Nuclear
Fuel Development Corporation, Japón); SKI (Swedish Nuclear Power
Inspectorate); UKDoE (U.K. Department of Environment); y USNRC (U.S.
Nuclear Regulatory Commission).

Sus dos objetivos fundamentales fueron:
• contribuir al desarrollo de modelos realistas y fiables de la migración de ra-

dionucleidos en ambientes geológicos relevantes para la evaluación del
comportamiento de un sistema de AGP de RAA y

• desarrollar métodos de comprobación de códigos usando una combinación
de datos de laboratorio y de campo tomados del mismo yacimiento de
Koongarra.

Los resultados del proyecto (abreviado a ARAP de aquí en adelante) se reco-
gen en un informe final que consta de 16 volúmenes, 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 dirigió al estudio de la evolución de la mineralización secunda-
ria de uranio y a la distribución de los radionucleidos dentro del abanico de dis-
persión, por lo que las investigaciones se concentraron en: (i) la meteorización del
área de Koongarra, (ii) el flujo del agua subterránea, (iii) la alteración de la roca
encajante y de la mineralización primaria de uranio, (iv) la interacción agua-roca
(incluyendo los procesos de adsorción-desorción), (v) el transporte de radionu-
cleidos, (vi) el desarrollo del abanico de dispersión y (vii) la producción y movili-
zación in situ de algunos productos de fisión de vida larga (como Tc-99 y el I-129)
y algunos nucleidos transuránidos (como el Pu-239).

El programa experimental dio como resultado adicional la compilación de una
extensa base de datos de testigos de sondeo y de análisis de aguas subterráneas para
todas las unidades geológicas en los alrededores de Koongarra. Ello ha hecho posible
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comprobar varios aspectos de la modelización de la especiación/solubilidad de los ra-
dionucleidos, comparar diferentes modelos de complejamiento superficial y ensayar
diferentes modelos teóricos de la formación de minerales secundarios de uranio.

La descripción de este sistema comienza por la presentación del ambiente 
geológico pasado y presente que ha dado lugar a la génesis del yacimiento y a su evo-
lución a lo largo del tiempo. A continuación se describen las características minera-
lógicas y geoquímicas de las fases minerales sólidas de la roca encajante y del
yacimiento, poniendo especial énfasis en los procesos de meteorización causantes de
la distribución actual (tras los procesos de movilización-retención) del U y demás ele-
mentos relevantes en la evaluación de la seguridad. A continuación se describen las
características del sistema de flujo para poder entender los mecanismos que han mo-
vilizado los elementos traza. También se describen las características químicas de las
aguas subterráneas y se encajan en un modelo de evolución hidrogeoquímica gene-
ral. Una vez expuestas las características fundamentales de las fases sólidas y acuosas
se presentan los distintos ejercicios de modelización realizados, incluyendo los mo-
delos geoquímicos de interacción agua-roca, de evolución del yacimiento secundario
y los de transporte de radionucleidos. Por último se presentan las principales analo-
gías del sistema y las aportaciones de este estudio a la evaluación de la seguridad.

Marco geológico

En este apartado se describen, someramente, la localización geográfica y geo-
lógica del yacimiento así como la historia geológica que indica la génesis del mis-
mo, con el objetivo de entender las características del yacimiento en la actualidad.

Localización
El depósito de uranio de Koongarra está 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°50’E, en el Territorio Norte de Australia (figura Ko-1). El área geo-
gráfica y geológica se conoce con el nombre de Región de Alligator Rivers por estar
drenada (y dominada geográficamente) por dos sistemas fluviales principales: los rí-
os South Alligator y East Alligator. El nacimiento de estos dos ríos está en el Plateau
de Arnhem, que es una plataforma elevada formada por rocas areníticas 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 región (figura Ko-1). El más pequeño 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 todavía no han sido puestos en explotación a la espera de
los permisos correspondientes del gobierno australiano. Los cuatro yacimientos es-
tán situados bien en valles excavados cerca de la periferia del Plateau de Arnhem o

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

68

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:57  Página 68



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 arenítico dejado atrás por la erosión del plateau (figura Ko-2).

Las reservas en el cuerpo nº 1 del yacimiento de Koongarra son de 3453 Mt
(millones de toneladas) de mena de uranio con una riqueza de 0,44% U3O8, aun-
que la mayor parte del uranio (94%) está contenida en 1831 Mt de mena con una
riqueza de 0,795% U3O8. En Snelling (1990) se incluye la descripción reciente
más detallada del depósito de Koongarra.

Génesis del yacimiento
La geología regional del área está descrita en detalle en Needham y Stuart-

Smith (1980) y Snelling (1980). Lo que sigue es un breve resumen de la génesis y
evolución del yacimiento extraído principalmente del volumen 2 del informe final
de ARAP (Snelling, 1992).

La mineralización de uranio de Koongarra está emplazada en una secuencia
de esquistos del Proterozoico inferior, depositados como lutitas y limolitas hace
unos 2.200 millones de años (Ma). Estratigráficamente por debajo de los esquis-
tos aparecen capas potentes de dolomías, afectadas también por metamorfismo y
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que originalmente se depositaron como bancos de rocas carbonatadas. Los es-
quistos y las dolomías componen la Formación Cahill, que flanquea y parece ha-
berse depositado en los bordes de un domo de rocas graníticas arcaicas, el
complejo de Nanambu, que actúa de basamento y contiene las rocas más antiguas
del área (>2500 Ma). Más en detalle, la historia geológica de los alrededores de
Koongarra puede dividirse en las siguientes etapas:

• Intrusión del Complejo granítico de Nanambu en rocas sedimentarias más
antiguas, ahora completamente erosionadas. Esta intrusión se produjo hace
unos 2500 Ma.

• Sedimentación de la Formación Cahill en disconformidad sobre el basa-
mento granítico del Complejo de Nanambu, hace 2200-1900 Ma.

• Instrusión de la dolerita de Zamu hace 1900-1885 Ma, contemporánea-
mente con la sedimentación de la formación Cahill o justo después.

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

• Erosión (hace 1800-1650 Ma). El final de la orogenia vino seguido de un
periodo de 150 Ma de levantamiento, meteorización y erosión. Durante
este periodo se emplazó la dolerita de Oenpelli (noroeste de Koongarra), a
una profundidad de 1-2 km, hace 1690 Ma.

• Sedimentación de los materiales areníticos 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, están separados
por una serie de rocas volcánicas de hasta 170 m de espesor y de 1648
Ma de antigüedad.

• Etapa de fracturación (hace aproximadamente 1600 Ma). Poco después del
depósito de la Fm. Kombolgie, un episodio compresivo compartimentó el
área en horsts y grabens. El yacimiento de Koongarra se encuentra en un
horst (área elevada tectónicamente 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 precisión, aunque valores de 100-200 m parecen los más pro-
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bables. En Koongarra el movimiento inverso de la falla ha puesto los mate-
riales más antiguos de la Fm. Cahill sobre los más modernos de la Fm.
Kombolgie, todo ello a favor de un plano de falla brechificado con una in-
clinación de unos 55°.

• Formación del yacimiento primario de Koongarra (hace 1600-1550 Ma). La
mayor parte de la uraninita primaria precipitó en o cerca de las brechas de
falla que se habían formado durante el episodio compresivo recién termi-
nado (falla inversa de Koongarra) en los esquistos de la Formación Cahill.
La formación del yacimiento primario estuvo acompañada de un impor-
tante proceso de alteración hidrotermal, que se extiende en forma de halos
concéntricos alrededor de la mineralización.

• Estabilidad geológica y erosión (hace 1500-135 Ma). Después del episodio
de mineralización la región ha sido tectónicamente estable durante unos
1400 Ma, durante los cuales los únicos procesos de importancia han sido la
erosión paulatina de las arenitas de la Fm. Kombolgie (que cubren los es-
quistos donde se encuentra el yacimiento) y la intrusión de pequeños
diques verticales de rocas subvolcánicas hace 1370, 1320 y 1200 Ma. Al
comienzo del Cretácico, hace 135 Ma, las arenitas de la Fm. Kombolgie
habían sido ya erosionadas hasta niveles muy similares al actual.

• Cambios geomorfológicos, meteorización y mineralización secundaria (135
Ma-actualidad). Desde el comienzo del Cretácico hasta la actualidad se ha
producido la denudación subaérea del área de Koongarra. Durante este pe-
riodo de tiempo una parte significativa de la cubierta de arenitas
Kombolgie ha sido eliminada por erosión, exponiendo así los esquistos
Cahill subyacentes. Esto ha sido favorecido por la fracturación masiva que
afecta a la Fm. Kombolgie y que ha desembocado en la separación del ma-
cizo del Monte Brockman del Plateau de Arnhem. Una vez que la cubierta
Kombolgie fue eliminada, la superficie Cahill comenzó su descenso por
erosión, 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-
rización, lo que ha provocado la formación de la mineralización secundaria.
De las velocidades de denudación calculadas, se estima que la parte supe-
rior del yacimiento de Koongarra no alcanzó la base de la zona de meteo-
rización hasta hace 1-2 Ma.

• Cambios paleoclimáticos en los últimos 2 Ma. El área de Koongarra ha
sufrido cambios climáticos significativos desde que la mineralización al-
canzó la base de la zona de meteorización hace unos 2 Ma, pero las carac-
terísticas precisas de estos cambios no se conocen. Sin embargo, usando los
eventos paleoclimáticos generales del final del Cuaternario, los indicios son
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que desde el Pleistoceno medio los cambios climáticos han consistido en
largos periodos (100 Ka) de condiciones áridas (glaciales) interrumpidas
por cortos periodos (10 Ka) de condiciones similares a las actuales (inter-
glaciales, es decir, con un clima cálido y húmedo con una marcada estación
seca en invierno; Wyrwool, 1992 [ARAP, Vol. 3]).

El resultado de estas dos últimas etapas es lo que se ha estudiado como
análogo natural.

El yacimiento de Koongarra en la actualidad
El yacimiento de Koongarra en la actualidad está debajo de una topografía

plana con un ligera inclinación, muy cerca del escarpe de rocas areníticas de
Kombolgie del macizo del Monte Brockman, a una altitud de 30 m sobre el nivel
del mar. Esta superficie plana está cubierta por un talud arenoso procedente de la
erosión de las arenitas y por arenas y limolitas de la llanura de inundación de los
diferentes cursos de agua que atraviesan la región.

Por debajo de la cubierta arenosa están los materiales meteorizados de la Fm.
Cahill, que gradan en profundidad hacia esquistos no meteorizados. El tránsito
entre la zona de esquistos meteorizados y la de esquistos no meteorizados se de-
sarrolla en una zona intermedia, la zona de transición, marcada por cambios im-
portantes en las propiedades físicas y mineralógicas que serán descritos con más
detalle en los epígrafes 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 mineralización aparece una extensa zona de al-
teración hidrotermal que se extiende hasta 1,5 km del yacimiento. Se reconocen
dos halos de alteración principales, uno externo y otro interno, y la mineralización
de uranio sólo aparece dentro del halo interno, donde se ha producido una casi
completa cloritización, con pérdida de cuarzo y obliteración 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 más allá
de la mineralización y refleja en su composición química el resultado de la altera-
ción: enriquecimiento en Mg y empobrecimiento en Si.

Inmediatamente por encima de la mineralización primaria y ocupando tanto la
zona de transición como la zona meteorizada más superficial, aparece una minerali-
zación 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 transición y meteorizada, se localiza una mi-
neralización que representa uranio movilizado del yacimiento primario meteorizado
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y dispersado para formar el denominado abanico de dispersión. El yacimiento pri-
mario meteorizado y el abanico de dispersión reciben el nombre conjunto de yaci-
miento secundario. La mineralización secundaria del abanico de dispersión está
formada sobre todo por fosfatos de uranilo (en las proximidades de la prolongación
hacia la superficie del yacimiento primario). Más allá, en el frente del abanico de dis-
persión, el uranio parece estar adsorbido sobre las superficies de minerales de la ar-
cilla y óxidos de hierro y no se han identificado en él fosfatos de uranilo.

Como ya se ha dicho al resumir la historia geológica, a la mineralización 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 observación de que la
mineralización ocupa las zonas de brecha de falla formadas después de la fase de
fracturación 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
inclinación de 55°, aproximadamente paralelos a la falla inversa que hace de mu-
ro para el yacimiento. El cuerpo nº 1 tiene en planta una morfología groseramen-
te elíptica con un eje mayor de 450 m y una continuidad en profundidad de 100
m. La mineralización secundaria, que se deriva del lixiviado de la mineralización
primaria, ocupa la zona que va desde la superficie hasta la base de la zona de tran-
sición (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
mineralización tiene una extensión horizontal máxima de 100 m y se extiende en
profundidad hasta los 250 m con una inclinación de 55°. Este cuerpo no ha desa-
rrollado un abanico de dispersión.

Mineralogía y geoquímica de las fases sólidas

La geoquímica y la mineralogía de las rocas y los suelos de Koongarra se
han estudiado para comprender mejor la migración 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 geoquímicos y mineralógicos recogi-
dos han servido, además, para el desarrollo y la comprobación de modelos
geoquímicos y de transporte. Edis et al. (1992) (ARAP, Vol. 8) resumen la quí-
mica y la mineralogía de las rocas y los suelos de Koongarra, incluyendo la dis-
tribución de radionucleidos.

Este estudio ha servido para conocer la extensión y la dirección de la distri-
bución del uranio desde el yacimiento primario. Tanto el lixiviado como el de-
pósito del uranio están fuertemente ligados a los procesos de meteorización. Las
concentraciones de uranio en la zona meteorizada y en la zona de transición 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 dirección aparente de la pluma es sur a
sur-suroeste y se corresponde bien con las direcciones marcadas por otros pará-
metros hidráulicos y geofísicos. Las zonas de enriquecimiento más importantes
parecen ser la base de la zona meteorizada y la parte más superficial.

En este apartado se describen la roca encajante, el yacimiento y el resultado
del proceso de meteorización.

Mineralogía y geoquímica 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 litologías (Snelling, 1980;
Edis et al., 1992 [ARAP, Vol.8]):
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• Formación Kombolgie: arenitas y conglomerados con bajos contenidos en
uranio.

• Formación Cahill: formada por cuatro litologías diferenciadas:
- esquistos con cuarzo y clorita, con bandas silíceas, que son los que albergan la minera-

lización. 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

mineralización y definen su límite suroriental. Tiene unos 5 m de espesor y en ella los es-

quistos están brechificados y contienen cantidades importantes de grafito y pirita,

- esquistos con cuarzo, moscovita y clorita, con zonas granatíferas, piríticas y grafíticas y

donde aparecen algunas anfibolitas. Se extiende unos 100 m desde la unidad grafítica 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 alteración hidrotermal predomina la clorita ri-
ca en hierro.

La hematites aparece dispersa en los esquistos cercanos a la falla de Koongarra,
dando una coloración rojiza característica. Es el resultado de un proceso de altera-
ción intenso y penetrante asociado a la circulación de fluidos por la falla y forma un
halo de alteración centrado en la falla de Koongarra (figura Ko-2). También apare-
ce como resultado de la meteorización en la zona más superficial del yacimiento.

El apatito aparece en la zona no meteorizada del yacimiento, en concentra-
ciones de hasta un 2%, y es el único mineral fosfatado identificado en los esquis-
tos no meteorizados. Está presente como inclusiones en clorita o pirita y es la
fuente de fósforo para la formación de los fosfatos de uranilo del yacimiento se-
cundario. La distribución del apatito y el fósforo en los esquistos apoya la hipó-
tesis de un origen metamórfico primario, aunque la presencia de apatito incluido
en piritas hace pensar en una generación de apatito hidrotermal posterior, super-
puesta a los apatitos metamórficos.

En la roca no meteorizada (esquistos de la Fm. Cahill) el uranio parece estar
asociado a varios elementos traza, pero a ningún mineral mayoritario en particular. 

Roca encajante meteorizada
En la zona meteorizada por encima del yacimiento primario la caolinita es el

único mineral abundante, aunque en la zona de transición domina la vermiculita.
Aguas abajo, hacia el sureste, donde el grado de alteración de la roca es menor, la
esmectita pasa a ser un componente mayoritario de la zona meteorizada.

En cuanto a los óxidos 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 nódulos. Es
muy probable que cada tipología juegue un papel distinto en la captura y la re-
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tención de las diferentes especies móviles. La concentración de ferrihidrita, esti-
mada por extracción química, varía entre 9 y 29 mg/g y supone, en promedio, un
10% del hierro total. La litioforita es el único mineral con manganeso identifica-
do en la zona meteorizada y aparece sobre todo recubriendo fisuras y planos de
esquistosidad. Tanto los óxidos de hierro como los de manganeso están favora-
blemente situados en la superficie de las fisuras y los poros para entrar en contacto
con las especies móviles en solución (Murakami et al., 1992 [ARAP, Vol. 9]).

En la zona meteorizada el uranio también se asocia con óxidos secundarios de
hierro y manganeso  y es accesible al agua subterránea en un 10-73% (adsorbido o
asociado con fases amorfas) y no accesible en un 27-82% (incorporado en fases cris-
talinas de óxidos de hierro). Esto parece indicar que la sorción es el mecanismo ini-
cial para la asociación del uranio con los óxidos de hierro. Por el contrario, con los
óxidos de manganeso el uranio está casi exclusivamente asociado con zonas pun-
tuales que contienen además un óxido de cerio. Este mineral de cerio aparece for-
mando glóbulos de pequeño tamaño (2µm) y se trata probablemente de un óxido
mixto de cerio-uranio. No se conoce el mecanismo por el que el cerio y el uranio se
asocian, pero probablemente implica una reacción redox entre el manganeso y el ce-
rio. No se han encontrado concentraciones anómalas de cerio en Koongarra.

Mineralogía y geoquímica 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 más importantes del yacimiento de uranio de Koongarra es la pre-
sencia, además de los minerales primarios (uraninita o pechblenda), de abundan-
tes minerales secundarios de uranio, sobre todo en la zona del abanico de
dispersión en el cuerpo nº 1 (fosfatos de uranilo), pero también en la zona del ya-
cimiento primario justo debajo de la base de la meteorización y en las inmedia-
ciones de la falla de Koongarra (silicatos de uranilo).

Minerales primarios
La mineralización primaria esta formada por venas milimétricas de uraninita

o pechblenda que cortan la foliación de los esquistos brechificados y alterados hi-
drotermalmente que forman el encajante de la mineralización. Las venas de ura-
ninita están intercrecidas con clorita, que es el mineral mayoritario de la matriz.
La uraninita aparece también como cristales idiomorfos de tamaño de grano muy
fino (10-100 micras) diseminados en la matriz clorítica adyacente a las venas, cris-
tales que, cuando aumenta su concentración, llegan a coalescer formando grupos,
rosarios e incluso uraninita masiva. Ocasionalmente la uraninita se presenta en
forma de masas botroidales, coloformes y esferulíticas, pero la mayor parte de la
mineralización es de tipo diseminado.
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Asociados con la uraninita hay volúmenes menores (hasta el 5%) de sulfuros,
sobre todo galena (PbS) y algo de calcopirita (CuFeS2), bornita (Cu5FeS4) y pirita
(FeS2), junto con trazas de oro nativo, clausthalita (PbSe), gersdorfita-cobalita
[(Ni,Co,Fe)AsS] y mackinawita [(Fe,Ni)1.1S].

La clorita es la ganga principal del yacimiento; es de tipo magnésico y está ín-
timamente asociada a la uraninita, lo que indica que ambos minerales se formaron
a la vez. El rutilo (TiO2) puede suponer hasta un 5% del volumen del yacimiento
y la hematites aparece ocasionalmente como finas películas asociadas a las venas
de uraninita, diseminada en la brecha de la falla de Koongarra y también en la zo-
na de transición (parte inferior de la zona meteorizada) como mineral secundario.

Desde un punto de vista geoquímico, la zona de la mineralización se caracteri-
za por un enriquecimiento en magnesio y un empobrecimiento en sílice con res-
pecto a los valores en los esquistos fuera del halo de alteración hidrotermal. Además
de en uranio, el yacimiento está enriquecido en cobre, plomo, azufre, arsénico y va-
nadio (Gasparrini, 1978), elementos asociados a los minerales mencionados arriba.

Minerales secundarios
La oxidación y la alteración 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 fórmulas
químicas). Venas de uraninita de hasta 1 cm de espesor han sido completamente
alteradas in situ. Algunas venas de uraninita están rodeadas concéntricamente de
dentro a fuera por capas de los óxidos de uranio-plomo vandendriessheita, four-
marierita y curita, para terminar en el exterior con una capa de sklodowskita.
Otras venas están parcial o totalmente reemplazadas por intercrecimientos de di-
ferentes silicatos de uranilo.

La zona meteorizada del cuerpo nº 1 se caracteriza por la presencia de fosfa-
tos de uranilo (figura Ko-3), sobre todo saleeita, metatorbernita y renardita. La
ganga de esta mineralización secundaria son esquistos con cuarzo, mica y arcillas,
estas últimas procedentes de la meteorización 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
meteorización, en la prolongación hacia la superficie del yacimiento primario. Su
posición actual, aguas abajo, es el resultado del transporte por aguas subterrá-
neas y representa la última fase en la formación del yacimiento de Koongarra,
proceso que es muy probable que siga funcionando en la actualidad. 

Las diferencias de distribución y estilo entre los silicatos de uranilo y los fos-
fatos de uranilo implican un proceso de formación en dos etapas, bajo condicio-
nes fisicoquímicas distintas (Snelling, 1992 [ARAP, Vol.2]). La primera etapa ha
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sido la alteración in situ de la uraninita para formar silicatos de uranilo. La inter-
sección posterior de la base de meteorización con el techo del yacimiento prima-
rio ha dado como resultado el lixiviado y la alteración de la uraninita y los silicatos
de uranilo para formar, en una segunda etapa, fosfatos de uranilo en el abanico de
dispersión (figura Ko-3).

En el yacimiento primario, donde el apatito (fuente principal del fósforo) es
estable, los silicatos de uranilo, que son bastante solubles, precipitan bajo condi-
ciones ligeramente reductoras y débilmente ácidas sólo si la concentración de fos-
fato y vanadato en las aguas es muy baja (Snelling, 1980). Por otro lado, en la zona
meteorizada, la precipitación de los relativamente insolubles fosfatos de uranilo se
ha visto favorecida por las condiciones oxidantes reinantes en esta zona y la ele-
vada concentración de fosfato en las aguas (con respecto a la zona no meteoriza-
da del yacimiento primario), debida a la disolución del apatito. Se puede concluir
que las concentraciones de vanadio en las aguas subterráneas 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 correlación entre el ura-
nio y el fósforo, habiéndose detectado saleeita (fosfato de uranilo), sobre todo cer-
ca de la base de la zona meteorizada. La concentración de fósforo en el yacimiento
secundario no es, sin embargo, superior a la de áreas adyacentes, lo que sugiere que
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la formación de los fosfatos de uranilo no está relacionada con una anomalía geo-
química del fósforo. La fuente principal de fósforo en Koongarra es el fluorapatito,
aunque en el halo interno de alteración aparece también otra fase distinta no iden-
tificada. Más lejos del yacimiento, en el abanico de dispersión, el uranio está corre-
lacionado con el hierro y con otros elementos que se asocian a los óxidos 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 et al., 1992 [ARAP, Vol. 7]). Los isótopos
que han centrado el interés han sido 

238
U, 

234
U, 

230
Th y 

226
Ra. En la zona no meteo-

rizada los minerales de uranio y la roca encajante están en equilibrio secular, ex-
cepto por un pequeño empobrecimiento aparente de 

226
Ra. En la roca meteorizada

sobre la mineralización primaria las elevadas relaciones de actividad 
230

Th/
234

U in-
dican un lixiviado reciente muy importante del uranio. En estas zonas lixiviadas
las relaciones de actividad 

234
U/

238
U son también altas (mayores de uno en la roca

total y cercanas a uno en las fases accesibles, extraíbles con una solución
Tamm[19]). Esto indica un lixiviado preferente de 

238
U con relación al 

234
U. El lixi-

viado mayor se produce muy cerca de la superficie por encima del borde de la mi-
neralización primaria más cercano a la falla de Koongarra (es decir, aguas arriba).

La acumulación reciente más 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-
neralización primaria más lejano a la falla de Koongarra. Esto pone de manifiesto
la importancia de las etapas iniciales de la meteorización en la migración y el re-
tardo del uranio. Las muestras que tienen una relación 

230
Th/

234
U baja, que indi-

can depósito de uranio, tienen también relaciones 
234

U/
238

U bajas. Más allá 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 fijación del uranio (en
oxihidróxidos de hierro y minerales de la arcilla) se ha producido sobre todo ha-
cia el SSW y cerca de la superficie.

Los datos de extracción secuencial muestran que las relaciones de actividad
234

U/
238

U más altas están asociados a fases resistentes con concentraciones bajas de
uranio (como cuarzo y moscovita). El exceso de 

234
U parece estar relacionado con

el contenido en uranio de los óxidos de hierro cristalinos. Estas relaciones eleva-
das en las fases resistentes sugieren que el emplazamiento de 

234
Th por retroceso

α es un proceso significativo en Koongarra.
Se ha propuesto el siguiente escenario para el desarrollo de los desequilibrios

entre 
234

U y 
238

U: El comienzo de la meteorización provoca la disolución rápida de
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los minerales primarios de uranio, dando como resultado la liberación congruen-
te de 

238
U y 

234
U. A esto le sigue una inmovilización preferente del

234
U por proce-

sos de retroceso a que produce una lixiviación preferencial aparente del 
238

U, un
aumento del coeficiente de actividad 

234
U/

238
U en las zonas lixiviadas y un descen-

so en aquellas zonas donde se produce precipitación de uranio aguas abajo. Es
probable que los minerales relativamente estables que contienen uranio, como el
circón y la monacita, lixivien preferentemente 

234
U en relación con 

238
U debido a

la posición estructural del uranio, produciendo cocientes de actividad 
234

U/
238

U
más altos en las fases accesibles y en las aguas subterráneas. Se sugiere que allí
donde el contenido de uranio en las fases accesibles es alto, la relación de activi-
dad 

234
U/

238
U en las aguas tenderá a disminuir con el tiempo y la distancia como

consecuencia del retardo preferente del 
234

U.

Retención y migración de Pu-239, Tc-99 y I-129
El plutonio-239 (vida media 24100 años), el tecnecio-99 (vida media 2,1·10

5

años) y el iodo-129 (vida media 1,6·10
7

años) son los isótopos radiactivos resul-
tantes de la fisión nuclear más persistentes en los residuos radiactivos de alta ac-
tividad. La proporción en que estos isótopos 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 aná-
logos naturales en yacimientos de uranio ofrecen un medio muy valioso para eva-
luar la migración y la retención geoquímicas de estos isótopos en las escalas de
tiempo adecuadas para un análisis de la seguridad de un sistema de almacena-
miento.

Durante el proyecto ARAP se midieron las abundancias naturales de 
239

Pu,
99
Tc y 

129
I en la mineralización de uranio de Koongarra y se compararon con las abun-

dancias calculadas mediante códigos de inventario de radionucleidos con el propósi-
to de conocer el grado de retención de estos isótopos en el yacimiento. La figura
Ko-4 resume en forma de diagrama de flujo cómo se lleva a cabo dicha modelización.

Las principales conclusiones obtenidas de este estudio se pueden resumir de la siguiente

forma: 

• Las concentraciones medidas de 
129

I en las muestras de la zona primaria del yacimiento (no

meteorizada) exceden las concentraciones mínimas predichas por fisión espontánea del 
238

U,

pero son menores que las calculadas por los códigos de término fuente.

• Aunque la producción de 
129

I por fisión de 
235

U y 
238

U inducida por neutrones es difícil de

estimar con precisión, las medidas realizadas en Koongarra parecen indicar que hay un

empobrecimiento en 
129

I en 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 
129

I

muy por debajo del  mínimo calculado por producción in situ, lo que es una indicación
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clara de una pérdida de 
129

I, posiblemente debido a los procesos de alteración que han

afectado a esta parte de la mineralización. La movilidad del iodo radiogénico también se

pone de manifiesto por su elevada concentración en las aguas subterráneas que atraviesan

la mineralización.

• Las predicciones del modelo de término fuente indican que la producción de 
99
Tc en los

yacimientos de uranio está dominada por la fisión espontánea del 
238

U. En las muestras es-

tudiadas en Koongarra, la producción de 
99
Tc por fisión inducida del 

235
U supone un 5-15%

del total, y por fisión inducida del 
238

U menos del 4%. Este dominio de la producción de 
99
Tc

por fisión espontánea simplifica bastante la interpretación de las concentraciones medidas

de 
99
Tc en los minerales de uranio. La presencia de este producto de fisión en las aguas sub-

terráneas apunta hacia una movilidad moderada durante la meteorización del yacimiento

primario.

• Las predicciones de los modelos de término fuente para la abundancia de 
239

Pu proporcio-

nan resultados ambiguos. Esto es debido a que en un sistema tan heterogéneo como la mi-

neralización de Koongarra es muy difícil determinar con precisión los parámetros químicos

necesarios para calcular, mediante los códigos de término fuente, la abundancia de 
239

Pu. En

particular, los modelos son muy sensibles a las variaciones espaciales en la concentración de

U, H y Gd en un radio de 20-40 cm alrededor del punto de muestreo. En conclusión, los

métodos actuales para estimar la producción de 
239

Pu no son suficientemente precisos para

proporcionar resultados no ambiguos sobre la movilidad del plutonio.

La meteorización y su efecto sobre la distribución del uranio
Los procesos, mecanismos y cinética de la meteorización de la clorita y la evo-

lución 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 meteorización de la clorita sobre la distribución del uranio en las
cercanías del yacimiento. La referencia principal es Murakami et al. (1992)
(ARAP, Vol. 9), mientras que en Murakami et al. (1997) se hace un resumen de

Contenido de U
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Fisión espontánea
de 238U

Producción de 
129I y 99Tc

Producción de 
239Pu

Fisión inducida por 
neutrones de 235U y 238U

Captura neutrónica 
por 238U

Contenidos de otros elementos 

Densidad media

Contenido de H

Ritmo de producción 
de neutrones primarios

Código de 
Monte Carlo 

de transporte 
de neutrones 

(MCNP)

Modelo para predecir los ritmos de producción de los nucleidos (Vol 15,p.39)

Figura Ko-4.
Modelo usado en
el proyecto ARAP
para predecir los
ritmos de
producción de los
nucleidos 

239
Pu,

99
Tc y 

129
I (Fabryka-

Martin y Curtis,
1992 [ARAP, Vol.
15]).
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los aspectos más importantes de la movilidad del uranio durante los procesos de
alteración en Koongarra.

Si la migración 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
interacción agua-roca (como la meteorización o la alteración). En Koongarra
este estudio se centró en la roca encajante, un esquisto con cuarzo y clorita que
ha estado sometida a meteorización. Aunque el cuarzo es estable en estas con-
diciones, la clorita ha sido alterada a minerales de la arcilla y óxidos de hierro.
Otros dos minerales menos abundantes, la biotita y la moscovita, también han
sufrido este proceso de meteorización. La biotita sufre el mismo tipo de meteo-
rización que la clorita, con conversión 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 conversión de la clorita en caolinita por meteorización es: (1)
clorita, (2) clorita/vermiculita intergrade, (3) interestratificados clorita/vermiculi-
ta intergrade y vermiculita, (4) vermiculita y (5) caolinita (+ esmectita). En
Koongarra la clorita no está alterada por debajo de los 25 m de profundidad; su
cantidad decrece rápidamente 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 aparición 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 único mineral abundante (figura Ko-5).

Durante este proceso se liberan hierro y magnesio en todas las etapas de
conversión (paso de clorita a vermiculita y paso de vermiculita a caolinita).
Los óxidos de hierro que se producen durante la meteorización de la clorita
(y que están íntimamente relacionados con el uranio) se localizan en un prin-
cipio entre las láminas de clorita y de vermiculita (tamaños de unas pocas mi-
cras) para luego acumularse en los bordes de grano y, más raramente, en
pequeñas venas. En última instancia, la meteorización transforma los granos
de clorita en productos de alteración con tamaños del orden de micras o me-
nores (óxidos de hierro y caolinita).

La alteración de la clorita parece haber afectado a la redistribución del
uranio, tanto microscópica como macroscópicamente. En uno de los sondeos,
cercano a uno de los extremos de la mineralización secundaria, se comparó la
composición mineralógica 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. Así, 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
concentración de uranio está relacionada con el grado de meteorización (los
granos de clorita meteorizados tienen concentraciones de uranio más altas que
los no meteorizados).

Los análisis de microsonda electrónica y de microespectrometría visible han
revelado que el uranio aparece junto a los óxidos de hierro, que son uno de los
principales productos de alteración de la clorita Los métodos de extracción se-
cuencial apoyan también este resultado, mostrando que más del 60% del uranio
se asocia con los minerales de hierro, probablemente goethita y hematites. La
forma más probable del uranio en esta asociación es como granos de saleeita
menores de una micra y el mecanismo de fijación es probablemente la copreci-
pitación (y sorción) con la saleita y los óxidos de hierro formados durante la me-
teorización de la clorita.

Estos resultados sugieren que la interacción de la clorita con las aguas con
uranilo provocan la meteorización de aquélla y la precipitación y sorción del ura-
nio en los productos de meteorización, retardando de esta forma su migración[20].

Superficie Sondeo DDH3

Flujo de aguas
subterráneas

Zona meteorizada

Zona de transición

Zona
no meteorizada

10

Co
nc

en
tra

ció
n 

de
 U

(p
pm

)

VE
RM

IC
ULI

TA

15

20

25

30

35

100

400

700

>1000

>1000

700

400

Pr
of
un

di
da

d 
(m

 d
es

de
 la

 su
pe

rfi
cie

)

10 m

CL
OR

IT
A

CA
OL

IN
IT
A(

+ 
ES

M
EC

TI
TA

)

Figura Ko-5.
Comparación de las
concentraciones de
uranio y la abun-
dancia de los mine-
rales mayoritarios
en la ganga del ya-
cimiento en función
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(según Murakami
et al., 1992 [ARAP,
Vol. 9]).

[20] Como extensión de este estudio, se desarrolló un código unidimensional de advección-dispersión-sorción
para analizar cuantitativamente los efectos de la meteorización de la clorita en la migración del uranio.
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Procesos de retención
Difusión en la matriz
El grado de migración del uranio en la matriz de la roca desde las fisuras ha

sido estudiado en rocas en diferentes estados de meteorización. El gradiente de
concentración de uranio (desde la pared de las fisuras hacia el interior de la ma-
triz) se ha estimado a partir de (i) microsonda electrónica, (ii) análisis puntuales a
varias distancias de la fisura, y (iii) cambios en la densidad de huellas alfa.

Roca no meteorizada. Los datos de microsonda electrónica muestran una
profundidad de penetración del uranio de unas 80 micras, mientras que las au-
toradiografías alfa indican una penetración del uranio en la matriz clorítica de
alrededor de 150 micras. Este último valor ha sido usado para calcular una di-
fusividad aparente del uranio en la roca fresca de 10

–24 
m

2
/s. Este valor, basado

en la distancia de penetración de los radionucleidos que se desintegran por
emisión alfa, es el resultado de varios procesos, entre ellos la difusión, la sor-
ción-desorción y el retroceso alfa (Edis et al., 1992 [ARAP, Vol. 8]) y ha sido
calculado aplicando la ecuación estándar de difusión a partir de una fuente li-
neal. Teniendo en cuenta que los datos de microsonda proporcionan un valor
de penetración 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
–24

m
2
/s, es mucho más peque-

ño que los calculados por Shea (1984) para granos individuales de clorita
(10

–22
–10

–19
) o los calculados por el mismo autor para la penetración en rocas gra-

níticas (10
–19

–10
–16

). Esto sugiere que la difusión en la matriz ha sido un proceso
de escasa relevancia para el transporte de radionucleidos en Koongarra.

Roca meteorizada. En la roca meteorizada la penetración del uranio desde
las fisuras es bastante mayor. Análisis puntuales a diferentes distancias de la fi-
sura muestran valores de concentración 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 concentración de uranio que se observa en la actualidad es com-
patible con un proceso de difusión, no se puede descartar que la disminución
de la concentración de uranio con la distancia se deba en parte a una dismi-
nución pareja de los óxidos de hierro y manganeso con los que se sabe que el
uranio se asocia. Los resultados no han sido concluyentes (Edis et al., 1992
[ARAP, Vol. 8]). 

Sorción del uranio
Como ya se ha comentado previamente, la migración de radionucleidos en los

sistemas de interacción agua-roca está controlada por las reacciones de precipita-
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ción/disolución y adsorción/desorción. La importancia relativa de estos procesos
depende de la concentración 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 sólidas y las soluciones, la mayoría de estos estudios sólo sirven para un
substrato particular en un ambiente natural concreto. Por tanto, los valores de
coeficientes de distribución (Kd) obtenidos de estos estudios no sirven para pre-
decir la migración del uranio a través de medios porosos de composición varia-
ble y bajo condiciones también muy variables (temporal y espacialmente) de las
soluciones en contacto.

Teniendo en cuenta esta situación, en el proyecto ARAP se llevaron a ca-
bo estudios muy específicos y detallados sobre el proceso de sorción siguien-
do dos etapas de trabajo. En la primera se investigaron experimentalmente los
factores que influyen sobre la sorción del U

6+
en fases minerales bien definidas

(ferrihidrita, sílice 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 sorción
para un amplio rango de condiciones de la solución (pH, fuerza iónica, 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-
ción de uranilo para el amplio rango de condiciones químicas estudiadas ex-
perimentalmente[21].

Algunos de los resultados más relevantes de la primera etapa de estudio
indican que apenas hay diferencia en la extracción de U

6+
por los óxidos 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 óxidos de hierro no influye de forma dramática sobre su
capacidad de sorción. En el caso de transformaciones a fases más cristalinas
(envejecimiento de ferrihidrita a goethita o hematites) se produce una reduc-
ción importante del área superficial y se observó que paralelamente la adsor-
ción de U

6+
disminuía. Sin embargo, en esos casos, el uranio ya sorbido pasaba

a formar parte de la fase sólida resultante disminuyendo así su disponibilidad
para la desorción.
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Los experimentos sobre las fracciones finas (<10 µm) indicaron que el U
6+

se
sorbía fuertemente a los substratos naturales en la región de pH intermedio (5-8)
pero mostraba una creciente preferencia por la solución para condiciones de pH
más ácidas o más básicas. También se observó que la presencia de fosfato aumen-
taba la adsorción de U

6+
en la ferrihidrita en condiciones ácidas. La formación de

complejos superficiales de fosfatos ternarios de uranilo parece ser la razón más
probable para este aumento de la retirada de U

6+
de la solución.

Hidrogeología

Para el conocimiento de la hidrogeología de Koongarra se partió de la in-
formación disponible que se obtuvo en dos periodos a lo largo de 21 años. Se
dispuso de hidrogramas de niveles, mapas piezométricos, ensayos hidráulicos
de inyección y bombeo, registros en sondeos y análisis químicos e isotópicos
de las aguas subterráneas. La hidrogeología de Koongarra se recoge en los vo-
lúmenes 5 (Davis et al., 1992) y 6 (Townley et al., 1992) del informe final del
proyecto ARAP.

Unidades hidrogeológicas
En los materiales del área de Koongarra se pueden distinguir 5 unidades hi-

drogeológicas (figura Ko-2):

• Formación Kombolgie (arenitas y conglomerados):
Posee una porosidad de baja a moderada y una conductividad hidráulica baja. Existen zonas

de mayor conductividad asociadas con fracturas en las arenitas. Esta unidad bordea el área

por el noroeste.

• Arenas, limos y arcillas superficiales.
Cubren la mayor parte del área y se extienden desde la superficie hasta una profundidad

variable entre 0,5 y 9 m. Las arenas superficiales son probablemente el material más permea-

ble del área. Estos materiales permanecen no saturados durante la mayor parte del año.

• Arcillas residuales que gradan en profundidad a los esquistos moderada-
mente meteorizados de la formación Cahill.
La arcilla tiene un espesor que varía desde 2 a  20 m. Su conductividad hidráulica es muy

baja.

• Esquistos de la formación Cahill parcialmente meteorizados y fracturados.
En las condiciones climáticas actuales esta zona está saturada durante todo el año y consti-

tuye un acuífero con un espesor que varía de unas zonas a otras entre 10 y 40 m. Es una for-

mación extremadamente heterogénea en la que el flujo tiene lugar a través de fracturas. La

fracturación provoca que la conductividad hidráulica sea anisótropa.

• Esquistos de la formación Cahill no meteorizados.
El flujo en esta formación es menor ya que tanto su porosidad como su conductividad

hidráulica son muy bajas. La mayor parte del flujo en esta zona se produce a través de frac-

turas en los primeros 100 m.
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Parámetros hidrogeológicos
Se realizaron ensayos de inyección de corta duración en numerosos son-

deos que muestran una gran variabilidad en las conductividades hidráulicas de
los materiales. En 1984 se realizaron 45 ensayos de cuchareo en tramos de 5 m.
Las transmisividades medidas varían en más de siete órdenes de magnitud (en-
tre 3·10

–5
y 43,07 m

2
/d) con una mediana de 2,07 m

2
/d, que equivale a una con-

ductividad de 0.4 m/d. En los 50 ensayos de inyección a presión 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 duración

que los ensayos de inyección con numerosos puntos de observación. A diferencia
de los anteriores ensayos, en los ensayos de bombeo se pudo observar la respues-
ta de zonas más amplias alrededor de los pozos de ensayo. Los conos de descen-
so eran alargados con una mayor extensión en direcciones comprendidas entre
NE-SW y N-S. En tres ensayos se observaron descensos pronunciados a lo largo
de estrechas bandas que sugerían que la mayor parte del flujo tenía lugar a través
de fracturas. Los valores de transmisividades de estos ensayos oscilan entre 0,22 y
66,8 m

2
/d. La mayor parte del agua bombeada se extrajo de los esquistos par-

cialmente alterados de la formación Cahill. Para un espesor saturado de esta for-
mación de 40 m se deduce una conductividad hidráulica de 0,65 m/d.

Funcionamiento hidrogeológico
Existen dos tipos fundamentales de recarga al acuífero: 1) la que proviene

de la formación Kombolgie a través de la falla Koongarra, y 2) la producida por
la infiltración del agua de lluvia en la formación Cahill. Esta última componen-
te de la recarga produce una dilución y da lugar  a una estratificación vertical de
las características hidroquímicas (figura Ko-8), cuyo origen está fundamental-
mente en la infiltración de la escorrentía superficial  procedente de la cabecera
de los Montes Brockman. La descarga del acuífero tiene lugar fundamental-
mente en el arroyo Koongarra y en las zonas húmedas de carácter estacional. En
épocas de niveles freáticos altos se produce descarga por evaporación desde el
suelo y también por transpiración de la vegetación que continúa 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 formación Cahill. Los mapas piezométricos indican que el flujo
subterráneo tiene lugar de norte a sur desde la base de las colinas hacia el arroyo
Koongarra (figura Ko-8). La forma y la separación entre las isopiezas varían lo-
calmente en respuesta a procesos de recarga y descarga y están afectadas por va-
riaciones espaciales de los parámetros hidrogeológicos. La anisotropía de estos
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esquistos provoca que el flujo se dirija en dirección norte-sur que no coincide con
la dirección del gradiente hidráulico.

Modelos de flujo

Los resultados de los modelos de flujo en Koongarra se recogen en el volú-
men 6 del informe final del proyecto ARAP (veáse Townley et al., 1992). En
Townley (1994) se presenta una síntesis de estos resultados.

La hidrogeología de Koongarra es compleja y por tanto difícil de modelizar.
Las principales dificultades encontradas son:

• El hecho de que el flujo subterráneo es una parte muy pequeña del balance
hidrológico de la zona.
Esta dificultad es típica de zonas áridas y semiáridas en las que resulta especialmente difícil

identificar los mecanismos de recarga, las zonas de descarga subterránea y definir el fun-

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

• El papel de las fracturas en el flujo subterráneo.
Es fundamental para establecer hasta qué punto el flujo se concentra en unas pocas frac-

turas o bien tiene lugar por la mayoría de ellas y por tanto el medio fracturado puede ser

considerado como un medio poroso equivalente.

• La gran heterogeneidad espacial de los materiales geológicos.
Estos presentan patrones de fracturación de diferentes escalas.

• Muchos de los datos se obtuvieron en sondeos realizados para la explo-
ración de uranio y no específicamente para estudiar el flujo subterráneo. 

• La mayoría de los datos disponibles están concentrados cerca del yacimien-
to nº1 careciéndose de información sobre la geología regional y las condi-
ciones de contorno del flujo.

Se han utilizado diferentes enfoques para el estudio de la hidrogeología 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 propósito funda-
mental de cuantificar la magnitud y las direcciones del flujo subterráneo en el en-
torno del yacimiento nº 1 en las condiciones climáticas actuales. La mayoría de
ellos excepto uno, el modelo basado en FRACMAN (Dershowitz et al., 1991), se
basan en la hipótesis 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 continuación.

• Se realizó 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 Montañas Brockman y el arroyo Koongarra. El sistema de flujo y las
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velocidades son muy sensibles al valor de la conductividad hidráulica de la
zona de falla de Koongarra.

• Townley et al. (1992) presenta varios modelos de flujo a escala en un perfil
vertical utilizando el código 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 líneas de corriente que indican que el flujo subterráneo de las
Montañas Brockman descarga a lo largo de la falla de Koongarra y una
parte penetra en el acuífero de la formación Cahill.
Uno de los aspectos conflictivos analizados durante la modelización fue el tratamiento de la

superficie freática en los modelos en perfiles verticales. Si se trata este contorno como de

nivel fijo puede obtenerse una distribución arbitraria de las zonas de recarga y descarga. Es

más adecuado tratar este contorno con una distribución de recarga y descarga, lo cual im-

plica conocer la magnitud de la recarga. Davis (1963) y Samper et al. (1997) presentan una

discusión detallada de las ventajas e inconvenientes de ambas alternativas.

• Se realizó 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 Montañas 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 dirección del flu-

jo subterráneo (reversed flow) que en épocas secas puede ir en dirección contraria al flu-

jo en épocas húmedas, 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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Código Finalidad Referencia

NAMMU

(Atkinson et al., 1986)

AQUIFEM-N

(Townley, 1987)

BIGFLOW

(Ababou et al., 1989)

GMF

(Tanaka et al., 1992)

FRACMAN

(Dershowitz et al., 1991)

Flujo estacionario en un perfil vertical

Flujo unidimensional con 3 capas en la

zona de transición

Flujo regional en un perfil vertical

Flujo bidimensional en planta

Flujo tridimensional a escala regional

Flujo tridimensional a escala local

Modelo de fracturas discretas en tres

dimensiones

Townley et al. (1992)

Tabla Ko-1. Lista
de códigos 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 hidráulica del sistema,

- la transmisvidad de los esquistos es anisótropa. Sin embargo, sólo se dispone de datos en

el entorno del yacimiento para definir esta anisotropía, cuya dirección varía espacial-

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

- las propiedades de la capa más 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 sólo a

partir de modelos de flujo. Como afirma Townley et al. (1992), es más probable que el análi-

sis y la modelización conjunta del flujo y transporte de solutos y la geoquímica proporcione

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

modelización del flujo por separado. 

Conclusiones y discusión
El objetivo fundamental de determinar la magnitud y dirección de los flujos

subterráneos en Koongarra no se alcanzó con un nivel de confianza adecuado.
Existen numerosas combinaciones de variables climatológicas e hidrogeológicas
que podrían explicar las velocidades de flujo que hace falta considerar en los mo-
delos acoplados de flujo y transporte. Los datos hidrogeológicos no contienen
tanta información como los datos químicos y por ello el ajuste de modelos aco-
plados es más probable que permita identificar la combinación óptima de pará-
metros del modelo. Sin embargo, la modelización de las condiciones
hidroquímicas actuales requiere la elaboración de modelos acoplados de flujo y
transporte con horizontes de tiempo de millones de años.

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

• El uso de datos obtenidos con una finalidad hidrogeológica diferente al
objetivo con el que se tomaron (exploración minera) plantea numerosas
dificultades.

• La mayor parte de los datos se concentran en las proximidades del
yacimiento, lo cual no permitió definir adecuadamente las condiciones de
contorno y la dinámica del arroyo Koongarra.
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Figura Ko-6. Mapa
de isopiezas

(izquierda) y de
líneas de corriente

(derecha) en
Koongarra

calculadas por
Townley et

al.(1992) con
AQUIFEM-N.

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:57  Página 90



• Los modelos de flujo deben considerar contornos naturales hidrogeológi-
cos bien definidos para poder cuantificar correctamente el balance hídrico. 

• La modelización del flujo de un análogo natural debería realizarse de for-
ma conjunta con las actividades de muestreo y ensayos de campo.

• Aunque los modelos fueron útiles para mejorar el conocimiento de la
hidrogeología, permanecen numerosas incertidumbres sobre las veloci-
dades de flujo y el sistema de flujo.

Hidrogeoquímica

Durante el proyecto ARAP y previamente a él se llevaron a cabo extensas
campañas de obtención de datos hidrogeoquímicos, con el objetivo de caracteri-
zar las aguas subterráneas de Koongarra y servir de datos de entrada a los cálcu-
los de modelización geoquímica. Payne et al. (1992) (ARAP, Vol. 7) recopilan toda
la información relativa a los estudios de la geoquímica de las aguas subterráneas,
mientras que en Payne et al. (1994) y Yanase et al. (1995a) se resumen los datos y
conclusiones más importantes.  

Características generales de las aguas de Koongarra
Las aguas subterráneas de Koongarra cerca de la mineralización son aguas

neutras (pH 6-7), bicarbonatadas magnésicas y muy diluidas (conductividad de
200-250 µS/cm). El elevado contenido en magnesio (en relación 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 orgánico total
(COT). Las concentraciones de uranio y de radionucleidos de su serie de desin-
tegración son muy elevadas. El Eh es ligeramente oxidante (150 mV; Payne et al.,
1992 [ARAP, Vol. 7]). Sobre estas características generales se superponen tanto
variaciones laterales como en profundidad bastante importantes que se describen
más adelante.

Los componentes principales de las aguas subterráneas de Koongarra, presentes en concen-

traciones mayores de 0,1 mg/l, son: Ca, Cl, F, Fe, HCO3, K, Mg, Mn, Na, PO4, Si, SO4 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 partículas en suspensión. Además, 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, V y W.

La conductividad varía de algo menos de 150 µS/cm (en las aguas superficiales) a 300 µS/cm

(en las aguas más profundas) y es baja comparada con la mayor parte de las aguas subte-

rráneas australianas. Los valores más altos, cercanos a 300 µS/cm, se dan en el propio

yacimiento, lo que indica que se trata de una región de meteorización activa.

El pH y el Eh de las aguas varían tanto en profundidad como lateralmente con respecto a

la zona mineralizada. En la zona no meteorizada y en la zona de transición (ambas por de-

bajo del nivel freático durante todo el año) 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 más

superficial se dan valores de pH menores de 6,5 y de Eh entre 200 y 400 mV al final de la

estación húmeda, cuando esta zona esta temporalmente saturada. En comparación, 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 oxidación

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 catión muy importante en Koongarra debido a que se libera durante la me-

teorización de la clorita de la roca encajante, según la reacción: clorita + CO2 + H2O = caolini-

ta + Mg
2+

+ SiO2 + HCO3

–
. 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

dirección de dispersión 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 más profundas cerca

de la mineralización.

Las concentraciones de sílice están en el rango 5-15 mg/l en las aguas de Koongarra, proba-

blemente como H4SiO4. Su concentración hace que sea, junto con el magnesio, uno de los

mayores contribuyentes al total de sólidos disueltos (TDS). Su distribución espacial tiene un

máximo que coincide con uno de los lóbulos de enriquecimiento del fosfato, el situado en el

extremo sur del abanico de dispersión. La tendencia general es de aumento gradual de la con-

centración aguas abajo, lo que contrasta con las tendencias del magnesio, el uranio y el bicar-

bonato, que tienen su máximo sobre la mineralización primaria, y del fosfato, que tiene dos

máximos distintivos.

El resto de cationes mayores están en concentraciones mucho menores que el magnesio. Las

concentraciones de sodio y potasio son del orden de 1-2 mg/l y el calcio puede alcanzar los

5 mg/l en la formación Cahill. Aguas abajo, en una zona donde la roca es dolomítica, las con-

centraciones de calcio son mayores y similares a las del magnesio.

El anión principal en las aguas de Koongarra es invariablemente HCO3

–
, con concentra-

ciones de hasta 160 mg/l en el centro de la mineralización. El bicarbonato es liberado,

junto con el magnesio, durante la meteorización de la clorita por aguas ricas en CO2 di-

suelto. Este CO2 puede provenir de la zona edáfica (equilibrio con el CO2 gaseoso del

suelo), de la oxidación 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 formación Kombolgie, al otro lado de la falla de Koongarra. La distribución late-

ral y en profundidad del bicarbonato es muy parecida a la del magnesio, con concentra-

ciones máximas en el centro de la mineralización.

Debido a las elevadas concentraciones de bicarbonato y al pH neutro, las aguas subterráneas

de Koongarra son inestables cuando pasan a la superficie y liberan CO2. La presión parcial

de CO2 en la mayor parte de las aguas en Koongarra es de 10
–2

atm, típica de la zona edáfi-

ca. Hay evidencias de que la presión parcial de CO2 diminuye en la dirección del flujo del

agua subterránea, lo que puede atribuirse en parte a la pérdida de CO2 por desgasificación

hacia la atmósfera. Sin embargo, la desgasificación no puede explicar la disminución para-

lela de la alcalinidad, por lo que otros procesos como la dilución y la meteorización deben

de producirse al mismo tiempo.
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También se ha prestado mucha atención a la concentración de fosfato en las aguas de

Koongarra debido a que en la zona meteorizada aparecen fosfatos de uranilo, como la saleei-

ta. Además, se sabe que el fosfato en solución es un agente complejante fuerte del ión uranilo,

por lo que puede ser importante (y de hecho lo es en este sistema) en la solubilidad y la espe-

ciación del uranio.

Las concentraciones medidas de fosfato en Koongarra llegan a valores de 700 µg/l, con dos

máximos diferenciados: uno en el límite norte de la mineralización (aguas arriba, hacia la fa-

lla de Koongarra) y otro en la parte externa del abanico de dispersión de uranio, aguas aba-

jo, más allá del límite sur de la mineralización primaria. En todo el abanico de dispersión,

donde los fosfatos de uranilo son abundantes en la fase sólida, las concentraciones de fosfa-

to disuelto son bajas. En profundidad, las aguas someras tienen concentraciones muy bajas

de fosfato, muchas veces por debajo del límite de detección, al igual que ocurre en las aguas

de la formación Kombolgie, al otro lado de la falla.

La concentración 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 incorporación de cloruro durante la per-

colación por gravedad de las aguas, además de una ligera concentración por evaporación.

Otros aniones potencialmente importantes, como el fluoruro, están presentes en niveles muy

bajos (<1 mg/l) y no juegan ningún papel en la especiación del uranio.

En cuanto a los elementos menores y traza, el hierro también juega un papel importante en

este sistema. El estado de saturación de las aguas con respecto a minerales de hierro amor-

fos se correlaciona bastante bien con los valores medidos de Eh. Además, se han detectado

coloides de hierro en las aguas subterráneas. Los minerales de hierro adsorben fuertemente

el uranio y se sabe que los procesos de adsorción son un mecanismo de retardo del uranio

más importante que los de precipitación 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 mineralización. Las concentraciones medidas de hierro disuelto varían de <1 a

22000 µg/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 común en las aguas de Koongarra, con concentraciones

de hasta 1 mg/l, aunque los valores más habituales están alrededor de 100 µg/l. Los óxi-

dos de manganeso pueden ser fases importantes en la fijación del uranio y otros radionu-

cleidos en Koongarra. El cobre esta por debajo del límite de detección en casi todas las

muestras analizadas (<1 µg/l), a pesar de que se han detectado minerales de cobre en la

roca encajante.

El carbono orgánico total (COT) se midió en numerosas muestras y las concentraciones sue-

len estar por debajo de 2 mg/l y normalmente justo por encima del límite de detección (300

µg/l). Este resultado sugiere que las aguas subterráneas en Koongarra tienen niveles muy ba-

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

En este sistema los cambios estacionales en la composición de las aguas subte-
rráneas en la zona no saturada son bastante marcados. La química de las aguas de es-
ta zona durante la época húmeda es muy parecida a la del agua de lluvia. Estas aguas
bastante superficiales tienden, al final de la época húmeda, 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 subterráneas de la zona de saturación permanente. Hay evidencias de que
conforme el nivel freático desciende durante la época seca, la química de estas aguas
se hace menos diluida y se aproxima a la de las aguas más profundas, bien por pro-
cesos de mezcla, de evapotranspiración o por una combinación de ambos.

Sin embargo, en la zona saturada los cambios estacionales son pequeños, tal
y como lo atestigua la constancia en el tiempo del pH, el Eh y la geoquímica de
los iones mayores. En concreto, las variaciones espaciales son mucho mayores que
las posibles variaciones estacionales, por lo que estas últimas no se han tenido en
cuenta en los cálculos de modelización presentados en el epígrafe sobre modeli-
zación geoquímica.

Una vez vistas las características generales de las aguas de Koongarra, resulta
ilustrativo ver cuál es su distribución en profundidad y cuáles las características
que definen las distintas zonas hidrogeoquímicas.

Aguas en la zona meteorizada y no saturada. Estas aguas provienen de la llu-
via que cae directamente sobre el área de Koongarra por percolación a través de
la zona meteorizada y son de carácter 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 CO2 mayores. La química de estas
aguas es distinta en la zona directamente sobre la mineralización y en la zona que
la rodea, lo que se pone de manifiesto en un diagrama de Piper (figura Ko-7).
Además, su composición se modifica conforme fluyen hacia la zona saturada y se
mezclan con las aguas más profundas.

Aguas en la zona de transición (saturada). La mayor parte de la movilización
del uranio parece producirse en esta zona de transición, justo por encima de la ba-
se de la zona meteorizada. Aquí las aguas se caracterizan por poseer concentra-
ciones altas de bicarbonato, lo que produce complejos con el uranio, presiones
parciales de CO2 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, más elevado que en las aguas someras estacionales, la relación 

234
U/

238
U

bastante menor que la unidad y el contenido en carbono radiogénico del carbono
inorgánico disuelto está por debajo del 100 cpm (cuentas por minuto), aunque
tiende rápidamente a este valor conforme las aguas se alejan del cuerpo minerali-
zado. Como se ha comentado más arriba, este acuífero 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
subterránea. La química de estas aguas no depende mucho de la profundidad.

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

94

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:57  Página 94



Una característica importante de estas aguas es que su relación 
234

U/
238

U es mayor
de uno, al contrario de lo que ocurre en las aguas de la zona de transición. La mi-
gración de radio es significativa en esta zona, pero el uranio parece migrar con ma-
yor facilidad en la zona de transición superior.

Isótopos ambientales estudiados
Las aguas subterráneas aguas arriba pero dentro del yacimiento, se caracterizan

por poseer valores de δ
2
H bastante negativos, en el rango -25‰ a -40‰. Aguas abajo

del yacimiento las aguas se hacen más diluidas y el valor de δ
2
H se hace menos nega-

tivo, aproximándose al valor de las aguas de lluvia y las aguas superficiales. Estos cam-
bios vienen acompañados de un aumento en el contenido de 

14
C. El tritio está presente

en alguna de las aguas subterráneas más someras. Estos datos pueden explicarse por
una mezcla gradual con aguas de recarga local en la dirección del flujo, aunque los da-
tos de tritio y 

14
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 evapotranspiración y escorrentía.

Isótopos de la serie del uranio
Las aguas subterráneas en el área de la mineralización tienen concentraciones

importantes de uranio y de sus productos de desintegración. Además de Payne et
al. (1992) (ARAP, Vol. 7), dos referencias básicas sobre estos estudios son Yanase
et al. (1995b) y Yanase et al. (1998).
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Las concentraciones de uranio-238 son hasta cuatro órdenes de magnitud  su-
periores a la concentración de fondo de la Fm. Cahill y el máximo se sitúa en el
centro de la mineralización, a una profundidad de 20-50 m, con concentraciones
máximas superiores a 100 µg/l. Aguas abajo se produce una disminución gradual
de dicha concentración sobre una distancia de 200 m.

La relación de actividad 
234

U/
238

U en Koongarra depende fuertemente de la
profundidad. En las aguas subterráneas de la zona meteorizada (cerca de la su-
perficie) la relación 

234
U/

238
U es bastante menor que uno y está correlacionada

con las relaciones de actividad en el uranio accesible (fácilmente lixiviable) de
las fases sólidas. Estos valores menores de uno se consideran anómalos y han in-
tentado explicarse mediante un mecanismo de emplazamiento por retroceso alfa
de los isótopos hijos en fases no accesibles (Nightingale, 1988). En la zona no
meteorizada (a mayor profundidad), las relaciones 

234
U/

238
U en las aguas subte-

rráneas suelen ser mayores de uno, mientras que en la zona de transición, 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 evaluación 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 migración de los radionucleidos.

La movilidad del torio es importante porque el torio es un “análogo quími-
co” de varios radionucleidos importantes en los residuos de alta actividad, como
el Np(IV) y el Pu(IV). La concentración de los isótopos de torio en las aguas de
Koongarra es extremadamente baja, con relaciones 

230
Th/

234
U menores de 0.001.

Esto quiere decir que el torio es mucho menos móvil que el 
234

U y puede conside-
rarse  inmóvil en todos los cálculos de modelización. 

El 
226

Ra es el producto de desintegración alfa del 
230

Th. La concentración de
226

Ra es máxima en el centro de la mineralización y mayor en la zona no meteori-
zada que en la meteorizada. Un lóbulo de concentraciones moderadamente altas
parece extenderse desde el yacimiento hacia el sur. En la zona no meteorizada 
(> 30 m de profundidad) la relación 

226
Ra/

238
U es mayor que la unidad, lo que in-

dica que el radio es más móvil que su isótopo padre. Al migrar hacia la superficie
puede precipitar, junto con oxihidróxidos de hierro y manganeso, en la base de la
zona de meteorización, como consecuencia del cambio fisicoquímico de las aguas
de ligeramente reductoras a oxidantes.

El 
210

Pb se produce a partir de la desintegración del 
222

Rn, a su vez producto
de desintegración del 

226
Ra. Las isolíneas de concentración de 

210
Pb ponen de ma-

nifiesto una elongación hacia el sur del halo radioquímico, lo que sugiere que la
dirección de migración actual de los radionucleidos es hacia el sur (y no perpen-
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dicular a la falla de Koongarra, que tiene una dirección NNE-SSW). Esto lo co-
rrobora también la química de elementos mayores de las aguas.

Caracterización de coloides en las aguas subterráneas
Un objetivo prioritario del proyecto ARAP fue identificar los mecanismos

principales de migración de radionucleidos y desarrollar modelos cuantitativos
de la evolución del abanico de dispersión de uranio, por ello, además de la carac-
terización de la fracción en solución verdadera se hizo un esfuerzo adicional en el
estudio y caracterización de la fracción coloidal.

El UKDoE (Ivanovich et al., 1988) realizó un estudio previo sobre la asocia-
ción de los radionucleidos con los coloides en las aguas subterráneas y el proyec-
to ARAP continuó este estudio durante los cinco años 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 análogo de Koongarra y lo que sigue es un extracto de
sus principales conclusiones.

En Koongarra los coloides se definieron operacionalmente como las partícu-
las en las aguas subterráneas que atravesaban una membrana de 1 micra de tama-
ño de poro y eran retenidas por una membrana de ultrafiltración con un corte a
un peso molecular de 10.000 ó 30.000. Los coloides (< 1 micra) y las partículas fi-
nas (> 1 micra) se caracterizaron por su mineralogía, composición química y con-
tenido en radionucleidos.

La mineralogía de los coloides en las aguas de Koongarra refleja la mine-
ralogía de las fases sólidas presentes en las inmediaciones del punto de mues-
treo. Predominan los óxidos de hierro y los minerales de la arcilla (10

5
-10

8

partículas/l). También aparecen partículas finas de cuarzo (10
7

partículas/l) y
otras dominadas por elementos individuales como plomo, uranio, titanio y oro
(10

8
partículas/l). Sin embargo, y esto es un dato importante, la concentración

total de partículas coloidales en Koongarra es muy baja (< 10
8

partículas/l). No
se observaron coloides orgánicos.

En cuanto a los contenidos en radionucleidos, los resultados del estudio de
coloides ponen de manifiesto que el uranio migra principalmente en solución ver-
dadera, mientras que el torio y el actinio se asocian con partículas más grandes,
relativamente inmóviles (>1.0 µm). Sin embargo, de la pequeña parte de 

230
Th que

pasa a través del filtro de 1.0 µm, una parte significativa está asociada con partí-
culas coloidales. El actinio parece ser algo más móvil que el torio y se asocia con
coloides en una mayor proporción, aunque está casi siempre presente en bajas
concentraciones. La conclusión principal que se extrae de este estudio es que los
coloides son una forma de transporte de radionucleidos poco importante en las
aguas subterráneas de Koongarra.
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Evolución global de las aguas subterráneas
La hidroquímica 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-
sición química de las aguas determinan su estado de saturación con respecto a
las fases sólidas presentes. Además, la especiación del uranio, que determina su
capacidad para ser adsorbido, es también una función de la concentración 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

–6
M. Sin embargo, los valores medidos están por debajo de esta

concentración por lo que se puede concluir que estas aguas están subsaturadas
con respecto a los principales minerales de uranio. Para este tipo de aguas, la ad-
sorción es un mecanismo de retardo del uranio mucho más importante que la pre-
cipitación directa de minerales de uranio. Este tema será tratado más adelante con
más detalle en el epígrafe “Modelización geoquímica”.

Como ya se ha dicho, las aguas de Koongarra tienen niveles bajos de carbono or-
gánico disuelto, por lo que otras especies inorgánicas, como carbonatos y fosfatos,
son las especies complejantes del uranilo más probables. En ausencia de cantidades
importantes de fosfato, las especies de carbonato de uranilo dominan la especiación
del uranilo cuando el pH está 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 modelización geoquímica.

El otro factor condicionante de la movilidad del uranio es el flujo de aguas
subterráneas. Las aguas subterráneas entran en la formación Cahill (la que sir-
ve de encajante a la mineralización) desde las arenitas de la formación
Kombolgie a través de la falla de Koongarra (figura Ko-8). La formación
Kombolgie está 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-
ción 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
formación Kombolgie a través de la falla de Koongarra queda evidenciado por
la similitud en la composición isotópica (δ

2
H) de las aguas del yacimiento y de

las de la formación Kombolgie.
En la zona mineralizada las aguas subterráneas tienen elevadas concentraciones

de HCO3

–
, Mg

2+
, isótopos de uranio y radionucleidos de la serie del 

238
U y bajas con-

centraciones de 
14
C. El uranio está presente en solución verdadera, probablemente

en forma de complejos de carbonato de uranilo. Conforme estas aguas se mueven, se
produce una dilución general y una mezcla con aguas de recarga local procedentes
del agua de lluvia estacional. La dilución y la adsorción de uranio parecen ser los dos
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procesos principales que reducen la concentración de uranio una vez que las aguas
subterráneas abandonan la zona primaria del yacimiento. En general el agua subte-
rránea en Koongarra no se mueve perpendicularmente a la falla (hacia el SSE), sino
hacia el sur, lo que no concuerda con la orientación del abanico de dispersión de ura-
nio, que si que implica un movimiento de dispersión perpendicular a la falla.

Teniendo en cuenta los dos factores esenciales que se acaban de exponer (mode-
lo hidroquímico y modelo de flujo) se puede plantear un modelo conceptual de evo-
lución del sistema de interacción agua-roca de la forma siguiente. Las reacciones de
disolución mineral que tienen lugar con mas probabilidad en las aguas subterráneas
de Koongarra están inducidas por la acción del CO2 sobre los minerales carbonatados
y silicatados en la zona meteorizada o en el propio acuífero principal. Las aguas en
contacto con el yacimiento y aguas arriba de él contienen cantidades importantes de
CO2 disuelto. La fuente última de este CO2 es la descomposición de la materia orgá-
nica en la zona edáfica, la respiración radicular de las plantas y la descomposición bac-
teriana de materia orgánica sedimentaria (grafito) en el acuífero principal.

Debido a la composición mineralógica de la roca encajante (clorita y cuarzo),
Mg

2+
y HCO3

–
, junto con cantidades importantes de Si, pasan a solución desde la

fase sólida por meteorización de la clorita en presencia de aguas con elevada pre-
sión parcial de CO2. Esto viene acompañado de un aumento de la alcalinidad al
consumirse los protones en la conversión de CO2 en bicarbonato.
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Figura Ko-8.
Direcciones de
flujo del agua
subterránea en
Koongarra. En el
esquema se
muestra también
la posición de las
diferentes zonas
de meteorización
en profundidad,
así como la
geometría del
yacimiento
primario y su
abanico de
dispersión, junto
con los minerales
de uranio que
caracterizan cada
sector de la
mineralización.
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Es decir, la geoquímica de elementos mayores de las aguas subterráneas de
Koongarra es cualitativamente consistente con un proceso de meteorización de la
clorita para dar, en último término, caolinita.

Modelización geoquímica

Durante el proyecto ARAP se utilizó la modelización geoquímica para estu-
diar distintos procesos, entre ellos los de interacción agua-roca en las aguas sub-
terráneas de Koongarra, la formación del yacimiento secundario de uranio (zona
de fosfatos de uranilo) y la modelización de los procesos de sorción del uranio.

Los códigos y bases de datos utilizados por los distintos participantes se indican
en la tabla Ko-2. Su empleo no se realizó de forma independiente sino que se utiliza-
ron distintas combinaciones de códigos 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 realización de este análisis de sensibilidad es destacable ya que
en Koongarra es en el único análogo en el que se señala explícitamente su realización.
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Tabla Ko-2.
Principales códigos

y bases de datos
termodinámicos

empleados durante
el proyecto ARAP

en Koongarra.

Código Base de datos Objetivo / Autores

EQ3/6 (Wolery, 1983)

MINTEQA2

(Russo, 1987)

HYDRAQL

(Papelis et al., 1988)

MICROQL

(Westall et al., 1976)

JH1/JH2 (Bennett y Read,

1992 [ARAP, Vol. 10]).

Propias + NEA (1989)

para el U(VI)

Cálculos de especiación-solubilidad de las aguas subterráneas

(Sverjensky, 1992 [ARAP, Vol. 12]).

Cálculos de especiación-solubilidad por parte de ANSTO

(Bennett y Read, 1992 [ARAP, Vol. 10, p. 10]).

EQ3/6

EQ3/6

EQ3/6

PHREEQE

(Parkhurst et al.,

1980)

FITEQL

(Westall, 1982)

HYDRAQL

CHEMTARD

(Bennett et al, 1992)

CHEMVAL-3

CHEMVAL-4

JH1/JH2

JH1/JH2

CHEMVAL-4

No utiliza

Propia + NEA (1989)

para el U(VI)

CHEMVAL-4?

Cálculos de especiación solubilidad de Bennett y Read para los

fosfatos de uranilo (autunita/saleeita) (Sverjensky et al., 1992

[ARAP, Vol. 11, pp. 21-22]).

Cálculos de transferencia de masa de Sverjensky para la mode-

lización de la formación del yacimiento secundario con fosfatos

de uranilo, (Sverjensky et al., 1992 [ARAP, Vol. 11, pp. 9-12]).

Cálculos de transferencia de masa de Bennett y Read para la

formación del yacimiento secundario según los escenarios de

evaporación y meteorización (Sverjensky et al., 1992 [ARAP, Vol.

11, pp. 28-30]).

Cálculos de constantes de equlibrio (Waite et al., 1992, [ARAP,

Vol. 13, p. 55]).

Cálculos de adsorción de U(VI) asociado con fases amorfas de

óxidos de hierro (Waite et al., 1992, [ARAP, Vol. 13, p. 90]).

Modelización unidimensional del transporte reactivo de U y Th

en la zona de uranio disperso del abanico de dispersión.

Cálculos de Bennett y Read (Golian et al., 1992 [ARAP, Vol. 14,

pp 223-237]).
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Modelo conceptual hidrogeoquímico: interacción agua-roca
El objetivo de la modelización hidrogeoquímica fue el de identificar los fac-

tores que controlan la composición química de las aguas de Koongarra y su evo-
lución geoquímica. Sverjensky (1992) (ARAP, Vol. 12) y Sverjensky (1994)
resumen todo este procedimiento y las principales conclusiones.

Uno de los pasos iniciales en la modelización geoquímica fue el cálculo de la dis-
tribución de especies disueltas y el estado de saturación de las aguas con respecto a
los minerales de interés en el sistema. Para estos cálculos se utilizaron los códigos
EQ3/6 (Wolery, 1983), PHREEQE (Parkhurst et al., 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 versión más 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 sólidas.
Los datos provienen, en su mayor parte, de la base de datos que acompaña
al código EQ3/6 (Wolery, 1983).

• Base de datos CHEMVAL. El proyecto CHEMVAL comenzó en 1987 y la
fase 4 de su base de datos se publicó 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 sólidas para 27 elementos.

• Datos termodinámicos empleados por ANSTO. ANSTO utilizó tres códi-
gos geoquímicos distintos en sus simulaciones: MINTEQA1 (Allison et al.,
1990), HYDRAQL (Pepelis et al., 1988) y MICROQL (Westall, 1979). Los
datos termodinámicos utilizados para los elementos mayores fueron los que
acompañaban al código correspondiente. Para el uranio (VI), se aumen-
taron estos datos con los procedentes de Grenthe et al. (1989).

De la comparación de los resultados obtenidos por los diferentes grupos
participantes, utilizando diferentes combinaciones de códigos y bases de datos,
se desprende que las discrepancias observadas se deben a una combinación 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 más importante de las
discrepancias), (b) el error asociado a los datos termodinámicos (incluyendo
aquellos que se han usado para parametrizar los modelos de sorción), (c) au-
sencias en las bases de datos termodinámicos estándar; esto ha sido especial-
mente importante para los minerales secundarios de uranio, y (d) el uso de los
códigos geoquímicos fuera de su estricto rango de aplicabilidad (por ejemplo,
en lo referente a la fuerza iónica).
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Los procesos de sorción no se han tenido en cuenta en estos cálculos (se comen-
tarán más adelante), pero parece que no son importantes para los elementos mayores
y alguno de los menores[22]. Los resultados obtenidos de especiación-solubilidad fue-
ron luego usados para deducir las interacciones agua-roca que han podido influir en
la composición actual de las aguas. Por último, estas inferencias han sido contrastadas
con cálculos de pautas de reacción tomando como origen la composición de las aguas
subterráneas actuales. Este procedimiento es el que se describe a continuación.

Cálculos de especiación-solubilidad
Las aguas de Koongarra se pueden dividir en los tres grupos mencionados pre-

viamente: (i) aguas superficiales, (ii) aguas intermedias y (iii) aguas profundas. Las
aguas de estas tres profundidades son parte de un continuo de composiciones, espe-
ciaciones y estados de saturación que se extiende hasta la composición del agua de llu-
via. Ésta, a diferencia de incluso las aguas subterráneas más superficiales, tiene pH
ácido (4.5) pero bajas concentraciones de todos los sólidos disueltos. Las aguas de llu-
via son también las que tienen el mayor potencial para reaccionar con minerales ricos
en magnesio y las relaciones más bajas log(aMg2+/(aH+)

2
), log(aK+/aH+) y log(aCa2+/(aH+)

2
).

Los resultados obtenidos de estos cálculos[23] indican que los cationes y aniones
principales no forman complejos. Las variaciones en la especiación 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 especiación del carbono inorgánico disuelto de CO2 a HCO3

–
. En el yacimiento se-

cundario, con fosfatos de uranilo, las aguas superficiales contienen concentraciones de
uranio altas, de hasta 0,4 mg/l, sobre todo en forma de UO2CO3 (aq), y bajas concen-
traciones de PO4 (alrededor de 0,03 mg/l), predominantemente como H2PO4

–

(aq). En
cambio, las aguas profundas tienen un pH ligeramente alcalino, bajos niveles de CO2

y elevadas concentraciones de HCO3

–
y magnesio.

Las aguas profundas (por debajo de los 25 m) alrededor del yacimiento prima-
rio, con óxidos de uranio y silicatos de uranilo, contienen hasta 0,1 mg/l de uranio,
casi todo en forma de UO2(CO3)2

2–

(aq) y concentraciones mayores de PO4 (alrededor
de 0,1 mg/l), predominantemente en forma de H2PO4

–

(aq), HPO4

2–

(aq) y MgHPO4 (aq).
Las aguas de profundidades intermedias (15-25 m) tienen propiedades y es-

pecies intermedias entre las de las aguas superficiales y las de las profundas, pero
además se caracterizan por tener los valores más altos de SiO2 (hasta 43 mg/l) y
PO4 (hasta 0.6 mg/l) de todas las aguas de Koongarra analizadas.
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[22] Los cálculos que tienen en cuenta explícitamente los procesos de sorción, sobre todo para el uranio, se de-
tallan en el epígrafe “Modelización de la Sorción del uranio”.

[23] Dependen de las especies incluidas en el modelo de especiación y de los valores numéricos de las constan-
tes de equilibrio en la base de datos termodinámicos usada.
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Cuando las aguas subterráneas de Koongarra se representan sobre diagramas
de actividad log(aMg2+/(aH+)

2
) versus log(aK+/aH+) definen una única tendencia li-

neal, muy marcada, dentro del campo de estabilidad de la caolinita y extendién-
dose hasta el límite caolinita-clinocloro-cuarzo. El agua de lluvia se localiza en la
prolongación de dicha línea hacia valores bajos de log(aK+/aH+) y log(aMg2+/(aH+)

2
).

Esta tendencia sistemática se mantiene en los diagramas de cocientes de actividad
frente a profundidad.

La posición 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 reacción del tipo

Mg5Al2Si3O10(OH)8+10CO2+3H2O⇔Al2Si2O5(OH)4+5Mg
2+

+10HCO3
-+SiO2.

clorita caolita

Conforme estas reacciones progresan hacia la derecha, los cocientes de activi-
dad log(aMg2+/(aH+)

2
) y log(aK+/aH+) aumentan. Por tanto, la tendencia que muestran

las aguas en un gráfico log(aMg2+/(aH+)
2
) en función de log(aK+/aH+) es compatible con

una reacción progresiva de las aguas superficiales con clorita rica en magnesio para
dar la composición de las aguas más profundas, que parecen estar en equilibrio con
los esquistos cloríticos no meteorizados. La predicción de la reacción propuesta es
que las aguas profundas deben tener una relación Mg:HCO3

–
:SiO2 de 5:10:1, lo que

está muy próximo a los valores medidos para estas especies en las aguas profundas
de Koongarra. Estas predicciones simples se comprueban más abajo por medio de
cálculos de pautas de reacción.

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

Existe una tendencia general de aproximación a la saturación con respecto a
la clorita rica en magnesio conforme aumenta la profundidad. Esto es otro argu-
mento a favor de que la reacción de meteorización de clorita a caolinita es la que
controla la química de elementos mayores de las aguas subterráneas en
Koongarra. Tendencias similares se observan en otros minerales, como la mosco-
vita o el feldespato potásico. El fluorapatito tiene valores positivos de IS[24] en las
aguas profundas, lo que indica que este mineral es estable en la zona del yaci-
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miento no meteorizado (>20 m de profundidad). En cambio, la tendencia del fos-
fato de uranilo saleeita es inversa, aproximándose a la saturación en las aguas su-
perficiales, lo que es compatible con su presencia en el yacimiento secundario a
estas profundidades. Las aguas profundas, sin embargo, están muy subsaturadas
en este fosfato de uranilo, sobre todo debido al descenso del Eh y el consiguien-
te cambio en el estado de oxidación del uranio. A pesar de las incertidumbres en
los datos termodinámicos de la saleeita, el patrón de cambio calculado es compa-
tible con la hidrogeoquímica y la mineralogía de Koongarra.

Todas estas tendencias marcan una evolución común de las aguas con la pro-
fundidad, independiente de la posición de las aguas con respecto a la mineraliza-
ción; esto es especialmente cierto para los minerales principales de la roca
encajante no meteorizada (clorita, moscovita y feldespato potásico), que se aproxi-
man a su punto de saturación conforme aumenta la profundidad. Otros estados de
saturación, como los del fluorapatito o los minerales de uranio, no son indepen-
dientes de la posición espacial con respecto al yacimiento (es decir, de la distancia
horizontal con respecto al centro de la mineralización). El apatito, por ejemplo,
cambia su estado de saturación de -7 unidades logarítmicas en el centro de la mi-
neralización a -1 unidades 200 m hacia el sur, lo que se debe probablemente al rá-
pido aumento de la cantidad de fósforo en las aguas en esa misma dirección, tal y
como se explicó en el epígrafe “Hidrogeoquímica”.

A partir de estos resultados se concluye que la meteorización de los esquistos
con clorita por las aguas de lluvia (modificadas por infiltración en la zona edáfi-
ca) es el mecanismo básico que explica las variaciones en la geoquímica de los ele-
mentos mayores en las aguas de Koongarra y, por tanto, el que condicionará la geo-
química de los elementos traza. La conclusión general que se extrae de los cálcu-
los de especiación-solubilidad es que la alteración de los esquistos cloríticos por
sí sola es capaz de explicar la variación química de los elementos mayores y traza
en las aguas subterráneas de Koongarra.

Cálculos de transferencia de masa: evolución geoquímica de las aguas
Los cálculos de transferencia de masa o pautas de reacción (Helgeson, 1970)

proporcionan una herramienta adicional para estudiar el control de la mineralo-
gía sobre la composición química de las aguas subterráneas. Las reacciones pos-
tuladas en el epígrafe anterior pueden comprobarse comenzando con un agua
superficial, ácida y que ha sufrido pocas reacciones, y haciendo con ella cálculos
predictivos de pautas de reacción para ver si tal agua evoluciona hacia el estado
de las aguas más profundas, más alcalinas y en equilibrio con clorita y caolinita.

Se han realizado tales cálculos comenzando con un agua superficial típica y
haciéndola reaccionar con tres litologías diferentes: (i) un esquisto clorítico, con
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una mineralogía 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 potásico, biotita y magnetita. El cuarzo se ha omitido de todos los cálculos
por ser resistente a la meteorización y porque todas las aguas en Koongarra tien-
den a estar sobresaturadas con respecto a él. De los tres cálculos, sólo el que ha-
ce reaccionar al agua superficial con el esquisto con clorita es capaz de reproducir
la evolución de las aguas de Koongarra, lo que nuevamente indica que el esque-
ma simple de reacción con clorita que emergía de los cálculos de especiación-so-
lubilidad es capaz de explicar la evolución de la química de elementos mayores de
las aguas subterráneas de Koongarra.

La meteorización de los esquistos cloríticos tiene también importantes con-
secuencias para el transporte del uranio en las aguas subterráneas. En las aguas su-
perficiales, que son ácidas y ricas en CO2 disuelto, el uranio es soluble 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). Esto últi-
mo es consecuencia de la conversión del CO2 en HCO3

–
durante la meteorización

(y la consiguiente formación de complejos de uranio más móviles) y el flujo de las
aguas hacia profundidades mayores, asociada con la adición de Mg y la alteración
de la clorita a caolinita.

Consideraciones sobre la modelización hidrogeoquímica
Se pueden resumir las principales conclusiones extraídas de los diferentes

ejercicios de modelización geoquímica en los siguientes cuatro puntos:

• La meteorización de los esquistos con clorita por las aguas de lluvia (mo-
dificadas por infiltración en la zona edáfica) es el mecanismo básico que
explica las variaciones en la geoquímica de elementos mayores en las aguas
de Koongarra.

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

• La meteorización de la clorita también tiene importantes implicaciones
para el transporte del uranio en las aguas subterráneas. En las aguas
someras (ácidas y ricas en  CO2) el uranio es soluble sólo 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 cálculos de pautas de reacción predicen bien las características ge-
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nerales de la evolución química y fisicoquímica de las aguas de Koongarra.
Esto confirma la hipótesis del ataque ácido del CO2 sobre las rocas ricas en
clorita del yacimiento.

Modelización de la formación del yacimiento secundario de uranio (zona de fos-
fatos de uranilo)

El yacimiento secundario de Koongarra es la parte de la mineralización que
se encuentra por encima de la base de la meteorización (figura Ko-8). En él, el
uranio aparece de tres formas distintas:

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

2.como fosfatos de uranilo en el abanico de dispersión[25], situados aguas aba-
jo de la prolongación hacia la superficie del yacimiento principal y que se
interpreta como formado por el transporte del uranio por las aguas subte-
rráneas, y

3.como uranio disperso, no asociado a ningún mineral de uranio sino sorbido
o coprecipitado en arcillas y oxihidróxidos de hierro[26], en la cola del aba-
nico de dispersión, más allá 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 subterráneas.

El estudio de modelización geoquímica de la formación de los minerales
secundarios de uranio durante el proyecto ARAP ha tenido como objetivo es-
tablecer cómo se formó en Koongarra la zona de fosfatos de uranilo in situ
(mineral tipo 1 arriba). La referencia básica es Sverjensky et al. (1992) (ARAP,
Vol. 11), y un resumen de los resultados aparece en Sverjensky (1994) y
Bennett y Read (1994).

La metodología empleada ha consistido en el uso de códigos de transferencia
de masa para conocer el tipo de aguas subterráneas que han podido formar la mi-
neralización secundaria de fosfatos de uranilo, utilizando como guía inicial la hi-
droquímica de las aguas actuales. Los resultados obtenidos dependen fuertemente
de las bases de datos termodinámicos usados para los cálculos. 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 cálculos y conclusiones de Sverjensky y colaboradores y luego los de
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[25] La formación de los fosfatos de uranilo en el abanico de dispersión (mineral tipo 2) ha sido tratada en el epí-
grafe “La alteración y sus efectos sobre la distribución del uranio”.

[26] Este proceso se trata en el apartado de modelización de la sorción del uranio. y en el epígrafe “Modelización
del transporte de radionucleidos”.
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Bennett y Read (Sverjensky et al., 1992 [ARAP, Vol.11]). De nuevo, este tipo de
estudio, dentro del contexto de los análogos, es casi específico de Kongarra pues-
to que, junto con Cigar Lake son los únicos casos en los que se ha estudiado la
formación de una parte del yacimiento dentro del propio esquema del proyecto.

Cálculos de Sverjensky
Los estudios de caracterización del yacimiento realizados con anterioridad

(Snelling, 1990) y durante el proyecto ARAP (Snelling, 1992 [ARAP, Vol. 2]) han
descrito dos posibles escenarios para la formación de la zona con fosfatos de ura-
nilo. Según el primer escenario, las aguas subterráneas que circulan por la Fm.
Kombolgie atraviesan la falla de Koongarra y alteran la mineralización primaria
para dar los fosfatos de uranilo. El segundo escenario supone que son las aguas de
lluvia las que meteorizan por infiltración el yacimiento primario.

Debido a esta doble posibilidad, para realizar los cálculos 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 CO2

disuelto, pH ácido y bajos valores del cociente de actividad log(aMg2+/(aH+)
2
), todo

ello indicativo de su potencial para reaccionar con las litologías dominadas por
clorita en la vecindad de la mineralización primaria. 

Otros supuestos adicionales que se han hecho para los cálculos son: (i)
aguas iniciales saturadas con respecto a hematites, caolinita y cuarzo; (ii) se ha
simplificado la química de las aguas (por ejemplo, no se han considerado ele-
mentos como Mn y Pb por falta de datos termodinámicos 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 sólo estado de oxidación (es decir, se ha asumi-
do equilibrio redox); y (v) los valores de concentración de uranio y fósforo uti-
lizados son bajos, como correspondería a unas aguas que todavía no han
entrado en contacto con la mineralización.

De particular importancia para el modelo conceptual de formación de la zo-
na de fosfatos de uranilo es la definición de los minerales reactantes presentes en
el momento en que se comenzó a formar el paleoanálogo. El conjunto de minera-
les inicial utilizado para este estudio se ha denominado asociación mineral de refe-
rencia y tiene las siguientes propiedades:

• la mineralogía mayoritaria esta formada por clorita rica en magnesio (trata-
da en los cálculos como una solución sólida), cuarzo, moscovita (represen-
tando a la sericita), pirita, grafito y fluorapatito.

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

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

Resultados
Se asume que la formación de los fosfatos de uranilo ha ocurrido cuando las

aguas subterráneas (como se han definido anteriormente) se ponen en contacto
con la asociación mineral de referencia. El sistema así compuesto se ha hecho evo-
lucionar tanto en condiciones abiertas con respecto a la atmósfera (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 reacción relativas basadas en la abundancia relativa de cada mineral.

La tabla Ko-3 recoge los resultados de los cálculos de la reacción con la aso-
ciación 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 subterráneas superficiales actuales y un pCO2 igual al de la atmósfera, mien-
tras que las del sistema tamponado tienen valores de pCO2 y pO2 en equilibrio con
la atmósfera. En la tabla se observa que los cálculos en sistema no tamponado dan
como resultado un agua en equilibrio con los reactantes clorita y moscovita y la
formación de cristobalita, caolinita, calcosina y uraninita, minerales que no se ob-
servan en la zona del yacimiento secundario actual. Por el contrario, el cálculo en
sistema tamponado produce un agua en equilibrio con clorita y moscovita y la for-
mación de caolinita, hematites y saleeita, minerales que sí aparecen en la zona de
fosfatos de uranilo de Koongarra.

Claramente, el tamponamiento del O2 y CO2 es muy ventajoso para la forma-
ción de la zona de fosfatos de uranilo. En estas condiciones el estado de oxidación
del sistema es forzado a mantenerse en el valor de la presión parcial de oxígeno
de la atmósfera, lo que mantiene al uranio disuelto en su estado de oxidación
U(VI) durante todo el proceso de reacción (evitando la precipitación de uranini-
ta, como ocurre en los cálculos en sistema cerrado).

Estas y otras simulaciones realizadas en condiciones tamponadas pero cambian-
do la asociación mineral de referencia, permiten extraer las siguientes conclusiones:

• la formación de la asociación caolinita + hematites + saleeita se puede pro-
ducir por la meteorización del yacimiento primario (con clorita + moscovi-
ta + cuarzo + pirita + grafito + apatito + pechblenda) en condiciones de
equilibrio con la atmósfera,
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• la fuente inicial de uranio (es decir, su mineralogía inicial) no parece ser im-
portante para la formación de la zona secundaria enriquecida en saleeita,

• la pirita parece ser crítica para la formación de los fosfatos de uranilo, ya que
evita que aumente el pH de las aguas y precipiten apatito y silicatos de uranilo,

• el tamponamiento por O2 atmosférico es importante para mantener el Fe y
el U en su estado oxidado mientras se forma suficiente cantidad de saleeita
y hematites,

• el tamponamiento por CO2 atmosférico es importante porque mantiene en
niveles bajos la concentración de las especies HCO3

–
y CO3

2–
, que de otra

forma formarían complejos con el uranio, manteniéndolo en solución y evi-
tando la precipitación de saleeita. 

• el tamponamiento por CO2 atmosférico también es importante porque pro-
duce aguas con bajo contenido en carbono total disuelto, evitando la pre-
cipitación de magnesita, un mineral que no aparece en el yacimiento de
Koongarra.

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

Actualmente el nivel freático está bastante por encima de dicha base de meteo-
rización y esto quiere decir que la zona de fosfatos de uranilo se formó en el pasado
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Asociación mineral de Asociación mineral de
referencia (inicial) equilibrio (final)

Sistema cerrado

(no tamponado)

Sistema abierto

(tamponado)

Clorita, moscovita,

cuarzo,

pirita, grafito,

apatito,

U3O8

Clorita, moscovita,

cuarzo,

pirita, grafito,

apatito,

caolinita,

calcedonia,

uraninita

clorita, moscovita,

cuarzo,

caolinita,

hematites,

saleeita

Tabla Ko-3.
Mineralogía final
en los cálculos
tamponados y no
tamponados
(Sverjensky et al.,
1992 [ARAP, Vol.
11]).
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geológico cuando el nivel freático estaba más bajo. Esto es consistente con los datos
paleoclimáticos, que ponen de manifiesto periodos secos previos al húmedo actual,
que se inició hace unos 12.000 años. Tal periodo seco tuvo que mantenerse durante
un largo lapso de tiempo para permitir la formación de la mineralización secundaria.
En la actualidad, las aguas subterráneas que migran por la zona de fosfatos de ura-
nilo están disolviendo la saleeita precipitada, destruyendo la mineralización secun-
daria. Esta situación correspondería al primero de los escenarios planteados.

Las aguas subterráneas en el momento de la formación de los fosfatos de ura-
nilo tenían una composición química diferente a la actual. De los cálculos de
transferencia de masa se desprende que estas “paleoaguas subterráneas” tenían un
pH y una composición en cationes mayoritarios igual que las aguas actuales, pero
con valores mucho más bajos de bicarbonato, carbono total disuelto, uranio y fos-
fato y mucho más altos de cloruro. 

Cálculos de Bennett y Read
Estos autores parten del supuesto de que la zona de fosfatos de uranilo se ha

podido formar por (i) evaporación de las aguas subterráneas en condiciones no
saturadas y precipitación directa de saleeita, o (ii) meteorización (oxidación) del
yacimiento primario y precipitación de los silicatos de uranilo a partir de las aguas
subterráneas modificadas por reacción. La primera posibilidad la denominan
“Escenario de evaporación” y la segunda “Escenario de meteorización”.
Previamente estos autores realizaron una serie de cálculos de especiación-solubi-
lidad para evaluar las incertidumbres introducidas en los resultados por el uso de
diferentes datos termodinámicos.

El código utilizado en estos cálculos fue el EQ3/6 (Wolery et 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 código
PHREEQE (Parkhurst et al., 1980 con la base de datos CHEMVAL-4 (tabla Ko-2).

Resultados
Los resultados de los cálculos de especiación-solubilidad indican que (i) el

uranio está en solución en forma de complejos carbonatados de U(VI), (ii) el gra-
do de incertidumbre en los datos termodinámicos para los minerales del grupo de
la autunita (fosfato hidratado de uranilo con calcio) es alto,  (iii) las aguas subte-
rráneas están en la actualidad subsaturadas con respecto a la saleeita (fosfato hi-
dratado de uranilo con magnesio), y (iv) la solución sólida entre autunita y saleeita
no parece ser importante en el proceso de fijación del uranio en la zona de fosfa-
tos de uranilo de Koongarra.

Considerando el escenario de evaporación, los cálculos de transferencia de
masa tenían por objetivo cuantificar el porcentaje de evaporación necesario para

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

110

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:57  Página 110



provocar la precipitación directa de saleeita a partir de aguas subterráneas con la
composición actual. Los resultados ponen de manifiesto la inadecuación de los
códigos usados (PHREEQE y EQ3/6) para seguir el proceso de evaporación de
salmueras concentradas con formación de minerales hidratados, aunque parecen
indicar que la evaporación es un proceso importante en la formación de la zona
de fosfatos de uranilo.

Los cálculos del escenario de meteorización  (sólo con la base de datos
CHEMVAL-4) consideraron como mineralogía de referencia cuarzo + clorita +
moscovita + pirita + UO2 + fluorapatito y el agua de partida ha sido un agua de
la zona de la mineralización con las fugacidades de oxígeno y CO2 iguales a las at-
mosféricas. Las tasas de disolución 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 cálculos para evaluar (i) la influencia de las fases
amorfas en las reacciones (sobre todo hidróxidos de hierro y óxidos de uranio), y
(ii) el papel de la solución sólida entre la autunita (con Ca) y la saleeita (con Mg)
en la precipitación de los fosfatos de uranilo. Los resultados principales extraídos
del conjunto de simulaciones son:

• los cálculos realizados con UO2 amorfo producen aguas con mayores con-
centraciones de uranio que los realizados con UO2 cristalino (uraninita),

• los cálculos realizados con Fe(OH)3 amorfo dan concentraciones de Fe en
las aguas 6 órdenes de magnitud superiores (y más razonables) a los rea-
lizados con hematites,

• la presencia de soluciones sólidas en los fosfatos de uranilo disminuye la
concentración de uranio en las aguas, comparadas con las concentraciones
en el caso de permitir sólo 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 disolución de clorita), un aumento del uranio di-
suelto (por disolución de uraninita o UO2 amorfo), un descenso en el pH
(por disolución de pirita) y un aumento de la fuerza iónica.

Consideraciones sobre la modelización del yacimiento
La modelización geoquímica de la zona de fosfatos de uranilo ha permitido

extraer las siguientes conclusiones e implicaciones de relevancia para los estudios
de análogos naturales:

• Posiblemente la implicación más importante es el reconocimiento de cómo
aplicar las herramientas de modelización geoquímica para estudiar proce-
sos que han ocurrido en el pasado geológico. 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 cálculos de especiación-solubilidad y transferencia de masa indican que
la zona de fosfatos de uranilo en Koongarra no se ha formado a partir de las
aguas subterráneas actuales. Estas aguas de la zona meteorizada están sub-
saturadas con respecto a la saleeita y además pierden enseguida su impronta
del oxígeno atmosférico en cuanto llegan al nivel freático, haciéndose más re-
ductoras y volviéndose más subsaturadas todavía con respecto a la saleeita.

• La zona de fosfatos de uranilo se formó en el pasado geológico bajo condi-
ciones no saturadas coincidentes con un periodo climático más seco, previo
al húmedo actual establecido hace unos 12.000 años.

• La extensión actual de la zona de fosfatos de uranilo coincide con la posi-
ción del halo de alteración hidrotermal con asociaciones minerales que in-
cluyen grafito, lo que puede estar relacionado con una diferencia en el
mecanismo de meteorización y en la disponibilidad de PO4.

• La geoquímica y los procesos geoquímicos en Koongarra asociados con la zona
de fosfatos de uranilo puede dividirse convenientemente es dos categorías, de
acuerdo con su relevancia para el estudio de los procesos geoquímicos que es-
tán operando en la actualidad y los que han funcionado en el pasado:
- la información y la reconstrucción de procesos geoquímicos que se piensa han podido ser

importantes en el pasado geológico (como es la formación de la zona de fosfatos de urani-

lo) forman la base de un paleoanálogo de la migración de residuos radiactivos.

- la información sobre la geoquímica de suelos, rocas, aguas actuales y el papel jugado por

los procesos de sorción en el abanico de dispersión forman la base de un análogo actual

de la migración de residuos radiactivos,

• Estos estudios proporcionan una referencia muy valiosa para mejorar nues-
tro conocimiento de cómo migran los radionucleidos en un sistema natural
y sirven, a pesar de sus incertidumbres, para evaluar el modo en que los ra-
dionucleidos pueden migrar en una gran variedad de ambientes geológicos
y sobre una gran variedad de escalas de tiempo.

Modelización geoquímica de la sorción del uranio
La modelización de este proceso se centró en la zona meteorizada, en con-

creto en el abanico de dispersión del yacimiento secundario. A continuación se
describen los resultados más significativos tal y como aparecen en Waite (1992)
(ARAP, Vol.13).

Los modelos usados para describir el equilibrio de las reacciones de adsorción-
desorción en las superficies minerales pueden clasificarse en dos tipos principales:
relaciones de reparto empíricas y modelos conceptuales para el complejamiento su-
perficial[27]. Dada la complejidad de los sistemas naturales, se ha usado ampliamen-
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te el primer tipo de aproximación para describir el reparto de solutos entre fases mi-
nerales y agua. Muchos de los modelos que se usan actualmente en los ejercicios de
evaluación de la seguridad, se basan en los coeficientes de distribución Kd, sin em-
bargo, para su correcta aplicación es preciso asegurar que existen condiciones de re-
versibilidad y que hay una dependencia lineal de la concentración de solutos
adsorbida con respecto a la concentración de solutos en la solución.

Ha habido varios intentos en la década pasada de desarrollar modelos más gene-
rales de adsorción del U

6+
sobre substratos sólidos, sin embargo, como ya se comen-

tó, estos modelos no dan buenos ajustes entre los datos obtenidos experimentalmente
y los resultados de la modelización. Actualmente la tendencia es la de incorporar mo-
delos de complejamiento superficial (como hace el código CHEMTARD).

El trabajo desarrollado en Koongarra tuvo como objetivo desarrollar un mo-
delo predictivo del reparto de U

6+
entre la solución y los substratos naturales que

pudiera construirse a partir de la modelización preliminar del complejamiento su-
perficial de uranilo sobre minerales simples.

Modelización de la sorción sobre minerales simples
En estos cálculos se utilizó la aproximación del complejamiento superficial

con modelo de doble capa difusa (de la doble capa eléctrica) para definir la ad-
sorción del U en ferrihidrita. Inicialmente se asumió una posición de sorción 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 más ge-
neral disponible para protones, cationes y aniones.

Utilizando una combinación de posiciones fuertes y débiles para formar com-
plejos superficiales de uranilo con hidroxilos, se obtuvieron buenos ajustes entre
el modelo teórico y los experimentos llevados a cabo en el laboratorio (comenta-
dos en el apartado de sorción), aunque los mejores resultados se consiguieron
usando un programa de optimización no lineal, FITEQL. Los resultados de ad-
sorción en condiciones básicas en las que el uranilo está dominado por las espe-
cies carbonatadas, también fueron satisfactorios.

Con respecto a la presencia de ligandos competidores, la incorporación en el
modelo de sorción del U en la ferrihidrita del complejo superficial de fosfato ter-
nario de uranilo (con una constante de formación determinada con el FITEQL)
da como resultado un buen ajuste entre el modelo y los datos experimentales.

La sorción de U
6+

sobre cuarzo quedaba bien modelizada asumiendo una sor-
ción en posiciones débiles. Incluso el modelo era capaz de describir el efecto com-
petitivo del fluoruro sobre la formación de complejos de U

6+
en solución.
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[27] Estos modelos usan un formalismo similar al de las reacciones de especiación en solución para representar
las reacciones de superficie.
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La sorción sobre caolinita fue menos satisfactoria. El ajuste entre los resultados
experimentales y los del modelo era bastante aceptable para condiciones de baja
concentración de U

6+
e incorporando al modelo la opción de intercambio iónico y

la adsorción específica en posiciones fuertes y débiles. Sin embargo, el modelo no
pudo reproducir los resultados obtenidos para elevadas concentraciones de U.

Modelización de los substratos
La modelización preliminar que asumía la adsorción de todo el U

6+
sobre subs-

tratos naturales, especialmente por óxidos de hierro, dio resultados razonablemente
satisfactorios. Sin embargo, un análisis más detallado indicó dificultades importantes
en esta aproximación. Además, la suposición de una densidad uniforme de posicio-
nes por unidad de área conducía a una subestimación de la sorción de U.

El ajuste mejoró considerablemente al usar un modelo más complejo con las
siguientes características: (a) una concentración elevada de posiciones de enlace
fuerte y muy ácidas y (b) una concentración todavía mayor de posiciones de enla-
ce débiles, con propiedades ácidas similares a la ferrihidrita.

El buen ajuste demostró que es posible derivar un modelo que describa ade-
cuadamente los datos experimentales aunque tampoco hay que olvidar que los va-
lores de los parámetros se eligieron por métodos que no son mucho más precisos
que los de ensayo y error. Esto llevó a la consideración 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 sorción de radionucleidos.

Modelización del transporte de radionucleidos

Además de los ejercicios de modelización geoquímica se aplicaron modelos
de flujo y transporte de solutos, principalmente dirigidos a simular la formación
del abanico de dispersión. Los objetivos de esta modelización fueron comprender
los procesos que retardan la migración 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 dispersión y comparar estos resultados con las restricciones
impuestas por los estudios geomorfológicos. El trabajo (descrito en el Volumen 14
de ARAP; Golian y Lever, 1992), se centró en el estudio de la serie de 

238
U, y en

menor intensidad en 
232

Th y 
235

U.
Las aproximaciones de la modelización[28] tuvieron que manejar muchas in-

certidumbres en la representación del sistema de Koongarra y de su evolución con
el tiempo. Por tanto, el resultado fue que varios de los modelos usados se ajusta-
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[28] En este estudio se usaron un gran número de modelos (tabla Ko-4) para interpretar la ingente cantidad de
datos disponibles sobre concentraciones de radionucleidos en las aguas subterráneas y los sólidos.
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ron bien a los datos disponibles, haciendo difícil la decisión de cuál era el más 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 modelización. Las diferentes asunciones y conceptos incorporados en
los modelos se resumen en la tabla Ko-4, junto con una indicación de las escalas
temporales que cubren dichos procesos.

Existen muchos procesos que controlan la cantidad de radionucleidos que
pueden salir de la solución en el abanico de dispersión. Estos incluyen el equili-
brio de sorción (modelizado mediante aproximaciones sencillas de Kd, o por al-
gún modelo más detallado como los que se han descrito en el epígrafe anterior),
la incorporación química en los óxidos 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 desintegración alfa[29].

Teniendo en cuenta esta situación fue conveniente dividir los modelos en tres
tipos que consideraban:

• el reparto del uranio entre el agua subterránea y una fase sólida
• el reparto entre el agua subterránea y más de una fase sólida y
• una representación más realista de los procesos geoquímicos determinando

el reparto entre el agua subterránea y la roca total.

Fraccionamiento del uranio entre el agua subterránea y una fase sólida
El primer tipo de modelos, de una fase, son similares a los modelos sim-

ples usados normalmente en la evaluación de la seguridad y es fácil represen-
tarlos matemáticamente. La ecuación de transporte contiene un término simple
de sorción en equilibrio que involucra a la matriz rocosa total. El coeficiente de
distribución describe la relación de distribución en equilibrio del radionuclei-
do entre la matriz rocosa y el agua subterránea en contacto. Sin embargo, esto
no es consistente con las determinaciones analíticas en el sistema natural que
han mostrado que la mayoría de los radionucleidos en la roca no están directa-
mente accesibles al agua subterránea y, por tanto, no pueden tratarse como sor-
bidos. El resultado es que la Kd 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 más
aproximado a la realidad. Sin embargo, este tipo de modelos es más complica-
do matemáticamente, tiene más parámetros libres y requiere más datos sobre el

[29] El uranio en algunas de las fases cristalinas (no accesibles) no está en equilibrio isotópico con las aguas sub-
terráneas, mientras que en el resto de las fases (las fácilmente accesibles) sí lo está.
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sistema. Los modelos desarrollados incorporaron procesos de retroceso y un
intercambio químico cinéticamente limitado entre el agua subterránea y una fa-
se cristalina. Para alcanzar algo más que una simple representación 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 más fases también han sido usados aunque fue mucho
más difícil obtener estimaciones de muchos de los parámetros geoquímicos 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-
lución de esta zona puesto que no se tenían los suficientes datos para restringir el
modelo. Dado que había muchas incertidumbres en el sistema, la modelización
más adecuada fue en una dimensión (1D). Sin embargo, también se realizaron
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Escala de 
tiempo (Ma)

Tabla Ko-4.
Resumen de los

modelos de
transporte de

radionucleidos
usados durante el

proyecto ARAP,
con indicación de

los procesos que
incluye cada uno y

la predicción del
tiempo necesario

para que se forme
el abanico de

dispersión del
uranio (Golian et
al., 1992 [ARAP,

Vol. 14]).

Sistema abierto, monofásico 1 X 0,9-4

Sistema abierto, multifásico 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

Monofásico, de cajas 1 1 X X X 2,2-2,6

Fases accesibles, de cajas 1 1 X X X X 0,6-1

Tiempo de tránsito modif. 1 1 X X 2,2-2,6

Ídem para fases accesibles 1 1 X X X 1

PA 1 X X X 2

Bifásico simple 1 X X X

Bifásico de fases accesibles 1 1 X X X X X 0,6-1,2

Transporte bifásico 1 X X X X 3-4

Adv-disp-sorción-fijación 1 X X X X 0,4

Fijación de torio 1 X X X X 1

Edad de la saleeita 1 X 0,8

Vías preferentes 2q 2 X X X X 1-2

Advec.-dispersión-sorción 2q X X X

Zona de transición variable 2q X X X X

NAMMU 2 X X X 2

CHEMTARD 1 X X X X X 0,5-1
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modelos 2D que ofrecían una posibilidad de explorar las posibles evoluciones del
abanico de dispersión, aunque sólo de forma cualitativa.

También se desarrolló un ejemplo para estimar los efectos de la meteorización
de clorita sobre la migración del uranio. Se consideraron factores tales como los
cambios con el tiempo en los coeficientes de distribución y en las porosidades y
se basó en un modelo unidimensional de sorción-dispersión-advección. Este mo-
delo se planteó a partir de los estudios sobre meteorización de clorita. La meteo-
rización de clorita aumenta el retardo del uranio en un factor de 2,5 comparado
con el caso sin meteorización. Asumiendo una velocidad de Darcy y una concen-
tración 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 meteorización de clorita dependiente del tiempo no se incluía en los
cálculos, los resultados no coincidían con los observados.

El movimiento del uranio también se modelizó en dos dimensiones usando un
código de flujo de agua subterránea multidimensional y transporte de radionuclei-
dos (código NAMMU, Atkinson et al., 1986). Este modelo se planteó a partir del
trabajo desarrollado para explorar la forma de la pluma de radionucleidos y su evo-
lución con el tiempo. La elección de los parámetros hidrogeológicos podría ser eva-
luada comparando la forma de los perfiles de uranio calculados con la forma actual
del abanico de dispersión. El modelo resultó particularmente sensible a los con-
trastes de permeabilidad entre la zona meteorizada y la no meteorizada. Sin embar-
go siguen faltando datos más completos para el calibrado del modelo.

Casi todos los modelos que se usaron asumieron parámetros de flujo cons-
tantes con el tiempo. Sin embargo, los que simularon el transporte del uranio ha-
ce cientos de miles de años 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 hidrogeológico, y
además hay evidencias de flujos actuales en otras direcciones, la mayoría de los mo-
delos de transporte usaron un flujo promedio en dirección N-S dado que hay más da-
tos disponibles para estas secciones. Casi todos los modelos omitieron también la
dispersión puesto que se consideró que tenía 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 podrían ser
explicados incorporando la dispersión en los modelos. Por tanto, se decidió incluir es-
te proceso en algunos modelos simples permitiendo a una de las componente del
transporte de radionucleidos avanzar en la dirección determinada por el gradiente lo-
cal de concentración. También se incorporó la dispersión en 2D en el código NAM-
MU. Sin embargo, en ningún caso se incluyó la difusión en la matriz por no ser
considerada un mecanismo esencial (ver apartado sobre Difusión en la matriz).
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Fraccionamiento del U entre el agua subterránea y más de una fase sólida
Los modelos multifásicos que incorporan el retroceso alfa fueron capaces de

reproducir las diferencias observadas en la composición isotópica entre las fases
accesibles e inaccesibles y la separación de los isótopos del uranio 238 y 234. Sin
embargo, emplearon una serie de parámetros mal conocidos y necesitaron usar
una elevada proporción (hasta un 40%) de radionucleidos emisores alfa desinte-
grándose 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 podrían ser relativamente bien reproducidas, los
ajustes simultáneos para las fases inaccesibles fueron más difíciles de conseguir. El
modelo confirmó 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 químico de 

234
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 
234

Th fueron capaces de explicar el descenso
de las relaciones de actividad 

234
U/

238
U en la dirección de flujo, como se encuentra

en muchos otros estudios (Osmond et al., 1983), con diferentes parámetros. Sin
embargo, el modelo del torio no fue capaz de explicar el enriquecimiento progre-
sivo de la relación 

234
U/

238
U en el agua subterránea en la dirección del flujo. Los

modelos de una fase (comentados en el epígrafe anterior) que incorporan la sor-
ción en equilibrio no pueden explicar el transporte diferencial de los dos isótopos
de uranio excepto si se asignan retardos diferentes para cada isótopo.

Representación más realista del fraccionamiento del uranio
Además de las modelizaciones anteriores, se utilizó un código de transporte

reactivo unidimensional, el CHEMTARD. Este código plantea el retardo de las
especies carbonatadas de U

6+
durante el flujo del agua subterránea, mediante la

sorción en equilibrio sobre óxidos de hierro. El proceso de sorción se aproxima
mediante la representación de la superficie de sorción usando el Modelo de Triple
Capa. Los niveles calculados de U sorbido resultaron muy similares a los obser-
vados en el abanico de dispersión de Koongarra.

El modelo predice una movilidad mayor del U que del Th y un aumento
progresivo con el tiempo de la concentración de Th al inicio de la pauta de flu-
jo, más que una significativa migración a lo largo de dicho flujo. Las concentra-
ciones máximas predichas para el U sorbido caen en el rango de 400-450 µg/g,
rango muy similar a los resultados medidos en las rocas meteorizadas de la zo-
na (entre 100 y 600 µg/g).
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Consideraciones sobre los modelos de transporte
Todos los modelos probados en este sistema son capaces de representar dis-

tintos aspectos del comportamiento de la migración en este ambiente geológico.
Los modelos más complejos son más realistas, pero requieren más datos de los
que actualmente están disponibles. Por su parte, los modelos más simples son ca-
paces de representar las características más importantes del sistema y tienen la
ventaja de requerir menor cantidad de datos. En general, la modelización ha per-
mitido ilustrar las posibles consecuencias de procesos diferentes y rangos para-
metrales que son consistentes con los datos analíticos.

El sistema de Koongarra es heterogéneo y esto ha conducido a serias dificulta-
des en la selección 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 encontrarán en el análisis del transporte de radionucleidos en un sistema de al-
macenamiento. La estimación de las escalas de tiempo para la evolución del abani-
co, asumiendo un flujo de Darcy constante para el agua subterránea, proporcionó
edades para el abanico del orden de 0,5 a 3 Ma. Esto está de acuerdo con las esti-
maciones geomorfológicas de las velocidades de erosión 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 dirección del agua subterránea. El transporte
del U en el abanico de dispersión secundario habrá tenido lugar, por tanto, a lo lar-
go de distancias cortas en una escala temporal del orden de millones de años. 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. Está claro que la modelización de este sistema re-
quiere la representación de la influencia del clima sobre la hidrogeología y los pro-
cesos geoquímicos. La aproximación adoptada intentó estimar los valores actuales de
los parámetros relevantes asumiendo que han sido constantes en el tiempo. Esta ra-
zonable suposición dio como resultado una escala de tiempo para las fluctuaciones
climáticas muy corta en relación con las vidas medias de los radionucleidos de inte-
rés. El progreso futuro de la modelización del transporte de radionucleidos en este
sistema requeriría datos adicionales sobre el sistema hidrogeológico y su variación
con el tiempo, sobre la forma del U en el abanico de dispersión y sobre la heteroge-
neidad del sistema para poder obtener una mejor representación de la evolución hi-
drogeológica y el acoplamiento entre los códigos geoquímicos y de transporte.

Analogías

El yacimiento de uranio de Koongarra, que ha sufrido en los últimos dos mi-
llones de años un lixiviado y transporte activos debido a la infiltración de aguas
subterráneas oxidantes, fue elegido como análogo de un sistema de AGP de RAA
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que hubiera sufrido un fallo en su capacidad de sellado y retención del combus-
tible gastado, con el objetivo de poner a prueba y analizar las metodologías para
la caracterización y la evaluación 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 más severo que el es-
perado en ningún 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
retención-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 situación de
mayor flujo de aguas subterráneas y unas condiciones mucho más oxidantes que
las esperables en un almacenamiento geológico profundo.

Además de estas diferencias, existen una serie de limitaciones en las analo-

gías de Koongarra, algunas de ellas también aplicables al resto de análogos naturales. Las más des-

tacadas son:

• Conocimiento inadecuado de las condiciones iniciales y de borde. No se puede determinar

con precisión 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 meteorización.

• El término fuente (es decir, la distribución original de los elementos producto de reacciones nu-

cleares de interés) no se conoce para el yacimiento primario[30].

• Las condiciones geoquímicas han podido cambiar durante el periodo de tiempo de interés

(millones de años).

• Los resultados pueden reflejar el solapamiento con otros procesos que no se espera se pro-

duzcan en un sistema de AGP.

• La interpretación de los resultados no es única: más de una combinación de procesos y even-

tos es generalmente consistente con las observaciones.

• Los materiales estudiados son sólo una aproximación de los que aparecen en un sistema de

almacenamiento. Por ejemplo, la uraninita es un buen análogo de la composición global y la

forma cristalina del combustible gastado, pero no contiene ni las segregaciones internas ni

la misma cantidad de elementos transuránidos 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 evaluación de los efectos producidos por
los procesos de: (1) lixiviación del combustible gastado en condiciones oxidan-
tes; (2) migración y retención de radionucleidos; y (3) movimiento de frentes de
meteorización y frentes redox. Por ello, este sistema puede considerarse análo-
go de algunos de los materiales y procesos esperables en la evolución de un sis-
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[30] El problema es poco importante para el 
99
Tc, moderadamente importante para el 

129
I y serio para el 

239
Pu. La

consecuencia es una limitada capacidad para cuantificar el grado de retención o migración del 
239

Pu y el 
129

I.
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tema de almacenamiento de residuos radiactivos. Desde el punto de vista de las
analogías, siguiendo el esquema de Miller et al., 2000), en Koongarra se pueden
estudiar las siguientes:

Analogías de los materiales
Combustible gastado
La uraninita en la zona del yacimiento primario no meteorizado de

Koongarra (figura Ko-2) puede considerarse como análogo del combustible gas-
tado y permite estudiar, por tanto, el alcance de la redistribución de los radionu-
cleidos por disolución y meteorización.

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 mineralización. La figura Ko-9 esquematiza el proceso de alteración de
la uraninita primaria para dar silicatos de uranilo por interacción de los mate-
riales del campo cercano (esquistos cloríticos no meteorizados) con las aguas
subterráneas ricas en Si y Mg, todo ello por debajo del nivel freático.
Posteriormente, los silicatos de uranilo y la uraninita restante se alteran por
meteorización en un ambiente no saturado para dar fosfatos de uranilo, mucho
más solubles que los silicatos de uranilo[31]. Dos son, por tanto, las analogías
posibles para una comparación con la potencial evolución del combustible gas-
tado en un AGP de RAA:
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[31] Véase la figura Ko-3, en el epígrafe “Mineralogía y geoquímica del yacimiento”, para la secuencia mineraló-
gica completa en Koongarra, junto con las fórmulas químicas de los minerales.

Aguas subterráneas
con Si, Mg

Sklodowskita

UO
2

2+

Uraninita
primaria

Kasolita
Pb radiogénico

Uranita
secundaria

Curita

Enriquecimiento en  Pb

Wönsendorfita

Ca

Sklodowskita

Figura Ko-9. Modelo
conceptual del
proceso de alteración
de la uraninita
primaria para dar
silicatos de uranilo.
La uraninita
primaria y los óxidos
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 [ARAP, Vol.
9], pág. 118).
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• la estabilidad de la uraninita en un ambiente saturado, neutro y ligeramente
oxidante (zona no meteorizada del yacimiento primario de Koongarra), y

• la estabilidad de la uraninita y los silicatos de uranilo en un ambiente no sa-
turado, ácido y fuertemente oxidante (zonas meteorizada y de transición en
el yacimiento primario meteorizado de Koongarra).

Los principales productos de alteración en el primer caso son los silicatos de
uranilo y en el segundo los fosfatos de uranilo. Minerales similares se cree que se
formarán en Yucca Mountain si falla el sellado del combustible gastado (Kovach
et al., 1994).

Analogías de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Especiación-solubilidad
El análisis geoquímico de las muestras de aguas subterráneas, tanto en el ya-

cimiento primario como aguas abajo de él, ha permitido la caracterización del
comportamiento en solución de los elementos traza relevantes para la evaluación
de la seguridad, y además ha servido para evaluar la aplicabilidad de códigos de
modelización geoquímica y la validez de las bases de datos termodinámicos aso-
ciadas a ellos.

Retardo de radionucleidos
Las muestras del yacimiento primario meteorizado y del abanico de dis-

persión desarrollado aguas abajo, proporcionan un medio de evaluar la impor-
tancia que la sorción (sobre arcillas y óxidos de hierro), la inclusión en
posiciones estructurales de minerales o la coprecipitación con minerales de
uranio, tienen sobre la capacidad de migración de los productos de reacciones
nucleares. La figura Ko-10 muestra el modelo conceptual propuesto para la mi-
gración 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 238U,
235U y 232Th y 239Pu, 129I, 99Tc y 36Cl. Todos ellos pueden aparecen en un sistema de
almacenamiento de residuos radiactivos y, por tanto, pueden considerarse buenos
análogos de otros radionucleidos relevantes. En este sentido las estimaciones so-
bre su movilidad (obtenidas en este estudio) serán muy útiles para una evaluación
de la seguridad.

Los procesos geoquímicos asociados con la zona de fosfatos de uranilo se pue-
den dividir en dos categorías en función de su relevancia para los procesos geo-
químicos actuales y para los que han tenido lugar en el pasado geológico. La
información sobre la geoquímica actual de suelos, roca meteorizada, aguas subte-
rráneas y el papel jugado por los procesos de sorción, forman el análogo actual de

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

122

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 122



la migración de residuos nucleares. Por su parte, la información inferida a partir de
reconstrucciones de los procesos geoquímicos que se supone han operado en el pa-
sado geológico forman el paleoanálogo para la migración de residuos nucleares.

Los estudios de los procesos geoquímicos, aunque hayan tenido lugar en el
pasado geológico, proporcionan una referencia única para nuestro entendimien-
to de cómo el uranio y otros nucleidos migran en la naturaleza. A pesar de las in-
certidumbres inherentes, estos estudios proporcionan una base para el análisis de
la forma en la que los radionucleidos migrarán en ambientes geológicos muy va-
riados y en un rango muy amplio de escalas temporales.

El transporte del uranio en el abanico de dispersión ha tenido lugar en unas
distancias bastante cortas durante una escala de tiempo de millones de años. 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 vías de
flujo en las rocas ahora erosionadas. El hecho de que la mayoría del uranio se ha-
ya movido sólo de 50 a 100 m en estas escalas temporales sugiere que el U no es
muy móvil, incluso en un sistema químico activo con un flujo relativamente ele-
vado de agua subterránea.

Las muestras de la zona meteorizada se han analizado en detalle para investigar
la adsorción de radionucleidos. Esta ha sido modelizada por medio de modelos geo-
químicos de complejamiento superficial (Waite et 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 evaluación de la segu-
ridad, que normalmente sólo incluyen un retardo por sorción en equilibrio lineal.
Si los coeficientes de sorción se eligen considerando únicamente las fases en equi-
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Figura Ko-10.
Modelo conceptual
de la migración y
el retardo de los
radionucleidos en
Koongarra
(Murakami et al.,
1992 [ARAP, Vol.
9], pág. 120).
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librio con el agua subterránea, el resultado de despreciar las fases cristalinas so-
brestimará la velocidad a la cual se transportan los radionucleidos. Por tanto, es
preciso tener en cuenta los procesos cinéticos que conducen a la incorporación de
estos elementos en fases cristalinas para conseguir velocidades de transporte más
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 isótopos hijos entre las fases sólidas y las aguas subterráneas de Koongarra. La
probabilidad de transferencia de isótopos entre fases por retroceso alfa y la distan-
cia de eyección del núcleo que ha retrocedido dependen de la superficie de contac-
to entre las fases, la geometría del sistema y las características físicas de las fases (por
ejemplo, óxidos de hierro amorfos o cristalinos en Koongarra).

El mecanismo normal de retroceso alfa hace que las aguas subterráneas sue-
lan tener una relación de actividad 

234
U/

238
U mayor que uno (por retroceso alfa ha-

cia la solución del 
234

Th formado por desintegración de un núcleo de 
238

U cercano
a la superficie de un mineral y la posterior conversión del átomo de 

234
Th en 

234
U

por desintegración en un tiempo medio de 12 días). En Koongarra, sin embargo,
las aguas subterráneas de la zona meteorizada (cerca de la superficie) tienen una
relación 

234
U/

238
U  bastante menor que uno (Payne et al., 1992 [ARAP, Vol. 7]) y,

además, está correlacionada con las relaciones de actividad en el uranio accesible
(fácilmente lixiviable) de las fases sólidas (Edis et al., 1992 [ARAP, Vol. 8]). Estos
valores menores de uno se consideran anómalos y se han explicado (al menos en
parte) como el resultado de la transferencia de núcleos de torio por retroceso al-
fa desde las fases amorfas (más accesibles) hacia las fases cristalinas (menos acce-
sibles) como consecuencia de la desintegración a de los átomos de uranio
originales presentes en las fases amorfas (Nightingale, 1988).

La aparente menor movilidad del uranio-234 debido al mecanismo de empla-
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 migración de radionucleidos.

Difusión en la matriz
La difusión aparente del uranio desde las fisuras tapizadas con uraninita ha-

cia la matriz cuarzo-clorítica no meteorizada es de 10
–24 

m
2
/s (Edis et al., 1992

[ARAP, Vol. 8]). Este valor incorpora los efectos de la difusión, la sorción-desor-
ción y el retroceso alfa y es menor que los valores estimados por Shea (1984) pa-
ra minerales cloríticos (10

–22
-10

–19 
m

2
/s) en un estudio de laboratorio de granos

individuales, y menor también que los citados por este autor para rocas graníticas
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(10
–19

-10
–16

m
2
/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 difusión del uranio en la matriz es un proce-
so mucho menos relevante que la sorción.

Coloides
Los coloides en Koongarra son predominantemente minerales de la arcilla y óxi-

dos de hierro y son un mecanismo secundario de transporte de radionucleidos en las
aguas subterráneas que atraviesan la mineralización. El uranio migra principalmente
como especie en solución verdadera, mientras que el torio y el actinio se asocian, so-
bre todo, con partículas de mayor tamaño, mucho más inmóviles (> 1µm). Sin em-
bargo, de la pequeña proporción de 

230
Th que pasa a través del filtro de 1 micra, una

parte significativa se asocia con coloides.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

Muchos de los procesos que han influido en la evolución de este sistema na-
tural son relevantes en la evaluación 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 evaluación del comportamiento
(Duerden y Airey, 1994): 

• la evolución geológica del área y del yacimiento primario de uranio,
• los procesos de meteorización,
• la evolución del abanico de dispersión del uranio,
• la formación y el transporte de elementos transuránidos y de productos

de fisión,
• la distribución de los nucleidos de la serie del uranio entre los diferentes

minerales de la roca encajante,
• las transformaciones mineralógicas,
• la caracterización de las vías de flujo del agua subterránea y su variabilidad, y
• el transporte de los nucleidos de la serie del uranio en solución verdadera y

por coloides.

Koongarra ha sido considerado un análogo natural del comportamiento del
campo próximo y la geosfera de un sistema de almacenamiento de RAA con poste-
rioridad a la entrada de aguas subterráneas 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
además, este sistema tiene una serie de características que permiten el estudio de un
conjunto de procesos de especial relevancia en la evaluación de la seguridad.
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Las escalas temporales abarcadas por el estudio del análogo de Koongarra
van desde menos de un año a más de 3 millones de años, dependiendo del proce-
so estudiado, lo que amplía enormemente las escalas temporales de los experi-
mentos de laboratorio. 

Se han desarrollado y probado diferentes técnicas de modelización que abar-
can procesos tan diversos como el flujo del agua subterránea, la meteorización de la
roca encajante, la sorción de radionucleidos, la evolución del abanico de dispersión
del uranio y la distribución 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 evaluación de la seguridad al nivel de procesos individuales y de subsistemas.

La modelización de la evolución de la mineralización secundaria en
Koongarra implica un nivel de complejidad similar al que requiere una evaluación
del comportamiento para un sistema de AGP en su conjunto. Se ha probado la
metodología de generación de escenarios desarrollada por SKB/SKI en un pro-
yecto conjunto de generación de escenarios para la evaluación de la seguridad de
un AGP. Además, ARAP ha formado parte, como caso tipo, en la fase 1 del pro-
yecto INTRAVAL de la NEA (NEA, 1999).

En concreto, el análogo natural de Koongarra, según se estudió en el proyec-
to ARAP, ha jugado un papel más o menos importante en distintos aspectos de re-
levancia para la evaluación de la seguridad (lo que Wingefors, 1994, denomina
background knowledge) que se comentan a continuación.

Caracterización del sistema
En Koongarra se han aplicado gran cantidad de técnicas geológicas, geoquí-

micas y geofísicas para conseguir una completa caracterización del emplazamien-
to y de su evolución. ARAP ha contribuido a una mejora del entendimiento de la
información de base que es necesaria para una correcta evaluación de la seguri-
dad de un AGP de RAA. En particular, en cuanto a la caracterización del empla-
zamiento, ARAP ha mostrado:

• la utilidad de un programa completo de prospección geofísica,
• la importancia de una evaluación conjunta de la hidrogeología y la geo-

química,
• la importancia del estudio de la evolución geológica del emplazamiento

para entender mejor, a todas las escalas posibles, los fenómenos observados
y disminuir la incertidumbre en las predicciones, y

• las posibilidades que ofrece un examen detallado de la mineralogía de
rocas y suelos.

A modo de ejemplo, la tabla Ko-5 es un resumen de las técnicas multidis-
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ciplinares aplicadas durante el proyecto ARAP para mejorar el modelo con-
ceptual del flujo del agua subterránea y el transporte de radionucleidos
(Kovach et al., 1994).

Desarrollo de escenarios y modelos conceptuales
Desarrollo de escenarios
En Koongarra se prestó mucha atención a la verificación de la metodolo-

gía de construcción de escenarios (SKI/SKB, 1989) que se utiliza en la eva-
luación del comportamiento de un sistema de AGP. Otros objetivos parciales
que se perseguían al hacer esto fueron (Skagius y Wingefors, 1992, [ARAP,
Vol. 16]): proporcionar una descripción sistémica del análogo; es decir, una
descripción de cómo diferentes procesos han contribuido a la formación del
abanico de dispersión de uranio, e intentar una derivación lógica de escena-
rios evolutivos alternativos para el análogo.

El propósito de la descripción sistémica del análogo es facilitar el intercam-
bio de información e ideas entre expertos en evaluación de la seguridad y exper-
tos en el estudio de análogos 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 evaluación de la seguridad.

La metodología adoptada es muy similar a la utilizada por SKI/SKB[32] en
su proyecto conjunto de desarrollo de escenarios para la evaluación del com-
portamiento (SKI, 1991, Chapman et al., 1995) y comprende las siguientes ac-
tividades: (i) identificación de todas las características, eventos y procesos
(FEPs, del inglés “features, events and processes”) que han podido influir en
la evolución del análogo; (ii) breve descripción de cada FEP, sus causas y efec-
tos, los aspectos de modelización y las referencias a la literatura pertinente; (iii)
selección de FEPs basada en criterios, lo más objetivos posible, sobre  la im-
portancia y el papel de cada uno de los FEP en la evolución de la mineraliza-
ción de uranio; y (iv) clasificación de los FEPs retenidos atendiendo a su
naturaleza, agrupando por categorías los FEPs relacionados. Una vez seleccio-
nados y agrupados los FEPs, se procede a la descripción sistémica del análogo
y a la formulación de escenarios.

En total se identificaron 242 FEPs, que se agruparon en una de las cua-
tro categorías siguientes: (i) eliminados (52 FEPs), por duplicación, pobre
definición, baja probabilidad o consecuencia mínima, (ii) sistema (138 FEPs)
(lo que SKI/SKB denominan “process system”, Chapman et al., 1995, pág.
8), definido como “todos aquellos fenómenos deterministas químicos y físi-
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cos que han podido influir en la formación del yacimiento secundario de ura-
nio y en el abanico de dispersión en la zona meteorizada” (Skagius y
Wingefors, 1992 [ARAP, Vol. 16], pág. v); (iii) condiciones externas (39
FEPs), es decir FEPs que han ocurrido con independencia de los fenómenos
pertenecientes al sistema (por ejemplo, “Duración e intensidad de la lluvia”
o “Erosión y peneplanización”); y (iv) características externas (13 FEPs), es
decir, FEPs que reflejan la historia de la región pero que no influyen en la
evolución del análogo, como por ejemplo los FEPs “Depósitos de talud” o
“Líneas de costa antiguas”. 

La formulación de escenarios se basó en los FEPs de las categorías “Condiciones ex-

ternas” y “Características externas”. Como ejemplo de aplicación al caso de formación

de fosfatos de uranilo, se asume que la meteorización intensa de la roca encajante (los

esquistos con clorita y cuarzo) empezó hace unos 1,6 millones de años, al comienzo de

la edad de hielo pleistocena. La subsiguiente oxidación y movilización del uranio se ad-

mite que ha podido tener lugar tanto en condiciones saturadas como no saturadas. Esto

ha dado lugar a la formulación de los siguientes escenarios:

• Escenario “Fosfatos de uranilo formados en condiciones no saturadas”. En este escenario el

abanico de dispersión evoluciona de forma periódica en conjunción con la alternancia de pe-

riodos secos (glaciales) y húmedos (interglaciales) durante la época glacial del Pleistoceno.

• Escenario “Fosfatos de uranilo formados en condiciones no saturadas en un sólo evento”.

Aquí, los fosfatos de uranilo se forman bien al principio o al final de la época glacial pleis-

tocena.

• Escenario “Fosfatos de uranilo formados en condiciones saturadas”. En este escenario la

mineralización secundaria se forma en conjunción con los periodos de alto y bajo flujo de

agua subterránea que se alternan debido a los cambios climáticos.

Además de estos escenarios principales se han desarrollado también variantes menores de-

pendiendo de la posición relativa del nivel freático y el frente de meteorización.

Desarrollo de modelo conceptuales
Las principales aportaciones de Koongarra a la evaluación de la seguridad es-

tán relacionadas con el desarrollo y la mejora de los modelos conceptuales sobre
el comportamiento de la uraninita ante un proceso de alteración muy agresivo y
sobre los procesos de migración y retención de radionucleidos.

Con respecto a este último aspecto, es de resaltar la importancia de los proce-
sos de coprecipitación con determinadas fases sólidas y de sorción en determinadas
fases sólidas de elementos relevantes en una evaluación de la seguridad. Aún cuan-
do no se hace referencia a los trabajos desarrollados en este análogo, es evidente el
interés en los ejercicios de evaluación de la seguridad de los modelos de coordina-
ción (complejamiento) superficial para analizar los procesos de retención (sorción)
de los radionucleidos . De hecho, en SITE-94 (SKI, 1996) se realizaron ya algunos
cálculos de “tanteo” con este tipo de modelos (Arthur, 1996). También son citados
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como complemento a la aproximación 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.

Adquisición de datos
Algunos datos cuantitativos de Koongarra han sido citados como de poten-

cial aplicabilidad directa para la evaluación del comportamiento de un sistema de
AGP. Entre ellos destacan:

• La velocidad de migración del uranio y otros radionucleidos (Golian et al.,
1992 [ARAP, Vol. 14]). Se ha calculado una velocidad de migración de en-
tre 25 y 100 metros por millón de años. Deducida a partir de la extensión ac-
tual del abanico de dispersión (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 clorítica de los esquistos no meteo-
rizados) de 10

–24
m

2
/s, deducida a partir del estudio de perfiles de concen-

tración de uranio por autorradiografía alfa. La distancia de penetración en
la matriz desde la pared de las fisuras es del orden de 0,3 mm. En la roca
meteorizada la distancia de penetración es mayor, del orden de 3-4 mm,
pero se desconoce el mecanismo.

En el Informe de Procesos del SR-97 (SKB, 1999b) se cita específicamente la
aportación de Koongarra con respecto a este último proceso.
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Dirección de flujo X X X X X X

Presencia y dirección de las fracturas permeables X X X X

Campo de velocidades de flujo X X X

Tiempo de residencia en la zona del yacimiento X X

Papel de la falla de Koongarra X X X

Estratificación del flujo X X

Grado de mezcla aguas abajo X X X

Complejidad de las trayectorias de flujo X X X
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Comprobación de códigos y bases de datos
La principal vía de flujo de los radionucleidos a la biosfera (aspecto funda-

mental en cualquier cálculo de evaluación de la seguridad) es mediante el flujo de
las aguas subterráneas, y precisamente éste es el aspecto más relevante del estudio
del análogo de Koongarra. La mayoría de los modelos usados en la modelización del
transporte en ARAP son más complejos que los utilizados en la modelización más
simple realizada en las evaluaciones de la seguridad, en los que se asume la sorción
en equilibrio y la ausencia de interacción de los radionucleidos con fases cristalinas.
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Códigos usados en  Ejercicios de Evaluación Otros análogos Ejercicios de
Koongarra de la seguridad naturales intercomparación
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PHREEQE

(Parkhurst et al., 1980)

EQ3/6 

(Wolery y Daveler, 1992 a

y b)

MINTEQA2

(Allison et al., 1991)

HYDRAQL

(Pepelis et al., 1988)

MICROQL

(Wetall, 1979)

CHEMTARD

(Liew y Read, 1988)

URAFRM

(Raffensperger, 1993)

Project-90 (SKI, 1991)

NRC IPA-2 (Wescott et al., 1994)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Granitos (Enresa, 1997)

AGP-Arcilla (Enresa, 1999) 

SPA (Baudoin et al., 1999)

Project-90 (SKI, 1991)

KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Arcilla (Enresa, 1999)

TSPA-VA (U.S. DOE, 1998)

SR-97 (SKB, 1999a)

TILA-99 (Vieno y Nordman, 1999)

SITE-94 (SKI, 1996)

Cigar Lake

El Berrocal

Poços de Caldas

Oklo

Needle`s Eye

Broubster

South Terras 

Maqarin

Oman

Tono

Steemkampskraal

Poços de Caldas

Oklo

Palmottu

Maqarin

El Berrocal

Kinnekulle

Santorini

El Berrocal

South Terras

Broubster

Poços de Caldas 

Cigar Lake

MIRAGE

(Marsily, 1990)

CHEMVAL

(Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2

(Read, 1994)

MIRAGE

(Marsily, 1990)

CHEMVAL

(Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2

(Read, 1994)

CHEMVAL-2

(Read, 1994)

CHEMVAL-2

(Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL

(Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Tabla Ko-6.
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Además de la modelización del transporte, se llevaron a cabo un importante
número de cálculos geoquímicos para la caracterización hidrogeoquímica del sis-
tema y de la génesis del yacimiento. Estos cálculos permitieron obtener una serie
de conclusiones de gran interés no sólo para la comprensión del comportamiento
del sistema natural, sino también para la comprobación de la aplicabilidad de dis-
tintos códigos geoquímicos y bases de datos termodinámicos. En la tabla Ko-6 se
presentan todos los códigos utilizados en este análogo indicándose los ejercicios
de evaluación de la seguridad, proyectos de intercomparación y análogos en los
que también se han empleado esos códigos.

Respecto al comportamiento del sistema natural, las conclusiones más rele-
vantes son las siguientes:

• Datos de Koongarra se han utilizado para el desarrollo y comprobación de
URAFRM (Garven y Raffensperger, 1994), un código de transporte reacti-
vo a escala de cuenca, que ha proporcionado una visión cuantitativa del
proceso de formación de los yacimientos de uranio de tipo disconforme
(Kovach et al., 1994)[33].

• El perfil de alteración de Koongarra ha sido modelizado mediante el códi-
go EQ3/6 (Wolery, 1983), suponiendo la reacción sucesiva de aguas de
lluvia oxidantes (con concentraciones de CO2 disuelto iguales a las medi-
das en el suelo) con la roca encajante del yacimiento (esquistos con cuar-
zo y clorita). En esta simulación está implícito un modelo conceptual de
infiltración del agua subterránea en la zona meteorizada no saturada
(Kovach et al., 1994).

• Se ha conseguido un acuerdo razonable entre la hidroquímica y minera-
logía de Koongarra y las predichas por las simulaciones gracias al uso de
nuevos datos termodinámicos para los fosfatos de uranilo, que han sido in-
corporados en una nueva base de datos termodinámicos (base de datos de
la universidad Johns Hopkins (Bennett y Read, 1992 [ARAP, Vol. 10]).

• La modelización geoquímica de los silicatos de uranilo ha puesto de mani-
fiesto la necesidad de mejorar los datos termodinámicos para este grupo de
minerales, ya que los silicatos de uranilo predichos por los códigos geo-
químicos no son los que se observan en Koongarra.

Con respecto a la comprobación de códigos, en el análogo de Koongarra se
utilizaron distintos modelos de pautas de reacción. Dos de ellos, EQ3/6 y 
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PHREEQE, son los que tienen una mayor difusión tanto en el ámbito científico
como de la evaluación de la seguridad (tabla Ko-6). Además, EQ3/6 ha sido ad-
mitido como código validado para su uso en Yucca Mountain y se encuentra ex-
plícitamente contemplado como uno de los módulos del programa general de
evaluación de la seguridad utilizado en TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

El código MINTEQA2 (Allison et al., 1991) ha sido desarrollado por la U.S.
EPA y es ampliamente utilizado en el ámbito científico. Además, participó en el
proyecto de CHEMVAL-2 y fue utilizado en SITE-94 (SKI, 1996) para realizar
cálculos de sorción mediante el modelo de coordinación superficial que incorpo-
ra (Arthur, 1996). Los códigos MICROQL (Wetall, 1979) e HIDRAQL (Pepelis
et al., 1988) han sido bastante menos utilizados en el ámbito de la evaluación de
la seguridad (tabla Ko-6) quizás porque su característica más destacada sea la in-
corporación de modelos de coordinación superficial, poco utilizados en los ejer-
cicios de evaluación de la seguridad hasta el momento.

De los dos códigos de transporte reactivo manejados, CHEMTARD (Bennet et
al., 1992) es uno de los clásicamente considerados dentro de proyectos de intercom-
paración (MIRAGE, Marsily, 1990;  CHEMVAL, Read y Broyd, 1989; y CHEM-
VAL-2, Read, 1994) y ha sido utilizado en otros análogos naturales, especialmente,
en el estudio comparativo sobre la modelización de avance del frente redox en Poços
de Caldas (Cross et al., 1991). El otro código de este tipo, URAFRM (Raffensperger,
1993), fue utilizado en la simulación de la génesis de yacimientos de tipo disconfor-
me, utilizando de forma simultánea datos tanto de Koongarra como de Cigar Lake.
Los resultados obtenidos reproducían no sólo la formación de los depósitos de ura-
nio sino también los distintos halos de alteración asociados a los mismos.

El número de bases de datos termodinámicos manejadas en las distintas ac-
tividades de modelización realizadas en Koongarra es relativamente elevado (ta-
bla Ko-2). En este análogo la metodología de modelización incluyó la realización
de análisis de sensibilidad de los resultados obtenidos frente a los datos termodi-
námicos manejados (utilizándose distintas bases de datos en la simulación de un
mismo proceso), lo cual resulta especialmente destacable ya que se trata de uno
de los pocos análogos en el que se maneja explícitamente esta metodología. 

De las bases de datos utilizadas en Koongarra destaca CHEMVAL (versiones 3
y 4) una de las más verificadas en otros análogos (en alguna de sus diferentes versio-
nes; Koongarra, Poços de Caldas, Maqarin, Neddle’s Eye, Broubster, South Terras y
Steemkampskraal) y usada directamente en algunos ejercicios de evaluación de la se-
guridad (como es el caso de CHEMVAL-6 en el AGP-Arcillas y el AGP-Granito;
ENRESA, 1999 y 1997, respectivamente). Para los cálculos relativos al uranio, en dis-
tintas actividades de modelización, se incluyeron los datos procedentes de la base de
datos de NEA (1989), una versión anterior de la conocida versión de NEA (1992;
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Grenthe et al., 1992a). El uso de alguna de las versiones de esta base de datos ha si-
do generalizado en el estudio de análogos naturales (Oman, Broubster, Oklo y
Palmottu), constituye una de las referencias normalmente examinadas en los ejerci-
cios de evaluación de la seguridad al determinar los límites 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 códigos como EQ3/6 (Wolery y Daveler,
1992 a y b) o CHESS (Van der Lee y De Windt, 1999) .

Respecto a la base de datos desarrollada específicamente para este análogo, la
Johns Hopkins (JH1 y JH2; tabla Ko-2), lo cierto es que no existen muchas refe-
rencias sobre su uso ni en el ámbito académico ni en el de la evaluación de la se-
guridad. Sólo en algunos trabajos sobre la génesis del yacimiento de Koongarra,
realizados posteriormente a la finalización del estudio del análogo 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 código EQ3/6, desarrollada para ser consistente con el resto de datos
de esta última y cuyo formato parece haberse desarrollado también para ese có-
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 sería de extrañar 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 modelización de la génesis del yacimiento realizada por
Raffensperger y Garven (1995 a y b) se utilizaron los datos termodinámicos pro-
cedentes de SUPCRT-92 (Jonhson et al., 1992). Esta base de datos fue una de las
fuentes utilizadas en la determinación de los límites de solubilidad de SITE-94
(Arthur y Apted, 1996), ha sido valorada positivamente por NAGRA (Pearson et
al., 1992), se encuentra estrechamente ligada al código EQ3/6 (uno de los códi-
gos más empleados en los ejercicios de evaluación de la seguridad) y constituye
una referencia frecuente en la literatura científica. 

1.1.3. Análogo de Cigar Lake (Canadá)

Introducción

El yacimiento de uranio de Cigar Lake se encuentra al SE del lago
Waterbury en la Cuenca de Athabasca (Saskatchewan, Canadá). Es un depósi-
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 hidrológico activo constituido por aguas muy diluidas que pierden su ca-
rácter inicial oxidante por reacción con el encajante y son reductoras en el
entorno del yacimiento.

Análogos naturales

133

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 133



Constituye uno de los análogos naturales más referenciados en la literatura
sobre la evaluación de la seguridad y a ello contribuye la analogía 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-
nítica), encajado en materiales areníticos con circulación activa de aguas
subterráneas (geosfera) y sin huella en superficie de su presencia desde su forma-
ción hace 1300 millones de años (estabilidad a largo plazo del concepto de AGP).

El estudio del análogo natural de Cigar Lake comenzó en 1984 como fruto de
la cooperación entre AECL (Atomic Energy of Canada Limited), COGEMA
Canada Ltd (exploration company) y CLMC (Cigar Lake Mining Corporation).
En 1989 se incorporó SKB y, algo después, el Departamento de Energía nortea-
mericano (U.S. DOE) a través del Laboratorio de Los Álamos (LANL), comen-
zando un proyecto que duraría hasta 1993. 

Los resultados de este proyecto de investigación 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 “documentación ofi-
cial del análogo”. Los objetivos centrales de este estudio fueron analizar los proce-
sos de interacción agua-roca en el depósito y estudiar la migración de elementos
traza en torno al mismo. Más específicamente, y en lo que se refiere a los temas re-
lacionados con la evaluación de la seguridad, los objetivos propuestos incluían:

• La evaluación de la estabilidad de la uraninita y de la influencia de la
radiólisis en su disolución y posterior migración de radionucleidos.

• La evaluación de modelos de transporte de radionucleidos a través de la
barrera bentonítica.

• La evaluación de códigos y bases de datos termodinámicos.
• El estudio del papel de los coloides, componentes orgánicos y microbios en

los procesos de transporte de radionucleidos.

En 1995, el SKB sueco financió una revisión de los datos obtenidos durante
los estudios anteriores con el propósito de aprovechar mejor esa información a la
luz de la que iba apareciendo de otros análogos y con la ayuda de modelos no uti-
lizados en su momento. Esta circunstancia constituye una particularidad del aná-
logo de Cigar Lake ya que, hasta el momento, es el único de los grandes análogos
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:
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• La modelización de la génesis del yacimiento.
Este fue uno de los aspectos a los que se concedió más importancia debido
a varias circunstancias:
- En primer lugar, dado que los estudios iniciales indicaban que no se había

producido una movilización apreciable de radionucleidos en torno al
yacimiento (en condiciones de baja temperatura), había que aumentar el
grado de detalle para valorar las pequeñas indicaciones existentes sobre
esa movilización en la mineralogía y geoquímica del análogo; ello exigía un
conocimiento más detallado de las posibles reacciones fósiles que hubie-
ran afectado al yacimiento desde su génesis y separar, así, las reacciones de
baja temperatura que pudieran haberse sobreimpuesto a las hidrotermales.  

- En segundo lugar, el origen de los óxidos de hierro (III) que aparecen en la
interfase entre el yacimiento y el halo de arcillas podía estar relacionado con
la propia génesis del yacimiento o con procesos radiolíticos desarrollados
después de la formación del depósito (aspecto de considerable interés da-
da la potencial importancia de la radiólisis en la evaluación de la seguridad).
Evidentemente, resultaba necesario analizar en detalle esta cuestión para
obtener una correcta interpretación de la génesis de estos óxidos.

- Y, por último, algunas de las críticas realizadas a los resultados obtenidos
en Cigar Lake (Smellie y Karlsson, 1996) se apoyaron en un yacimiento
próximo, el de Close Lake, de similares características pero sin apenas
uranio. Ello podía interpretarse como resultado de una movilización im-
portante de este elemento a partir de un yacimiento de riqueza similar a
la de Cigar Lake, o como un yacimiento que jamás alcanzó esa riqueza.

• La revisión y ampliación del estudio sobre la radiólisis.
Posiblemente éste fue el tema al que se prestó una mayor atención.
Partiendo de los resultados ya obtenidos durante el proyecto de investi-
gación original, en esta revisión se propuso: 
- revisar los cálculos de radiólisis del agua,
- desarrollar nuevos modelos de radiólisis capaces de valorar la distribu-

ción de la radiación desencadenante del proceso en función de la
geometría de los granos de UO2 y 

- comparar los resultados obtenidos por esos nuevos modelos con las evi-
dencias de radiólisis del análogo. 

• La ampliación del estudio sobre el papel del halo arcilloso que rodea el
yacimiento, como análogo de la barrera bentonítica.

• La revisión del modelo hidrogeoquímico del análogo y clarificación de al-
gunos puntos conflictivos mediante el uso de códigos no utilizados en el
proyecto original. 

Análogos naturales
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• La revisión de la incidencia de los componentes orgánicos y de la actividad
microbiológica en el transporte de radionucleidos.

Independientemente del considerable volumen de información proporcionado
por ambos proyectos, existe una enorme cantidad de estudios científicos sobre la
cuenca de Athabasca y la exploración, mineralogía, geoquímica y génesis de sus ya-
cimientos de uranio. La información de este tipo ha sido empleada en el presente tra-
bajo sólo en determinados apartados descriptivos. No obstante, de este conjunto de
trabajos merece la pena destacar el realizado por Fayek et al. (1997) sobre la mine-
ralogía del yacimiento de Cigar Lake ya que estos autores (entre los que se encuen-
tran algunos participantes en el proyecto original de estudio del análogo) enfocan
algunas de sus conclusiones hacia la evaluación de este yacimiento como análogo.

Asimismo se han considerado con especial atención 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 Análogo de
Koongarra (Garven y Raffensperger, 1994) y, aunque sus principales resultados
abarcaron también a la Cuenca de Athabasca, fueron publicados en su versión
más completa de forma independiente a ambos proyectos de análogos naturales
(Raffensperger y Garven, 1995 a y b). No obstante, la importancia de sus conclu-
siones en cuanto a la modelización de la génesis de este tipo de yacimientos hizo
que dichos resultados fueran empleados, al menos, en la revisión realizada del
proyecto de Cigar Lake (Duro y Bruno, 1995; Smellie y Karlsson, 1996).

El resumen que se presenta a continuación comienza con la descripción del
área en la que se sitúa el yacimiento y el contexto metalogenético del mismo para
después centrarse en una descripción detallada del sistema de Cigar Lake, sus ca-
racterísticas geológicas y mineralógicas principales. En cuanto a la mineralogía y
geoquímica de las fases sólidas, se comentan los aspectos más relevantes de las
uraninitas que constituyen la mena del yacimiento y del halo arcilloso que lo ro-
dea. Los aspectos hidrogeológicos se centran en los modelos de flujo regional y lo-
cal desarrollados para la comprensión de las principales vías de flujo y transporte
del sistema. En el apartado sobre las aguas subterráneas se describen las caracte-
rísticas químicas 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 modelización llevados a cabo
en las dos fases de tratamiento de este análogo, es decir, la modelización hidro-
geoquímica general, la modelización de frentes redox, la modelización predictiva
(BPM) y, finalmente los modelos sobre génesis y evolución del yacimiento. Por úl-
timo se describen las principales analogías de Cigar Lake y las aportaciones a la
evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas.
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Marco geológico

Los depósitos de uranio que aparecen en la Cuenca de Athabasca fueron des-
cubiertos a finales de la década de los 60. Se trata de depósitos 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 exploración minera. En es-
ta zona se encontraron algunos de los mayores yacimientos de uranio del mundo y,
actualmente, se obtiene de su explotación el 30% de la producción mundial. Las re-
servas estimadas se sitúan en torno a los 427 millones de toneladas de U3O8.

Más tarde, a finales de la década de los 80, se comenzó a prestar atención a
las concentraciones de REE que aparecían asociadas a estos depósitos de uranio.
La uraninita y la pechblenda, principales minerales de uranio de los yacimientos,
podían albergar contenidos de REE de hasta 12000 ppm, lo que supone una re-
serva total de casi 5·10

6
kg de esos elementos en toda la cuenca.

Los principales yacimientos de uranio en la cuenca de Athabasca se sitúan 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 características muy simi-
lares y se encuentran asociados a la disconformidad existente entre los materiales
del basamento, fundamentalmente rocas metamórficas (gneises arcaicos y metase-
dimentos phebienses) y los materiales sedimentarios detríticos que rellenan esta
cuenca. La parte superior del basamento gneísico 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.

Análogos naturales

137

Figura CL-1.
Situación de la
Cuenca de
Athabasca
(Canadá) 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 exposición subaérea, momento en el que los procesos de meteorización generaron el
paleosuelo asociado actualmente a la disconformidad en el fondo de la cuenca.Unos
200 Ma después, comenzó a formarse la cuenca de Athabasca, compartimentada en
una serie de subcuencas de dirección NE-SW, cuya génesis estuvo controlada por las
grandes fracturas de edad Hudsoniana que afectaron a los materiales gneísicos (figura
CL-2C). El relleno de dichas cuencas tuvo lugar hace 1450 Ma con materiales funda-
mentalmente constituidos por arenitas fluviales y marinas, de carácter maduro, depo-
sitadas en un ambiente costero poco profundo. Este conjunto de materiales de relleno
constituye el estratigráficamente denominado Grupo Athabasca (figura CL-1).

Algo más en detalle (figura CL-2A y B), la secuencia basal del Grupo Athabasca
(Formaciones Manitou Falls y Fair Point) está formada por materiales detríticos per-
meables de tamaño de grano muy variable, constituidos por conglomerados ricos en
hematites y arenitas limolíticas. La hematites se encuentra diseminada por todas es-
tas capas sedimentarias y procede de una alteración oxidante que afectó localmente
a la fracción pesada de estas rocas. Sobre esta secuencia basal se disponen una serie
de formaciones menos permeables constituidas por arenitas marinas de tipo arcósi-
co, limolitas y arcillas fosfáticas (Formaciones Lazenby Lake, Wolverine Point,
Locker Lake, Otherside y Tuna Lake); finalmente, la columna litológica termina con
lutitas (Formación Douglas) y dolomías estromatolíticas (Formación Carswell).

Este conjunto de materiales sedimentarios de la Cuenca de Athabasca está
afectado por una serie de diques máficos de dirección NW-SE (figura CL-2.C)
que se emplazaron en dos periodos de actividad tectónica y reactivación 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 años) hasta tiem-
pos relativamente recientes (Hoeve y Quirt, 1984; Fayek y Kyser, 1997). Estas fa-
ses de reactivación tectónica coinciden con las etapas de mineralización-alteración
identificadas en la mayoría de los yacimientos de la Cuenca de Athabasca. La pri-
mera, y más importante, se produjo hace 1350-1300 millones de años, “tan sólo”
unos 100 o 150 millones de años después de que comenzara el relleno de la cuen-
ca de Athabasca; la segunda tuvo lugar hace unos 1000 millones de años y la últi-
ma, y más reciente, hace 300 millones de años (Fayek et al., 1997).

Los yacimientos de uranio de la cuenca de Athabasca: génesis, tipos y características
Las hipótesis sobre la génesis de este tipo de yacimientos han sido muy va-

riadas planteándose, inicialmente, orígenes supergénicos (alteración de rocas gra-
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níticas preexistentes, transporte del uranio por aguas superficiales y subterráneas
y acumulación en la zona del paleosuelo o regolito; obsérvese que este modelo im-
plica que la formación de los yacimientos se produce antes del relleno de la cuen-
ca por los materiales del grupo Athabasca), hipogénicos (fluidos mineralizantes de
origen magmático o metamórfico profundo) y poligénicos (normalmente combi-
nando aspectos de los dos anteriores). Para una valoración detallada de estos mo-
delos y sus problemas véase Marmont (1987). 

Estas hipótesis previas fueron desechadas conforme se acumulaban los da-
tos sobre las edades de las fases de mineralización y de los procesos de altera-
ción asociados, así como sobre los resultados de los análisis de inclusiones
fluidas. En la actualidad, la mayoría 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 modelización de la génesis de los ya-
cimientos), esta hipótesis considera que los sedimentos de la cuenca fueron
afectados por soluciones oxidantes, de muy alta concentración total de sólidos
disueltos (>100000 mg/l) y con contenidos notables de U procedente del lixi-
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Figura CL-2:
Geología de la
Cuenca de
Athabasca. 
A.- Mapa geológico
de la Cuenca en
que se señalan las
distintas
formaciones que
constituyen el
Grupo Athabasca. 
B.- Corte geológico
A-A´. 
C.- Localización de
las subcuencas que
compartimentan la
Cuenca de
Athabasca con los
principales sistemas
de fracturas y
diques diabásicos
(modificado de
Raffensperger y
Garven, 1995;
Fayek y Kyser
(1997).
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viado de las arenitas. Estas salmueras diagenéticas basales, con temperaturas
próximas a los 200 

ο
C, produjeron amplias zonas de alteración a escala de cuen-

ca en los materiales areníticos por los que circulaban. 
Por otro lado, los materiales del basamento fueron afectados por fluidos

hidrotermales reductores, química e isotópicamente distintos. Estos fluidos
desarrollaron su carácter reductor como consecuencia de la alteración del gra-
fito (y de la subsiguiente generación de metano) presente en los materiales en-
cajantes. Canalizados a través de las fracturas del basamento, alcanzaron la
disconformidad mezclándose con las salmueras oxidantes que circulaban por
la base de la cuenca y produciendo el depósito de minerales uraníferos. Este
mecanismo explica la asociación de los depósitos de uranio disconformes con
las fallas inversas de gran ángulo (figura CL-2C), situación que además 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 alteración hidrotermal de
los materiales grafíticos, se produce la mineralización. 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 alcanzó 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 relación espacial del yaci-
miento con la disconformidad, a la presencia de fases sulfurosas en la mineraliza-
ción 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):

• depósitos complejos: 
Encajados en los materiales del basamento, se extienden en las arenitas suprayacentes.

Son depósitos 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 depósito de uranio tuvo lugar en condi-

ciones muy reductoras y con una importante participación 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).

• depósitos simples:
Son yacimientos de uranio, que como los anteriores, están asociados a la disconformi-

dad pero aparecen encajados exclusivamente en los materiales del basamento. Estos de-
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pósitos sólo presentan trazas de sulfuros y arseniuros, lo que indicaría unas condiciones

de depósito menos reductoras, con una mínima o nula contribución de los fluidos del

basamento (las aguas diagenéticas oxidantes se reducirían por interacción 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 depósitos 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 (Canadá), los yacimientos más abundantes son de
tipo complejo, categoría en la que se incluye el de Cigar Lake. Por el contrario, en
la cuenca McArthur (en Australia, otra de las cuencas con depósitos de uranio de
tipo disconforme, de génesis, edad y emplazamiento geológico similar a los de la
cuenca de Athabasca) donde se encuentra el análogo de Koongarra, son más
abundantes los de tipo simple[34].

Independientemente de esta sistematización, todos los yacimientos de la
cuenca se caracterizan por presentar a su alrededor una zonación mineralógica
(halos de alteración),  más o menos bien desarrollada, generada por los procesos
de alteración hidrotermal concomitantes con su génesis. En términos generales y
enumerándolas desde el contacto con la mineralización hacia el encajante, estos

Análogos naturales

141

[34] En todo o en parte debido a que las arenitas Kombolgie, equivalentes a las de Athabasca, han sido muy ero-
sionadas y puede que, aún 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).

Figura CL-3.
Tipos de
yacimientos
disconformes
(simples y
complejos) y
modelo genético
clásico en el que
la mineralización
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 alteración están constituidos por capas hematíticas, seguidas por zonas
arcillosas (illíticas o cloríticas) decoloradas (sin  hematites) con evidencias de una
masiva disolución de cuarzo (lo que les da un carácter friable) y, por último, zo-
nas con procesos de precipitación masiva de cuarzo. Cigar Lake es, precisamente,
el yacimiento que muestra un desarrollo más completo y organizado (concéntri-
camente) de su halo de alteración. Dado el interés que tiene la génesis y la distri-
bución de esta zonación mineralógica como analogía de parte de las barreras de
ingeniería de un AGP y de los procesos asociados al campo cercano, será descri-
ta más en detalle en apartados siguientes.

Etapas de mineralización
Los estudios realizados sobre el conjunto de yacimientos de uranio de la

cuenca de Athabasca han identificado la presencia de tres fases de mineralización
para el yacimiento de Cigar Lake[35] (Hoeve y Quirt, 1984, 1987; Fayek y Kyser,
1997) coincidentes con las señaladas por Bruneton (1987) y más recientemente
por Fayek et al. (1997).

La primera etapa de mineralización tuvo lugar hace unos 1300-1400 millones
de años y fue la principal responsable de la formación de los yacimientos, gene-
rándose 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 sílice y calcio
(Fayek y Kyser, 1997) y valores de δ 

18
O entre 30.1 y 15.2 (Fayek et al., 1997).

Los procesos de alteración inducidos en esta etapa por los fluidos hidroter-
males responsables de la mineralización (fluidos de carácter reductor y con tem-
peraturas de 200 

o
C), provocaron una importante illitización (tanto del basamento

como de las arenitas), una intensa disolución del cuarzo, la destrucción del grafi-
to del basamento, la formación de hidrocarburos sólidos y la aparicion de la capa
hematítica secundaria (Hoeve y Quirt, 1984, 1987).

La segunda etapa de mineralización se produjo hace unos 1000 millones de
años  coincidiendo con una importante reactivación de la actividad tectónica e hi-
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[35] Las edades asignadas a las etapas de mineralización 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 alteración producida por los fluidos que afectaron a los yacimientos en las sucesivas
etapas hidrotermales. Este problema, común 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 años para la primera etapa, de 628 a 972 para la segunda y de 19 a 515
millones de años para la tercera. En los informes finales de las dos etapas de estudio del análogo 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 revisión del análogo (Smellie y
Karlsson, 1996) parece adoptarse el criterio de utilizar las edades determinadas para los estadios hidroter-
males identificados en la cuenca.
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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 así co-
mo con sulfuros de Cu y Fe, fundamentalmente. Las fases de uranio se
caracterizan por menores contenidos de Pb y mayores de sílice y calcio que las de
la etapa anterior, aunque muestran valores de δ 

18
O similares (Fayek et al., 1997).

Esta segunda etapa, también de naturaleza hidrotermal (la temperatura de los
fluidos se situaría entre los 150 y 200 

o
C), superpondría nuevos procesos de altera-

ción (de similar naturaleza a los descritos en la primera etapa) sobre los ya sufridos
por los materiales encajantes, destacando una amplia decoloración de las arenitas.

La tercera y última etapa tuvo lugar hace 300 millones de años y supuso,
básicamente, una removilización del uranio previamente formado, a favor de la
cual se produjo la precipitación o recristallización de nueva uraninita (Fayek et
al., 1997), así como la génesis de pechblenda, coffinita, sulfuros de Cu y Fe y
óxidos-oxhidróxidos de hierro. Las uraninitas muestran todavía menores con-
tenidos de Pb que las de la etapa anterior y valores de δ 

18
O  entre 10,0 y 3,4

(Fayek y Kyser, 1997; Fayek et al., 1997). 
Económicamente esta etapa tiene una importancia muy local ya que a lo su-

mo generó mineralizaciones colgadas sobre el yacimiento principal, a favor de
fracturas, o mínimos enriquecimientos de uranio en el basamento. 

Los procesos de alteración asociados a esta etapa se encuentran representa-
dos por una intensa caolinitización. Los estudios de inclusiones fluidas parecen
indicar que las soluciones asociadas a esta tercera etapa eran de origen meteórico
con temperaturas en torno a 50 

o
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 lentejón 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 está rodeada (figura CL-4) por un halo rico en arcillas de 5 a 30 m de
espesor, que está formado fundamentalmente por illita, escasa caolinita y cuarzo,
con minerales accesorios como el rutilo.

Las arenitas que encajan el yacimiento son las de la Formación Manitou
Falls, el principal miembro del Grupo Athabasca en el extremo oriental de la
cuenca (figura CL-2). Ramaekers (1981) distinguió tres unidades estratigráfi-
cas en las arenitas de esta formación. De techo a base en la columna de la zo-
na, son:

• La unidad más superficial (MFd), constituida por arenitas de tamaño de grano homogéneo

(medio-fino) e intercalaciones de lutitas. Esta unidad está afectada por una marcada limoni-

tización de origen meteórico que se extiende hasta su base.
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• La unidad intermedia (MFc), caracterizada por presentar materiales areníticos de mayor

tamaño de grano (medio-grueso) con intercalaciones microconglomeráticas.

• La unidad más profunda (MFb), constituida por arenitas de mayor tamaño de grano que

la anterior y frecuentes intercalaciones conglomeráticas. El límite superior de esta

unidad está marcado, precisamente, por la aparición de unos niveles conglomeráticos

con más de dos metros de potencia (Bruneton, 1993;  Cramer, 1994a). La base de esta

unidad está asimismo caracterizada por la presencia de un nivel conglomerático, de 5 a

15 m de espesor, que descansa directamente sobre la disconformidad con el basamento.

Las variaciones en el tamaño de grano de los materiales detríticos de es-
tas unidades tienen un importante reflejo en su conductividad hidraúlica y,
por tanto, en la definición del sistema de flujo del agua subterránea en esta zo-
na (figura CL-5; Winberg y Stevenson, 1994). Por ello, dentro del proyecto de
estudio del análogo, se definieron en paralelo dos unidades “hidrogeológicas”
(Cramer y Nesbitt, 1994a) en las arenitas de la formación Manitou Falls: la de
las Arenitas Superiores (constituida por los materiales menos permeables de
las unidades estratigráficas 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-
gráfica MFb más permeable y que se extiende desde los 210 a los 450 m de
profundidad). Esta división pasó a ser de uso generalizado en todos los estu-
dios realizados sobre el análogo, apareciendo repetidamente en distintos es-
quemas y gráficos (figura CL-4A). 

El esquema litológico-mineralógico en el que se encuentra este yacimien-
to es resultado de la yuxtaposición de dos procesos de alteración de las areni-
tas encajantes: por un lado, el producido por los ya mencionados fenómenos
de alteración hidrotermal relacionados con su génesis y responsables de una
zonación mineralógica concéntrica en torno al yacimiento; y, por otro lado, el
desencadenado por los procesos de alteración-meteorización 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-
lló el halo de alteración. Como resultado de la superposición de esos dos pro-
cesos de alteración, en la actualidad pueden distinguirse en la zona de Cigar
Lake una serie de litologías 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 areníticos del Grupo Athabasca no afecta-
dos por los procesos de alteración anteriormente mencionados. Son arenitas de
color rosa a rojo púrpura, competentes y duras, destacando la presencia de he-
matites y minerales arcillosos (en torno al 10 - 15 %) constituidos por illita y
caolinita en igual proporción. 
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2. En segundo lugar, se encuentran las arenitas afectadas por los procesos de
alteración hidrotermal en torno al yacimiento y sobre las que se desarrolla el halo
de alteración ya mencionado. En este halo pueden distinguirse una serie de zonas
o capas concéntricas.

Desde el yacimiento al encajante, estas zonas corresponden a:

• Capa hematítica 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 situación (límite

superior o inferior), el contacto entre la mineralización y esta capa de arcillas es brusco y

está caracterizado por la desaparición 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 alteración, de color rojizo y con espesores

de 1 a 3 m (los máximos espesores aparecen siempre relacionados con la presencia de fa-

llas). La coloración rojiza de esta capa se debe a la existencia de fases de Fe(III), como

hematites y ferrihidritas amorfas o pobremente cristalizadas (sólo muy localmente la sideri-

ta puede formar hasta un 50% de la roca)[36].

• Capa de arcillas (halo arcilloso). Es la capa que, como se ha mencionado anteriormente, 

envuelve totalmente el yacimiento. De color rosa grisáceo y blanco, está constituida por mi-

nerales arcillosos con elevadas proporciones de illita, bajos contenidos en caolinita, apare-

ciendo clorita en el límite de esta zona con la mineralización. Además de filosilicatos, 

también aparecen frecuentemente sulfuros como pirita y marcasita. Los contenidos de uranio

de esta zona son elevados y localmente está mineralizada (hasta un 1% de U). Quedan restos

muy escasos de las arenitas a partir de cuya alteración hidrotermal se generó esta capa arci-

llosa.

• Zona de arenitas alteradas grises. Se sitúa 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.

• Zona cementada con cuarzo (cúpula 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

morfologías euhedrales rellenando fracturas, cavidades o los intersticios de la matriz arenítica. El

contenido en minerales arcillosos es algo menor que en las arenitas decoloradas que la rodean.

• Zona de arenitas decoloradas. Se trata de una zona constituida por arenitas de color blanco

grisáceo, 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 proporción que caolinita.

Los procesos de alteración hidrotermal que afectaron a las arenitas (ha-
ciendo que pasasen de inalteradas a alteradas) durante la génesis del yacimien-
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[36] El estudio de la génesis de esta primera capa hematítica centró una parte muy importante del trabajo reali-
zado en el análogo de Cigar Lake ya que su origen podía haber estado relacionado con procesos de oxida-
ción radiolítica de evidente interés para la evaluación de la seguridad.

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 145



ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

146

Figura CL-4. Cortes geológicos de la zona de Cigar Lake. A.- Representación de las distintas unidades
litológicas con especial mención al halo concéntrico de alteración en torno al yacimiento. Obsérvese que
a la alteración de origen hidrotermal ligada a la génesis del yacimiento se superpone otra, de origen me-
teórico y mucho más 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; AI = Arenitas Inferiores  B.- Esquema simplificado de la mine-
ralogía relevante en la evolución geoquímica de las aguas y de las pautas de flujo subterráneo 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 evolución hi-
drogeoquímica propuesto para el análogo y las flechas rellenas en gris indican otras pautas de flujo fac-
tibles en la zona (modificado de Cramer, 1994a).
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to produjeron la reducción del Fe
3+

de la hematites inicialmente dispersa en esos
materiales y la formación de sulfuros. Esta desaparición de la hematites produ-
jo la “decoloración” de las arenitas inicialmente rojizas, fenómeno responsable
del carácter macroscópico que dio nombre a la zona de arenitas decoloradas y
que se dispone sobre el yacimiento con una morfología casi simétrica y paralela
a su eje (figura CL-4A).

Asimismo, esta alteración hidrotermal fue la responsable de la disolución del
cuarzo y de un enriquecimiento relativo de las arcillas y minerales accesorios más
refractarios en los materiales areníticos sometidos a una mayor temperatura. El
cuarzo disuelto en esas zonas y transportado por los fluidos hidrotermales, repre-
cipitó en zonas más alejadas del foco térmico en el sistema,  provocando la for-
mación de la capa (o cúpula) de cuarzo. Los reajustes volumétricos asociados a
esta redistribución del cuarzo fueron los responsables de la fracturación existen-
te en las arenitas alteradas (tanto decoloradas como grises). Como resultado de to-
do ello, y dejando a un lado la capa de cementación de cuarzo, en el halo de
alteración existe una gradación 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 ó 100%) en el halo arcilloso
en contacto con el yacimiento.

Los procesos de alteración 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 meteorización que generaron el re-
golito (de unos 50 m de espesor) han provocado localmente la total obliteración
de las texturas y mineralogías metamórficas del basamento. En conjunto, los efec-
tos de la alteración 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 último, en este esquema litológico de la zona de Cigar Lake, aparece la
denominada zona limonítica, en la parte superior de las arenitas del grupo
Athabasca (unidad más 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 infiltración de las aguas oxidantes superficiales ha pro-
vocado la precipitación de ferrihidritas (incluyendo limonita), proporcionando a
las arenitas un color anaranjado. Esta zona generada, por tanto, por procesos de
alteración meteórica muy tardíos (cuaternarios) se sobreimpone tanto a la de are-
nitas no alteradas como a la arenitas decoloradas. El frente de oxidación asociado
a la génesis de esta zona limonítica fue empleado como posible analogía de un
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frente redox radiolítico en el estudio de este análogo (véase apartado de modeli-
zación del frente redox; Grundfelt et al., 1995).

Mineralogía y geoquímica de las fases sólidas

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 proporción y distinto tipo de fases accesorias (zircón, rutilo, fosfa-
tos, etc.). La mineralización está constituida por óxidos (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 máximas de 55% en peso.

A continuación se presentan los resultados obtenidos del estudio de las ca-
racterísticas composicionales y estructurales de las uraninitas del yacimiento, el
comportamiento geoquímico de elementos como Pu y Tc, el modelo de evolución
mineralógica propuesto para Cigar Lake y los caracteres composicionales más
destacados del halo arcilloso.

Características de las uraninitas del yacimiento
Durante el estudio del análogo se realizaron análisis detallados de la mineralogía

y geoquímica de muestras aisladas del yacimiento (granos y agregados de uraninita)
mediante el uso de distintas técnicas (difracción de rayos X, microscopía electrónica
de barrido, microsonda electrónica y espectroscopía fotoelectrónica de rayos X). Sin
embargo, existen pocas descripciones generales sobre sus caracteres petrográficos
(Smellie y Karlsson, 1996), descripciones que hubiesen sido de gran ayuda en la in-
terpretación y generalización de los análisis realizados. En cualquier caso, los resul-
tados de los estudios realizados por Sunder et 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, además,
permiten elaborar un modelo simple sobre la evolución mineralógica del yacimiento
como el planteado por Duro y Bruno (1995) en la revisión del análogo.

Las muestras de uraninita examinadas presentan una considerable hetero-
geneidad textural y química a pesar de su apariencia masiva. Esta heterogenei-
dad está asociada a la presencia de procesos de disolución de ese mineral y
posterior relleno de los huecos por filosilicatos (illita) o sulfuros (fundamental-
mente, calcopirita), así como de procesos de reemplazamiento de una uraninita
rica en Pb por una uraninita emprobrecida en ese elemento pero con mayores
contenidos en sílice y calcio. De forma asociada a esta alteración se producen
también fenómenos de coffinitización. 

El plomo liberado durante el proceso de reemplazamiento puede reprecipi-
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tar como galena entre los granos de uraninita. A su vez, la galena así formada su-
fre procesos de disolución 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 debían tener un carácter moderada-
mente ácido 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 formación del yacimiento (1300 millones de años); y
los procesos de empobrecimiento en plomo que delimitan la génesis de las urani-
nitas alteradas parecen haberse producido episódicamente y no de forma conti-
nuada en el tiempo. Los primeros procesos de disolución y reeemplazamiento que
dan lugar a la aparición de las uraninitas alteradas parecen tener lugar hace 800-
900 millones de años. Posteriormente hace unos 300 millones de años se produjo
el último proceso de removilización de plomo asociado a un proceso de coffiniti-
zación (Duro y Bruno, 1995). La génesis de las uraninitas no alteradas y los pro-
cesos de liberación de plomo asociados a la formación de las uraninitas alteradas
se corresponden, por tanto, con las etapas de mineralización atravesadas por el ya-
cimiento y descritas en un apartado previo.

Las uraninitas no alteradas y ricas en Pb presentan mayores contenidos de U
6+

que las variedades empobrecidas, de forma que las relaciones U
6+

/U
4+

calculadas
para las uraninitas corresponden a estequiometrías de UO2.33 (con una fracción
molar promedio de PbO de 0,13) en el caso de las no alteradas y a estequiome-
trías de UO2.16 (con una fracción molar de PbO de 0.02) en el caso de las altera-
das (las coffinitas no presentan cantidades apreciables de Pb). Además, los
cristales de uraninita analizados mediante microsonda electónica muestran meno-
res contenidos de Pb en los márgenes, lo que sugeriría que la pérdida de plomo
se produce de forma preferente a favor de las superficies minerales expuestas en-
tre los límites de grano (Janeczek y Ewing, 1994).

El estudio composicional detallado de las superficies de los minerales de ura-
nio fue  realizado por Sunder et al. (1988, 1992) mediante XPS[37] y fue sintetiza-
do por Sunder y Cramer (1994) en el informe final del análogo. Este tipo de
análisis suministra datos sobre las relaciones U

6+
/U

4+
en las superficies minerales,

datos  que, a su vez, proporcionan importante información sobre los procesos de
interacción que han sufrido esas fases con las aguas del yacimiento. Los resulta-
dos de estos análisis muestran que las relaciones U

6+
/U

4+
en las superficies mine-

rales corresponden a estados de oxidación inferiores a los de fases de
estequiometría U3O7 o U4O9. En ningún caso, ni en las muestras analizadas en el
Proyecto de Cigar Lake ni en las analizadas anteriormente por AECL o por las
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[37] X-ray photoelectron spectrsocopy; espectroscopía fotoelectrónica de rayos X.
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compañías mineras, se detectaron fases con mayor grado de oxidación (U3O7 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 interacción agua-roca
que sufrió 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 mineralogía) y las relaciones isotópicas de
234

U/
238

U (con valores entre 0.98 y 1.00) y de 
230

Th/
234

U (con valores entre 1.05 y 1.11)
de las uraninitas resultan consistentes con el desarrollo en condiciones reductoras de
los procesos de interacción agua-roca actuales o de los pretéritos más recientes.

Contenidos de 
239

Pu y 
99
Tc en el yacimiento

Durante la etapa de estudio del análogo de Cigar Lake, se analizaron muestras del
yacimiento y se determinaron las relaciones isotópicas 

234
U/

238
U y 

230
Th/

234
U así como

los contenidos en determinados radionucleidos de interés como 
239

Pu, 
129

I y 
99
Tc.

Respecto a estos últimos radionucleidos, el objetivo principal del trabajo fue pura-
mente metodológico,  intentando refinar las técnicas analíticas necesarias para deter-
minar este tipo de elementos (especialmente 

239
Pu y  

99
Tc) con concentraciones

excepcionalmente bajas (Fabryka-Martin et al, 1994). El estudio de los contenidos de
239

Pu y 
99
Tc en la mineralización de Cigar Lake ha continuado posteriormente, tras la

finalización de los dos proyectos de estudio como análogo, y algunos de sus resulta-
dos han sido recientemente publicados (Curtis et al., 1999). Estos autores analizan los
contenidos de 

239
Pu y 

99
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 sólo del flujo de neutrones, de la
concentración de uranio y de la velocidad de desintegración. La velocidad de flujo
neutrónico fue determinada en distintas muestras y los efectos de ese flujo sobre la
producción de 

239
Pu y 

99
Tc en una sección de 8 m fueron calculados mediante el códi-

go MCNP (Briesmeister, 1986). Los resultados obtenidos de esta comparación entre
las concentraciones medidas y las calculadas han puesto de manifiesto la existencia de
una redistribución de estos radionucleidos en el entorno del depósito.

Algunas de las muestras analizadas en el yacimiento presentan mayores con-
tenidos de Pu y Tc de los que podían haberse generado in 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 

239
Pu y 

99
Tc. Estos enriquecimientos implican la exis-

tencia de procesos geoquímicos capaces de removilizar estos elementos y trans-
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portarlos bien a otros puntos del depósito 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) sólo encuentran un posible em-
probrecimiento en una de las 43 muestras analizadas.

La ausencia de estos empobrecimientos en el yacimiento sugiere que sólo una
fracción mínima del plutonio y del tecnecio existentes ha sido lixiviada del depósito
masivo. Esta fracción ha sido en gran parte fijada en otros puntos del yacimiento y
sólo una pequeña cantidad fue retenida selectivamente en zonas de menor riqueza en
uranio, fuera del depósito. Aunque preliminares por lo reciente del estudio, estos re-
sultados tienen un indudable interés para la evaluación de la seguridad.

Caracteres composicionales del halo arcilloso
Como se ha señalado anteriormente, el halo arcilloso está constituido funda-

mentalmente por illita, con contenidos bajos en caolinita y apareciendo clorita en
el límite de esta zona con la mineralización. Además de filosilicatos, también apa-
recen frecuentemente sulfuros como pirita y marcasita (Percival, 1990; 1994).

Los análisis realizados en las illitas mediante difracción de rayos-X indican que se
trata de politipos de alta cristalinidad (2M y 3T) formados en condiciones diagenéticas
de alto grado o metamórficas 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 más permeables, la caolinita se ha formado a partir de la
desestabilización de las illitas, desestabilización que requiere un prolongado periodo de
interacción con las aguas subterráneas. Su ausencia en el halo arcilloso indica, por tan-
to, una presencia muy escasa de procesos de circulación advectiva de fluidos.

Las escasas huellas de alteración de las illitas por interacción con las aguas
subterráneas se restringen a los valores de δ

18
D determinados en estas fases (entre

–50 y –108‰). Sin embargo, el estrecho margen de valores obtenidos para δ
18
O

(de 9 a 10,7‰) indicaría, a su vez, que los obtenidos para δ
18
D son el resultado de

procesos de intercambio isotópico con el hidrógeno de las aguas subterráneas,
más que de un proceso de alteración retrógrada de las illitas. Por otro lado, los
análisis isotópicos de la serie del uranio realizados en las arcillas del halo indican
la existencia de un equilibrio secular, lo que confirmaría que el proceso de trans-
porte de masa dominante en el halo arcilloso ha sido de tipo difusivo, al menos
durante los últimos 10

7
-10

8
años (Cramer y Nesbitt, 1994b).

Todos estos caracteres, junto con los bajos valores de conductividad hidráu-
lica determinados en esa zona (10

–9
m/s, tres órdenes de magnitud más bajos que
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los medidos en las arenitas encajantes; Winberg y Stevenson, 1994), indican la
existencia de flujos de agua subterránea muy limitados a través del halo arcilloso.
Los mecanismos de transporte son dominantemente difusivos (sólo existe algún
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 subterráneas, aislando de esta forma el yacimiento.

Hidrogeología

Los objetivos hidrogeológicos abordados en el proyecto del análogo natural
de Cigar Lake fueron (Winberg y Stevenson, 1994):

• La caracterización de las condiciones hidrogeológicas actuales del yacimiento de
uranio y su entorno. Para ello se realizó la modelización detallada del depósito
y de las rocas circundantes, la revisión de las condiciones de contorno, la defini-
ción del sistema de flujo y la estimación del balance hídrico en la zona. Como
paso previo, se formularon modelos conceptuales del flujo subterráneo; y

• La determinación de las condiciones hidrogeológicas relacionadas con la
migración de elementos traza.

Para la caracterización hidrodinámica de las diferentes unidades de arenitas y lu-
titas se realizaron diferentes tipos de ensayos hidráulicos (cuchareo, pulso y bombeo).
Los rangos de valores de conductividad hidráulica se muestran en la tabla CL-1.

Los datos de conductividad hidráulica 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 varían en ca-
si 4 órdenes de magnitud (entre 10

–9
y 10

–5
m/s). Se desconoce la recarga en los de-

pósitos superficiales glaciares de Cigar Lake; en los modelos de flujo de Golder
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Basamento 4,0·10
–9

3,6·10
–7

Regolito 2,3·10
–6

5,6·10
–6

Conglomerados 3,5·10
–9

5,1·10
–6

Arenita alterada yacimiento 2,0·10
–8

3,0·10
–7

Arcilla y yacimiento 1,1·10
–9

1,2·10
–6

Arcilla y arenita alterada 2,0·10
–7

2,8·10
–6

Arenita inferior (no alterada) 7,8·10
–7

1,4·10
–7

Arenita superior > 6,0·10
–9

2,0·10
–6

Arenita alterada fracturada 6,6·10
–8

2,8·10
–5

Cobertera glaciar 10
–5

10
–6

Tabla CL-1.
Rangos de valores
de conductividad
hidráulica en las

diferentes
unidades de 
Cigar Lake.

Variedad K
min

(m/s) K
max

(m/s)
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(Golder, 1987) y de Winberg y Stevenson (1994) se utilizó un valor equivalente al
5% de la precipitación anual, es decir, una recarga entre 27 y 30 mm/año.

No se realizaron ensayos de trazadores y por tanto la porosidad cinemática se es-
timó a partir de la porosidad total, que varía de unas unidades a otras entre 0,02 y
0,2. Esta circunstancia introduce una incertidumbre considerable en los cálculos de
los tiempos de tránsito. Se realizó un ensayo de bombeo de larga duración 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 registró la respuesta del bombeo en 27 piezómetros.
Los descensos medidos se ajustan a un esquema conceptual de pozo parcialmente
penetrante en un acuífero semiconfinado con una transmisividad de 6,7·10

–4
m

2
/s, un

coeficiente de almacenamiento de 10
–4

y un goteo vertical de 10
–7

m/s.
Los registros de niveles piezométricos realizados entre 1988 y 1990 indican

que la construcción del pozo de acceso y las galerías subterráneas 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 información obtenida durante la construcción de estas obras pu-
so de manifiesto que:

• El regolito es menos permeable que lo que indicaban los ensayos hidráuli-
cos realizados en un sondeo de reconocimiento. No fue necesario gunitar el
regolito ni la parte alterada del basamento.

• Las entradas de agua desde las fracturas atravesadas por el pozo son muy
pequeñas (< 19 L/h).

Desde la galería 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 hidráulica que impide el flujo
desde el acuífero de arenitas hacia el yacimiento (Winberg y Stevenson, 1994).

Modelos de flujo

Se plantearon varios modelos conceptuales del flujo subterráneo (Stevenson,
1989) a partir de la información geológica, geofísica, piezométrica, hidrodinámi-
ca y las observaciones recogidas durante las actividades de exploración. Estos mo-
delos conceptuales sirvieron de base para la construcción de varios modelos de
flujo por parte de AECL/SKB:

• Modelo regional en un perfil vertical (2D).
• Modelo semiregional tridimensional (3D).
• Modelo a escala local (2D/3D).

Los códigos utilizados para la modelización 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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tres capas y sirvió 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):

• flujo local somero
• flujo intermedio
• flujo profundo semi-regional.

Estos sistemas de flujo descargan en el lago Waterbury. Las variaciones espa-
ciales de la topografía 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%. Según el modelo a escala local, las velocidades del agua varían entre 1 y 2
m/año, siendo 2 m/año en los depósitos glaciares de cobertera y 1 m/año en las
arenitas superiores.

En las arenitas inferiores las velocidades son algo mayores (de 3 a 4 m/año)
ya que su conductividad es 25 veces mayor que en las arenitas superiores. En el
regolito la velocidad es tres órdenes de magnitud menor (0,001 m/año), mien-
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SUTRA (Voss, 1984) Flujo 2D a escala regional y local Winberg y Stevenson (1994)

TRACK (Vogel, 1990) Trayectorias y tiempos de transito

NAMMU (Atkinson et al., 1986) Flujo 3D a escala semi-regional y local

Tabla CL-2. Lista
de códigos de flujo

y transporte
utilizados en 
Cigar Lake.

Código Finalidad Referencia

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: I
= flujo local, II =

flujo intermedio y
III = flujo
profundo

semiregional
(Winberg y

Stevenson, 1994).
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tras que en el basamento es de 0,1 m/año. En la zona del yacimiento, la veloci-
dad en el halo de arcilla es muy baja (0,004 m/año), 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 análisis

de sensibilidad del modelo a parámetros, condiciones de contorno e hipótesis del modelo concep-

tual, que permitió:

• 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,

• evaluar la incertidumbre de los tiempos de tránsito y velocidades de flujo asociada a los va-

lores de la conductividad hidráulica del regolito, el yacimiento y las areniscas alteradas frac-

turadas, evidenciado que el modelo es sensible a incrementos en la conductividad de las

fracturas,

• evaluar el efecto de considerar una zona de baja permeabilidad para la cúpula cementada de

cuarzo,

• evaluar 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 prácticamente horizontal,

• evaluar el efecto de la litología de los depósitos 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.

Hidrogeoquímica

Los estudios hidrogeoquímicos realizados en el análogo de Cigar Lake inclu-
yeron la  determinación de las pautas de evolución geoquímica de las soluciones
(con especial énfasis en el estudio de los procesos de óxido-reducción), un análi-
sis de los componentes orgánicos de las aguas y una caracterización 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 metodología de muestreo y análisis seguida en cada uno de estos trabajos
puede verse en Cramer (1994b), Vilks (1994) y Petterson et al. (1994). Asimismo se
realizaron determinaciones isotópicas de deuterio, tritio, δ

18
O y 

36
Cl para ayudar a la

caracterización del esquema hidrogeológico de la zona (Cramer y Nesbitt, 1994b). La
revisión del análogo (Smellie y Karlsson, 1996) parece que no incluyó la realización
de nuevos muestreos y análisis de las aguas en ninguna de las vertientes señaladas.

Características composicionales de las aguas subterráneas
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/l)
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mostrando una composición aniónica dominada por el HCO3

–
y una composición

catiónica caracterizada por similares contenidos de Na
+

(+K
+
) y de Ca

2+
(+Mg

2+
).

En conjunto, estas aguas (especialmente las pertenecientes al régimen de flujo lo-
cal) muestran unas características y una evolución 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 subterráneos, estas similitudes indi-
carían que los procesos de reacción con el encajante de estos flujos más profun-
dos son muy limitados (al menos con respecto a los elementos no redox) puesto
que la mayoría de las características composicionales han sido ya adquiridas en su
interacción con la cobertera.

Las aguas subterráneas en la mineralización y sus alrededores se caracterizan
(Cramer y Nesbitt, 1994a) por un pH próximo a la neutralidad (valores entre 6 y 8)
bajas concentraciones de TDS (total de sólidos disueltos, entre 60 y 240 mg/l), 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 µg/l).

Las aguas subterráneas más profundas (como algunas de las aguas cercanas a
la mineralización), en las proximidades del basamento, presentan caracteres dis-
tintos de los descritos hasta el momento. Son aguas con una composición domi-
nada por Na

+
y Cl

–
, de baja alcalinidad (HCO3

–
) y mayores contenidos de TDS (de

220 a 240 mg/l) que el resto de las soluciones analizadas. El origen de este parti-
cular quimismo fue una de las cuestiones más debatidas entre los distintos parti-
cipantes en el estudio original del análogo (Cramer y Smellie, 1994a) y volvió a ser
retomada en la revisión realizada posteriormente (Smellie y Karlsson, 1996). En
principio, se barajaron cuatro posibles explicaciones para el origen de estas aguas:

• mezcla de las aguas subterráneas 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 hidrogeológica sobre la
existencia de ese componente;

• mezcla de las aguas subterráneas con aguas hidrotermales residuales atra-
padas en las arenitas mineralizadas; este proceso podría explicar los con-
tenidos de isótopos estables pero no los contenidos de los elementos ma-
yores en las aguas en cuestión;

• contribución de las inclusiones fluidas presentes en las arenitas minerali-
zadas. La contribución necesaria por parte de estas inclusiones para ex-
plicar los contenidos en elementos mayores sería mínima pero, por ello, in-
suficiente para justificar la composición isotópica; y

• alteración por las aguas subterráneas de las sales (de origen hidrotermal y 
diagenético) existentes en las arenitas; los resultados de los experimentos de
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alteración 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 reevaluación realizada sobre este tema por Grundfelt et al.
(1995) durante el proyecto de revisión del análogo[38], evidenció que la posible
mezcla con un componte de flujo procedente del basamento no debería ser des-
cartada (Smellie y Karlsson, 1996).

Caracterización de los componentes orgánicos
La caracterización de los constituyentes orgánicos en las aguas subterráneas

de Cigar Lake incluyó la determinación del carbono orgánico total (COT), de los
componentes orgánicos volátiles y compuestos húmicos, así como un detallado es-
tudio de los ácidos fúlvicos (incluyendo su datación mediante Carbono-14). 

Los contenidos de COT en las aguas superficiales y subterráneas 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 orgáni-
cos volátiles (la mayoría de los cuales serían productos de contaminación) re-
presentan hasta un 10 % de los valores de COT mientras que sólo un 15-25%
estaría constituido por ácidos húmicos, porcentaje que se reduce todavía más
en las aguas de la zona de arenitas alteradas (< 10 %) y en las de la zona del ya-
cimiento (< 2%).

La fracción húmica en todas las aguas analizadas está constituida casi exclu-
sivamente por ácidos fúlvicos de bajo peso molecular. En la zona del yacimiento
la edad de estos componentes húmicos alcanza los 15000 años, aunque también
se han detectado componentes húmicos actuales, circunstancia que indicaría la
existencia de un intercambio con aguas recientes.

Los contenidos y la capacidad de formar complejos de los ácidos fúlvicos en
todas las aguas muestreadas parecen insuficientes como para tener una influencia
significativa sobre la especiación del uranio (Cramer y Smellie, 1994c).

Caracterización de los coloides en las aguas subterráneas
Los estudios realizados sobre este tema en Cigar Lake se orientaron hacia

la caracterización de la concentración, tamaño, composición y capacidad de re-
tención de elementos traza y radionucleidos, de la fracción coloidal (con tama-
ños entre 1 y 450 nm) y en suspensión (con tamaños mayores de 450 nm)
presentes en las aguas subterráneas. Se valoraron asimismo algunos aspectos
relacionados con la migración de partículas coloidales analizando la distribu-
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[38] Fundamentalmente a partir de los cálculos de modelización realizados por Laaksoharju y Skarman (1995)
con el código M3.
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ción de tamaños de estas partículas y sus mecanismos de generación (Vilks et
al., 1993; Vilks, 1994).

Tanto la fracción en suspensión como la coloidal están constituidas, funda-
mentalmente, por minerales de la arcilla (illita, clorita y caolinita), precipitados
amorfos de Fe-Si, cuarzo y partículas orgánicas. La presencia de carbonatos pare-
ce estar asociada a las partículas de menor tamaño y la de carbono orgánico, aun-
que presente en todo tipo de tamaños de partícula y zonas estudiadas, es
especialmente frecuente en las partículas existentes en las arenitas alteradas y en
determinadas zonas del yacimiento.

Los contenidos de U, Th y Ra asociados a las partículas, muestran valores sig-
nificativamente mayores para aquéllas que se encuentran en la zona de minerali-
zación o del halo arcilloso (tabla CL-3). La concentración promedio de U en las
partículas de la zona del yacimiento (0,06%) es considerablemente menor que el
contenido de ese elemento en el yacimiento (12%), circunstancia que estaría in-
dicando que el origen de esas partículas se encuentra asociado a la alteración de
las arcillas y no a la de la propia mineralización. Sin embargo, las diferencias en
los contenidos de radionucleidos entre las partículas 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 dirección del flujo) indicaría: 

• que no existe una pluma de partículas ricas en uranio que esté migrando
desde el yacimiento en la actualidad; y 

• que la movilización de partículas desde el halo arcilloso hacia las aguas
subterráneas de las arenitas es, en este caso, muy poco importante
(Vilks, 1994)[39]. 

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 partículas desde el yacimiento y que, ade-
más, la alteración que ha sufrido a lo largo del tiempo no se ha traducido en
una liberación de sus propias partículas arcillosas hacia las aguas de la geos-
fera (Vilks, 1994).

Las relaciones 
234

U/
238

U para el uranio disuelto y el asociado a partículas 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 partículas se deriva del exis-
tente en las aguas subterráneas. Por otro lado, las relaciones 

230
Th/

234
U en las par-
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[39] Lo mismo podría añadirse en cuanto a la movilización de partículas en el sentido contrario, es decir, desde
las arenitas hacia el interior del yacimiento.

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 158



tículas presenta valores inferiores a la unidad debido a que el uranio se adsorbe
fácilmente en las mismas y el torio no ha tenido tiempo de alcanzar un estado de
equilibrio secular. Asumiendo que el 

230
Th presente en el material particulado pro-

cede de la desintegración del 
234

U absorbido, la edad de estas partículas puede al-
canzar los 8000 años (Vilks, 1994).  

Las concentraciones de elementos traza adsorbidos en las partículas no mues-
tra ningún tipo de correlación con la localización de las muestras en las distintas
zonas de Cigar Lake por lo que no pueden ser utilizadas como trazadores para es-
tudiar la migración de las mismas. Sin embargo, se observa que los contenidos de
esos elementos en los coloides es mayor que en las partículas en suspensión, cir-
cunstancia que sugiere que la mayor superficie específica de los primeros es un
factor importante en los procesos de sorción de los elementos traza.

En conjunto, la composición de las partículas en suspensión y los coloides ob-
servados en las aguas subterráneas indica que su origen se encuentra en la erosión
y alteración de la roca encajante. La generación y concentración de estas partícu-
las está controlada, por tanto, por las condiciones locales de la litología en el cam-
po de flujo. Así, la generación de partículas en las zonas arcillosas bien
consolidadas y en el basamento poco permeable es mucho más baja que en las zo-
nas de fracturas o de arenitas alteradas. 

Caracterización de las poblaciones microbianas
Los estudios sobre la presencia de actividad microbiana en Cigar Lake se res-

tringieron, inicialmente, a la identificación genérica de la presencia de poblacio-
nes de bacterias y, en algunos casos, a la identificación de los principales tipos de
bacterias aerobias y anaerobias (Stroes-Gascoyne et al., 1994; Francis et al., 1994)
tanto en muestras de agua como de rocas. Sólo durante la etapa de revisión del
análogo Pedersen (1995) analizó la incidencia de la actividad vital de esos orga-
nismos en determinados procesos de interés. 
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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

(próximas 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

Tabla CL-3.
Concentraciones de
partículas en
suspensión
(>45µm) y coloides
(<45µm)
determinadas en las
aguas subterráneas
de distintas zonas
del análogo de
Cigar Lake. Se
incluyen también
los promedios de
las concentraciones
de radionucleidos
(U y Th) asociadas
a la fracción
particulada
(suspensión +
coloides) de cada
una de las zonas. 

ZONAS Partículas en Coloides Uranio Thorio
suspensión (mg/l) (mg/l) (µg/l) (µg/l)
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Los análisis realizados por Stroes-Gascoyne et al. (1994) indican que los con-
tenidos totales de bacterias oscilan entre 10

3
y 10

5
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

6
células/ml. Las poblaciones y tipos de bacterias analizadas

en las aguas de distintos sondeos varían con el tiempo; esta circunstancia puede
ser consecuencia bien de la existencia de procesos de contaminación durante la
realización del sondeo o del muestreo, o bien de los cambios en la composición y
el desarrollo de la actividad microbiana asociados a la alteración del ecosistema
profundo producida por el propio sondeo. 

Sin embargo, la proporción de bacterias aerobias y anaerobias es muy simi-
lar en casi todas las muestras analizadas, lo que indicaría que los procesos de
contaminación no han alterado totalmente las huellas microbiológicas asociadas
a los ambientes más profundos. Se identificó 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 metamórfico. Las estimaciones realizadas por
Stroes-Gascoyne et al. (1994) sobre la disponibilidad de nutrientes indican que
tanto el nitrógeno como el fósforo 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 órdenes 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 areníticos, de las arenitas alteradas y en las proximidades de la interfase
entre éstas y el halo arcilloso.

Pedersen (1995) señala que las proporciones y tipos de bacterias identifica-
dos en Cigar Lake pueden incidir en aspectos de notable importancia como la es-
tabilidad del UO2, la reducción del U

6+
, la recombinación de los productos de la

radiólisis y la oxidación de materia orgánica, sulfuros y fases con Fe
2+

. Respecto a
los efectos sobre los productos de la radiólisis este autor señala que la actividad
bacteriana de tipo aerobio o anaerobio puede convertirlos de forma efectiva en
oxígeno. El hidrógeno producido por la radiólisis junto con el oxígeno generado
a partir de reacciones con especies oxigenadas pueden ser subsiguientemente re-
combinados por las bacterias produciendo materia orgánica, agua y desprendien-
do calor. De hecho, la energía asociada a la desintegración radiactiva puede ser
parcialmente conservada como material orgánico (bacterias).
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La presencia de este tipo de procesos microbianos de recombinación favore-
cería indudablemente la estabilidad del yacimiento, reduciendo los potenciales
efectos oxidativos producidos por la radiólisis.

Modelización geoquímica

Los cálculos de modelización geoquímica realizados en Cigar Lake han involu-
crado el uso, a distintas escalas, de una amplia gama de códigos y de aproximaciones
metodológicas. Del examen de los principales documentos sobre este análogo (bási-
camente, Cramer y Smellie, 1994a; Smellie y Karlsson, 1996) se obtiene un listado de
10 códigos de este tipo y, al menos, 8 conjuntos de bases de datos termodinámicos.

Los códigos identificados abarcan la práctica totalidad de categorías existen-
tes actualmente en el ámbito de la modelización geoquímica (tabla CL-4).

• códigos termodinámicos, de especiación-solubilidad (WATEQF, SPE-
CIATE) y de pautas de reacción  (PHREEQE, HARPHRQ, CHEMGEO),

• códigos de balance de masas - estadísticos (NETPATH, M3) 
• códigos cinéticos (o de combinación equilibrio-cinética; STEADYQL) y
• códigos acoplados hidrogeoquímicos (CHEQMATE, URAFRM) 
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Tabla CL-4.
Códigos de
modelización
geoquímica
utilizados en Cigar
Lake. Están
separados en tres
grupos, en función
de que se hayan
usado en el
estudio original
(Cramer y Smellie,
1994a; parte
superior), en la
revisión (Smellie y
Karlsson, 1996;
parte media) o en
la modelización
conjunta de los
yacimientos de
Cigar Lake y
Koongarra
(URAFRM;
Garven y
Raffensperger,
1994;
Raffensperger,
1993).

Códigos Bases de datos Propósito Referencia
termodinámicos

SOLMINEQ88

WATEQF 

SPECIATE

PHREEQE

PHREEQE

CHEQMATE PHREEQE

CHEMSAGE

NETPATH 

HARPHRQ 

STEADYQL

M3

URAFRM

Helgeson(1968,1969),

Helgeson et al. (1978) y

Nesbitt et al. (1992)

HATCHES (v. 3.0), SKBPU

para Pu y SKBU1 para U

SKBU1/NEA y Langmuir

(1978)

HATCHES

Base de datos para uso en

Cigar Lake

HATCHES

SUPCRT-92 (Johnson et al.,

1992)

Evolución geoquímica (y redox) de

las aguas subterráneas

Predicción Ciega (BPM)

Disolución de uraninita

Propagación frente redox

Selección de datos termodinámicos

para el sistema Fe-O-C-S-H

Génesis/evolución del yacimiento

Aproximación cinética a la evolu-

ción geoquímica de las aguas sub-

terráneas

Evolución hidrogeoquímica de las

aguas subterráneas

Modelización termohidro-geoquími-

ca de la génesis del yacimiento

Cramer y Nesbitt (1994)

Casas y Bruno (1994)

Bruno y Casas (1994)

Liu et al. (1994)

Kettlewell (1994)

Smellie y Karlsson (1996)

Duro y Bruno (1995) 

Smellie y Karlsson (1996)

Laaksoharju y Skarman 

(1995)

Garven y 

Raffensperger (1994),

Raffensperger (1993)
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Como en otros análogos, las aproximaciones metodológicas empleadas cu-
bren todo el espectro de las utilizadas en modelización geoquímica. La evolución
de los distintos componentes del sistema hidrogeoquímico (caracterización 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 et al., 1995), mientras que los cálculos de predic-
ción ciega se plantean desde una aproximación típica de problema directo (Casas
y Bruno, 1994; Bruno y Casas, 1994). 

Sin embargo, algunos de los cálculos de modelización realizados en este aná-
logo, como la modelización de la génesis del yacimiento (Smellie y Karlsson, 1996;
Garven y Raffensperger, 1994) o la evolución del frente redox (Liu et al., 1994)
utilizan planteamientos de problema directo (totalmente predictivos) dentro de
un esquema bastante menos usual en el estudio de análogos. 

En este apartado analizaremos, brevemente, algunos aspectos de interés
sobre la metodología y los resultados de la modelización en la caracterización
del modelo hidrogeoquímico del sistema, la modelización de frentes redox, la
modelización predictiva de elementos traza (BPM) y la modelización de la gé-
nesis del yacimiento.

Modelo conceptual hidrogeoquímico: interacción agua-roca
La metodología usual dentro de las aproximaciones de Problema Inverso im-

plica el uso combinado de distintos tipos de códigos: códigos (o cálculos) de espe-
ciación, de balance de masas y de pautas de reacción. Y, como tal, es aplicada en la
caracterización del modelo general de interacción agua-roca del análogo aunque
con diverso grado de detalle. Así, en el trabajo de Cramer y Nesbitt (1994a), den-
tro del proyecto original, se realizan cálculos de especiación-solubilidad con códi-
gos de este tipo, como WATEQF (Plummer et al., 1976) y SPECIATE (Nesbitt et
al., 1992), o con códigos de pautas de reacción como SOLMINEQ.88 (Kharaka et
al., 1988). Sin embargo, no se presentan los valores de los índices de saturación de
las fases minerales involucradas durante la evolución geoquímica del sistema. En
su lugar, se utilizan diagramas de estabilidad mineral sobre los que se representan
los resultados obtenidos con esos códigos. Este tipo de representación viene a pa-
liar, en el caso del sistema alumino-silicatado, la ausencia de datos sobre la con-
centración de aluminio en las aguas de Cigar Lake (elemento que se encuentra
siempre por debajo del límite de detección; Cramer, 1994b).

Tampoco se realizan cálculos 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 et al. (1995) en la revisión del modelo hidro-
geoquímico del análogo. Duro y Bruno (1995) usan el código NETPATH
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(Plummer et al., 1991) para la realización de cálculos de balance de masa, el
HARPHRQ (Brown et al., 1991) para los de pautas de reacción desde su-
puestos de equilibrio parcial y, adicionalmente, incluyen una aproximación ci-
nética (usando el código STEADYQL; Furrer et al., 1989) también dentro de
planteamientos de problema inverso. Laaksoharju y Skarman (1995) comple-
tan la caracterización del sistema analizando más específicamente los procesos
de mezcla entre los distintos tipos de soluciones definidas en el sistema hi-
drogeoquímico mediante el código M3.

El desarrollo preciso del modelo conceptual de evolución geoquímica fue rea-
lizado por Cramer y Nesbitt (1994a) aplicando, como se ha indicado, una meto-
dología clásica de aproximación de Problema Inverso, bajo las premisas del con-
cepto de Equilibrio Parcial y mediante el uso de los códigos de modelización 
geoquímica WATEQF, SOLMINEQ.88 y SPECIATE.

En su trabajo, estos autores analizaban de forma separada la evolución geo-
química de las aguas en la cobertera cuaternaria y la correspondiente a los flujos
intermedios y semi-regionales. Ambos sistemas presentaban modelos de evolu-
ción geoquímica similares excepto en el caso de algunos notables procesos de oxi-
doreducción. Por ello, en este apartado, seguiremos el esquema de evolución
descrito por Cramer y Smellie (1994c) y Smellie y Karlsson (1996) ya que recogen,
de forma simplificada, los aspectos comunes de esa evolución y destacan perfec-
tamente los matices correspondientes a la evolución del sistema redox, a la que se
hará especial mención por su importancia.

El modelo conceptual sobre la evolución hidrogeoquímica del sistema de
Cigar Lake es relativamente simple.

Las aguas de recarga superficial (lluvia 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 areníticos, produciéndose un
proceso de caolinitización (precipitación de caolinita) a partir de la desestabiliza-
ción (disolución) de la illita. Este proceso constituye el principal desencadenante de
la evolución no redox de las aguas subterráneas (Cramer y Nesbitt, 1994a).

Volviendo a la evolución redox, las aguas todavía oxidantes que han alcanza-
do el punto A de evolución (figura CL-6), continúan reaccionando con los mate-
riales encajantes y se produce la precipitación de ferrihidrita (y
óxidos-oxihidróxidos de hierro). Esta etapa de precipitación afecta tanto a las are-
nitas frescas como a las alteradas, creando una zona limonítica que alcanza una
profundidad de 100 m (figura CL-4A y punto B de la figura CL-6). Conforme las
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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 pO2; evolución B→C→D/E en la
figura CL-6) hasta entrar en el campo de estabilidad del UO2.

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 preservación de la
mineralización de uranio. Por ello, este aspecto fue reevaluado y tratado con
más detalle por Duro y Bruno (1995) en el trabajo de revisión del análogo
(Smellie y Karlsson, 1996).

Esos autores analizaron la posible evolución geoquímica de las aguas, a una
escala más 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 mineralización de Cigar Lake e incluyendo una posible con-
tribución de aguas procedentes del basamento (figura CL-4B). Para ello
utilizaron, como se ha dicho, los códigos NETPATH, HARPHRQ y STE-
ADYQL. Los resultados obtenidos confirmaron que la evolución redox del sis-
tema, en torno al halo arcilloso, se encuentra controlada por reacciones
heterogéneas con carbonatos, óxidos y sulfuros de hierro. Entre los procesos
identificados, la disolución de siderita y la precipitación subsiguiente de oxihi-
dróxidos de hierro desempeña 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 justificaría la presencia de la capa de óxidos férricos que se encuentra
en la interfase yacimiento-halo arcilloso, sin necesidad de invocar un aporte de
oxidantes por radiólisis o un origen hidrotermal primario.

Los cálculos realizados confirman que la participación de los sulfuros de hierro
en el control redox del sistema involucra tanto la disolución de la pirita primaria co-
mo la posterior precipitación de otros sulfuros de hierro (factiblemente monosulfu-
ros) en un ambiente reductor, aspecto inicialmente deducido por Cramer y Nesbitt
(1994a) en su modelo hidroquímico general. Un aspecto adicional de interés evi-
denciado por estos cálculos es que las concentraciones de SO4

2–
determinadas en las

aguas parecen ser demasiado elevadas para ser explicadas por un proceso de oxi-
dación normal de los sulfuros disueltos. Este hecho podría ser explicado por un
efecto de contaminación durante el muestreo o por la existencia de una fuente adi-
cional de oxidantes (procesos de radiólisis en el yacimiento). 

Como consecuencia de todo lo anterior, los procesos de interacción agua-sóli-
do en la zona del yacimiento tendrán lugar en condiciones fuerte o medianamente
reductoras (condiciones también corroboradas a partir de las relaciones isotópicas
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Th/
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U de las uranititas). Teniendo en cuenta la mineralogía específica

con la que van a estar en contacto las soluciones (U4O9 y U3O7) en el depósito, en la
figura CL-7 se ha representado la situación de las muestras de agua tomadas en el
halo arcilloso y en el yacimiento, según sus valores de Eh y pH.
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Como puede apreciarse, todas las aguas se situarían por debajo del límite de
estabilidad del U3O7. Las concentraciones de uranio analíticamente determinadas
en las mismas oscilan entre 10

–6
y 10

–9
mol/l, lo que correspondería, de acuerdo a

lo evidenciado en el gráfico, a los valores de solubilidad de fases entre UO2 y U3O7

(Cramer y Nesbitt, 1994a). Los resultados obtenidos por Duro y Bruno (1995)
confirman que la evolución del uranio en las aguas en contacto con el yacimiento
puede ser descrita termodinámicamente y está controlada por un equilibrio con
una fase de estequiometría cercana a U3O7. El comportamiento bajo estas premi-
sas de equilibrio está perfectamente justificado, además, por los elevados tiempos
de residencia de las aguas en el yacimiento (Winberg y Steveson, 1994).

Modelización de frentes redox
La modelización de avance de un frente redox se encuentra implícita en dos

trabajos distintos realizados, uno, durante el transcurso del proyecto inicial (Liu
et al., 1994), y otro en la revisión del mismo (Grundfelt et al., 1995). No obstan-
te, las premisas, la parte del análogo considerada para ello y el método de estudio
son distintos. El primero analiza una posible migración de un frente redox a tra-
vés del halo arcilloso de Cigar Lake; y el segundo aprovecha la existencia de la zo-
na limonítica en la parte superior de la cobertera arenítica del yacimiento (figura
CL-4A) como analogía de un frente redox de origen radiolítico.

Migración de un frente redox a través de la barrera arcillosa
Puesto que no se encontraron evidencias de la existencia real de procesos

de migración de radionucleidos desde el yacimiento de Cigar Lake en el último
millón de años, el trabajo de Liu et al. (1994) forma parte del análisis de esce-
narios potenciales de transporte que se realizó de forma alternativa. En estos
posibles escenarios se consideraba la existencia de una migración de radionu-
cleidos a través del halo arcilloso, desde el yacimiento hacia el acuífero instala-
do en las arenitas encajantes.

Se desarrollaron y/o emplearon varios modelos matemáticos para analizar la inci-
dencia de distintos factores en la migración de radionucleidos, incluyendo la disolución
oxidante de UO2, la presencia de componentes advectivos o difusivos en el flujo o la de
procesos de interacción agua-roca efectivos a lo largo de la pauta de transporte.

Uno de los escenarios analizados evaluaba los efectos de una oxidación ra-
diolítica del Fe

2+
presente en el halo arcilloso, sobre el transporte de radionu-

cleidos, considerando además la existencia de procesos de reacción acoplados.
La migración de elementos desde el yacimiento a través del halo arcilloso se pro-
ducía exclusivamente por mecanismos difusivos y se partía de la composición
real de una muestra de agua tomada en el depósito de uranio (equilibrada con
la mineralogía existente en el mismo mediante el código PHREEQE; Parkhurst
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et al., 1980, 1990). Las simulaciones se realizaron con un código de transporte
reactivo, el CHEQMATE (Haworth et al., 1990),  considerando la existencia de
10 elementos (H, O, Mg, K, Fe, Al, Si, C, S y U) y más de 90 especies en solu-
ción (los datos termodinámicos utilizados fueron los de la base de datos HAT-
CHES).  El planteamiento de los cálculos requirió la realización 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 resolución usado por el programa.

Los resultados de las simulaciones unidimenisonales realizadas evidenciaban
la aparición de frentes redox abruptos relacionados con elementos y fases redox,
consiguiendo reproducir la mayoría de los parámetros composicionales medidos
en esta zona del yacimiento. La velocidad de avance del frente redox obtenida fue
de 2 m en 80 millones de años, mucho más rápida que la obtenida con la utiliza-
ción de otros modelos matemáticos, 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 análisis más refinados para el tratamiento del avance de frentes
redox en sistemas controlados por la difusión.

En conjunto, los resultados obtenidos en el resto de escenarios y con mode-
los matemáticos explícitamente desarrollados para su análisis indicaban que, en
cualquier caso, la extensión de una hipotética pluma de uranio desde el depósito
no excedería 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).

Migración del frente en la zona limonítica
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 limonítica
caracterizada por la presencia de goethita y limonita (figura CL-4A). Esta zona es-
tá generada por la percolación de las aguas meteóricas cuyo carácter oxidante pro-
voca la alteración de la pirita y marcasita existente en las arenitas. El límite inferior
de esta zona a una profundidad de 100 m constituye, por tanto, el frente de oxi-
dación marcado por la profundidad máxima que alcanzan las aguas meteóricas
manteniendo sus caracteres oxidantes. 

Grundfelt et al. (1995) estudiaron estos procesos de oxidoreducción como
analogía de la propagación de un frente redox generado por radiólisis en torno a
un contenedor. Los resultados obtenidos por estos autores señalan que existe una
continua alimentación de aguas oxidantes procedentes de la cobertera cuaterna-
ria y que penetran en las formaciones areníticas a través de la porosidad de estos
materiales y de las fracturas que los afectan (aunque no señalan si se producen fe-
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nómenos de digitación en la morfología del frente redox asociados a estas dis-
continuidades, tal como ocurre en Poços de Caldas).

La percolación de estas aguas oxidantes produce la oxidación de los sulfuros
dispersos en las arenitas y la precipitación de limonita y sulfatos. Como resultado
de estos procesos, el estado redox de las aguas está controlado por los pares
Fe

2+
/Fe(OH)3 y S

2–
/SO4

2–
y su pH disminuye. 

El frente redox representado por el límite inferior de la zona limonítica pro-
fundiza de forma muy lenta, posiblemente condicionado por las velocidades de
erosión de los materiales. Su profundidad actual responde a los procesos de per-
colación que se han producido al menos desde la última glaciación, hace 10000
años. No obstante, esta zona limonítica puede haber sufrido los efectos de glacia-
ciones anteriores, ahora enmascarados por los de la más reciente, haciendo muy
difícil precisar su escala temporal de desarrollo, aunque fácilmente pudiera al-
canzar escalas de tiempo de un millón de años.

Modelización predictiva: BPM
En el análogo de Cigar Lake se realizó un ejercicio de Predicción Ciega (Blind

Prediction Modeling, BPM) según 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 análogo, 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 analíticamente. Los elementos traza se-
leccionados en este ejercicio de BPM fueron U, Pu, Th, Tc, Cu, Ni, Ba, Pb, Sr, Zn,
Mo, Cr y As, y los cálculos se realizaron para un total de 26 muestras de agua, repre-
sentativas de distintas condiciones en la pauta de evolución geoquímica del análogo.

No obstante, el ejercicio de BPM en Cigar Lake fue realizado por un único
grupo de trabajo (Casas y Bruno, 1994; Bruno y Casas, 1994), utilizando un sólo
código (PHREEQE) y considerando una única base de datos para los cálculos, la
ZZ-Hatches (versión 3.0), a la que se añadieron 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 análogos (en los que participan varios grupos de trabajo, con
diferentes códigos y bases de datos termodinámicos) introduce una diferencia
fundamental en la valoración de los resultados alcanzados: en el ejercicio de Cigar
Lake, no hay referencias comparativas sobre los resultados proporcionados por
distintas bases de datos termodinámicos y todo el peso de la valoración se centra
en el ajuste entre la predicción realizada y los valores observados.
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Por lo demás, la metodología seguida en el ejercicio de Cigar Lake es similar
a la de otros ejercicios de BPM y puede esquematizarse en: (a) establecer las fases
sólidas 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 especiación de los
elementos traza en equilibrio con dicha fase.

Resultados
• Uranio

Se compararon los resultados proporcionados considerando distintas fases limitantes de su 

solubilidad (UO2, U3O7, U4O9, coffinita y otro polimorfo de USiO4). La mejor correlación entre

las concentraciones calculadas y las medidas se obtuvo con el U3O7. La identificación de esta

fase, como controladora de los contenidos de uranio en las aguas, coincide razonablemente con

las estequiometrías existentes en el yacimiento de Cigar Lake ya que se encuentran entre las co-

rrespondientes a las fases U4O9 y U3O7 (Janeczek y Ewing, 1994).

Más en detalle, las aguas presentes junto al yacimiento se encuentran en equilibrio respecto a esa

fase mineral (U3O7). Sin embargo, en la zona del halo arcilloso, se encuentran apreciablemente

subsaturadas. Ello indicaría la existencia de otra fase como limitante de la solubilidad o la inter-

vención de otra fase adicional (más insoluble) en el control del U en esa zona. Esta última posi-

bilidad podría estar justificada por la adsorción o coprecipitación del U junto a los abundantes

óxidos u oxihidróxidos de hierro presentes en las arcillas.

La especiación del uranio en las aguas de Cigar Lake se encuentra controlada por los pro-

cesos de formación de complejos con carbonato, siendo las especies dominantes UO2CO3(aq)

y UO2(CO3)2

2–
. 

• Plutonio

Debido a la ausencia de datos analíticos, los resultados de la predicción ciega fueron com-

parados con el valor promedio deducido para este elemento (10
–10

moles/l) en función de las

relaciones Pu/U de la roca, asumiendo la existencia de equilibrio secular. Considerando la

fase amorfa Pu(OH)4 como controladora de las concentraciones de Pu en equilibrio, se ob-

tiene un buen acuerdo con el valor anteriormente mencionado. Además, este control repre-

senta un límite superior conservador ya que, si en vez de la fase amorfa se elige una fase

cristalina, las concentraciones de Pu en solución serán apreciablemente menores. 

Los resultados de la especiación de ese elemento varían considerablemente dependiendo de los

valores de pH, pE y concentración de fosfatos de las aguas consideradas. Las especies domi-

nantes son PuCO
3+

(aguas con pE < 1.2 y bajos contenidos de fosfatos), Pu(OH)4 (aguas más

oxidantes y/o con relativamente elevadas concentraciones de fosfato) y Pu(HPO4)4

4–
(aguas con

elevadas concentraciones de fosfatos). 

• Torio

Las concentraciones predichas concuerdan bastante bien con las analíticas (con una dife-

rencia máxima de un orden de magnitud), considerando la fase amorfa ThO2 como contro-

ladora del equilibrio en vez de la thorianita (fase cristalina de idéntica estequiometría).

Ninguna de estas dos fases ha sido encontrada en el análogo (sólo existen referencias a la

presencia de monacita y brannerita como fases accesorias con Th en las arenitas no alteradas

de la zona del yacimiento).
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La especie dominante de Th en casi todas las aguas es Th(OH)4(aq). Sólo en las tres muestras

con mayores concentraciones de fosfatos la especie dominante pasa a ser Th(HPO3)3

2–
. El in-

cremento de solubilidad producido por la presencia de esta fase no es evidente en los resul-

tados analíticos, motivo que induce ciertas dudas sobre su existencia real, haciendo

recomendable una  revisión en detalle de esta cuestión.

• Tecnecio

Debido a la inexistencia de datos analíticos, se definió un valor promedio de concentración

de este elemento de 10
–10

moles/l, de forma análoga a la realizada para el Pu. Como fase  con-

troladora de su solubilidad se eligió Tc3O4, la más 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-

ción del valor de pE de la muestra considerada (la menor solubilidad correspondía a las

aguas con menores potenciales redox). Las especies dominantes eran TcO(OH)2 en condi-

ciones reductoras y TcO4

–
en condiciones oxidantes.

• Cobre

En función de los caracteres químicos de las aguas subterráneas de Cigar Lake se obtuvieron

dos posibles fases limitantes de la concentración de Cu, cuprita(CuO) y cobre nativo. El re-

gistro mineralógico del análogo indicaba la presencia de calcopirita como fase cuprífera más

abundante aunque también aparecía cobre nativo, lo que resulta consistente con la predic-

ción. La inexistencia de datos analíticos de Cu (por debajo del límite de detección) en las

aguas en contacto con el yacimiento impidió contrastar las predicciones en esa zona. En el

resto de muestras, el control por parte de la cuprita proporcionaba los resultados más ajus-

tados a los analíticos.

La especie dominante de cobre en condiciones reductoras fue el ión Cu
+

(aunque aumenta-

ba la importancia de la especie CuCO3 cuando las concentraciones de carbonato se hacían

mayores) y en condiciones oxidantes pasaba a ser el ión Cu
2+

(aunque, de nuevo, aumenta-

ba significativamente la proporción de la especie CuCO3 cuando lo hacían también las con-

centraciones de carbonato).

• Níquel

De todas las muestras analizadas, sólo dos mostraban contenidos de Ni por encima del

límite de detección. Una de las posibles fases controladoras de este elemento, la trevorita

(NiFe2O4), proporcionaba una concentración 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 (NiS2), fase cuyo

equilibrio proporcionaba concentraciones de níquel muy bajas y que además está pre-

sente como componente mineralógico en la zona del yacimiento. La única especie domi-

nante de este elemento corresponde al ión libre Ni
2+

.

• Bario

Los resultados obtenidos en la predicción del comportamiento de este elemento son apre-

ciablemente buenos. La fase elegida como controladora fue la whiterita (BaCO3) y las con-

centraciones calculadas en equilibrio con ese mineral eran concordantes con las

determinadas analíticamente. El ión libre (Ba
2+

) fue la especie dominante en todos los casos.

• Plomo

Como ocurría respecto al níquel, sólo dos de las muestras analizadas presentaban con-
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tenidos de Pb por encima del límite de detección. Como fases controladoras factibles se

identificaron Pb5(PO4)iCl 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, predecía concentraciones muy bajas de Pb en

equilibrio (10
–15

mol/l) y, además, su existencia había sido constatada en la zona del

yacimiento. Las especies dominantes de ese elemento en solución fueron Pb
2+

, Pb(OH)
+

y

PbCO3

o
, dependiendo de los valores de pH y de concentración de carbonatos de las mues-

tras.

• Estroncio

Las fases limitantes que se consideraron como controladoras de la concentración de este 

elemento fueron celestina (SrSO4) y estroncianita (SrCO3). Los contenidos de ese elemento

en equilibrio con cualquiera de esas fases eran tres órdenes de magnitud superiores a los de-

terminados analíticamente. Ello sugiere que la solubilidad del estroncio posiblemente se en-

cuentre controlada por la proporción de ese elemento que entra a formar parte (como

solución sólida) 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-

modinámicos correspondientes (tomados de Högfeldt, 1982) a la base de datos ZZ-Hatches.

Las fases limitantes consideradas fueron MoO2 (para las tres muestras de condiciones más

fuertemente reductoras) y CaMoO4 (para el resto de muestras). En el primer caso se

obtenían predicciones no conservadoras (concentraciones varios órdenes de magnitud infe-

riores a las observadas) y, en el segundo, resultados muy conservadores (concentraciones dos

o tres órdenes de magnitud mayores que las determinadas analíticamente). En la zona del

yacimiento se identificó la presencia de jordisita (MoS2) aunque, desgraciadamente, no 

existían los datos termodinámicos necesarios sobre esta fase para incluirla en el ejercicio de

predicción. La especie dominante era MoO
4–
.

• Zinc

La fase sólida limitante de la solubilidad del Zn, en casi todos los casos, fue una ferrita

(Fe2ZnO4), fase que proporcionaba unas concentraciones de Zn en solución próximas a

las determinadas analíticamente. 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 ión libre Zn
2+

,

aunque en las muestras de mayor pH aparecían también las especies ZnOH
+

y Zn(OH)2

o
.

• Arsénico

La fase mineral limitante de su solubilidad fue el As2O3 para casi todas las muestras consi-

deradas. Esta fase proporcionaba solubilidades muy altas (10
–1

mol/l) aunque perfectamente

conservadoras comparadas con las determinadas analíticamente. En aquellas muestras de

carácter muy reductor la fase limitante fue el rejalgar (AsS), mineral que constituye la mejor

aproximación a la mineralogía 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)3,

apareciendo también As(OH)4

–
en las muestras de pH más elevado.

• Cromo

Los resultados respecto a este elemento no fueron satisfactorios debido a múltiples proble-

mas. Sólo había concentraciones de Cr por encima del límite de detección en dos de las

muestras consideradas, la base de datos ZZ-Hatches sólo consideraba la existencia de este
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elemento como especie trivalente y no se identificó ninguna fase mineral con Cr en el

yacimiento. Todo ello contribuyó a que las dos fases limitantes consideradas (dos óxidos 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 función del pH. 

En general, las predicciones realizadas en este ejercicio fueron bastante coin-
cidentes con las observaciones de campo (datos analíticos) para aquellos elemen-
tos cuyos datos termodinámicos tenían una calidad contrastada (U, Ba, Cu, Th y
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 mineralógico del análogo no parece ser todo lo exhaustivo que
sería 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 modelización termodinámica (basada en la premisa de equi-
librio) proporciona una descripción razonablemente precisa del sistema natural.

En el caso de Ni y Pb, la mayoría de las determinaciones analíticas realiza-
das indicaban que esos elementos se encontraban por debajo del límite de de-
tección y sólo en dos de las muestras analizadas aparecían concentraciones
mensurables. Los cálculos realizados coincidían 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 actuación de
bravoita y galena como fases limitantes de esos elementos, fases que luego fue-
ron identificadas en la mineralogía del yacimiento. Además, el control ejercido
por esas fases proporciona concentraciones de níquel y plomo demasiado bajas
como para ser medidas analíticamente, circunstancia que justificaría el hecho de
que las determinaciones realizadas de esos elementos se encuentren casi siem-
pre por debajo del límite de detección. 

Al no existir datos analíticos de Pu y Tc, los resultados predichos en el ejerci-
cio fueron comparados con concentraciones deducidas indirectamente, como pro-
medios máximos esperables. Respecto al Pu, un control por parte de la fase amorfa
Pu(OH)4 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:

• El primero está constituido por los elementos para los que los resultados 
eran apreciablemente más altos que los determinados analíticamente, es de-
cir, por elementos para los que se obtenían resultados conservadores. Este
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fue el caso de Sr, As y Mo, elementos para los que la base de datos 
ZZ-Hatches no contenía los minerales adecuados.

• El segundo está formado únicamente por el Cr, elemento para el que los re-
sultados obtenidos eran apreciablemente menores que los medidos analítica-
mente (resultados no conservadores). Existe la posibilidad de que la
concentración 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 Cr

6+
/Cr

3+
, dato necesario para la defini-

ción de la solubilidad de este elemento en las aguas subterráneas.

Modelización de la génesis y evolución del yacimiento
Tras la presentación de los resultados iniciales del análogo de Cigar Lake

(Cramer y Smellie, 1994a), y debido a la contribución que podía tener en varios de
los aspectos estudiados como analogía en ese proyecto, la modelizaión de la génesis
del yacimiento de uranio pasó a constituir parte integrante de la revisión realizada
dos años después (Smellie y Karlsson, 1996). Las simulaciones fueron realizadas con
el código CHEMGEO (Shi et al., 1993a y b, 1996), una versión del CHEMSAGE
específicamente desarrollada para este propósito (se trata de un código de pautas de
reacción, de capacidades similares a las de PHREEQE o EQ3/6). 

Sin embargo, anteriormente, y debido al interés sobre el sistema paleohi-
drogeológico 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 código acoplado termohidro-
geoquímico, el URAFRM (Raffensperger, 1993). Aunque publicados fuera del
contexto del estudio de Cigar Lake como análogo, algunos de los resultados de
este modelo genético fueron explícitamente incorporados a los trabajos de revi-
sión del análogo de Cigar Lake.

Finalmente, a partir de las observaciones realizadas sobre la evolución mine-
ralógica de las uraninitas del yacimiento, del registro geoquímico que existe en la
Cuenca de Athabasca sobre la evolución de la atmósfera del Precámbrico y de los
resultados de la modelización de la génesis de estos yacimientos obtenidos por
Raffesnperger y Garven (1995 a y b), Duro y Bruno (1995) proponen un modelo
termodinámico simple sobre el origen y evolución del yacimiento de Cigar Lake. 

En este apartado se comentan brevemente los resultados obtenidos por estos
tres tipos de modelización del yacimiento.

Modelo de Shi et al. (1993a)
Los cálculos de modelización 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 carácter reductor y otro diagenético, de carácter oxidante. Partiendo de
esta premisa, las simulaciones realizadas intentaron valorar: 

• las posibles características composicionales de las dos soluciones rela-
cionadas con la génesis del yacimiento: fluidos hidrotermales del basamen-
to y salmueras diagenéticas de la cobertera sedimentaria,

• la mineralogía de alteración resultante de la interacción de esos fluidos
hidrotermales con las litologías del basamento,

• la formación del depósito (y la mineralogía de alteración en torno al mismo)
debido a la mezcla de esas dos soluciones, y

• la contribución de las fases arcillosas en la génesis del yacimiento y de los
halos de alteración que lo rodean.

Las simulaciones realizadas indican que los procesos de interacción de los fluidos
hidrotermales con las rocas del basamento están controlados, fundamentalmente, por
la presencia de grafito (3-10 %) en las rocas metamórficas. En las condiciones de pre-
sión 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
H2S, adquiriendo unas condiciones muy reductoras y alcalinas. En estas condiciones,
los fluidos produjeron una continua alteración de los distintos tipos de rocas del ba-
samento, cuya simulación resulta consistente con los procesos observados. 

Los fluidos diagenéticos, ácidos, oxidantes y de alta salinidad, tenían una al-
ta capacidad de lixiviación 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 formación de complejos clorurados e hi-
droxílicos de UO2

2+
y complejos  hidroxílicos de U

4+
aunque, en algunos casos,

también la formación de complejos sulfatados y carbonatados de UO2

2+
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 ºC, indicaron que se producía una
importante precipitación 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 ºC, los cálculos
de modelización predecían que la hematites se hacía estable junto con pirita y si-
derita. La precipitación de uraninita continuaba pero la formación de hematites
se extendía por la zona del yacimiento, el halo arcilloso y las arenitas encajantes.
Este proceso podría justificar la presencia de la capa hematítica que rodea el ya-
cimiento de Cigar Lake.
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Por último, también se realizaron distintas simulaciones para analizar los pro-
cesos de alteración desarrollados en las arenitas de forma concomitante con la gé-
nesis de la mineralización. Los resultados obtenidos indican que, en las
proximidades del punto de mezcla y génesis del yacimiento, se produce una alte-
ración (disolución) masiva de los constituyentes de las arenitas (cuarzo, mica, cao-
linita) y una importante precipitación de illita (junto con uraninita), aspecto este
último que justificaría la formación del halo arcilloso en torno al yacimiento. Los
subsiguientes estadios de alteración simulados reproducían la formación de las
distintas capas observadas en el halo de Cigar Lake.

Los cálculos realizados por Shi et al. (1993a, 1996), independientemente de
justificar y reproducir la génesis del yacimiento y su cortejo de alteración, eviden-
ciaron dos hechos fundamentales: por un lado, que el origen de la capa hematíti-
ca en torno al yacimiento de Cigar Lake podía ser perfectamente explicado dentro
del marco genético del yacimiento sin recurrir a fenómenos de oxidación radiolí-
tica; y, por otro, que la presencia de grafito en las rocas del basamento 
desempeña un papel fundamental en la formación del yacimiento.

Modelo de Raffensperger y Garven (1995 a y b)
A diferencia de los “simples” códigos de pautas de reacción (como el emplea-

do por Shi et al., 1993a), la utilización de un modelo acoplado como el URAFRM
(Reffensperger, 1993) permite analizar la génesis del yacimiento dentro de un
marco espacio-temporal explícitamente definido. Este código calcula la distribu-
ción espacial de minerales (definiendo, por tanto, la situación y dimensiones de la
mineralización y de los halos de alteración) y cómo varía en el tiempo esa distri-
bución (definiendo el intervalo de tiempo en el que se producen esos fenómenos).

La metodología de modelización seguida por estos autores incluyó dos esta-
dios. En un primer paso (Raffensperger y Garven, 1995a) se analizaron los posi-
bles mecanismos hidrológicos (convección libre inducida térmicamente y flujos
dirigidos topográficamente), 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 análisis de sensibilidad va-
riando las condiciones hipotéticas de la cuenca sedimentaria (geometría, espesor
del relleno, características hidrogeológicas y propiedades térmicas de las distintas
unidades) en el momento de la formación de los yacimientos de uranio.

Una vez establecido el mecanismo de convección libre (figura CL-8) como
modelo de flujo más probable y adecuado, el segundo paso (Raffenperger y
Garven, 1995b) consistió en la adición del término reactivo a las simulaciones bi-
dimensionales (considerando, por tanto, un modelo en el que se contemplaba flu-
jo subterráneo de densidad variable, transporte de calor conductivo y advectivo y
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transporte reactivo multicomponente en un medio poroso). La complejidad del
sistema simulado obligó a realizar ciertas simplificaciones. Así, los cálculos fueron
realizados desde la premisa de equilibrio local (los datos termodinámicos 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-
rránea (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). 

Los resultados de los cálculos de transporte reactivo realizados por esos au-
tores evidenciaron que la alteración del grafito en las rocas metamórficas, 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
retención del uranio disuelto en las aguas diagenéticas y la formación del depósi-
to. Los contrastes en la permeabilidad entre las rocas del basamento no fractura-
do y las del basamento fracturado (en las que, además, existe grafito) generan la
focalización de un flujo verticalizado de agua subterránea hacia estas últimas. Aún
considerando velocidades de flujo del orden de mm/año en estas zonas del basa-
mento, estas soluciones son capaces de generar un marcado ambiente reductor en
las arenitas próximas a la disconformidad.  

Por otro lado, considerando concentraciones de U en esas aguas de menos de
30 ppm, las simulaciones evidenciaban que se podían producir yacimientos de no-
table riqueza en lapsos de tiempo inferiores a un millón de años. La especiación
del uranio en esas aguas estaba controlada por los complejos clorurados. 
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Pese a las simplificaciones introducidas, los resultados más espectaculares de
estas simulaciones de transporte reactivo se obtuvieron al reproducir, con notable
precisión, las distintas zonas constitutivas del halo de alteración de estos yaci-
mientos en un sistema bidimensional, totalmente dinámico y dentro de un campo
variable de temperaturas. No obstante, como señalan los propios autores, las si-
mulaciones realizadas predecían la formación del yacimiento sólo por encima del
basamento, sin conseguir reproducir la presencia de una mineralización en las
propias rocas del basamento tal como ocurre en todos los yacimientos de tipo dis-
conforme conocidos (figura CL-3).

Modelo de evolución mineralógica
De los estudios de Holland (1984) y Holland et al. (1995) en la cuenca de

Athabasca sobre la evolución de la atmósfera en el Precámbrico puede deducirse
el valor de uno de los parámetros básicos del sistema en aquellos tiempos, la pre-
sión parcial de CO2 (10

–2.4
atmósferas; la actual es de 10

–3.5
atmósferas). Este dato,

junto con la presencia de procesos de formación de hematites y siderita durante
la etapa de mineralización permite estimar el estado redox (fugacidad de oxígeno)
del sistema en ese momento y situarlo en valores de log fO2 = –49 (equivalente a
un Eh de aproximadamente –100 mV). Este valor es más oxidante que el medido
actualmente en la zona del yacimiento, con valores de log fO2 entre –65 y –70 (en
torno a los –250 mV de Eh; Duro y Bruno, 1995).

Las simulaciones realizadas por Raffensperger y Garven (1995 a y b) predi-
cen que los valores de log fO2 en el sistema tras la formación del yacimiento
(500000 años después de que comenzara la etapa principal de mineralogénesis
hace 1300 millones de años) oscilarían entre –48 y –44 (valores de Eh de –100
a 0 mV), coincidentes con los deducidos a partir del registro paleogeoquímico
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 termodinámico de evolución del yaci-
miento en los últimos 1000 millones de años (figura CL–9) con unos dominios de
estabilidad obtenidos a partir de los análisis químicos y mineralógicos 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 (UO2.33) al final de la primera etapa de mineralización. En ese momento
la fase UO2.33 coexistiría con PbO (como solución sólida), pirita y siderita. La al-
teración de la uraninita inicial a la fase UO2.16 implica una liberación de plomo y
de U

6+
, un oxidante capaz de oxidar los minerales ferrosos y provocar la aparición
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de hematites y/o oxihidróxidos de Fe3+, proceso que podría explicar la capa he-
matítica observada en torno a la mineralización. El resultado neto de estas trans-
formaciones sería una reducción del estado redox del sistema hacia condiciones
más reductoras.

El proceso de coffinización asociado a la última etapa de mineralización su-
pondría una nueva liberación de U6+ y Pb a favor de la cual tendría lugar la for-
mación de sulfuros (galena, calcopirita) y el sistema alcanzaría los valores actuales
de fugacidad de oxígeno (log fO2 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 hematítica de forma al-
ternativa a su formación durante el proceso metalogenético y sin necesidad de in-
vocar la existencia de procesos radiolíticos (Smellie y Karlsson, 1996).

En resumen, los estudios realizados sobre los minerales de uranio del yaci-
miento de Cigar Lake indican que la uraninita (UO2 natural) desarrolla una su-
perficie de oxidación constituida por U4O9 –U3O7 (con valores de U

6+
/U

4+

comprendidos entre 0,2 y 0,57) que, además, es la que controla actualmente las
concentraciones de U disuelto en las aguas subterráneas del yacimiento. La pre-
sencia de estas estequiometrías indica que los procesos de interacción 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
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mantienen en la actualidad. Por tanto, la estabilidad de la uraninita está con-
trolada por esta delgada capa con mayor estado de oxidación, circunstancia que
resulta consistente con los datos experimentales y teóricos conocidos sobre el
proceso de disolución del combustible gastado y que indican que la disolución
del UO2 no es significativa hasta que no se sobrepasa un estado de oxidación su-
perior a UO2.33 (U3O7).

El desarrollo de estas capas de oxidación 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 reactivación tectónica de la cuenca de Athabasca, que
favorecieron un mayor grado de desarrollo de los procesos de interacción agua-yaci-
miento. La más reciente de esas etapas tuvo lugar hace 300 millones de años y desde
entonces la composición del yacimiento se ha mantenido relativamente constante.

Analogías

El análogo de Cigar Lake es, posiblemente, uno de los que mayores contribu-
ciones ha realizado a la evaluación de la seguridad en todas sus facetas. Proporciona
analogías tanto para los materiales de las barreras de ingeniería como para algunos
de los procesos de interés en el campo próximo y lejano. Por otro lado, y en lo que
respecta a su contribución a los distintos aspectos de una evaluación de la seguri-
dad, este análogo es uno de los que se ha utilizado (y está utilizando) para los tres
aspectos fundamentales considerados en este trabajo: desarrollo de modelos con-
ceptuales, obtención de datos cuantitativos y comprobación de códigos; y por últi-
mo, también en el aspecto de la comunicación a audiencias no técnicas el análogo
de Cigar Lake presenta una destacada (y quizás la más espectacular) contribución.

Analogías de materiales
Como análogo de materiales, Cigar Lake, proporciona información sobre dos

de los componentes de las barreras de ingeniería: combustible gastado (residuo)
y barrera bentonítica. En el marco del concepto canadiense de almacenamiento,
en el que se prevé el uso de contenedores de aleación de titanio, también puede
proporcionar alguna información en relación con dicho contenedor. Respecto a la
primera barrera, su principal aportación se centra en el estudio de los procesos de
disolución y liberación 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 más importantes que se le
asignan a la barrera bentonítica, su capacidad de aislamiento hidraúlico y su fun-
cionamiento como filtro de coloides. 

Adicionalmente, los resultados obtenidos en la modelización de la génesis del
yacimiento sobre la importancia del grafito en la fijación del uranio parecen suge-
rir la evaluación de éste como un posible integrante de las barreras de ingeniería.
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Combustible gastado (residuo)
Como en casi todos los análogos 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 dióxido de uranio con menos de 2% en peso de pro-
ductos de fisión y otras impurezas. Dentro de esta analogía, 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, además, la liberación 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 más destacados sobre la estabilidad de la uraninita realizado
en Cigar Lake intentó determinar, de forma cuantitativa, la velocidad de disolución de
la misma a lo largo de la historia del depósito (Miller et al., 2000). Para ello, y de for-
ma similar a la realizada en Oklo, se utilizaron como trazadores los contenidos de 

99
Tc

en la roca (o su hijo estable, el 
99
Ru) y los de 

129
I en las aguas subterráneas (Curtis,

1996). Los resultados obtenidos con el tecnecio indican una velocidad promedio de
disolución de 1,1·10

–6
año

–1
, sorprendentemente similar a la obtenida en Oklo

(1,5·10
–6
año

–1
) pese a las notables diferencias existentes entre ambos sistemas.

Sin embargo, al utilizar el 
129

I como trazador, se obtienen unas velocidades de
disolución de la uraninita en Cigar Lake de entre 9·10

–9
y 3·10

–10
año

–1
, valores que

son 3 ó 4 órdenes de magnitud inferiores a los obtenidos con el Tc. El uso de es-
tos trazadores constituye el único método cuantitativo que se conoce para deter-
minar las velocidades de disolución del UO2 natural (en el resto de los análogos
estudiados hasta el momento se usan aproximaciones cualitativas o semicuantita-
tivas todavía 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 geoquímicos y mineralógicos realizados en el análogo han eviden-
ciado la presencia de una cierta disolución en la uraninita del yacimiento, así como
pérdidas de plomo y una ligera alteración a coffinita (procesos también característi-
cos del sistema de Oklo). Por otro lado, y a pesar de la larga historia de interacción
entre las aguas subterráneas y el yacimiento, las mineralizaciones secundarias de
uranio están muy limitadas y restringidas a fenómenos de migración 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 depósito de Cigar Lake no se producen procesos de disolución oxi-
dante de la uraninita aunque se hayan medido potenciales redox elevados (entre
100 y 200 mV) en las aguas actuales del yacimiento. Los cálculos realizados indi-
can que la fase limitante de la solubilidad del U en el yacimiento es el U3O7, re-
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sultado concordante tanto con la mineralogía detectada en el depósito 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 años sin apenas altera-
ción aunque se haya visto afectado por distintos episodios hidrotermales.

Las relaciones isotópicas 
234

U/
238

U y 
230

Th/
234

U, los altos contenidos en plomo
radiogénico y los relativamente elevados contenidos de 

129
I y 

239
Pu (producidos por

las reacciones nucleares en el yacimiento) indican, además, que la retención de
esos isótopos en la matriz de la uraninita ha sido importante al menos durante el
último millón de años (Cramer y Smellie, 1994c). Estos resultados han sido re-
cientemente confirmados por Curtis et al. (1998, 1999) para dos elementos de in-
dudable interés como son el plutonio y el tecnecio.

Por último y a diferencia de lo que ocurrió en Oklo, en el yacimiento de Cigar
Lake, jamás se alcanzaron estados de criticidad nuclear pese a poseer mayores
concentraciones de uranio (ver análogo natural de Oklo). Este hecho puede atri-
buirse a varias razones que incluyen:

• la menor edad del yacimiento, responsable de que la relación original
235

U/
238

U fuese demasiado baja como para permitir alcanzar estados de masa
crítica,

• la presencia de elevadas cantidades de elementos moderadores (núcleos
captadores de neutrones como el boro y las REE) y 

• la existencia de una barrera arcillosa que previno el acceso rápido de
hidrógeno y agua (moderadores de neutrones).

Contenedor
El concepto de almacenamiento canadiense contempla la utilización de con-

tenedores de titanio ya que este metal tiene una considerable resistencia a la co-
rrosión por aguas del tipo de las existentes en el Escudo Canadiense. Los tiempos
de resistencia efectiva del contenedor se estiman en, al menos, 10

4
años. Esta lon-

gevidad se debe a que, al entrar en contacto con las aguas subterráneas, se pro-
duce un proceso de corrosión uniforme, apareciendo una capa de alteración de
rutilo que actúa como cubierta protectora (pasivado). En Cigar Lake se observa
la presencia de rutilo (junto al uranio) que ha permanecido inalterado durante los
10

9
años de edad del yacimiento. Ello sugiere que, en un contenedor de titanio

que se corroa uniformemente, la capa pasivadora de rutilo podría permanecer es-
table durante más tiempo del estimado (10

4
años) en condiciones similares a las

esperables para un almacenamiento de residuos.
Evidentemente, esta analogía tiene poco valor para el actual concepto de alma-

cenamiento español ya que considera el uso de contenedores de acero y no de titanio.
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Barrera bentonítica
El halo arcilloso que rodea el yacimiento de uranio en Cigar Lake constituye

una buena analogía de la barrera bentonítica con la que está previsto rodear los
contenedores de residuos radiactivos. Esta analogía proporciona información so-
bre la longevidad de la barrera bentonítica y su efectividad como barrera hidráu-
lica y filtro de coloides, dos de los cuatro aspectos de interés para la evaluación de
la seguridad mencionados por Miller et al (2000).

Longevidad de la barrera bentonítica
Las barreras bentoníticas pueden sufrir procesos de degradación debidos al

calentamiento inducido por los residuos. El principal proceso asociado a esta de-
gradación es la transformación 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 transformación, y sus impli-
caciones en la degradación de la barrera bentonítica, es uno de los más estudia-
dos en los análogos naturales específicos de la barrera arcillosa (véase el análogo
de Kinnekulle). En este contexto, la longevidad de la barrera bentonítica se esta-
blece en función de la velocidad de esa transformación. 

El valor del halo arcilloso que rodea el yacimiento de Cigar Lake, como
analogía de la longevidad de la bentonita, tiene unos matices distintos ya que
ese halo está constituido mayoritariamente por illita, fase que se formó coetá-
neamente al propio yacimiento dentro del mismo proceso hidrotermal, por la
actuación de soluciones muy salinas y a temperaturas entre 150 y 200 

o
C. No

existe ninguna evidencia que sugiera que ese halo arcilloso se generara a partir
de masas esmectíticas preexistentes (Smellie y Karlsson, 1996)  y, además, aun-
que así fuese, la conclusión que podría 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 illítico (barrera arcillosa) equivaldría a considerar una situación
en la que la barrera bentonítica hubiera sufrido un proceso de degradación casi
total. Por tanto, puede considerarse que la analogía existente en Cigar Lake sobre
el comportamiento de una barrera correspondería a uno de los peores casos que
pueden considerarse en un escenario de evaluación de la seguridad. Esta pers-
pectiva de caso más desfavorable fue la adoptada por Smellie y Karlsson (1996),
aprovechando que Cigar Lake brinda una oportunidad única de delimitar el com-
portamiento de un material illítico como barrera.

Estos autores determinaron las propiedades químicas y físicas de una mues-
tra del halo arcilloso y las compararon con las que poseen dos de las bentonitas
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que está previsto utilizar como barrera en el almacenamiento de residuos radiac-
tivos: la denominada MX-80 (bentonita sódica) y la Moosburg (bentonita cálcica).
Respecto a ellas, la muestra de Cigar Lake presentaba:

• una presión de hinchamiento inferior de, al menos, un orden de magnitud; 
• una  conductividad hidráulica tres órdenes 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
físicas y reológicas de inferior calidad que las que tendrán las bentonitas de un al-
macenamiento de residuos, el halo arcilloso de Cigar Lake ha constituido una pro-
tección efectiva del yacimiento desde el momento de su formación,
permaneciendo estable como barrera desde hace 1,3 Ga e impidiendo la disolu-
ción y migración del uranio. En este sentido puede hablarse de una importante
longevidad de la barrera bentonítica (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 degradación a fases illíticas.     

Barrera hidráulica y filtro de coloides
La preservación del yacimiento de uranio de Cigar Lake, protegido por un

halo arcilloso circundante de 10 a 50 m de espesor, durante escalas de tiempo 
geológico, demuestra el comportamiento efectivo de ese halo como barrera hi-
dráulica (una de las principales funciones asignadas a las bentonitas como barre-
ra de ingeniería) frente al sistema hidrogeológico 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 hidraúlica del material
illítico del halo arcilloso (10

–9
m/s) respecto a la de las arenitas encajantes (10

–6
m/s),

mucho más permeables (Winberg y Stevenson, 1994). Teniendo presente que en un
almacenamiento de residuos la bentonita estará constituida por componentes es-
mectíticos en vez de illíticos, la respuesta esperable como barrera hidráulica es to-
davía mejor que la observada en Cigar Lake (Miller at al., 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 cálculos sobre este aspecto en el equiva-
lente al campo próximo del análogo (Liu et al., 1994; Smellie y Karlsson, 1996)
señalan que la capacidad tampón de la barrera ha estado favorecida por las
condiciones reductoras de las aguas subterráneas. Ello permite deducir que,
mientras las aguas subterráneas mantengan unas condiciones reductoras ade-
cuadas para la estabilidad del yacimiento (combustible), una degradación de la
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barrera bentonítica no implicaría una migración importante de radionucleidos
a la geosfera.

Por último, además de su función de aislamiento hidráulico, el halo de arcillas
de Cigar Lake es uno de los pocos análogos en el que se ha podido verificar otra de
las propiedades que se asignan a la barrera bentonítica en los conceptos de almace-
namiento: su función como barrera (retención) frente al movimiento de los coloi-
des, aspecto de elevado interés en la evaluación de la seguridad. Las poblaciones y
características geoquímicas de los coloides dentro del halo de arcilla, son completa-
mente distintas de las que tienen fuera, en los materiales areníticos, lo que indica cla-
ramente que no existe una relación entre ambas y que el halo arcilloso ha actuado
como barrera frente a los coloides. Además, esas mismas diferencias geoquímicas
entre las partículas encontradas dentro y fuera del halo arcilloso evidencian que la
presencia de ese halo bien compactado no ha representado una fuente de partícu-
las coloidales hacia las aguas subterráneas de su entorno. 

Ambos hechos indican que la barrera de bentonita compactada prevista en
casi todos los conceptos de almacenamiento actuará como aislante hidráulico
efectivo y que no liberará cantidades significativas de partículas arcillosas a la 
geosfera,  incluso en presencia de aguas  con bajos contenidos de elementos di-
sueltos como las de Cigar Lake (Vilks, 1994). 

Analogías para la innovación de materiales
El papel fundamental desempeñado 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 modelización de su
génesis. La alteración de esta fase libera metano y genera un ambiente altamente
reductor adecuado para la fijación del uranio disuelto en aguas inicialmente oxi-
dantes. Por otro lado, en el estudio de otros análogos 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 alteración del grafito al interaccio-
nar con aguas oxidantes resulta de indudable interés ya que favorecería la es-
tabilidad del combustible en un hipotético respositorio. De hecho, en la
actualidad se está evaluando la posibilidad de incluir este componente en las
barreras de ingeniería, analizando las posibles ventajas (ambiente reductor) o
inconvenientes (precipitación inducida de fases carbonatadas, por ejemplo) de
su utilización (Nagy et al., 1993).

Analogías de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Como análogo de procesos, Cigar Lake aporta información sobre la especia-

ción-solubilidad de radionucleidos (incluyendo la predicción del comportamien-
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to de los elementos traza), los fenómenos de transporte y retardo en materiales ar-
cillosos, la radiólisis, la incidencia de los coloides en el transporte de radionuclei-
dos y los efectos inducidos por la actividad microbiológica. Ello cubre un amplio
espectro de los temas de interés para la evaluación de la seguridad que se asocian
al estudio de los análogos naturales (Miller et al., 1994, 2000) aunque, evidente-
mente, la contribución de Cigar Lake a todos ellos es bastante desigual.

Especiación-solubilidad de los radionucleidos
La aplicación de códigos de modelización geoquímica de planteamientos

muy diversos (especiación-solubilidad, pautas de reacción, balance de masas y
mezclas) ha permitido la caracterización de un modelo conceptual sobre el
comportamiento hidrogeoquímico del sistema. Además también se utilizó una
aproximación cinética que dio resultados muy coherentes con lo observado en
el sistema natural.

En cuanto a la modelización predictiva (BPM) las predicciones de este ejer-
cicio fueron bastante coincidentes con las observaciones de campo (datos analíti-
cos) para aquellos elementos cuyos datos termodinámicos tenían una calidad
contrastada (U, Ba, Cu, Th y algo menos en el caso del Zn).

Transporte y retardo en rocas arcillosas (transporte por difusión)
En Cigar Lake, el halo de arcillas representa los productos de alteración for-

mados por la disolución y alteración hidrotermal de las arenitas encajantes. Estas
arcillas residuales caracterizadas principalmente por illita y acumulaciones de mi-
nerales accesorios, constituyen una eficaz barrera hidráulica frente al movimiento
de las aguas subterráneas en torno al yacimiento.

Por otro lado, el movimiento de los radionucleidos desde la mineralización
hacia el halo arcilloso, cuando se observa, se produce principalmente por difu-
sión, alcanzando unas pocas decenas de cm (Cramer y Smellie, 1994c). La mode-
lización del transporte de radionucleidos a través del halo arcilloso del yacimiento
realizada por Liu et al. (1994) confirma que la baja permeabilidad de esa capa ar-
cillosa es el principal factor limitante de la migración de esos elementos.

Frente redox
La constatada inexistencia de procesos de migración de radionucleidos des-

de el yacimiento de Cigar Lake en el último millón de años constituye un elemento
relevante en la confirmación de la estabilidad a largo plazo de un almacenamien-
to de residuos. Sin embargo, supone una dificultad insoslayable para la modeliza-
ción de los procesos de transporte de radionucleidos.

Como se indicó en apartados anteriores, el ejercicio de modelización de trans-
porte realizado por Liu et al. (1994) sólo fue un análisis de posibles escenarios y
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los resultados obtenidos únicamente tienen valor como hipótesis de trabajo
(Cramer y Smellie, 1994c). Por otro lado, la utilización del frente oxidante aso-
ciado a la zona limonítica se enfrenta con importantes incertidumbres en el mo-
mento de determinar el periodo de generación y avance de dicho frente.

Radiólisis
Los primeros estudios sobre radiólisis en Cigar Lake se centraron en deter-

minar si los productos de la radiólisis podían inducir la oxidación y degradación
de la uraninita y en determinar el papel de la radiólisis en la formación de la capa
hematítica situada en la interfase yacimiento/arcillas (Karlsson et al., 1994; Liu et
al., 1994; Christensen, 1994; Cramer y Smellie, 1994c).

La radiólisis del agua en contacto con el yacimiento generó oxidantes (H2O2, O2

y radicales OH) e hidrógeno. Dado que el hidrógeno (reductor) no es muy 
reactivo a temperatura ambiente, puede escapar de la zona del yacimiento por di-
fusión 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 subterránea. En principio,
los oxidantes producidos radiolíticamente en Cigar Lake podrían reaccionar con:
(a) Fe

2+
, HS

–
y C orgánico disuelto en el agua subterránea; y (b) Fe

2+
(en siderita),

sulfuro (en FeS2, PbS), C orgánico sólido y U
4+

(en uraninita) en las formas minera-
les sólidas.

Los estudios mineralógicos y geoquímicos en Cigar Lake mostraron que los
productos de la radiólisis estaban presentes en las aguas y los minerales. En las
aguas los productos finales de la radiólisis identificados fueron H2 y SO4

2–
, este

último resultante de la oxidación de sulfuros. Las velocidades calculadas de pro-
ducción radiolítica para estos componentes fueron de 2,3·10

–12
y 1,7·10

–12

eq/m
3
s

–1
, respectivamente. Sin embargo, dadas las dificultades analíticas y el pe-

queño número de muestras investigadas, estos resultados deberían tomarse con
precaución. Aplicando el modelo radiolítico propuesto por Hofmann (1992)
para sistemas similares al yacimiento de Cigar, se obtiene una velocidad de pro-
ducción de H2 de 2,3·10

–12
eq/m

3
s

–1
, asumiendo una eficacia de la radiólisis del

1% (Hofmann, 1996).
Las inclusiones fluidas en minerales de otros yacimientos próximos (Cluff

Lake y Rabbit Lake) contenían tanto O2 como H2 libres (Dubessy et 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
hidrógeno actuales en las aguas subterráneas (Liu et al., 1994). No obstante, la
presencia de oxígeno e hidrógeno radiolíticos en inclusiones fluidas es, en sí, un
hecho reseñable ya que demuestra que estas especies no se consumieron necesa-
riamente a bajas temperaturas.
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Los estudios de Sunder et al. (1988) revelaron que las capas superficiales
de las uraninitas del yacimiento han sufrido oxidación hacia óxidos mixtos de
tipo U4O9 o U3O7 aunque el proceso parece haber estado bastante limitado de-
bido a que no se supera el umbral de corrosión (Christensen, 1994). La com-
prensión de la oxidación de UO2 es importante puesto que si tiene lugar la
oxidación en el combustible gastado, más allá del U3O7 y U3O8, la estructura
cristalina se altera significativamente causando la expulsión de los radionuclei-
dos de la matriz durante el proceso de conversión oxidativa. Por ello se ha
prestado un especial interés al estudio de la potencial oxidación de la uranini-
ta como resultado de la radiólisis.

De acuerdo con los modelos de radiólisis disponibles antes de 1994, el ya-
cimiento de Cigar debería haber sido totalmente oxidado en los 200 Ma si-
guientes a su formación. Obviamente éste no ha sido el caso y, por tanto, estos
modelos se consideran excesivamente conservadores (Karlsson et al., 1994). En
un intento de mejorar estos modelos de radiólisis usados en la evaluación de la
seguridad, se establecieron modelos radiolíticos teóricamente más depurados
para analizar los efectos de los campos de radiación alrededor de los granos de
uraninita y establecer qué fracción de la radiación alcanza realmente al agua
para iniciar la radiólisis. Los resultados obtenidos con estos nuevos modelos in-
dicaban que sólo una muy pequeña fracción de la radiación 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 análogos para desarrollar y mejorar los modelos de la evaluación de la
seguridad.

Los estudios iniciales en Cigar Lake suponían que las grandes acumulacio-
nes de óxido férrico en la capa hematítica de la interfase yacimiento/arcilla
constituían 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 radiolíticos. Sin embargo, dado que los modelos revisados predicen
ahora una menor producción de oxidantes, esta explicación para la aureola rica
en hierro ha sido descartada. La explicación actual para el halo rico en hierro es
que representa un frente de reacción fósil generado en el momento de la for-
mación del yacimiento. A medida que la temperatura del yacimiento va dismi-
nuyendo, la hematites se hace estable y aparece tanto en el depósito como en el
halo arcilloso circundante (Shi et al., 1993).

Coloides
Independientemente de los aspectos ya indicados al hablar de las analogí-

as de Cigar Lake como barrera bentonítica, el estudio de la fracción particula-
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da presente en las aguas subterráneas de este análogo 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 aseveración frente a las necesidades de la
evaluación de la seguridad.

En primer lugar, los análisis realizados en las aguas subterráneas de Cigar
Lake evidencian que tanto la concentración de coloides como la proporción 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.

En segundo lugar, el periodo de retención del uranio en algunos de los co-
loides analizados es mayor de 8000 años, circunstancia equivalente a conside-
rar una situación de sorción irreversible (en la que los radionucleidos
asociados a las partículas tiene pocas posibilidades de desorberse e interac-
cionar con el encajante y, por tanto, son más fácilmente transportados). En la
mayoría de los ejercicios de evaluación de la seguridad en los que se tiene en
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cuenta la presencia de coloides en los cálculos (por ejemplo, el ejercicio de
KRISTALLIN-I; NAGRA, 1994a) se considera que los procesos de sorción
tienen lugar de forma reversible y, evidentemente, los resultados obtenidos en
Cigar Lake suponen, cuando menos, una llamada de atención sobre la verosi-
militud de este supuesto.

Por último, existe un aspecto adicional que ha surgido posteriormente a los
trabajos realizados en Cigar Lake como consecuencia de la comparación de sus
resultados con los obtenidos en otros análogos y laboratorios subterráneos.
Aunque los contenidos de coloides en Cigar Lake son bajos, en valores absolu-
tos, algunas de sus muestras presentan concentraciones mucho más 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 análogos naturales. No obstante, todavía no se ha realizado
ningún estudio detallado sobre sus causas, quedando pendiente para futuras in-
vestigaciones (Miller et al., 2000).

Actividad microbiológica
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 radiación (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 migración de los ra-
dionucleidos. Más específicamente, la actividad de los microorganismos
puede paliar los efectos oxidantes de la radiólisis, aspecto de notable interés
para la evaluación de la seguridad y que merece la realización de estudios más
detallados. 

En conjunto, los estudios realizados en Cigar Lake indican que la presen-
cia de mircroorganismos no tendría efectos perjudiciales sobre los materiales
o procesos esperables en un almacenamiento geológico profundo; más 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 hidroquímica redox de las soluciones aconseja
tener en cuenta su presencia en la modelización de los procesos asociados al
campo próximo (Chapman, 1994).

Análogos naturales

189

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 189



Aportaciones a la evaluación de la seguridad

El análogo de Cigar Lake es uno de los pocos que ha contribuido (y contri-
buye) a los tres aspectos fundamentales considerados en la evaluación de la segu-
ridad: desarrollo de modelos conceptuales, obtención de datos cuantitativos y
comprobación de modelos.

La contribución a estos aspectos es significativamente amplia, excepto en
el caso de la obtención de datos cuantitativos. Gran parte de los aspectos que
se han ido desgranando al hablar de las analogías de materiales y procesos en
Cigar Lake tendrían cabida, de forma más o menos evidente, en los modelos
conceptuales manejados en la evaluación de la seguridad. Por ello, nos restrin-
giremos en este apartado a comentar aquellas contribuciones más destacadas
(y, frecuentemente, ya utilizadas en los ejercicios de evaluación de la seguridad)
de Cigar Lake en esta etapa.

En lo que se refiere a la comprobación de modelos hay que tener presen-
te que en este análogo, a diferencia de lo que suele ocurrir en el resto, no só-
lo se han verificado o usado los modelos genérica y clásicamente calificados de
geoquímicos sino que también se han comprobado modelos mucho más espe-
cíficos de evaluación de la seguridad, como los radiolíticos o los de disolución
del combustible. 

Modelos conceptuales
Quizás una de las principales contribuciones de Cigar Lake en este aspecto

se encuentre en la demostración 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 contribución se re-
coge en las conclusiones del ejercicio AECL-94, Goodwin et 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 evaluación de la seguridad.

No obstante, este análogo 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:

• la estabilidad del combustible gastado,
• el desarrollo y mejora de los modelos conceptuales manejados para los pro-

cesos de radiólisis, y
• la efectividad a largo plazo de la barrera bentonítica en el aislamiento del

depósito.
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Figura CL-11:
Comparación
entre las analogías
existentes en
Cigar Lake y un
concepto de
almacenamiento
geológico
profundo de
residuos
radiactivos
(tomado de
Goodwin et al.,
1989).

Característica Concepto de almacenamiento Cigar lake
español

Configuración

Impacto térmico

Composición

Fase estable

Inventario

Combustible gastado aislado por un

material de sellado arcilloso y colocado a

unos 500-1000 m de profundidad en una

roca cristalina. El sistema entero se

espera que se sature inmediatamente

después de la clausura

El régimen térmico transitorio previsible

es de menos de 100ºC a lo largo de todo el

tiempo de vida del sistema de

almacenamiento

Combustible Westinghouse PWR 17x17

Enriquecimiento 4,1% 

UO2 considerado estable

6,6·10
6

Mg (U) en el almacenamiento

completo

El yacimiento de uranio está aislado por un

halo rico en arcillas y cubierto por más de

350 m de arenitas; los estudios sugieren

que el yacimiento ha estado siempre

saturado

La mineralización de uranio se formó a

partir de soluciones hidrotermales a unos

150-200ºC durante más de 50·10
6

años; el

UO2 es la fase más estable incluso a esas

temperaturas tan elevadas.

Yacimiento de uranio: principalmente

uraninita (UO2) del 12 al 55% en peso de U.

UO2 parece ser la fase estable. Ha

persistido durante 1,3·10
9

años

Reserva estimada del yacimiento unos

1,5·10
5

Mg (U)

DISEÑO

FORMA QUÍMICA DEL RESIDUO

Tabla CL-5:
Paralelismos entre
el yacimiento de
Cigar Lake y el
concepto español
para el
almacenamiento
de combustible
nuclear gastado
en granito
evaluado en 1997
(modificada de
Goodwin et al.,
1989).
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Tabla CL-5
(continuación):

Paralelismos entre
el yacimiento de
Cigar Lake y el

concepto español
para el

almacenamiento
de combustible
nuclear gastado

en granito
evaluado en 1997

(modificada de
Goodwin et al.,

1989).

Isótopos radioactivos

Mecanismos de 

disolución

Concentración de U en

las aguas subterráneas

Material

Material

Propiedades hidráulicas

Propedades químicas

Espesor de la barrera de

campo lejano

Composición del agua

subterránea

Coloides

Propiedades hidráulicas

Propiedades químicas

Productos de fisión, de activación y de

desintegración

Se asume disolución congruente

Se asume el límite de solubilidad; los

valores medios están entre 10
–4

y 10
–9

mol/L

Acero al carbono

Bentonita compactada y arena

Bentonita con elevada capacidad de

hinchamiento y muy baja conductividad

hidráulica.

Se asume que hay una sorción importante

de muchos elementos disueltos (Cu, U y Zn)

Profundidad de referencia del sistema de

almacenamiento más de 500 m

Las aguas subterráneas de referencia son

bicarbonatadas cálcicas y poco salinas

La migración de radionucleidos debida a

coloides se asume que no será importante

Granito con baja conductividad hidráulica

Se asume la sorción de muchos elementos

disueltos: Pb, Ra y U son fuertemente

sorbidos.

Productos de fisión y desintegración

espontáneas

Aparentemente es disolución congruente; el

plomo radiogénico (de 1,3·10
9

años)

todavía se encuentra en la uraninita.

Concentraciones observadas hoy en día en

las aguas subterráneas reductoras son

menores de 10
–7

mol/L

No hay análogo del contenedor; sin

embargo, hay presencia de hematites que

se han preservado durante 10
9

años.

Halo rico en arcillas en las arenitas

(fundamentalmente illita con cuarzo).

Halo de arcillas ricas en illita: baja

capacidad de hinchamiento y algo más

elevada su conductividad hidráulica.

La evidencia sugiere que las arcillas han

retenido elementos como Cu, U y Zn.

El yacimiento se formó a más de 3 km por

debajo de la superficie; hoy está a 430 m

de profundidad

Las soluciones hidrotermales que formaron

el yacimiento tenían una salinidad de 250

a 350 g/L de TDS. Las actuales también

son poco salinas.

Los coloides formados en la zona del

yacimiento son atrapados en el halo rico en

arcillas.

La porosidad de la arenita es de 10 a 100

veces más elevada que la del granito; las

conductividades son, por tanto, también

mayores.

Se sorben muchos elementos disueltos; Pb,

Ra y U son fuertemente sorbidos.

CONTENEDOR

MATERIAL DE SELLADO

GEOSFERA

Característica Concepto de almacenamiento Cigar lake
español
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Las contribuciones a los dos primeros aspectos se encuentran estrechamente
relacionadas ya que los efectos de la radiólisis se traducen en una generación de oxi-
dantes que, evidentemente, afecta a la estabilidad (disolución) del combustible. De
hecho, la mayoría de los modelos de disolución de la matriz del combustible utili-
zados en ejercicios de evaluación de la seguridad contemplan los efectos radiolíticos
(SKB-91, SKB 1992;  SITE-94, SKI, 1996;  TVO-92, Vienno et al., 1992; AECL-94,
Johnson et al., 1994;  TILA-99, Vieno y Nordman, 1999; SR-97, SKB, 1999a).

Estabilidad del combustible gastado 
Una de las conclusiones más 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 límite de Eh en el que la disolución de ese mineral (como
analogía a la de la matriz del combustible) cambia de comportamiento.

En condiciones reductoras, la disolución de la matriz del combustible está
controlada por la baja solubilidad del UO2. Sin embargo, existe un valor límite de
Eh de 120 mV (determinado experimentalmente; Shoesmith y Sunder, 1991,
1992) a partir del cual el proceso simple de disolución en condiciones reductoras
(disolución reductora) es reemplazado por un proceso de oxidación de la super-
ficie de UO2 y disolución concomitante (disolución oxidante). Este cambio en el
mecanismo de disolución, que se produce cuando la composición superficial del
UO2 (Shoesmith y Sunder, 1991) pasa a ser de UO2.33 (U3O7), supone un notable
incremento en la velocidad del proceso.

En Cigar Lake (donde la fase limitante de la concentración de uranio en las
aguas del yacimiento es el U3O7 y el potencial redox de las soluciones se encuen-
tra aparentemente delimitado por equilibrios con siderita y/o pirita; Bruno y
Casas, 1994[40]), no existe ninguna huella mineralógica (presencia de fases secun-
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Escala de tiempo

Impactos ambientales

Los criterios reguladores requieren un

tiempo de protección de al menos 10
4

años

Los criterios reguladores ponen

limitaciones en cuanto a los impactos al

hombre y al ambiente

El yacimiento de uraninita ha sobrevivido

más de 10
9

años en una roca saturada de

agua

No hay indicaciones (radiológicas,

térmicas, geofísicas o geoquímicas) en la

superficie de que exista un yacimiento de U

en profundidad.

ESCALA TEMPORAL E IMPACTO AMBIENTAL

Tabla CL-5 
(continuación):
Paralelismos entre
el yacimiento de
Cigar Lake y el
concepto español
para el
almacenamiento
de combustible
nuclear gastado
en granito
evaluado en 1997
(modificada de
Goodwin et al.,
1989).

Característica Concepto de almacenamiento Cigar lake
español

[40] Estos resultados son consistentes con la presencia de pirita y siderita en el depósito y con la mineralogía de
las fases de uranio presentes en el mismo, con estequiometrías que van de U4O9 a U3O7 (Janeczek y Ewing,
1992).
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darias de U
6+

) de que se haya producido una disolución 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 10

–7
a 10

–8
mol/l, rango esperable en procesos de disolu-

ción reductora (las concentraciones esperables en régimen de disolución oxidante
se situarían en torno a los 10

–4
-10

–5
mol/l[41]). Todo ello parece indicar que el lími-

te para que se produzca una disolución oxidante en las uraninitas de Cigar Lake
se sitúa en valores de Eh mayores de 200 mV y, por tanto, superiores al determi-
nado experimentalmente (120 mV).

Los resultados obtenidos en otros análogos naturales resultan concordantes
con los de Cigar Lake y, por ejemplo, en Poços de Caldas la disolución oxidante
de uraninita se produce a valores superiores a los 300 mV (Bruno y Casas, 1994),
lo mismo que en Peña Blanca (Ildefonse et al., 1992) o Shinkolobwe (Finch y
Ewing, 1991). En Koongarra (Duerden, 1992) y El Berrocal (Bruno y Casas, 1994)
la disolución oxidante se produce a partir de valores en torno a los 200-250 mV.

El límite experimental de 120 mV se encuentra conceptual o formalmente
manejado en muchos de los modelos de disolución de la matriz del combustible
utilizados en los ejercicios de evaluación de la seguridad realizados hasta la fe-
cha (SITE-94, SKI, 1996; AECL-94, Johnson et al., 1994; SR-97, SKB, 1999; TI-
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 análogos) indican que el valor experimental es conserva-
dor, tanto si se utiliza como justificación de modelos simples, en los que sólo se
consideran condiciones reductoras para la disolución de la matriz del combus-
tible (denominados modelos limitados por la solubilidad; de este tipo es el utili-
zado en la evaluación de la seguridad canadiense AECL-94; Johnson et al.,
1994), como si se usan modelos más complejos, en los que se combina el efecto
de la radiólisis sobre la disolución del combustible (de este tipo son los utiliza-
dos en los ejercicios de evaluación de la seguridad suecos realizados por SKB o
SKI). Es en estos últimos donde se considera formalmente un posible desplaza-
miento de los mecanismos de disolución, desde condiciones reductoras a oxi-
dantes (inducidas por la radiólisis) y donde, evidentemente, el límite elegido
para la transición entre ambos mecanismos es crítico.

En el modelo del sistema de almacenamiento utilizado para el ejercicio
AECL-94, Johnson et al. (1994) se hace referencia a Cigar Lake para servir de

[41] Los valores obtenidos por Casas et al. (1994) utilizando muestras de uraninita de Cigar Lake en experi-
mentos de disolución oxidante son de 10

-5
mol/l, todavía en condiciones de desequilibrio tras 4000 horas de

contacto uraninita-solución.
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apoyo al conservadurismo del modelo de disolución manejado en ese ejercicio de
evaluación de la seguridad. Aunque no se considera explícitamente en el ejercicio
de evaluación de la seguridad, la posible utilidad del análogo de Cigar Lake para
la verificación 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 radiólisis
La utilización de modelos de evaluación de la seguridad sobre radiólisis y di-

solución del combustible en el análogo de Cigar Lake constituye uno de los aspec-
tos más destacados y, como tal, será tratado en el apartado sobre comprobación de
modelos. No obstante, bien porque se introdujeron mejoras teóricas (conceptua-
les) en los modelos utilizados (caso de los de radiólisis) o bien porque de su utili-
zación en el análogo surgieron resultados conceptuales de interés (caso del modelo
de disolución del combustible utilizado), existen algunos aspectos que deben ser
incluidos en este apartado.

Una de las tareas de verificación de modelos más reconocida en el ámbito de
la evaluación de la seguridad fue la que se efectuó en el proyecto inicial de Cigar
Lake con los modelos de radiólisis utilizados hasta aquel momento en ese tipo de
ejercicios. La aplicación de esos modelos al yacimiento de Cigar Lake predecía
que el depósito tenía que haberse oxidado 200 millones de años después de su for-
mación (Karlsson et al., 1994), circunstancia que evidentemente no había sucedi-
do en los 1300 millones de años de edad del yacimiento.

Esta discrepancia, aunque conservadora desde la perspectiva de la evalua-
ción de la seguridad, indicaba claramente que los modelos de radiólisis debían
ser mejorados para conseguir resultados más realistas. Esta mejora exigía un re-
finamiento del marco conceptual manejado para describir este tipo de procesos.
Esta tarea fue abordada en el trabajo de revisión del análogo de Cigar Lake
(Smellie y Karlsson, 1996), incorporándose explícitamente los efectos de los
campos de radiación alrededor de los granos de uraninita dentro del modelo
conceptual de radiólisis. El estudio de la geometría de distribución de las dosis
de radiación en torno a los granos permite evaluar qué fracción de la radiación
llega a la fase acuosa circundante y es capaz, por tanto, de iniciar reacciones de
radiólisis (Smellie y Karlsson, 1996, 1999).

Los resultados obtenidos con los nuevos modelos matemáticos desarrollados
bajo esa premisa indicaban que la dosis de radiación alfa[42] capaz de iniciar reac-
ciones radiolíticas, dependía del tamaño y distribución de tamaños de los granos de

[42] La contribución de las radiaciones beta y gamma a los procesos de radiólisis es mínima, tal como se evi-
dencia también en estos modelos mejorados.
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uranio y que, independientemente de estos factores, sólo una pequeña fracción de
la energía total de un grano de uranio alcanzaba la solución como radiación alfa. Por
tanto, sólo una pequeña fracción de esa energía podía contribuir a la generación de
oxidantes radiolíticos. Estos resultados conceptuales fueron comentados, por ejem-
plo, en SITE-94 (SKI, 1996) al discutir la influencia de la radiólisis en el modelo de
disolución del combustible, haciendo referencia expresa al análogo de Cigar Lake. 

Por otro lado, la aplicación de modernos modelos de oxidación radiolítica del
combustible, como el RDC (Eriksen et 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 análogo. Además, sugiere que la generación de oxi-
dantes por radiólisis 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 podría explicar la ausencia de procesos de oxidación
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 formó (Smellie y
Karlsson, 1996, 1999). Este modelo (o alguno de sus derivados) ha sido contempla-
do en distintos ejercicios de evaluación de la seguridad y, por tanto, también el con-
cepto asociado de compensación de oxidantes radiolíticos verificado en Cigar Lake.

Efectividad de la barrera bentonítica
Los aspectos descritos en el apartado sobre la analogía de la barrera bentoní-

tica existente en Cigar Lake confirman las funciones conceptualmente asignadas
a esa barrera, incluso en condiciones de importante degradación de la misma
(transformación total a illita).

Independientemente de que el halo arcilloso justifique la estabilidad del yaci-
miento, debido al mantenimiento de su capacidad de aislamiento hidraúlico a muy
largo plazo, existe otro aspecto de sumo interés para la evaluación 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-
tonítica a partir de los resultados obtenidos en experimentos de laboratorio
(Torstenfelt et al., 1982; Eriksen y Jacobson, 1982). La verificación de esta función
en un sistema natural como Cigar Lake, a escalas de tiempo mucho mayores de las
asequibles en laboratorio y en una analogía que, además, se correspondería 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.

Adquisición de datos cuantitativos
Si bien las aportaciones de tipo cualitativo son numerosas, la contribución de los

análogos naturales a la evaluación de la seguridad con datos cuantitativos es, hasta el
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momento, realmente escasa (Miller et al., 1994, 2000). En este contexto, merece la
pena señalar que la velocidad de disolución del UO2 determinada en Cigar Lake ha
sido empleada de forma semicuantitativa, cuando menos, en el ejercicio TILA-99 fin-
landés (Vieno y Nordman, 1999). Al seleccionar la velocidad de degradación de la
matriz del combustible, estos autores analizan los valores proporcionados por expe-
rimentos de disolución realizados en condiciones reductoras, encontrando velocida-
des de disolución en torno a 10

–4
año

–1
sólo para los primeros estadios del proceso de

degradación. Los valores obtenidos en Cigar Lake sugieren que esta velocidad de di-
solución, a largo plazo, es notablemente menor, de 10

–8
a 10

–9
año

–1
. De forma con-

servadora respecto a estos últimos datos, se elige un valor de 10
–6

año
–1

para su
utilización en este ejercicio de evaluación de la seguridad.

Vieno y Nordman (1999) señalan, además, que los modernos modelos cinéti-
cos de disolución del combustible utilizados en otros ejercicios de evaluación de
la seguridad (haciendo referencia al  modelo RDC de Bruno et al., 1996) predicen
velocidades de disolución a largo plazo del orden de 10

–8
a 10

–9
año

–1
, similares a

las determinadas en Cigar Lake.
Por otro lado, los valores de concentración de uranio y otros elementos traza de-

terminados en las aguas próximas al yacimiento de Cigar Lake han sido emplea-
dos como apoyo y verificación de los límites de solubilidad establecidos para SR-97
(Bruno et al., 1997) y TILA-99 (Olilla y Ahonen, 1998), aspecto que constituye otra
forma de utilización de datos cuantitativos procedentes de análogos naturales.

Comprobación de modelos
En el análogo de Cigar Lake, tal como se comentó en la introducción de

este apartado, se comprobaron modelos de disolución del combustible, mode-
los de radiólisis y un importante número de códigos y metodologías de mode-
lización geoquímica. 

Modelos de disolución 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 radiólisis en los experimentos
de disolución del combustible.

La verificación de este modelo incluyó la utilización de uraninitas de Cigar Lake
en experimentos de laboratorio (Casas et al., 1994), comprobándose el correcto fun-
cionamiento de las premisas cinéticas en las que se basa, dentro del contexto (labora-
torio) para el que fue diseñado. Pero, además, el RDC no debía tener en principio
ningún impedimento teórico para analizar, por ejemplo, la variación en el tiempo de las
velocidades estimadas de generación de oxidantes radiolíticos o del grado de oxidación
de la uraninita en el análogo y obtener, de esa manera, una expresión general para la
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velocidad de disolución de la uraninita a escalas geológicas 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 evaluación de la seguridad.

Esta comprobación resulta de suma importancia ya que el RDC ha sido in-
cluido dentro de los modernos modelos de disolución del combustible desarro-
llados por SKB y, aunque no se hace referencia explícita a la comprobación
realizada en Cigar Lake, el modelo RDC ha sido contemplado en la discusión so-
bre los procesos de disolución de la matriz del combustible del ejercicio de TILA-
99 (Vieno y Nordman, 1999) y, lo que es más importante, ha sido usado como
parte del modelo radiolítico de disolución del combustible empleado en SR-97
(SKB, 1999a; Eriksen 1996, 1999).

Modelos de radiólisis
Durante el desarrollo del proyecto de investigación original de Cigar Lake se

aplicaron los modelos de radiólisis (oxidación del combustible) utilizados hasta
aquel momento en ejercicios de evaluación de la seguridad realizados por SKB.
Los resultados obtenidos con estos modelos predecían 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 años (esta última cifra se obtuvo, en concreto, con el
modelo de radiólisis utilizado en SKB-91; SKB, 1992) desde su formación
(Karlsson et al., 1994). Estos resultados fueron atribuidos a una sobreestimación
de la velocidad de oxidación radiolítica en los modelos (Karlsson et al., 1994;
Smellie y Karlsson, 1999) y, en todo caso, resultaban ser muy conservadores des-
de la perspectiva de la evaluación de la seguridad.

Este hecho indujo el desarrollo de nuevos modelos para los procesos ra-
diolíticos, con mejoras conceptuales sobre los mismos, dentro del posterior tra-
bajo de revisión del análogo (Smellie y Karlsson ,1996). Los nuevos modelos
propuestos, como los de Jansson et al., (1994), Jansson (1995), Liu y
Neretnieks (1994) o Liu (1995), incluían aspectos novedosos como: la utiliza-
ción de nuevos cálculos teóricos sobre las dosis de radiación, los efectos del
campo de radiación de granos de uraninita con tamaños 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 radiolítico y la
utilización específica de datos del análogo en el calibrado y comprobación de
sus supuestos matemáticos.

Sin embargo, y pese a estas mejoras, los resultados de estos modelos siguie-
ron sobrestimando los efectos de la radiólisis al ser aplicados a Cigar Lake
(Smellie y Karlsson, 1996, 1999; Miller et al., 2000). Por ejemplo, el modelo desa-
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rrollado por Liu (1995), teniendo en cuenta los efectos de la porosidad y tamaño
de grano de la uraninita en el depósito, proporcionaba valores casi un 100% su-
periores a los estimados para la velocidad de radiólisis en el yacimiento. Estas dis-
crepancias posiblemente se encuentren relacionadas con las incertidumbres
provocadas por la heterogeneidad del yacimiento en algunos de los parámetros
necesarios (distribución de granos de uranio, superficie de contacto entre agua y
sólido; Smellie y Karlsson, 1996, 1999).

En cualquier caso, los resultados proporcionados por los nuevos modelos
desarrollados siguen siendo conservadores para la evaluación 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 disolución oxidante del combustible. Esta utilización de
Cigar Lake puede verse en SITE-94 (SKI, 1996) o en el más reciente SR-97
(SKB, 1999a). En este último ejercicio se realiza una aplicación directa al aná-
logo natural del modelo de radiólisis utilizado en la evaluación de la seguridad.
Los resultados obtenidos predecían la total oxidación del yacimiento en 100
millones de años verificándose, de forma explícita, el conservadurismo del mo-
delo manejado en este ejercicio. 

Códigos geoquímicos y bases de datos termodinámicos 
Respecto a los códigos, bases de datos y metodología de modelización geo-

química, Cigar Lake contribuye a tres aspectos fundamentales:

• la comprobación de las capacidades predictivas de códigos y bases de datos
termodinámicos (apartado de BPM);

• el aumento de la confianza en las metodologías, códigos de modelización
geoquímica y bases de datos termodinámicos utilizables en la caracterización
del emplazamiento y en los ejercicios de evaluación de la seguridad; y

• el aumento de la confianza en los resultados de los códigos acoplados
hidrogeoquímicos.

La evaluación de códigos y bases de datos termodinámicos fue uno de los
objetivos específicos 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
comprobación de los códigos y, sobre todo, de las bases de datos en el ejercicio
de BPM. La determinación de los límites de solubilidad elemental, que luego se
incorporan a los códigos de transporte manejados en los ejercicios de evaluación
de la seguridad, se realiza frecuentemente mediante el uso de códigos 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 atención puesta en los ejer-
cicios de predicción del tipo de la BPM (realizados en casi todos los análogos
principales) como analogía de uno de los cálculos fundamentales que se realizan
en una evaluación de la seguridad.

La utilización de códigos y bases de datos termodinámicos en análogos natu-
rales tiene una segunda vertiente de interés, normalmente no mencionada o valo-
rada en los propios trabajos, como es su contribución a los estudios de
caracterización del sistema donde se almacenarán los residuos.

En Cigar Lake, se utilizaron en este sentido los códigos 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-
dología de problema inverso clásicamente definida en Modelización Geoquímica.
Puede considerarse, por tanto, que la aplicación de esos códigos en Cigar Lake con-
tribuyó 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 nú-
mero de trabajos científicos en los que se habían utilizado previamente. Como pue-
de observarse en la tabla CL-6, la utilización de estos códigos (y especialmente, la del
código PHREEQE) en ejercicios de evaluación de la seguridad ha sido muy amplia,
seguramente como consecuencia de esta también amplia utilización tanto en am-
bientes científicos como en el estudio de análogos[43]. 

El código HARPHRQ (Brown et al, 1991), derivado del PHREEQE y utili-
zado como apoyo de la aproximación cinética planteada con STEADYQL en la
revisión del modelo hidrogeoquímico del análogo, también ha tenido un amplio
uso dentro del campo de los análogos (tabla CL-6) aunque en la evaluación de la
seguridad sólo existen referencias a su utilización por parte de uno de los grupos
integrantes del proyecto SPA (Baudoin et al., 1999). 

El código M3 (Laaksoharju et al., 1995; Laaksoharju y Skarman, 1995) fue apli-
cado por primera vez al estudio de análogos en Cigar Lake. Posteriormente, y de
forma muy reciente, se ha utilizado en los análogos de Palmottu (Laaksoharju et al.,
1999) y Oklo (Madé et al, 2000a), así como en el ejercicio de evaluación SR-97
(SKB, 1999a) para la caracterización del emplazamiento considerado (Laaksoharju
et al., 1998), con una metodología muy similar a la utilizada en Cigar Lake.
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[43] El código WATEQF había sido analizado comparativamente en el Proyecto MIRAGE pero su uso no ha si-
do tan generalizado como el del PHREEQE en el estudio de análogos. De hecho, sólo en Cigar Lake exis-
ten referencias específicas a su utilización en este contexto. No obstante ha sido utilizado en ejercicios como
SITE-94 o SR-97 y, en algunos casos (SITE-94), para cálculos muy similares (redox) a los planteados en
Cigar Lake.
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Mención especial merece la utilización de los códigos STEADYQL y SOL-
MINEQ.88 en Cigar Lake. El código STEADYQL (Furrer et al., 1989) todavía
no ha sido utilizado en ejercicios de evaluación de la seguridad aunque su empleo
en Cigar Lake (y, posteriormente, en El Berrocal; Duro et al., 1997) parecen indi-
car que sus capacidades cinéticas pueden ser aprovechadas en los estudios de ca-
racterización del emplazamiento. El código SOLMINEQ.88 (Kharaka et al.,
1988) es un código desarrollado por el US Geological Survey y frecuentemente uti-
lizado en ámbitos científicos. Pese a que su utilización en ejercicios de evaluación
de la seguridad y otros análogos parece haber sido mínima, hay que tener presen-
te que éste es uno de los códigos que aparece en la base de datos de la NEA y que
su principal contribución al ámbito de la seguridad de los almacenamientos ha si-
do como fuente de datos termodinámicos (véase por ejemplo, Pearson y Berner,
1991), aspecto que remarca el interés de su utilización en Cigar Lake. 

Los códigos SPECIATE (Nesbitt et al., 1992) y CHEMGEO (Shi et al., 1996)
parecen haber sido desarrollos específicos para el estudio del análogo de Cigar
Lake ya que existen muy pocas referencias sobre los mismos, incluso dentro del
ambiente académico[44].

Por último, en el análogo de Cigar Lake han sido utilizados distintos códigos
acoplados de tipo hidrogeoquímico. Dentro del proyecto original fue empleado el
código CHEQMATE (Haworth et al., 1988) para la modelización de la propaga-
ción del posible frente redox a través del halo arcilloso. Este código ha sido uno
de los clásicamente considerados dentro de proyectos de intercomparación (MI-
RAGE, Marsily, 1990;  CHEMVAL, Read y Broyd, 1989; y CHEMVAL-2, Read,
1994) y también participó en el estudio comparativo sobre la modelización de
avance del frente redox en Poços de Caldas (Cross et al., 1991). De forma más re-
ciente, ha sido usado en Maqarin, aunque no parece haber sido utilizado en ejer-
cicios de evaluación de la seguridad.

Lo cierto es que pocos códigos acoplados hidrogeoquímicos han sido utili-
zados en ejercicios de evaluación de la seguridad. Los resultados de este tipo de
códigos dependen, normalmente, del conocimiento de un buen número de va-
riables o, en su defecto, del empleo de supuestos sobre el comportamiento del
sistema. Ello hace que sean modelos de difícil comprobación y a ello alude
Chapman (1994) al referirse a la utilización del código CHEQMATE en Cigar
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[44] El código SPECIATE  no es realmente un código escrito en uno de los lenguajes de alto nivel al uso. Se trata
de un conjunto de macros desarrolladas sobre una hoja de cálculo (QUATTRO-PRO) para realizar cálculos de
especiación-solubilidad con radionucleidos en un intervalo de temperatura de 0 a 150 ºC. Por otro lado y a
parte de su uso en Cigar Lake, no existen más referencias sobre el código CHEMGEO desarrollado por Shi
et al. (1996) a partir de una versión del código CHEMSAGE (Eriksson y Hack, 1990), utilizado para analizar
sistemas metalúrgicos. No obstante, la reciente versión 4.0 de este último código parece haber incorporado las
capacidades desarrolladas por Shi et al. (1996) para el estudio de sistemas geológicos en CHEMGEO.
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Códigos usados en Ejercicios  Otros Ejercicios de
Cigar Lake evaluación de la análogos intercomparación

seguridad naturales

WATEQF

(Plummer et al., 1976)

PHREEQE

(Parkhurst et al., 1980)

NETPATH

(Plummer et al., 1991)

HARPHRQ

(Brown et al., 1991)

STEADYQL

(Furrer et al., 1989)

M3

(Laaksoharju et al., 1995

SOLMINEQ88

(Kharaka et al., 1988)

SPECIATE

(Nesbitt et al., 1992)

CHEMGEO

(Shi et al., 1996)

CHEQMATE

(Haworth et al., 1988)

URAFRM

(Raffenperger, 1993)

SITE-94 (SKI, 1996)

SR-97 (SKB 1999)

Project-90 (SKI, 1991)

NRC IPA-2 (Wescott et al., 1994)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Granitos (ENRESA, 1997)

AGP-Arcilla (ENRESA, 1999) 

SPA (Baudoin et al., 1999)

SITE-94 (SKI, 1996)

SR-97 (SKB, 1999a)

SPA (Baudoin et al., 1999)

SR-97 (SKB, 1999)

Catálogo de códigos de la CEE (Ashton et al., 1993).

Desarrollados dentro de los trabajos en Cigar Lake. Sin más

referencias sobre su uso.

Desarrollados dentro de los trabajos en Cigar Lake. Sin más

referencias sobre su uso. Nueva versión CHEMSAGE v.4.0.

El Berrocal

Poços de Caldas

Oklo

Needle`s Eye

Broubster

South Terras 

Maqarin

Koongarra

Oman

Tono

Steemkampskraal

Oklo 

El Berrocal

Palmottu

Poços de Caldas

El Berrocal

Maqarin

El Berrocal

Oklo

Palmottu

Poços de Caldas

Maqarin

Koongarra

MIRAGE (Marsily, 1990)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Poços de Caldas (Cross et al.,

1991),

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Tabla CL-6.
Utilización en

ejercicios de
evaluación de la

seguridad,
ejercicios de

intercomparación
y en otros
análogos

naturales de los
códigos manejados

en Cigar Lake.
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Lake (indica que dicho código realmente no ha sido comprobado por no haber
sido utilizado de forma predictiva).

Sin entrar a discutir la problemática asociada al concepto de predicción y
su comprobación, una posibilidad es aplicar estos códigos 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. Más espectaculares resultan todavía los re-
sultados proporcionados por URAFRM (Raffensperger, 1993) en la simulación
de la génesis de yacimientos como el de Cigar Lake, reproduciendo no sólo la
formación de los depósitos de uranio sino también los distintos halos de altera-
ción asociados a los mismos. Evidentemente, esta comprobación de las posibili-
dades de simulación de este tipo de códigos no es absoluta pero sí que
contribuye a proporcionar un aumento de la confianza en los mismos y en los
modelos conceptuales subyacentes.

Evidentemente, la contribución de Cigar Lake a la verificación de los códigos
utilizados en los tres tipos de modelización geoquímica comentados se traduce,
directa o indirectamente, en una comprobación de las bases de datos termodiná-
micos manejadas por todos esos programas (tabla CL-4).

En este sentido, la tarea de verificación 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 análo-
gos. Así distintas versiones de la base de datos HATCHES han sido utilizadas en
los ejercicios de BPM realizados en Poços 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 determinación de los límites
de solubilidad de distintos ejercicios de evaluación 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 Poços de Caldas y Maqarin y en distintos tipos de cálculos
de modelización realizados en el análogo de Palmottu. Pero además, esta base de
datos constituyó una fuente fundamental para la construcción de la base de datos
de la NEA (Grenthe et al., 1992a) y también ha sido consultada para la determi-
nación de los límites de solubilidad en los ejercicios de evaluación de la seguridad
indicados en el párrafo anterior. La base de datos SKBPU (Puigdoménech y
Bruno, 1991) para el Pu constituye asimismo una de las más 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 caracterización del sistema tienen una
procedencia muy variable, incluso bastante mayor de la deducible a primera
vista observando la tabla CL-4. En los cálculos realizados se han utilizado las
bases de datos de HATCHES, WATEQF, SOLMINEQ.88 e incluso CHEM-
VAL (parte de los datos termodinámicos 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 más aparente que
real (muchos de los datos termodinámicos incluidos por esas bases pueden ser
los mismos o muy parecidos) hubiese sido interesante concretar las diferencias
en los valores termodinámicos 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 caracterización de la evolución hidrogeoquímica del
análogo de Cigar Lake. Aparentemente, el modelo general de interacción agua-
roca propuesto en ambos estudios es coincidente; sin embargo, un análisis
comparado sobre los valores obtenidos en los cálculos de modelización de am-
bos trabajos hubiese permitido realizar un análisis de incertidumbre en los da-
tos termodinámicos y cualificar que procesos se ven más afectados por esa
incertidumbre.

Independientemente de esta problemática, lo cierto es que la base de datos
AECL-1009 (desarrollada por Rober Lemire) ha tenido una considerable trans-
cendencia en los límites de solubilidad considerados en AECL-94 (Johnson et al.,
1994) y la base de datos CHEMVAL (en alguna de sus diferentes versiones) cons-
tituye una de las más verificadas en otros análogos (Koongarra, Poços de Caldas,
Maqarin, Neddle’s Eye, Broubster, South Terras y  Steemkampskraal)  y usada di-
rectamente en algunos ejercicios de evaluación 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 señalado
su interés al hablar del código anteriormente.

Adicionalmente, en la modelización de la génesis del yacimiento realizada por
Raffesperger y Garven (1993 a y b) se utilizaron los datos termodinámicos proce-
dentes de SUPCRT-92 (Jonhson et al., 1992). Esta base de datos fue una de las
fuentes utilizadas en la determinación de los límites de solubilidad de SITE-94
(Arthur y Apted, 1996), ha sido valorada positivamente por NAGRA (Pearson et
al., 1992), se encuentra estrechamente ligada al código EQ3/6 (uno de los códi-
gos más empleados en los ejercicios de evaluación de la seguridad) y constituye
una referencia frecuente en la literatura científica. 

Pero independientemente de todo ello, quizás lo más destacable de esta
base de datos en Cigar Lake haya sido su uso en la modelización de un proce-
so de alta temperatura (200 ºC) y con soluciones muy salinas (génesis del yaci-
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miento). Las condiciones de elevada temperatura y salinidad (y no tan extre-
mas como las consideradas en Cigar Lake) son las que más incertidumbres pro-
ducen en los cálculos de límites de solubilidad en los ejercicios de evaluación
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 mineralización y zonación de los yaci-
mientos, y así brindan un razonable aumento de la confianza, cuando menos
indirecto, sobre las posibilidades de modelizar los procesos geoquímicos en es-
cenarios de evaluación de la seguridad controlados por ambientes térmicos ele-
vados (ruptura temprana del contenedor).

Aportaciones a la comunicación a audiencias no técnicas

Las posibilidades del análogo de Cigar Lake en lo que se refiere a la comuni-
cación al público son muy notables y, de hecho, se trata de uno de los análogos
más utilizados en este sentido. Cigar Lake presenta una característica única que lo
hace especialmente útil en la comunicación como es el paralelismo existente entre
el dispositivo geológico del yacimiento y la mayoría de los conceptos de almace-
namiento manejados internacionalmente; paralelismo que puede ilustrarse de for-
ma muy gráfica en esquemas como el indicado en la figura CL-11.

Esta posibilidad concreta han sido ya explotada, destacando el vídeo
Nature´s own repository dedicado exclusivamente al análogo de Cigar Lake y
perteneciente a una serie de cintas (junto con títulos como Nature´s own tech-
nology, sobre análogos arqueológicos, 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 países y por
la Comunidad Económica Europea. Desde su edición en 1994, este vídeo ha sido
ampliamente distribuido entre escuelas, colegios y autoridades locales en Suecia y
Canadá (Smellie et al., 2000).

Por último, y dentro de los usos más destacados de este análogo, Cigar Lake
constituye uno de los ejemplos incluidos (junto con Oklo, Dunarobba y el ca-
ñón del Kronan) dentro de la exhibición 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 público una adecua-
da perspectiva de las escalas de tiempo geológicas manejadas en la evaluación
de la seguridad (Lindqvist, 1996) y permitiendo una mayor interrelación con el
público al haber personal encargado de responder las dudas y preguntas de la
audiencia (Smellie et al, 2000).
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1.1.4. Análogo natural de Oklo (Gabón)

Introducción

Los yacimientos de uranio de Oklo (Gabón) tienen como característica dis-
tintiva el tratarse de reactores naturales de fisión en los que tuvieron lugar 
reacciones nucleares en cadena espontáneamente hace aproximadamente 2000
millones de años. Como resultado de ello, Oklo es el único lugar en la Tierra en
el que se ha encontrado una relación

235
U/

238
U que se desvía notablemente del

valor actual 0,0072, llegando a ser tan baja como 0,0038[45]. 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 fósiles isotópicos de su presencia.

Los datos de Oklo se han utilizado desde la década de los años 80 en el con-
texto de los análogos, aunque no fue hasta 1989 cuando se estableció un proyec-
to concreto, denominado “Oklo como análogo natural”, financiado por la
Comission of the European Communities (CEC), el Commisariat à l’Energie
Atomique (CEA, Francia) y tres agencias nacionales de gestión de residuos ra-
diactivos: SKB (Suecia), ENRESA (Empresa Nacional de Residuos, España) y
ANDRA (Agence National pour la Gestion de Déchets Radioactifs, Francia).

Los procesos de alteración que han afectado a estos yacimientos y a sus rocas en-
cajantes convierten a este emplazamiento en un análogo único del comportamiento
a largo plazo de los radionucleidos (productos de fisión, productos de activación) en
un AGP de RAA, incluyendo la posibilidad de estudio de la estabilidad de la urani-
nita y la migración y retardo de los radionucleidos a muy largo plazo. Estos fueron
los principales objetivos del estudio de Oklo como análogo natural.

En la descripción que se presenta a continuación se comienza por la situación 
geológica 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 geológi-
ca general del área. A continuación se presentan las características mineralógicas y
geoquímicas de los reactores de fisión y de las principales fases minerales de interés en
los yacimientos (destacando la uraninita, los agregados metálicos y los fosfatos). En es-
te apartado se incluye, además, la descripción de los principales procesos de retención
y migración de radionucleidos en las fases descritas, incluyendo los procesos de sor-
ción en los halos arcillosos que rodean a los reactores, la radiólisis y los procesos re-
dox. Como complemento de estos procesos, y por su paralelismo con el análogo de
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[45] La relación entre los dos isótopos más abundantes del Uranio, 
235

U (0.72%) y 
238

U (99.28%) es marcada-
mente constante y son escasas las desviaciones del valor actual en la naturaleza.
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Koongarra, se describe el caso específico del reactor de Bangombé, sometido a un in-
tenso proceso de meteorización, y a procesos de movilización y retención recientes de
radionucleidos. En los apartados de hidrogeología e hidrogeoquímica se trata por se-
parado las dos subáreas diferenciadas (Oklo-Okélobondo y Bangombé). Finalmente,
se presentan los resultados de la modelización geoquímica de los procesos de interac-
ción agua-roca realizada, incluyendo el modelo conceptual hidrogeoquímico, la mo-
delización predictiva (BPM), la modelización del transporte reactivo y de los frentes
redox y, por último, la modelización de la génesis de los yacimientos. Tras la descrip-
ción del sistema se presentan las principales analogías y las aportaciones a la evalua-
ción de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas.

Marco geológico

Los reactores naturales de fisión se encuentran en la cuenca paleoprotero-
zoica de Franceville, en el sudeste de Gabón (figura Ok-1). Esta cuenca está
constituida por conglomerados uraníferos, arenitas, arcosas, lutitas (localmente
intercaladas con sílex), rocas ricas en manganeso y rocas volcánicas (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 años (Ma) de edad. Un fragmento de este basamento cristalino, conoci-
do como el horst de Mounana, aflora dentro de la cuenca de Franceville. El
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Figura Ok-1. 
De izquierda a
derecha: mapa
geológico
simplificado de
Gabón; esquema
geológico de la
cuenca de
Franceville con la
localización de los
yacimientos de
uranio (se han
rotulado con letras
mayúsculas
aquéllos en lo se
encuentran los
reactores naturales
de fisión;
Gauthier-Lafaye,
1996) y
localización de los
reactores naturales
en la mina de
Oklo (Blanc,
1996a).
Modificado de
Janeczek (1999).
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Francevilliense está dividido en cinco formaciones estratigráficas llamadas, de
base a techo, FA, FB, FC, FD y FE (Weber, 1968). Las más relevantes en la zo-
na de estudio son las dos primeras: la formación basal FA, que consiste en con-
glomerados y arenitas deltaicas, y la formación FB, depositada sobre ella y
constituida por lutitas negras marinas ricas en materia orgánica y pirita. Dentro
de la formación FB hay también intercalaciones de algunos cuerpos areníticos y
dolomíticos, que forman la llamada “Serie de los Complejos”.

Se ha determinado que el depósito de la serie Francevilliense ocurrió hace 
2143 ± 143 Ma (Bonhomme et al., 1982). Pese a su elevada edad, esta serie prácti-
camente no ha sufrido ni metamorfismo ni deformación, excepto en zonas fractu-
radas donde se concentró el uranio. Sin embargo, localmente se dio un intenso
plegamiento en los yacimientos de uranio presentes en los márgenes de la cuenca.
Illita-1M y clorita son los indicadores del grado metamórfico más alto de la parte
superior de la Formación FA. La temperatura máxima alcanzada en la cuenca de
Franceville durante la diagénesis fue de 200 ºC (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, está muy
próximo a varios de los reactores de Oklo (figura Ok-1). La edad de las intrusio-
nes de dolerita oscila entre 981 ± 27 Ma (Bonhomme et al., 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 último tipo de yacimiento uranífero en el que las reac-
ciones de fisión 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). Según este modelo, la fuente primaria de uranio fue la tori-
ta uranífera detrítica depositada en los conglomerados fluviales que se encuentran en
la base de la Formación 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 depósito de los con-
glomerados, o pudieron ser aguas meteóricas que descendieron a lo largo de
diaclasas o fallas. Estas aguas percolaron a través de los conglomerados uraníferos y
de las arenitas de la Formación 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 circulación convectiva en la cuenca.
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Los conglomerados uraníferos fueron posteriormente cubiertos por potentes se-
dimentos deltaicos y marinos, que ahora forman la parte superior de la Formación
FA y las lutitas de la Formación FB. Estas últimas son ricas en materia orgánica y fue-
ron sometidas a presiones y temperaturas suficientes como para alcanzar la “ventana
del petróleo” durante el enterramiento de la serie Francevilliense a profundidades
superiores a los 4 km. La mineralización 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 precipitó como uraninita en los poros, así 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 precipitación por mezcla de fluidos se produjo
una íntima asociación entre los dióxidos de uranio y el betún sólido 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 precipitación de la uraninita, dan comienzo las 
reacciones de fisión en cadena inducidas por neutrones en la mena rica en uranio,
dando lugar a la formación de zonas de reactor.

Se han encontrado 15 reactores naturales de fisión en la cuenca de
Franceville desde 1972. Todos se sitúan en el yacimiento de Oklo-Okélobondo,
salvo uno, descubierto en Bangombé en 1985, unos 20 kilómetros al Sur de
Oklo (figura Ok-1). Cada reactor tiene asignado un número, en orden correla-
tivo a su descubrimiento. Algunos números (11, 12 y 14) se asignaron a cuer-
pos de uranio basándose exclusivamente en determinaciones de la relación
235

U/
238

U, pero no ha sido confirmado que se trate de auténticos reactores de fi-
sión (Blanc, 1996a). Desafortunadamente para la comunidad científica, las
operaciones mineras en los yacimientos de uranio de Oklo y Okélobondo ter-
minaron a finales de 1997, lo que dificultará posteriores investigaciones en los
reactores. Los reactores 1 a 9 y el 15 fueron destruidos por las labores mineras;
sin embargo, un pequeño fragmento del reactor 2 ha sido preservado como
Monumento Nacional de Gabón.

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 Formación FA. En Oklo y Okélobondo, en este techo se encuentra
una arenita uranífera, denominada capa C1, en la que se hallan los reactores de fi-
sión. 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 mineralización 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, así como el reactor de Bangombé. Las zo-
nas de reactor se encuentran a diferentes profundidades (figura Ok-2) debido al
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buzamiento de la capa mineralizada causado por la deformación tectónica 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 fisión no son idénticos. Difieren
entre sí en tamaño, geometría, concentración de uranio, composición mineral,
contenido de materia orgánica y grado de pérdida de 

235
U. Algunas de estas dife-

rencias datan del momento de la formación de los reactores; otras fueron causa-
das por procesos relacionados con las reacciones nucleares o por eventos
geológicos posteriores a ellas. Este es el caso del reactor de Bangombé, situado a
muy escasa profundidad y sometido a un proceso de meteorización muy intenso
que ha dado lugar al desarrollo de un perfil laterítico.
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Ok-3. Corte
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yacimiento de
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mostrando los
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realizados para su
estudio BAX01 a
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Duro et al., 2000).

Figura Ok-2.
Corte geológico

idealizado del
yacimiento de

uranio de Oklo-
Okélobondo
mostrando el

buzamiento de la
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y la proyección de
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respectivas a las
que se encuentran
(según Gauthier-

Lafaye, 1996).
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Mineralogía y geoquímica de la fase sólida

En este apartado se comentarán las características mineralógicas y geoquími-
cas de los reactores de fisión, las distintas fases minerales de interés en el yaci-
miento y el halo arcilloso que rodea a los reactores.

Los reactores de fisión
Los reactores naturales de fisión de Oklo son cuerpos zonados, caracterizados

por dos facies principales:

• el núcleo del reactor, que posee un contenido de uranio entre el 20 y el
87%; es donde tuvo lugar la reacción de fisión, y está compuesto por gra-
nos de uraninita embebidos en una matriz arcillosa, y

• las arcillas del reactor o argile de pile, una ganga arcillosa que rodea el nú-
cleo del reactor y que está 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
número de la
zona de reactor
(RZ) se indica en
un círculo. RZ-2 y
RZ-9 según
Gauthier-Lafaye
(1986); RZ-10 y
RZ-16 según
Holliger y
Gauthier-Lafaye
(1996). Tomado
de Janeczek
(1999).
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El núcleo de un reactor junto con su manto de arcillas forman la zona de reac-
tor (reactor zone, RZ; figura Ok-4). El límite entre la zona de reactor y la roca are-
nítica envolvente es bastante neto y está marcado por una fina capa de hematites y,
a veces, por la concentración de materia orgánica uranífera y uraninita. El cuarzo
en las arenitas adyacentes a la zona de reactor se encuentra corroído.

El primer indicador de que se han producido reacciones de fisión inducidas
por neutrones en un yacimiento de uranio es la pérdida de 

235
U. La relación

235
U/

238
U no sólo es diferente en los distintos reactores, sino que también varía den-

tro de una misma zona de reactor. Normalmente las partes centrales de los nú-
cleos de los reactores tienen mayor déficit en 

235
U que las partes externas del reac-

tor. La presencia de uranio pobre en 
235

U fuera de la zona de reactor es una evi-
dencia bastante clara de que se ha producido migración de actínidos desde ésta.

La criticidad en los rectores de Oklo se alcanzó 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 depósito de uranio cuando se reunieron las siguientes condiciones
(Cowan, 1976; Naudet, 1991; Oversby, 1996):

• Alto contenido en uranio para asegurar la masa crítica del reactor (el con-
tenido de uranio era de un 10 a un 15%).

• Alta concentración del isótopo físil 
235

U en el combustible nuclear natural,
lo que se logró hace 2000 Ma, cuando la relación 

235
U/

238
U era de 3.58% en

comparación con el valor actual normal de 0,72 %.
• El espesor de la mena debiera ser, en principio, de 0,5 m como mínimo. La

presencia de reflectores de neutrones (el cuarzo de las arenitas) hizo que,
en realidad, bastase con un espesor menor.

• Bajo contenido químico de elementos que capturan los neutrones con fa-
cilidad (“venenos” neutrónicos: B, Li, Mn, V y REE).

• Presencia de agua y de materia orgánica en los sedimentos actuando como
moderadores del flujo neutrónico. 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 fisión fueron con frecuencia
diferentes en diferentes zonas de reactor (Naudet, 1991). Las diferencias obser-
vadas en los parámetros nucleares están fuertemente relacionadas con las condi-
ciones geológicas 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 núcleo
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de una misma RZ, lo que indicaría que la fisión ocurrió heterogéneamente dentro
de cada reactor, y/o que se produjo una redistribución posterior de los elementos
en cada reactor (Hidaka y Holliger, 1998).

La distancia máxima desde los reactores a la que las rocas fueron afectadas
fue pequeña (como máximo 10 m). Esto se debe a que la energía producida du-
rante la criticidad no fue, en términos absolutos, muy elevada y se concentró en
un volumen pequeño (Naudet, 1991). Los reactores actuaron como puntos ca-
lientes alrededor de los cuales se originó un sistema hidrotermal con circulación
convectiva de fluidos, con un gradiente de temperatura de entre 50 y 100 ºC/m.
Esto condujo a una intensa alteración hidrotermal de la zona de reacción, que
causó la desilicificación de las arenitas de la Formación FA, y el crecimiento de fa-
ses minerales de alta temperatura, principalmente arcillas y pequeñas cantidades
de apatito y circón (Gauthier-Lafaye y Weber, 1988; Menet et al., 1992; Bros et al.,
1993; Carpéna y Sère, 1994). La sílice procedente de la disolución de la arenita en
las zonas de reactor migró y pudo haber precipitado en los núcleos de los reacto-
res tras su enfriamiento (Janeczek, 1999).

Las reacciones terminaron cuando la concentración de 
235

U y la cantidad de
agua disminuyeron a medida que la porosidad iba sellándose de forma progresiva
debido a la argilitización 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 está 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 zonación
desde el exterior hasta el interior de la RZ como la siguiente:

• Clorita-Fe e illita (1M) en los sedimentos no alterados hidrotermalmente.
• Clorita-Mg e illita (2M) en la argile de pile.
• Clorita-Al e illita (1Md) en el núcleo del reactor, formada durante el en-

friamiento de éste.

Los óxidos 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 fisión, que incluyen Pb
radiogénico, Bi y transuránidos (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 más 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 metálicos en forma de diferentes fases de Pb, Se, Ru,
As, S, Te, U, Zr y Pd.

A continuación se describen las principales características tanto de las distin-
tas fases sólidas asociadas al núcleo de los reactores, como de las arcillas que los
rodean. Finalmente se hace una descripción detallada de los estudios sobre ra-
diólisis y sus efectos en el ambiente redox.

Caracterización de las distintas fases minerales
Las principales fases minerales que se comentarán a continuación son las ura-

ninitas, los agregados metálicos y los fosfatos y circones, describiendo sus carac-
terísticas y los principales procesos que han sufrido.

Caracterización de la uraninita
El término fuente
Las áreas de la mena donde tuvieron lugar las reacciones naturales de fi-

sión se caracterizan en la actualidad por unas altas concentraciones de urani-
nita (UO2) asociada con cantidades menores de arcillas. En las zonas de
reactor, la uraninita puede suponer más del 90% en peso de la roca. Fuera de
las zonas de reactor, la cantidad de dióxido de uranio en la mena es mucho me-
nor (típicamente de un 0.2 a un 1%) y la forma que presenta es botroidal
(pechblenda; Gauthier-Lafaye et al., 1989). La uraninita del núcleo de los 
reactores se presenta normalmente en forma de cristales idiomorfos y brechifi-
cados de tamaño superior a 1 mm, dispersos en una matriz illítica. También
aparece en fracturas de más de 1 cm de apertura tanto en la argile de pile co-
mo en el núcleo 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 fisión.
De hecho, ésta es probablemente la razón de que el descubrimiento de las zonas de
reactor se produjese al realizar análisis isotópicos, en vez de al examinar el yacimien-
to durante las operaciones de prospección y minería. Así, uraninitas de otros lugares
pueden ser estudiadas como análogos del combustible gastado sin que la ausencia de
reacciones de fisión en ellas reste validez a la analogía (Oversby, 2000).

Los análisis realizados a las uraninitas de los diferentes reactores mues-
tran que la composición química de éstas es marcadamente homogénea.
Consisten básicamente en óxidos de U y Pb con otras impurezas menores. El
contenido en plomo oscila entre casi el 25% en las uraninitas más antiguas
(prístina U1) hasta casi cero en los bordes de grano parcialmente alterados. El
contenido en las impurezas principales normalizado con respecto al plomo es
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extremadamente constante (SiO2: 0.7-1%; FeO: 0.3-0.7%; CaO: 1.5-1.7%;
Gauthier-Lafaye et al., 1999). 

Todos los análisis 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 excepción del plomo, que es de origen radiogéni-
co, la presencia de estos elementos incompatibles se debe a la alteración de la
uraninita. Los productos de la alteración y del reemplazamiento de la uranini-
ta se encuentran a menudo íntimamente intercrecidos con ella a escala micros-
cópica o submicroscópica; por ello, aunque el haz de electrones de la
microsonda tenga un diámetro 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 análisis de uraninitas de algunos reactores
(RZ-2 y Bangombé) se deben a la existencia de óxidos 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-
sión son Ca, Th y REE. Estos son elementos compatibles, puesto que sus ra-
dios iónicos y sus propiedades cristaloquímicas 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 análisis realizados con microsonda se deba a pequeñas inclusio-
nes de otras fases, especialmente calcita. Las concentraciones de REE son nor-
malmente inferiores al 0.5% en peso expresado en óxidos, siendo dominante
el Ce (Janeczek, 1999).

Según el contenido en elementos mayoritarios (U, Pb, Ca, Si), las uraninitas de los reactores

naturales de fisión se pueden agrupar en cuatro categorías (Janeczek y Ewing, 1995):

• Cristales de uraninita con núcleo rico en Pb (con más del 20% en peso de PbO) y con re-

giones alteradas ricas en Si y Ca y pobres en Pb (con un 7% en peso de PbO). Estos cristales

se encuentran sólo en RZ-2 y RZ-10.

• Cristales no zonados, ricos en Pb (con un porcentaje en peso de PbO entre el 10 y el 19%)

y pobres en sílice (SiO2<0.55% en peso), que sólo se hallan en RZ-2 y RZ-10.

• Cristales con contenidos de Pb relativamente bajos (con una media del 5,2% en peso de

PbO) y bajos contenidos de sílice.

• Cristales con contenidos de Pb relativamente bajos (con una media del 5,2% en peso de

PbO) y altos contenidos de sílice (SiO2 > 0,5% en peso).

Procesos de metamictización
Las uraninitas de los reactores de Oklo sufrieron un gran flujo neutrónico y

elevadas dosis de emisiones de partículas alfa. La emisión de cada partícula y el
efecto de retroceso que sufre el átomo que la emite tienden a amorfizar la estruc-
tura cristalina. Sin embargo, las uraninitas de Oklo no han sufrido metamictiza-
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ción (esto es, han conservado su cristalinidad) debido a que han sido capaces de
hacer desaparecer los defectos cristalinos inducidos por la radiación, y tan sólo
presentan los defectos típicos de toda materia cristalina, tales como algunas dis-
locaciones helicoidales (Janeczek, 1999). Este hecho es interesante, ya que la
amorfización de la estructura de este mineral lo habría hecho más inestable, per-
mitiendo una liberación más fácil de los radionucleidos que contenía.

Procesos de disolución y reemplazamiento
El trabajo experimental desarrollado sobre la cinética de la disolución de

muestras de uraninita en soluciones ricas en bicarbonato indica que las veloci-
dades y mecanismos de la disolución óxica de las uraninitas de Oklo son los
mismos que para el combustible gastado y el UO2 no irradiado, y que los re-
sultados obtenidos pueden ser descritos adecuadamente con un modelo que
tenga en cuenta las actividades del oxígeno y del bicarbonato. Las velocidades
de liberación de Ba, Sr, Nd, Mo y Rh están dentro del mismo orden de magni-
tud que las obtenidas en condiciones similares para muestras de combustible
gastado. Para el Cs se observó una velocidad de liberación menor, debido a su
contenido relativo también menor, en comparación con el de las muestras de
combustible gastado (Pérez et al., 2000).

Aunque no se pueda establecer cuantitativamente una velocidad de disolu-
ción a largo plazo de la uraninita de los reactores, sí que se han observado los efec-
tos de este proceso en ella. Por ejemplo, durante la formación del manto arcilloso
en el reactor 10, se produjo la disolución parcial de la uraninita causada por so-
luciones hidrotermales altamente salinas. Durante este proceso se liberaron canti-
dades significativas de uranio, productos de fisión y otros elementos. Basándose
en análisis modales, se ha estimado que a partir de cada cm

3
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 alteración avanzada. En ellas se han formado cavidades de disolución cu-
yos bordes son a veces ricos en plomo, lo que puede indicar o bien que se ha produ-
cido la disolución de una fase rica en Pb (tal vez galena) o bien que durante la
disolución parcial de la uraninita el Pb es dejado atrás. 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)2O6] o anatasa (TiO2) segregada durante la oxidación del ura-
nio. En algunos casos, las cavidades están rellenas con fosfatos hidratados de hierro y
uranilo (de composición media Al0,06Fe0,89(UO2)3(PO4)3.nH2O) o hidróxidos hidrata-
dos de sulfato de uranilo (cuya composición oscila entre (UO2)9(SO4)(OH)16.nH2O y
(UO2)17(SO4)2(OH)30.nH2O). Estos últimos precipitaron tras la preparación de las
muestras, y siempre a partir de la disolución de coffinitas ricas en P y S, por lo que és-
tas deben ser muy solubles en contacto con aguas oxidantes (Jensen y Ewing, 1998).
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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 

235
U lejos de las zonas de

reactor. Sin embargo, Casas et al. (1998) indicaron que la estabilidad de la uraninita
como fase sólida y el predominio de U(VI) en la fase acuosa eran termodinámica-
mente compatibles, particularmente si el pH es ácido a neutro y el Eh está próximo
a cero. Por tanto, se ha demostrado que la estabilidad de las zonas de reactor y la mi-
gración de U observada son consistentes con el conocimiento existente acerca de los
aspectos termodinámicos 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 disolución de las uraninitas está localmente bastante avanza-
da. Esto podría indicar que las fases secundarias de U(VI) no han sido estables
bajo las condiciones geoquímicas que han prevalecido en el sistema. La oxidación
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). Sólo cuando disminuye la cantidad de sulfato apare-
cen silicatos y fosfatos con U(VI).

La mayoría de las uraninitas investigadas en Oklo, independientemente de su
origen, han sufrido coffinitización, esto es, el reemplazamiento del dióxido de U(IV)
por un silicato de U(IV) como resultado de la adición de sílice 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 et al., 2000). En las uraninitas
de las zonas de reactor la coffinitización aparece normalmente en fracturas y en los
límites de grano en contacto con la matriz arcillosa. Este proceso se asocia con fre-
cuencia a un grado variable de alteración de la uraninita primaria y a la formación
de galena. Esto sugiere que el mecanismo desencadenante de la coffinitización es la
disolución oxidativa de la uraninita inicial, seguida por una ulterior reducción y pre-
cipitación de un silicato de U(IV) en presencia de SiO2. La observación de este pro-
ceso es particularmente interesante para el comportamiento del combustible
gastado, puesto que los modelos corrientes se basan en la hipótesis de que la matriz
de UO2 es estable en condiciones reductoras. La importancia de la coffinitización se
incrementa al considerar que se conocen evidencias bastante firmes de que se pro-
dujo radiólisis del agua en las zonas de reactor en Oklo, y que se han observado re-
giones ricas en sílice amorfa en uraninitas del borde de RZ-10.

Según los datos termodinámicos existentes (Grenthe et al., 1992b), la trans-
formación de uraninita a coffinita siguiendo la reacción:

UO2(cr) + H4SiO4 → USiO4(s) +2H2O
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requiere una concentración de H4SiO4 del orden de milimoles a 25 °C y de 0,01
molar a 100 °C. Estos rangos de concentración están claramente sobresaturados
con respecto a la solubilidad de la SiO2(s) bajo este rango de temperaturas. Sin
embargo, la estabilidad termodinámica de la uraninita es claramente dependiente
tanto de su cristalinidad como de su grado de oxidación (Bruno, 1989), lo que po-
dría hacer que las concentraciones necesarias en la realidad fuesen diferentes a las
calculadas. Si se tiene en cuenta la estabilidad termodinámica de la matriz de UO2

del combustible nuclear gastado, las concentraciones de sílice necesarias a 25 y
100 °C son 3,5·10

–7
y 2,0·10

–5
molar, respectivamente. Estas concentraciones de

ácido silícico se encuentran bastante por debajo del límite de saturación de
SiO2(s). Cuando se considera la transformación a coffinita de un dióxido amorfo
de U(IV), las concentraciones requeridas son todavía menores, en el nivel de 10

–7

molar. Sin embargo, la estabilidad de la coffinita amorfa podría descender con
respecto a la de la fase cristalina; por lo que serían necesarias concentraciones de
sílice mayores, del rango de milimoles a décimas de milimoles por litro para que
se produjese esta transformación (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

Estos cálculos indican que la transformación de uraninita en coffinita requie-
re una desestabilización previa de la primera, ya sea por oxidación superficial
(causada por la radiólisis en el caso de las uraninitas del reactor y de la matriz del
combustible gastado) o por amorfización de la fase cristalina. En este caso, las
concentraciones de sílice necesarias parecen ser compatibles con la solubilidad de
la sílice 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 coffinitización es un fenómeno de alteración común en las uranini-
tas bajo condiciones anóxicas y que puede relacionarse con el proceso de
alteración oxidativa de la uraninita por la radiólisis del agua y la posterior pre-
cipitación del silicato de U(VI), mientras las condiciones reductoras se resta-
blecen lejos de la interfase agua/uraninita. La información básica acerca de la
cinética y de la termodinámica de este proceso es escasa y, consiguientemente,
se desconoce su dependencia de la temperatura y de la concentración de sílice.
Por ejemplo, en las uraninitas de Bangombé no se ha encontrado una relación
clara entre la meteorización a baja temperatura y la coffinitización (Quejido et
al., 2000). Las conductividades hidráulicas de las arenitas FA y de las lutitas FB
son muy bajas, lo que sugiere que la coffinitización observada ha debido tener
lugar en un largo periodo de tiempo.

Las coffinitas se caracterizan por retener elevados contenidos de la mayoría 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-
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tar SiO2, PbO, P2O5 y SO3), mientras que es del 4,27% en las coffinitas (que tienen
más del 2,2% en peso de lantánidos). Estas coffinitas tienen por lo general una rela-
ción 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 disolución produce la formación inmediata de
sulfatos hidratados de uranilo, que nunca contienen cantidades significativas de Ca,
P, Zr, Th o lantánidos. Por tanto, la corrosión de las coffinitas de Bangombé debida
al contacto con aguas oxidantes puede conllevar la liberación rápida de impurezas, y
tal vez de uranio, al agua subterránea (Jensen y Ewing, 1998). Sin embargo, no todos
los elementos presentes como impurezas en la uraninita son retenidos en la coffinita
formada por alteración. Por ejemplo, en Bangombé el plomo se perdió casi comple-
tamente durante la coffinitización de las uraninitas y el hierro también se liberó du-
rante este proceso; por su parte, en RZ-10 se liberaron debido a este proceso Pb, U,
Zr, Y y lantánidos (excepto Ce) (Ewing y Janeczeck, 1993).

Además de la coffinita como alteración de las uraninitas, se ha observado
un silicato de U(IV) rico en Zr(IV) en algunas de las zonas de reactor
(Gauthier-Lafaye et al., 1996). Esta observación 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 aleación podría in-
corporarse a las reacciones de alteración 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 (

240
Pu, 

90
Sr, Zr, Ce

y Nd); sin embargo, su morfología indica que se formó por interacción con
fluidos hidrotermales, y por tanto es difícil 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
fisión no volátiles y de baja solubilidad, incluso bajo las condiciones hidroterma-
les presentes durante la actuación de los reactores. De este modo, las concentra-
ciones de varios núclidos en las RZs son superiores a las normales en la naturaleza
(Menet-Dressayre, 1992; Gauthier-Lafaye et al., 1996; Hidaka y Holliger, 1998;
Quejido et al., 2000).

Parece haber habido una gran variedad de tasas de migración 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 función fundamentalmente de lo semejante que sea su tamaño iónico al del
U(IV) (0.93 Å). Cuanto mayor es esta semejanza, el elemento se ha retenido mejor en
la estructura de la uraninita (tabla Ok-2). Así, según su comportamiento geoquímico
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en los reactores naturales se pueden clasificar los principales productos de fisión
(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 iónico similar al del uranio):
- Los actínidos, los transuránidos (Np, Pu, Am y Cm), Y, Nb, Th, REE (La, Ce, Pr, Nd, Sm

y Gd) y Zr.

Forman óxidos solubles en la matriz de UO2 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 oxihidróxidos (goethita y hematites). El grado de retención

en la uraninita depende en buena medida de cada elemento. Por ejemplo, se ha determi-

nado experimentalmente que por debajo de 1200 °C la máxima sustitución posible de

UO2 por ZrO2 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 pequeño, 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 atención especial, puesto que su comportamiento

químico es similar al de los transuránidos (tales como Pu y Am). Pese a la buena ca-

pacidad de retención que tienen en la uraninita, las REE ligeras (tales como el La y el

Ce) han abandonado en parte las RZs 1 a 9. En el reactor 13 se ha producido una pér-

dida masiva de La de la uraninita durante la meteorización, y la cristalización de fos-

fatos alumínicos 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 metálicos dispuestos en los bordes de grano de las uraninitas y fueron

retenidos en las zonas de reactor. Se comentará más extensamente su comportamiento al

hablar de estos agregados.

• Los que no quedan retenidos en la uraninita
- Los gases nobles (Kr, Xe).

Son elementos volátiles. Lo poco que se ha conservado de ellos aparece formando burbu-

jas en los granos de uraninita.

- Los halogenuros (I fundamentalmente).

Prácticamente nada de ellos se ha conservado en los reactores ni en sus inmediaciones

(Janeczek, 1999).

- Pb, Mo, Sn y Ag.

De entre estos elementos, el plomo de las uraninitas de Oklo ha sido el más estudiado,

aunque sea de poca importancia radiológica. 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 alteración 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, difusión en el borde de grano, exsolución vía

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

220

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 220



precipitación continua y difusión volumétrica, sin que este último proceso fuese muy

significativo. La alta actividad de S, en parte debida a la presencia de materia orgáni-

ca rica en este elemento, impidió la migración del Pb y de los metales fisiogénicos a

largas distancias, puesto que precipitaron como sulfuros. Cowan (1978) indicó que

los productos de fisión en los reactores pudieron liberarse también por el efecto de

retroceso. La pérdida de productos de fisión ligeros y pesados debida a este proceso

sería de un 10 y un 15%, respectivamente.

Adicionalmente, la intrusión 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

orgánica y en partes resilicificadas del núcleo del reactor no han experimentado dicha pér-

dida (Holliger, 1994 a y b). Los efectos de la intrusión también dejaron su huella en RZ-

10, provocando un pérdida masiva de plomo de la uraninita (superior al 11%) y su

reprecipitación como plomo nativo y en inclusiones metálicas (Holliger, 1992; Ewing y

Janeczek, 1993).

Por otra parte, el Mo se encuentra en agregados metálicos en la uraninita, junto con los

platinoides y otros elementos, pero en su mayor parte fue lixiviado del núcleo 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 disolución de uraninita desarrollados en laboratorio, ha mostra-

do una clara liberación congruente con la matriz de uraninita, teniendo velocidades

normalizadas de disolución 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 “fracción de liberación instantánea” (Pérez et al., 2000).

Prácticamente nada del Cs, Sr y Rb se conservaron en los reactores ni en sus proximidades

(Janeczek, 1999).

La incorporación de los radionucleidos (actínidos y productos de fisión) al
agua subterránea depende de la capacidad que tengan de salir de la red de la ura-
ninita, lo que a su vez es función de su localización 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
UO2 tienden a situarse en los bordes de grano y pueden movilizarse por procesos
tales como el retroceso alfa o la difusión en estado sólido. Una vez fuera de la ura-
ninita los elementos se ven sometidos a un segundo conjunto de procesos hidro-
geoquímicos, que serán los responsables de su distribución entre las fases acuosas
(móviles) y las sólidas (inmóviles).

En general, los elementos compatibles con la red de la uraninita han sido re-
tenidos en los reactores pese a la meteorización actual de los reactores excavados.
Por el contrario, hay algunas diferencias en la retención de los elementos no com-
patibles entre los reactores meteorizados y los que no lo están. Además de las pro-
piedades de los núclidos fisiogénicos, las diferencias en el grado de retención de
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éstos en distintas RZs puede depender de las condiciones hidrogeológicas, térmi-
cas, mecánicas y fisicoquímicas de la RZ. Incluso la capacidad de retención de los
radionucleidos varía en diferentes partes de una misma RZ.

Agregados metálicos y elementos asociados
En muestras procedentes de la RZ-10, se han identificado agregados metá-

licos de Ru-Rh-Pd. En RZ-13 existen pequeñas inclusiones con Ru, (Tc), Rh,
Pd, Mo y Te junto con Pb, As y S (Holliger, 1992, 1994 a y b; Hidaka et al.,
1993b; Gauthier-Lafaye et al., 1996). Estos agregados tienen forma esferulítica
y generalmente son de pocas micras de diámetro, aunque se han hallado algu-
nos de mayor tamaño (unas 100 micras de diámetro) en el núcleo del reactor
13. Estos agregados tienen propiedades fisicoquímicas similares a las de las in-
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Tabla Ok-2.
Síntesis del

comportamiento
de algunos

productos de fisión
y actínidos en los

reactores naturales
de fisión. Cuanto
más oscuro es el

sombreado mayor
es la relación entre

minerales y
elementos.

(Gauthier-Lafaye
et al., 1996). En la

columna de la
derecha se indican

además las
distancias mínimas

de migración de
algunos elementos

(Según Janeczek,
1999).

Cs 1 1,67

Rb 1 1,47

Sr 2 1,12

Ba 2 1,34

Mo 4 0,70 6,5 m

Tc 4 0,69 10 m

Ru 4 0,67 12 m

Rh 3 0,68

Pd 2 0,80 6,5 m

Y 3 0,92

Nb 4 0,74

Zr 4 0,79 Miner.pesados; 

Óxidos

Te 4 0,70 6,5 m

LREE 3 1,06-0,94 Apatito 5,5 m

Ce 4 0,92

Pb 2 1,20 3 m

Pb 4 0,84 Galena 3 m

Bi 3 0,96

Th 4 1,02 Miner.pesados; 

Óxidos

U 4 0,97 Apatito

Np 4 0,95

Pu 4 0,93 Apatito

Elemento Valencia Radio iónico

(Å)

Núcleo del reactor Arcillas del reactor

Retención Migración

Uranitas Inclusiones Arcillas Otros
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clusiones metálicas del combustible nuclear gastado (Hidaka y Holliger, 1998),
de ahí el interés de su estudio.

Los agregados metálicos 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 fisión, un 91% del Ru y un 88% del Pd per-
manecen todavía en los reactores (Curtis et al., 1989). Los agregados metálicos,
sin embargo, están ausentes en los reactores superficiales sometidos a meteori-
zación, lo que podría indicar que han desaparecido por la acción de ésta
(Pourcelot y Gauthier-Lafaye, 1998).

El exceso de 
99
Ru en los agregados sugiere que el 

99
Tc fue retenido en esa fa-

se metálica y se transformó en 
99
Ru in situ. A partir del 

99
Tc también pudo gene-

rarse 
100

Ru por captura neutrónica (Hidaka, 2000). La vida media del 
99
Tc (213.000

años) 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-
sión se incorporó a los agregados. Este elemento fue más móvil que los otros
platinoides, de modo que una pequeña proporción de Ru fisiogénico se ha halla-
do en las arcillas del núcleo y en las arcillas que rodean a los reactores, así 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 disolución oxidativa de los
agregados metálicos de composición 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). Así, la secuencia de disolución en agua regia fue Mo > Pd > Rh
> Ru. Este comportamiento concuerda con la secuencia esperada de afinidades de
oxígeno de los metales 4d.

La mayor facilidad de lixiviación 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 núcleo del reactor. Esta removilización es probable-
mente antigua, debida a fluidos hidrotermales (Bros et al., 2000). Grandes
cantidades de Mo se han liberado desde el reactor 9 (Loss et 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, sólo el 10% del Mo ha permanecido
en la matriz de uraninita (Maeck et al., 1975).

El isótopo 
99
Tc es importante para la evaluación de la seguridad puesto que

tiene una vida muy larga. Bajo condiciones oxidantes, el Tc es potencialmente mó-
vil. En los reactores se produjo retención del 

99
Tc incluso cuando todavía había

una circulación de fluidos significativa que movilizó Mo y otros productos de fi-
sión solubles de las zonas de reactor. Esto sugiere que el Tc puede estabilizarse en
las aleaciones metálicas formadas por productos de fisión y no ser tan fácilmente
oxidado a una fase soluble como se ha asumido en muchos cálculos de evaluación
de la seguridad (Oversby, 2000).

Según Piboule y Amossé (2000) sólo se ha producido una pérdida del 1 al 3%
del 

99
Tc de la parte inferior de la zona de reacción de Okélobondo, mientras que

se ha perdido entre el 15 y el 20% del total del 
99
Tc de la parte superior, más po-

rosa, del reactor. Los sumideros más probables para el Tc liberado son fases que
contienen arseniuro y sulfuro, localizadas en los bordes de grano de las uraninitas
(Jensen, 1999)[46]. Esta es una observación interesante sobre el comportamiento
del Tc bajo condiciones reductoras. Los modelos actuales de evaluación de la se-
guridad usan una aproximación más conservadora sobre el comportamiento del
Tc bajo condiciones anóxicas, y se considera que las concentraciones del término
fuente están limitadas por la solubilidad del TcO2·H2O, una fase menos estable
que los sulfuros y arseniuros de Tc(II) (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

Según Curtis (1996), de los reactores se liberó una proporción muy constan-
te del 

99
Tc que se produjo en ellos, alrededor del 33% del total producido, que-

dando retenido el resto en las fases metálicas insolubles de las uraninitas.
Mediante un balance de masas calculó que durante la criticidad, bajo condiciones
reductoras y a alta temperatura (unos 400 ºC) la tasa de liberación del 

99
Tc (su-

puesta constante) fue de 1,5 ± 0,5·10
–6

años
–1
.

Fosfatos y circones
Se han hallado diferentes tipos de fosfatos en las arcillas y en el núcleo de RZ-

10, RZ-13, RZ-16 y RZ-Okélobondo. Los más importantes son hidroxiapatitos de
más de 1 mm de tamaño (Gauthier-Lafaye et al., 1996), y hay también fosfatos alu-
mínicos. Los apatitos hidrotermales de los reactores 10 y 16 han atrapado núclidos
fisiogénicos tales como U, Nd, Sm y Sr, e incluso pequeñas cantidades de Rb
(Gauthier-Lafaye y Weber, 1988; Bros et al., 1993; Hidaka et al., 1994; Carpéna y
Sère, 1994; Raimbault et al., 1996; Bros et al., 1996; Carpéna y Sère, 1996; Savary y
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y Piboule, 1998).
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Pagel, 1997). Estos apatitos están 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 

235
U, lo que evidencia la re-

tención de 
239

Pu (Bros et al., 1993, 1996). En el núcleo del reactor 13 hay fosfatos
alumínicos de composición intermedia entre la crandallita (término cálcico), 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 et al., 1996). Por el contrario, las composiciones isotópicas
del Sr y del Ba retenidos en ellos son próximas a los valores naturales.

Se ha observado petrográficamente que el proceso de desilicificación de las
arenitas que envolvían los reactores continuó tras la cristalización de los apatitos,
por lo que es necesario que las circulaciones de fluidos que llevaron a la precipi-
tación de los apatitos fueran estrictamente sincrónicas con la criticidad. Los ra-
dioisótopos que fueron atrapados por los apatitos incluyeron REE, 

90
Sr y actínidos

(especialmente 
239

Pu) (Raimbault y Peycelon, 1996). Las relaciones isotópicas de
las IREE[47] de estos apatitos (Sm, Eu, Gd) también sugieren que la autigénesis de
apatitos fue contemporánea con la criticidad (Raimbault y Peycelon, 1996). Esto
implica que los núclidos fisiogénicos atrapados en estos apatitos han permaneci-
dos retenidos en ellos durante casi 2000 Ma.

En el reactor 10 se han hallado además circones autigénicos que también
cristalizaron durante la criticidad y que están enriquecidos en productos de fi-
sión (Y, LREE) liberados durante las reacciones nucleares, e incorporados en
su red cristalina (Sère et al., 1994). 

Procesos de sorción de radionucleidos en el halo arcilloso
La illita y la clorita son los minerales de la arcilla más 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 núcleos de éstos. La illita es
abundante en el núcleo 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 pequeñas
cantidades de elementos fisiogénicos, principalmente REE (Bros et al., 1993) lo
que demuestra que en Oklo los minerales de la arcilla desempeñaron un impor-
tante papel en atrapar radionucleidos.
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Eberly et al. (1996) emplearon el método de la autorradiografía para determinar
de forma cualitativa la capacidad de sorción de actínidos en los materiales de la argile
de pile en Bangombé. Los resultados mostraron que la sorción de actínidos 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 mostró ser poco eficaz adsorbiendo actínidos.

Se han llevado a cabo otros experimentos en laboratorio para estudiar la sor-
ción de radionucleidos en clorita ferrosa y biotita, minerales presentes en los 
reactores. Estas experiencias muestran que la clorita ferrosa (daphnita,
(Fe,Mg)3(Fe,Al)3(Al,Si)4O10(OH)8) es un poderoso sorbente de U(VI) y posee una
capacidad de sorción de TcO

4–
significativa, y que la sorción de U(VI) en la clori-

ta y la biotita es parcialmente irreversible (Cui y Eriksen, 1998).
En el reactor 10 se ha estudiado detalladamente la sorción 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 

235
U

indica que procede del núcleo de la RZ. En este reactor se ha hallado una clorita
alumínico-magnésica (sudoíta, Mg2(Al,Fe

3+
)3Si3AlO10(OH)8) enriquecida en 

235
U

(Bros et al, 1993). Este enriquecimiento se debe a la migración de 
239

Pu desde el
núcleo del reactor y a su retención dentro de la red de la clorita mientras ésta cris-
talizaba. Una vez allí, el 

239
Pu se desintegró a 

235
U. La vida media del 

239
Pu (23.400

años) implica que este proceso tuvo lugar durante o poco después de la criticidad
(Chapuis y Blanc, 1993; Gauthier-Lafaye et al., 1993). El Pu liberado por disolu-
ción de la uraninita migró a través de 80 cm de una capa de arcilla todavía no com-
pactada en el momento de las reacciones nucleares (Bros, 1996). En el ejercicio
SKB 91 se calculó una distancia de migración del Pu en la barrera de ingeniería
que es del mismo orden de magnitud que la distancia a la cual se ha evidenciado
esta retención de 

239
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 et al., 1993). Debido a su
analogía química, se ha sugerido que otros transuránidos, tales como Np, Am
y Cm podrían haber sido lixiviados del núcleo y atrapados por minerales de la
arcilla (Bros, 1996). Las cantidades de Pu y Nd liberadas desde el núcleo fue-
ron pequeñas, pero la retención de estos elementos por la matriz arcillosa fue
significativa (Bros et al., 1994).

La clorita enriquecida en 
235

U retuvo posteriormente por sorción (durante
cualquier fase hidrotermal posterior a las reacciones nucleares) una cantidad
tres veces mayor de uranio empobrecido procedente del núcleo del reactor
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(Bros et al., 1993), lo que demuestra que esta arcilla puede adsorber tres veces
más uranio (u otro actínido) 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 sorción es mucho mayor que la fijada en la red cristalina, el uranio
adsorbido es más móvil (Blanc, 1994).

La presencia de materia orgánica en los reactores probablemente alteró la ca-
pacidad de sorción de radionucleidos de los materiales arcillosos. Nagy (1996)
prestó una atención especial al efecto de la presencia de materia orgánica en la
sorción de Cs por la illita, uno de los principales minerales de la arcilla en los 
reactores. El 

137
Cs es un radionucleido, altamente soluble en agua, presente en el

combustible gastado. El estudio mostró que la desorción del Cs por interacción
con la solución acuosa es menos efectiva si la illita está recubierta por petróleo
después de haber adsorbido el Cs, de forma similar a lo que se cree que ha ocu-
rrido en los reactores de Oklo. La desorción del Cs de la illita envuelta por pe-
tróleo puede ser notable o incluso completa, pero sólo si ésta es sometida durante
un largo periodo a un flujo de solución acuosa con NaCl o KCl que no contenga
el radionucleido. Así, el flujo continuo de aguas connatas que circulase a través de
las rocas con illita podría con el tiempo lixiviar la mayoría, si no el total, del Cs.

Los experimentos desarrollados por Del Nero et al. (1998) acerca de la sor-
ción de U(VI) en gel de sílice y en hidrargilita (α-Al(OH)3) indican que la con-
centración del U(VI) en la superficie de estos sorbentes es proporcional a la
concentración de U(VI) disuelto en equilibrio, dentro del rango de concentración
entre 10

–9
y 10

–6
M. Se halló que la sorción de U(VI) dependía fuertemente del pH

y era independiente de la fuerza iónica de la solución. El incremento de la con-
centración total de carbonato en la fase acuosa a pH alcalino da como resultado
un descenso neto de la adsorción de U(VI). La modelización realizada según un
modelo de complejamiento superficial no electrostático, sugiere que el comporta-
miento del U(VI) en la sorción en ambos sorbentes es debido a la formación de
los complejos superficiales SOUO2

+
y SOUO2OH. Aplicado este modelo a un ex-

perimento de sorción en una muestra de arcilla fundamentalmente illítica proce-
dente de un sondeo en Bangombé se observó que para valores de pH superiores
a 4, los datos reales muestran un buen ajuste a la curva teórica (figura Ok-5).

Proceso de radiólisis y estado redox
Radiólisis
El primer estudio detallado del proceso de radiólisis en un sistema natural se

llevó a cabo en Oklo por Curtis y Gancarz en 1983. Más tarde, Dubessy et al.
(1988) y Savary y Pagel (1994) encontraron O2 y H2 en inclusiones fluidas locali-
zadas en los bordes de los reactores 9 y 10. En las inclusiones de hidrógeno libre
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había también trazas de metano. Todo ello sugiere que estos productos pudieron
formarse debido a la radiólisis de agua (que genera hidrógeno y oxígeno) y de ma-
teria orgánica (que genera radicales hidrogenados; Colombo et al., 1964).

Curtis y Gancarz (1983) indicaron que la radiólisis ocurrió dentro de las zo-
nas de reactor, produciendo un frente redox que migró hacia las rocas encajantes.
En Oklo, la radiación β predominó 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 habían perdido de las zonas de reactor y sugirieron que estos
elementos se habían convertido en sus oxianiones solubles debido a la reacción
con oxidantes radiolíticos, y que después habían migrado fuera de las zonas de 
reactor con el frente redox, siendo posteriormente reducidos y precipitados en los
halos de depósito que marcan el límite de avance del frente redox.

En este estudio se determinó que el hidrógeno radiolítico parece no haberse
comportado como totalmente inerte y no ha escapado del sistema. Esto estaría indi-
cado por la presencia de hierro reducido en las zonas de reactor. Esta observación es
contradictoria (aparentemente) con los modelos teóricos propuestos por distintos in-
vestigadores quienes dicen que el hidrógeno se difundió hacia la arcilla encajante re-
duciendo el hierro presente en ella. Esto tendría claras implicaciones para un sistema
de almacenamiento con un material de sellado bentonítico rico en hierro.

Sin embargo, las condiciones redox fueron mucho más complicadas de lo que su-
giere el modelo anterior. Aunque las relaciones Fe

2+
/Fe

3+ 
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 mantenían condiciones oxi-
dantes en la proximidad de los granos de uraninita, en otros puntos el hidrógeno ra-
diolítico estaba a la vez reduciendo el hierro de las arcillas (Miller et al., 2000).
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La oxidación del Fe en cloritas próximas a los reactores también ha sido
apuntada por diferentes autores como indicio de la radiólisis: Bailey et al. (1985);
Johnson y Shoesmith (1988); Dubessy et al. (1988); Hofmann (1996); Pourcelot y
Gauthier-Lafaye (1998).

Las temperaturas máximas en Oklo (600 ºC) fueron mucho mayores de las que
se alcanzarán en el sistema de almacenamiento y estas elevadas temperaturas po-
drían haber tenido un efecto significativo tanto sobre la velocidad de producción de
hidrógeno como sobre el comportamiento de éste una vez producido. Además, en
Oklo la dosis de radiación al agua subterránea se estima de 100 a 500 veces más 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 situación del sistema de almacenamiento. A pe-
sar de ello, la argile de pile que rodea los reactores de Oklo se considera un análogo
de la barrera de ingeniería arcillosa, y el hecho de que estas arcillas aparentemente
han impedido la migración de hidrógeno en Oklo, puede sugerir que este efecto de
barrera ocurrirá en el sistema de almacenamiento, aunque requerirá contenidos de
hierro similares en la bentonita (Miller et al., 2000).

En los yacimientos de uranio no sólo se produce la radiólisis del agua sino tam-
bién la alteración radiolítica de la materia orgánica, que incluye procesos de aroma-
tización, deshidrogenización, polimerización y oxidación (Hofmann, 1996). Estos
procesos han sido observados en distintos yacimientos (tipo roll, placeres, pizarras
negras…; Leventhal et al., 1986; Lewen y Buchardt, 1989; Meyer et al., 1991;
Landais, 1993; Nagy et al., 1993). La mayoría de estos yacimientos fueron estudiados
desde un punto de vista científico no relacionado con los estudios de análogos. Los
procesos de alteración radiolítica observados conllevan la inmovilización de la mate-
ria orgánica líquida o soluble, la destrucción de los biomarcadores y un cambio en la
composición isotópica del carbono. Sin embargo, se conoce muy poco acerca de los
productos de bajo peso molecular que se generan y que son posiblemente móviles.
La formación de películas superficiales de polímeros orgánicos aromáticos sobre los
minerales radiactivos fue descrita por Rasmussen et al. (1989, 1993) en Australia.

En el caso de Oklo, la materia orgánica presente en y alrededor de los
reactores ha sufrido una significativa oxigenación y una ligera hidrogenización

en comparación con la existente lejos de las zonas de reactor (Rouzaud, 1979;
Cortial et al., 1990). Su relación 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 radiación) sería de esperar justo lo
contrario, es decir, una mayor maduración de la materia orgánica (que conlle-
va un enriquecimiento en C, con pérdida de O y H). La única posibilidad de
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explicar el estado actual de la materia orgánica en los reactores es asumir que
reaccionó con los radicales libres O2 y H2 presentes en el medio. Así, el O2 se
consumió preferentemente en reacciones con la materia orgánica en los reacto-
res en los que ésta es abundante, lo que explicaría que Dubessy et al. (1988) só-
lo encontrasen H2 en inclusiones fluidas, particularmente en las zonas 7, 8 y 9,
todas ellas ricas en materia orgánica. Sin embargo, en el reactor 10, donde ésta
es menos abundante, se preservó O2 en las inclusiones, probablemente tras una
producción y almacenamiento continuos (Savary y Pagel, 1997); además, una
pequeña parte del hidrógeno liberado en la radiólisis produjo la ligera hidroge-
nización observada en el betún (Holliger et al., 1997). 

Nagy et al. (1991) sugirieron que estos procesos serían buenos análogos 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 betún dando lugar a un efecto de radiación muy localizado,
mientras que en la matriz de inmovilización el residuo está homogéneamente
disperso dando lugar a dosis bajas no localizadas. Además el betún natural (y
el kerógeno) en Oklo no se parece al betún tecnológico usado como matriz,
puesto que es más bien grafito.

Estado redox
En los reactores 10 y 16 se han observado sendos frentes redox definidos por

un cambio en el estado de oxidación 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 límite de la RZ-10, el frente redox se observa allí donde las arenitas
que rodean el reactor están en contacto con el núcleo de éste (Menet-Dressayre y
Menager, 1993). Macroscópicamente, el lado oxidado de este frente redox está
marcado por un anillo rojo de óxidos de hierro. Se han distinguido cuatro facies
en este reactor en base a rasgos petrológicos (figura Ok-6; Savary y Pagel, 1997):

• Una facies oxidada formada por arenitas rosadas resilicificadas.
• Una facies intermedia compuesta por arenitas parcialmente desilicificadas

con una matriz de clorita bien desarrollada y con algo de illita. Hay además
circones y óxidos de titanio como minerales accesorios, así como materia
orgánica.

• La facies de núcleo, que corresponde a una roca negra totalmente desilici-
ficada compuesta por cristales idiomorfos de uraninita cementados por
clorita alumínico-magnésica y materia orgánica.
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• Una facies en contacto con las lutitas FB, compuesta por clorita y otros
filosilicatos, circón detrítico y óxidos de titanio. 

Otro dato de interés en relación con la caracterización redox del sistema
es la presencia de galena masiva dispersa en una matriz arcillosa en asociación
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 núcleo.
En el borde de este reactor, sin embargo, hay minio (Pb3O4), que forma pe-
queños cristales en la matriz de clorita alrededor de la uraninita de la facies in-
termedia (Savary y Pagel, 1997).

La formación de minio es contemporánea o ligeramente anterior a la actividad del reactor. El

minio se formó en presencia de O2 libre producido por radiólisis. El campo de estabilidad de

la galena se restringe a baja fO2 (fugacidad de oxígeno) y alta fS2 (fugacidad de azufre), nece-

sitándose que ésta sea mayor conforme aumenta la temperatura para que la galena sea estable.

El campo de estabilidad del minio se restringe a bajas fS2 y elevadas fO2, con un rango de fO2

muy estrecho, próximo al límite superior de la estabilidad del agua. El campo de estabilidad

del plomo nativo es estrecho, y está limitado a bajas fugacidades de azufre y oxígeno (Savary y

Pagel, 1997).
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Figura Ok-6.
Esquema de las
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petrográficas del
reactor 10, con
dibujos
simplificados de
las asociaciones
minerales que
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Savary y Pagel
(1997).
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Teniendo en cuenta el comportamiento de las distintas fases de plomo, se podría decir que

los minerales existentes en estos reactores indican que el estado redox existente no fue

globalmente oxidante, como los modelos acerca de la radiólisis predicen, sino que las

condiciones que prevalecieron en los reactores 10 y 16 fueron globalmente reductoras.

Aunque durante las reacciones nucleares, se liberó O2 por hidrólisis del agua, este O2 se

llegó a consumir por completo en las zonas ricas en materia orgánica al reaccionar con 

ella, lo que hizo que se mantuviesen las condiciones reductoras. Localmente hubo zonas

que se enriquecieron en hidrógeno libre y metano, volviéndose el medio altamente reduc-

tor y llegando a precipitar plomo nativo. En zonas donde la materia orgánica era menos

abundante, el O2 libre formado y almacenado llevó a la precipitación de minio. Esto tam-

bién está apoyado por la presencia de inclusiones con oxígeno en granos de cuarzo próxi-

mos al reactor cuando hay ausencia de materia orgánica (Savary y Pagel, 1994). La

liberación de O2 favoreció la solubilidad de algunos productos de fisión tales como Pu y U,

y su migración desde la zona de reactor (Savary y Pagel, 1997). La distribución de oxígeno

e hidrógeno en el reactor estuvo determinada por las propiedades físicas de las rocas

(porosidad, permeabilidad) y por los diferentes coeficientes de difusión de estos dos gases.

Así, se puede resumir diciendo que las condiciones redox en los reactores du-
rante y después de las reacciones de fisión estuvieron controladas por la radiólisis
del agua y de la materia orgánica (Savary y Pagel, 1996):

• Si había materia orgánica, el oxígeno producido durante la radiólisis del
agua se consumió preferentemente en la oxidación de esta materia orgáni-
ca. El medio se enriqueció en hidrógeno y en productos de la radiólisis de
la materia orgánica, volviéndose fuertemente reductor.

• Si no había materia orgánica, el hidrógeno se difundió más rápidamente
que el oxígeno y el área 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 UO2 en la parte de la argile de pile y de 0,01% en
la arenita adyacente. El contenido elevado de UO2 está asociado a una importan-
te concentración de fases minerales accesorias parcialmente alteradas (circones,
principalmente, y titanatos) que incorporan el uranio. Esta concentración podría
resultar de la superposición de una acumulación mecánica residual de fases mi-
nerales en contacto con la barrera de arenita generada por la acción de fluidos
contemporáneos a la criticidad, y del efecto químico de un frente redox (además
de un frente de disolución) entre la argile de pile más oxidada y la arenita enca-
jante relativamente más reducida (Menet-Dressayre y Ménager, 1994).

Se ha interpretado que la composición isotópica ligera del oxígeno de las urani-
nitas de varios reactores (δ

18
O = -18‰ SMOW) es el resultado de la disolución de la

uraninita debida a la producción de O2 por la radiólisis del agua y su precipitación en
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el campo cercano, en áreas enriquecidas en H2 (Pourcelot y Gauthier-Lafaye, 1999).
Este modelo de disolución-precipitación debería aplicarse en sistema casi cerrado,
cuando las arcillas de la argile de pile comenzaron a cerrar los poros del núcleo del 
reactor. Asimismo puede explicar el amplio rango de valores de δ

18
O obtenidos en

uraninitas de una misma zona de reactor. La hipótesis propuesta también está apoya-
da por la existencia de una vena de uraninita en la parte inferior del reactor 10, que
sugiere la existencia de disolución, transporte y precipitación de uranio.

En el reactor de Bangombé, el núcleo está 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 ningún otro lugar de este
yacimiento de uranio. La edad de esta corteza, según dataciones radiométricas
realizadas por Bracke et al. (2000) coincide con la de las reacciones de fisión. Se
ha sugerido, por tanto, que esta concentración de hierro no está relacionada con
el desarrollo de un perfil laterítico sobre el reactor, sino con el funcionamiento
de las reacciones de fisión. Bajo esta acumulación de hierro, parecen prevalecer
las condiciones reductoras, debido a la presencia de abundante materia orgáni-
ca y minerales tales como la pirita y la uraninita. Se ha invocado a la radiólisis
del agua para producir tales concentraciones de hierro en la vecindad del reac-
tor. Esta capa de óxidos de hierro ha actuado como una trampa para el uranio,
aunque la eficacia de este mecanismo como proceso de retardo de la migración
del U es todavía difícil de determinar (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

En la actualidad, la penetración de aguas oxidantes desde la superficie en el área
de Bangombé está produciendo el descenso de un frente redox en las lutitas presen-
tes sobre el reactor, pero sin afectar a éste. Esto ha causado la desaparición de mate-
ria orgánica, la disolución de minerales heredados (principalmente clorita ferrosa) y la
neoformación de minerales de alteración tales como goethita, caolinita y halloysita[48].
Simultáneamente, el U está 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-
tación y/o sorción superficial del U(VI) en la goethita (Bruno et al., 1995b). El frente
actual está marcado por la presencia de pequeñas venas subverticales rellenas por he-
matites que progresivamente reemplazan a las lutitas que se encuentran más abajo. La
velocidad estimada de migración de este frente es de 15 m/Ma, que también se co-
rresponde con la velocidad de erosión si se asume que ésta desempeña un papel do-
minante en la velocidad de movimiento del frente redox (Bros et al., 2000). Este valor
es bastante similar al determinado en Poços de Caldas, donde la velocidad varía entre
2 y 20 m/Ma (McKenzie et al., 1992).
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Procesos de movilización y retención recientes en Bangombé
Las peculiares características del reactor de Bangombé, en un ambiente muy

superficial sometido a meteorización, han permitido el estudio más detallado de
una serie de procesos de movilización-retención.

En el perfil de meteorización de Bangombé (figura Ok-7) se han estudiado de
forma detallada los procesos actuales de migración y retención 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 alóctonos de roca procedentes de la meseta Bangombé,

• una "zona meteorizada" formada por cuatro facies de lutitas (blancas,
rosadas, ocres y marrones), producida por la alteración de las lutitas negras
FB debida a las aguas meteóricas, 

• un horizonte en el que se han preservado lutitas negras de la formación FB, y
• una "zona oxidada" constituida por lutitas rojas y marrones, formada du-

rante la operación de los reactores, como ya se ha comentado en el aparta-
do dedicado a la radiólisis. En esta zona se pueden diferenciar dos tipos de
lutitas, las que contienen menos del 10% de goethita y las que contienen
más del 10% de este mineral.

Comportamiento del U en el perfil de meteorización
En Bangombé, las relaciones isotópicas 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 lixivió y se produjo la fijación 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 retención de uranio en las
lutitas negras ricas en materia orgánica que en la argile de pile. Los contenidos de ura-
nio son menores en el perfil de meteorización (figura Ok-7), lo que puede ser debi-
do al lixiviado de éste por las soluciones de meteorización (Bros et al., 1994).

Bajo condiciones reductoras, el comportamiento del uranio está controlado
fundamentalmente por procesos de disolución-precipitación de minerales poco
solubles de U(IV). Bajo condiciones oxidantes, el control principal lo ejercen los
procesos de sorción-desorción, y particularmente la capacidad del U(VI) (como
UO2

2+ 
o complejos de UO2

2+
) de ser adsorbido en la superficie de oxihidróxidos y

arcillas (Del Nero el al., 1999).
Los procesos de sorción-desorción controlan de forma significativa el repar-

to del uranio entre la fase acuosa y las rocas arcillosas del perfil de meteorización
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 sólo una pequeña fracción del total. Esto su-
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giere que los procesos de adsorción no son el principal mecanismo responsable de
la sorción 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
fracción de U adsorbido en las superficies minerales es pequeña. Una gran parte del
uranio (aproximadamente el 50%) está asociado a oxihidróxidos de Fe, a fases ricas
en fósforo (minoritarias) y presumiblemente a oxihidróxidos de Mn. Un posible me-
canismo para la retención de U es la incorporación de éste dentro de la estructura de
oxihidróxidos de Fe y/o de fosfatos férricos que se encuentran como precipitados su-
perficiales sobre oxihidróxidos de Fe. En las partes arcillosas del perfil de meteoriza-
ción (pobres en U), varios procesos y minerales contribuyen a la retención de uranio:

Análogos naturales
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Figura Ok-7.
Modelo evolutivo
de los principales
procesos de
meteorización y
mecanismos que
influyen en la
migración y
retención de
uranio en el perfil
de Bangombé
(según Salah et al.,
2000).
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procesos de adsorción, que ocurren principalmente en la superficie de arcillas, aso-
ciación con carbonatos con Mn y con oxihidróxidos de Fe. Una proporción significa-
tiva del total de U está adsorbida en superficies minerales y por tanto es fácilmente
accesible a las soluciones de meteorización (Del Nero et al., 1999).

Los mecanismos responsables de la retención y migración del uranio en el
perfil de Bangombé han sido determinados mediante experimentos de extrac-
ción secuencial. La figura Ok-7 resume la distribución actual del U en el perfil
de Bangombé.

En el horizonte de arcillas meteorizadas, sólo pequeñas cantidades de uranio
(<20 ppm) se encuentran retenidas; de un 5 a un 30% del U está 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 óxidos y oxihidróxidos 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 acumulación de U en esta zona. Además, al-
rededor de un 20% del U es atrapado en fases amorfas. La concentración 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 coprecipitación 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 desempeñan sólo
un papel secundario en el atrapamiento del U (Salah et al, 2000).

Modelo de migración del U a través del perfil de meteorización de la Formación
FB en Bangombé

La movilidad del U está fuertemente influenciada por la composición mine-
ral de cada horizonte, las condiciones redox que predominan en esas zonas, y la
composición, pH y Eh de las soluciones de meteorización y de las aguas subte-
rráneas. La situación actual es el resultado de varias etapas evolutivas, lo que difi-
culta diferenciar entre los procesos de meteorización más recientes y los más
antiguos. Las principales etapas y procesos se pueden resumir como sigue:

• Situación inicial (> 1970 Ma), en la que las lutitas negras FB y las arenitas
FA no se encontraban todavía alteradas.

• Operación del reactor (1970 Ma), durante la cual se formó una zona alta-
mente oxidada sobre el reactor, debido a la radiólisis.

• Levantamiento y erosión (1,5 Ma - 350 Ka), en la que se produjo una mi-
gración del uranio y de los productos móviles de fisión (Mo, REE) desde el
reactor y las arcillas encajantes (argile de pile) hacia las lutitas negras supra-
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yacentes, y a lo largo de fracturas en las arenitas mineralizadas (Bros et al.,
1998). Esto explica la presencia de uranio empobrecido en

235
U y de Zr fi-

siogénico sobre el reactor, en las lutitas FB y en las rocas meteorizadas (Bros
et al., 1993; Quejido et al., 2000).

• Meteorización (reciente-actualidad)
- Erosión y alteración de las lutitas negras por aguas meteóricas, disolución de los minerales

primarios (fundamentalmente clorita), liberación de U(VI), y neoformación de caolinita,

halloysita y goethita, resultando en el desarrollo de la "zona meteorizada"

- En las lutitas negras preservadas, reducción de U(VI) a U(IV), reabsorción en cloritas

residuales y adsorción/coprecipitación 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: oxidación de Fe(II) a Fe(III) y de U(IV) a U(VI), copre-

cipitación de U(VI) con goethita y hematites, absorción de U en illita/esmectita y clorita

y adsorción/coprecipitación en fases amorfas.

Comportamiento de los REE en el perfil de meteorización
Como ya se ha comentado en otros análogos, los lantánidos son usados con

frecuencia como análogos químicos del plutonio y de los actínidos más pesados,
por lo que el estudio de los procesos de movilización y retención de REE pro-
porciona datos útiles en el campo de los análogos 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 todavía más en las zonas más superficia-
les. Esto se relaciona con una intensa alteración por aguas meteóricas percolantes,
ricas en bicarbonato y por la mayor tendencia de los HREE a formar complejos
con este tipo de ligandos, lo que provoca su movilización preferente.

En la "zona oxidada" (próxima al reactor) los perfiles de REE son algo dis-
tintos en función del tipo de lutitas rojas-marrones (como se comentó al inicio
de este apartado, más o menos ricas en goethita) de forma que en las lutitas ro-
jas que contienen menos de un 10% de oxihidróxidos de hierro, los perfiles de
distribución de REE son similares a los de las lutitas meteorizadas (enriquecidas
en LREE por la liberación preferente de HREE), mientras que en las lutitas ro-
jas que contienen más de un 10% de goethita, las pautas de distribución de lan-
tánidos están mucho menos fraccionadas indicando una asociación preferente
con fases más resistentes (los HREE con oxihidróxidos de hierro y los LREE
con minerales accesorios).

Migración y retención de U y REE en relación con procesos mineralogené-
ticos en fracturas de la Formación 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 Formación
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FA en Bangombé, se ha determinado que son dos los procesos principales de mi-
gración y retención 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 movilizó el uranio para después precipitarlo como óxidos de uranio, con los
típicos rasgos texturales de la pechblenda. Este proceso implicaría la movilización y
transporte del uranio bajo condiciones oxidantes y su precipitación 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-
racción 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 H2S presente en el sistema, debido a la existencia de sulfuros,
lo que resultó en la precipitación de pechblenda, y los segundos pudieron haber pre-
cipitado como carbonatos tipo ankerita. En consecuencia, durante esta fase hidro-
termal, la precipitación fue el principal proceso de retención del uranio. Este proceso
puede tal vez relacionarse con la mineralización primaria de uranio.

El segundo proceso de migración/retención implicó al U y a los LREE, y pue-
de estar relacionado con la meteorización o con el flujo lateral de aguas freáticas
oxidantes. Los sulfuros primarios fueron así oxidados y disueltos, originando so-
luciones ácidas que facilitaron la oxidación y disolución de pechblenda. Los ca-
tiones uranilo así 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 oxihidróxidos de hierro suelen contener algo de U
y REE, coprecipitados o adsorbidos. Sin embargo, la baja proporción de oxihi-
dróxidos de hierro en los rellenos de fracturas y las pequeñas cantidades de U
adsorbido o coprecipitado sugieren que los procesos de precipitación de mine-
rales secundarios de U o LREE son más importantes que la coprecipitación y/o
la adsorción en oxihidróxidos de Fe.

Hidrogeología

Los estudios hidrogeológicos en el análogo de Oklo también se concentraron
en las dos zonas diferenciadas hasta el momento: una profunda en el yacimiento
de Okélobondo y otra más somera en el yacimiento de Bangombé que presenta
una estratificación más homogénea y que está sometida a alteraciones meteóricas.

En la zona de Bangombé los valores propuestos para la conductividad hi-
dráulica son: pelitas: 10

–8
m/s; arenitas de la unidad “a”, FAa : 5.10

–7
m/s; arenitas

de la unidad “b”, FAb: 2.10
–8

m/s; y depósitos de cobertera: 5.10
–7

m/s. Las pelitas
de Bangombé son más permeables ya que se encuentran más próximas a la su-
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perficie y por tanto están más alteradas. Según Smellie et al. (1993), sin embargo,
los ensayos de bombeo realizados en varios sondeos que atraviesan las areniscas
FAa y FAb proporcionan valores de 2.10

–6
m/s.

En la zona de Oklo-Okélobondo, se utilizaron los datos procedentes de son-
deos, galerías y drenes construidos durante la fase de operación de las minas. Estos
datos se completaron con nuevos sondeos de investigación. Se realizaron varias
campañas 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 subterráneo descarga en el río Mitembe. El flujo se ha visto afectado por las ac-
tividades mineras. Para la caracterización de los parámetros hidrodinámicos se
realizaron ensayos slug, de bombeo y de recuperación tanto durante la perforación
como a la conclusión de los sondeos. En Okélobondo, Gurban et al. (1994) pro-
ponen los siguientes valores de conductividad hidráulica: pelitas: 10

–9
m/s;  com-

plejos C1: 10
–8

m/s; y capa superficial de cobertera: 10
–6

m/s. No se pudieron
realizar ensayos en las arenitas FA de Okélobondo.

Modelos de flujo

Gurban et al. (1994) presentan los modelos de flujo realizados en régimen
estacionario en perfiles verticales utilizando el código de elementos finitos ME-
TIS (Goblet, 1989). Se construyó un modelo de flujo a escala regional para la
zona de Bangombé (6000 m) que sirvió para definir las condiciones del contor-
no del modelo a escala local (200 m). Para la zona de Okélobondo sólo se cons-
truyó un modelo a una escala intermedia (1500 m). Las condiciones de contorno
utilizadas incluyen:

• Nivel fijo en la parte superior del perfil correspondiente a la superficie
freática. 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 freático está en la superficie. Esta hipótesis es cuestionable ya que puede
inducir flujos locales ficticios.

• Flujo nulo en el límite  inferior del perfil así como en los límites laterales.

Bangombé
Los enfoques para la modelización del flujo fueron similares en Okélobondo

y Bangombé, aunque en este último 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 topográ-
fica varía entre 620 y 340 m.s.n.m. Este modelo, realizado por Conterra AB, se re-
solvió con el código SUTRA (Voss, 1984).
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Las condiciones de contorno del modelo de flujo son:

• flujo impuesto a lo largo de la superficie freática 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 más baja de la superficie

freática,

• nivel impuesto en el contorno vertical de aguas abajo (en esta zona no está muy clara la jus-

tificación del tipo de condición de contorno), y

• borde impermeable en el límite inferior y en el contorno vertical de aguas arriba.

El modelo a escala regional se realizó simultáneamente con el modelo a esca-
la local con el fin de proporcionar las condiciones de borde para este último. El
modelo a escala local fue realizado por la Escuela de Minas de Paris utilizando del
código 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),

• 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 acuífero), y

• borde impermeable en el límite inferior. Esta condición 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 simultánea utilizando los datos pie-
zométricos y de permeabilidades disponibles, mayormente en las proximidades
del reactor de Bangombé.
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Figura Ok-8.
Modelo de flujo a
escala local de la

zona de
Bangombé: A)

Datos del perfil,
parámetros y

condiciones de
contorno y B)

Mapa de isopiezas
calculadas y

valores puntuales
medidos (Gurban

et al., 1996a).
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Las conductividades hidráulicas asignadas a los diferentes materiales son:
cobertera: isótropa, K= 5,10

–7
m/s; pelitas meteorizadas: isótropa, K= 10

–8
m/s;

pelitas no meteorizadas: isótropa, K =10
–9

m/s.; arenitas unidad “a”: anisótropa,
Kx= 5.10

–7
m/s (horizontal); Kz= 5.10

–8
m/s (vertical); y arenitas unidad “b”: ani-

sótropa Kx =2.10
–8

m/s (horizontal); Kz= 2.10
–9

m/s (vertical).
La hipótesis de anisotropía de las unidades de arenitas se dedujo a partir de

la calibración del modelo a escala local, siendo extrapolada posteriormente al mo-
delo a escala regional. Aparentemente esta hipótesis está apoyada también por la
estructura litológica de las arenitas.

La recarga del acuífero a través de la superficie freática fue uno de los paráme-
tros modificados durante la calibración de los modelos de flujo. Sorprendentemente
se llegó a la conclusión de que la recarga en el modelo regional a través de la meseta
COMILOG era de 3,5 mm/año, que es diez veces menor que la recarga asignada en
el modelo a escala local. En resumen, para la modelización del flujo en la zona de
Bangombé se dispuso de más datos geológicos, piezométricos e hidrodinámicos que
en Oklo-Okélobondo, lo cual, unido al hecho de que la zona de Bangombé está me-
nos afectada por las labores mineras, permite concluir que la fiabilidad de los resul-
tados de la modelización es mayor en Bangombé que en Oklo-Okélobondo (Gurban
et al., 1996a). Según 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 líneas generales el esquema conceptual del flujo:

• El agua que se recarga en la meseta de COMILOG fluye en profundidad
describiendo un esquema de flujo regional que constituye la condición de
contorno de aguas arriba de la zona del reactor.

• 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 añade al flujo regional anteriormente citado.

• Una parte de la descarga subterránea tiene lugar en el punto topográfica-
mente más 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 10

–3
m/día.

Los resultados del modelo de flujo fueron utilizados como punto de partida
para la modelización hidrogeoquímica y de transporte reactivo.

Al igual que en Okélobondo, en la zona de Bangombé Gurban et al. (1996a)
realizaron modelos de flujo y transporte de tritio y 

18
O. 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).
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Para el modelo del 
18

O se utilizaron las mismas hipótesis que en Okélobondo. Los valores

simulados de 
18

O para las condiciones actuales no reproducen exactamente los valores me-

didos en 9 puntos, pero concuerdan en líneas generales con la tendencia general de dis-

minución de los valores de δ
18

O en profundidad (desde -2,5 ‰ en las zonas superiores hasta

3,5 ‰ a 150 m de profundidad).

Los tiempos de tránsito calculados por el modelo son congruentes con la edad del agua deduci-

da a partir de medidas de 
14
C en el sondeo BAX01 que indican una edad de 6300 ± 1800 años.

Oklo-Okélobondo
El modelo de Okélobondo se calibró utilizando tres datos de niveles y con-

siderando que el punto de descarga debía ser el río Mitembe (figura Ok-9). El
modelo de flujo indica que es necesario asignar una permeabilidad muy baja
(del orden de 10

–10
m/s) a la formación FA para asegurar que la descarga se con-

centra en el río. Otra de las conclusiones del modelo de flujo es que la capa C1
de complejos y areniscas es diez veces más permeable que las pelitas de la for-
mación 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 área de recarga situada al Este hacia

el río Mitembe, y
• un segundo sistema de flujo profundo alimentado a través de la falla del

contacto con el sustrato en la margen oeste del río Mitembe. Este flujo
atraviesa la formación FA.

Puesto que la información disponible sobre la piezometría y los parámetros
hidrodinámicos era escasa y claramente insuficiente para definir adecuadamente
el modelo de flujo, Gurban et al. (1996a) desarrollaron modelos de transporte de
varios isótopos ambientales (tritio y 

18
O).

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 jóvenes con

contenidos de tritio similares a los del agua de recarga. El modelo de transporte de tritio sirvió

además para calibrar el valor de la porosidad cinemática. 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 
18
O supone que el contenido isótopico de 

18
O del agua de recarga

varió durante los últimos 20000 años en respuesta a las glaciaciones (Louvat et al., 1995) de la

siguiente forma:

• antes de 20.000 aC, δ
18
O = -5 ‰

• entre 20.000 aC y 12.000 aC, δ
18
O varió linealmente entre -5 y -4 ‰

• entre 12.000 aC y 800 aC, δ
18
O = -4 ‰
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• entre 800 aC y el momento actual, δ
18
O varió linealmente entre -4 y -2,8 ‰

Los valores simulados de 
18
O para las condiciones actuales reproducen las tendencias de los

valores medidos en cinco puntos. En general, los contenidos son más negativos en las zonas

profundas de la formación FA en las que por su baja permeabilidad los tiempos de tránsito son

elevados.

En la zona del reactor OK84 los tiempos de tránsito calculados a partir del 18O son del orden

de unas decenas de miles de años. Este resultado concuerda con la edad del agua deducida a

partir de los datos de 14C en sondeos, que indican un rango de edades de 21700 ± 1700 años.

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 río Mitembe y alcanza una

forma estacionaria en menos de 50 años. 

Hidrogeoquímica

En los reactores naturales de fisión de Oklo y Bangombé han existido tres pe-
riodos principales de migración de actínidos y productos de fisión (Gauthier-
Lafaye et al., 1999): 1) el tiempo en que ocurrieron las reacciones de fisión; 2) el
evento de la intrusión de diques de dolerita próximos a los reactores y 3) la altera-
ción reciente por aguas meteóricas. Los procesos principales de movilización y re-
tención de los radionucleidos tienen lugar por interacción entre los fluidos y las
fases sólidas, por lo que es importante conocer el carácter de los fluidos existentes
en los reactores de Oklo, Okélobondo y Bangombé, tanto pasados (fluidos hidro-
termales existentes durante la operación de los reactores, y posteriormente con la
intrusión del dique de dolerita) como presentes (aguas subterráneas actuales).

Paleofluidos
La reconstrucción de los paleofluidos en Oklo se ha realizado a partir de los

datos de las inclusiones fluidas halladas en distintos minerales, así como en base al
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estudio de minerales trazadores (esto es, aquéllos en los que la concentración de un
grupo de elementos es muy superior a la existente en los fluidos a partir de los cua-
les precipitan). Existieron procesos de mezcla entre fluidos coetáneos, y en distin-
tos reactores las características de los fluidos de una misma etapa no fueron
idénticas. Mathieu y Cuney (1998), simplificando la información existente, distin-
guen once paleofluidos diferentes que circularon durante la historia geológica de
Oklo:

• Un fluido relacionado con la cristalización de clorita, cuarzo, calcita, albita y anhidrita en

fracturas de las rocas plutónicas del basamento arcaico (Sère, 1996).

• Un fluido con salinidad moderada (3-10% en peso de equivalentes de NaCl) y temperatura

también moderada (alrededor de 140-180°C), registrado en crecimientos sintaxiales de cuar-

zo y en venas de cuarzo y betún, que se formaron durante la diagénesis silícea producida du-

rante el enterramiento de la serie sedimentaria (hace unos 2030 Ma; Bros, 1993),

sincrónicamente con la migración del petróleo.

• Un fluido de poca salinidad (0,7-2% en peso de equivalentes de NaCl) y de baja tempe-

ratura (100-120 °C), relacionado con la migración de petróleo en fracturas con cuarzo pro-

ducidas durante el levantamiento de la cuenca (Gauthier-Lafaye, 1986).

• Un fluido oxidante, altamente salino (> 20% en peso de equivalentes de NaCl, lo que 

sugiere la presencia de cationes divalentes) y de baja temperatura (100-140 °C), registrado

en las arenitas FA (en venas de calcita-UO2-betún, en venas de cuarzo-calcita y en dolomi-

tas). Las venas de calcita, originadas por fracturación hidráulica, son cortadas por las zonas

de reactor, y están relacionadas con la mineralización primaria de uranio durante la dia-

génesis carbonatada (Gauthier-Lafaye, 1986).

• Un fluido moderadamente salino (3-10% en peso de equivalentes de NaCl) y de muy alta

temperatura (250-500°C) (Savary, 1995) y con trazas de O2, CH4 y CO2 (Mathieu et al.,

2000), relacionado con el funcionamiento de los reactores hace 1970 Ma (Holliger, 1992).

Se ha registrado en recrecimientos sintaxiales de cuarzo y venas de cuarzo. Las condiciones

redox en las zonas de reactor probablemente dependían de la distribución de la materia

orgánica (fundamentalmente grafítica), esto es, serían reductoras en presen-

cia de ésta, y oxidantes en caso contrario. Sin embargo, es imposible determinar sin am-

bigüedad si fue la materia orgánica, el Fe(II) de los minerales de la arcilla o la propia uranini-

ta los que controlaron el potencial redox en los reactores (Oversby, 2000), a lo que hay que

sumar además la influencia de la radiólisis del agua.

• Un fluido con mayor salinidad (10-20% en peso de equivalentes de NaCl) y menor temperatu-

ra (150-380 °C) que el anterior (Savary, 1995). Se ha registrado en apatitos ricos en elementos fi-

siogénicos, venas de cuarzo, recrecimientos de cuarzo y venas de calcita. Los apatitos

precipitaron de forma sincrónica a las reacciones de fisión (Raimbault y Peycelon, 1996). Este

sexto fluido siguió circulando durante el enfriamiento de los reactores, durante un periodo de

menos de dos millones de años después de la criticidad (Naudet, 1991).

• Un fluido que circuló durante la restauración de un régimen en estado estacionario en la

cuenca, tras la desaparición de las anomalías térmicas causadas por las reacciones de

fisión (hace unos 1900 Ma; Bros, 1993). Se asocia con la cristalización de pirita

(Raimbault y Peycelon, 1996; Raimbault et al., 1996).
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• Un fluido con Na, Ca, Mg y K y con una alta salinidad (9-28% en peso de equivalentes de

NaCl; Asensio et al., 2000) que migró tras la circulación convectiva producida por la ele-

vación de temperatura causada por las reacciones de fisión. Se ha registrado en venas de cal-

cita producidas durante la diagénesis carbonatada, que intersectan las zonas de reactor.

Produjo la removilización de Pb radiogénico y de Nd y Sm fisiogénicos hace unos 1.600-

1.400 Ma (Raimbault et al., 1996).

• Un fluido relacionado con la circulación a gran escala en la cuenca tras la dia-

génesis carbonatada, que produjo la cristalización de galena, pirita y calcopirita hace 790-830 Ma

(Raimbault y Peycelon, 1996; Raimbault et al., 1996).

• Un fluido muy salino (18-20% en peso de equivalentes de NaCl) y de temperatura mo-

derada a alta (110-260 °C, con dos modas hacia los 140 y 250 °C), registrado en inclu-

siones fluidas de algunas venas de calcita. Se relaciona con la liberación y migración de plo-

mo inducidas por la silicificación de óxidos de uranio durante y después de las intrusiones

de dolerita (720-780 Ma; Janeczek y Ewing, 1995; Sère, 1996). Alrededor de las intrusiones

se formaron pequeñas células convectivas y precipitaron pirita y galena (Raimbault y

Peycelon, 1996). Se produjeron, además, fenómenos de disolución-precipitación de uranio

alrededor de los diques, lo que afectó fuertemente al sistema U-Pb en los depósitos de

uranio y en los reactores. Es posible que la migración de platinoides fisiogénicos (Ru, Rh,

Pd), Mo y Te tuviese lugar en este periodo (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

• Un fluido post-jurásico (Sère, 1996) de baja temperatura (< 70 °C) observado en una vena

de calcita (Menet-Dressayre, 1992).

La compleja historia de los fluidos hidrotermales en Oklo supone una difi-
cultad para determinar y caracterizar los procesos de migración de radioelemen-
tos que han ocurrido a lo largo de la historia geológica del lugar. Por otra parte,
el conocimiento de esta evolución ha sido útil para poder modelizar la transfe-
rencia de fluidos y calor desde los reactores durante las reacciones de fisión
(Roger y Le Carlier de Vesud, 1994).

Características generales de las aguas actuales
Existen diferentes puntos de muestreo de aguas en Oklo, Okélobondo y

Bangombé (Toulhoat et al., 1993):

• Drenajes horizontales en la cantera de Oklo, colocados durante las labores
mineras para estabilizar las paredes de la cantera.

• Aguas que circulan por fracturas o sondeos en las minas de Oklo y
Okélobondo

• Sondeos de exploración realizados desde la superficie.
• Aguas superficiales de ríos.

Se describen a continuación los principales rasgos hidrogeoquímicos de las
aguas subterráneas de Bangombé y Oklo/Okélobondo.
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Sistema de Bangombé
El reactor de Bangombé se encuentra a una profundidad de unos 11 m den-

tro de un área de descarga regional y está sujeto, por tanto, a meteorización e in-
tercambio químico con el agua subterránea. En general las aguas de Bangombé
están muy diluidas, con valores de TDS similares o incluso inferiores a los del
agua meteórica. De los aniones principales, el bicarbonato es el más abundante
(en la mayoría de los casos > 30 mg/l), seguido por el sulfato y el cloruro. De los
cationes principales, el sodio, el magnesio, el calcio y el hierro total están en la ma-
yoría de los casos en el mismo rango de concentración (<10 mg/l). Los valores de
pH oscilan entre 4 y 6 y las aguas menos oxidantes se encuentran en las lutitas que
contienen materia orgánica y dentro de la zona de reactor. En general esto refleja
que el potencial redox de las aguas subterráneas es más sensible a las variaciones
litológicas que, por ejemplo, a la profundidad y al confinamiento (Louvat et al.,
1996). El Carbono Orgánico Total (COT) de las aguas subterráneas de Bangombé
oscila entre 3,3 y 14,6 mg/l, y el material orgánico predominante en disolución es
el ácido fúlvico (Smellie et al., 1993).

El sistema hidrogeoquímico en Bangombé (y también en Oklo/Okélobondo)
es muy heterogéneo, aunque también hay que tener en cuenta que la mezcla de
aguas de diferentes procedencias en los sondeos durante el bombeo y muestreo
(favorecida por los sistemas de fracturas interconectadas) puede haber enmasca-
rado las heterogeneidades existentes.

Las medidas del Eh en superficie (una vez bombeada el agua) muestran va-
lores medios positivos en los distintos sondeos: 165 mV (BAX03), 195 mV
(BAX02) y 289 mV (BAX04); los valores medidos en profundidad para esos mis-
mos sondeos fueron de -112 mV, -48 mV y -100 mV respectivamente (Gauthier-
Lafaye et al., 1999; Garralón et al., 2000). Las implicaciones de estos resultados se
discuten a continuación.

Con los datos recogidos en ese periodo se llegó a la conclusión de que las
condiciones redox en las aguas estaban controladas por la hematites:

Fe2O3 + 4H
+

↔ 2Fe
2+

+ 2H2O + 1/2O2(g)
Los valores positivos de Eh medidos en superficie en 1998 indican que se

producía oxidación al bombear agua hasta la superficie, haciendo que la fase que
controlaba el Eh pasase de ser la hematites (en profundidad en el sondeo) a ser la
ferrihidrita (en la superficie). Usando la hematites como la principal fase contro-
ladora del estado redox en todos los cálculos del Eh se llegó a la conclusión de
que el conjunto del sistema de Bangombé tiene en general condiciones reducto-
ras, lo que tiene importantes implicaciones para el transporte de radionucleidos
(Garralón et al., 2000).

Hay abundante materia orgánica grafítica alrededor de la zona de reactor, y
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se ha postulado que ésta también podría contribuir a mantener condiciones re-
ductoras en ella. Sin embargo, la cinética de las reacciones del par Fe(II)/Fe(III)
es más rápida, por lo que probablemente es el sistema del hierro quien desempe-
ña el papel fundamental en el control del Eh (Madé et al., 2000a).

Sistema de Oklo-Okélobondo
El carácter hidrogeoquímico de las aguas subterráneas de Oklo/Okélobondo

ha sido modificado en parte por las operaciones mineras realizadas tanto a cielo
abierto como en profundidad. Las aguas de los niveles más someros generalmen-
te difieren poco de las de Bangombé, mientras que a mayores profundidades en
las arenitas de Oklo/Okélobondo las aguas son más evolucionadas: poseen mayor
pH (> 8) y contenido de solutos. El anión principal es el bicarbonato (> 60 mg/l),
y el catión principal el sodio (> 20 mg/l), seguido de calcio y magnesio. El COT
en las aguas de Oklo/Okélobondo oscila entre 1,2 y 3,4 mg/l. El material orgáni-
co en disolución es predominantemente una mezcla de ácidos fúlvicos de bajo pe-
so molecular (Moulin y Vilarem, 1993; Smellie et al., 1993).

En Okélobondo, a profundidades similares a las consideradas para la instala-
ción de un sistema de almacenamiento de RAA, las aguas poseen elevados valores
de pH y Eh. Este hecho es inusual y podría conllevar serios problemas en cuanto
a la seguridad del almacenamiento, caso de ocurrir en el lugar escogido para la
instalación de éste. Es importante, pues, determinar qué procesos llevan a esta si-
tuación en Okélobondo y para ello se realizó una modelización de los procesos de
interacción agua-roca que se comenta en el apartado de modelización.

En cuanto al carácter redox de este agua, en un diagrama pH-pE se pueden
distinguir dos tipos de aguas subterráneas en Okélobondo (figura Ok-10):
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• Tipo I, para el cual los valores de pH-pE se disponen de forma paralela
a la línea de equilibrio Fe

2+
- Fe(OH)3. Se puede dividir en dos subgru-

pos: uno, muestreado en las arenitas FA bajo la mineralización de uranio,
que muestra condiciones más oxidantes, neutras a ligeramente ácidas y
subsaturadas con respecto a la uraninita; el otro, muestreado en la for-
mación FB (en las lutitas y en la Serie de los Complejos), que muestra
condiciones reductoras y pH neutro a básico, y está saturado con res-
pecto a la uraninita. Las características de estas aguas se pueden explicar
en términos de la interacción de la recarga meteórica con las lutitas FB,
los complejos dolomíticos y las arenitas FA. La disolución de silicatos de
Fe y la precipitación de Fe(OH)3 mantienen el Eh a lo largo de la recta
de equilibrio Fe

2+
–Fe(OH)3, alcanzando valores próximos a 0,0 V (Salas

et al., 2000a).
• Tipo II, muestreado en sondeos perforados desde galerías mineras alrededor

de la mena de uranio en las arenitas FA y en la base de las lutitas FB. Sus
aguas son oxidantes y ligeramente básicas, y están subsaturadas con respec-
to a la uraninita. La elevada relación Mn/Fe y los altos valores de pH-Eh de
estas aguas se atribuyen a la interacción de la recarga con los depósitos de
manganeso localizados en la meseta Massango. La disolución de rodocrosi-
ta proporciona el Mn al agua, y los elevados valores de pH resultantes de la
disolución de dolomita y rodocrosita minimizan la disolución de clorita fer-
rosa presente en las lutitas FB. Se requiere la disolución de dolomita para ex-
plicar que el pH alcance valores tan elevados como 8,0. (Salas et al., 2000a).

Los dos tipos de aguas así distinguidos se pueden diferenciar también consi-
derando la relación Fe/Mn. La relativa abundancia de Mn respecto al Fe, y la si-
tuación de las muestras tipo II próxima al equilibrio con minerales de Mn
sugieren que el par Mn

2+
/Mn

3+
puede desempeñar un papel importante en el con-

trol del pE y pH de estas aguas.
A primera vista, los resultados de la relación isotópica

235
U/

238
U hallados en el ura-

nio disuelto muestran claramente una extensa migración de radionucleidos a la esca-
la del afloramiento de Oklo/Okélobondo, en términos de cientos de metros, si se
mide la distancia bajo la superficie entre los puntos de muestreo y la zona de reactor
que ha actuado como fuente de los radionucleidos. Sin embargo, estudios geológicos
de los sondeos realizados desde la superficie han mostrado la presencia de "sumide-
ros" controlados por las condiciones redox en los contactos litológicos entre las luti-
tas y las arenitas (serie de los Complejos) intercaladas con ellas (Gurban et al., 1996b).
Estos sumideros, esencialmente una zona de transición redox entre la arenita y la lu-
tita, actúan como una eficaz trampa para los radionucleidos, probablemente durante
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largos periodos de tiempo. Las bajas relaciones isotópicas 
235

U/
238

U observadas en el
agua subterránea en esos puntos pueden, por tanto, reflejar procesos de migración
temprana de uranio y atrapamiento de éste en esos sumideros redox. Estos procesos
serían anteriores, al menos, a las actividades mineras (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

Caracterización de los coloides en las aguas subterráneas
La mayoría de las fases coloidales en los sistemas de Oklo/Okélobondo y

Bangombé están constituidas por silicatos y silicoaluminatos (en Oklo, particu-
larmente, por pirofilita; Smellie et al., 1993). Otros coloides presentes son de oxi-
hidróxidos (de Fe, Ti, Al, Mn), carbonatos y sulfatos. La presencia de coloides de
óxidos de hierro puede estar relacionada con la oxidación de aguas con un eleva-
do contenido de Fe(II) (Moulin y Vilarem, 1994; Degueldre et al., 1996).

En las aguas superficiales de los dos sistemas hay partículas coloidales cons-
tituidas por fragmentos minerales, lo que induce a pensar que estos coloides se
han formado por mecanismos de dispersión de partículas generadas con anterio-
ridad. Por el contrario, en las aguas más confinadas, tales como en los sondeos
OKH3 (de Oklo/Okélobondo) y BAX01 (de Bangombé), los mecanismos de con-
densación parecen ser los responsables de la formación de las fases coloidales
(Moulin y Vilarem, 1994).

El contenido de uranio presente en los coloides obtenidos en las galerías de
Oklo se encuentra por debajo de 0,01 ppb, mientras que para esas mismas aguas,
el contenido total de U era de 0,04 a 0,13 ppb, lo que indica que el U apenas es-
tá asociado con la fracción coloidal (Smellie et al., 1993).

Las aguas subterráneas de Bangombé tienen una baja concentración de co-
loides, entre 80 y 300 ppb para coloides de tamaño entre 50 y 3000 nm. Esto es
debido a que los cationes Ca, Mg y Na actúan como coagulantes de los coloides
en el acuífero. Los metales de transición y algunos metales pesados están asocia-
dos con la fase coloidal. El yodo, el azufre y el selenio (asociados, a su vez con
elementos de transición, Cu, Zn, Fe y Ni, y metales pesados, Pb, Pt) suelen aso-
ciarse con coloides orgánicos (Degueldre et al., 1996).

A partir de los datos químicos obtenidos en Bangombé es posible calcular los
coeficientes de distribución (Kd) de los elementos traza entre el agua filtrada y la
fase coloidal. Se detectó una media de 200 pg/ml de uranio en la fracción en so-
lución verdadera y de 40 pg/ml en la fase coloidal. La concentración de uranio se
incrementa especialmente en las muestras de la zona de reactor o próximas a ella
(BAX03 y BAX04). Usando la relación:

Kd = [U]col. [U]
–1
. [col]

–1

se obtiene un valor de Kd = 2·10
6

ml/g para el uranio considerando [col] =
100 ng/ml. Con este elevado valor de Kd es probable que el uranio no esté sólo ad-
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sorbido sino también incorporado en el interior de los coloides. Los análisis 
realizados indicaron que alrededor del 2% del U del agua subterránea se asocia a
la fase coloidal (Degueldre et al., 1996; Skårman et al., 1998).

En Bangombé, los coloides de fosfato (en las rocas que rodean el reactor son
muy abundantes el apatito, la monacita, la rabdofana, la crandallita y la francoi-
sista) parecen desempeñar un papel muy importante en las pautas de disolución
de REE, especialmente en el incremento del contenido de LREE en la fracción co-
loidal (Stille et al., 2000).

Caracterización de las poblaciones microbianas
Las aguas subterráneas de Oklo y Bangombé tienen aproximadamente el mis-

mo número total de bacterias que otras aguas de localidades distintas a escala mun-
dial tomadas a una cierta profundidad (de 2,1·10

4
a 2,4·10

6
bacterias por ml de

agua). Además las concentraciones en ambos sistemas son muy similares (a pesar de
las diferencias existentes entre ellos). En todos los sondeos se han encontrado bac-
terias del grupo de las Proteobacterias beta dentro del cual hay bacterias que pueden
vivir a partir del carbono y de fuentes inorgánicas de energía (bacterias litótrofas).
Este grupo es el que domina en las aguas de Bangombé muestreadas a profundida-
des de unos 100 m en arenitas, donde es de esperar que el medio sea pobre en nu-
trientes orgánicos. En los sondeos de poca profundidad en Bangombé, las bacterias
encontradas no sólo son del grupo beta, sino también de los tipos delta, gamma, y
grampositivas. En general se observó que la fauna microbiana tenia gran diversidad
en todas las muestras, destacando las bacterias oxidantes del hierro y del azufre, y
especialmente la especie Gallionella ferruginea (Arlinger et al., 1996).

Para estudiar las cantidades, tipos y efectos de las bacterias en el sistema de
Bangombé se tomaron muestras de agua en varios sondeos (BAX02 a BAX05 y
BAX07). Dado que este sistema está sometido a importantes variaciones estacio-
nales, se hizo una evaluación de su influencia y se determinó que la mayor activi-
dad microbiana se daba durante y/o después de periodos en los que se produce
un aporte de materia orgánica al sistema, esto es, durante la estación húmeda (pri-
mavera). El número total de bacterias en la estación húmeda oscilaba entre 1·10

5

a 5,8·10
5

células/ml. También se pudo deducir que existe una relación inversa en-
tre el carbono orgánico total (COT) y el número total de bacterias observado
(Gauthier-Lafaye et al., 1999).

Los cultivos bacterianos realizados en el laboratorio muestran que las bacte-
rias reductoras del hierro son las que predominan entre las bacterias degradado-
ras del carbono orgánico. Se detectaron muy pocas bacterias reductoras de sulfato
y en cuanto a las reductoras de nitrato, aunque no se analizaron, se dedujo indi-
rectamente su actividad en los sondeos BAX05 y BAX07.
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Las consecuencias principales de la actividad microbiana aerobia y anaerobia
en la química del agua subterránea en Bangombé son un consumo de O2 disuelto
y de óxidos de Fe(III) sólidos, y una producción de CO2. A la vez que se produ-
ce Fe(II) disminuye el potencial redox. Esta observación está sustentada por una
modelización independiente de la zona de reactor de Bangombé (Gurban et al.,
1998), que mostró un incremento en la alcalinidad resultante, al parecer, de la de-
gradación microbiana de la materia orgánica. Estos autores no encontraron evi-
dencias de reducción de sulfato, lo que concuerda también con la escasez de
bacterias reductoras de este anión (Gauthier-Lafaye et al., 2000).

Modelizaciones realizadas con M3 y HYTEC-2D (Madé et al., 2000 a y b)
mostraron un incremento de la alcalinidad y del pH en la zona de reactor de
Bangombé, asociado con la descomposición microbiana de la materia orgánica, lo
que añade capacidad reductora al sistema.

Modelización geoquímica

En las distintas modelizaciones hidrogeoquímicas realizadas en este análogo
se han estudiado fundamentalmente los sistemas de Okélobondo y Bangombé en
detrimento del sistema de Oklo, donde las labores mineras han perturbado tanto
el flujo como la química del agua subterránea. Los reactores de Okélobondo y
Bangombé representan los términos extremos de profundidad (400 m el primero
y unos 12 m el segundo) por lo que son el reactor menos meteorizado y el más me-
teorizado, respectivamente. Esto los hace especialmente interesantes a la hora de
modelizar los procesos que afectan a la movilización de radionucleidos en distin-
tas situaciones. La revisión de la bibliografía disponible ha permitido identificar
trece códigos y ocho bases de datos diferentes empleadas en modelización geo-
química de este análogo (tabla Ok-3).

Los códigos empleados en modelización abarcan:
• programas termodinámicos de especiación-solubilidad (WATEQ4F) y de

pautas de reacción (PHREEQE, PHREEQC, CHIMERE, EQ3/6, CHESS,
Geochemical Workbench),

• programas de balance de masas - estadísticos (NETPATH, M3),
• programas de transporte reactivo (STELE, HYTEC-1D, HYTEC-2D, RE-

TRASO, MPATH), y
• programas termo-hidro-mecánicos (CODE_BRIGHT).

Los distintos cálculos realizados se centran fundamentalmente en la modeli-
zación geoquímica necesaria para la caracterización hidrogeoquímica del sistema
y la definición de un modelo conceptual. Este conjunto de cálculos incluyen los
de especiación-solubilidad, balance de masas y transporte reactivo.
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Códigos Bases de datos Propósito Referencia
termodinámicos

PHREEQE (Parkhust et al., 1980)

CHIMERE (Coudrain-Ribstein,
1988; Madé, 1993);
STELE (Coudrain-Ribstein, 1988;
Madé, 1993)

WATEQ4F (Ball y Nordstrom,
1991)
EQ3/6 v 7.0 (Wolery, 1992a)

NETHPATH v. 2.0 (Plummer et
al., 1994)
PHREEQC (Parkhurst, 1995)
EQ3NR v. 7.0 (Wolery, 1992b)

NETPATH

MINTEQ
PHREEQC
KINDIS
EQ3NR
CHESS
HYTEC-2D (Salignac, 1998a)
RETRASO (Saaltink et al., 1997)
M3 (Laaksoharju y Skårman,
1995)

CHESS (van der Lee, 1993)

MPATH (Litchner, 1992)

Act2, Geochemical Workbench
(Bethke, 1994)
RETRASO (Saaltink et al., 1997)
HYTEC-1D (van der Lee, 1997b)
RETRASO (Saaltink et al., 1998)

HYTEC-2D (Salignac, 1998b)

CHESS (van der Lee, 1997a)

CODE_BRIGHT (Olivella, 1995)

GEMBOCHS

WATEQ4F modificada
NEA
NAGRA
COM

Empleadas con RETRASO:
EQ3NR; Del Nero (1997);
Wieland et al. (1992);
Ganor et al. (1995);
Rimstidt y Barnes (1980);
Bruno et al. (1991a).

EQ3NR v. 7.0 (Wolery,
1992b)
EQ3NR v. 7.0 (Wolery,
1992b); Lasaga (1984)

Cálculo de la concentración de Fe
2+

en el agua subterránea de Oklo.
Cálculo de los índices de saturación,
y modelización de los procesos de 
especiación y transporte-reacción
acoplados en Okélobondo y
Bangombé.
Cálculo de índices de saturación de
las aguas de Bangombé.
Determinación del potencial  redox
de las aguas de Bangombé.
Evolución geoquímica de las aguas
subterráneas de Okélobondo.

Determinación de la fase mineral
que controla el Eh del agua subte-
rránea (Bangombé).
Conocer los procesos que controlan
la geoquímica de las aguas subte-
rráneas (Bangombé).
Blind Predictive Modeling

Estudio del comportamiento geo-
químico del uranio y elementos traza
en Bangombé.

Cálculo del índice de saturación de
las aguas subterráneas de
Bangombé.
Modelización del frente redox en
Bangombé
Dibujo de diagramas de estabilidad
de fases con uranio
Cálculos de transporte de reactivos
en Okélobondo
Cálculo de transporte reactivo en
Okélobondo
Modelización del estado redox en el
agua subterránea de Bangombé.
Cálculo de índices de saturación,
concentraciones y otros parámetros
químicos en Bangombé.
Modelización de la génesis de los
yacimientos

Toulhoat et al.
(1993)
Gurban et al.
(1996b)

Gómez et al.
(1998)
Gómez et al.
(1998)
Peña et al.
(2000)

Garralón et al.
(2000)

Garralón et al.
(2000)

Duro et al.
(1999)
Duro et al.
(2000)

Madé et al.
(2000)

Madé et al.
(2000)

Peña et al.
(1998)
Madé et al.
(2000)
Salas et al.
(2000b)
Salas et al.
(2000a)
Tauveron et al.
(2000)
Tauveron et al.
(2000)

Salas et al.
(2000c)

Tabla Ok-3. Tabla
resumen de los

principales códigos
y bases de datos
empleadas en la
modelización hi-

drogeoquímica en
Oklo, Okélobondo
y Bangombé, orde-
nados por la fecha
de las referencias.
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Además de este tipo de cálculos para la caracterización del sistema, también
se llevó a cabo un ejercicio de predicción del comportamiento en solución de de-
terminados elementos traza (incluidos algunos actínidos y lantánidos), que es el
que se presenta bajo el epígrafe de BPM. Este ejercicio, además de su carácter
predictivo, tiene el objetivo de la intercomparación de metodologías de cálculo,
de códigos y de bases de datos termodinámicos.

A continuación se presentan los principales resultados obtenidos mediante la
modelización de la interacción agua-roca, la modelización predictiva, el transpor-
te reactivo, la modelización del frente redox en Bangombé y finalmente la mode-
lización de la génesis de los yacimientos.

Modelo conceptual hidrogeoquímico: interacción agua-roca
Sistema de Bangombé
A partir del estudio estadístico de los componentes principales del agua sub-

terránea en Bangombé (alcalinidad, sílice, sulfato, calcio y sodio) se deduce la
existencia de cuatro términos extremos, en parte derivados de la interacción
agua/roca y en parte de procesos de mezcla (Gurban et al., 1998; Gauthier-Lafaye
et al., 1999; Garralón et al., 2000):

• un componente de agua profunda (sondeo BAX01; figura Ok-11); 
• un componente superficial (BAX04); 
• un componente de profundidad intermedia (BAX02) formado por interac-

ción agua/roca del término anterior conforme migra a través de la zona me-
teorizada suprayacente y las lutitas infrayacentes, y 

• un componente que resulta de la mezcla de los componentes primero y ter-
cero a lo largo de la línea de flujo principal desde el SW hasta el NE, acti-
vo principalmente en y cerca del contacto entre la arenita y la lutita.

Representando las muestras de agua en un diagrama de componentes principa-
les (figura Ok-12) se pueden apreciar dos pautas principales en Bangombé: (a) la de
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Figura Ok-11.
Principales pautas
consideradas para
explicar la
evolución
geoquímica de las
aguas de
Bangombé. Pauta
1: pauta de
meteorización;
Pauta 2: pauta de
mezcla
(modificado de
Garralón et al.,
2000; y Duro et
al., 2000).
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meteorización/reacción y (b) la de mezcla. Los procesos geoquímicos de reacción/me-
teorización que ocurren en la zona superficial son reacciones de alteración dominadas
por la transformación de illita a caolinita (pauta 1, figura Ok-11). Las aguas superfi-
ciales se mezclan a continuación con las que proceden de una mayor profundidad,
que han ascendido a través de las arenitas infrayacentes (pauta 2, figura Ok-11). El
componente más profundo es el producto de la interacción agua/roca dentro de las
unidades de arenitas, en las cuales la caolinitización y el envejecimiento del hidróxido
de hierro son los procesos geoquímicos principales que controlan el sistema.

Sistema de Oklo/Okélobondo
A partir del análisis estadístico de las muestras de Oklo/Okélobondo pueden

distinguirse cinco grupos de agua subterránea que se relacionan con las principa-
les vías de flujo indicadas en el modelo hidrodinámico de Gurban et al. (1996b)
y con las litologías en contacto con ellas. Son los siguientes (Peña et al., 2000):

• Aguas superficiales (aguas de recarga).
• Aguas de la serie de los Complejos (formadas por evolución del agua de

recarga).
• Filtraciones de la Galería Oeste (formadas por la rápida infiltración de la

recarga a través de la falla que pone en contacto el basamento con la serie
francevilliense).

• Filtraciones de la Galería Central (producidas por evolución posterior de
las aguas recargadas a través de la falla).

• Filtraciones y muestras de sondeos de la Galería Este (con dos tipos de aguas:
una formada por evolución de la recarga producida solamente en los hori-
zontes lutíticos, y otra formada por evolución continua del agua a través de la
serie de los Complejos, parcialmente en contacto con horizontes lutíticos).
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Figura Ok-12.
Diagrama de

factores en el que
se representan

diferentes
muestras de agua

subterránea de
Bangombé en
función de los
componentes

principales, así
como las

principales pautas
de evolución

deducibles de los
análisis: a) pauta
de reacción y b)

pauta de mezcla.
Las estrellas

indican las aguas
consideradas como
términos extremos

de las pautas de
evolución.

Tomado de
Garralón et al.

(2000).
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Con las aguas del río y superficiales representando el término de la recarga,
un diagrama de componentes principales (figura Ok-13) indica dos pautas de 
reacción divergentes: una dominada por Na+Cl, característica de las aguas mues-
treadas en los estratos lutíticos (Galería Este), y la otra, característica de las aguas
de la serie de los Complejos, dominada por un enriquecimiento en Mg+Ca+alca-
linidad, lo que refleja la influencia de la dolomita presente en las rocas. De los res-
tantes grupos de aguas, menos mineralizadas, el tipo de la Galería Central mostró
algo de enriquecimiento en Mg+Ca+alcalinidad, mientras que las aguas de la
Galería Oeste, como era de esperar, eran mucho más diluidas.

La mayoría de las aguas se encuentran en equilibrio con calcedonia, mientras
que, como era esperable, las aguas de la serie de los Complejos y las de la Galería
Este (que han estado en contacto con dicha serie) están próximas al equilibrio con
la calcita y la dolomita. El resto de aguas están subsaturadas con respecto a los car-
bonatos de Ca-Mg. La correlación de los iones mayores indica la importancia de
estos carbonatos en las reacciones de la serie de los Complejos (por ejemplo, la re-
lación Ca/Mg en el agua se encuentra próxima a 1). De hecho, hay una correla-
ción directa entre Ca, Mg y Na en todas las aguas con excepción de las
relacionadas con las lutitas, donde la relación es inversa, esto es, el incremento del
sodio se correlaciona con un descenso del Ca y Mg. Esto puede indicar la impor-
tancia de los procesos de intercambio catiónico en los horizontes lutíticos, donde
las arcillas son una fuente potencial de Na.

Los principales procesos responsables de la evolución hidrogeoquímica de las
aguas subterráneas de Oklo/Okélobondo son (Peña et al., 2000):

• desdolomitización (dolomita + anhidrita → calcita) en el flujo a través de
los Complejos,

Río + Superficie

Galería W

Galería C

Complejos

Galería E

Complejos

Galería E

Río

N
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l (
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Figura Ok-13.
Representación de
diferentes
muestras de agua
de Okélobondo en
un diagrama de
componentes
principales. Se ha
empleado un
símbolo distinto
para el agua
muestreada en
cada litología. Las
flechas indican el
enriquecimiento
en los distintos
solutos. Se indican
las aguas de
composiciones
extremas: las
menos
mineralizadas
(río), las más
enriquecidas en
Mg+Ca+alcalinida
d (en la serie de
los Complejos) y
las que presentan
mayores valores
de Na+Cl (aguas
de la galería Este).
Según Peña et al.
(2000).
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• procesos de intercambio catiónico en los horizontes lutíticos profundos, y
• alteración de los feldespatos a caolinita y/o illita en el flujo somero a través

de las lutitas. 

Un hecho de interés apuntado por estos resultados es que, pese a que el sis-
tema de Oklo/Okélobondo ha sido perturbado, los procesos de interacción
agua/roca pueden responder a los rasgos hidrogeoquímicos observados en las
aguas sin necesidad de suponer procesos de mezcla.

Modelización predictiva: BPM
El principal objetivo del ejercicio de BPM fue comprobar la capacidad de los

grupos participantes para predecir las concentraciones de los metales traza en las
aguas subterráneas muestreadas en Oklo. Los grupos participantes en el ejercicio
de modelización fueron: CEA, Ciemat, CNRS, CSIC, EMP y Quantisci; cada uno
utilizó un código geoquímico y una base de datos termodinámicos a su elección. 

Dado el carácter “ciego” de esta modelización, los participantes no disponían de
información a priori de la concentración real de los elementos traza de interés en las
aguas seleccionadas. La información que se les suministró fue la correspondiente a las
concentraciones de los elementos mayoritarios y los datos mineralógicos de interés.

El ejercicio se dividió en tres etapas. En una primera etapa del ejercicio de
BPM se llevó a cabo el estudio en la zona de Bangombé y se centró en los si-
guientes elementos: Al, Ba, Li, Mn, U y Zn (Duro y Bruno, 1998). En una segun-
da etapa el ejercicio se enfocó en el uranio y en la zona de Okélobondo (Duro et
al., 1999). La tercera etapa del ejercicio consistió en el estudio de U y REE[49] en
Bangombé (Duro et al., 2000).

En las fases primera y tercera (ambas centradas en el área de Bangombé) se
obtuvieron los siguientes resultados. Las concentraciones medidas de Al parecen
estar controladas por un hidróxido amorfo en todas las aguas excepto en las
muestras más ácidas, donde las concentraciones medidas se reproducen mejor
asumiendo un equilibrio con caolinita. En cuanto a la especie dominante, en la
mayoría de las muestras es el ion libre Al

3+
, y en algunas otras un cierto porcenta-

je del complejo fluorado. El comportamiento de Ba, Mn y Zn está ligado a la so-
lubilidad del Ca, lo que indica que posiblemente existe una fuente común de estos
elementos en el área, por ejemplo una calcita con Ba-Mn-Zn. La especiación de
estos elementos está dominada por los iones libres Ba

2+
, Mn

2+
y Zn

2+
.

No se obtuvieron conclusiones definitivas sobre el Ni (excepto acerca de su
especiación como complejos carbonatados). Su concentración probablemente es-

[49] El estudio de REE y la predicción de su solubilidad y especiación se planteó en este análogo como segundo
ejemplo, después de los resultados obtenidos en el análogo de Palmottu.
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tá controlada por procesos de sorción sobre las superficies de las arcillas abun-
dantes en la zona.

Los diferentes potenciales redox medidos en Bangombé parecen indicar dos
posibles pares controladores en el sistema: Fe

2+
/Fe(OH)3(s) y UO2/U4O9. Este he-

cho tiene una influencia considerable sobre la interpretación del comportamien-
to del uranio. La especiación del U en Bangombé cambia de estar dominada por
los complejos carbonatados de uranilo, a estarlo por los hidróxidos de U

4+.
En es-

ta zona, el U próximo al reactor parece estar controlado por el equilibrio con la
uraninita. En cuanto a la solubilidad de los lantánidos, probablemente esté con-
trolada por minerales fosfatados como el hidroxiapatito donde está favorecida la
incorporación de los IREE frente a la de LREE y HREE. Se determinó que la es-
peciación de REE está dominada por las formas libres o por los complejos carbo-
natados, dependiendo, en cada caso, de la alcalinidad de la muestra.

En la segunda fase, centrada en Okélobondo, usando como base la hidro-
geoquímica y la mineralogía de la zona, el primer paso de la modelización fue la
búsqueda de las fases sólidas puras de U que más probablemente podían estar
ejerciendo el control sobre la solubilidad de este elemento. Las concentraciones
de U calculadas según este supuesto se compararon con las medidas determina-
das in situ. Además, teniendo en cuenta que el estudio redox del sistema indi-
caba que la mayoría de las muestras estaban controladas por el par
Fe

2+
/Fe(OH)3(am), se aplicó una aproximación de coprecipitación a la asociación

entre Fe y U (Bruno et al., 1995b).
Las principales conclusiones de esta fase fueron las siguientes. En cuanto

a la especiación acuosa del U, las especies dominantes son los complejos de
carbonato de uranilo en todas las aguas del área de Okélobondo. La solubili-
dad del uranio parece estar controlada por fases sólidas de U(VI) (fundamen-
talmente silicatos) en las aguas oxidantes de la zona lutítica próxima al reactor
y en las aguas someras, y por fases sólidas de U(IV) (coffinita o uraninita lige-
ramente oxidada) en las aguas más reductoras muestreadas en la Serie de los
Complejos.

Por otra parte, el potencial redox del sistema parece estar controlado por el
par Fe

2+
/Fe

3+
en la mayoría de las aguas, excepto en las muestras más oxidadas

próximas al reactor, donde las aguas de infiltración ricas en Mn hacen que el par
controlador del estado redox sea Mn

2+
/Mn

4+
.

Además del estudio de las fases sólidas puras, la información mineralógica
existente sobre el área indica la íntima asociación de los ciclos de U y Fe en
Okélobondo. El resultado obtenido para la solubilidad del U suponiendo su co-
precipitación en oxihidróxidos de hierro se ajusta bastante bien a la tendencia y
los valores de concentración medidos en el sistema natural.
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Modelización del transporte reactivo en Bangombé y Oklo/Okélobondo
Se han llevado a cabo distintas aproximaciones a la modelización del com-

portamiento del uranio en los distintos reactores mediante el uso de códigos aco-
plados de transporte reactivo. El estudio se ha enfocado en los dos sistemas
principales, Okélobondo y Bangombé y los resultados obtenidos para cada uno
de ellos se presentarán por separado.

Bangombé
El comportamiento geoquímico del U y otros elementos traza alrededor de la

zona de reactor de Bangombé se ha llevado a cabo usando una aproximación de-
terminista basada en la modelización de transporte reactivo (con los códigos
HYTEC-2D y RETRASO) y una aproximación basada en cálculos Multivariantes
de Mezcla y balance de Masas (con el código M3). Las reacciones geoquímicas
(formación de complejos acuosos, reacciones redox, precipitación/disolución, co-
precipitación, intercambio iónico, sorción…) en los códigos acoplados se basan
en el supuesto de equilibrio local.

El flujo de agua subterránea del sistema regional que se expone a continua-
ción se basa en el esquema conceptual obtenido por Gurban et al. (1996 a y b).
Según este modelo, el flujo subterráneo responde a las precipitaciones sobre la zo-
na de cabecera, con una infiltración de 3,5 mm/año. El flujo sigue una trayectoria
que atraviesa las rocas pelíticas en el techo de la formación, y posteriormente las
arenitas, siguiendo las heterogeneidades creadas por la fracturación de la roca. La
descarga natural del flujo regional se produce a favor de depresiones topográficas,
principalmente a través de las arenitas. 

A nivel local los resultados de Gurban et al., (1996 a y b) indican la existen-
cia de un flujo predominantemente horizontal que atraviesa la zona del reactor
hacia el noreste, pero además se ha considerado también la existencia de un flujo
descendente del agua meteórica.

Teniendo en cuenta este modelo hidrogeológico, se puede admitir que la zo-
na de reacción de Bangombé está bajo la influencia de las aguas subterráneas oxi-
dantes que producen una serie de interacciones agua-roca. Las simulaciones de
RETRASO y HYTEC-2D predicen la disolución de illita[50] y la precipitación de
caolinita, ferrihidrita y calcedonia que controla la sílice acuosa. Todos estos mine-
rales han sido observados alrededor de la zona de reactor de Bangombé.

Modelización con HYTEC-2D
Siguiendo los estudios realizados años antes por Gurban et al. (1996 a y b) y

mediante la modelización con HYTEC-2D (Madé et al., 2000a, b) se ha podido
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[50] Principal constituyente de la argile de pile.
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estudiar la influencia de la presencia de una zona redox tamponada (por el equi-
librio de minerales Fe

2+
/Fe

3+
) sobre el comportamiento del uranio alrededor de la

zona de reactor, así como la caracterización de los parámetros químicos que con-
trolan la precipitación de coffinita en esa zona.

El tamponamiento redox que protege a la zona de reactor se puede repre-
sentar por dos sistemas (1) el par redox Fe

2+
/Fe

3+
definido por el equilibrio side-

rita/ferrihidrita) o (2) la oxidación de la materia orgánica (Gauthier-Lafaye, 1986;
Nagy et al., 1993). Ambos sistemas pueden actuar como tampones redox y deben
coexistir en la matriz.

Los cálculos con HYTEC-2D se realizan utilizando 13 componentes básicos,
117 especies químicas y 62 minerales. Las líneas de flujo regional y las cargas hi-
dráulicas se calibran usando los datos isotópicos de 

3
H, 

14
C y 

18
O como trazadores

y el valor usado para la permeabilidad de la formación rocosa es de 10
–9

a 10
–7

m/s
(Gurban et al., 1996 a y b). El sistema geoquímico se define mediante cuatro zo-
nas distintas (figura Ok-14; Madé et al., 2000a): 

• las arenitas FA: este dominio está en equilibrio con la calcedonia y la com-
posición química de la solución está dada por la determinada en el sondeo
BAX05 (pH=6,57 y Eh=147mV);

• las pelitas: la calcedonia y la illita están en equilibrio; la composición de este
agua es similar a la del sondeo BAX06 (pH=5,64 y Eh=277mV);

• la zona de reactor: la calcedonia, la argile de pile y la uraninita están en
equilibrio; el agua característica de esta zona es la del sondeo BAX03
(pH=6,69 y Eh=26mV) y

• la zona redox tamponada: esta zona, alrededor del reactor, controla las
reacciones redox mediante el equilibrio siderita/ferrihidrita, o mediante la

Análogos naturales

259

Figura Ok-14.
Descripción
mineralógica
(figura izquierda) e
hidrogeológica
(figura derecha)
del sistema
geoquímico local
alrededor de la
zona de reactor de
Bangombé
(modificado de
Madé et al.,
2000a).
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presencia de materia orgánica (grafítica); el agua del sondeo BAX05 repre-
senta la solución acuosa de esta zona con una concentración de uranio co-
rrespondiente al equilibrio con uraninita.

La hipótesis de control redox para los minerales de hierro (siderita/ferrihi-
drita fundamentalmente) da resultados satisfactorios para las tres campañas de
muestreo (1993, 1996 y 1998) a pesar de la alcalinización observada del sistema
hidrogeoquímico (disolución de la siderita aumentando la concentración acuosa
de HCO3

–
). La zona redox tamponada por el equilibrio Fe

2+
/Fe

3+
se caracteriza

por diferentes minerales como siderita/ferrihidrita, daphnita/ferrihidrita, magne-
tita/nontronita o argile de pile/ferrihidrita.

Con la presencia de esta zona tamponada, el agua alcanza el equilibrio con respec-
to a fases sólidas específicas como siderita y ferrihidrita según una reacción del tipo:

Fe(OH)3 + HCO3

– 
+ 2H

+ 
+ e

– 
↔ FeCO3 + 3H2O

El valor del Eh en la zona de reactor aumenta de 26 a 40 mV y el pH de 6,69
a 6,86. La concentración acuosa de uranio en el reactor aumenta también de
8,36•10

–10
mol/L (equilibrio con uraninita) a 1,25•10

-9
mol/L (equilibrio con UO2,25)

según la reacción:
UO2,25 + 2,5H

+
↔ 0,5U

4+
+ 0,5UΟ2

+
+ 1,25Η2Ο

En la zona redox tamponada la evolución de la cantidad de siderita y ferrihi-
drita muestra una destrucción total de la primera (después de 120.000 años y de
acuerdo con una velocidad de disolución de 2,8x10

–3
mol/año) y una ligera diso-

lución de ferrihidrita bajo la influencia de agua oxidante. Paralelamente, la evo-
lución de Eh y pH se caracteriza por sucesivos tamponamientos redox descritos
por valores constantes en su evolución. Después de la disolución de siderita, el
control redox está dado por equilibrios adicionales Fe

2+
/Fe

3+
entre magnetita/non-

tronita o entre daphnita-14Å/constedtita-7Å.
El hecho de que las aguas subterráneas oxidantes den lugar a un proceso de di-

solución en la zona tamponada, supone una desprotección del reactor que quedará
expuesto también a la oxidación y, por tanto, a la disolución de uraninita. A partir
de las observaciones de campo se puede simular una pluma de migración de U em-
pobrecido (que justifica la anormal relación 

235
U/

238
U encontrada en esa zona).

Dada la coexistencia frecuente de uraninita y coffinita en Bangombé, se ha
podido simular la evolución del sistema del uranio en relación con la sílice. La di-
solución de uraninita (que se acaba de comentar) con las aguas de las arenitas ri-
cas en sílice, conduce a la formación de coffinita (que precipita cuando la solución
se encuentra en el campo de estabilidad de la calcedonia, en equilibrio en esta zo-
na) según la reacción:

UO2 + H4SiO4 ↔ USiO4 + 2H2O
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En la simulación con HYTEC-2D se obtiene un aumento del pH de 6,6 a 6,8
mientras el Eh permanece en valores de 26 mV en el reactor. La simulación de la
disolución de uraninita y precipitación de coffinita está de acuerdo con las obser-
vaciones de campo.

Por tanto, podríamos decir que, una vez se ha destruido la siderita y la zona
redox tamponada está controlada por el sistema ferrihidrita/argile de pile, la con-
centración de uranio estará determinada alrededor de la zona de reacción por:

• la uraninita y la coffinita (ambos minerales de U
4+

) para valores de Eh
menores de 80 mV, resultando una concentración de uranio de 6,5 • 10

–8

mol/L; y
• por minerales de U

6+
como uranofana [Ca(UO2)2(Si2O5)3(H2O)5] o haiweei-

ta [Ca(UO2)2(SiO2)2(OH)6(H2O)2] en las zonas más oxidantes, resultando
una concentración de U de 8,5 • 10

–8
mol/L.

También se ha estudiado mediante el código HYTEC-2D, la influencia de la
zona redox tamponada con grafito o materia orgánica sobre la estabilidad del 
reactor. Esta materia orgánica ha sido observada en las fases de argile de pile al-
rededor de la zona de reactor (fundamentalmente grafito, hasta un 9% de la fase
sólida). La hidrólisis del grafito puede describirse por las siguientes relaciones:

C + O2 + H2O ↔ HCO3

–
+ H

+

C + 3H2O ↔ HCO3

–
+ 5H

+ 
+ 4e

–

El valor de Eh controlado por el equilibrio del grafito está próximo a los 
-220 mV. Bajo estas condiciones reductoras, se observan minerales como pirita y ga-
lena (aunque en pequeñas cantidades (Bros et al., 1993; Madé et al., 2000a). El tiem-
po necesario para destruir la cantidad de grafito en un metro cúbico de medio
poroso está próxima a los 35 Ma, es decir, el tamponamiento producido por el gra-
fito es 250 veces más estable que el producido por el sistema siderita/ferrihidrita.

La introducción de una velocidad de disolución lenta (1,5 • 10
–21

mol/m
2
s

–1
) para el

grafito ha permitido obtener resultados bastante realistas de los valores de Eh. La si-
mulación ha consistido en la imposición de un flujo de entrada de protones e iones bi-
carbonato y de un flujo de salida de oxígeno. Para flujos muy lentos (<10

–17
mol/m

2
s

–1
)

la velocidad de disolución del grafito no tiene influencia sobre la estabilidad del reac-
tor. Flujos más rápidos permiten el establecimiento de un ambiente reductor. Bajo es-
tas condiciones de flujo se predice la disolución de uraninita y el desarrollo de una
pluma de baja concentración de U por debajo de la zona de reactor. El Eh calculado
es de –160 mV, el pH de 6,55 y la concentración de U en solución de 2,9 • 10

–8
mol/l,

valores similares a los encontrados en el BAX04. 
Según lo obtenido, la materia orgánica (el grafito) se puede caracterizar por

lo siguiente:
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• su muy baja porosidad y su impermeabilidad lo hacen una barrera física
limitante de la penetración de aguas subterráneas oxidantes en el reactor,

• su papel reductor sirve para preservar la uraninita en el interior del reactor,
• su complejamiento con el uranio es fuerte y mejor que el que existe con los

minerales de la arcilla o los oxihidróxidos. Este factor disminuye la mi-
gración potencial del uranio.

El tamponamiento redox controlado por el grafito (o la materia orgánica) po-
dría explicar la preservación del reactor durante el tiempo geológico (1,5 • 10

9
a).

Además, la presencia de materia orgánica, y el control que ejerce sobre el Eh y la
concentración de HCO3

–
, ayuda a estabilizar el comportamiento de la siderita. Por

tanto, el grafito parece ser un mineral interesante para la estabilización de los pa-
rámetros hidrogeoquímicos en un sistema de almacenamiento de RAA.

Modelización con M3
Estos resultados obtenidos de modo determinista con el código HYTEC-2D

han sido confrontados[51] con los resultados obtenidos con M3 estadísticamente
(Gurban et al., 1998). Adicionalmente, la comparación entre las dos aproxima-
ciones se ha usado para predecir el comportamiento del sistema de almacena-
miento durante largos periodos de tiempo.

M3 muestra la existencia de un efecto tampón alrededor del reactor (mues-
treo de 1993) expresado por una ausencia de transporte de uranio aguas abajo del
mismo. HYTEC-2D da el mismo resultado en el caso de considerar la existencia
del tamponamiento redox en el sistema.

Por otra parte, M3 muestra un aumento de la alcalinidad en la zona del reac-
tor. Este aumento parece asociado a la descomposición microbiana de la materia
orgánica que añade, además, capacidad reductora al sistema. Los resultados de la
modelización fueron apoyados por nuevos resultados de la última campaña de
muestreo que incluyó medidas in situ de Eh y muestreo e identificación de po-
blaciones microbianas. El papel de los mismos procesos fue también indicado por
las predicciones de HYTEC-2D que muestran un aumento del pH en la zona de
reactor, debido a la existencia de un efecto tampón.

En conclusión, la comparación realizada indica que las dos aproximaciones
pueden usarse para completarse entre sí y comprender mejor los procesos que
tienen lugar en la naturaleza. Por tanto, podemos aumentar la confianza en las
herramientas usadas para las predicciones a largo plazo de la evaluación de la
seguridad.
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[51] El ambiente hidrogeológico de Bangombé se conoce bastante bien debido a los resultados de varias cam-
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hacer una comparación muy valiosa de las dos aproximaciones.
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Modelización con RETRASO
Mediante la modelización con el código RETRASO, se han podido estudiar

los factores que afectan a la meteorización de las rocas que envuelven el reactor
de Bangombé, tanto la sensibilidad de la meteorización de uraninita a distintos
parámetros (flujo y mineralogía, por ejemplo) como la comprobación de la capa-
cidad de sorción de uranio por parte de las rocas (Del Nero, 1997). 

La interacción agua-mineral se calcula con una ley cinética en la que la ecua-
ción de la velocidad de disolución incluye un término de primer orden depen-
diente de la saturación y donde se asume una ley de velocidad de precipitación
inversa a la de disolución. Los resultados obtenidos indican que el factor más im-
portante en el empobrecimiento del contenido de uranio en solución es la aniso-
tropía de las vías de flujo.

Okélobondo
Utilizando de base el corte mostrado en la figura Ok-14A, se plantearon dis-

tintos perfiles de evolución (C1, C2 y C3) en función de los materiales atravesa-
dos (Salas et al., 2000a y c). También se tuvo en cuenta la discriminación de los
dos tipos de agua encontrados en esta zona en función de sus características re-
dox (figura Ok-10), aguas controladas por el par Fe

2+
/Fe

3+
(aguas de tipo I) y

aguas oxidantes ligeramente básicas, prácticamente en equilibrio con los minera-
les de manganeso y subsaturadas en uraninita que parecen controladas por el par
Mn

2+
/Mn

3+
(aguas de tipo II).

El sistema hidrogeoquímico se basa en el modelo global de flujo representa-
do en la figura Ok-15A propuesto inicialmente por Gurban et al. (1996 a y b) que
describe la existencia de dos sistemas de flujo controlado por la topografía. El
tiempo de residencia está calculado en aproximadamente 20000 años. 

Para llevar a cabo la modelización se seleccionaron 14 especies fundamen-
tales, 28 complejos acuosos y 15 fases minerales con el objetivo de describir las
soluciones acuosas y la composición mineral del acuífero. La composición lito-
lógica del mismo está formada básicamente por illita, esmectita, clorita,
Fe(OH)3(am), caolinita, plagioclasa, manganita, cuarzo, calcedonia, pirita y urani-
nita. Se ha considerado que para todos los minerales su solubilidad está contro-
lada por la cinética, excepto para calcedonia y Fe(OH)3(am). Las constantes de
equilibrio se han tomado del fichero de datos de EQ3NR (Wolery, 1992b) y los
datos cinéticos usados en los cálculos se basan en datos experimentales de la li-
teratura (por ejemplo, Lasaga, 1984).

Los cálculos de transporte reactivo se llevaron a cabo con el código RETRA-
SO, desarrollado por el grupo UPC-CSIC (Saaltink et al., 1998). Para poder identi-
ficar los procesos geoquímicos principales que controlan la composición del agua se
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construyeron tres modelos conceptuales en una dimensión (1D) y a temperatura de
25 ºC con sus propias características de flujo y atravesando diferentes litologías.

Modelo de reacción C1: Pelitas y complejos dolomíticos
En C1 se asumió una columna heterogénea formada por 180 m de pelitas de

la formación FB (con illita, cuarzo, plagioclasa, dolomita, feldespato potásico y
clorita) y 20 m de dolomías (con dolomita, illita, cuarzo, clorita y feldespato po-
tásico) en la parte inferior.

El principal proceso que tienen lugar en las pelitas es la disolución de clorita
que conlleva un aporte de iones Fe

2+ 
que posteriormente se oxidan y precipitan co-

mo Fe(OH)3. El contenido de hierro en solución alcanza valores similares a los
medidos en el agua de tipo I (de 10

–6
a 10

–5
mol/l). El pH está controlado por la

disolución de pequeñas cantidades de dolomita dispersa en las pelitas. Por tanto,
la distribución pH-Eh está definida por la concentración de Fe y la disolución de
dolomita. Como resultado, esta distribución evoluciona siguiendo el equilibrio de
Fe

2+
/Fe(OH)3, que coincide con la distribución de las aguas de tipo I.

Modelo de reacción C2: Arenitas
En C2 la litología está dominada por las arenitas. Los procesos geoquímicos

son similares a los descritos para el sistema pelítico anterior, con mayor propor-
ción de cuarzo y menor proporción de minerales más reactivos. Las concentra-
ciones resultantes de Fe son menores y, por tanto, aunque la distribución en el
diagrama Eh/pH es similar a la simulación anterior, el equilibrio Fe

2+
/Fe(OH)3 se

obtiene a valores mayores de Eh.

Modelo de reacción C3: Yacimiento de manganeso
En C3 se asume una vía de flujo que se infiltra a través de la meseta de

Massango (figura Ok-15A) antes de comenzar su avance por el mismo tipo de li-
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Figura Ok-15.
Modelos del flujo

subterráneo en
Okélobondo (A) y

Bangombé (B)
según Gurban

(1996 a y b). Los
perfiles señalados

como C1, C2 y C3
hacen referencia a

las vías de flujo
utilizadas en las
simulaciones de

transporte reactivo
que se comentarán

en el apartado de
modelización

(modificado de
Salas et al., 
2000a y c).

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 264



tologías que en C1. En esta meseta hay importantes depósitos de manganeso for-
mados fundamentalmente por rodocrosita, manganita, dolomita y silicatos (illita,
clorita, plagioclasa, feldespato potásico y cuarzo).

La disolución mineral es la que controla la geoquímica en los primeros metros
de la columna. En primer lugar se disuelven rodocrosita, manganita, dolomita y clo-
rita, hasta que la rodocrosita deja de disolverse por alcanzar la sobresaturación de-
bido a la disolución de dolomita. A partir de ahí la rodocrosita aparece siempre
precipitando y, por tanto, la concentración de Mn tiende a descender.

Clorita y esmectita alcanzan el equilibrio en las pelitas y, consiguientemente
precipita esmectita. La concentración de Fe permanece prácticamente constante
(2•10

–7
mol/l) y más baja que la de Mn, lo cual coincide con las características en-

contradas en las aguas de tipo II. Las concentraciones calculadas de carbonato,
calcio y magnesio son similares a los datos analíticos, confirmado así la disolu-
ción de dolomita.

La evolución pH/Eh indica que las aguas de recarga caen en el campo de es-
tabilidad del Mn

2+
. Disuelven rodocrosita y manganita alcanzando el equilibrio

con ambos minerales. También la pirolusita está en equilibrio y podría precipitar
en los primeros metros (como se observa en la zona meteorizada de los depósitos
de Mn). Como resultado de la precipitación de rodocrosita y del descenso de la
concentración de Mn, el límite entre Mn

2+
y rodocrosita se mueve hacia valores

mayores de pH y el Eh disminuye a la par.
En las pelitas FB se asume que no hay minerales de Mn. Por tanto, en cuan-

to el flujo atraviesa los primeros metros de depósitos de Mn y entra en las peli-
tas, se producen los mismos procesos que en el modelo C1: la disolución
continuada de clorita y la adición de Fe

2+
a la solución, junto con la precipita-

ción de Fe(OH)3. Debido al exceso de electrones, el valor de Eh cae y la es-
mectita alcanza el equilibrio. Subsiguientemente, la continua disolución de
dolomita aumenta el pH y se produce la precipitación de esmectita. Este pro-
ceso consume Fe

2+
y el valor de Eh aumenta (ver figura Ok-10). Como conse-

cuencia de todo esto, la manganita alcanza el equilibrio a unos 150 m de
profundidad y la geoquímica del agua intersticial evoluciona de acuerdo con el
equilibrio manganita-rodocrosita. Los valores de pH-Eh resultantes son muy si-
milares a los encontrados en las muestras de agua de tipo II.

En la zona de los complejos, la dolomita alcanza el equilibrio para valores de
pH de alrededor de 8. La plagioclasa es menos abundante en estas litologías que
en las pelitas y la concentración de Al y Si en solución disminuye. Como resulta-
do, disminuye también la saturación en esmectita que se disolverá hasta alcanzar
el equilibrio. Esto provoca la caída del Eh ligeramente al final de la pauta de reac-
ción (figura Ok-10).
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La variabilidad de los datos analíticos podría explicarse por los cambios am-
bientales en el agua de infiltración (el pH y la alcalinidad podrían modificar la diso-
lución de rodocrosita y la precipitación de Fe(OH)3) y por cambios en los parámetros
que controlan la disolución y precipitación mineral: superficies reactivas de los mi-
nerales y leyes cinéticas (resultados obtenidos a partir del análisis de sensibilidad).

Consideraciones
La composición química y los valores de pH y Eh de las aguas muestreadas

en la parte superior del margen oriental del sistema de Okélobondo (aguas de ti-
po I), puede explicarse en términos de la interacción de la recarga meteórica con
las pelitas FB, las dolomitas y las arenitas FA. La disolución de silicatos ricos en
Fe y la precipitación continuada de Fe(OH)3 mantienen los valores de Eh a lo lar-
go del equilibrio entre Fe

2+
/Fe(OH)3, alcanzando valores próximos a 0,0 V. La

uraninita no se disuelve en estos bajos valores de Eh obtenidos. Esto podría ex-
plicar las bajas concentraciones de U obtenidas en las aguas de las pelitas y los
complejos dolomíticos por encima del yacimiento de Okélobondo.

La elevada relación Mn/Fe y los elevados valores pH-Eh de las aguas mues-
treadas en la parte inferior del sistema de Okélobondo (aguas de tipo II), se atri-
buyen a la interacción de las aguas de recarga con los yacimientos de Mn
localizados en la meseta de Massango. Se requieren tres factores clave para obte-
ner el quimismo de las aguas de tipo II: (a) una rápida disolución de una fase con
Mn; (b) una lenta disolución de una fase con Fe; y (c) una fuente continua de al-
calinidad. Por tanto, la disolución de rodocrosita suministra Mn al agua intersti-
cial y los elevados valores de pH son el resultado de esa disolución y de la de
dolomita, minimizando así la disolución de la clorita con Fe.

Modelización de un frente redox en Bangombé
El aspecto más destacable del depósito de Bangombé como análogo natural es

que tanto el uranio como los productos de activación y de fisión generados duran-
te su etapa como reactor, se encuentran actualmente en el ámbito de un proceso de
meteorización bajo clima ecuatorial húmedo con entrada de aguas oxidantes. 

El ambiente redox en las aguas subterráneas quedará definido por la inte-
racción entre la capacidad oxidante de las aguas y la capacidad redox de la ro-
ca, estableciéndose un estrecho límite entre las zonas en que cada uno de estos
procesos es dominante, denominado frente redox. El desplazamiento de este
frente dependerá de las capacidades antes mencionadas y de las propiedades hi-
dráulicas de los medios que atraviesa. A lo largo de su desplazamiento, el fren-
te redox interaccionará con el reactor y producirá una movilización de uranio
que podrá verse transportado.

Existe, por tanto, una analogía entre este tipo de frente redox y el que se espera

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

266

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:58  Página 266



tenga lugar en un almacenamiento geológico de residuos de alta actividad en el que
la capacidad oxidante de las aguas se verá incrementada por el proceso de radiólisis.

Con este planteamiento, Peña et al. (1998) realizaron una simulación del mo-
vimiento de un frente redox y del avance del proceso de meteorización a lo largo
de una serie de materiales en el depósito de Bangombé. Para ello partieron de un
modelo conceptual determinado que se resume a continuación, y usaron el códi-
go MPATH (Litchner, 1992) para la simulación.

Como ya se ha comentado, el desplazamiento del frente redox quedará defi-
nido por la interacción entre la capacidad oxidante de las aguas y la capacidad
redox de la roca, dependiendo esta última de las propiedades hidráulicas de los
materiales, de la cinética de las reacciones redox en la interacción agua/roca y de
la abundancia mineral de las fases implicadas. Por otro lado, el desarrollo de un
perfil de meteorización dependerá a su vez, de la cinética de las reacciones de
meteorización.

Dentro de la capacidad redox de los materiales de Bangombé, se puede ad-
judicar el papel de tamponador redox a tres sistemas geoquímicos: la materia or-
gánica, abundante en la zona del reactor en forma de material sólido grafítico; el
sistema Fe(II)/Fe(III) representado por la clorita ferrosa (daphnita) y la ferrihi-
drita; y el sistema U(IV)/U(VI) representado por la uraninita y la schoepita. De
acuerdo con Gurban et al., (1996 a y b) estos autores prescinden del sistema de
materia orgánica dada su baja cinética de reacción. 

El código MPATH calcula la interacción fluido/roca resultante del transpor-
te advectivo de un fluido a través de un medio poroso. Este código resuelve un
sistema acoplado de ecuaciones diferenciales ordinarias de primer orden (no li-
neales) mediante la aproximación del estado cuasiestacionario (Lichtner, 1992).
Las reacciones químicas consideradas en MPATH incluyen tanto reacciones ho-
mogéneas reversibles entre las fases acuosas como reacciones heterogéneas irre-
versibles de disolución/precipitación mineral. Las velocidades de las reacciones
minerales irreversibles se describen mediante leyes cinéticas de diferentes formas.

En concreto, para la modelización del avance del frente redox en Bangombé,
las reacciones consideradas para la descripción de los sistemas redox son: (a) hi-
drólisis de la clorita ferrosa (daphnita) y producción de Fe(II) (aq); (b) oxidación
por O2 (aq) de Fe(II) (aq) y producción de Fe(OH)3 (s); (c) oxidación por O2 (aq)
de uraninita y producción de U(VI) (aq); y (d) formación de schoepita.

Para el desarrollo del perfil de meteorización las reacciones consideradas son
las siguientes: (a) hidrólisis de la clorita ferrosa (daphnita); (b) formación de gibb-
sita; y (c) formación de caolinita.

Todas las reacciones de disolución/precipitación de fases minerales han si-
do descritas cinéticamente mediante una ley de velocidad dependiente del pH,
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de la proximidad o lejanía al equilibrio y, en algunos casos, de la fugacidad de
oxígeno.

Por lo que respecta a la capacidad oxidante de las aguas hay que recordar que
las que llegan a la zona del reactor procedentes del flujo horizontal dominante son
menos oxidantes que las que proceden del flujo descendente más cercano a la at-
mósfera, por lo que para la simulación de avance del frente redox y para el desa-
rrollo del perfil de meteorización se tuvo en cuenta sólo el flujo descendente de
aguas meteóricas de gran capacidad oxidante.

Como perfil de referencia para los materiales considerados en la simula-
ción se eligió el desarrollado en el sondeo BAX03 (Gauthier-Lafaye, 1996; fi-
gura Ok-16). 

Los resultados de la simulación realizada se representan en la figura Ok-17,
donde se pueden observar las distintas etapas de avance del frente redox y el de-
sarrollo del perfil de meteorización en un tramo de material de 10 metros de pro-
fundidad, en el periodo simulado de 100000 años.

Los resultados indican que a lo largo del tiempo el proceso de meteoriza-
ción produce la disolución progresiva de la mineralogía inicial (clorita ferrosa
y uraninita) y la precipitación de una mineralogía secundaria formada, funda-
mentalmente por oxihidróxidos de hierro y uranio, y por caolinita. El avance
del frente redox queda perfectamente marcado en el límite entre ambos con-
juntos minerales.

En la figura Ok-16 se puede ver cómo los resultados de la simulación a
100000 años son equiparables a la situación observada en la actualidad en el
sondeo BAX03.

El modelo conceptual utilizado reproduce con un grado de aproximación
aceptable tanto la situación actual del frente redox como la mineralogía resultan-
te de los procesos de disolución y precipitación asociados a la meteorización bajo
clima ecuatorial húmedo que se ha desarrollado en la zona de Bangombé.

Modelización de la génesis de los yacimientos
Los procesos hidrológicos que han contribuido a la mineralogénesis de los ya-

cimientos de uranio en la cuenca de Franceville en Oklo son todavía inciertos.
Basándose en los datos disponibles sobre estratigrafía, sedimentología y petrofísi-
ca de los afloramientos en el área de Oklo, se llevaron a cabo una serie de experi-
mentos de simulación (Salas et al., 2000c) con el objetivo de restringir el sistema
de paleoflujo hipotético a escala de cuenca. Se han aplicado modelos bidimensio-
nales para comprobar las hipótesis sobre los sistemas de flujo en la cuenca y su ca-
pacidad de transporte, la posible localización de las áreas de recarga y descarga y
la existencia de drenes tectosedimentarios.
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Figura Ok-17.
Resultados de la
simulación del
proceso de
meteorización en
distintos
momentos
indicando la
distribución de
minerales en cada
una de esas etapas
(modificado de
Peña et al., 1998).

Figura Ok-16.
Comparación
entre el perfil
natural y el
resultante de la
simulación
realizada con
MPATH
(modificado de
Peña et al., 1998).
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La formación de los yacimientos de uranio está fundamentalmente controla-
da por los mecanismos redox y por ello, se estudió (como uno de los posibles con-
troladores del estado redox) la distribución de materia orgánica dentro de los
yacimientos y de la cuenca. También se analizaron algunos factores hidrogeológi-
cos como las conductividades hidráulicas, la fracturación y el flujo preferente por
drenes tectónicos y sedimentológicos. 

Como ya se comentó en el apartado del Marco Geológico, la serie
Francevilliense está compuesta por cinco unidades estratigráficas (FA, FB, FC,
FD y FE). Aunque las formaciones más relevantes en el estudio de este análogo
son FA y FB, el análisis a nivel de cuenca requiere la incorporación de todo el con-
junto estratigráfico.

La formación detrítica FA se localiza en la base de la columna y está formada por con-

glomerados en la base y arenitas y lutitas fluviodeltaicas hacia el techo de la serie. Tiene es-

pesores de 100 m en los bordes de la cuenca y de 1000 m en las áreas más subsidentes

(Gauthier-Lafaye y Weber, 1989). La formación FB está constituida por litologías con un

comportamiento claramente reductor como consecuencia de la materia orgánica dispersa.

El tamaño de grano es más fino que en la formación anterior y la potencia oscila de 400 m

en los bordes de la cuenca a 1000 m en la parte central. La formación FC contiene depósi-

tos de jaspe y dolomías y representa el final del ciclo sedimentario que comenzó con la sedi-

mentación de FB. La formación FD consiste, fundamentalmente, en lutitas y pizarras 

negras con finas capas de ceniza silicatada y materia orgánica, y la formación FE está cons-

tituida por arenitas, lutitas y pizarras negras limosas.

Los yacimientos de uranio son lentejones de uraninita localizados en la uni-
dad arenítica a techo de la formación FA, en contacto con las lutitas organogéni-
cas de la formación FB. 

En cuanto a los procesos mineralogenéticos, la formación de estos yaci-
mientos parece ser una consecuencia de la interacción entre dos sistemas re-
dox diferentes: (1) aguas oxidantes con elevada concentración de especies
acuosas de uranio; y (2) ambiente reductor con materia orgánica dispersa. El
uranio precursor se sitúa en los sedimentos detríticos ricos en uranio que fue-
ron atravesados por las aguas oxidantes capaces de lixiviar este elemento. La
precipitación de uraninita fue una consecuencia de la disminución de la fu-
gacidad de oxígeno debido a la interacción con el ambiente reductor. Por
tanto, el sistema de flujo compatible con los yacimientos de uranio debe con-
sistir en aguas oxidantes que disuelven minerales uraníferos de los sedimen-
tos basales de la formación FA y que luego interaccionan con la materia
orgánica situada en el techo de esta formación (en contacto con los sedimen-
tos pelíticos de FB).
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Modelos simulados
Debido a la escasa información se plantearon dos posibles modelos concep-

tuales (Salas et al., 2000c): (a) flujo por convección térmica inducido por un gra-
diente geotérmico dado y (b) flujo condicionado por la topografía debido a un
gradiente topográfico dado. Se utilizaron la temperatura y la presión como varia-
bles de estado y la concentración de la fase fluída como una constante. La mode-
lización se llevó a cabo con el código CODE_BRIGHT (Olivella, 1995).

Modelo 2D considerando un flujo de convección térmica
Este modelo considera la convección térmica en las arenitas fluviodeltaicas

con U de la formación FA en una sección W-E, con una longitud de 40 km a tra-
vés de la cuenca de Franceville. Se asumió un flujo en estado estacionario sin
fuentes ni sumideros y una distribución de porosidad fija. También se asume
una temperatura fija de 190 ºC en la base de FA y se calcula una temperatura de
150 ºC para las zonas de reactor (Gauthier-Lafaye, 1986). Se llevaron a cabo va-
rias simulaciones con diferentes conductividades hidráulicas para comprobar el
efecto de la convección. Las permeabilidades se compararon con datos de la bi-
bliografía para formaciones similares y depósitos de petróleo. No se incluyeron
en el modelo los efectos de la compactación y la presencia de drenes estatigrá-
ficos y tectónicos.

Los resultados indican que el flujo convectivo tiene lugar para números de
Rayleigh por encima de 40 en la base de la cuenca. Este número se consigue para va-
lores de permeabilidad equivalente de 6 m/año en FA. Este valor puede variar de-
pendiendo del valor de permeabilidad equivalente considerado para FB. La velocidad
máxima del flujo convectivo se alcanza para valores del orden de 0,1 m/año. Aunque
este conjunto de parámetros representan un escenario bastante realista, este modelo
de convección libre queda descartado como mecanismo de flujo por dos razones:

• se obtienen varias celdas de flujo ascendente en distintas localizaciones del
corte transversal, mientras que los yacimientos de U de Oklo se restringen
al margen oeste de la cuenca y

• el sistema de flujo no proporciona un modelo conceptual razonable que
permita mantener el estado de oxidación de la solución durante el trans-
porte del uranio.

Modelo 2D considerando un flujo condicionado por la topografía
Este modelo alternativo considera un flujo de fluidos debido a la infiltración

de aguas meteóricas y a la circulación en respuesta al relieve paleotopográfico du-
rante la época metalogenética (Gauthier-Lafaye, 1986). Se han comprobado dos
relieves paleo-topográficos hipotéticos:
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• un gradiente topográfico que afecta al conjunto de la cuenca y al basamen-
to aflorante en sus límites y

• un gradiente topográfico que afecta sólo a los materiales del basamento
granítico aflorante en los flancos de la cuenca.

En el primer caso se simula una sección de 100 km como representación de la
cuenca inicial con parámetros hidrodinámicos similares al caso de convección y con
permeabilidad reducida para la formación FB. Las velocidades de flujo de 0,1 m/año
se alcanzan para un gradiente topográfico de 0,0123. Este gradiente se considera el
límite superior. Si se tiene en cuenta un área de descarga en las formaciones superio-
res a la zona del reactor, las pautas de flujo que se obtienen son razonables: un flujo
ascendente en el margen occidental que coincide con la distribución asimétrica de los
yacimientos en la cuenca. El efecto reductor de la parte inferior de FB facilitaría las
elevadas concentraciones de uranio. Sin embargo, el sistema de flujo simulado no es
apropiado para la localización específica de los yacimientos en Oklo; además, los flui-
dos meteóricos que hubiesen pasado a través de la formación FB, habrían perdido la
mayor parte de su contenido en oxígeno, mientras que lo que se requeriría para man-
tener el uranio en solución serían fluidos oxidantes. Además, no hay evidencias de
elevación paleotopográfica en el margen oriental de la cuenca. Por tanto también es-
te modelo se considera poco satisfactorio.

En el segundo caso se simula un gradiente paleotopográfico de 0,06 en el
margen occidental de la cuenca, principalmente afectando al material del basa-
mento y en menor grado al sedimentario. También se incluye en el modelo una zo-
na de falla conductiva representando la falla de Léyou-Mounana, actuando como
drenaje. Las velocidades de flujo simuladas no son suficientes y las características
del campo de flujo no coinciden con la localización de los yacimientos de uranio.
La zona de falla altera el sistema de flujo sólo de forma local; geoquímicamente,
el estado redox obtenido con la disolución de silicatos de Fe, plagioclasas y fel-
despato potásico, es demasiado bajo para explicar la disolución de uraninita y el
transporte de especies acuosas de uranio (el agua en equilibrio con estos minera-
les se encuentra en el campo de estabilidad de la uraninita).

Por tanto, se puede decir que la aplicación de modelos 2D ha resultado insu-
ficiente para explicar la generación y localización de los yacimientos. La convec-
ción térmica no es capaz de proporcionar suficiente flujo de fluidos y solutos para
la precipitación de los yacimientos. Además, las localizaciones de la precipitación
de la mena derivadas del modelo de convección térmica no se corresponden con
la localización real de Oklo. Por su parte, el flujo dirigido por la topografía re-
queriría gradientes paleotopográficos que no están apoyados por los datos geoló-
gicos y que no encajan bien con el sistema geoquímico.
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Modelo 3D considerando un flujo condicionado por la topografía
Este modelo más complejo es capaz de representar las principales estructuras

tectosedimentarias que pueden haber influido sobre el flujo regional. Se incluyen
las siguientes características (figura Ok-18):

• un bloque granítico con baja permeabilidad localizado en el borde de la
cuenca. El tensor de las conductividades hidráulicas se asume anisótropo
con su principal componente vertical,

• la falla de Léyou-Mounana se considera un sistema tectónico regional que
controla la sedimentación en el margen entre las cuencas de Lastourville y
Franceville,

• se incluyen tres unidades diferentes dentro de la formación FA que se ca-
racterizan por distintas propiedades hidrodinámicas y por su posición con
respecto a la falla anterior. Una de estas unidades representa a los con-
glomerados basales muy permeables de FA,

• se considera un gradiente transversal topográfico (OSO-ENE) que afecta al
macizo plutónico y a los sedimentos superficiales, y un gradiente topográ-
fico (NNO-SSE) que es la principal fuente del flujo condicionado por la
topografía.

Para mantener el estado redox oxidante en los fluidos antes de alcanzar la lo-
calización del yacimiento de Oklo, ha tenido que producirse una recarga a través
de las arenitas de la  formación FA que afloran en la cuenca de Lastourville. La
conexión hidráulica entre las arenitas de FA en esa cuenca y las mayores unidades
conglomeráticas de FA en la cuenca de Franceville, la proporciona la falla de
Léyou-Mounana.

El sistema de flujo resultante es fundamentalmente paralelo al eje longitudinal
de la cuenca con vías de flujo preferentes en la base de la formación FA. Las velo-
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Figura Ok-18.
Esquema
geométrico del
modelo conceptual
de flujo 3D
condicionado por
la topografía
(modificado de
Salas et al.,
2000c).
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cidades de flujo son del orden de 3 a 8 • 10
–8

m/s con los valores máximos en los
conglomerados marginales. El flujo en el macizo plutónico es del orden de 10

–10
a

10
–12

m/s (varios órdenes de magnitud menor).
El flujo regional es fundamentalmente descendente y paralelo a la base de la

formación FA. Debido a la geometría de la formación y a las características asu-
midas para la falla de Léyou-Mounana, el sistema de flujo gira en dirección E-W
y finalmente vuelve a girar hacia un flujo ascendente verticalmente en el área de
Oklo, donde se han almacenado los hidrocarburos.

De esta forma, el sistema de flujo obtenido explica la interacción del agua oxi-
dante con los sedimentos basales FA y posteriormente con los fluidos reductores
en el área de Oklo. El modelo 3D, por tanto, es capaz de explicar la localización
del yacimiento de uranio en el margen occidental de la cuenca de Franceville co-
mo resultado de las estructuras tectónicas de la cuenca y de la presencia de uni-
dades altamente permeables en la formación FA en el margen de la cuenca.

La aplicación de este modelo 3D parece ser capaz de reproducir las pautas de
flujo que están de acuerdo con los datos existentes. Además, permite explicar las so-
luciones oxidantes con especies acuosas de uranio en la parte superior de los con-
glomerados marginales de FA, donde el principal componente de flujo es vertical.

Consideraciones
Los resultados de la modelización muestran que los modelos de flujo 2D son

insuficientes para describir un sistema de flujo que sea compatible con la localiza-
ción y distribución de los cuerpos de uraninita en la cuenca. Se ha desarrollado un
modelo 3D que representa con éxito los posibles paleofluidos con sistemas de flujo
suficientes en aquéllas partes de la cuenca donde se ha observado la mineralización.

Analogías

La analogía entre los reactores naturales de fisión de Oklo y los sistemas de
almacenamiento de residuos nucleares hechos por el hombre consiste principal-
mente en que Oklo es el único lugar del mundo en el que los actínidos y los pro-
ductos de fisión han estado en un ambiente geológico durante un largo periodo
temporal. Aunque se ha podido obtener una gran cantidad de información cuan-
titativa, persiten todavía incertidumbres sobre las condiciones geoquímicas e hi-
drológicas que han dominado el sistema de Oklo durante el vasto periodo de
tiempo en el que han existido los reactores.

La analogía no es completa, entre otras cosas porque no se espera alterar el
medio hasta el extremo en que lo hicieron las reacciones de fisión. Sin embargo,
sí puede utilizarse el comportamiento integrado del sistema geoquímico de Oklo
con el fin de obtener algún conocimiento para el diseño del AGP. De hecho, el
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sistema de Oklo es el que mayor número y variedad de analogías presenta de to-
dos los análogos estudiados. En este sentido se pueden dividir las analogías en
(Escalier, 1993; Miller et al., 2000):

• analogías del comportamiento de los materiales del sistema de almace-
namiento: combustible gastado, agregados metálicos, barrera arcillosa, in-
novación de materiales y geosfera.

• Analogías de la transferencia del inventario radiactivo (actínidos, produc-
tos de fisión y elementos nativos) en diferentes condiciones redox, mine-
ralogías y temperaturas: procesos de especiación-solubilidad, sorción,
coloides, actividad microbiana, generación de gases, radiólisis y criticidad.

Analogías de los materiales
Combustible gastado: estabilidad de la uraninita
Oklo es el único lugar hallado en la Tierra donde se han producido reaccio-

nes de fisión en cadena de forma natural. La uraninita del núcleo de los reactores
de Oklo fue el combustible que alimentó estas reacciones y constituye un análo-
go casi perfecto de las pastillas de óxido de uranio empleadas como combustible
en las centrales nucleares. Semejanzas destacables entre ambos materiales son las
siguientes:

• La uraninita está compuesta básicamente por dióxido de uranio, al igual
que las pastillas de combustible, y contiene cantidades medibles de pro-
ductos de fisión y de sus hijos.

• La cantidad de 
235

U en las zonas de reactor en el momento de la criticidad
fue de aproximadamente un 3,7% (Gauthier-Lafaye et al., 1996), similar al
enriquecimiento de 

235
U en el combustible comercial (4,1% para el elemen-

to de combustible Westinghouse empleado en las centrales españolas).
• Las arenitas que se hallan bajo los reactores fueron desilicificadas debido a

los fluidos hidrotermales generados durante las reacciones y llegaron a alcan-
zar una porosidad del 30 al 40%. Las lutitas suprayacentes colapsaron, de
modo que las uraninitas fueron recompactadas y recalentadas durante varias
decenas de miles de años. Este proceso es similar al de sinterizado del com-
bustible nuclear, si bien mucho más lento y a menores temperaturas que el
proceso industrial (en el que se alcanzan los 1700 °C). La principal diferen-
cia es que en Oklo este proceso se dio en presencia de agua (Blanc, 1996b).

• Las uraninitas de Oklo contienen inclusiones metálicas con alto con-
tenido en metales fisiogénicos del grupo del platino, similares a los nó-
dulos insolubles existentes en las pastillas de combustible gastado
(Kleykamp, 1985).
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Pese a las similitudes entre la uraninita de las zonas de reactor de Oklo y
los combustibles comerciales, hay importantes diferencias entre estos materia-
les, que pueden conducir a que su comportamiento a largo plazo bajo condi-
ciones geológicas sea distinto. De entre dichas diferencias se pueden destacar
las siguientes:

• Las zonas de reactor de Oklo funcionaron lentamente, durante periodos de
cientos de miles de años, con la mena muy probablemente saliendo y en-
trando en etapas de criticidad muchas veces. Esto supone que las tempe-
raturas máximas alcanzadas en Oklo (hasta unos 550-600 ºC) fueran
menores que las que se alcanzan en un reactor nuclear. Consiguientemente,
los productos de fisión en la uraninita de Oklo no han sufrido un frac-
cionamiento tan importante como en el combustible comercial, que tiene
un tiempo de quemado de unos tres años y medio.

• En la uraninita de Oklo la reacción nuclear ha sido más lenta y menos com-
pleta que en el UO2 de las pastillas del combustible, de forma que en ella
los productos de fisión están en menor concentración que en éste. Por
ejemplo, la comparación de los contenidos en productos de fisión en mues-
tras de uraninita de Oklo (Pérez et al., 2000) y en muestras de combustible
gastado indica que son similares los contenidos en Ba, Sr, Nd, Mo y Rh,
pero que el contenido en Cs es claramente inferior en las uraninitas que en
el combustible nuclear (Gauthier-Lafaye et al., 1999).

• Las uraninitas de Oklo contienen plomo, producido por desintegración ra-
diactiva tanto del 

235
U como del 

238
U. Casi todas las uraninitas de Oklo han

experimentado pérdidas de plomo durante su larga historia geológica al
menos en una ocasión. El plomo aparece ahora en cristales de galena (PbS)
dentro de la uraninita o cerca de ella, o ha escapado completamente de la
vecindad de ésta. La presencia de grandes cantidades de plomo radiogéni-
co (hasta más del 20% en peso) dentro de la uraninita afecta a su estabili-
dad química de manera diferente a como lo hace la presencia de un escaso
porcentaje de productos de fisión en solución sólida en el combustible
comercial gastado.

• Buena parte de la alteración de la uraninita en Oklo tuvo lugar bajo condi-
ciones hidrotermales, poco representativas de las existentes en el sistema de
almacenamiento.

• La presencia de grandes cantidades de materia orgánica próxima a o ínti-
mamente mezclada con la uraninita en los reactores naturales ha influen-
ciado el comportamiento químico, especialmente la estabilidad redox, de la
uraninita.
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Bruno (1996) indicó que la existencia de zonas de reactor con diferentes gra-
dos de alteración oxidante podría dar un indicio de la relación entre la estabilidad
a largo plazo de la matriz del combustible gastado y el grado de oxidación. Los tér-
minos extremos de la escala de alteración oxidante estarían dados por RZ-10 (con
uraninita bien preservada a 400 m de profundidad, con evidencias de coffinitización
pero sin evidencias de formación de minerales secundarios de U

6+
) y Bangombé (zo-

na de reactor alterada, próxima a la superficie, con uraninita, coffinita y también
con evidencias de la formación de minerales secundarios de U

6+
). Esto ha sido do-

cumentado extensamente mediante investigaciones mineralógicas acerca de los dis-
tintos tipos de uraninita y su relación tanto con los eventos geológicos y nucleares
como con su posición con respecto al frente de meteorización actual.

La disolución del UO2 es extremadamente lenta bajo las condiciones reduc-
toras esperables en el sistema de almacenamiento, sin embargo, se acelera a me-
dida que las condiciones se vuelven oxidantes. A pesar de ellas, esta velocidad no
se hace significativa hasta que el combustible es oxidado más allá de la fase U3O7.
Esto tiene importancia relevante en la evaluación de la seguridad puesto que, aun-
que el combustible estará situado en condiciones reductoras, el proceso de radió-
lisis puede provocar un cambio local a condiciones oxidantes aumentando así la
velocidad de disolución del combustible. Aunque la matriz no se disuelva com-
pletamente, los radionucleidos pueden liberarse del combustible si éste se oxida
a U3O8 puesto que su estructura cristalina se reordena en ese estado de oxidación
y puede permitir la liberación de los radionucleidos, en un grado incluso mayor
que el debido a simple disolución (Miller et al., 2000).

Para poder extrapolar a largo plazo estas observaciones realizadas en labora-
torio, es necesario el uso de análogos. La existencia de muchos yacimientos de
uranio de cientos de millones de años de edad apoya la observación de que la ci-
nética de disolución en sistemas naturales es lenta. Para poder explicar esta lon-
gevidad se han hecho muchos estudios sobre los factores críticos que afectan a la
estabilidad a largo plazo de la uraninita. En Oklo se han producido al menos seis
generaciones de uraninita a lo largo de su historia geológica (Jensen y Ewing,
1998; Trotignon et al., 2000) y es difícil relacionar el hábito de las uraninitas con
los modos y la duración de la corrosión. Si a este hecho se le añade que no se co-
noce cuánta agua ha fluido a través de la mena después de que finalizasen las re-
acciones, ni cuánto tiempo interactuaron las soluciones con la uraninita, ni a qué
temperaturas, se deduce que es imposible determinar la tasa de disolución que ha
tenido la uraninita en los reactores (Oversby, 2000). Los experimentos llevados a
cabo en laboratorio han servido para determinar tasas de disolución a corto pla-
zo y para comprobar que los mecanismos de disolución de la uraninita son bási-
camente los mismos que para el combustible gastado. De esto se infiere que los
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procesos de alteración y disolución de la uraninita en Oklo pueden considerarse
análogos de los que puede sufrir el combustible en el sistema de almacenamiento.

Como ya se ha comentado anteriormente, un FEP extensamente documenta-
do en Oklo ha sido la coffinitización de la uraninita, que puede ocurrir a altas o
bajas temperaturas. La coffinita formada a expensas de la uraninita atrapa muchos
radionucleidos, pero se altera rápidamente si cambian las características químicas
de la solución. Sería por ello necesario evaluar si la coffinitización es un escenario
posible para la evolución del combustible gastado (Trotignon et al., 2000).

Con respecto a la estabilidad de la matriz del combustible gastado bajo di-
ferentes ambientes térmicos, nucleares y geoquímicos, el proyecto Oklo ha da-
do indicaciones cualitativas y cuantitativas de que los modelos usados
actualmente para predecir la estabilidad de la matriz a largo plazo no se contra-
dicen con la enorme cantidad de evidencias mineralógicas y geoquímicas reco-
piladas durante las investigaciones.

Es importante hacer notar que, pese a los notables procesos térmicos y nuclea-
res sufridos a lo largo del tiempo por las diversas generaciones de uraninitas de
Oklo, alrededor del 90% de la uraninita original se conserva todavía en los reac-
tores (Miller et al., 2000), y sólo se ha identificado una pérdida importante de ura-
nio durante el funcionamiento de los reactores y en el evento hidrotermal que
acompañó a la intrusión del dique de dolerita (Gauthier-Lafaye et al., 1999). La di-
solución de uranio sólo ha tenido lugar de forma sustancial en conjunción con la
oxidación de azufre, proceso que, al igual que los eventos hidrotermales, no ocu-
rrirá previsiblemente en los conceptos actuales del sistema de almacenamiento.

Agregados metálicos y sus elementos asociados
En muchos combustibles comerciales de UO2, los elementos Ru, Rh, Pd, Mo

y Tc forman una aleación (denominada fase épsilon) que precipita como partícu-
las metálicas en los bordes de grano y otros defectos de la red cristalina del UO2

(Jeffry, 1967, Kleykamp, 1985, Janeczek, 1999).
Los agregados metálicos encontrados en las uraninitas de los reactores natu-

rales de fisión pueden considerarse unos buenos análogos de esta fase. La princi-
pal conclusión obtenida de su estudio es que el 

99
Tc puede estabilizarse en estos

agregados y no ser tan fácilmente oxidado a una fase soluble como se ha asumido
en muchos cálculos de la evaluación de la seguridad (Obersby, 2000).

Analogía de la barrera arcillosa
El halo arcilloso hidrotermal (argile de pile) que rodea el núcleo de los RZ y las

lutitas de la formación FB que se hallan sobre los reactores se han estudiado como
análogos de la barrera de ingeniería arcillosa del sistema de almacenamiento y de la
geosfera arcillosa, respectivamente. La ventaja de este análogo es que Oklo es el úni-

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

278

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 278



co lugar del mundo donde se han podido estudiar los procesos de transporte y re-
tención de los productos de fisión en arcillas durante un gran lapso temporal.

Los dos principales inconvenientes de esta analogía son los siguientes:
• La naturaleza, composición y textura de los minerales de la arcilla en los 

reactores naturales y en sus proximidades no es uniforme. Además en la
argile de pile no hay arcillas bentoníticas, que son el análogo adecuado de
la barrera arcillosa de ingeniería.

• Gran parte de los procesos de transporte y retención de radionucleidos tu-
vieron lugar bajo condiciones hidrotermales, condiciones poco esperables
en un sistema de almacenamiento. Además, en algunos casos la movi-
lización de los productos de fisión y la formación de arcillas fueron proce-
sos contemporáneos.

El principal inconveniente de emplear bentonita como barrera de ingeniería
arcillosa alrededor de los contenedores de residuos es la posible transformación
de la bentonita en illita a lo largo del tiempo, debido a la circulación de agua y al
incremento de la temperatura y de la presión. La illita no tiene las mismas pro-
piedades que la bentonita en cuanto a la capacidad de retención y al hinchamien-
to, por lo que su comportamiento como material de sellado no es tan bueno. Sin
embargo, en Oklo se ha observado que la argile de pile (mayoritariamente illítica)
que rodea los núcleos de los reactores es efectiva como barrera hidráulica ante la
circulación del agua y como barrera a la migración de los productos de fisión
(Brandberg et al., 1993).

No se puede decir lo mismo en el caso de Bangombé, cuyo reactor, a sólo
12 m de profundidad bajo la superficie del terreno, se encuentra sometido a me-
teorización bajo un clima tropical húmedo con variaciones estacionales de plu-
viosidad. En este reactor los minerales de la arcilla han sufrido una serie de
transformaciones y el U procedente del núcleo del reactor se ha movilizado, lle-
gando a hallarse en la actualidad en minerales de la arcilla a varios metros del
núcleo y también disuelto en las aguas percolantes. Lo mismo sucede con las
REE fisiogénicas y en ambos casos se ha determinado que el proceso de movili-
zación es un proceso reciente (<1 Ma; Blanc, 1996b).

En general puede decirse que los estudios realizados en los materiales arci-
llosos que rodean los reactores muestran que los minerales de la arcilla que no es-
tán sometidos a meteorización tienen elevadas capacidades de retención
(especialmente por sorción) de productos de fisión y actínidos (Bros et al., 1994).

Daños producidos por la radiación
Los tamaños cristalinos de la illita del núcleo del reactor de Bangombé y de

algunas muestras del manto arcilloso son menores (45 a 52 nm) que los del resto
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de illitas del manto arcilloso (63 a 67 nm) y de las lutitas FB (69 a 79 nm) (Eberly
et al., 1996). Los pequeños tamaños cristalinos pueden estar causados por el da-
ño producido por la radiación en la illita adyacente a la uraninita (Janeczek,
1999). Sin embargo, este tema requiere de una mayor investigación.

Innovación de materiales
Posible utilización de matriz bituminosa: degradación producida por la radiación
En los reactores de Oklo (Nagy, 1993) se han encontrado juntos betún grafí-

tico y uraninita y este hecho ha permitido usar este sistema como un análogo pa-
ra el estudio de la degradación del betún provocada por la radiación, sirviendo,
así de complemento a los experimentos de laboratorio que no son estrictamente
comparables con las situaciones reales a largo plazo.

La materia orgánica presente en los reactores naturales de fisión se ha es-
tudiado como análogo de los asfaltos tecnológicos empleados como matriz del
residuo. La analogía entre los dos materiales no es muy buena (Nagy, 1994),
puesto que actualmente la materia orgánica de los reactores se parece más al
grafito que al asfalto. A pesar de que en los diseños españoles actuales del sis-
tema de almacenamiento para residuos radiactivos de alta actividad no está
contemplada la utilización de matriz bituminosa, es muy interesante realizar
aquí una breve reseña sobre la materia orgánica de los reactores naturales, de-
bido a la importancia crucial que ésta parece haber desempeñado en la preser-
vación de la uraninita en ellos.

Los reactores 1 a 6 de Oklo sólo contienen trazas de materia orgánica, pero los
demás son ricos en ella (Nagy et al., 1993). En estos últimos, la distribución de las
sustancias orgánicas es heterogénea. Hay dos tipos de materia orgánica en los 
reactores: betún sólido y kerógeno. Durante la criticidad se generó betún líquido
por reacción del kerógeno con el agua a elevadas temperaturas, y posteriormente
este betún solidificó. El betún líquido ayudó a reducir el U(VI) de las soluciones
acuosas a U(IV), lo que resultó en la precipitación de uraninita que incorporó isó-
topos fisiogénicos. Estos cristales de uraninita quedaron incluidos en el betún, y al
solidificar éste, quedaron inmovilizados. Este mecanismo impidió las pérdidas de
235

U y productos de fisión durante largos periodos de tiempo; de hecho, se consi-
dera que el betún sólido fue más efectivo que los minerales de la arcilla en impedir
la liberación de uranio y elementos fisiogénicos en Oklo (Nagy et al., 1993).

El betún grafítico que envuelve la uraninita en los reactores naturales es todavía
lo suficientemente sólido e hidrofóbico como para servir de medio protector de los
granos de uraninita, inhibiendo la pérdida de 

235
U y de productos de fisión atrapados

en ellos. En uno de los reactores donde la uraninita no está incluida en betún sólido,
varios productos de fisión han experimentado una sustancial migración desde la zo-
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na de reactor (por ejemplo, Sr, Cs, Rb y Ba se han perdido casi completamente;
Naudet, 1991). Por el contrario, en RZ-10, un reactor rico en materia orgánica, estos
mismos elementos han sido retenidos muy eficazmente (Hidaka y Holliger, 1993;
Hidaka et al., 1993a). Estos datos sugieren que el uso de sólidos orgánicos hidrofó-
bicos, tales como el betún grafítico, como medio de inmovilización de radionuclei-
dos en residuos nucleares debiera estudiarse de cara a su posible utilización en el
sistema de almacenamiento (Nagy et al., 1993).

Fosfatos y circones como nuevos materiales para la matriz del residuo
Se han hallado diferentes tipos de fosfatos y circones en las arcillas y en el nú-

cleo de varias RZs, que atraparon actínidos y productos de fisión durante la criti-
cidad de los reactores. Estos elementos han permanecido en el interior de estas
fases minerales (bien como inclusiones o en su estructura cristalina) hasta hoy, ca-
si 2000 Ma después de quedar retenidos en ellas.

Los apatitos tienen además la propiedad, a temperaturas superiores a 60 °C,
de hacer desaparecer los daños que la radiación produce en sus redes cristalinas,
por lo que no les afecta la metamictización (Trotignon et al., 2000).

En condiciones de baja temperatura, la solubilidad de los fosfatos y circones
es mínima, por lo que añadir estos minerales a la barrera de ingeniería arcillosa no
ayudaría a mejorar la capacidad de retención de ésta. Sin embargo, se ha sugeri-
do (Carpéna y Sère, 1996) que podría estudiarse la utilización de fosfatos o circo-
nes como matrices cristalinas del residuo. Esta sugerencia merece una mayor
atención en el futuro.

Geosfera
En Oklo, la geosfera comprendería la parte del medio geológico que se ex-

tiende hacia fuera desde el borde exterior de la argile de pile. Los diferentes tipos
de roca presentes en Oklo permiten estudiar los procesos de transporte en dife-
rentes tipos de medios geológicos: (a) el transporte de radionucleidos por flujo en
fracturas se ha estudiado en las arenitas FA (similares a rocas cristalinas fractura-
das) que se encuentran bajo los reactores; y (b) los procesos de transporte de ra-
dionucleidos en formaciones arcillosas se han estudiado en las secuencias de
lutitas FB que cubren las zonas de reactor. En todos los casos es muy importante
diferenciar (y no siempre es fácil) entre los procesos hidrotermales pretéritos y los
procesos de baja temperatura actuales.

Analogías de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos

Especiación-solubilidad
Dentro de este apartado se incluyen dos aspectos fundamentales relacionados

con la caracterización y predicción del comportamiento de los radionucleidos (en
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cuanto a su migración y/o retención) mediante metodologías de modelización geo-
química. Estos aspectos son, por un lado, los cálculos realizados para la interpre-
tación de los procesos de interacción agua-roca que controlan el comportamien-
to del sistema (“caracterización hidrogeoquímica 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 códigos y bases de datos ter-
modinámicos en tareas predictivas como las requeridas por la evaluación de la se-
guridad (“ejercicios de BPM”).

Caracterización hidrogeoquímica del sistema
La utilización de distintos códigos y aproximaciones para la modelización

geoquímica de estos sistemas ha permitido elaborar un modelo geoquímico para
los procesos de interacción agua-roca en el sistema.

Ejercicio de BPM
En este análogo los elementos considerados fueron Al, Ba, Li, Mn, U y Zn,

y posteriormente se incluyeron los REE. Las concentraciones y fases limitantes
obtenidas por los distintos grupos, mediante la aplicación de diferentes códi-
gos y bases de datos termodinámicos, son razonablemente comparables y se
aproximan a los datos.

Una de las principales conclusiones obtenidas de este ejercicio predictivo, te-
niendo en cuenta la información mineralógica existente sobre el área (que indica
la íntima asociación de los ciclos de U y Fe en Okélobondo) fue que la solubili-
dad del U se ajusta bastante bien a la tendencia y los valores de concentración me-
didos en el sistema natural, cuando se supone su coprecipitación en oxihidróxidos
de hierro.

Sorción
Los actínidos y los productos de fisión que se movilizaron durante las diversas

etapas de disolución y alteración de la uraninita de los reactores reprecipitaron
dentro de éstos o bien migraron fuera de las zonas de reactor. Como resultado, los
reactores están rodeados por halos de actínidos y productos de fisión lixiviados de
la uraninita y dispersados en las rocas encajantes. Se conoce poco el grado de mi-
gración de los elementos gaseosos o volátiles (gases nobles, I, Cs, Sr y Rb), pero sí
se sabe que estos elementos desaparecieron casi completamente de los reactores y
de sus proximidades. Las distancias mínimas de migración de algunos productos
de fisión se han determinado a partir de análisis de éstos o de sus hijos estables en
las rocas encajantes. Muchos estudios geoquímicos sugieren que la mayor parte de
los productos de fisión se retuvieron en los primeros 10 metros alrededor de los 
reactores. Los principales procesos de retardo fueron la sorción y la precipitación,
que limitaron la movilidad de muchos actínidos y productos de fisión bajo las con-
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diciones reductoras que prevalecieron en y alrededor de los reactores. Las distan-
cias mínimas de migración determinadas para algunos elementos en las
Formaciones FA (arenitas situadas bajo los reactores) y FB (lutitas ricas en materia
orgánica situadas sobre los reactores) son las siguientes (Janeczek, 1999):

Ru: 12 m (FA)
Tc: 10 m (FA)
Ag, Mo, Pd, Sn, Te: 6,5 m (FA)
235

U: 0,6 m (FA); 6,5 m (FB)
LREE: 1,3 m (FA); 5,5 m (FB)
Pb: 3 m (FA)
Xe, Kr, I, Cs, Rb, Sr: pérdida casi total.

Se han hallado evidencias indirectas del comportamiento de algunos radio-
nucleidos importantes: retención de Pu en clorita y apatito (Bros, 1993; Bros et
al., 1996), indicación de posible retención de yodo, probable retención de Tc en
clorita y óxidos de Mn. Se ha prestado una atención especial a los REE y se ha evi-
denciado el comportamiento diferencial de las ligeras y las pesadas, debido a la di-
ferente estabilidad de los complejos carbonatados que forman (Stille et al., 2000).
Se han observado procesos de retención de REE en arcillas (clorita, illita/esmec-
tita) y en óxidos de Fe-Mn, así como su incorporación en la red de fosfatos.

Es necesario indicar aquí que muchas fases minerales investigadas en Oklo en
relación con el proceso de sorción (clorita, illita, oxihidróxidos de Fe) se pueden
encontrar casi en cualquier geosfera arcillosa o granítica, por lo que las observa-
ciones hechas en Oklo al respecto serán de utilidad a la evaluación de la seguri-
dad (Trotignon et al., 2000). 

Coloides
Caracterización y capacidad de transporte
Las conclusiones más destacadas de los estudios sobre los coloides presentes

en los yacimientos de Oklo, Okélobondo y Bangombé son que el material coloi-
dal posee una gran capacidad para captar uranio, por lo que constituye un sumi-
dero eficiente para este elemento. Sin embargo, el U presente en el agua está
fundamentalmente en la fracción en solución, dado que la concentración total de
coloides en las aguas es muy baja. En el somero sistema de Bangombé sólo alre-
dedor del 2% del total de U presente en el agua se asocia a los coloides. Este por-
centaje debe ser incluso menor en el yacimiento de Oklo.

Estos datos vienen a corroborar los estudios sobre coloides realizados en
Poços de Caldas, que también indicaban que la relevancia de la fracción particu-
lar en el transporte de radionucleidos es escasa.
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En cuanto al tipo de coloides encontrados, éstos son fundamentalmente si-
licatos y silicoaluminatos, y en menor medida oxihidróxidos de Fe, Ti, Al y Mn,
carbonatos y sulfatos. También es destacable la presencia de coloides fosfata-
dos por su importancia como sumideros de REE y como causantes de su frac-
cionamiento.

Actividad Microbiana
El estudio llevado a cabo en este sistema indica que existe una gran variedad

de microbios en las aguas subterráneas, y además se encuentran en un número
comparable al encontrado en otros sistemas naturales a profundidades semejan-
tes. De forma complementaria, el análisis específico de los efectos de la actividad
microbiana en el subsistema de Bangombé ha permitido identificar la influencia
de los microbios en el estado redox de las soluciones y la capacidad reductora del
sistema agua - roca - materia orgánica mediante el descenso del Eh y el aumento
de la alcalinidad.

Generación de gases
Los elementos Xe, Kr y I se produjeron de forma abundante en las reaccio-

nes de fisión, y debido a que poseen un radio iónico mayor que el del uranio no
fueron retenidos en la estructura de la uraninita, escapando en forma de gas. Es
posible que la migración de ese gas desde el interior de los granos de uraninita sea
el proceso responsable de las estructuras especiales que presentan éstas: bordes
crenulados, canales y fracturas (Gauthier-Lafaye et al., 1996).

Radiólisis
En el modelo de radiólisis se asume que muchos de los radionucleidos pre-

cipitan cuando atraviesan el frente redox provocado por dicho proceso. Esto
está apoyado por las observaciones en Osamu Utsumi y en Oklo. En Oklo, se
ha interpretado que algunos de los productos de fisión oxidables han sufrido
una oxidación debido a la radiólisis seguida por la disolución y migración fue-
ra de la zona del reactor. A unos pocos metros de distancia esos elementos son
reducidos y precipitados, probablemente debido a que el contenido de las es-
pecies oxidantes en el agua subterránea a esa distancia habría disminuido
(Brandberg et al., 1993).

La observación más notable realizada en Oklo acerca de la radiólisis es que
el medio local fue capaz de contrarrestar los efectos de este proceso, e impidió
que el U se oxidase, disolviese y movilizase de forma significativa tras el fun-
cionamiento de los reactores, de modo que los REE fisiogénicas siguieron pre-
sentes en cantidades moderadas (Oversby, 2000). Este hecho sería debido a la
retención de H2 por las arcillas que rodean los reactores y por la reacción de las
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especies oxidantes producidas por la radiólisis con el Fe(II) y, especialmente,
con la materia orgánica presentes en los reactores y en las rocas que los ro-
dean. La conclusión más notable de este estudio es, pues, que el efecto de la
radiólisis no tiene por qué ser necesariamente la implantación de unas condi-
ciones redox oxidantes.

Criticidad
De acuerdo con Oversby (2000) una de las conclusiones más importantes que

pueden extraerse del estudio de las zonas de reactor de Oklo es que la criticidad
es difícil de lograr en un medio natural, y que en el caso de que ocurra, es un pro-
ceso autolimitante. Este es un punto importante, que tiene relevancia en el análi-
sis del comportamiento de los almacenamientos geológicos de residuos
radiactivos, especialmente si el residuo es rico en isótopos fisibles.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

Las especiales características de este sistema natural hacen que sea uno de los
análogos más citados en ejercicios de evaluación de la seguridad y también en
cualquier intento de comunicación a audiencias no técnicas. Las principales apor-
taciones a los distintos aspectos de la evaluación de la seguridad se pueden resu-
mir en lo siguiente.

Caracterización del sistema
En este proyecto se ha desarrollado una aproximación metodológica al mues-

treo y obtención de datos, al análisis de esta información, a su modelización y a la
comparación entre las observaciones en el campo y los datos experimentales de
laboratorio. Toda esta metodología puede emplearse para el desarrollo de los mo-
delos de seguridad aplicables a los lugares de almacenamiento.

Desarrollo de escenarios y modelos conceptuales
La utilidad de los estudios de este sistema natural ha sido muy amplia y en

muy distintos campos. En general se han podido desarrollar modelos de compor-
tamiento y evolución de muchos de los componentes y subsistemas de un sistema
de almacenamiento, y en otros casos la información obtenida ha servido de apo-
yo a los modelos ya existentes. Los aspectos más relevantes en los que Oklo ha
aportado información fundamental son los siguientes:

• El análisis de la transferencia de radionucleidos durante el almacenamien-
to en una formación geológica profunda en escalas espacio-temporales 
adecuadas.

• El estudio del comportamiento a largo plazo de los materiales rocosos que
ofrecen similitudes con las barreras arcillosas o bituminosas o de las for-
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maciones esquistosas así como la migración en la geosfera (procesos geo-
químicos, efectos térmicos, efectos de radiación), lo que ha permitido la
comprobación de modelos específicos.

• La identificación de un inventario de los elementos que han migrado fuera
de los reactores y de los que han permanecido estables en la uraninita o la
matriz envolvente, estableciendo el balance de los elementos migrados y
retenidos de una forma cuantitativa y modelizando los mecanismos que han
permitido la migración y/o retención de los elementos fisiogénicos.

La contribución de Oklo con respecto a los modelos conceptuales del
comportamiento del combustible gastado está citada explícitamente en algunos
ejercicios de evaluación de la seguridad como AECL-94 (Goodwin et al.,
1994), donde se cita como apoyo al conocimiento de la evolución a largo pla-
zo del sistema de referencia. También en TSPA-VA (1988) se hace referencia en
varios apartados a la contribución de este análogo. De hecho, en las conclusio-
nes de este ejercicio, se cita para insistir sobre la necesidad del aumento de la
confianza sobre los procesos de movilización y transporte de radionucleidos en
condiciones oxidantes y reductoras.

Otra contribución importante se refiere a la posibilidad del uso de nuevos ma-
teriales como constituyentes de las barreras de ingeniería. La comparación de la re-
tención de productos de fisión entre los cristales de uraninita envueltos en grafito y
los envueltos en minerales de la arcilla muestra claramente que la contención por el
grafito es mayor, pese a la radiación que ha sufrido este grafito. Aunque es una bue-
na observación cualitativa, no puede usarse cuantitativamente en la evaluación de la
seguridad, debido a las diferencias entre Oklo y el sistema de almacenamiento.

En Oklo la composición del betún es muy distinta de la propia de los asfal-
tos tecnológicos usados como matriz de inmovilización. El betún de Oklo ha sido
alterado hasta formar grafito casi puro debido a la pérdida de volátiles. Además,
la uraninita está como cristales discretos o agregados cristalinos en el grafito y, por
tanto, los efectos de la radiación están localizados, mientras que en el residuo los
radionucleidos estarán dispersos homogéneamente en el betún dando lugar a do-
sis bajas no localizadas. Es muy difícil por tanto, aplicar los resultados del análo-
go natural a las condiciones del sistema de almacenamiento.

En algunas de las zonas de reactor se ha observado un silicato de U(IV) ri-
co en Zr(IV) (Gauthier-Lafaye et al., 1996). Este hecho es interesante en lo que
respecta a la presencia de zircaloy-4 en los componentes estructurales del ele-
mento de combustible gastado. El circonio procedente de esta aleación podría
incorporarse a las reacciones de alteración de la matriz del combustible gastado
en condiciones reductoras. La fase de U y Zr observada ha sido capaz de incor-
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porar varios de los productos de las reacciones nucleares (
240

Pu, 
90

Sr, Zr, Ce y
Nd); sin embargo, su morfología indica que se formó por interacción con flui-
dos hidrotermales y, por tanto, es difícil que se origine en las condiciones del sis-
tema de almacenamiento.

Desarrollo de escenarios
Oklo ha ofrecido también la oportunidad de estudiar la migración de los radio-

nucleidos ante el evento de intrusión de un dique de dolerita y durante el proceso de
meteorización del reactor de Bangombé (Hidaka, 1995). Estas dos situaciones han si-
do las más extensamente investigadas y se describen en detalle a continuación.

Intrusión de un dique de dolerita
El mapa de distribución de uranio en el depósito de Oklo-Okélobondo mues-

tra un incremento del contenido en uranio de las capas mineralizadas alrededor
del dique de dolerita que intruyó hace unos 780 Ma (Michaud, 1998). Esto sugie-
re que se produjo un evento de disolución-precipitación de uranio durante la in-
trusión dolerítica o poco después. Esta intrusión se ha relacionado con un
incremento del gradiente geotérmico en la cuenca, de modo que no sólo los reac-
tores más próximos al dique se vieron afectados sino que, en general, todos los RZ
sufrieron algún cambio. El dique por sí solo produjo un incremento local de la
temperatura que cambió el sistema hidrodinámico en el reservorio FA, así como
la interacción agua-roca y por tanto, las características químicas de los fluidos. Un
fluido hidrotermal de elevada salinidad se correlaciona con este evento (Gauthier-
Lafaye et al., 1999).

El reactor más afectado fue RZ-13, que se halla a sólo 10 m del dique, y en
menor medida, RZ-10, que se encuentra algo más alejado. En el reactor 13 las
temperaturas pudieron alcanzar entonces los 400ºC, contribuyendo así a la elimi-
nación del material orgánico inicialmente presente, y perdiéndose completamen-
te el plomo radiogénico de la uraninita presente en dicho reactor (Holliger, 1994
a y b). Sin embargo, las uraninitas que se encuentran inmersas en materia orgáni-
ca y en las partes resilicificadas del núcleo del reactor no han experimentado di-
cha pérdida (Holliger, 1994 a y b). En RZ-10, se produjo un pérdida masiva de
plomo de la uraninita (superior al 11%) y su precipitación como plomo nativo y
en inclusiones metálicas (Holliger, 1992; Ewing y Janeczek, 1993). 

Además del Pb (Gauthier-Lafaye et al., 1996), otros elementos migraron a
partir de las uraninitas durante el evento de la intrusión del dique de dolerita: Ru
(fisiogénico y producido por descomposición radiactiva del 

99
Tc fisiogénico), Rh y

Te. Esto está evidenciado por la presencia de diversas fases minerales de Ru (aso-
ciado con As) halladas en Oklo, Okélobondo y Bangombé, que contienen además
Pb, Co, Ni, U, Rh, Te, S, Se, Zr y Cu (Gauthier-Lafaye et al., 1999).
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Escenarios de intrusión ígnea como el existente en Oklo han sido considera-
dos, por ejemplo, en TSPA-VA (1998) aunque desde premisas distintas a las eva-
luables en este análogo.

Procesos de meteorización
Las localidades de Oklo, Okélobondo y Bangombé tienen un clima tropical

húmedo, debido al cual se desarrollan en ellas notables perfiles de alteración. El
grado de meteorización de cada reactor depende de su profundidad y de su loca-
lización en el perfil laterítico ideal. A menor profundidad, los minerales de la ar-
cilla, la uraninita, los agregados metálicos y los apatitos son menos estables,
favoreciendo la liberación de productos de fisión.

Así, las características químicas y mineralógicas específicas de los reactores
próximos a la superficie parecen controladas por la interacción con el agua su-
perficial. Este fluido es responsable de la disolución/cristalización de uraninitas,
meteorización de cloritas y oxidación de betún en los reactores menos profundos,
mientras que las zonas de reactor más profundas (10, 13 y Okélobondo) perma-
necen preservadas de la interacción con los fluidos superficiales. Por ejemplo, el
reactor 10 es un sistema casi cerrado para los actínidos y los productos de fisión
(Pourcelot y Gauthier-Lafaye, 1998).

Los reactores 1 al 9 no están directamente afectados por el desarrollo del
perfil de alteración; sin embargo, son afectados por aguas meteóricas. El reac-
tor de Bangombé se localiza a la profundidad a la que el suelo comienza a desa-
rrollarse, por lo que es el más afectado por la meteorización, (Pourcelot y
Gauthier-Lafaye, 1998). En esta RZ, la alteración ha sido tal que, caso de ha-
berse fijado en la geosfera uranio empobrecido en 

235
U procedente del núcleo

del reactor, se lixivió y se produjo la fijación de uranio normal procedente de la
mena que rodea el RZ (Blanc, 1994).

El perfil de meteorización desarrollado sobre el reactor de Bangombé ha si-
do el más estudiado. Se ha conseguido determinar cuantitativamente la distribu-
ción de uranio y REE en él, y los procesos causantes de dicha distribución.
Asimismo, se ha conseguido modelizar el proceso de meteorización que acompa-
ña al avance del frente redox al que se asocia este perfil (Peña et al., 1998), así co-
mo la velocidad de este avance (Bros et al., 2000).

Una observación interesante realizada en el perfil de Bangombé es que los car-
bonatos y las fases amorfas desempeñan sólo un papel secundario en la fijación del
U (Salah et al, 2000). La abundancia de los uranilfosfatos y uranilsulfatos en este
perfil enfatiza la importancia del azufre y del fósforo en la migración y retardo del
uranio durante la meteorización. Por otra parte, en cuanto a los REE, la única fa-
se de uranilo en la que se han observado concentraciones significativas de lantáni-
dos ha sido una francoisita rica en LREE (especialmente en Ce). De hecho, las fases
con uranilo parecen ser pobres candidatos para el retardo de lantánidos en la 
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geosfera durante la corrosión de residuos radiactivos de alta actividad (Jensen et
al., 1997; Jensen y Ewing, 1998). Esto no es consistente con la propuesta sustitu-
ción de lantánidos en la estructura de fases con U

6+
(Burns et al., 1997). 

Criticidad
El estudio de Oklo también ha servido para el planteamiento del escenario de

criticidad. En el ejercicio TSPA-VA (US DOE, 1998) se hace referencia a este aná-
logo al hablar de los efectos disruptivos relacionados con la criticidad, como ejem-
plo que evidencia la importancia de los aportes de agua en el proceso.
Indirectamente, esta referencia sirve para justificar la posible existencia de fenó-
menos de criticidad fuera del contenedor (out-of-package criticality scenarios).
También en el ejercicio de seguridad SR-97 (SKB, 1999a) se hace mención a este
análogo al hablar del escenario de criticidad.

Aportación de datos cuantitativos
La dilatada historia geológica de los reactores naturales de fisión implica un

elevado grado de incertidumbre acerca de cuáles han sido los procesos actuantes
en el sistema y cómo lo han afectado. Por ello, aunque en este análogo se han rea-
lizado muchas observaciones interesantes, la obtención en él de datos cuantitati-
vos más o menos extrapolables a las condiciones del sistema de almacenamiento
presenta serias dificultades.

Algunas observaciones de interés son las referidas a las distancias mínimas al-
canzadas por diferentes radioelementos al ser transportados desde el núcleo de los
reactores. Estos valores deben manejarse con precaución, puesto que las condi-
ciones físicas e hidrogeoquímicas de migración y retención de dichos elementos
han sido diferentes a las esperables en un sistema de almacenamiento. Sin embar-
go, pueden tener interés como datos semicuantitativos a contrastar en ejercicios
de evaluación de la seguridad. Así, se ha medido una distancia mínima de migra-
ción del Pu en la argile de pile del reactor 10 durante la criticidad: 80 cm (Bros et
al., 1993), distancia del mismo orden de magnitud a la calculada en el ejercicio
SKB 91 (SKB, 1992) para la migración del Pu en la barrera de ingeniería (Blanc,
1996b). Se han determinado asimismo distancias mínimas de migración de varios
radioelementos en la geosfera que rodea los reactores, tanto en arenitas semejan-
tes a rocas cristalinas fracturadas como en lutitas ricas en materia orgánica.

Otros datos interesantes obtenidos en este análogo son los de la velocidad de
liberación de algunos elementos desde la uraninita de los reactores:

•
99
Tc: 1,5 ± 0,5 • 10

–6
años

–1
, en condiciones reductoras y a alta temperatura

(unos 400 °C) durante el funcionamiento de los reactores[52] (Curtis, 1996).
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•
226

Ra: 195 Bq • kg
–1

• año
–1

durante los últimos 8000 años en el reactor de
Bangombé, bajo condiciones de meteorización (Bros et al., 2000).

También se ha calculado la velocidad de avance del frente redox asociado al
perfil de meteorización de Bangombé: 15 m/Ma (Bros et al., 2000), que también
corresponde a la velocidad de erosión del terreno, suponiendo que sea ésta la
principal causa del descenso del frente.

Comprobación de códigos y bases de datos
El número total de códigos utilizados en la caracterización del modelo hi-

drogeoquímico del análogo y en el ejercicio de BPM asciende a 16 (tabla Ok-4).
Un hecho destacable es la utilización de hasta cinco códigos acoplados de trans-
porte reactivo, lo que convierte a Oklo en el análogo en el que se han utilizado
más códigos de este tipo. Por otro lado, y aunque no se trata de un programa geo-
químico, en Oklo también se utilizó el código CODE-BRIGHT (Olivella, 1995)
para la realización de simulaciones termohidrológicas sobre la génesis del yaci-
miento (Salas et al., 2000c). Se trata de un código acoplado termohidromecánico
financiado por Enresa y utilizado en el análisis del comportamiento de la barrera
bentonítica en el ejercicio de Enresa 2000.

Para la caracterización del modelo hidrogeoquímico se emplearon los có-
digos de especiación, pautas de reacción y balance de masas desarrollados por
el US Gelogical Survey, WATEQ4F, (Ball y Nordstrom, 1991), PHREEQE
(Parkhurst et al., 1980, 1990) y NETPATH (Plummer et al., 1991), respectiva-
mente, dentro de la metodología de problema inverso clásicamente definida en
modelización geoquímica con esas herramientas. Son códigos de amplia difu-
sión en el ámbito científico y todos ellos, especialmente el código PHREEQE,
han sido utilizados en ejercicios de evaluación de la seguridad, proyectos de in-
tercomparación y en otros análogos naturales (tabla Ok-4). El código PHRE-
EQC (también desarrollado por el US Geological Survey; Parkhurst y Appelo,
1995) constituye el último eslabón en el desarrollo de los códigos de la familia
PHREEQE. Pese a lo reciente de su aparición ya ha sido empleado en ejerci-
cios de evaluación de la seguridad como SR-97 (SKB, 1999a) y en los análogos
de Palmottu y Maqarin.

Junto a los anteriores, se empleó la versión 7.0 del código EQ3/6 (Wolery,
1992a), otro de los programas más utilizados en el ámbito científico y de la eva-
luación de la seguridad (tabla Ok-4). Además, este código ha obtenido recien-
temente el certificado de calidad (QA: quality assurance) para su uso en Yucca
Mountain y se encuentra explícitamente contemplado como uno de los módu-
los del programa general de evaluación de la seguridad utilizado en TSPA-VA
(U.S. DOE, 1998).
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Códigos usados en Ejercicios de Otros Ejercicios de
Oklo evaluación de la análogos intercomparación

seguridad naturales
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l a
ná
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go

WATEQ4F

(Ball y Nordstrom, 1991)

NETPATH

(Plummer et al., 1991)

PHREEQE

(Parkhurst et al., 1980,

1990)

EQ3/6 

(Wolery y Daveler, 1992 a

y b)

PHREEQC

(Parkhurst y Appelo,1995)

M3 (Laaksoharju y

Skarman, 1995)

CHIMERE

(Coudrain-Ribstein, 1988)

MINTEQ

(Felmy et al., 1984)

CHESS

(Van der Lee, 1993)

KINDIS (Clement, 1992)

ACT2 (Geochemical

Workbench)

(Bethke, 1994)

MPATH (Lichtner, 1992)

SITE-94 (SKI, 1996)

SITE-94 (SKI, 1996)

SR-97 (SKB, 1999a)

Project-90 (SKI, 1991)

NRC IPA-2 (Wescott et al.,

1994)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Granitos (Enresa, 1997)

AGP-Arcilla (Enresa, 1999) 

SPA (Baudoin et al., 1999)

Project-90 (SKI, 1991)

KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Arcilla (Enresa, 1999)

TSPA-VA (U.S. DOE, 1998)

SR-97 (SKB, 1999a)

TILA-99 (Vieno y Nordman,

1999)

SR-97 (SKB, 1999a)

SR-97 (SKB, 1999a)

TSPA-VA (US. DOE, 1998)

SITE-94 (SKI, 1996)

Poços de Caldas

El Berrocal

Cigar Lake 

El Berrocal

Palmottu

Cigar Lake

El Berrocal

Poços de Caldas

Oklo

Needle`s Eye

Broubster

South Terras 

Maqarin

Oman

Tono Mine

Steemkampskraal

Poços de Caldas

Koongarra

Palmottu

Maqarin

El Berrocal

Kinnekulle

Santorini

Palmottu

Maqarin

Cigar Lake

Palmottu

Needle`s Eye

Poços de Caldas

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

Intercomparación ( Cross et al.,

1991)

Tabla Ok-4.
Utilización en
ejercicios de
evaluación de la
seguridad,
ejercicios de
intercomparación
y en otros
análogos
naturales de los
códigos
manejados en
Oklo
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El código M3 (Laaksoharju y Skarman, 1995) es un programa que realiza
cálculos estadísticos y de balance de masas desarrollado por el SKB sueco den-
tro de los trabajos realizados en el laboratorio subterráneo de Äspö. Se encuen-
tra especialmente diseñado para el análisis de procesos de mezcla de aguas y ha
sido utilizado en SR-97 (SKB, 1999a), así como en otros análogos naturales
(Cigar Lake y Palmottu). Precisamente, en SR-97 se hace referencia explícita a
la verificación realizada de este código en Oklo.

Los códigos CHIMERE (Coudrain-Ribstein, 1988), CHESS (Van der Lee,
1993) y KINDIS (Clement, 1992) son desarrollos franceses no utilizados hasta
el momento en ejercicio alguno de evaluación de la seguridad. No obstante, el
código CHIMERE ha participado en los principales proyectos de intercompa-
ración de códigos de modelización geoquímica como MIRAGE (Marsily, 1990),
CHEMVAL (Read y Broyd, 1989) y CHEMVAL-2 (Read, 1994); el código
CHESS, desarrollado dentro del proyecto MIRAGE, ha sido recientemente
adoptado por la CEA francesa; y el código KINDIS, que permite la realización
de cálculos cinéticos, se encuentra relativamente extendido en el ámbito cientí-
fico y es frecuentemente empleado en las actividades francesas relacionadas con
la evaluación de la seguridad.

El código ACT2 es el programa gráfico del código Geochemical Workbench
(Bethke, 1994), código con unas opciones de cálculo muy parecidas a las de
EQ3/6, con similares bases de datos pero con mejores interfaces de usuario. Se
trata de un programa extendido en el ámbito científico, ha sido utilizado en el la-
boratorio subterráneo de Äspö (Bruton y Viani, 1997), en el Nevada Test Site
(Baer et al., 1994) y, recientemente, en algunos de los cálculos realizados sobre la
sorción de radionucleidos en TSPA-VA (US DOE, 1998).
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seguridad naturales
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RETRASO

(Saaltink et al., 1998)

HYTEC-1D

(Van der Lee, 1997b)

HYTEC-2D

(Salignac (1998b)

STELE

(Coudrain-Ribstein,

1988)

Poços de Caldas

Palmottu

Needle`s Eye

Intercomparación ( Cross et al.,

1991)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Tabla Ok-4.
Utilización en

ejercicios de
evaluación de la

seguridad,
ejercicios de

intercomparación
y en otros
análogos

naturales de los
códigos

manejados en
Oklo

(continuación)
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El código MINTEQ (Felmy et al., 1984) constituye un desarrollo de la US.
EPA y se encuentra ampliamente utilizado en el ámbito científico. No obstante, la
única referencia a su uso en el contexto de la evaluación de la seguridad se en-
cuentra en el ejercicio de BPM realizado en Oklo, posiblemente porque este có-
digo constituye una versión anterior del más moderno MINTEQA2 (Allison et al.,
1991), código este último sí utilizado en el ámbito de la evaluación de la seguri-
dad. En la actualidad, la base de datos de MINTEQ es una de las incluidas op-
cionalmente en el código PHREEQC.

De los códigos de transporte reactivo utilizados en Oklo, sólo MPATH
(Litchner, 1992) ha sido utilizado en ejercicios de evaluación de la seguridad. En
concreto, este código fue utilizado en SITE-94 (SKI, 1996) para la realización
de cálculos de “scoping” en el escenario de glaciación sobre la velocidad de
avance de un frente redox desde la superficie hacia el sistema de almacena-
miento. Además, este código participó en el ejercicio de comparación realizado
en Poços de Caldas (Cross et al., 1991) y es de uso común en el ámbito científi-
co. El código STELE (Coudrain-Ribstein, 1988), programa acoplado que hace
uso del CHIMERE como módulo geoquímico, ha participado en todos los pro-
yectos de intercomparación realizados hasta la fecha (MIRAGE, CHEMVAL y
CHEMVAL-2; tabla Ok-4) aunque su uso en análogos ha sido bastante restrin-
gido (sólo fue usado en Needle´s Eye) y no se ha usado en ejercicios de evalua-
ción de la seguridad. Los códigos HYTEC (1D y 2D) son desarrollos franceses
recientes y la única noticia hallada de su uso se encuentra, precisamente en
Oklo. El código RETRASO (Saaltink et al., 1998), es un desarrollo español fi-
nanciado por ENRESA también muy reciente. Pese a ello, también ha sido uti-
lizado en el análogo de Palmottu.

En cuanto a las bases de datos termodinámicos utilizadas (tabla Ok-4), una
de las más referenciadas en este análogo es la base de datos de EQ3NR (el mó-
dulo de especiación-solubilidad de EQ3/6). Lo cierto es que esta referencia no es
muy precisa ya que ese código puede manejar opcionalmente varias bases de da-
tos distintas. Posiblemente con esta denominación se haga referencia a alguna de
las versiones de la base de datos DATA0.COM. Por otro lado, la denominada ba-
se de datos GEMBOSCH (mantenida en el Lawrence Livermore National
Laboratory y a veces también referenciada como LLNL) es, en realidad, la única
”base de datos de bases de datos” actualmente existente. Se inició dentro del pro-
yecto de estudio de Yucca Mountain y es la suministradora de las bases de datos
manejadas por el código EQ3/6 (incluyendo las denominadas DATA0.COM y
SUPCRT.COM). Las versiones generadas con esta base de datos han sido am-
pliamente utilizadas en otros análogos naturales (Oklo, Palmottu o el Berrocal,
por ejemplo), en el establecimiento de los límites de solubilidad en distintos ejer-
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cicios de evaluación 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 termodi-
námicos utilizada para realizar todos los cálculos geoquímicos planteados en el
TSPA-VA (US DOE, 1998).

La base de datos de NAGRA (una de las consideradas en el ejercicio de
BPM) ha sido ampliamente utilizada en el ámbito de la evaluación de la seguri-
dad. Su antecesora, la PSI, fue utilizada en el análogo de Poços de Caldas y
Maqarin, posteriormente, ya como base de datos de NAGRA, fue la utilizada en
el ejercicio de KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) para el cálculo de los límites de
solubilidad y constituyó la parte central de la desarrollada para SR-97 (Bruno et
al., 1997). Su uso y depuración continúa en la actualidad dentro de NAGRA y
puede ser obtenida en un formato adecuado para el código PHREEQC.

El uso de alguna de las versiones de la base de datos de la NEA (también con-
siderada en el ejercicio de BPM de Oklo) ha sido generalizado en el estudio de
análogos naturales (Oman, Broubster, Oklo y Palmottu), constituye una de las re-
ferencias normalmente examinadas en los ejercicios de evaluación de la seguridad
al determinar los límites de solubilidad de los radionucleidos (por ejemplo, SR-97
o TILA-99; SKB, 1999a; Vieno y Nordman, 1999) y es una de las normalmente
distribuidas en códigos como EQ3/6 (Wolery y Daveler, 1992 a y b) o CHESS
(Van der Lee y De Windt, 1999) .

Por último, la base de datos de WATEQ4F (Nordstrom et al., 1990b) corres-
ponde a una de las revisiones periódicas que se realizan con las bases de datos ter-
modinámicos utilizadas por el U.S. Geological Survey, de muy amplia difusión en
el ámbito científico. Debido al mantenimiento de que es objeto, esta base de da-
tos es utilizada frecuentemente como fuente en la construcción y refinamiento de
otras, incluidas algunas de las más frecuentemente utilizadas en la evaluación de
la seguridad (por ejemplo, la de NAGRA).

Aportaciones a la comunicación a audiencias no técnicas

Como ya se ha comentado, Oklo es uno de los ejemplos naturales más ade-
cuados y atractivos para la información a audiencias no técnicas, y como tal ha si-
do utilizado. Una de las posibilidades explotadas ha sido la elaboración de un
vídeo Nature`s own nuclear waste, sobre Oklo perteneciente a una serie de cintas
(junto con títulos como Nature`s own technology, sobre análogos arqueológicos, y
Nature´s own repository, sobre Cigar Lake) editadas por el SKB sueco.

Asimismo, Oklo aparece (junto con Cigar Lake), 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 países y por
la Comunidad Económica Europea. Desde su edición en 1994, este vídeo ha sido
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ampliamente distribuido entre escuelas, colegios y autoridades locales en Suecia y
Canadá (Smellie et al., 2000).

Por último, y dentro de los usos más destacados de este análogo, Oklo consti-
tuye uno de los ejemplos incluidos (junto con Cigar Lake, Dunarobba y el cañón del
Kronan) dentro de la exhibición flotante que realiza el SKB sueco todos los veranos
a bordo del barco Sigyn. La experiencia obtenida en estas exhibiciones ha sido real-
mente positiva, suministrando al público una adecuada perspectiva de las escalas de
tiempo geológicas manejadas en la evaluación de la seguridad (Lindqvist, 1996) y
permitiendo una mayor interrelación con el público al haber personal encargado de
responder las preguntas de la audiencia (Smellie et al, 2000).

Sin embargo, en el uso de la información de este análogo para el aumento de
la confianza del público en la seguridad del AGP, no debe incurrirse en la simpli-
ficación de presentar el “fenómeno Oklo” como la prueba de la seguridad de
cualquier tipo de almacenamiento geológico de residuos radiactivos. De hecho,
por las características y la edad del fenómeno, la retención total del uranio y de
todos los productos de fisión es imposible, y la contribución de la información del
análogo de Oklo debe centrarse en evidenciar la baja movilidad de los REE, del
uranio y de los transuránidos.

1.1.5. Análogo natural de El Berrocal (España)

Introducción

El emplazamiento de “El Berrocal” se localiza a 92 Km al SW de Madrid,
próximo al pueblo de Nombela (Toledo), en la parte SE de la Sierra de Gredos
(Sistema Central). El Berrocal está constituido por un plutón granítico en el que
se alojan una serie de mineralizaciones de uranio. La elección como análogo de es-
te plutón granítico y, más concretamente de una vena subvertical de cuarzo rica
en uranio y encajada en el mismo, se debe a la gran variedad de materiales graní-
ticos (desde inalterados hasta alterados hidrotermalmente, meteorizados o fractu-
rados) y de condiciones (diferentes tipos de aguas más o menos oxidantes a
diferentes profundidades) presentes en la zona y al hecho de que, a pesar de la
existencia de condiciones desfavorables para la retención de radionucleidos, no se
ha observado uranio fuera del plutón y la movilidad de radionucleidos se en-
cuentra restringida a las proximidades de las fracturas.

El proyecto de El Berrocal comenzó en 1991 bajo supervisión de Enresa y
Ciemat, con una fase 0 de análisis preliminar del área de estudio desa-
rrollada desde 1989. Los participantes en el proyecto fueron: Ciemat (Centro
de Investigaciones Energéticas, Medioambientales y Tecnológicas, España);
CIMNE (Centro Internacional de Métodos Numéricos en Ingeniería,
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Universidad Politécnica de Cataluña, Departamento de Ingeniería del Terreno,
España); CEA/IPSN (Commisariat à l´Energie Atomique, Institute de
Protection et de la Sûreté Nucléaire, Francia); AEA Technology (Analytical
Sciences Centre, Harwell, UK); BGS (British Geological Survey, Fluid
Processes Research Group, UK); INTERA (Melton Mowbray, UK) en la direc-
ción científica del proyecto; y JRCCEC (Joint Research Centre of the
Commision of the European Communities, Ispra, Italia), que colaboró en la rea-
lización de los test de trazadores. El proyecto terminó en 1995.

El objetivo general de este proyecto fue comprender y modelizar los proce-
sos de migración que controlan la distribución de los radionucleidos naturales en
un ambiente granítico fracturado, usando una aproximación que integra de forma
global las características geoquímicas, estructurales e hidrogeológicas del empla-
zamiento elegido.

Al menos dos de las mineralizaciones de uranio encajadas en el plutón graní-
tico de El Berrocal fueron explotadas económicamente durante varios años hasta
que se abandonaron a finales de los años 60. Uno de estos yacimientos (un dique
subvertical de cuarzo, de unos dos metros de espesor y rico en uranio) fue el prin-
cipal objetivo de estudio del proyecto de El Berrocal. La zona cuenta con una in-
fraestructura minera bien desarrollada que facilita los accesos, compuesta por una
galería que atraviesa la mineralización y 19 sondeos, 10 de los cuales están situa-
dos en el interior de la galería y 9 en el exterior de ésta.

Las investigaciones se organizaron en cuatro grupos de actividades interco-
nectadas (De la Cruz et al., 1996):

• geología estructural, incluyendo análisis geométrico y cinemático a partir
de datos de superficie y de sondeos, 

• geoquímica, encaminada a la identificación de las fuentes de aporte de ra-
dionucleidos al sistema a partir de un estudio petrográfico, minera-
lógico y litogeoquímico, así como caracterización de las facies hidrogeoquími-
cas, análisis de especiación y estudio de la evolución del agua subterránea, 

• hidrogeología, destinada a obtener modelos de flujo y de transporte, y
• test de trazadores.

La estructuración de la descripción que sigue a continuación comienza, como en
los análogos anteriores, con una breve presentación de las características geológicas
de la zona del yacimiento, incluyendo sus etapas de formación. Los aspectos mine-
ralógicos y geoquímicos de las fases sólidas se han enfocado al estudio de los distin-
tos tipos de granitos (diferenciados por los procesos a los que han estado sometidos),
de los minerales de relleno de fracturas y de algunos procesos de retención de ra-
dionucleidos en las fases sólidas como la difusión en la matriz. En el apartado de hi-
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drogeología se describen los distintos tipos de estudios realizados y los modelos de
flujo propuestos para el sistema. A continuación se presentan los datos sobre carac-
terización hidrogeoquímica, tanto a nivel regional como local y finalmente los distin-
tos ejercicios de modelización geoquímica llevados a cabo en el sistema: los procesos
de interacción agua-roca que afectan a los isótopos de uranio y torio presentes en los
rellenos de fractura del granito de El Berrocal y el ejercicio de modelización predic-
tiva (BPM). Finalmente se presentan las principales analogías y las aportaciones a la
evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas.

Marco geológico

El plutón granítico de El Berrocal corresponde a una intrusión de edad tar-
dihercínica a través de granodioritas, que son las rocas dominantes en el área de
estudio. Esta intrusión se caracteriza por una morfología subredondeada, una su-
perficie aflorante de unos 22 km

2
, una elevada relación U/Th y una composición

característicamente enriquecida en SiO2 y PO4

3–
.

El plutón de El Berrocal corta al dique aplítico de Almorox-Navamarcuenda,
que forma una banda sigmoidal en superficie (parte Oeste, figura Be-1). Tanto el
dique como el plutón intruyeron hace unos 297 Ma (Marín et al., 1996) y parecen
haber estado sometidos a erosión al menos desde el Cuaternario. En el plutón de
El Berrocal se pueden diferenciar tres facies principales (figura Be-1): Granito
biotítico de tipo San Vicente, Pegmoaplitas y Granito de dos micas de El Berrocal.

Todo el área presenta fracturación tardihercínica, desarrollada durante el
Carbonífero y Pérmico y reactivada por la Orogenia Alpina. Las familias de fallas
de mayor relevancia para el estudio presentan direcciones N100

o
-110

o
E, N80

o
-

85
o
E, N30

o
-35

o
E y N55

o
-60

o
E (Marín y Campos, 1992).

Las direcciones estructurales dominantes tanto a escala regional como local son
N110ºE y N80ºE. Existe un gran número de juntas rellenas con cuarzo, a una esca-
la menor, relacionadas genéticamente con las fracturas principales. Las venas de
cuarzo son más friables que el granito y, por lo tanto, tienen un papel relevante des-
de el punto de vista hidrogeológico. Las venas de cuarzo de mayor escala siguen la
dirección N110ºE y buzan 75º-85º hacia el N. Estas venas de cuarzo, que presentan
un espesor del orden de 2 m, contienen mineralizaciones de uranio, y constituyen la
justificación de análogo natural para El Berrocal. En torno a las venas de cuarzo con
uranio y sulfuros, en general, se dispone una capa rica en minerales de arcilla (illita,
esmectita y, en menor medida, caolinita) y una banda de oxidación adyacente al gra-
nito. La distribución de estas bandas es, a grandes rasgos, simétrica con las minerali-
zaciones de uranio localizadas entre el cuarzo y la capa de arcillas. Existen otras
familias de venas de cuarzo, de carácter secundario, que siguen las direcciones NW-
SE y NE-SW con buzamientos entre 75º y 90º.
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Génesis del yacimiento
Los procesos hidrotermales se desarrollaron como consecuencia de la fractu-

ración del granito de referencia que permitió la circulación de fluidos hidroter-
males tardíos empobrecidos en Na+ y enriquecidos en K

+
a temperaturas de

35-100 
o
C y en un ambiente inicialmente ácido y oxidante que evoluciona gra-

dualmente hacia condiciones más reductoras y alcalinas. Las relaciones 
234

U/
238

U y
228

Th/
232

Th se encuentran en torno a la unidad, lo que permite datar el proceso co-
mo anterior a 1 Ma.

La removilización del U, Th y REE durante esta etapa se produjo en forma
de complejos carbonatados y la precipitación posterior dio lugar a la formación
de silicofosfatos de uranilo y carbonatos de LREE.

De forma casi simultánea con las últimas etapas de alteración hidrotermal se pro-
dujo la formación de venas de cuarzo, sulfuros y baritina (BaSO4) (lo que indica que
el ambiente era ya reductor, con valores de Eh estimados entre –200 y –300 mV) y el
emplazamiento de la mineralización principal de uranio, fundamentalmente como
pechblenda y uraninita acompañada de cuarzo jasperoide, pirita, baritina y carbona-
tos de hierro y manganeso, en el denominado dique mineralizado de cuarzo y uranio
(DQU). El proceso de mineralización parece haberse desarrollado en dos etapas con-
secutivas (Pérez del Villar et al., 1996b). En la primera etapa, la circulación descen-
dente de aguas meteóricas ligeramente ácidas y enriquecidas en CO2 de origen edáfico
produjo la oxidación y removilización, en forma de complejos carbonatados, del ura-
nio contenido en el granito. Durante la segunda etapa, el calentamiento asociado a la
brechificación del dique de cuarzo, produjo el ascenso convectivo de estas soluciones,
lo que derivó en un enfriamiento y en la desestabilización de los complejos carbona-
tados. Finalmente, la reducción del UO2

2+
por parte del H2S, dio lugar a la precipita-

ción de las fases minerales de uranio que conforman la mineralización.

Figura Be-1. Mapa
litológico del área

de la estación
experimental de

El Berrocal. El
corte A-A’

corresponde al
presentado en la

figura Be-2.
(Modificado de

Pérez del Villar y
Pardillo, 1992).
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Los procesos posteriores de alteración supergénica, asociados con la pene-
tración de aguas meteóricas ligeramente ácidas y oxidantes, produjeron una oxi-
dación y disolución de las fases minerales de uranio (y otros elementos
químicamente análogos) y su reprecipitación (en forma de silicatos, fosfatos o si-
licofosfatos) o sorción (fundamentalmente sobre oxihidróxidos de hierro o mine-
rales de la arcilla). Esta última etapa es la que más se ha estudiado como análogo
natural del proceso de migración-retención de radionucleidos.

Mineralogía y geoquímica

En la zona de estudio, dominada fundamentalmente por el Granito de dos mi-
cas, se han diferenciado dos tipos de granitos (figura Be-2) en función de la gradual
desestabilización de sus fases minerales y de los procesos de neoformación: el granito
de referencia (Granito de dos micas de El Berrocal) y el granito de referencia altera-
do (De la Cruz et al., 1996). Además, debido a su especial influencia en los procesos
de migración y retención elemental, se ha realizado un estudio de los materiales de re-
lleno de fracturas y de las porciones de matriz rocosa adyacentes a dichas disconti-
nuidades, con el objetivo de evaluar el alcance real de los procesos de retención en
fases secundarias y de difusión en la matriz. Las características mineralógicas y geo-
químicas de ambos tipos de granito de referencia y de los materiales de relleno de frac-
turas se exponen separadamente a continuación.

Granito de referencia
Se trata de granitos de feldespato alcalino de dos micas, con moscovita pre-

dominante sobre biotita y rico en U (unas 16 ppm) y Th (en torno a 7 ppm).
Corresponde al subtipo menos alterado de la zona.

En estos granitos, química y mineralógicamente homogéneos hasta una pro-
fundidad de más de 600 m (Pérez del Villar et al., 1994), se aprecian rasgos in-
dicativos de una alteración incipiente pero constante; sericitización de la albita,
cloritización de la biotita, oxidación de sulfuros, desestabilización parcial de las
fases minerales de uranio, torio y REE (uraninita (UO2), monacita [(La, Ce, Nd,
Th)PO4)], xenotima [(Yb, Y, Er)PO4))], disolución parcial de apatito
[(Ca5(PO4)3(F, OH, Cl)] y precipitación de fluorita (CaF2)). Estos rasgos de al-
teración parecen corresponder a reacciones de alteración hidrotermal desarro-
lladas a temperaturas entre los 315 y 350 

o
C y con baja relación fluido/roca

(Cathelineau y Le Jarray, 1993). Las condiciones de esta alteración fueron oxi-
dantes, pero es el F

–
residual de los fluidos magmáticos el que actúa como agen-

te de oxidación, ya que no existe O2 disuelto en los fluidos hidrotermales
(Finch, 1993). En estas condiciones, el uranio derivado de la uraninita se libera
y migra en forma de complejos fluorurados y carbonatados, precipitando pos-
teriormente en las proximidades de la uraninita original como silicofosfatos en
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torno a minerales esenciales, como relleno de microfisuras de cuarzo y feldes-
pato y/o formando envueltas polifásicas.

Se estima que en torno a un 63% del uranio en estos granitos aparece en for-
ma de uraninita y pechblenda, un 20% en los minerales refractarios accesorios
(Pérez del Villar et al., 1996a) y el resto se encuentra en formas fácilmente libera-
bles, por lo que se considera al granito de referencia como la fuente primaria per-
manente de uranio desde la intrusión.

Granito alterado hidrotermalmente
Se trata del granito de referencia que ha sido hidrotermalmente alterado y se

localiza en la zona del dique mineralizado. En estos granitos aparecen rasgos de
alteración y neoformación que lo diferencian del granito de referencia: (a) rediso-
lución del apatito primario y precipitación de apatito secundario; (b) desestabili-
zación total de uraninita y fluorita y parcial de monacita, xenotima y circón
(ZrSiO4); (c) neoformación de carbonatos de hierro y manganeso; y (d) sericitiza-
ción casi total de la albita y el feldespato potásico.

Caracterización de los materiales de relleno de fracturas
Como complemento a la caracterización mineralógica y geoquímica de los ma-

teriales rocosos de El Berrocal, durante el desarrollo de este proyecto se llevó a cabo
una caracterización detallada de los materiales de relleno de fracturas (Pelayo et al.,
1996). Esta parte del estudio es especialmente importante para el conocimiento de
los procesos actuales de interacción agua-roca y de migración de radionucleidos (o
de los elementos análogos a éstos) ya que, en un medio granítico fisurado, en el que
la circulación de las aguas se produce principalmente a lo largo de las fracturas hi-
dráulicamente activas, estos materiales son los más susceptibles de sufrir transforma-
ciones y, por tanto, los más activos desde el punto de vista geoquímico.

Con este propósito se recogieron muestras a lo largo de todas las familias de
fracturas, tanto de las hidráulicamente activas como de las inactivas, identificadas
en el área del plutón, empleando para la toma de muestras los sondeos S13, S14,
S15, S16 y S7 (marcados en la figura Be-2).

Los rellenos de fractura están formados principalmente por cuarzo (entre
91% y proporciones por debajo del límite de detección), feldespato potásico (en-
tre un 40% y trazas), filosilicatos (moscovita, illita, esmectita de precipitación di-
recta o de alteración de feldespatos y de moscovita-illita) y calcita (entre un 94%
y porcentajes por debajo del límite de detección). No se han encontrado diferen-
cias significativas, al menos en cuanto a los minerales principales, entre los relle-
nos de fracturas hidráulicamente activas y los de fracturas inactivas.

En lo referente a los minerales accesorios, los más abundantes parecen ser
heredados del granito de referencia, como apatito, anatasa/rutilo (TiO2), cir-
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cón, monacita, xenotima, uranotorianita (Th(Th, U)O2) y torianita (ThO2),
aunque también conviene destacar la presencia minoritaria de otras fases como
pirita, baritina, witherita (BaCO3), smithsonita [(ZnCO3)] o hemimorfita
(Zn4Si2O7(OH)2·H2O). 

El uranio aparece en estos rellenos en cuatro formas principales: 

• fases heredadas del granito, como uraninita, uranotorita [(U,Th)SiO4] y
uranotorianita,

• fases neoformadas en condiciones oxidantes, como silicatos de uranilo (uranofana;
Ca(UO2)2(SiO3)2(OH)2·5H2O), fosfatos (autunita (Ca(UO2)2(PO

4
)2·10-12H2O), fosfu-

ranilita (Ca(UO2)3(PO
4
)2(OH)

2
·6H

2
O), torbernita (Ca(UO2)2(PO

4
)2·8-12H2O) y ura-

nocircita (Ba(UO2)2(PO
4
)2·12H2O) y silicofosfatos (que a veces contienen Th y REE),

• fases neoformadas en condiciones reductoras (parches de partículas
coloidales de pechblenda), y

• adsorbido en los oxihidróxidos amorfos de hierro, aunque en el sistema de
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Modelo
litogeoquímico de
la estación de El
Berrocal
(modificado de
Pérez del Villar et
al., 1993).
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El Berrocal dicha asociación parece ser mucho menos frecuente y relevante
que en otros sistemas naturales.

Desde un punto de vista cualitativo, la composición química de los rellenos de
fractura es bastante similar a la del granito de referencia, del que deben proceder tan-
to los elementos mayoritarios como los elementos traza. En el caso de los elementos
mayores es destacable el enriquecimiento en P2O5, SO4 y F que muestran los rellenos
de fractura con respecto al granito de referencia, así como la mayor abundancia de
CO2 orgánico, que se puede atribuir a la presencia en estas zonas de un gran número
de microorganismos y de ácidos orgánicos procedentes de la zona superficial. Otro
hecho destacable lo constituye la baja concentración de sodio en los rellenos, explica-
ble por el hecho de que la albita (de la que procede en el sistema la mayor parte de es-
te elemento) suele dar lugar a minerales arcillosos de alteración, sin liberar
importantes cantidades de sodio a las soluciones mineralizadoras de los rellenos de
fractura.

La mayor parte de los elementos traza aparecen enriquecidos en los rellenos
de fractura, sobre todo el Be, Sr, Ba, Cu, Zn, Y, Ce, La y, fundamentalmente, el U,
para el cual se han medido concentraciones en los minerales de relleno de entre
13 y 962 ppm (muy superiores a las 16-65 ppm medidas en el granito).

La excepción a esta tendencia la constituye el Th, cuyas concentraciones son
muy variables en los rellenos estudiados, siendo en la mayoría de los casos infe-
riores o iguales a las encontradas en el granito de referencia.

Para los estudios de las series de desintegración natural del uranio y el torio
(Ivanovich et al., 1992) se tomaron seis muestras de rellenos de fractura en cinco
de los sondeos (S1, S7, S14, S15 y S16; figura Be-2). Las muestras ricas en carbo-
natos se sometieron a extracción total y las ricas en arcillas a extracción secuen-
cial, diferenciando en estas últimas entre fracción intercambiable (IE), fracción
adsorbida (AD), fracción ligada a los oxihidróxidos amorfos de hierro y manga-
neso (TAOD) y fracción residual (RES, remanente no atacado). Para cada una de
las fracciones se determinaron los contenidos de 

234
U, 

238
U, 

228
Th, 

230
Th y 

232
Th.

Todas las muestras se caracterizaban por relaciones de actividad 
234

U/
238

U ma-
yores que la unidad y, en muchos casos, bajas relaciones 

228
Th/

234
U, lo que indica

que las fases presentes en los rellenos de fractura tienden a tomar preferentemen-
te el uranio de la solución. Tanto la fracción IE como la AD presentaban relacio-
nes de actividad 

234
U/

238
U mayores que 1 pero, mientras en el caso de IE la relación

230
Th/

234
U es muy baja, como consecuencia de un proceso de captura de uranio de

la solución, en el caso de la fracción AD dicha relación es próxima a la unidad, in-
dicando una situación cercana al equilibrio con la solución, en la que apenas se
produce captación de uranio de la misma.
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El uranio tiende a asociarse preferentemente a la fracción AD (alcanzan-
do contenidos de entre 50 y 70% en ésta), mientras que el Th, de menor mo-
vilidad relativa, tiende a permanecer en mayor medida en la fracción RES (en
torno a un 50% del total de torio aparece ligado a esta fracción en la mayoría
de las muestras).

Procesos de retención
Difusión en la matriz
Para el estudio de los procesos de difusión en la matriz (Heath et al., 1992) se

recogieron dos bloques rocosos situados a profundidades de entre 20 y 30 metros y
delimitados parcialmente por superficies de fracturación hidráulicamente activas
con manchas ferruginosas que se extendían hacia el interior de la roca. Además de
estos dos bloques se incluyó en el estudio una muestra de sondeo, tomada a pro-
fundidades de varias decenas de metros, que presentaba evidencias similares.

El análisis químico de las muestras puso de manifiesto la existencia de un
aumento en la concentración de U, Th, Fe, Mn, W, As y Zn en las proximida-
des de las superficies de fractura, como consecuencia de un proceso penetrati-
vo de estos elementos hacia el interior de la matriz rocosa. Dichas variaciones
parecen estar relacionadas con la existencia de una zona de alteración en las
propiedades microestructurales de la roca (porosidad, contenido de agua y
densidad) que, a menudo, penetra en la roca más profundamente que la zona
de migración elemental.

Para el caso concreto del uranio, la penetratividad de la zona de difusión se
ha estimado en 35 mm (Heath et al., 1992), lo que se encuentra en el rango de las
estimaciones realizadas en granitos de otras localidades, como Stripa (Suecia),
Palmottu (Finlandia) o Whiteshell (Canadá). El uranio movilizado aparece en la
matriz rocosa en tres formas principales: (a) asociado con fases secundarias, (b)
localizado en finas microfisuras, y (c) a lo largo de límites de grano. 

También se observa una buena correlación entre la distribución del uranio
movilizado, las condiciones redox y el desequilibrio isotópico. Los datos de
234

U/
238

U sugieren que el proceso de  movilización de uranio corresponde a un
evento geológicamente reciente.

Combinando todos los datos disponibles, es posible descartar la existen-
cia en El Berrocal de un proceso simple de difusión en la matriz; éste parece
haberse producido en asociación con procesos de interacción química entre la
matriz rocosa y los elementos movilizados. Esta conclusión es importante por-
que significa que los perfiles de concentración medidos en una roca adyacen-
te a una fractura pueden ser el resultado de varios procesos, y no sólo de la
difusión en la matriz, por lo que su uso en una evaluación de la seguridad de-
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be ser redefinido. Los datos de El Berrocal proporcionan una buena eviden-
cia de que los radionucleidos movilizados hacia el interior de la matriz rocosa
desde las fracturas son retardados de forma eficaz en ésta, independiente-
mente del proceso involucrado.

Hidrogeología

La determinación del régimen de flujo se ha llevado a cabo con el fin de co-
nocer los posibles caminos preferentes de los radionucleidos naturales presentes
en la formación. Con este propósito se han llevado a cabo ensayos hidráulicos de
cuchareo, pulso y carga constante en los sondeos profundos.

Hidrogeología a escala regional
La figura Be-3 muestra el esquema conceptual del sistema regional de flu-

jo en El Berrocal, que tiene en cuenta los límites hidrogeológicos naturales
(zonas de recarga y descarga), así como la topografía. Dicha topografía es el
condicionante principal del flujo de agua subterránea en la zona (flujo gravi-
tacional). El nivel freático se adapta de manera suavizada a la topografía mon-
tañosa del área. La mayor parte de la descarga del agua subterránea se
concentra en el río Alberche puesto que dicho punto constituye la cota más
baja de la zona (figura Be-3).

Existen evidencias de pequeños sistemas de flujo debidos a mínimos topo-
gráficos locales, evidenciados por la presencia de algunas fuentes (más o menos
efímeras y siempre con gran variación estacional en los caudales), y algunas zonas
de descarga más dispersas, que se hacen patentes por la presencia de zonas con
mayor vegetación. Sin embargo, estas últimas zonas no se traducen en descargas
apreciables de agua debido al efecto de la evapotranspiración o la evaporación
atmosférica directa.

La geometría del esquema conceptual de flujo de la figura Be-3 no tiene en
cuenta de forma apropiada los cambios de permeabilidad en el dominio, aunque
esto es debido a la falta de datos (puntuales) sobre este parámetro. Por ejemplo,
cabe esperar una reducción más o menos sistemática de la permeabilidad con la
profundidad lo cual, en la figura Be-3, no cambiaría demasiado el patrón de las lí-
neas equipotenciales pero sí que produciría una distribución más densa de las lí-
neas de flujo en las proximidades de la superficie.

Hidrogeología a escala local
El flujo principal se produce únicamente en los 10-30 m superiores del

granito, que son los que presentan mayor grado de alteración (lehn). Así,
mientras que la tasa de infiltración superficial es de unos 80 mm/año la des-
carga profunda nunca supera los 50 mm/año (De la Cruz et al., 1996). El alto
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grado de fracturación del plutón permite una elevada y muy variable conduc-
tividad hidráulica (10

–10
-10

–4
m/s).

El flujo está controlado por un gradiente casi vertical (0,1-0,4) y las zonas pre-
ferenciales de circulación corresponden a las venas de cuarzo, las venas de cuar-
zo y baritina y las fracturas mayores.

Se han descrito dos posibles modelos de flujo para el sistema (figura Be-4).
En ambas hipótesis el dique mineralizado ejerce el control hidráulico de la for-
mación y la recarga principal se produce al N de la zona de estudio, correspon-
diendo con la zona elevada. La principal diferencia estriba en la dirección de la
descarga que, en uno de los modelos corresponde al valle de La Tarica y en el otro
se considera que la descarga se produce hacia las zonas de menor presión en el in-
terior del propio plutón, con las que está conectada la parte superficial del siste-
ma a través del dique mineralizado.

Balance hidrológico y recarga
El establecimiento del balance de agua en la zona del Berrocal es fundamen-

tal para la determinación de la recarga en el subsuelo, lo que constituye un pará-
metro hidrogeológico de gran relevancia. El cálculo del balance hidrológico se rea-
lizó utilizando el programa BALAN-10 (Samper y García-Vera, 1993).

Se modelizó el balance hidrológico para el periodo comprendido entre los años hi-

drológicos 1990-94 obteniéndose los siguientes resultados (valores anuales):
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• Precipitación media = 497,3 mm

• Evapotranspiración potencial (Thornwaite) = 800,5 mm 

• Evapotranspiración real = 248,6 mm

• Recarga subterránea = 81,8 mm

• Escorrentía superficial = 126,2 mm

• Flujo hipodérmico = 38,2 mm

Por otra parte, se realizaron los cálculos del balance de masa de cloruro, lo cual
permite realizar una estimación independiente del valor de la recarga subterránea.
Teniendo en cuenta una serie de incertidumbres en los valores utilizados para dicho
balance de masa se encontró que, el valor de la recarga subterránea está comprendi-
do entre 10 y 125 mm/año. Por lo tanto, el valor estimado a partir del modelo del ba-
lance hidrológico de la cuenca es congruente con los balances de masa de cloruro.

Parámetros hidráulicos
Se realizó una campaña exhaustiva de caracterización hidráulica a escala

local que permitió elaborar una buena base de datos de permeabilidad. Los en-
sayos realizados fueron de diversos tipos, incluyendo ensayos en tramos obtu-
rados de sondeos, ensayos de recuperación y ensayos con puntos de
observación múltiples (varios sondeos). Un resultado interesante de todos es-
tos trabajos radica en el hecho de que se observó una dependencia de la per-
meabilidad y la escala de observación de forma que existe una tendencia
creciente del valor de la permeabilidad con el aumento de la escala y además la
varianza de las medidas decrece al aumentar la escala.

Modelo conceptual a escala local
El modelo conceptual establecido para el flujo de agua subterránea en El

Berrocal se ilustra en el esquema de la figura Be-5. Dicho modelo conceptual se
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estableció para un dominio tridimensional que incluye diversas trayectorias pre-
ferentes de flujo: (a) la zona subsuperficial alterada del granito (regolito) y (b) las
venas de cuarzo y las fracturas (discontinuidades).

El valor de la recarga subterránea estimado tras los estudios hidrogeológicos
detallados está comprendida en el rango de 10-50 mm anuales. Estos valores son
ligeramente inferiores a los estimados a partir del balance hidrológico de la cuen-
ca. Los valores de la permeabilidad del macizo granítico varían entre 10

–8
y 10

–10

m/s, mientras que la transmisividad de las vías preferentes de flujo (discontinui-
dades) oscila entre 10

–5
y 10

–6
m

2
/s. Los flujos locales están fuertemente condicio-

nados por la existencia de flujo de carácter regional. Los gradientes hidráulicos
son descendentes y varían entre 0,1 y 0,5 (e incluso mayores puntualmente).

A pesar de que se encontró una dependencia de la permeabilidad con la es-
cala, este hecho parece no ser tan relevante en el modelo conceptual hidrogeoló-
gico. De hecho, al incluir las vías preferentes de flujo en el modelo, el escalado de
los parámetros del macizo rocoso se vuelve irrelevante.

En el lado norte de la galería se encontró un sistema de flujo rápido, fa-
vorecido por las fracturas principales. Se identificó, además, que la vena de
cuarzo con uranio actúa como un sumidero del sistema descargando final-
mente en la galería. 
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Transporte de solutos
Para la caracterización de los procesos de transferencia de masa en El

Berrocal se realizaron una serie de ensayos de trazadores en el laboratorio (en-
sayos en columnas) y en el campo (ensayos in situ).

Los ensayos in situ se realizaron entre varios sondeos, separados por decenas
de metros, en condiciones de flujo convergente. Las condiciones experimentales
estuvieron bajo la influencia de los gradientes piezométricos naturales. Los cau-
dales de bombeo en los sondeos de recuperación variaron entre 0,1 y 2,0 L/min.

En base a los resultados obtenidos en los ensayos en columnas realizados en
el laboratorio se decidió utilizar los siguientes trazadores en los ensayos in situ:
uranina, Y-eosina,  foloxina,  deuterio, Gd-DTPA, Re (KreO4), I-, R-eosina, 

79
Br

y gadolinio.
En total se realizaron 14 ensayos de trazadores utilizando diversas confi-

guraciones. De todos ellos, 9 finalizaron con éxito (en cuanto a la recuperación
de trazador). Las curvas de llegada obtenidas para los diferentes trazadores
mostraron ciertas diferencias, lo que evidencia la importancia de procesos co-
mo la difusión en la matriz, o bien la exclusión, por el tamaño de las partícu-
las, de algunos trazadores en cierta porción del espacio poroso.

Modelos de flujo

En el marco de las diversas fases del estudio hidrogeológico del análogo de El
Berrocal se han realizado varios modelos numéricos. Todos ellos se enmarcan
dentro de la escala local, si bien, ninguno de ellos trata de reproducir el régimen
hidrogeológico natural del sistema. Todos los modelos numéricos realizados tu-
vieron como objetivo la simulación de los diversos ensayos in situ (tanto ensayos
hidráulicos como ensayos de trazadores) con el fin de ayudar en la interpretación
de dichos ensayos, para la evaluación de los parámetros pertinentes.

• Modelos tridimensionales de flujo subterráneo. Se realizaron con el objeti-
vo de interpretar los diversos tipos de ensayos hidráulicos realizados en el
campo. Un rasgo ciertamente loable de estos modelos consiste en la diver-
sidad de escenarios que se analizaron:
- Modelos de medio isótropo homogéneo.

- Modelos de medio anisótropo homogéneo.

- Modelos de medio isótropo y dos fracturas con propiedades diferentes.

- Modelos de medio anisótropo y dos fracturas con propiedades idénticas.

- Modelos de medio anisótropo y dos fracturas con propiedades diferentes.

• Modelos tridimensionales de flujo subterráneo y transporte de solutos
conservativos. Se realizaron con el objetivo de simular los diversos tipos
de ensayos de trazadores realizados en el campo. 
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Todos los modelos numéricos de El Berrocal fueron realizados usando el pro-
grama TRANSIN-III (Galarza et al., 1994).

TRANSIN-III es un código que permite resolver numéricamente las ecuaciones de flujo (en su

forma lineal y no lineal) y transporte de solutos en dominios tridimensionales, adoptando el

enfoque mixto (o enfoque de fracturas embebidas en medio poroso). TRANSIN-III realiza la

discretización espacial del dominio por medio del método de los elementos finitos, y la dis-

cretización temporal por diferencias finitas. 

Un rasgo muy destacable del programa TRANSIN-III es que permite la resolución del pro-

blema inverso en los dominios tridimensionales. La resolución del problema inverso permite

estimar automáticamente los parámetros del medio (de flujo y de transporte de solutos), 

usando como información de partida la mejor estimación inicial de dichos parámetros, así

como la distribución inicial de niveles piezométricos y de concentraciones químicas. El códi-

go realiza la estimación de parámetros en base a la teoría de la máxima verosimilitud, que

permite obtener información acerca de la incertidumbre de dichos parámetros. El proceso

de minimización es realizado usando el método de Marquardt.

Modelización del flujo subterráneo
Los resultados obtenidos mostraron que la incorporación de las fracturas

principales en los modelos numéricos condujo a una mejora sustancial de los ajus-
tes con los datos experimentales y de la capacidad predictiva de los modelos. La
presencia de las fracturas pudo ser bien caracterizada a partir de la información
geológica y la interpretación hidrogeológica de los ensayos hidráulicos.

A pesar de ciertas dificultades que fueron encontradas, y que quedan refleja-
das en diversos informes, fue posible la realización de modelos tridimensionales
realistas asumiendo el enfoque mixto de fracturas embebidas en medio poroso.
Este tipo de modelos se mostraron como una buena alternativa para la interpre-
tación de ensayos hidráulicos en medios con gran complicación geométrica.

Modelización del transporte de solutos
El principal resultado de estos modelos fue la comprobación de que los pa-

rámetros de transporte más razonables se obtuvieron con los modelos geométri-
camente más complejos, es decir, aquellos capaces de reproducir de manera
precisa la naturaleza tridimensional del sistema de flujo. De hecho, se comprobó
que fue posible realizar buenas predicciones del transporte de solutos basadas ex-
clusivamente en la calibración del flujo. Los modelos más simplificados conduje-
ron, generalmente, a parámetros de validez dudosa para las predicciones.

Además de las predicciones “a ciegas” realizadas antes de la realización de
los ensayos, los modelos realizados fueron muy útiles para la comprobación de
diferentes hipótesis conceptuales. En general, se encontró que los modelos de
doble porosidad (difusión en la matriz) aportaron mejores resultados que los
modelos de porosidad simple (figura Be-6). A pesar de esto, en muchos casos
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los modelos de porosidad simple fueron capaces de predecir razonablemente
bien (aunque con menos precisión) los resultados experimentales.

La modelización de los ensayos de campo demostró que algunos factores que
habitualmente no se consideran (como el flujo natural o el proceso de inyección
de trazador), son muy relevantes en medios de baja permeabilidad.

Hidrogeoquímica

Para la caracterización hidrogeoquímica del área de El Berrocal se tomaron y
analizaron muestras de aguas procedentes de manantiales, aguas de sondeos y
aguas de lluvia. A partir de estas muestras se procedió a la clasificación de los di-
ferentes grupos de aguas presentes en el sistema. Inicialmente se realizó la carac-
terización a escala regional a partir de los datos obtenidos en aguas procedentes
de manantiales y, posteriormente, a escala local con los datos de los sondeos, em-
pleando en ambos casos metodologías estadísticas y geoquímicas comunes.

Caracterización a escala regional
A escala regional, se pueden diferenciar tres tipos principales de aguas en la

zona (Gómez et al., 1996):

• Manantiales situados en las proximidades del arroyo de La Tarica (al sur del
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dique, figura Be-2), que constituyen la zona de descarga de las aguas que
circulan por el dique mineralizado y en las proximidades de los socavones
de la antigua mina, por lo que se trata de aguas de tipo Na-Ca-SO4. Los 
elevados contenidos de sulfato hallados en estas aguas derivan de la oxi-
dación de los sulfuros presentes en el dique mineralizado.

• Surgencias situadas al norte y al sudeste del dique, cuyas aguas son de tipo
Na-Ca-HCO3. Se trata de manantiales con un alto grado de variación esta-
cional en el caudal, por lo que en el verano aumenta considerablemente la
concentración de sales en el agua.

• Surgencias situadas al sudeste del dique mineralizado cuyas aguas, de tipo Na-
Cl-HCO3, poseen una elevada concentración de sólidos disueltos y presencia
de sulfuros. Se trata de aguas con elevados tiempos de residencia, por lo que
podrían considerarse como puntos de descarga del flujo regional del sistema.

Caracterización a escala local
Los análisis estadísticos permiten constatar a escala local la existencia de una

fuerte correlación positiva entre los datos de bicarbonato y los de calcio (indican-
do la disolución de los rellenos de fractura calcíticos y justificando la abundancia
en el sistema de aguas de tipo Ca-HCO3), tendencia que también se aprecia a es-
cala regional. Asimismo, la existencia de correlación positiva entre calcio, magne-
sio y manganeso parece derivar de la disolución de algún tipo de carbonato doble.

Los cálculos muestran también una correlación negativa entre bicarbonato y
sulfato, que constituyen precisamente los dos aniones principales detectados en
el sistema y que dan lugar a la aguas sulfatadas y bicarbonatadas. Otra impor-
tante observación es la existencia de una notable correlación negativa entre Fe

2+

y Eh, evidenciando el alto grado de control ejercido por las especies de hierro en
las características redox del sistema. Finalmente, también es importante destacar
la presencia de una correlación positiva entre los datos de uranio y de bicarbo-
nato, lo que sugiere algún tipo de control del HCO3

–
sobre la concentración de

uranio en solución.
La representación de las muestras en diagramas de Piper arroja resultados

consistentes con los obtenidos mediante los cálculos estadísticos, permitiendo di-
ferenciar tres grupos de aguas:

• Aguas de tipo Ca-HCO3

• Aguas de tipo Ca-SO4

• Aguas intermedias entre los dos grupos anteriores, de cuya mezcla parecen
proceder. Representan la evolución progresiva desde aguas bicarbonatadas
hacia aguas sulfatadas.
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También la representación de diagramas de concentraciones de uranio frente
a relaciones de actividad 

234
U/

238
U permite identificar tres grupos de aguas asigna-

bles a los ya diferenciados desde el punto de vista puramente químico:

• Aguas con los mayores tiempos de residencia y máximas relaciones de ac-
tividad 

234
U/

238
U (entre 1,60 y 2,29). Las concentraciones de uranio deter-

minadas para estas aguas varían entre 16 y 107 ppb. Este grupo parece co-
rresponder al conjunto de aguas de tipo Ca-HCO3 de ambiente reductor.

• Aguas recientes, con bajas concentraciones de uranio (<11 ppb), que pare-
cen coincidir con el grupo diferenciado desde el punto de vista químico co-
mo de tipo Ca-SO4 de ambiente intensamente oxidante.

• Aguas con concentraciones de uranio entre 9 y 259 ppb y relaciones de ac-
tividad que varían entre 1,1 y 2,0. Este grupo parece corresponder al tipo
intermedio entre los dos anteriores.

La diferenciación entre estos grupos de aguas concuerda también con el mo-
delo hidrogeológico adoptado, en el que se considera (Guimerá et al., 1993) que el
flujo se produce de norte a sur, atravesando el dique mineralizado en las zonas de
mayor permeabilidad. Como consecuencia de este esquema de flujo, las aguas si-
tuadas al norte del dique mineralizado poseen las características químicas típicas de
zonas de recarga graníticas, mientras que las aguas presentes en las proximidades
del dique o al sur del mismo se caracterizan por elevadas concentraciones de sulfa-
to derivadas de la oxidación de los sulfuros presentes en éste.

Estudios isotópicos en las aguas de El Berrocal
Los estudios de contenidos de tritio en las aguas superficiales fueron prece-

didos de un estudio geoquímico general e isotópico de las aguas meteóricas, lo
que permitió realizar una datación aproximada de los tiempos de residencia de ca-
da una de las surgencias y arroyos. 

A escala regional, los resultados obtenidos permiten establecer edades de en-
tre 2 y 15 años (lo que corresponde a contenidos de tritio entre 6 y 13,9 uT) para
las aguas circulantes por las capas subsuperficiales y de hasta 1000 años en el ca-
so de las aguas procedentes del drenaje de sistemas profundos de fracturas (lo que
supone para estas aguas una ausencia casi total de tritio). Existen numerosos ma-
nantiales cuyos contenidos en tritio son intermedios entre los dos casos expues-
tos, hecho que podría corresponder a aguas resultantes de procesos de mezcla
entre aguas antiguas y profundas y aguas con cortos tiempos de residencia.

Los valores de tritio obtenidos para las aguas subterráneas indican, a escala
local, tiempos máximos de renovación de unos 250 años. La deducción de una
edad tan reciente para las aguas de fracturas profundas es probablemente conse-
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cuencia de un fallo o imprecisión en la metodología de toma de muestras, por lo
que los resultados no deben ser considerados definitivos.

En cuanto a los datos de 
13
C en las aguas subterráneas de El Berrocal, éstos

se encuentran característicamente por debajo de –13‰ (alcanzando en algunas
muestras valores inferiores a -26‰), lo que sugiere una importante contribución
de carbono orgánico o de origen biogénico, mediante una combinación de reac-
ciones bacterianas de fermentación, reducción de Fe

3+
y SO4

2–
, metanogénesis, a

partir de las fases minerales carbonatadas presentes en el sistema.
Como complemento a estos estudios se realizaron determinaciones isotópi-

cas de los contenidos y variaciones en las aguas subterráneas de El Berrocal pa-
ra 

238
U, 

234
U y 

230
Th. En el caso del uranio, las concentraciones halladas en las

aguas varían entre 2 y 1700 ppb (en un único sondeo). Las relaciones de activi-
dad 

234
U/

238
U se encuentran entre 1,11 y 3,34, siendo inversamente proporciona-

les a las concentraciones de uranio, tendencia bastante común en aguas naturales
y que puede ser indicativa de: (a) la influencia de las condiciones redox (eleva-
das concentraciones de uranio disuelto y relaciones de actividad próximas a 1 en
medios oxidantes y a la inversa en medios reductores), o (b) el grado de interac-
ción agua-roca, directamente relacionado con los contenidos en uranio disuelto
del agua.

Los resultados analíticos para los isótopos de las series de desintegración natu-
ral del torio se encuentran en muchos casos por debajo del límite de detección o
muy próximos a éste, por lo que su interpretación resulta especialmente difícil. En
general, las aguas estudiadas presentan contenidos de 

228
Th mayores que los de 

232
Th.

Los cálculos destinados a caracterizar los procesos de interacción agua-roca a
partir de las series de desintegración natural se realizaron con el código SUDDEN,
y las principales conclusiones obtenidas son (Ivanovich et al., 1996) las siguientes:

• El torio está claramente retardado en el sistema de El Berrocal, principalmente
debido a los procesos de sorción. Entre las fases minerales consideradas en los
cálculos y presentes en los materiales de rellenos de fractura, el apatito posee
la mayor capacidad de sorción de torio, seguido de autunita y calcita.

• El uranio es móvil en la parte oxidada del plutón, con un factor de retardo
entre 10

2
y 10

3
años. El principal mecanismo de retardo de este elemento en

el sistema de fracturas de El Berrocal parece ser la precipitación, lo que re-
sulta consistente con las observaciones petrológicas y mineralógicas previas.
Como observación complementaria, la autunita parece tener más afinidad
por el uranio que la calcita.

• Los tiempos de interacción agua-roca en la zona superficial del plutón de
El Berrocal varían entre unos pocos y cientos de años, mientras que para las
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zonas más profundas, los tiempos pueden alcanzar los 3300 años en alguna
de las muestras, siendo coincidentes con las escalas temporales establecidas
en los modelos conceptuales elaborados para los desequilibrios isotópicos
de las series radiactivas naturales en este sistema (Hernández, 1994).

Caracterización de los coloides en las aguas subterráneas
La caracterización de los coloides y las partículas en suspensión en las aguas

de El Berrocal es una parte fundamental en la caracterización hidrogeoquímica
del sistema, ya que el comportamiento de estas fases, entre el de la fase sólida y la
fase acuosa del sistema, puede ayudar a interpretar los procesos de interacción
agua-roca y a conocer los efectos de estas partículas en el transporte de radionu-
cleidos en las aguas subterráneas.

Los objetivos principales de los estudios llevados a cabo en este emplaza-
miento son: (1) el desarrollo e intercomparación de diferentes metodologías de
muestreo de coloides naturales, y (2) la caracterización física, química y minera-
lógica de coloides, partículas en suspensión y solutos presentes en las aguas sub-
terráneas de El Berrocal. 

Con estos propósitos, dos grupos (AEA Technology y CIEMAT), desarrolla-
ron el estudio de los sondeos S1 y S7, empleando diferentes técnicas de ultrafil-
tración, y de los sondeos S13, S15, S16, S17 y S18 (que aparecen señalados en las
figuras Be-2 y Be-8).

En términos generales, los resultados mostraron una buena reproducibilidad,
así como una consistencia relativamente alta entre las observaciones y conclusio-
nes de ambos equipos.

Las aguas subterráneas de El Berrocal se caracterizan, en general, por bajas
concentraciones de coloides, que varían entre 108-1012 ppl (según contaje por
SEM[53]) o entre 1 y 360 ppb (según el contaje realizado mediante PCS[54]). Los ta-
maños de partícula están comprendidos entre decenas y cientos de nm, siendo su
tamaño medio de 100 nm (en las mediciones realizadas con TEM[55]) o 270 nm (en
el caso de las mediciones realizadas mediante PCS, probablemente como conse-
cuencia de la baja sensibilidad de la técnica empleada, ya que ésta no detecta las
partículas de tamaño inferior a 50-80 nm).

En cuanto a la composición mineralógica de la fracción particular, ésta está
formada principalmente por diversas formas de sílice amorfa, cuarzo, óxidos y
oxihidróxidos de hierro, geles de aluminio, feldespatos y minerales de la arcilla.
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[53] SEM; Scanning Electron Microscopy.

[54] PCS; Photon Correlation Spectroscopy.

[55] TEM; Transmision Electron Microscopy.
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La mayor parte de los coloides inorgánicos parecen estar constituidos por sílice
rodeada de oxihidróxidos de hierro. En el caso del sondeo S17 se detectó además
la presencia de uranofana coloidal.

Las determinaciones analíticas realizadas sobre aguas prefiltradas (450 nm) y
ultrafiltradas en membranas de diferentes tamaños de poro apenas muestran di-
ferencias entre ambos grupos de muestras, lo que indica que la mayor parte de los
elementos analizados, incluido el uranio, tiende a permanecer en solución verda-
dera más que a asociarse a la fracción coloidal (Turrero et al., 1996). Las concen-
traciones de Fe

3+
aumentan con el tamaño de poro, mientras que el Zn y el COT

muestran la tendencia contraria. Este último parece hallarse fundamentalmente
en las aguas en forma de ácidos fúlvicos de pequeño tamaño.

Los estudios isotópicos de las series de desintegración natural de uranio y to-
rio parecen confirmar estas observaciones, mostrando solamente entre un 3 y un
15% del total del uranio presente en las aguas ligado a la fracción coloidal. Sin
embargo, en el caso del sondeo S17, el contenido de uranio presente en forma co-
loidal alcanza el 40%, lo cual es consistente con la presencia en estas muestras de
uranofana coloidal, ya citada en la caracterización mineralógica. En el caso del to-
rio los resultados indican que entre un 20 y un 40% del total de este elemento se
presenta en las aguas asociado a esta fracción.

Las relaciones de actividad 
234

U/
238

U varían entre 1,12 y 3,19 en los diferentes sondeos. En el

caso de los sondeos S1 y S7, los valores de esta relación son bastante similares entre la fracción

coloidal, la particular y la solución, indicando la existencia de un equilibrio entre las tres fases

para los isótopos del uranio. En los sondeos S13, S15 y S17, por el contrario, la situación en-

contrada no parece corresponder a la de equilibrio.

Por el contrario, tanto el 
230

Th como el 
228

Th muestran una tendencia a asociarse con las

partículas en suspensión, ya sea adsorbidos o coprecipitados (la relación de actividad 
230

Th/
234

U

es mayor que en las aguas y la relación 
228

Th/
232

Th >1). Esta tendencia se ha observado también

para algunos de los elementos traza y REE analizados (Turrero et al., 1996).

En conclusión, en las aguas estudiadas la mayor parte de elementos analiza-
dos no parecen estar significativamente asociados a la fracción coloidal, salvo en
las muestras procedentes del sondeo S17 (hasta un 40% del total de uranio en for-
ma de uranofana coloidal) y en el caso de torio y REE, lo cual es coincidente con
los resultados obtenidos en Poços de Caldas (Miekeley et al., 1992a).

Caracterización de las poblaciones microbianas
La caracterización de poblaciones de bacterias se llevó a cabo a partir de 36

muestras de aguas tomadas a diferentes profundidades a lo largo de nueve de los
sondeos realizados y del interior del dique de cuarzo a través de la galería.

El resultado más remarcable de estos estudios (Gómez et al., 1996) es la detec-
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ción simultánea de diferentes grupos de bacterias, con diferentes requerimientos
energéticos y nutricionales (grupos aerobios y anaerobios, autótrofos y heterótrofos,
oxidantes y reductores del azufre, hierro o, incluso, del nitrógeno). Esta coexisten-
cia está probablemente causada por fenómenos de mezcla de aguas procedentes de
medios muy diversos, lo cual es concordante con los datos de tritio.

No se han observado correlaciones bivariantes claras entre las concentraciones de
bacterias y los valores de pH o las concentraciones de HCO3

–
o COT, lo que se pue-

de atribuir a la escasez de puntos de toma de muestras y, sobre todo, a la existencia de
correlaciones multivariantes. Únicamente podemos destacar la existencia de una co-
rrelación negativa entre los contenidos en 13C y la concentración total de bacterias.

En algunos casos se ha observado un aumento en las concentraciones de bac-
terias sulforreductoras con el incremento en la concentración de SO4

2–
en las aguas

y, como era de esperar, el aumento en la concentración de grupos anaerobios y mi-
croaerofílicos con la profundidad y la disminución en los valores de Eh.

En cuanto a las observaciones realizadas en el dique mineralizado de cuarzo,
éstas son coincidentes con los resultados generales salvo por el hecho de que las
concentraciones de bacterias encontradas aquí son mucho menores que en el res-
to de las muestras, posiblemente como consecuencia de las características ácidas
del subsistema (valores de pH que varían entre 3 y 3,5). 

Los grupos de organismos autótrofos están bien representados en casi todos
los ambientes estudiados, y se han encontrado Thiobacillus (que oxida S

0
y S

2–
a

SO4

–
), Nitrobacter y, especialmente, Thiobacillus oxidans (especialmente activa en

un medio ácido como éste) que puede representar un papel importante en la oxi-
dación y movilización del uranio contenido en la vena, mediante dos mecanismos
principales: la catálisis enzimática directa de U(IV) a U(VI), o como consecuencia
indirecta de la oxidación de la pirita, que da lugar a la formación de sales férricas
que pueden, a su vez, oxidar el U(IV) a U(VI). 

Modelización geoquímica

La modelización geoquímica en El Berrocal ha utilizado aproximaciones tan-
to de problema inverso como directo. En el primer caso el objetivo final es la re-
construcción de los factores que determinan las características geoquímicas de un
sistema natural dado a partir de los datos puntuales de dicho sistema. En este ti-
po de aproximación podemos encuadrar el análisis de los diagramas ion-ion y los
cálculos de especiación-solubilidad del uranio, que se detallan a continuación.

Como contraposición, en el planteamiento de problema directo se realiza
una aproximación a las características geoquímicas del sistema natural a partir
de un conjunto de datos o parámetros de control conocidos, en lo que pode-
mos denominar aproximación predictiva. De este tipo es el ejercicio de predic-
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ción ciega (BPM) realizado en la zona de estudio y que se considerará al final
de este apartado.

Los códigos geoquímicos y bases de datos termodinámicos empleados se in-
dican en la tabla Be-1.

Modelo conceptual hidrogeoquímico: interacción agua-roca
Para el estudio de los procesos de interacción agua-roca que caracterizan el

sistema se utilizó la representación de diagramas binarios de concentración de io-
nes (ion-plots) y diagramas de índices de saturación, lo que permitió formular un
modelo geoquímico inicial. Como complemento se hicieron cálculos de especia-
ción-solubilidad específicos para el uranio.

Los resultados obtenidos para el sistema carbonatado permiten establecer
una clara distinción entre las muestras de sondeos situadas a ambos lados del di-
que mineralizado:

• Las aguas situadas al norte del dique se caracterizan por contenidos de bi-
carbonato mayores que los esperables de la simple disolución de calcita y
solo justificables si se considera la presencia de carbonatos de Zn, Fe, Mn,
Na y, fundamentalmente, Mg, ya sea en forma de fases puras o formando
carbonatos dobles, o incluso triples, con Ca. Este hecho se ve confirmado
por los gráficos ion-ion del sistema carbonatado global, en el que se obser-
va un buen ajuste a la línea 1:1 (figura Be-7A) y por las determinaciones
analíticas realizadas a partir de las partículas retenidas en los filtros durante
la toma de muestras. El catión más importante tras el calcio es el magnesio,
cuyos contenidos en el carbonato cálcico varían entre un 20 y un 40%. Tras
éste se encuentran, en orden de importancia, el hierro (hasta 10%), el man-
ganeso (2,5%) y el estroncio (0,2%).

• Las muestras situadas al sur del dique (grupo de la galería y sondeos de La
Tarica S11 y S12) se caracterizan por una gran heterogeneidad en las con-
centraciones de bicarbonato y parecen representar una evolución desde
una situación en la que el control lo ejercen fases minerales no carbonatadas
(probablemente sulfato cálcico) hacia situaciones en las que su composi-
ción parece determinada por el sistema carbonatado.

En el caso del sistema sulfatado las aguas situadas al norte del dique minera-
lizado no muestran ningún tipo de correlación entre los contenidos de calcio y sul-
fato. Por el contrario, en las muestras próximas al dique se observa un ajuste
prácticamente perfecto a la línea estequiométrica del CaSO4. En las muestras si-
tuadas al sur del dique, dicho ajuste es progresivamente menor a medida que au-
menta la influencia de las fases carbonatadas en el sistema.
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Esta complementariedad entre los sistemas carbonatado y sulfatado queda pa-
tente en la representación global de los contenidos de HCO3

–
y SO4

2–
frente al to-

tal de cationes considerados (Ca, Zn, Fe, Mn, Mg y Na), donde  se observa que la
mayor parte de las muestras presentan un buen ajuste a la línea 1:1 (figura Be-7B).
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Código Base de datos Objetivo / Autores

SUDDEN

(AEA Technology)

WATEQ4F

(Ball y Nordstrom, 1991)

PHREEQE 

(Parkhurst et al. 1990)

NETPATH

(Plummer et al., 1991)

TRANSIN

STEADYQL

HARPHRQ 1.41

(Brown et al., 1990)

PHREEQE

EQ3NR

(Wolery y Daveler, 1992 a y b)

HARPHRQ 1.41

WATEQ4F

HATCHES v.6

HATCHES 5.0

(Cross y Ewart, 1991)

HATCHES 5.0

LLNL

HATCHES 5.0

(Cross y Ewart, 1991)

Modelo de interacción agua-roca

(Ivanovich et al., 1996)

Cálculos de especiación-solubilidad

(Gómez et al., 1996)

Índices de saturación

(Gómez et al.,1996)

Cálculos de especiación

(Gómez et al., 1996)

Balance de masas

(Gómez et al., 1996)

Modelo acoplado de flujo y transporte

(Galarza et al., 1996)

Modelización cinética

(Bruno et al., 1996)

BPM (Bruno et al., 1996)

Tabla Be-1.
Códigos, bases de

datos y objetivo
con el que se han

usado en las
distintas

modelizaciones de
El Berrocal.

Figura Be-7.
Gráficos ion-ion.

A. Sistema
carbonatado

global,
considerando la

presencia de calcio
y otros elementos
(Fe, Zn, Mg, Na y

Mn) como cationes
dominantes. B.

Contenido de los
principales aniones

frente a los
cationes del

sistema mostrando
un claro ajuste a la

línea 1:1
(modificado de

Gómez et al.,
1996).
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Las concentraciones de sílice halladas en las diferentes muestras estudiadas
son bastante homogéneas, e independientes de la profundidad o el contenido en
bicarbonato de las aguas. Para explicar esta situación existen dos hipótesis: (a)
control de la solubilidad por el equilibrio con alguna fase silícea intermedia entre
calcedonia y sílice amorfa (Gómez et al., 1996) y (b) control de la solubilidad por
un estado estacionario de disolución-precipitación (disolución de albita o feldes-
pato potásico y precipitación de caolinita o montmorillonita).

Las concentraciones encontradas para el aluminio son muy bajas en todas las
aguas estudiadas y los contenidos máximos se alcanzan en el intervalo de pH entre
5,6 y 7,2. Para este intervalo, las aguas se encuentran subsaturadas con respecto al
Al(OH)3(am) pero sobresaturadas o, al menos, en equilibrio con gibbsita cristalina.
Esta situación confirma la existencia de un proceso de disolución incongruente de
ciertos aluminosilicatos y la precipitación simultánea de minerales arcillosos, lo que
resulta consistente con las hipótesis planteadas para el sistema silicatado.

Los valores máximos de manganeso se encuentran en el rango de pH entre 5,5
y 7, que corresponde a las muestras situadas al sur del dique y adyacentes a éste.

No se observan tendencias de evolución claras para el hierro con las variaciones
de pH, probablemente debido a que su solubilidad se encuentra parcialmente con-
trolada por varios sistemas (carbonatos, sulfuros y oxihidróxidos). Los contenidos
más elevados de hierro se han encontrado en las aguas con pH mayor de 7, que se en-
cuentran emplazadas, en general, al norte de la vena mineralizada. La mayor parte de
las muestras estudiadas se encuentran sobresaturadas con respecto a ferrihidrita.

La mayoría de las aguas estudiadas se encuentran subsaturadas con respecto a
las fases minerales carbonatadas. Sin embargo, se aprecia una tendencia general a
aproximarse a situaciones de equilibrio o incluso sobresaturación con respecto a cal-
cita, rodocrosita y siderita a medida que aumenta el carácter bicarbonatado de las
aguas. Por otra parte, la mayor parte de las aguas subterráneas se encuentran subsa-
turadas con respecto a las fases minerales sulfatadas, excepto en el caso de la jarosi-
ta (K2Fe6(SO4)4(OH)12) en la zona del dique y de la baritina, con respecto a la cual se
alcanzan situaciones de equilibrio o sobresaturación en las aguas de menor tiempo
de residencia o en las que presentan un alto grado de mezcla con las aguas meteóri-
cas situadas al sur del dique mineralizado.

En la modelización geoquímica del comportamiento del uranio en las aguas
de El Berrocal se han realizado dos tipos de cálculos:

• Cálculos de especiación realizados con el código WATEQ4F (Ball y
Nordstrom, 1991) y su base de datos, destinados a conocer y caracterizar la dis-
tribución de las especies de uranio en los distintos tipos de aguas estudiados.

• Cálculos de índices de saturación mediante el código WATEQ4F, combi-
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nados con los resultados de los cálculos con el código PHREEQE
(Parkhurst et al., 1980, 1990; empleando la bases de datos termodinámicos
HATCHES v. 6.0), para conocer las fases minerales que controlan la pre-
sencia del uranio en las aguas de la zona de estudio.

La especiación del uranio en las aguas subterráneas de El Berrocal está con-
trolada (ver figura Be-8), en la mayoría de los casos, por la presencia de especies
carbonatadas: UO2(CO3)2

2–
, UO2(CO3)3

4–
y UO2(CO3).

En algunas zonas del sistema aparecen otras especies como dominantes. Así,
en las aguas situadas al sur de la vena mineralizada, en las que las condiciones áci-
das impiden la estabilidad de las especies carbonatadas, la especiación del uranio
está dominada por la formación de uranilo y complejos sulfatados y, en condicio-
nes fuertemente reductoras, por U(OH)4. En ciertos casos se aprecia incluso la in-
fluencia en la especiación de la presencia de fluoruros y fosfatos.

Las concentraciones de uranio encontradas en las aguas subterráneas de El
Berrocal hacen que éstas tiendan a encontrarse subsaturadas con respecto a la ma-
yor parte de las fases minerales puras de este elemento (incluidas en las bases de
datos termodinámicos usadas), por lo que, a priori, se podría decir que son otras
fases más complejas las determinantes de la solubilidad, o bien que los procesos
controladores de su comportamiento son los de sorción y los de coprecipitación.

Los cálculos realizados con el código WATEQ4F muestran que todas las aguas se encuentran

subsaturadas con respecto a la schoepita ([(UO2)8O2(OH)12](H2O)12) y en equilibrio o, incluso,
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Figura Be-8.
Resultados de los

cálculos de
especiación

realizados para el
uranio en las aguas
subterráneas de El

Berrocal con el
código WATEQ4F

(modificado de
Gómez et al.,

1996).

UO2CO3

UO2(CO3)2

2-

UO2(CO3)3

4-

UO2

2+

Otras especies
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sobresaturadas, con respecto a la uraninita (pechblenda) y la coffinita (U[SiO4(OH)4]), con res-

pecto a las cuales se observa un aumento del estado de saturación de las aguas hacia el norte

de la zona estudiada.

Por su parte, los resultados obtenidos con el código PHREEQE muestran la ausencia de fases

sólidas que expliquen las concentraciones de uranio halladas en las aguas subterráneas de El

Berrocal. Probablemente, tras un estadio inicial en el que se produce la disolución de minerales

como uraninita, uranofana o coffinita, el control de la solubilidad de este elemento lo ejerzan 

fases de uranio más complejas (fosfosilicatos y silicofosfatos cuyos valores termodinámicos no se

encuentran en las bases de datos) o fases amorfas (por ejemplo, oxihidróxidos amorfos de hier-

ro como los detectados en los rellenos de fractura y durante el filtrado de las muestras) para, fi-

nalmente, ceder el control a alguna fase sólida, como la schoepita.

Modelización predictiva: BPM
El objetivo principal de este ejercicio fue comprobar la capacidad de las dis-

tintas herramientas geoquímicas (códigos y bases de datos) para predecir las con-
centraciones de metales traza en un sistema natural bien caracterizado. Otro de
los objetivos que se plantearon fue comprobar la asociación de los metales traza
con el ciclo de los elementos mayores. Para llevar a cabo esto fue preciso el plan-
teamiento de aproximaciones algo distintas de las usadas hasta ese momento (co-
precipitación y codisolución de fases mezcla), y considerar, además, tanto un
control termodinámico como cinético en el sistema (figura Be-9).

El ejercicio se llevó a cabo sobre 8 muestras de agua seleccionadas, y se estu-
diaron los siguientes elementos: Ba, Cu, Mn, Ni, Pb, Sr, Th, U y Zn. El cálculo se
dividió en dos etapas. En la primera los equipos participantes sólo tenían infor-
mación sobre la concentración de los elementos mayoritarios en las aguas, mien-
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¿Existe equilibrio con las fases sólidas puras del ET?

NO

¿Existe asociación mineralógica ET_EM?

SI

¿Está el mineral de EM subsaturado
en el sistema?

SI

CODISOLUCIÓN

SI Problema Resuelto

NO

Sorción

Limitación de
la fuente

Efectos cinéticos

NO COPRECIPITACIÓN

Figura Be-9.
Diagrama
esquemático que
muestra el proceso
de toma de
decisiones cuando
se considera la
aplicación de las
aproximaciones de
codisolución y/o
coprecipitación.
ET: elementos
traza; EM:
elemento mayor.
(Modificado de
Bruno et al.,
1998).
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tras que en la segunda, se facilitó también información acerca de la mineralogía en
contacto. Los participantes y los códigos utilizados se muestran en la tabla Be-2.

Resultados

• Bario

No se encontraron diferencias significativas en las bases de datos para este elemento. El

100% estaba en forma de ion libre. Las fases puras limitantes serían baritina en la zona áci-

da y whiterita en la zona alcalina, sin embargo con estas fases la solubilidad de Ba es inferior

a la medida en el sistema natural. El mejor resultado alcanzado es considerando la co-disolu-

ción de una fase mezcla de Ba-CaCO3.

• Cobre

Las dos bases de datos usadas (HATCHES y LLNL) contienen las mismas constantes de es-

tabilidad para las especies acuosas de forma que todos los grupos obtuvieron los mismos re-

sultados con respecto a que la especie dominante del Cu era Cu
2+

en condiciones ácidas, Cu
+

en las aguas reducidas, y CuCO3(aq) a medida que aumenta la alcalinidad. La fase pura con-

siderada por todos los grupos como limitante de la solubilidad fue CuFeO2 (fengita), pero la

solubilidad predicha en equilibrio con esta fase quedaba muy por debajo del límite de de-

tección. La predicción de la solubilidad del cobre mejoró considerablemente al considerar

la posibilidad de co-precipitación de una fase mixta Cu-Fe(OH)3, aunque la solubilidad

seguía quedando por debajo de los valores del límite de detección.

• Manganeso

No se detectaron diferencias importantes en las bases de datos para este 

elemento con respecto a los complejos acuosos y los resultados de todos los grupos coinci-

dieron en considerar como especie dominante el Mn
2+

. Sólo uno de los grupos (CSIC) con-

sideró un porcentaje representativo (15%) del complejo sulfatado en una de las muestras.

Tampoco hubo diferencias en cuanto a la fase pura de Mn considerada como limitante de la

solubilidad, la rodocrosita; sin embargo, las solubilidades calculadas en equilibrio con este

mineral sobrestimaban la concentración real medida en todas las muestras. Considerando la

posible co-disolución de una fase mixta de Mn-CaCO3 las predicciones resultaron ex-

tremadamente similares a las solubilidades observadas.

Organización Código Base datos

AEA

CIEMAT

CSIC

MBT/INTERA

HARPHRQ 1.41

(Brown et al., 1990)

PHREEQE

(Parkhurst et al., 1990)

EQ3NR

(Wolery y Daveler, 1992 a y b)

HARPHRQ 1.41

(Brown et al., 1990)

HATCHES 5.0

(Cross y Ewart, 1991)

HATCHES 5.0

(Cross y Ewart, 1991)

LLNL

HATCHES 5.0

(Cross y Ewart, 1991)

Figura Be-2.
Organizaciones

que han formado
parte del ejercicio

de BPM junto con
los códigos y bases

de datos
termodinámicos
usados por cada

una de ellas.
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En el caso de este elemento, además se obtuvo información adicional de dos tipos. Por un la-

do se pudo eliminar la presencia de una fase sólida pura (un fosfato de este elemento) que

había sido considerada como posible limitante de la solubilidad y que, según la información

mineralógica, no se había identificado en el sistema. Por otro lado, se observó que en función

de la metodología de cálculo usada por los distintos grupos los resultados eran bastante dis-

pares. El aspecto crítico fue la consideración de la alcalinidad. Con respecto a este punto se

constató la necesidad de obligar al código a mantener el pH constante durante el cálculo de

la solubilidad. En este caso, se observó que el código PHREEQE no tenía capacidad para

ello, mientras que sí podía hacerse con el HARPHRQ.

• Níquel

Se obtuvieron diferencias importantes en la especiación calculada para este elemento en

función de la base de datos usada (HATCHES o LLNL). LLNL no contiene la especie 

acuosa carbonatada (que aparece con un porcentaje representativo usando HATCHES) y,

por tanto, aunque la especie dominante en todos los casos es Ni
2+

, las proporciones

obtenidas con una base de datos u otra son diferentes. Con respecto a la solubilidad, en el

caso de este elemento la ausencia de información mineralógica supuso una complicación

adicional a las ya de por sí inherentes por los datos termodinámicos existentes. Parece ser

que el Ni no está controlado por ninguno de los minerales puros considerados; tampoco se

mejoran las predicciones en este caso con las aproximaciones de co-precipitación o co-diso-

lución. La conclusión a que se llegó fue que el Ni está controlado por procesos de sorción

sobre la superficie de los oxihidróxidos de hierro; sin embargo, esto no ha podido mode-

lizarse por las dificultades que supone la caracterización de las propiedades de superficie del

mineral sorbente.

• Plomo

Este elemento se encontraba por debajo del límite de detección en todas las muestras es-

tudiadas, dificultando considerablemente cualquier discusión sobre la bondad de los re-

sultados. También en este caso se observaron diferencias en las bases de datos usadas en

cuanto a las especies en solución. La ausencia de los complejos PbCO3(aq) y PbSO4(aq) en

LLNL supuso una importante limitación en los cálculos llevados a cabo por CSIC. Este

hecho no sólo afecta a la especiación calculada sino también a las solubilidades obtenidas.

En general, los resultados de los cálculos de solubilidad estaban muy por encima del límite

de detección y esto podría ser explicado por dos razones, bien el Pb no está disponible

para la interacción agua-roca, o bien las fases limitantes de su solubilidad no están inclui-

das en las bases de datos.

• Estroncio

Se observaron algunas diferencias entre la especiación calculada según la base de datos usa-

da, debido al diferente valor de la constante de estabilidad de la especie SrSO4(aq); sin embar-

go, dado que la especie mayoritaria en todos los casos es Sr
2+

, y el complejo sulfatado sólo

supone como mucho el 15% del total, las diferencias no son demasiado importantes (caso

similar al comentado para la especiación del Ni). En cuanto a las fases sólidas, también se ob-

servaron diferencias en las dos bases de datos con respecto a la constante de la estroncianita.

Los resultados obtenidos llevaron a reconsiderar y finalmente descartar el valor incluido en

la base LLNL. La comparación de los resultados obtenidos equilibrando con fases puras de

Sr, llevó a la eliminación de varias fases sólidas complejas que no parecían controlar su solu-

bilidad. Como fase limitante pura se consideró la estroncianita y en todos los casos se subes-
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timaba la concentración real. El uso de la aproximación de co-precipitación y co-disolución

fue algo más complejo que en otros casos debido a la ausencia de datos mineralógicos sobre

este elemento. Sin embargo, se consideró una fracción molar hipotética de 1•10
–3

de Sr en cal-

cita y se consiguieron predicciones muy ajustadas a los valores medidos suponiendo una co-

disolución congruente de este mineral.

• Torio

Se identificaron valores incongruentes de constantes de solubilidad en la base de datos

de HATCHES la cual, a partir de este ejercicio, fue mejorada y se preparó una nueva ver-

sión. La especiación acuosa de este elemento fue muy similar en las predicciones de to-

dos los grupos, siendo la especie mayoritaria Th(OH)4(aq) en todas las muestras menos una

en la que domina el complejo sulfatado ThSO4

2+
. En cuanto a las fases sólidas puras se

observó que las fosfatadas eran de gran importancia; sin embargo, las posibles fases con-

troladoras de la solubilidad fueron ThO2 y Th(OH)4. Las mejores predicciones se obtu-

vieron asumiendo el equilibrio con la fase amorfa de Th(OH)4. 

• Uranio

Una de las principales conclusiones inferidas de este estudio es la necesidad urgente de

unificar la base de datos termodinámica para las especies de uranio. Se ha comprobado que

las diferencias en las constantes de estabilidad de las especies consideradas en las dos bases

de datos (LLNL y HATCHES) afectan de forma fundamental a los resultados. Para unificar

la base de datos del uranio se propuso usar los valores incluidos en la revisión de la NEA

(Grenthe et al., 1992a).

Se demostró que la falta de datos sobre la estabilidad de los fosfatos de uranio en las dos

bases de datos es una importante deficiencia. Estimando la estabilidad de la autunita en fun-

ción de las relaciones de energía libre, se consiguieron valores de solubilidad para el uranio

concordantes con las observaciones naturales en algunas de las muestras. En el resto no se

consiguió un valor ajustado al medido usando fases puras de uranio y se utilizó la aproxi-

mación de co-precipitación. Esta aproximación obtuvo valores de U perfectamente ajusta-

dos a las medidas (en ± 1 unidad logarítmica) asumiendo una fase sólida mezcla de

schoepita-Fe(OH)3. 

• Zinc

La especiación acuosa calculada por todos los grupos indicó que la especie dominante era el

ion libre Zn
2+

. La fase sólida pura seleccionada como posible control de la solubilidad fue la

smithsonita. Sin embargo, el equilibrio con esta fase sobrestima la concentración observada en

casi todas las muestras. Las diferencias obtenidas en la solubilidad por los distintos grupos son

debidas a la diferente metodología usada para la consideración de la alcalinidad. También se

usó como fase control la esfalerita en el caso de una muestra muy reductora; sin embargo, los

valores resultantes son mucho más bajos que los medidos. A pesar de la falta de información

sobre la asociación del Zn con minerales mayoritarios, se hicieron varios cálculos usando las

aproximaciones de co-precipitación y co-disolución. La fase seleccionada fue una calcita con

Zn y la fracción molar de éste de 1•10
–3
. Los valores más ajustados se obtienen considerando la

co-disolución de esta fase, y aunque son más bajos que los medidos (un orden de magnitud)

en algunas muestras, reproducen muy bien la tendencia general del sistema. El problema del

desajuste en la solubilidad puede ser simplemente debido a una subestimación de la fracción

molar de Zn en la calcita.
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Los resultados obtenidos por los distintos grupos de trabajo resultaron coin-
cidentes en las dos etapas. En la primera, tanto las fases puras elegidas como li-
mitantes de la solubilidad, como la especiación resultante de los elementos traza
fueron muy similares entre los distintos equipos. En la segunda, la concordancia
fue todavía mayor. Además en esta fase con la información sobre las fases sólidas
presentes en el área de estudio, fue posible eliminar minerales (considerados pre-
viamente en la Fase I) y plantear una aproximación más realista a la situación na-
tural. Esta aproximación consistió en plantear modelos de co-precipitación y co-
disolución para algunos de los elementos traza.

Otro tipo de conclusiones alcanzadas fueron las relacionadas con las bases de
datos usadas por los distintos equipos y las diferencias existentes entre ellas, así
como con la aplicabilidad de los códigos geoquímicos elegidos por los partici-
pantes para predecir el comportamiento de metales traza en un ambiente geoló-
gico bien caracterizado.

Como aspectos más relevantes cabe destacar que las concentraciones de uranio
predichas se ajustaron mejor a las medidas cuando se asume la formación de fases
mixtas de U(VI) con minerales de Fe(III), que cuando se asume un control por fases
minerales puras de uranio. También los resultados para Ba, Mn y Sr fueron muy ilus-
trativos puesto que se obtuvieron resultados más próximos a la realidad al plantear
una disolución congruente de una fase mixta de estos elementos con la calcita.

Este planteamiento de coprecipitación-codisolución se incorporó por vez pri-
mera a este tipo de ejercicios (BPM) en este análogo. Los buenos resultados ob-
tenidos siguiendo esta aproximación han llevado a considerar que efectivamente
son este tipo de fases mayoritarias las que controlarán en definitiva la concentra-
ción de los elementos traza incorporados en ellas. La forma de calcular solubili-
dades a partir de estas fases mixtas se basa en el uso de las constantes
condicionales, que no suponen un gran problema para su implementación en
cualquiera de los códigos termodinámicos al uso.

Por tanto, a partir de una buena caracterización mineralógica del sistema y
conociendo exactamente las fuentes y sumideros principales de los elementos de
interés, puede plantearse un cálculo aproximado de su comportamiento sin nece-
sidad de tener una importante mejora en las bases de datos termodinámicos.

Modelización cinética
También se planteó en este análogo la posibilidad de analizar el posible con-

trol cinético en lugar de termodinámico en el sistema, fundamentalmente en las
zonas de elevada permeabilidad y flujo rápido de las aguas. Dado que los tiempos
de residencia estimados en este sistema son bastante cortos, la asunción de un
equilibrio real agua-roca es bastante dudosa. Por otra parte, los resultados del
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ejercicio de BPM anterior indicaron que el ciclo geoquímico de muchos de los ele-
mentos traza de interés está íntimamente ligado a la química de los componentes
mayores del sistema. Con estas dos premisas se llevó a cabo una modelización
también predictiva del comportamiento de los elementos traza, asumiendo un
control cinético sobre ellos.

En este nuevo planteamiento lo que se considera es que la adquisición de so-
lutos está controlada cinéticamente en lugar de por procesos de equilibrio. El có-
digo usado para llevar a cabo esta simulación fue el STEADYQL (Furrer et al.,
1989). La aplicación de este código ha demostrado que se trata de una herra-
mienta muy útil para explicar procesos geoquímicos controlados cinéticamente. 

Asumiendo el control de los componentes principales del sistema (Ca, CO3,
y Fe) sobre el comportamiento de los elementos traza se han podido estimar cuan-
titativamente los procesos inicialmente propuestos como responsables de la evo-
lución de las aguas subterráneas.

En áreas donde la disolución de uraninita es el proceso principal que afecta
a la movilidad del uranio, los flujos estimados de uranio han sido de 0,04 mol/m

2

año. En las zonas donde la cantidad de UO2 es baja y el control de la concentra-
ción de uranio lo tiene la coprecipitación de U con hidróxidos de Fe, el flujo cal-
culado para el U es negativo –0,01 mol/m

2
años. En el caso de Ba y Mn los flujos

obtenidos han sido, respectivamente, de 0,1 y 1 mol/m
2

año, y en ambos casos
provocados por la disolución de la calcita.

Analogías

El yacimiento de El Berrocal no puede ser considerado como un análogo na-
tural en el sentido estricto del término. No obstante, los procesos hidrotermales
de baja temperatura que afectaron al granito, así como los procesos supergénicos
actuales que afectan al sistema, sí pueden ser considerados análogos a los que po-
drían producirse en un sistema de almacenamiento de residuos radiactivos (Pérez
del Villar et al., 1993).

Desde este punto de vista, y siguiendo el esquema planteado en la introduc-
ción de este capítulo, las principales analogías hacen referencia a los materiales y
a los procesos de migración y retardo de los radionucleidos.

Analogías de los materiales
Disolución del combustible gastado
La desestabilización de las fases primarias de U, Th y REE y su movilización

posterior en condiciones de baja temperatura (entre 35 y 100 
o
C) pueden consi-

derarse análogas a los procesos de disolución del combustible gastado, a pesar de
que, en El Berrocal, las temperaturas alcanzadas son mucho mayores que las es-
perables en un sistema de almacenamiento (Pérez del Villar et al., 1993).
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La observación más importante es la comprobación de la importancia de los
complejos fluorurados y carbonatados en la alteración de fases minerales de U, Th
y REE y en su posterior transporte. En este emplazamiento, los radionucleidos ini-
cialmente contenidos en el granito se liberaron durante las etapas tardimagmáti-
cas por oxidación ligada a la actividad del F, procedente en su mayor parte de la
disolución de la fluorita (Finch 1993). Durante las etapas hidrotermales tardías, a
temperaturas mucho menores, la migración de estos elementos se produjo princi-
palmente en forma de complejos carbonatados favorecida por procesos de mez-
cla de aguas con componentes de origen edáfico.

Geosfera
Las rocas graníticas fracturadas que conforman el entorno geológico de El

Berrocal pueden considerarse análogas a las rocas cristalinas fracturadas que
constituyen el campo lejano de un sistema de almacenamiento de residuos ra-
diactivos en muchos de los conceptos de almacenamiento considerados actual-
mente, por lo que el estudio de sus características y de los procesos que
condicionan su evolución permite obtener valiosas aportaciones a los ejercicios de
evaluación de la seguridad.

Una de las principales contribuciones a la evaluación de la seguridad de los
estudios realizados en este emplazamiento es la comprobación de la influencia de
los materiales de relleno de fracturas en los procesos de migración de radionu-
cleidos y en la evolución hidrogeoquímica del sistema. La mayor parte de los ele-
mentos traza aparecen enriquecidos en los rellenos de fractura, sobre todo Be, Sr,
Ba, Cu, Zn, Y, Ce, La y, fundamentalmente, U, para el cual se han medido con-
centraciones de hasta 962 ppm. La excepción a esta tendencia la constituye el Th,
cuyas concentraciones son muy variables en los rellenos estudiados, siendo casi
siempre inferiores o iguales a las determinadas en el granito de referencia.

Analogías de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Cálculos de especiación-solubilidad
Dentro de este apartado se incluyen dos aspectos fundamentales relacionados

con la caracterización y predicción del comportamiento de los radionucleidos (en
cuanto a su migración y/o retención) mediante metodologías de modelización 
geoquímica. Estos aspectos son, por un lado, los cálculos realizados para la inter-
pretación de los procesos de interacción agua-roca que controlan el comporta-
miento del sistema (“caracterización hidrogeoquímica 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 códigos y bases de datos ter-
modinámicos en tareas predictivas como las requeridas por la evaluación de la se-
guridad (“ejercicio de BPM”).
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Caracterización hidrogeoquímica del sistema
La utilización de distintos códigos y aproximaciones para la modelización 

geoquímica de este sistema ha permitido elaborar un modelo geoquímico para los
procesos de interacción agua-roca. Mediante este modelo se ha podido definir el
comportamiento de los elementos traza de interés en una evaluación de la seguri-
dad (fundamentalmente el U). Además se ha constatado la necesidad de mejorar
las bases de datos termodinámicos para algunas fases complejas de U, así como
para el tratamiento de las fases mezcla.

Ejercicio de BPM
En general, este ejercicio ilustra que se pueden obtener distintos resultados

usando distintas metodologías y bases de datos. Por tanto, es muy importante espe-
cificar los parámetros y supuestos usados cuando se presentan unos resultados. Las
principales conclusiones y aportaciones alcanzadas son de varios tipos: metodológi-
cas, de comprobación de bases de datos y códigos, de comprobación de aproxima-
ciones de cálculo y de aumento de la experiencia de los equipos de trabajo.

En general se han obtenido predicciones muy buenas del comportamiento de
los elementos traza en este sistema, sobre todo cuando se ha considerado la inhe-
rente asociación de los elementos traza con los elementos mayoritarios y la utilidad
de las aproximaciones de co-precipitación y co-disolución para predecir el com-
portamiento de elementos traza. Con estos resultados se confirma la necesidad de
tener en cuenta, además de la existencia de minerales puros, las posibles fases mez-
cla como control de las concentraciones de los elementos menores en las aguas.

Finalmente, también se planteó en este análogo la posibilidad de considerar
un control cinético en lugar de termodinámico en el sistema, fundamentalmente
en las zonas de elevada permeabilidad y flujo rápido de las aguas. En este nuevo
planteamiento, lo que se considera es que la adquisición de solutos está controla-
da cinéticamente en lugar de por procesos de equilibrio. El código usado para lle-
var a cabo esta simulación fue el STEADYQL (Furrer et al., 1989). La aplicación
de este código ha demostrado que se trata de una herramienta muy útil para ex-
plicar procesos geoquímicos controlados cinéticamente.

Transporte y retardo en rocas cristalinas fracturadas
En este sistema de El Berrocal se hizo un esfuerzo importante en la caracte-

rización no sólo de la roca sino también de los rellenos de fractura, aspecto de
gran interés en este tipo de sistemas geológicos en los que la circulación de aguas
(y por tanto su interacción con los sólidos) tiene lugar precisamente a lo largo de
las fracturas hidráulicamente activas.

Los procesos hidrotermales que condujeron a la alteración de uraninita, mo-
nacita, xenotima y circón a temperaturas de 35 a 100 

o
C, así como los que produ-
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jeron la aparición de los materiales de relleno de fractura, pueden ser estudiados
como análogos de los procesos de liberación, migración y retardo de radionuclei-
dos en el medio fracturado que constituye el campo lejano en muchos de los con-
ceptos de almacenamiento considerados actualmente.

Las principales conclusiones que se pueden extraer a este respecto de los estudios realizados

en el Berrocal son:

• La movilización de los elementos contenidos en las fases minerales primarias tuvo lugar en

un medio inicialmente ácido y oxidante, como el esperable por percolación de aguas

meteóricas en macizos graníticos cubiertos por suelos ricos en materia orgánica (Pérez del

Villar et al., 1996b). Posteriormente, la evolución hacia condiciones más reductoras y alcali-

nas en profundidad provocó la precipitación de estos elementos en los materiales de relleno

de fracturas.

• El uranio movilizado en la zona oxidada del plutón presenta factores de retardo de entre 10
2

y 10
3

a, aparentemente más relacionado con la presencia y actividad del apatito que con la

de calcita.

• Los materiales de relleno de fracturas se encuentran notablemente enriquecidos en Be, Sr,

Ba, Cu, Zn, Y, Ce, La y U con respecto al granito de referencia y parecen representar un pa-

pel fundamental en el retardo de radionucleidos (Pelayo et al., 1996). La barrera química

más relevante por su capacidad de retención de radionucleidos parecen ser las fases mine-

rales fosfatadas presentes en el sistema, fundamentalmente el apatito.

• El uranio precipita en los materiales de relleno de fracturas en forma de sili-

catos de uranilo, fosfatos, silicofosfatos complejos (que a veces contienen torio y REE) y,

ocasionalmente, pechblenda. Apenas aparece uranio adsorbido en oxihidróxidos de hierro

(al contrario que en la mayor parte de los sistemas naturales) y, en general, los procesos de

sorción parecen tener menor relevancia en el retardo de este elemento que los de precipi-

tación (Ivanovich et al., 1996), consistentemente con los resultados obtenidos en otros em-

plazamientos como, por ejemplo, Palmottu.

• En cuanto al torio, este elemento se encuentra claramente retardado en el sistema de El

Berrocal y, al contrario que en el caso del uranio, los procesos de sorción parecen ser mu-

cho más relevantes que los de precipitación en su retardo (Ivanovich et al., 1996).

Difusión en la matriz
Los procesos de difusión de uranio desde las fracturas hacia en interior de la

matriz rocosa parecen estar limitados a los 35 mm adyacentes a las superficies de
fractura y en relación con zonas de la matriz alteradas microestructuralmente
(Heath et al., 1992). Estas observaciones son consistentes con las realizadas para
otros elementos (Th, Fe, Mn, W, As, Zn) y en otros emplazamientos (Stripa,
Whiteshell y Palmottu).

La movilización elemental desde las fracturas hacia la matriz rocosa no parece co-
rresponder a un proceso simple de difusión, sino que también representa la interac-
ción química entre los elementos movilizados y los materiales constituyentes de la
matriz rocosa, lo que condiciona que el uranio movilizado reprecipite en forma de fa-
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ses secundarias en microfisuras y límites de grano. Esta conclusión es importante por-
que implica que los perfiles de concentración medidos en una porción de roca adya-
cente a una fractura pueden no representar únicamente la difusión en la matriz, y, por
tanto, su formulación en la evaluación de la seguridad debe ser redefinido.

Las observaciones realizadas en El Berrocal evidencian la elevada capacidad
de la matriz rocosa para retardar la migración de los radionucleidos naturales in-
dependientemente del proceso involucrado en la movilización de éstos.

Influencia de los coloides
Las aguas de El Berrocal se caracterizan por bajas concentraciones de coloi-

des, principalmente formas de sílice rodeadas de oxihidróxidos de hierro, aunque
también aparecen geles de aluminio, feldespatos, minerales de la arcilla y, en algún
caso, uranofana coloidal. La presencia de coloides parece influir notablemente en
la migración del torio (entre un 20 y un 40% del total de este elemento aparece
asociado a esta fracción) y de algunos de los elementos traza y REE estudiados en
El Berrocal, pero no en la migración del uranio, que tiende a presentarse en solu-
ción (Turrero et al., 1996). Estas observaciones son consistentes con las realizadas
en otros emplazamientos, como Poços de Caldas (Miekeley et al., 1992).

Influencia de las poblaciones microbianas
El resultado más remarcable (Gómez et al., 1996) es la detección simultánea

de diferentes grupos de bacterias, con diferentes requerimientos energéticos y nu-
tricionales (grupos aeróbicos y anaeróbicos, autótrofos y heterótrofos, oxidantes
y reductoras del azufre, hierro o, incluso, del nitrógeno).

La actividad bacteriana parece representar un importante papel en la oxida-
ción y movilización del uranio contenido en el dique mineralizado, por catálisis
tanto de las reacciones directas de oxidación de U(IV) a U(VI) como de reaccio-
nes indirectas que involucran distinto tipo de sales y que favorecen indirectamen-
te la oxidación y liberación del uranio (Gómez et al., 1996). Los procesos de
oxidación de pirita en determinadas zonas, favorecerían la implantación de un am-
biente adecuado para el desarrollo de comunidades sulforreductoras cuya activi-
dad (liberación de H2S) podría provocar la reprecipitación del uranio disuelto.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

Una de las principales aportaciones de El Berrocal ha sido la comproba-
ción de la aplicabilidad de una metodología de modelización geoquímica y el
desarrollo de metodologías de muestreo y análisis propias con la inclusión de
un programa detallado de estudio y caracterización del sistema no sólo a esca-
la local, sino también a escala regional e incluyendo estudios isotópicos. Este
enfoque permite identificar las singularidades locales que han posibilitado la
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estabilidad de los radionucleidos en el sistema, impidiendo su migración más
allá de los límites del plutón.

Por otra parte, la gran variedad de tipos y grados de alteración existentes en
las rocas de El Berrocal ha permitido describir y cuantificar por separado la in-
fluencia de los distintos procesos involucrados en la evolución de un sistema for-
mado por rocas cristalinas similares a las consideradas en el diseño de un sistema
de almacenamiento de residuos radiactivos. 

Desarrollo de escenarios y modelos conceptuales
El modelo conceptual hidrogeológico basado en que las principales fracturas

se consideran embebidas en un medio poroso tridimensional es capaz de explicar,
de manera congruente, todos los datos hidrogeológicos observados en el campo.

Este proyecto ha aportado valiosa información acerca de la importancia de
los materiales de relleno de fracturas en la migración y retardo de radionucleidos.
La composición mineralógica y geoquímica de estos materiales es bastante similar
a la del granito de referencia de El Berrocal, aunque con enriquecimientos desta-
cables en P2O5, SO2,  F, CO2 orgánico y la mayor parte de los elementos traza (so-
bre todo Be, Sr, Ba, Cu, Zn, Y, Ce, La y U.

Las fases minerales fosfatadas presentes en el sistema, fundamentalmente el
apatito, parecen ser la barrera química más relevante por su capacidad de re-
tención de radionucleidos. En el caso del uranio, éste precipita en los materia-
les de relleno de fracturas en forma de silicatos de uranilo, fosfatos,
silicofosfatos complejos (que a veces contienen torio y REE) y, ocasionalmente,
pechblenda. Apenas aparece uranio adsorbido en oxihidróxidos de hierro (al
contrario que en la mayor parte de los sistemas naturales) y, en general, los pro-
cesos de sorción parecen tener menor relevancia en el retardo de este elemento
que los de precipitación (Ivanovich et al., 1996), consistentemente con los re-
sultados obtenidos en otros emplazamientos como, por ejemplo, Palmottu. En
cuanto al torio, los procesos de sorción parecen ser mucho más relevantes que
los de precipitación en su retardo (Ivanovich et al., 1996).

Otra importante aportación de estos estudios a la evaluación de la seguri-
dad ha sido la caracterización del proceso de difusión en la matriz. Como ya se
ha indicado, los experimentos realizados demuestran la elevada capacidad de la
matriz rocosa para retardar la migración de los radionucleidos naturales. Dicho
retardo no parece estar relacionado con un proceso simple de difusión, sino que
también representa la interacción química entre los elementos movilizados y los
materiales constituyentes de la matriz rocosa, lo que condiciona que el uranio
movilizado reprecipite en forma de fases secundarias en microfisuras y límites
de grano. Esto implica que los perfiles de concentración medidos en una por-
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ción de roca adyacente a una fractura pueden no representar únicamente la di-
fusión en la matriz, y, por tanto, su formulación en la evaluación de la seguridad
debe ser redefinido.

Aportación de datos cuantitativos
Los estudios de El Berrocal muestran que adoptando el enfoque mixto de

fracturas embebidas en un medio poroso, es posible evaluar los valores de per-
meabilidad del macizo rocoso con ensayos de tramos obturados, y la transmisi-
vidad de los principales dominios conductores con ensayos de mayor escala. En
general, se recogió información realista para un volumen rocoso del orden de
10

6
m

3
. A pesar de que este volumen es menor que el involucrado en un sistema

de almacenamiento a escala local, constituye uno de los mejores ejemplos dis-
ponibles en cuanto a caracterización hidrogeológica.

El desarrollo de este estudio ha aportado datos cuantitativos sobre la capaci-
dad de retención de las rocas graníticas que conforman el entorno de el Berrocal
y, más concretamente, sobre el factor de retardo del uranio y la profundidad de
difusión en la matriz. El uranio movilizado en la zona oxidada del plutón presen-
ta factores de retardo de entre 10

2
y 10

3
a, aparentemente más relacionado con la

presencia y actividad del apatito que con las de la calcita.
En cuanto a los procesos de difusión del uranio desde las fracturas hacia el

interior de la matriz rocosa, éstos parecen estar limitados a los 35 mm adyacentes
a las superficies de fractura y en relación con zonas de la matriz alteradas micro-
estructuralmente (Heath et al., 1992). Estas observaciones son similares a las rea-
lizadas para otros elementos (Th, Fe, Mn, W, As, Zn) y en otros emplazamientos
(Stripa, Whiteshell y Palmottu). Esta observación tiene un gran potencial de apli-
cación en la evaluación de la seguridad y ha sido uno de los pocos datos cuantita-
tivos procedentes de un análogo que se utilizan en un ejercicio de evaluación de
la seguridad (SITE-94; SKI, 1996).

Por otro lado, las concentraciones de elementos traza analizadas en las aguas
de El Berrocal han sido utilizadas como referencia en el establecimiento de los lí-
mites de solubilidad de SR-97 (Bruno et al., 1997).

Comprobación de códigos y bases de datos termodinámicos
Los códigos geoquímicos utilizados en El Berrocal, como en otros muchos

análogos, se dedicaron a dos actividades básicas: la caracterización del modelo hi-
drogeoquímico y la realización de un ejercicio de BPM. Además, la selección de
códigos para realizar estas actividades recayó en programas sobre los que se tenía
una amplia experiencia tanto en el contexto científico como de la evaluación de
la seguridad. No obstante, y respecto a la metodología de modelización, en este
análogo se planteó la posibilidad de considerar un control cinético en lugar de
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termodinámico en el sistema, fundamentalmente en las zonas de elevada permea-
bilidad y flujo rápido de las aguas. El código usado para llevar a cabo esta simu-
lación fue el STEADYQL (Furrer et al., 1989). La aplicación de este código ha
demostrado que se trata de una herramienta muy útil para explicar procesos geo-
químicos controlados cinéticamente.

Los resultados del ejercicio de BPM indicaron que era necesaria la mejora de
estos códigos y bases de datos para su aplicación a casos reales, principalmente
mediante la incorporación de parámetros cinéticos, fases mezcla como coprecipi-
tados o soluciones sólidas junto a constantes termodinámicas apropiadas. Por otra
parte, los ejercicios de BPM han proporcionado buenos resultados en lo referen-
te a la predicción del comportamiento de los elementos traza en este sistema, so-
bre todo cuando se ha considerado la inherente asociación de los elementos traza
con los elementos mayores.

Con respecto a la comprobación de códigos geoquímicos, en El Berrocal se utili-
zaron un total de seis códigos (uno de especiación-solubilidad, el WATEQ4F, y el
resto de pautas de reacción; tabla Be-3)[56]. Para la caracterización del modelo hi-
drogeoquímico se emplearon los códigos de especiación, pautas de reacción y ba-
lance de masas desarrollados por el US Gelogical Survey, WATEQ4F, (Ball y
Nordstrom, 1991), PHREEQE (Parkhurst et al., 1980, 1990) y NETPATH
(Plummer et al., 1991), respectivamente, dentro de la metodología de problema in-
verso clásicamente definida en modelización geoquímica con esas herramientas. Son
códigos de una amplia difusión en el ámbito científico y todos ellos, especialmente
el código PHREEQE, han sido utilizados en ejercicios de evaluación de la seguri-
dad, proyectos de intercomparación y en otros análogos naturales (tabla Be-3).

El código EQ3NR es el módulo de especiación-solubilidad de EQ3/6
(Wolery y Daveler, 1992). Se trata de otro de los programas más utilizados en el
ámbito científico y de la evaluación de la seguridad (tabla Be-3). Además, este có-
digo ha obtenido recientemente el certificado de calidad (QA: quality assurance)
para su uso en Yucca Mountain y se encuentra explícitamente contemplado como
uno de los módulos del programa general de evaluación de la seguridad utilizado
en TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

El código STEADYQL (Furrer et al., 1989) todavía no ha sido utilizado en
ejercicios de evaluación de la seguridad aunque se encuentra relativamente difun-
dido en el ámbito científico. No obstante, su empleo en El Berrocal (y anterior-
mente en Cigar Lake) parece indicar que sus capacidades cinéticas pueden ser
aprovechadas en los estudios de caracterización del emplazamiento de las evalua-
ciones de la seguridad.
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El código HARPHRQ (Brown et al, 1991), derivado del PHREEQE, también
ha tenido un amplio uso dentro del campo de los análogos (tabla Be-3) aunque en la
evaluación de la seguridad sólo existen referencias a su utilización por parte de uno
de los grupos integrantes del proyecto SPA (Baudoin et al., 1999). 

Todas las bases de datos termodinámicos (tabla Be-1) manejadas en El
Berrocal han tenido una aplicación más o menos importante en el contexto de la
evaluación de la seguridad. Así, distintas versiones de la base de datos HATCHES
han sido utilizadas en los ejercicios de BPM realizados en Poços de Caldas, Cigar
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(Ball y Nordstrom, 1991)

PHREEQE

(Parkhurst et al., 1980,

1990)

NETPATH

(Plummer et al., 1991)

EQ3NR-EQ3/6 

(Wolery y Daveler, 1992 a

y b)

HARPHRQ

(Brown et al., 1991)

STEADYQL

(Furrer et al., 1989)

SITE-94 (SKI, 1996)

SR-97 (SKB 1999)

Project-90 (SKI, 1991)

NRC IPA-2 (Wescott et al., 1994)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Granitos (Enresa, 1997)

AGP-Arcilla (Enresa, 1999) 

SPA (Baudoin et al., 1999)

SITE-94 (SKI, 1996)

SR-97 (SKB, 1999a)

Project-90 (SKI, 1991)

KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Arcilla (Enresa, 1999)

TSPA-VA (U.S. DOE, 1998)

SR-97 (SKB, 1999a)

TILA-99 (Vieno y Nordman, 1999)

SPA (Baudoin et al., 1999)

Oklo

Poços de Caldas

Cigar Lake

Poços de Caldas

Oklo

Needle`s Eye

Broubster

South Terras 

Maqarin

Koongarra

Oman

Tono

Steemkampskraal

Cigar Lake

Oklo 

Palmottu

Poços de Caldas

Koongarra

Oklo

Palmottu

Maqarin

Kinnekulle

Santorini

Poços de Caldas

Cigar Lake

Maqarin

Cigar Lake

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Tabla Be-3.
Utilización en

ejercicios de
evaluación de la

seguridad,
ejercicios de

intercomparación
y en otros

análogos naturales
de los códigos

manejados en El
Berrocal.
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Lake y Maqarin. Por otro lado, esta base de datos fue la utilizada por uno de los
participantes del proyecto SPA y ha sido empleada como referencia en la deter-
minación de los límites de solubilidad de distintos ejercicios de evaluación de la
seguridad (KRISTALLIN-1, SR-97 o TILA-99; Pearson et al., 1992; Berner, 1995;
Bruno et al., 1997; Olilla y Ahonen, 1998).

La denominada base de datos LLNL (mantenida en el Lawrence Livermore
National Laboratory) es, en realidad, la única ”base de datos de bases de datos” (a
veces también referida como GEMBOSCH) actualmente existente. Se inició den-
tro del proyecto de estudio de Yucca Mountain y es la suministradora de las ba-
ses de datos manejadas por el código EQ3/6 (incluyendo las denominadas
DATA0.COM y SUPCRT.COM). Las versiones generadas con esta base de datos
han sido utilizadas en otros análogos naturales (Oklo o Palmottu), en el estable-
cimiento de los límites de solubilidad de distintos ejercicios de evaluación 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 termodinámicos utilizada para realizar
todos los cálculos geoquímicos planteados en el TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

Por último, la base de datos de WATEQ4F (Nordstrom et al., 1990b) co-
rresponde a una de las revisiones periódicas que se realizan con las bases de da-
tos termodinámicos utilizadas por el U.S. Geological Survey, de muy amplia
difusión en el ámbito académico. Debido al mantenimiento de que es objeto, es-
ta base de datos es utilizada frecuentemente como fuente en la construcción y
refinamiento de otras, incluidas algunas de las más frecuentemente utilizadas en
la evaluación de la seguridad (por ejemplo, la de NAGRA).

Aportaciones a la comunicación a audiencias no técnicas

En general El Berrocal puede usarse para demostrar que el concepto sub-
yacente de almacenamiento geológico profundo es correcto, ya que muestra fá-
cilmente que la movilidad del uranio ha sido limitada en la historia geológica
post-hidrotermal del plutón. De hecho esta movilidad está restringida a la 
proximidad de las fracturas, y no se ha observado uranio fuera del plutón gra-
nítico a pesar de ser un sistema poco favorable para ello, al tratarse de una zo-
na de recarga sometida a muy diversas condiciones hidrogeoquímicas en
función de la profundidad.

Esta simple comparación proporciona el punto de partida para explicar al
público y a la audiencia legisladora la metodología del almacenamiento. Tales
ilustraciones son esenciales para suministrar ejemplos globales y sencillos de se-
guridad en el almacenamiento, complementarios a los resultados de los análisis
de comportamiento que no son fácilmente asimilados por muchos de los grupos
implicados en la decisión final. 
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1.1.6. Análogo natural de Palmottu (Finlandia)

Introducción

La mineralización de uranio y torio de Palmottu está formada por fases mi-
neralógicas de entre 1700 y 1800 millones de años de antigüedad en un área de
rocas cristalinas fracturadas que ha estado sometida a glaciaciones (la última hace
10.000 a) y en contacto con tres tipos de aguas muy diferenciados. El estudio se
ha centrado en una pequeña mineralización de uranio y torio próxima al lago
Palmottu, en el SW de Finlandia.

El proyecto de estudio del análogo natural de Palmottu comenzó en 1988 co-
mo fruto de la cooperación entre la CEC, GTK (Geologian Tutkimuskeskus;
Finland), STUK (Center for Radiation and Nuclear Safety, Finland), SKB, BRGM
(Bureau de Recherches Geologiques et Minieres) y Enresa. La primera fase del es-
tudio se completó en 1992.

La elección de esta zona como análogo natural se ha basado en varios criterios:
• El yacimiento está situado en un entorno de rocas cristalinas que, en cier-

tas características importantes, es similar a las zonas que se estudian como
posibles emplazamientos futuros para el sistema de almacenamiento finés
de residuos radiactivos.

• Las fases mineralógicas de uranio y torio presentes en la zona son
precámbricas, por lo que el estudio de su evolución puede servir de
trazador de la cantidad y la extensión de la migración de radionucleidos
desde hace 1800 Ma.

• El área de Palmottu pertenece al Escudo Fenoscandinavo, que ha sufrido
varias glaciaciones. Durante los períodos glaciales e interglaciales se produ-
jeron importantes movimientos verticales de ajuste isostático que, junto con
los cambios climáticos, han provocado cambios en el flujo y las caracterís-
ticas geoquímicas de las aguas subterráneas. Estos aspectos paleohidrogeo-
lógicos son de especial interés ya que, para el Escudo Fenoscandinavo, son
previsibles futuras glaciaciones.

• En Palmottu existen capas postglaciales de sedimentos organogénicos (ba-
rros y turberas) en la zona superficial suprayacente a la mineralización, por
lo que pueden haber registrado los procesos de migración y retardo de los
radionucleidos durante los últimos 10000 años.

El principal objetivo de los estudios llevados a cabo en la zona es el estudio de-
tallado de los procesos de transporte de radionucleidos en macizos cristalinos frac-
turados. Las principales líneas de investigación desarrolladas en Palmottu han sido:
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• estudios mineralógicos,
• interpretaciones estructurales basadas parcialmente en medidas geofísicas,
• estudios de los procesos de migración y retardo de radionucleidos, in-

cluyendo la difusión en la matriz.
• estudios hidrogeológicos, incluyendo las medidas hidráulicas en sondeos y

la modelización del flujo,
• caracterización geoquímica de las aguas subterráneas, de la química del

uranio y de la química coloidal y
• modelización geoquímica.

La descripción de este sistema comienza por una breve presentación de las ca-
racterísticas geológicas generales de la zona incluyendo las litologías principales y
los procesos geológicos que dieron lugar al yacimiento. A continuación se describen
más en detalle las características mineralógicas y geoquímicas de la mineralización
de U-Th y de los rellenos de fracturas. Este estudio de la fase sólida se completa con
la presentación de los principales procesos de retención de radionucleidos observa-
dos en el sistema: sorción y difusión en la matriz (de este último proceso se comen-
ta también el ejercicio de modelización realizado). El apartado de hidrogeología
describe los principales sistemas de flujo y el modelo conceptual definido con la in-
tegración de todos los datos. La hidrogeoquímica de las aguas subterráneas descri-
be los aspectos químicos de las soluciones junto con sus características redox y los
contenidos y características de los coloides y las poblaciones microbianas. En el
apartado de modelización se presentan los ejercicios realizados para la caracteriza-
ción de los procesos de interacción agua-roca (incluyendo los cálculos de especia-
ción-solubilidad, estadísticos, de balance de masa y de mezclas), el ejercicio de
modelización predictiva (BPM), la modelización del transporte de radionucleidos y
los cálculos de inventario. Finalmente se exponen las principales analogías descritas
en el sistema y las referencias encontradas a sus potenciales aportaciones a la eva-
luación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas.

Marco geológico

El área de estudio forma parte de un cinturón de rocas sedimentarias y vol-
cánicas supracorticales metamorfizadas que se extienden desde el SW de
Finlandia hasta el centro de Suecia, incluyendo el área intensamente estudiada de
la mina de Stripa. Este cinturón esquistoso, que constituye en sí mismo una pro-
vincia metalogenética con numerosos yacimientos, forma el frente del dominio
Fenoscandinavo afectado por la orogenia Suecofenniense, cuya principal fase de
plutonismo y vulcanismo ocurrió hace entre 1900 y 1800 Ma.

El entorno geológico de Palmottu (figura Pa-1) se caracteriza por la presen-
cia de granitos y rocas migmatíticas altamente metamorfizadas, esquistos y meta-
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volcanitas (Räisänen, 1986; Kuivamäki et al., 1993). El tipo de roca principal es
un gneis heterogéneo cuyos minerales principales son micas, cordierita
(Mg2Al4Si5O18), hiperstena (SiO3(Mg, Fe) con 13-22% de FeO) y granate. Los gra-
nitos del área, cuyos minerales dominantes son feldespato potásico, cuarzo y bio-
tita (Si3AlO10(OH,F)2(Mg,Fe,Mn)3K), aparecen en forma de diques concordantes
con la esquistosidad de los gneisses en los que se alojan. 

La mineralización de uranio y torio de Palmottu fue originada por la activi-
dad hidrotermal producida durante las últimas etapas de los eventos orogénicos
de hace entre 1800 y 1700 Ma.

Durante la reciente historia geológica, el área ha estado sometida a varias
glaciaciones (Ehlers, 1983), la última de las cuales terminó hace unos 10.000
años. En los períodos interglaciales, la meteorización y erosión de los ríos era
activa y durante las glaciaciones las gruesas capas de hielo continental dieron
lugar a una superficie irregularmente erosionada. La erosión se concentró pre-
ferentemente en las zonas con materiales más antiguos, profundamente fractu-
radas y meteorizadas, separadas normalmente unas de otras por bloques
rocosos más elevados, de tamaño variable.

Regionalmente, el Lago Palmottu se localiza en uno de estos bloques. El te-
rreno presenta una pendiente muy leve hacia el S y el E, con una pendiente 
máxima del 5%. En la esquina NW del bloque de Palmottu aparece una gran for-
mación deltaica fluvioglacial de arenas y gravas, que constituye un importante
acuífero con contribución al Lago Palmottu (Niini et al., 1993).

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

338

Figura Pa-1.
Izquierda: geología

y ubicación del
área de estudio de

Palmottu
(modificado de

Räisanen, 1986).
Derecha: corte

geológico del
entorno de la

mineralización.
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Mineralogía y geoquímica de las fases sólidas

La mineralización de U y Th
Esta mineralización contiene un millón de toneladas de yacimiento, con un

promedio de 0,1% de riqueza de U. Se asocia con las venas graníticas y forma una
estructura vertical que se extiende hasta profundidades de, al menos, 400 m.
Debido a su notable extensión, la mineralización está afectada tanto por condi-
ciones oxidantes, próximas a la superficie, como reductoras, por debajo de los 100
m de profundidad. 

No se han encontrado mineralizaciones masivas de uranio, sino que éste apa-
rece en forma diseminada en la roca encajante. Los principales minerales de ura-
nio que aparecen en la zona son:

• Uraninita euhedral, frecuentemente alterada a coffinita [U(SiO4)1–x(OH)x].
El UO2 representa el 77-82% de la composición media y el resto corres-
ponde a ThO

2
(entre un 5 y un 9%) y PbO (entre un 12 y un 18%). 

• Monacita [(La, Ce, Nd, Th)PO4] cuya composición media corresponde a
ThO2 (11-2,2%), Ce2O3 (25%), UO2 (1,4%) y el resto son óxidos de REE.

• Uranofana [Ca(UO2)2(SiO3)2(OH)2·5H2O], en asociación con las calcitas y
arcillas presentes en la zona más superficial del granito así como en las frac-
turas semiabiertas. Las edades de formación de las uranofanas, determi-
nadas isotópicamente en dos de las muestras, son de 90-120 Ka y 189-240
Ka (Suksi, 1998), y parecen corresponderse con períodos interglaciales. 

• Otras fases minerales, mucho menos importantes volumétricamente, son
pequeñas cantidades de torita [(Th)SiO4] y torianita (ThO2), en las zonas
de alteración, y carbonatos de uranio (probablemente rutherfordina) en las
microfracturas adyacentes a los granos alterados de uraninita.

Como complemento a la caracterización mineralógica, en este emplazamien-
to se llevó a cabo un estudio del estado de oxidación del uranio en las superficies
minerales de siete muestras de uraninita natural, procedentes de diferentes pro-
fundidades de sondeo (Cera et al., 1999). En general, se observó que el porcenta-
je relativo de U

6+
en la superficie de las uraninitas decrecía con la profundidad,

variando la superficie de oxidación de éstas entre UO2,21 y UO2,43. Además, los re-
sultados indican que la concentración de uranio en aguas oxidantes está contro-
lada por la schoepita ([(UO2)8O2(OH)12](H2O)12) o la soddyita
[(UO2)2SiO4·2H2O)], dependiendo de la concentración de SiO2(aq), mientras que
en condiciones reductoras, el control de la solubilidad lo ejerce el equilibrio entre
UO2/U3O7(s) (Bruno et al., 1999 a y b). La influencia de este par es muy importan-
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te en las aguas subterráneas de Palmottu, ya que además controla el estado redox
en las zonas próximas a la mineralización (Cera et al., 1999)[57].

Materiales de relleno de fracturas
La investigación mineralógica realizada en Palmottu se completó con el estu-

dio y caracterización de los materiales de relleno de fracturas. La mayor parte de
las fracturas presentes en el área de Palmottu se formaron durante la orogenia
Suecofenniense y el metamorfismo asociado a ésta (hace unos 1900-1800 Ma),
aunque también existen fracturas relacionadas con las reactivaciones de bloques
producidas durante las épocas postglaciales.

En cuanto a la mineralogía de estos materiales destaca la presencia de calcita,
caolinita, esmectita y oxihidróxidos de hierro.

La calcita es la fase más común en los materiales de relleno de fracturas. Se
caracteriza por poseer altos contenidos de óxidos de magnesio, manganeso y hie-
rro en forma de impurezas (Ruskeeniemi, 1998) y contenidos de uranio general-
mente elevados, pudiendo llegar a alcanzar concentraciones de hasta 2.000 ppm.
Los análisis realizados indican que dicho uranio aparece principalmente en forma
de partículas de silicofosfatos, similares a la coffinita pero con menores conteni-
dos de torio que las originadas por alteración de los granos de uraninita. Otra ca-
racterística importante de estas calcitas de relleno de fracturas es la presencia de
elevados contenidos de plomo (entre 20 y 2000 ppm) fuertemente radiogénico o
uranogénico, incorporado en la estructura de la calcita o en forma de impurezas
de galena (PbS2). Los contenidos de REE son muy variables (entre 46 y 2.000 ppm
de REE totales) observándose un enriquecimiento relativo en LREE.

La hipótesis más probable sobre la génesis de estas calcitas considera un ori-
gen hidrotermal, seguido de una serie de procesos posteriores de alteración a ba-
ja temperatura durante los últimos 30-350 Ka (Suksi, 1998), como respuesta a
cambios paleoclimáticos. Dichos procesos de alteración parecen ser los responsa-
bles de los fenómenos de movilización y enriquecimiento en U, Pb, REE y, en me-
nor medida debido a su menor movilidad relativa, de Th.

Las calcitas de los rellenos de fractura fueron sometidas además a otros estudios más detalla-

dos que aportaron información adicional de interés:

• Estudio de las inclusiones fluidas, con el cual se confirmó el origen hidrotermal de la mayor

parte de estas calcitas, a temperaturas de entre 139 y 238 
o
C y a partir de fluidos salinos de

tipo Ca-Na-Cl (Blyth y Frappe, 1999).

• Estudios de isótopos estables de C y O, durante los cuales se encontraron valores promedio
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[57] Los experimentos realizados en laboratorio con estas muestras permitieron constatar la capacidad de la ura-
ninita para reducir H2O2, que es mayor cuanto menor es la proporción relativa de U

6+
en superficie (Cera et

al., 1999). Estos resultados confirman la capacidad de estas fases de uranio para ejercer el control redox en
el subsistema cercano a la mineralización.
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de δ
18
O de entre -6 y -14‰ y de δ

13
C de entre -8 y -12‰, que permiten descartar la existen-

cia de un aporte significativo de CO2 de origen biogénico.

• Estudio de las series de desintegración natural del uranio. En general, las muestras de calci-

ta estudiadas se caracterizan por un desequilibrio isotópico que parece indicar que la acu-

mulación de uranio en las fracturas corresponde a un proceso relativamente reciente.

La caolinita es la segunda fase mineral en abundancia en casi todos los sub-
sistemas y profundidades. La esmectita, por su parte, presenta frecuentemente
acumulaciones de pirita (Fe2S) en la zona adyacente a las superficies de fracturas
profundas, lo que indica la existencia de condiciones reductoras en profundidad.
En el caso de las esmectitas presentes en la zona oxidante también se aprecian ras-
gos de alteración, pero en este caso en forma de oxihidróxidos de hierro, caolini-
ta, illita/esmectita y, ocasionalmente, uranofana.

Los oxihidróxidos de hierro, suelen dominar en los 60-70 m superficiales y se
encuentran enriquecidos en uranio. En general aparecen en forma de envueltas de
goethita (α-FeOOH) en torno a otras fases minerales y su estudio evidencia la
existencia de procesos de movilización y redepósito de uranio durante el último
millón de años.

En algunos casos también aparecen pequeñas cantidades de otras fases mine-
rales, como dolomita [CaMg(CO3)2], siderita (FeCO3), rodocrosita (MnCO3) y co-
rrensita (interestratificado de clorita/esmectita).

Procesos de retención
En este apartado se presentan los resultados obtenidos del estudio de los

principales procesos de retención evidenciados en este sistema: sorción y difusión
en la matriz.

Sorción
Para caracterizar la influencia de los procesos de sorción en la migración y re-

tardo de radionucleidos se llevaron a cabo varios experimentos de laboratorio. 
En el primero (Le Guern et al., 1999b) se tomaron varias muestras de ro-

ca que contenían fracturas conductivas, procedentes tanto de sondeos realiza-
dos en condiciones oxidantes como en condiciones reductoras, y se pusieron
en contacto con aguas similares a las naturales pero preparadas en laboratorio.
Se observó que, aunque inicialmente las muestras de roca y las aguas corres-
pondientes tendían a encontrarse en equilibrio con respecto al uranio, poste-
riormente se producía una etapa de rápida cesión al agua del uranio presente
en las fracturas. También se observaron comportamientos similares para otros
elementos, como K y Cl. La evaluación de los resultados obtenidos para el ura-
nio permitió obtener los coeficientes de distribución areal (Ra), que se encon-
traban en torno a 0,1 m

2
/m

3
.
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En el segundo experimento (Suksi et al., 1999a, b), dos muestras de roca frac-
turada procedentes de sondeos fueron puestas en contacto con un trazador (

236
U),

permitiendo a éste alcanzar el equilibrio con el uranio natural contenido en la ro-
ca. Posteriormente, se indujo la desorción de ambos en contacto con las aguas na-
turales correspondientes a cada muestra de roca y se calcularon los coeficientes de
distribución, hallándose para dicho coeficiente valores similares para el uranio na-
tural (Kd=2·10

–3
m

3
/kg) y el trazador (Kd=8·10

–4
m

3
/kg). 

El mismo experimento fue realizado considerando distintas submuestras pa-
ralelas a la superficie de fractura y a distancias progresivamente crecientes de és-
ta. Las velocidades obtenidas de desorción del uranio parecen ser más
importantes en las submuestras más alejadas de las fracturas, lo que indica que la
matriz rocosa posee condiciones reductoras. Las estimaciones sobre el porcenta-
je de uranio lábil (susceptible de ser movilizado, por encontrarse en posiciones in-
tercambiables, adsorbido o disuelto en los fluidos intergranulares) indican que
éste decrece hacia las fracturas, donde ya ha sido liberado y aumenta hasta valo-
res de 60% a unos 50 mm de la superficie de fractura.

Los experimentos de laboratorio realizados por Cui y Eriksen (1999) indica-
ron que unas 20 ppm de uranio aparecen ligadas por sorción y unas 100 ppm por
coprecipitación a las calcitas presentes como material de relleno de fractura en es-
tas zonas. Estas concentraciones, mucho menores que las halladas en el sistema
natural, sugieren que la presencia de fases minerales secundarias de uranio (fases
silicofosfatadas similares a la cofinita) juega en la inmovilización de este elemen-
to, un papel mucho más importante que los procesos de sorción o coprecipitación
con la calcita de relleno de fracturas.

Difusión en la matriz
El estudio de este proceso se centró en los datos obtenidos para las series de

desintegración natural del uranio en las rocas de Palmottu.
En la zona superficial fracturada, con presencia de fracturas hidráulicamente ac-

tivas, se observan relaciones de actividad de 
230

Th/
234

U superiores a la unidad, lo que
indica que ha existido movilización del uranio durante los últimos 350 ka (Suksi et
al., 1999b) e interacción continua agua-roca a lo largo del período postglacial.

También se aprecia una pérdida relativa de 
234

U con respecto al 
238

U, más mar-
cada cuanto mayor es la distancia a las superficies de fractura. En estas superficies
la movilización del uranio parece ser tan agresiva (debido al contacto con fluidos
fuertemente oxidantes) que afecta prácticamente por igual a ambos isótopos. En
regiones más profundas de la zona fracturada (a unos 91 m de profundidad) se ob-
serva equilibrio radiactivo

230
Th/

234
U, lo que indica que los episodios principales de

movilización del uranio tuvieron lugar hace, al menos 350 ka. Además, en estas zo-
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nas se observan relaciones de actividad de 
234

U/
238

U inferiores a la unidad, proba-
blemente debido a una movilización preferente del 

234
U durante millones de años.

En las zonas más profundas, donde las fracturas se encuentran semicerradas y
aisladas de aguas subterráneas recientes, se observan relaciones de actividad
234

U/
238

U cercanas a la unidad, datando el inicio de las acumulaciones de uranio
como de hace, al menos, 1 Ma. La excepción a esta tendencia la constituyen las zo-
nas adyacentes a las fracturas, en las que se observa una considerable pérdida rela-
tiva de 

234
U, que indica movilización reciente del uranio desde estas zonas.

Suksi y Ruskeeniemi (1992) estudiaron dos testigos de sondeo procedentes de
la zona cercana a una fractura del entorno de la mineralización, mediante métodos
mineralógicos y autoradiografía alfa, con el objetivo de caracterizar los procesos de
difusión en la matriz de los radionucleidos de la serie de desintegración natural del
uranio. Los resultados obtenidos muestran una disminución prácticamente expo-
nencial en la concentración de los radionucleidos tratados desde la superficie de
fractura hasta unos 25 mm hacia el interior de la matriz rocosa, acompañado de un
aumento en el mismo sentido de la relación de actividad 

234
U/

238
U (lo que indica que

el 
234

U se moviliza preferentemente). Los elementos difundidos tienden a asociarse
en la matriz con plagioclasas alteradas, minerales de la arcilla, biotitas, zonas de mi-
crofracturas y, sobre todo, con oxihidróxidos de hierro.

Estos autores constataron, además, la importancia de los límites de grano, las mi-
crofracturas y la mineralogía de la matriz rocosa en los procesos de difusión. La alte-
ración de plagioclasas a minerales de la arcilla y oxihidróxidos de hierro, más frecuente
y desarrollada en los términos cálcicos de la serie, parece jugar un papel fundamental
en la migración y retardo de radionucleidos en el sistema natural de Palmottu. Otra
importante conclusión obtenida en estos estudios es la comprobación de la influencia
del tipo y mineralogía de las fracturas en los procesos de difusión en la matriz, consta-
tando, por ejemplo, la ausencia de difusión desde las fracturas de cizalla rellenas de
materiales filosilicatados hacia la matriz. Este hecho se explica porque al cizallarse, es-
tas fases minerales de geometría planar tienden a alinearse subparalelamente a las su-
perficies de fractura, convirtiéndola prácticamente en un sistema sellado.

Kumpulainen et al. (1992) también llevaron a cabo el estudio de los procesos
de difusión en la matriz a partir de dos testigos de roca cristalina procedentes de
un sondeo profundo (unos 205 m de profundidad) realizado entre dos fracturas
conductivas próximas a la zona de la mineralización. Para su examen, se realiza-
ron submuestras sucesivamente más alejadas de las superficies de fractura con el
fin de disponer de datos analíticos que permitieran realizar perfiles de variación
de las concentraciones de elementos mayores, menores, traza y REE en función
de la distancia a la fractura.

Aunque la profundidad de movilización muestra una gran variabilidad espacial,
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se observó que la mayor parte de los elementos tratados, incluido el uranio, se habían
difundido hacia el interior de la matriz rocosa hasta distancias de unos 25 mm desde
la superficie de fractura, lo que coincide con la profundidad de alteración determina-
da por otros autores (Suksi y Ruskeeniemi, 1992) y similar a las halladas en otros em-
plazamientos, como El Berrocal o Stripa (Heath et al., 1992; Heath, 1995).

Como complemento al estudio de los procesos de difusión, en Palmottu se
comprobaron dos códigos: URSE (Rasilainen y Suksi, 1992b) y FTRANS (Intera,
1983). En el primer caso (Rasilainen y Suksi, 1992a) se realizó una simulación del
proceso de difusión en la matriz a partir de datos procedentes de dos testigos de
sondeo, con las siguientes premisas:

• el uranio se difunde hacia el interior de la matriz rocosa pero no el torio, ya
que se considera que todo el torio y el radio observados proceden de la
desintegración radiactiva in situ del uranio,

• la matriz rocosa no posee inicialmente radionucleidos, y
• el proceso de difusión se considera como una adición instantánea de ra-

dionucleidos a diferentes distancias de las fracturas en diferentes intervalos
temporales. Tras esta adición, el punto correspondiente del sistema se
comporta como un sistema cerrado.

Los resultados obtenidos son bastante consistentes con las observaciones rea-
lizadas en el sistema natural, aunque para mejorar la precisión de los resultados el
proceso de difusión se debería simular de forma continua y no por adición suce-
siva de radionucleidos.

Parte de los problemas y errores detectados en los cálculos realizados con el
código URSE se solventaron con la aplicación del código FTRANS (Intera, 1983),
con el que se llevó a cabo un ejercicio de comprobación de un modelo clásico de
difusión (Nordman y Rasilainen, 1999). En este modelo, la roca en la que se pro-
duce la difusión se puede conceptualizar como una zona próxima a la superficie
de fracturas por la que penetra el oxígeno disuelto en los fluidos, creando una zo-
na oxidada que puede continuar su migración hacia el interior de la matriz roco-
sa, de características reductoras, de forma similar a un frente redox. 

Para la realización de los cálculos se consideró que la concentración de ura-
nio en la fase acuosa de la zona oxidada es de unas 600 ppb (resultado proceden-
te de los experimentos de laboratorio) y que dicho uranio proviene de los
procesos de difusión. La matriz rocosa se consideró homogénea y también se con-
sidera homogénea la distribución del oxígeno en la zona oxidada. Los resultados
obtenidos con el código FTRANS predicen adecuadamente la distancia de la zo-
na oxidada desde la superficie de fractura, pero no así las concentraciones de ura-
nio en la matriz rocosa, principalmente como consecuencia de la ausencia de
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muchos de los datos relevantes sobre las reacciones redox presentes en el sistema
natural.

Hidrogeología

El estudio de la hidrogeología de Palmottu y el establecimiento de modelos
de flujo responde a la necesidad de determinar el sistema de flujo como paso pre-
vio a la modelización de los procesos de transporte de radionucleidos. Los prin-
cipales resultados  de la caracterización hidrogeológica se recogen en el informe
de Blomqvist et al. (1998).

Primeramente se realizó una caracterización a una escala mayor que la del ya-
cimiento. Blomqvist et al. (1998) denominan caracterización regional a los estu-
dios realizados en un área de 3·3 km

2
, en la que distinguen cuatro tipos de zonas

de fractura en función de su extensión superficial. La zona del emplazamiento se
ubica en la parte central de la zona regional en un bloque de roca de aproxima-
damente 2·2 km

2
.

Según Blomqvist et al. (1994) el esquema de flujo regional está controlado
por el flujo a través de zonas de fractura. Estas zonas de fractura coinciden con
anomalías detectadas por métodos geofísicos e hidrodinámicos. Existen siete zo-
nas de fracturación principales, seis de ellas prácticamente paralelas y subvertica-
les con una inclinación aproximada de 70º y una zona subhorizontal, H1, con una
inclinación en torno a 20º. 

Se realizaron diferentes tipos de ensayos de bombeo: a) midiendo la res-
puesta en el propio sondeo en el que se bombea (single-hole tests) y b) ensayos
de interferencia (cross-hole tests) con observaciones en varios sondeos próxi-
mos. Los ensayos de interferencia indican que la respuesta a largo plazo está
controlada por las unidades litoestructurales de mayor escala más que por las
zonas de fractura verticales. Los descensos muestran una distribución tridimen-
sional que no se ajusta a una superficie plana. La respuesta inicial muestra ade-
más una clara anisotropía.

La mayor parte del flujo tiene lugar en la parte superior del macizo rocoso
(hasta una profundidad de 100 a 150 m) por encima de la zona de fractura H1.
En esta zona superior se pueden distinguir cuatro unidades hidrogeológicas (zo-
nas con similares propiedades hidrodinámicas) que se muestran en la figura Pa-2:
micagneis del oeste (WMG), granito del oeste (WG), zona del valle Palmottu
(PB), y granito del este (EG).

La zona de fractura subhorizontal H1 representa el límite inferior de la par-
te superior del macizo que presenta una intensa fracturación hasta profundidades
de 100-150 m. Los datos de conductividad hidráulica obtenidos a partir de medi-
das de diferencias de flujo muestran que:
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• La conductividad hidráulica medida en tramos de 2 m presenta una gran
variabilidad (de más de 4 órdenes de magnitud) entre puntos próximos.

• La conductividad disminuye drásticamente a partir de 125 m de profundidad.
• A pesar de lo anterior, se detectan zonas permeables de pequeño espesor a

profundidades de 200 y 400 m.

Por debajo de la zona H1, el macizo está casi intacto, siendo muy escasas la
fracturas permeables.

La unidad micagnesis del oeste representa el tipo de roca más común alrede-
dor de Palmottu y se compone de micagneises con venas graníticas de espesores
variables. La conductividad hidráulica en su parte superior varía entre 10

–6
y 10

–8

m/s. Los registros obtenidos con cámaras de televisión muestran un gran número
de fracturas abiertas, la mayoría de ellas son subhorizontales.

La unidad granito del oeste está contenida entre las zonas de fractura V4 y V5.
Sus propiedades hidrodinámicas son muy similares a las de la unidad anterior. En es-
te granito se han observado conductividades anormalmente altas (hasta 2·10

–5
m/s). 

Los ensayos de interferencia indican que existe conexión entre el granitos
del este y el del oeste. Por ello, se postuló la existencia de la unidad del valle
de Palmottu, situada entre ambas unidades. Esta unidad está asociada con una
depresión topográfica. Aunque contiene fracturas abiertas, existen amplias
zonas de roca intacta cerca de las principales menas de uranio. Las conducti-
vidades hidráulicas medidas en la parte superior de esta unidad oscilan entre
10

–10
y 10

–5
m/s. Por debajo de la zona de fractura H1, la conductividad osci-

la entre 10
–10

y 10
–8

m/s.
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Figura Pa-2.
Principales

unidades
hidrogeológicas del

yacimiento de
Palmottu

(Blomqvist et al.,
2000) y modelo

conceptual de flujo
en la zona del

granito del Este
con indicación de

la vía de flujo
preferente

utilizada para la
modelización
integrada del
transporte de

radionucleidos.
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A partir de 1997 las actividades de caracterización geológica, hidrogeológica
e hidrogeoquímica y la modelización de los procesos de migración (figura Pa-2)
se concentraron en la unidad del granito del este que, de acuerdo con Blomqvist
et al. (1998), constituye un sistema de flujo “bien definido” y relativamente inde-
pendiente del resto del sistema, aunque no está del todo claro que esta unidad no
tenga relación con la unidad del valle de Palmottu.

El análisis conjunto de los datos piezométricos e hidrogeoquímicos indica
que existe una barrera hidráulica que provoca la existencia de una divisoria de
aguas subterráneas en la unidad del valle de Palmottu. El modelo conceptual del
flujo subterráneo obtenido a partir de los datos topógraficos, estructurales, geofí-
sicos, hidrogeológicos e hidrogeoquímicos indica que se pueden diferenciar tres
sistemas de flujo (figura Pa-3):

• Sistema de flujo superficial situado por encima de la fractura subhorizon-
tal. Tiene lugar en la zona más permeable, caracterizada por aguas jóvenes
(decenas de años) bicarbonatadas cálcicas. En este sistema se pueden dife-
renciar tres subacuíferos:

- Subsistema Suroeste en el que el flujo va desde la zona de recarga situada al sur hacia el

valle de Palmottu y hacia el sureste.

- Subsistema Noroeste. Es la zona situada al norte de la divisoria en la que el flujo va hacia

el lago Palmottu.

- Subsistema Este. Está asociado a la unidad de Granitos del Este y está separado del resto

del sistema de flujo superior. El área de los Granitos del Este es una zona de recarga en la

que el flujo se dirige hacia el valle de Palmottu. En este subsistema se rea-

lizaron ensayos de bombeo y de trazadores. Su interpretación indica la existencia de una

red interconectada de fracturas con diferentes orientaciones. La conductividades hidráuli-

cas oscilan entre 10
–7

y 10
–6 

m/s. El hecho de que la mayoría de los sondeos muestren una

rápida respuesta a los episodios de lluvia y a los bombeos indica la existencia de una gran

conexión a través de redes de fracturas de diferentes orientaciones. El flujo en esta zona

es descendente en la zona de recarga y posteriormente hacia el valle del arroyo Palmottu.

• Sistema de flujo profundo. Está situado por debajo del anterior. Las aguas
tienen un carácter bicarbonatado-sódico y tienen tiempos de tránsito que
oscilan entre siglos y unos pocos miles de años.

• Sistema de flujo profundo cuasi estancado. Las aguas subterráneas de este
sistema tienen velocidades de flujo muy bajas y su composición química es
sulfatada-sódica o clorurada-sódica. Los valores de 

18
O sugieren que estas

aguas se pudieron recargar en épocas glaciares hace 10
5

años.

Koskinen y Kattilakoski (1997) presentan un modelo de flujo a escala regio-
nal utilizando el código FEFLOW en elementos finitos para medios tridimensio-
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nales y basado en un enfoque mixto con zonas de fractura discretas embebidas en
un medio poroso equivalente tridimensional.

En el modelo se supone que el logaritmo de la transmisividad de las zonas de
fractura disminuye con la profundidad de acuerdo con una función parabólica.
En este modelo “regional” el flujo se dirige hacia la esquina SE del área modeli-
zada, siendo predominantemente horizontal (excepto cerca de las zonas de des-
carga). Los resultados de este modelo se utilizaron para establecer las condiciones
de contorno del modelo local a escala del emplazamiento (“site-scale model”) cu-
yas dimensiones son de 0,2 km

2
en planta y 400 m de espesor. Este modelo in-

corpora las estructuras locales (zonas de fractura verticales y horizontales). A
escala local el flujo es también predominantemente horizontal.

También se realizó una interpretación conjunta de los datos piezométricos e hi-
droquímicos utilizando el código TRINET (Karasaki, 1987) sobre la base de una  co-
rrelación inversa entre los valores de los niveles piezométricos y las concentraciones
y sus variaciones espacio-temporales. Los resultados de la interpretación de los datos
hidrodinámicos e hidrogeoquímicos son los que se han resumido en la figura Pa-3.

Hidrogeoquímica

Desde el punto de vista hidrogeoquímico, en la zona de estudio se pueden di-
ferenciar tres tipos de aguas subterráneas con diferentes orígenes (determinados
a partir de estudios de isótopos ambientales; H

3
, δ

18
O, δ

13
C y δ

14
C) y que se corre-

Figura Pa-3.
Modelo de flujo

para el entorno de
la mineralización

de Palmottu, en el
que se indican los
distintos sistemas

de flujo
(modificado de

Blomqvist y
Ruskeeniemi,

1997).
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lacionan exactamente con los tres sistemas de flujo comentados en el apartado an-
terior. Estos tipos básicos son:

• Aguas bicarbonatadas, cuyas composiciones evolucionan desde términos
Ca-HCO3, en las zonas próximas a la superficie, a términos Na-HCO3, en
profundidad. Estas aguas son las que caracterizan, respectivamente, el flu-
jo dinámico superficial y el flujo dinámico profundo.

• Aguas intermedias Na-SO4. Este tipo de aguas es muy característico del área de
Palmottu y no se ha hallado en ningún otro emplazamiento de Finlandia. Este
conjunto de aguas parece estar circunscrito al entorno de la mineralización. El
predominio de Na sobre el Ca parece indicar la importancia de los procesos
de congelación del agua con subsecuente disolución de minerales de Na-SO4

y Na-Cl por parte de las aguas de fusión (Negrel y Casanova, 1999).
• Aguas profundas Na-Cl, cuyo origen aún no está plenamente determinado,

pero con una importante componente de origen glaciar. El sistema de flujo
en el que se enmarcan estas aguas es el de flujo profundo estancado.

Los estudios isotópicos de tritio y 
18

O indican un origen meteórico de las
aguas (figura Pa-4), sin que existan paleoevidencias de procesos de mezcla con
aguas marinas durante los períodos postglaciales (Pitkänen et al., 1999). En el
caso de las aguas subsuperficiales (Ca-HCO3), los valores isotópicos correspon-
den a aguas de recarga jóvenes, mientras que la edad de las aguas carbonatadas
profundas se encuentra entre las primeras etapas postglaciales y 1950. La data-
ción mediante 

14
C indica para estas aguas Na-HCO3 edades de entre 5370 y

11000 a, pero estos resultados deben ser examinados con cautela, ya que existe
la posibilidad de que las aguas muestreadas correspondan a una mezcla entre
aguas de diferentes edades.

Los estudios estadísticos realizados por Peña y Gimeno (1997) y Laaksoharju
et al. (1999), que consisten en un análisis factorial y un análisis de componentes
principales, respectivamente, permiten plantear la existencia de procesos de mez-
cla, aunque limitados, entre aguas de tipo Na-SO4 y los tipos bicarbonatados, así
como entre aguas de tipo Na-Cl y las aguas sulfatadas.

El cambio de condiciones resultante del aumento de profundidad produce
cambios en la composición química de las aguas y en las características hidrogeo-
químicas del sistema. Los valores de pH evolucionan desde valores de 7-8 hasta 7,5-
9 en profundidad y los de Eh disminuyen desde los 450 mV característicos de
algunas zonas superficiales hasta valores de incluso –350 mV. La salinidad de las
aguas tiende a aumentar, así como el total de sólidos disueltos, que llega a alcanzar
valores de hasta 1800 mg/l a unos 300-350 m de profundidad. Las aguas profundas
de Palmottu se caracterizan además por elevados contenidos de Br- y SO4

2–
. 
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En el caso del Br, sus elevadas concentraciones en las aguas se atribuyen a los pro-
cesos de interacción agua-roca, pero esta explicación no es válida para justificar los
contenidos en Cl

–
y SO4

2–
, demasiado elevados para provenir de la alteración de las fa-

ses minerales presentes en las rocas de Palmottu. Según Smellie et al. (2001) el origen
de estos aniones está relacionado con los procesos de mezcla entre las aguas de infil-
tración y aguas salinas profundas o formadas bajo paleocondiciones muy específicas.

En cuanto a la solubilidad del uranio, las concentraciones más altas de este
elemento aparecen en las aguas subsuperficiales (hasta 100 m de profundidad) de
tipo bicarbonatado situadas en las proximidades de la mineralización. En el caso
de las aguas de tipo Ca-HCO3 las concentraciones de uranio varían entre 2,2 y 765
µg/l y en las aguas de tipo Na-HCO3, entre 0,6 y 363 µg/l. Las aguas profundas,
ya sean de tipo Na-SO

4
o Na-Cl, presentan contenidos de uranio que raramente

superan los 10 µg/l. Las concentraciones de uranio en solución parecen estar con-
troladas por los valores de pH y por el equilibrio con las fases minerales ricas en
este elemento de los rellenos de fracturas.

Procesos redox
Para el estudio del estado redox y de los principales procesos redox que ca-

racterizan al sistema hidrogeoquímico de Palmottu se realizaron mediciones, tanto
en aguas superficiales como en muestras procedentes de sondeos, con tres electro-
dos diferentes; de platino, de carbono vitrificado y de oro. En general, se observó
una buena concordancia entre los resultados obtenidos con los tres sistemas.
Además, las poblaciones obtenidas de datos de Eh y pH mostraban bajos valores
de desviación estándar, lo que es indicativo tanto de la calidad de los resultados
analíticos como de la notable estabilidad del sistema natural (Cera et al., 1999).
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Representación de
los contenidos en
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2
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buen nivel de
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(modificado de
Pitkänen et al.,

1999).
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El estudio detallado de los resultados permite diferenciar dos subsistemas re-
dox separados por la fractura subhorizontal. Por encima de dicha fractura se en-
cuentra una zona oxidante con valores de Eh de entre 300 y 450 mV (en las aguas
someras de la zona este del sistema), o de entre 0 y 150 mV, para muestras toma-
das a profundidades de unos 100 m y por debajo de esta discontinuidad, una zo-
na reductora en la cual, a su vez, también es posible discernir entre dos grupos de
aguas con valores de Eh diferentes. En las aguas más próximas a la superficie y a
la mineralización las condiciones son ligeramente reductoras, pasando a fuerte-
mente reductoras en el resto.

En general, se observa que tanto los valores de Eh como las concentraciones
de uranio disminuyen en profundidad (el paso de condiciones oxidantes a reduc-
toras favorece la estabilidad del U

4+
que, como consecuencia, disminuye en solu-

ción) y el pH aumenta ligeramente (figura Pa-5).

Caracterización de los coloides en las aguas subterráneas
Las partículas coloidales presentes en las zonas no perturbadas por los son-

deos corresponden principalmente a sílice y oxihidróxidos de hierro. Los estudios
llevados a cabo en Palmottu (Laaksoharju y Degueldre, 1999) muestran concen-
traciones de coloides demasiado bajas en las aguas subterráneas (entre 40 y 70
ppb) como para influir de forma relevante en la migración y retardo de radionu-
cleidos, lo que resulta consistente con los resultados obtenidos en otros sistemas
hidrogeoquímicos de Suecia y Finlandia.
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Caracterización de las poblaciones microbianas
Para el estudio de la influencia de las poblaciones microbianas en la migración

y retardo de radionucleidos se tomaron muestras de aguas subterráneas a distintas
profundidades y se analizó la presencia y concentración de bacterias en las mismas.

Las muestras estudiadas se caracterizan por contener una gran variedad de or-
ganismos, desde autótrofos y heterótrofos de tipo acetógeno hasta sulfatorreducto-
res o ferrorreductores (Pedersen y Haveman, 1999). En general se observó una
disminución en las concentraciones de bacterias con el aumento de profundidad,
excepto en el caso de los organismos anaerobios, que muestran la tendencia con-
traria.

Aunque los resultados obtenidos no son concluyentes, la principal influencia
de las poblaciones microbianas en el sistema parece ser consecuencia de su capa-
cidad reductora e incluso se observó la reducción del U

6+
a U

4+
por parte de po-

blaciones de organismos ferrorreductores.

Modelización geoquímica

En este apartado se comentarán los distintos tipos de modelización geoquími-
ca llevados a cabo en este sistema[58]. En primer lugar se expondrán los diversos
ejercicios de modelización que han llevado al establecimiento del modelo hidro-
geoquímico conceptual (distinguiendo los cálculos de especiación-solubilidad, 
estadísticos, balance de masas, mezclas, modelización redox y cálculos paleohidro-
geológicos) y, posteriormente, la modelización predictiva de la especiación y solu-
bilidad de los elementos traza, dentro del ejercicio de BPM. Finalmente también
se comentan los principales resultados obtenidos mediante la modelización de
transporte reactivo. En la tabla Pa-1 se indican los códigos y bases de datos utili-
zados en Palmottu.

Modelo conceptual hidrogeoquímico: interacción agua-roca
Cálculos de especiación-solubilidad
Estos cálculos se realizaron con los códigos PHREEQC, con la base de datos

WATEQ4F, y con EQ3/6, empleando la base de datos termodinámicos SKBU1
(Bruno y Puigdomenech, 1989). Los resultados obtenidos con ambos códigos son
bastante concordantes entre sí y con las observaciones hidrogeoquímicas realiza-
das en Palmottu (Kaija, 1992; Gimeno et al., 1999).

Los elementos mayores, en general, tienden a aparecer como iones libres
(más del 95%, en el caso del Ca, Na o K) excepto en el caso de las aguas bi-
carbonatadas más evolucionadas, en las que el Ca tiende a asociarse con ligan-
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[58] A excepción de los cálculos de difusión en la matriz que, debido a su carácter específico y a la diferente na-
turaleza de los datos considerados, han sido comentados con anterioridad en el apartado de mineralogía.
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dos carbonatados, y en aguas salinas, donde existen notables proporciones de
estos cationes en asociación con sulfato (Gimeno et al., 1999). El Si suele apa-
recer en forma de H4SiO4.

En cuanto a los aniones, el cloro aparece predominantemente en forma de Cl
–
,

el carbono como HCO3

–
(excepto en aguas de recarga ácidas, donde predomina el

CO2(aq)] y el S tiende a presentarse como SO4

2–
(excepto en condiciones reducto-

ras, donde las especies principales son HS
–

y S
0
).
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Tabla Pa-1.
Principales
códigos y bases de
datos empleados
en los ejercicios de
modelización
llevados a cabo en
Palmottu.

Código Base de Datos Objetivo / Autores

PHREEQC

(Parkhurst, 1995)

PHREEQC v. 1.6

PHREEQC v. 2.0

EQ3/6 v. 7.2b

EQ3/6

M3 (Multivariate Mixing and

Mass balance; Laaksoharju et

al., 1995)

NETPATH (Plummer et al., 1994)

INPUT/SED/PREDOM

(Puigdomenech, 1983)

RETRASO

(Saaltink et al., 1988)

ALLAN-NEPTUNIX

URSE

(Rasilainen y Suksi, 1992b)

FTRANS

(Intera, 1983)

WATEQ4F

WATEQ4F (modificada)

WATEQ4F

SKB 95-35

NEA

NAGRA (modificada)

SKBU1

(Bruno y Puigdomenech, 1989)

HALTAFALL

SKBU1

(Bruno y Puigdomenech, 1989)

Read et al. (1999)

EQ3NR (para constantes de equilibrio)

Otros datos (velocidades de disolución)

Read et al. (1999)

Read et al. (1999)

Le Guern et al. (1999a)

(para datos de sorción)

Cálculos de especiación-solubilidad

(Gimeno et al., 1999)

Cálculos de balance de masas

(Gimeno et al., 1999)

BPM (Ciemat; Bruno et al., 1999c)

BPM (GTK-VTT; Bruno et al., 1999c)

BPM (GTK-VTT; Bruno et al., 1999c)

BPM (GTK-VTT; Bruno et al., 1999c)

BPM (Quantisci; Bruno et al., 1999c)

Cálculos de especiación-solubilidad

(Kaija, 1992)

Cálculos de balance de masas

(Laaksoharju et al., 1999)

Cálculos isotópicos de balance de masas

(Pitkänen et al., 1999)

Modelización termodinámica de procesos

redox (Cera et al., 1999)

Modelo acoplado de migración de ra-

dionucleidos (Salas y Ayora, 1999)

Modelo acoplado de migración de ra-

dionucleidos (Le Guern et al., 1999b)

Modelo de migración de radionucleidos

(Suksi y Rasilainen, 1996)

Modelización de los procesos de difusión

en la matriz 

(Rasilainen y Suksi, 1992a)

Modelización de los procesos de difusión

en la matriz

(Nordman y Rasilainen, 1999)
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Los resultados obtenidos para los elementos traza indican que el bario y el es-
troncio aparecen preferentemente como iones libres, aunque en el caso de las aguas
salinas aparecen importantes proporciones de especies sulfatadas. Magnesio y zinc
también aparecen fundamentalmente como iones libres, excepto en ambientes re-
ductores, en los que tienden a formar compuestos sulfurados. El aluminio se pre-
senta normalmente como Al(OH)4

–
, pero en aguas ácidas tienden a aparecer otras

especies como dominantes (Al(OH)
2+

y Al(OH)3

0
). La forma más común de hierro es

el Fe
2+

, ya sea en forma de ion libre o asociado con carbonatos o sulfuros (Fe(HS)2),
en aguas reductoras. Únicamente en ambientes oxidantes predomina el Fe

3+
, en for-

ma de Fe(OH)3. Finalmente, el uranio se presenta normalmente en las aguas for-
mando parte de especies carbonatadas de U(VI), aunque en aguas reductoras las
especies dominantes de uranio son los hidróxidos de U(IV).

Los cálculos destinados a la identificación de las fases que controlan la solu-
bilidad de los elementos tratados muestran que, en general, las aguas subterrá-
neas de Palmottu tienden a alcanzar el equilibrio con calcita y otras fases carbo-
natadas en profundidad y a seguir la pauta contraria en el caso del Fe(OH)3(s),
con respecto al cual tienden a estar sobresaturadas en superficie y a disminuir su
estado de saturación con la profundización.

Estas observaciones parecen indicar una pauta de evolución desde aguas ini-
cialmente sobresaturadas con respecto a Fe(OH)3(s) que, al profundizar, reaccio-
nan con las fases minerales de relleno de fracturas, con lo que aumentan las
concentraciones de Fe, Ca, HCO3 y la alcalinidad. Estos procesos de interacción
provocan la precipitación de oxihidróxidos de Fe y conducen a una situación de
equilibrio con calcita en condiciones profundas.

Por otra parte, las concentraciones de SiO2 se mantienen prácticamente cons-
tantes en todos los tipos de aguas estudiados, lo que se puede atribuir a un esta-
do estacionario de equilibrio entre la disolución de silicatos (caolinita, illita,
esmectitas) y la precipitación de otras fases secundarias de sílice.

En cuanto a las fases de uranio, las aguas superficiales se encuentran subsa-
turadas con respecto a uraninita, pero en la zona próxima a la mineralización se
alcanza el equilibrio o incluso la sobresaturación. Por el contrario, todas las aguas
se encuentran subsaturadas con respecto a la uranofana, por lo que esta fase pue-
de ser considerada activa y parcialmente responsable, junto con la uraninita, de
las concentraciones en solución del uranio en el sistema hidrogeoquímico de
Palmottu (Ruskeeniemi et al., 1999). La solubilidad del torio en el sistema parece
estar controlada por la presencia de torianita.

Cálculos estadísticos
La aplicación de métodos estadísticos clásicos[59], consistentes en un análisis

factorial de los datos analíticos obtenidos para las aguas superficiales y subterrá-
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neas de la zona, permitió reducir a dos los principales factores de control de las
características hidrogeoquímicas del sistema (Gimeno et al., 1999):

• Factor 1 (o factor salino), que representa la influencia de los procesos de
mezcla entre las aguas más salinas y antiguas (aguas de tipo Na-SO4 y Na-
Cl) y las más jóvenes y diluidas (aguas bicarbonatadas).

• Factor 2 (o factor bicarbonatado), como representante de la evolución de
las aguas durante los procesos de interacción con la roca (meteorización de
las rocas cristalinas).

La representación de diagramas en función de estos factores (figura Pa-9)
permitió diferenciar por su grado de evolución los mismos cuatro tipos de aguas
(separando los dos términos de las aguas bicarbonatadas) identificados durante
los estudios hidrogeoquímicos previos: Ca-HCO3, Na-HCO3, Na-SO4 y Na-Cl.

Cálculos de balance de masas
Los cálculos de balance de masas se realizaron con los códigos PHREEQC,

NETPATH y M3. 
En el caso de los cálculos realizados con PHREEQC, se consideraron por se-

parado dos etapas de meteorización (Gimeno et al., 1999; Gimeno et al., 2002):

• Etapa 1: Evolución desde los términos iniciales, correspondientes a aguas de
recarga, hasta aguas de tipo Ca-Na-HCO3, con un grado de evolución inter-
media. La reacción propuesta para esta primera etapa de evolución es:
Water Lake Palmottu + 2.1e-5 plagioclase (An-38) + 6.4e-4 CO2(g) + 8.5e-4 calcite + 6.7e-

4 Na2–Ca-exchange + 1.2e-5 phlopopite+ 5.1e-6 pyrite -------> Water R386 (72-84m) +

2.1e-5 kaolinite + 8.6e-4 Na2–Mg-exchange + 1.0e-5 Fe(OH)3

• Etapa 2: Representa la evolución desde las aguas de evolución intermedia
(consideradas como término final en la etapa anterior) hasta las aguas fi-
nales y más evolucionadas del proceso de alteración, de tipo Na-HCO3. La
reacción que sintetiza esta evolución es la siguiente:
Water R386 (72-84m) + 1.9e-3 plagioclase (An-38) + 1.4e-3 CO2(g) + 1.4e-4 pyrite +

2.6e-5 phlogopite --> Water R346 (122-128m) + 5.0e-4 calcite + 1.4e-3 kaolinite +

2.4e-3 chalcedony + 8.1e-5 Mg-Na-exchange + 1.4e-4 siderite.

Los resultados de los cálculos de balance de masas, considerando estas reac-
ciones y etapas de evolución, son bastante consistentes con las observaciones rea-
lizadas en el sistema natural.
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[59] Este tratamiento estadístico fue completado con el uso del código M3 (apartado de cálculos de balance de
masa).
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Los cálculos realizados con el código NETPATH (Plummer et al., 1994) se des-
tinaron a la modelización de balance de masas isotópicas. En este ejercicio se em-
plearon los datos analíticos de Na, Ca, Mg, Al, Fe, Si, C, S, Cl, 

13
C y datos sobre

el estado redox de aguas similares a las empleadas en la modelización anterior,
tomándose como término inicial las aguas de la cobertera y como término final las
aguas evolucionadas bicarbonatadas.

Algunas de las premisas más importantes empleadas en la modelización son
(Pitkänen et al., 1999):
• Las únicas fases empleadas en los cálculos son calcita, sulfuros y oxihidróxidos de hierro,

materia orgánica, plagioclasa, biotita, caolinita, sílice, NaSO4, Cl, CO2, CH4 y O2.

• Se tienen en cuenta los procesos de intercambio iónico.

• Se considera que el aumento en la concentración de HCO3

–
en los términos finales procede

enteramente de la disolución de CO2 y calcita.

• El contenido de 
14
C en la calcita es de 0 pM (percent modern).

• El exceso de Ca se solventa mediante intercambio iónico de Ca por Na.

• Tanto el SO4

2–
como el Cl

–
se consideran provenientes de sales sódicas y ambos aniones

tienen un comportamiento conservativo en el sistema.

• La alteración de silicatos y la captura de CO2 son mínimos.

Los resultados de los cálculos indican un bajo grado de evolución geoquími-
ca de las aguas, que probablemente esté controlado por la evolución del sistema
carbonatado (Pitkänen et al., 1999). Estas observaciones son consistentes con la
existencia de procesos de interacción agua-roca a bajas temperaturas, en los que
existe escasa transferencia de masa.

Se deducen importantes velocidades de disolución de plagioclasa en
profundidad, con notable influencia de los procesos de intercambio iónico
de Ca por Na en la evolución geoquímica del sistema durante las primeras
etapas de la época postglacial (con anterioridad a la penetración de aguas de
recarga meteóricas).

Los resultados obtenidos para las aguas sulfatadas podrían ser explica-
dos mediante la consideración de procesos bacterianos de sulfatoreducción,
durante los cuáles la energía necesaria para el metabolismo de las bacterias
provendría del metano presente en profundidad o del carbono orgánico di-
suelto (DOC).

Además de estos cálculos, se llevó a cabo otra aproximación al estudio del
balance de masas mediante el código M3 (Multivariate Mixing and Mass balan-
ce; Laaksoharju et al., 1995). Se encaminó a la caracterización del origen y evo-
lución de la hidrogeoquímica de Palmottu, examinando por separado y
sucesivamente los procesos de mezcla de aguas y los procesos de reacción. Con
este objetivo se representaron (ver figura Pa-6) los datos medidos o calculados
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de Cl, Ca, Na, Mg, K, SO4

2–
, HCO3

–
, δ

2
H, δ

18
O y δ

3
H, agrupados según un dia-

grama de componentes principales en el que, además se habían definido cua-
tro aguas de referencia (Laaksoharju et al., 1999) basándose en los datos
existentes sobre aguas de todo el escudo fenoscandinavo:

• Aguas de precipitación, de tipo Na-HCO3

• Aguas frías de recarga, de tipo K-SO4

• Aguas subterráneas ricas en sulfato, de tipo Na- SO4.
• Aguas salinas de tipo Na-Cl.

Las composiciones de las aguas de referencia están extraídas de resultados
analíticos obtenidos en Palmottu, a excepción de las aguas frías de recarga, cuyos
datos proceden de un sistema similar de Noruega.

Los resultados obtenidos con este código son bastante consistentes con
las observaciones y cálculos previos aunque, en este caso, el modelo sobresti-
ma el grado de mezcla entre aguas salinas y superficiales, e infravalora la in-
fluencia de los procesos de mezcla entre las aguas frías de recarga y las
superficiales. La mitad de las muestras poseen contenidos mayores del 60%
de aguas de origen meteórico.

Otra importante consideración es la confirmación de la gran influencia
ejercida por la fractura subhorizontal en la profundidad de penetración de
las aguas de recarga frías o de precipitación. Las aguas superficiales son las
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más activas y dinámicas del sistema y en las que se produce un mayor núme-
ro de reacciones.

Cálculos de mezcla de aguas
Para la caracterización y cuantificación de los procesos de mezcla de aguas en

el sistema hidrogeoquímico de Palmottu se llevaron a cabo dos ejercicios de mo-
delización directa (Gimeno et al., 2001) con el código PHREEQC, además de los
incluidos en la modelización anterior con el código M3.

En el primero de ellos se consideraron como términos finales y reacciones
principales las propuestas en el apartado precedente, realizándose diez etapas de
simulación (correspondientes a diferentes grados de evolución de las soluciones).
Las composiciones de las aguas asignables a cada etapa fueron representadas en
un diagrama bifactorial (como el considerado en la figura Pa-9) en el que se com-
pararon con los resultados analíticos para las distintas muestras de agua corres-
pondientes, obteniéndose resultados bastante consistentes entre ambos grupos de
datos (Gimeno y Peña, 1999).

El segundo ejercicio de modelización directa se destinó a la simulación por eta-
pas, en un sistema geoquímicamente cerrado, de tres procesos de mezcla simple:

• Mezcla 1: Aguas Na-HCO3 y Na-SO4

• Mezcla 2: Aguas Na-SO4 y Na-Cl
• Mezcla 3: Aguas Ca-Na-HCO3 y Na-SO4

Los resultados obtenidos (Gimeno et al., 2001) reproducen de forma satis-
factoria la evolución de la mayor parte de los parámetros considerados y eviden-
cian el carácter conservativo de la práctica totalidad de elementos mayores
durante los procesos de mezcla. Estas observaciones son consistentes con la exis-
tencia de procesos de mezcla simple en un sistema prácticamente cerrado.

Modelización termodinámica de los procesos redox
Los cálculos redox de tipo termodinámico se realizaron mediante el paquete

de códigos INPUT/SED/PREDOM (Puigdomenech, 1983) con las bases de da-
tos HALTAFALL y SKBU1 (Bruno y Puigdomenech, 1989). Los principales re-
sultados aparecen sintetizados en la figura Pa-7A y se exponen a continuación.

Para las aguas oxidantes situadas por encima de la fractura subhorizontal,
la evolución del potencial redox parece estar condicionada por la reducción
del oxígeno atmosférico en presencia de materia orgánica según la reacción
(Cera et al., 1999):

0,25 O2(g) + H
+

+ e
–

+ Mat. Org. ----------> 5H2O + CO2

En esta zona superficial la solubilidad del uranio estará controlada por las fa-
ses sólidas de U6+ (fundamentalmente uranofana). 
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En profundidad se produce una disminución del carácter oxidante de las
aguas como consecuencia de la disminución de la cantidad de materia orgáni-
ca, con lo que el control redox pasa a depender de la oxidación del Fe

2+
por

parte de organismos quimiolitótrofos. Por estas razones, a profundidades de
unos 80-100 m el control redox del sistema parece ser ejercido por el par
Fe

2+
/Fe(OH)3(s). En estas aguas la solubilidad del uranio parece estar contro-

lada por las fases sólidas de U
4+

o por los procesos de coprecipitación de ura-
nio con oxihidróxidos de hierro.

En el caso de las aguas situadas por debajo de la fractura (profundidades su-
periores a 100 m), es posible distinguir dos zonas diferenciadas; las aguas cerca-
nas a la mineralización (zona del Este) parecen estar muy condicionadas por ésta,
y los potenciales redox medidos presentan un buen ajuste a un control por parte
del par UO2/U3O7(s), mientras que en el resto de las aguas profundas (zona del
Oeste) el potencial redox es bastante más reductor y parece estar controlado por
el par sulfuro/sulfato (figura Pa-7B). Para este ultimo grupo se han obtenido bue-
nos ajustes considerando como fase sulfurada tanto pirita como pirrotina. La oxi-
dación de los sulfuros parece deberse a la reacción con el Fe

3+
procedente de las

zonas subsuperficiales más que a la reacción con oxígeno, poco abundante en es-
tas aguas. Otra posible explicación (Pitkänen et al., 1999) sería la sulfatorreduc-
ción bacteriana acoplada con la oxidación de metano.

La solubilidad del uranio en las aguas controladas por el par sulfuro/sulfato pa-
rece depender de las fases de U

4+
, principalmente de la coffinita, que además ha si-

do identificada como producto de alteración en las zonas profundas del sistema.
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Los resultados de los cálculos termodinámicos son consistentes (Cera et al.,
1999) con las observaciones geoquímicas y mineralógicas. Por otra parte, los
tiempos de residencia determinados para todos los tipos de aguas estudiados son
lo suficientemente amplios como para permitir que los sistemas redox descritos
en este apartado hayan alcanzado el equilibrio.

Además de estos cálculos, Bruno y Cera (1996) realizaron un conjunto de si-
mulaciones matemáticas destinadas a comprobar la capacidad de los pares
Fe

2+
/Fe(OH)3 y UO2/U3O7 para actuar como sumideros de oxígeno y a cuantificar

su importancia relativa en los procesos de oxidación (teniendo en cuenta además
los procesos de oxidación de pirita).

Con estos propósitos, realizaron cálculos de velocidades de oxidación en di-
ferentes condiciones del sistema, considerando un pulso inicial de oxígeno que
proporcionaba concentraciones de éste en las aguas similares a las determinadas
analíticamente en varias zonas profundas de Palmottu. Aunque esta aproximación
supone una simplificación con respecto a la situación real, en la que probable-
mente se produce un aporte más o menos continuado de oxígeno al sistema, esta
premisa puede ser empleada teniendo en cuenta que las velocidades de flujo sub-
terráneo en Palmottu son muy bajas. 

Los principales parámetros empleados en los cálculos fueron: (1) superficie es-
pecífica de uraninita y pirita, (2) porcentaje en peso de pirita y uraninita en las rocas
de varias zonas profundas de Palmottu, en contacto con aguas con diferentes valores
de pH y concentraciones de O2, (3) densidad y porosidad de las rocas, (4) superficie
mineral expuesta al contacto con las aguas subterráneas, y (5) número de posiciones
estructurales ocupadas por el uranio y el hierro en uraninita y pirita, respectivamente.

Estos autores observaron que el principal proceso que afecta a la captura del
oxígeno disuelto es la velocidad de oxidación de la uraninita, con lo que esta fase
demuestra su elevada capacidad para actuar como sumidero de oxígeno en el sis-
tema hidrogeoquímico de Palmottu. En función de las variaciones en esta veloci-
dad, el tiempo necesario para el consumo de los agentes oxidantes presentes en
las aguas aumenta o disminuye, al igual que la contribución a los procesos de oxi-
dación de las diversas fases minerales consideradas.

Los principales parámetros texturales y mineralógicos que parecen influir en
los procesos de captura del oxígeno disuelto son:

• Porosidad y densidad del sistema geológico. Un aumento en la porosidad
del sistema provoca una disminución de las velocidades de oxidación de
uraninita y pirita, con lo que aumenta el tiempo necesario para el consumo
del oxígeno disuelto.

• Porcentajes relativos de minerales en la roca. Cuanto más abundante sea un
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mineral en una roca determinada, más importante será su capacidad y veloci-
dad de oxidación en el control de la cantidad de oxígeno disuelto en las aguas.

• Porcentaje de superficie mineral expuesta al contacto con las aguas oxi-
dantes, ya que una mayor exposición condicionará una mayor oxidación
del mineral considerado.

Implicaciones paleohidrogeológicas
El estudio de las condiciones paleohidrogeológicas del sistema de aguas sub-

terráneas de Palmottu, así como de su evolución y estabilidad, es de especial rele-
vancia para la evaluación de la seguridad, ya que permitirá establecer deducciones
sobre la estabilidad a largo plazo de un sistema de almacenamiento de residuos ra-
diactivos sometido a períodos glaciales e interglaciales.

Los principales procesos que determinaron la evolución paleohidrogeológica
de este sistema fueron la cercanía de hielos perpetuos y el desarrollo de perma-
frost, que condicionaron la presencia de:

• Aguas de componente glacial, detectables por los bajos valores de δ
18
O (de

hasta -19‰) en todos los tipos de aguas profundas estudiados (Blomqvist
et al., 1995), según se observa en la figura Pa-8.

• Aguas de tipo Na-SO4, únicamente en la zona próxima a la mineralización
de uranio. 

Con respecto a este grupo de aguas, sigue siendo confuso el origen de las ele-
vadas concentraciones de sulfato. Se han propuesto varias explicaciones que su-
ponen la combinación de tres procesos diferenciados:

• Disolución y oxidación de los sulfuros presentes en la zona mineralizada,
debidas a los procesos relacionados con la actividad hidrotermal. Se han
encontrado numerosas evidencias que parecen indicar el origen de estas
aguas en relación con dichos procesos:

- El potencial redox medido en la zona mineralizada (Cera et al., 1999) se encuentra en el

rango correspondiente a la reducción de uranio y oxidación simultánea de sulfato.

- En la zona próxima a la mineralización se ha observado intensa alteración hidrotermal de

las plagioclasas, con reemplazamiento por arcillas, micas y oxihidróxidos de hierro, así co-

mo corrosión de las fases sulfuradas (pirita y pirrotina) presentes en la matriz rocosa

(Ruskeeniemi et al., 1998).

- Los fluidos generadores de las inclusiones fluidas analizados en las calcitas secundarias de

la zona mineralizada parecen haber sido de tipo magmático/hidrotermal con temperaturas

de entre 100 y 250 ºC (Blyth y Frappe, 1999).

- Los valores isotópicos de Sr en estas aguas son similares a los hallados en las calcitas se-

cundarias ricas en uranio y en las plagioclasas hidrotermales (Negrel y Casanova, 1999).

Análogos naturales

361

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 361



ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

362

• Oxidación de fases minerales sulfuradas a lo largo del tiempo geológico.
• Enriquecimiento de sulfato en las aguas en relación con el enfriamiento

producido durante las etapas de permafrost. Debido a dicho enfriamiento,
en las aguas iniciales, que presentan cierta concentración de sulfato de ori-
gen hidrotermal, se produce la precipitación de mirabilita en las fracturas.
Durante los períodos interglaciales, dicha mirabilita se disuelve en el agua
procedente de fusión glacial que, además, sufre una profundización debido
al aumento de la presión hidráulica, con lo que alcanza profundidades de
hasta 350 m (similares a las esperables en un sistema de almacenamiento).
La sucesión cíclica de las etapas de enfriamiento y fusión durante el perío-
do postglacial conduce al enriquecimiento en sulfato observado actual-
mente en profundidad en asociación con las aguas de componente glacial.

Estas observaciones, en combinación con los datos mineralógicos de precipi-
tación y alteración de calcita, oxihidróxidos de hierro y uranofana de los rellenos
de fracturas parecen indicar que los eventos sistemáticos relacionados con los pe-
ríodos interglaciales han influenciado la evolución a largo plazo de este emplaza-
miento. No obstante, su efecto sobre la estabilidad a largo plazo del sistema
hidrogeoquímico, necesita ser más estudiado (Blomqvist et al., 2000).

Consideraciones sobre la evolución hidrogeoquímica
El modelo hidrogeoquímico conceptual del análogo de Palmottu se puede

sintetizar en dos etapas de evolución, diferenciadas por el tipo de procesos domi-
nantes en cada una de ellas (figura Pa-9):
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1- Procesos de meteorización; evolución del sistema bicarbonatado
El agua de recarga inicial, al infiltrarse, toma CO2 biogénico y seguidamente

se produce la alteración de silicatos y sulfuros, además de la disolución de calcita,
que es el proceso dominante en la zona subsuperficial (Pitkänen et al., 1999).
Estos procesos producen un aumento del pH y la alcalinidad, dando lugar a aguas
de tipo Ca-HCO3 que, posteriormente, evolucionan al profundizar hacia términos
Na-HCO3 como consecuencia de un proceso de intercambio iónico de Ca por Na.
El aumento de profundidad condiciona también la evolución de los procesos re-
dox. En las zonas próximas a la superficie, el control redox es ejercido por el par
O2/H2O mientras que, al alcanzar los 80-100 m de profundidad, el par redox do-
minante pasa a ser el Fe

2+
/Fe(OH)3(s).

2-Procesos de mezcla simple; evolución en profundidad
En las zonas profundas predominan los procesos de mezcla entre los térmi-

nos bicarbonatados, más o menos evolucionados, y las aguas de tipo Na-Cl y Na-
SO4, mucho más concentradas, alcalinas y reductoras. Estos procesos de mezcla
parecen haber activado los procesos de precipitación de la calcita y de hidrólisis
de silicatos, llevando el pH en profundidad hasta valores de 8,5.

Las aguas profundas cloruradas y sulfatadas sódicas parecen proceder, al menos
en parte, de la infiltración y penetración de aguas de fusión glacial. En concreto, los
elevados contenidos de sulfato hallados en las aguas próximas a la mineralización

Análogos naturales

363

Sistema de
flujo dinámico
profundo

3

Precipitación
Cobertera
Ca-HCO3

Na-HCO3

Na-SO4

Na-Cl

Mezcla 1

Sistema de
flujo
superficial
dinámico

Sistema de
flujo
profundo
estancado

Alteración

Alteración

Mezcla 3

*Disolución de
Plagioclasa
Intercambio Na-Ca

*Equilibrio con
Calcita
Calcedonia
Óxidos de uranio

* Precipitación de
Caolinita
Aluminosilicatos de Ca
Esmectita
Illita

*Disolución de
Cakcuta
Plagioclasa
Biotita
Intercambio Na-Ca
CO2(g)
Uranofana
y óxidos de uranio

*Precipitación de
Calcedonia
Fe(OH)3
Caolinita
Aluminosilicatos de Ca
Esmectita
Illita

2

1

0

-1

-2

-3

-4

-3 -2 -1 0 1 2 3 4

Factor 1

Fa
ct

or
 2

pH constante o ligero aumento
Eh disminuye

pH constante o ligero
aumento
Disminución de Eh

pH aumenta
Eh disminuye

* Diferentes proporciones
de mezcla
* Ligeramente afectado por
interacción agua-roca
-equilibrio con
calcita
sílice (cuarzo)
feldespatos (K, Na)
uraninita
cofinita

Mezcla 2

(= 0.34[Cl]+0.33[SO1]+0.31[Na]+0.8[Ca]-0.09[IICO3])

(=
 0

.9
8

[H
C

O
3
]+

0
.1

4
[N

a]
+
0

.0
8

[C
l]

-0
.0

8
[S

O
4
]-

0
.0

6
[C

a]
)

Ca-Na-HCO3

Ca-HCO3

Agua de recarga

Na-Cl

Na-SO4

Na-HCO3

Figura Pa-9.
Diagrama factorial
en el que se
muestran los
principales tipos
de aguas de
Palmottu y los
procesos y
reacciones más
relevantes para su
evolución
hidrogeoquímica
(modificado de
Peña y Gimeno,
1997).

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 363



(sistema Este) pueden ser atribuidos a la combinación de dos tipos de procesos: (1)
procesos hidrotermales y post-hidrotermales de disolución y oxidación de los sulfu-
ros originales de la zona mineralizada y/o (2) procesos de alteración a bajas tempe-
raturas, relacionados con los ciclos posteriores de enfriamiento y fusión glacial.

En cuanto al control redox del sistema en profundidad, éste parece depender
del par sulfuro/sulfato, aparentemente en relación con los procesos microbianos
de sulfatorreducción (Pedersen y Haveman, 1999). La excepción a esta tendencia
la constituyen las aguas de la zona próxima a la mineralización, en las que se ha
observado un mejor ajuste del control redox al par UO2/U3O7(s).

Modelización predictiva: BPM
Se estudió el comportamiento de 13 metales traza usando 9 muestras de aguas

subterráneas seleccionadas, así como información mineralógica adicional (Bruno
et al., 1999c). Los equipos participantes, los códigos y bases de datos usados por
cada uno de ellos se señalan en la tabla Pa-2.

En primer lugar se identificaron las fases sólidas puras de existencia más proba-
ble en contacto con las aguas y se calcularon las solubilidades para los distintos ele-
mentos traza. Sin embargo, en la mayoría de los casos, las solubilidades calculadas
sobrestimaban las concentraciones medidas realmente en las aguas. En tales casos se
comprobó la aproximación de codisolución y coprecipitación de fases sólidas mixtas
para explicar el comportamiento de los elementos traza en este sistema natural. 

El ejercicio se dividió en las mismas etapas que se habían planteado en otros
ejercicios, es decir:

• Etapa 1: con la información de la química de los elementos mayores y sin in-
formación mineralógica se predijeron la especiación, las fases sólidas puras
limitantes de la solubilidad de cada uno de los elementos traza y la concen-
tración de dichos elementos en equilibrio con las fases seleccionadas.

• Etapa 2: con la información mineralógica se plantearon dos subetapas
- 2a: se consideraron únicamente fases simples puras que estuviesen pre-

sentes en el sistema

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

364

Organización Código Base de datos
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GTK-VTT

Quantisci

PHREEQC, 1.6

PHREEQC, 2.0

EQ3/6, 7.2b

WATEQ4F, modificada

WATEQ4F

SKB 95-35
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- 2b: se consideró la posibilidad de un control de los elementos traza por
fases mixtas de elementos mayores, mediante la aproximación de copre-
cipitación/codisolución.

El objetivo principal del ejercicio fue la comprobación de la capacidad de los
códigos y bases de datos de apoyo a la evaluación de la seguridad para reprodu-
cir el comportamiento de los metales traza en las aguas subterráneas selecciona-
das de Palmottu. Los metales incluidos en el ejercicio fueron: Ni, Mn, Sr, Th, U,
Y y los siguientes lantánidos: La, Ce, Eu, Gd, Yb y Lu.

Resultados

• Estroncio

Las bases de datos usadas por los tres grupos son homogéneas para este elemento y los resul-

tados muy similares. En cuanto a la especie dominante todos los grupos predicen el ion libre

Sr
2+

, y con un cierto porcentaje la especie carbonatada SrCO3. Las ligeras diferencias obtenidas

en cuanto al porcentaje del complejo carbonatado son debidas a unas ligeras diferencias en el

valor de la constante de estabilidad para esta especie, sin embargo no afecta de forma crítica a

los resultados. Considerando las fases puras como limitantes de la solubilidad, las fases

predichas fueron estroncianita y celestina, sin embargo, los valores de solubilidad calculados

con ambas fases estaban muy por encima de los valores medidos. Usando la aproximación de

fases mixtas, y considerando la codisolución de una calcita con Sr, el resultado de la solubili-

dad calculada se aproxima mucho al valor medido en el sistema natural. Entre los distintos

grupos se obtuvieron resultados algo distintos debido a la consideración de un valor distinto

para la fracción molar de Sr en las muestras.

• Manganeso

Las especies dominantes predichas por todos los grupos son Mn
2+

y MnCO3(aq) (en las

aguas ricas en CO2), con participación del complejo sulfatado MnSO4 en las aguas más

evolucionadas. Los tres grupos eligieron la rodocrosita como fase pura limitante de la

solubilidad. El equilibrio con este mineral produce una sobreestimación de la concen-

tración real medida de Mn, aunque la tendencia en las muestras es muy similar a la real.

Uno de los grupos utilizó también la fase fosfatada MnHPO4 y el cálculo de la so-

lubilidad estaba bastante de acuerdo con los valores medidos en las aguas profundas más

evolucionadas. Teniendo en cuenta la información mineralógica se propuso la aproxi-

mación de fases mixtas con carbonatos Mn-CaCO3 e incluso con fases de hidróxidos de

hierro Mn-Fe(OH)3. La asunción de esta fase mixta no ha podido ser verificada porque

no hay datos mineralógicos al respecto. Sin embargo, las aproximaciones de codisolución

y coprecipitación de calcita con Mn dieron resultados muy satisfactorios en todas las

muestras menos una.

• Níquel

Las especies principales obtenidas fueron los complejos carbonatados (NiHCO3

+
y NiCO3)

y la especie libre Ni
2+

. En cuanto a las fases puras seleccionadas fueron distintas para los dis-

tintos grupos Ni2SiO4, Ni(OH)2 y NiS debido a las diferencias en las bases de datos, (inclu-

so algunas de estas fases eran comunes pero los valores de las constantes eran distintos). Los
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resultados obtenidos equilibrando con el silicato y el hidróxido estaban muy alejados (por

exceso) de los valores reales, y lo mismo le pasaba al sulfuro, aunque, en este caso, subesti-

mando la concentración real. Se consideró la posibilidad de una fase mixta de Ni con

hidróxido de hierro y, asumiendo una fracción molar de 10
–5
, los resultados obtenidos me-

diante la aproximación de codisolución de dicha fase resultaron muy similares a los reales.

El planteamiento de una coprecipitación de Ni con calcita (considerando una fracción mo-

lar de 5·10
–6
) también dio resultados similares a los medidos; en ambos casos, dentro de un

rango de 1 orden de magnitud. Sin embargo, estos datos hay que tomarlos sólo como in-

dicativos porque no hay información mineralógica sobre las fracciones molares reales en las

muestras de Palmottu.

• Torio

Para este elemento los resultados de especiación son drásticamente distintos en función del

grupo (y por tanto de la base de datos usada), de forma que aparecen como posibles especies

mayoritarias Th(OH)2(aq) o Th(OH)3CO3

–
. En cuanto a la fase pura seleccionada hubo un

mayor acuerdo, todos los grupos eligieron Th(OH)4(am). Aunque los valores de la constante

eran distintos en las bases de datos usadas, todos los resultados sobrestiman la concen-

tración de Th en solución. Sólo un grupo planteó la posibilidad de fases mixtas con Th, en

concreto el hidroxiapatito y la calcita. Los resultados de la coprecipitación del primero no

parecían tener ninguna similitud con los valores medidos, sin embargo, la codisolución de

la calcita se ajustaba bastante bien a los valores de algunas de las muestras (las más someras)

indicando la posible asociación del Th en este mineral. Sin embargo, se supone que un mi-

neral más probable sería la monacita, presente en el sistema, pero el problema de la ausen-

cia de datos termodinámicos para este mineral ha impedido la verificación de su posible

control sobre la solubilidad del Th.

• Uranio

Como se esperaba, teniendo en cuenta las distintas condiciones redox de las muestras de

agua, el resultado de la especiación es la presencia de distintas especies dominantes en fun-

ción del tipo de agua: en las aguas reductoras el complejo dominante es U(OH)4(aq), en las

aguas oxidantes la especie UO2(CO3)2

2–
y en las aguas intermedias UO2(CO3)3

4–
. También

hubo algunas diferencias en los porcentajes obtenidos para el complejo carbonatado en uno

de los grupos, debido al distinto tratamiento realizado con la alcalinidad. En cuanto a las

fases limitantes de la solubilidad, los tres grupos eligieron uraninita, coffinita, uranofana,

U4O9(c) y soddyita.

Los resultados obtenidos por los tres grupos son divergentes en algunas muestras. Estas varia-

ciones se deben fundamentalmente a las discrepancias en las bases de datos termodinámicos. En

todos los casos se observó que las solubilidades predichas en el equilibrio con estas fases puras es-

taban en un razonable acuerdo con los valores medidos. En las muestras oxidantes las fases con-

troladoras eran uranofana y soddyita (silicatos de uranilo) mientras que en las muestras reductoras

el mineral controlador era la coffinita o el U4O9. A pesar de este razonable ajuste con fases puras

se consideró también la posibilidad de un control por fases mixtas de calcita con U o de hidróxi-

dos amorfos de hierro con U. El resultado de concentración asumiendo la coprecipitación con

hidróxidos de hierro no dio resultados aceptables. Por el contrario, la codisolución de calcita pro-

dujo buenos resultados en las muestras más someras (oxidantes). Las diferencias entre los resul-

tados de los distintos grupos fueron debidas fundamentalmente a las variaciones de la fracción

molar de U considerada por cada uno de ellos.

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

366

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 366



• Lantánidos

En este caso hay que hacer un comentario algo más extenso sobre las bases de datos usadas.

Estos elementos fueron incorporados por primera vez en un ejercicio de BPM en Palmottu,

y tampoco es muy habitual su inclusión en modelización geoquímica. Esto es debido a que

no hay bases de datos ampliamente aceptadas para estos elementos, lo cual añade un valor

adicional al ejercicio de BPM en cuanto a la posible información que podía añadir un ejer-

cicio de intecomparación de resultados de este tipo. Las bases de datos usadas fueron, en

dos grupos, la propuesta por Spahiu y Bruno (1995) para las especies en solución y los sóli-

dos, y en otro de los grupos, una combinación de Wood (1990) para las especies de sulfatos,

fluoruros y cloruros, Lee y Byrne (1992) para los hidróxidos, Lee y Byrne (1993) para los

carbonatos y Liu y Byrne (1997) para los fosfatos, y la de Spahiu y Bruno (1995) para los

sólidos.

Aunque se observan algunas diferencias en función del lantánido analizado, señalaremos aquí

los resultados más comunes para todo el conjunto. La especiación acuosa está dominada por

los carbonatos de REE. En cuanto a las fases controladoras de la solubilidad, parece que tam-

bién son los carbonatos los que reproducen bastante ajustadamente la tendencia observada

en las mediciones, sobre todo en la parte somera (oxidante). Para las aguas más profundas y

evolucionadas los mejores resultados se obtienen considerando la fase pura fosfatada

LnPO4·10H2O, aunque siempre sobrestimando la concentración (y más en los REE con ma-

yor número atómico).

Como conclusión de los resultados obtenidos se puede señalar que las
principales aportaciones de este ejercicio son en cuanto a: la identificación de
las diferencias entre las bases de datos termodinámicos, la discusión sobre las
razones de los desacuerdos y la selección de los datos más fiables, la compro-
bación de qué metodología usada por cada grupo era la más apropiada en ca-
da caso y la identificación de diferencias en los procedimientos de cálculo de
cada código geoquímico.

Algunos de los resultados señalaron el hecho de que las fases termodinámi-
camente más estables pueden producir límites de solubilidad irreales. Esto sirvió
para desechar tales fases de los cálculos. De forma complementaria, se identificó
que algunas fases sólidas que no se suelen incluir en las bases de datos termodi-
námicas eran precisamente las que controlaban la solubilidad de algunos metales
y, por tanto, se introdujeron en la base de datos.

En general los modelos que incluyen la aproximación de fases mezcla de ele-
mentos traza y mayoritarios reprodujeron las concentraciones reales medidas con
un resaltable grado de éxito. Este hecho anima al uso de estos modelos en la pre-
dicción del comportamiento de los elementos traza en las aguas subterráneas.

También hay que señalar que en algunos casos no fue posible reproducir las
concentraciones de los elementos traza, probablemente debido al hecho de que
estaban limitados por la fuente o estaban controlados cinéticamente más que ter-
modinámicamente.
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Modelización del transporte de radionucleidos
Los ejercicios de modelización de la migración de radionucleidos se aplicaron al

sistema del Este, cuyas características están mejor definidas, y en concreto a un sec-
tor comunicado con una vía de flujo preferente (figura Pa-2). Para estos cálculos, se
asumió un sistema postglacial cerrado en el cual el agua de lluvia al infiltrarse reac-
ciona con la porción de roca atravesada por las líneas de flujo (Read et al., 1999). 

Los códigos empleados en los diferentes ejercicios realizados fueron:
• FTRANS (Intera, 1983), que contempla los procesos de advección, dispersión y di-

fusión en la matriz. Los cálculos realizados con este código logran reproducir con notable

precisión el modelo propuesto para la difusión en la matriz (Nordman y Rasilainen, 1999).

• RETRASO (Saaltink et al., 1988), con capacidad para simular los procesos de ad-

vección, dispersión, disolución/precipitación y adsorción/desorción. Los resultados

obtenidos por Salas y Ayora (1999) con este código son bastante consistentes con las obser-

vaciones realizadas en el sistema natural, indicando un control de la solubilidad del uranio

por parte de la uranofana y alcanzando incluso una buena reproducción de los aumentos de

la concentración de uranio en solución tras períodos de lluvia. La hipótesis empleada para

simular este fenómeno es un ascenso del nivel freático, que aumenta las velocidades de reac-

ción con las uranofanas inicialmente presentes en la zona no saturada e incrementando co-

mo consecuencia las concentraciones de uranio en las aguas. También se consiguieron

reproducir las características redox en zonas superficiales (par Fe
2+

/Fe(OH)3(s)] y profundas

(por parte del par UO2/UO2

2+
).

• ALLAN-NEPTUNIX, con capacidad para realizar cálculos sobre los procesos de ad-

vección y los procesos geoquímicos (Le Guern et al., 1999b), incluyendo la adsorción/

desorción (evaluada a partir de los resultados obtenidos en los experimentos de laboratorio

por Le Guern et al.,1999a, ya expuestos anteriormente). Los resultados a corto plazo para

estos procesos de adsorción /desorción son muy similares a los obtenidos mediante la apli-

cación del código RETRASO.

A pesar de los buenos resultados parciales obtenidos con estos códigos, todos
ellos proporcionan aproximaciones de baja calidad en la modelización global de
la migración de los radionucleidos en el sistema hidrogeoquímico natural de
Palmottu y en ninguno de los ejercicios de modelización realizados se logra pro-
porcionar explicación a todos los procesos observados. Las principales causas de
estos desajustes son probablemente la exclusión de los cálculos de los procesos
previos al período postglacial y la existencia en las aguas estudiadas de procesos
de mezcla no considerados.

Además de la modelización integrada realizada con estos códigos, en
Palmottu se llevó a cabo la modelización de la migración de los radionuclei-
dos de la serie de desintegración natural del uranio mediante el empleo del có-
digo URSE (Rasilainen y Suksi, 1992b). Para ello, se tomaron cinco muestras
de roca encajante cristalina rica en uranio y se sometieron a extracciones se-
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lectivas, para separar las fases enriquecidas en uranio del resto.
Posteriormente, se realizó la simulación de dos tipos de fraccionamiento ob-
servados en las muestras:

• Existencia de una fase rica en uranio que actúa como fuente para originar
flujos de 

234
U y 

230
Th por retroceso radiactivo hacia una fase pobre en

uranio, con lo que ésta última sufre un enriquecimiento. Este proceso se
observó en cuatro de las muestras estudiadas.

• Existencia de una fase rica en uranio que, por retroceso radiactivo, origina
flujos de 

234
U y 

230
Th pero sin que se observe un enriquecimiento en estos 

elementos en la fase pobre en uranio debido a la existencia de una capa in-
terpuesta entre ambas fases que se comporta como un aislante. Este es el
proceso observado en la muestra restante.

Para la aplicación de los cálculos se supone que el depósito de la fase fuen-
te fue instantáneo (con respecto a la vida media de los radionucleidos tratados)
y que su grosor es inferior o igual al necesario para que exista retroceso radiac-
tivo. Además se asume que todo el 

234
U y 

230
Th provienen de la desintegración de

238
U y

234
U, respectivamente y que no existe flujo de retorno de los radionuclei-

dos desde la fase empobrecida en uranio hacia la fase enriquecida (Suksi y
Rasilainen, 1996).

La aplicación de estas premisas a los cálculos con el código URSE en los dos
casos expuestos permitió obtener resultados coherentes con los datos medidos.
Las relaciones de actividad de 

234
U/

238
U son notablemente aproximadas a las ob-

servadas y la relación 
230

Th/
234

U es algo menor, sugiriendo sistemas más jóvenes
que los reales. Estos errores pueden ser achacados al desconocimiento existente
sobre las geometrías de las fases fuente, que condicionan en gran medida la exis-
tencia y alcance de los procesos de retroceso radiactivo, y sobre los flujos de ra-
dionucleidos en el sistema natural.

Analogías

Las características de este sistema natural han permitido utilizar la informa-
ción obtenida a partir de su estudio para aumentar el conocimiento sobre el com-
portamiento de los materiales que componen un sistema de almacenamiento
(combustible y geosfera, fundamentalmente) y los procesos de movilización y re-
tardo de radionucleidos (sorción, difusión en la matriz, influencia de los coloides
y la actividad microbiana, y procesos de disolución-precipitación). Siguiendo el
esquema presentado en la introducción general de este informe las principales
analogías de Palmottu son las siguientes.
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Analogías de materiales
Combustible gastado
En Palmottu, los procesos de disolución de la uraninita, relativos tanto a al-

teración antigua como reciente, que podrían considerarse análogos de la disolu-
ción del combustible gastado en un sistema de almacenamiento, parecen seguir la
siguiente pauta (Blomqvist et al., 2000):

UO2(s) -------> U3O7(s) --------->UO2

2+

(aq)

Los resultados de laboratorio indican que la concentración de uranio en
aguas oxidantes está controlada por la schoepita [(UO2)8O2(OH)12]·12(H2O)], la
soddyita [(UO2)2(SiO4)·2(H2O)], o la uranofana, dependiendo de la concentración
de SiO2(aq), mientras que en condiciones reductoras el control de la solubilidad lo
ejerce el equilibrio entre UO2/U3O7(s) (Bruno et al., 1999 a y b). 

En este emplazamiento se observó además que el porcentaje relativo de U
6+

en la superficie de las uraninitas decrecía con la profundidad, variando la com-
posición de éstas entre UO2.21 y UO2.43. 

Geosfera
Las rocas graníticas y gneísicas que constituyen el entorno geológico de la mi-

neralización de uranio y torio de Palmottu pueden ser consideradas análogas a las
rocas cristalinas fracturadas que componen la geosfera en muchos de los concep-
tos de almacenamiento de residuos radiactivos considerados actualmente, por lo
que el estudio de su comportamiento permite elaborar un modelo conceptual so-
bre la geosfera y conocer su importancia como barrera para la migración de ra-
dionucleidos.

Algunos de los datos más importantes obtenidos en este emplazamiento son
relativos a las características de los materiales de relleno de fracturas, formados
principalmente por calcita, caolinita, esmectitas y oxihidróxidos de hierro. En
Palmottu, estos materiales presentan un enriquecimiento relativo en U, Pb y REE,
originado por la actividad hidrotermal y los procesos de alteración a baja tempe-
ratura producidos en la zona durante los últimos 30-350 Ka como respuesta a
cambios paleoclimáticos (Suksi, 1998). También se ha constatado la gran influen-
cia que ejercen sobre la evolución hidrogeoquímica del sistema los procesos de
interacción entre las aguas subterráneas y los materiales de relleno de fracturas
(Blomqvist et al., 2000).

Analogías de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Cálculos de especiación-solubilidad
Dentro de este apartado se incluyen dos aspectos fundamentales relacionados

con la caracterización y predicción del comportamiento de los radionucleidos (en
cuanto a su migración y/o retención) mediante metodologías de modelización 
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geoquímica. Estos aspectos son, por un lado, los cálculos realizados para la inter-
pretación de los procesos de interacción agua-roca que controlan el comporta-
miento del sistema (“caracterización hidrogeoquímica 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 códigos y bases de datos ter-
modinámicos en tareas predictivas como las requeridas por la evaluación de la se-
guridad (“ejercicios de BPM”).

Caracterización hidrogeoquímica del sistema
Uno de los principales objetivos del estudio de la zona fue el de caracterizar

desde un punto de vista hidrogeoquímico el sistema natural de Palmottu, con el
fin de conocer las fases que controlan la especiación y la solubilidad de los ele-
mentos presentes en éste. Durante esta fase de caracterización se hizo especial
hincapié en el comportamiento de las especies y fases minerales de uranio y torio,
por su relevancia en el entorno hidrogeoquímico de un sistema de almacena-
miento de residuos radiactivos.

La utilización de distintos códigos y aproximaciones para la modelización geo-
química de estos sistemas ha permitido elaborar un modelo geoquímico para los
procesos de interacción agua-roca en el sistema que se resume en dos procesos
principales: meteorización y mezcla. Es de destacar la buena concordancia de to-
das las aproximaciones.

Modelización predictiva (BPM)
Las principales aportaciones de este ejercicio son por un lado, en la comproba-

ción de los códigos y bases de datos (la identificación de las diferencias entre las ba-
ses de datos termodinámicos, la discusión sobre las razones de los desacuerdos y la
selección de los datos más fiables; y la identificación de diferencias en los procedi-
mientos de cálculo de cada código geoquímico), y por otro lado, en la caracterización
del comportamiento de los elementos traza analizados, destacando los buenos ajus-
tes obtenidos con la aproximación de fases mezcla de elementos traza y mayoritarios
que reproduce bastante bien las concentraciones reales medidas.

Transporte y retardo en rocas cristalinas fracturadas
El mecanismo principal de transporte de radionucleidos en rocas cristalinas

fracturadas es la advección a lo largo de los canales activos hidráulicamente en la
red de fracturas. Normalmente esas fracturas están tapizadas por mineralizacio-
nes secundarias resultantes de la alteración meteórica e hidrotermal de la roca.
Los minerales de relleno de fractura dependen de la mineralogía de la roca y de
la química del agua subterránea y, por tanto, son específicos de cada sistema na-
tural. Estos minerales son extremadamente importantes en la comprensión del
transporte de los radionucleidos en la roca porque son los que dominan el retar-
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do y sorción en las fisuras. En fracturas fuertemente alteradas, estos minerales
pueden también comprender mucha de la porosidad mayor en la cual puede ocu-
rrir la difusión en la matriz.

Desgraciadamente, muchos estudios de análogos no prestan suficiente aten-
ción a la mineralogía y química exactas de las superficies de fracturas y, por tan-
to, no hay suficientes datos para sacar información cuantitativa para la evaluación
de la seguridad. Sin embargo, y afortunadamente, no es éste el caso de Palmottu.
Los estudios desarrollados en Palmottu han permitido caracterizar los procesos
de transporte y retardo de radionucleidos en un medio fracturado, en los cuales
los materiales de relleno de fracturas parecen jugar un papel muy importante. Los
enriquecimientos relativos en U, Pb y REE en estas zonas parecen estar relacio-
nados con procesos de movilización recientes (como indica el desequilibrio isotó-
pico en las series de desintegración natural de este elemento detectado en las
fracturas), y probablemente relacionados con los cambios paleoclimáticos produ-
cidos por las últimas glaciaciones.

El plomo, fuertemente radiogénico o uranogénico, aparece en las calcitas de
relleno de fracturas en forma de impurezas de galena o incluso incorporado a la
estructura cristalina de éstas, pudiendo alcanzar concentraciones de hasta 2000
ppm en los materiales de relleno. Las calcitas de estos rellenos de fracturas pre-
sentan además contenidos de entre 46 y 2000 ppm de REE, siendo especialmen-
te destacable su enriquecimiento en LREE.

En el caso del uranio, su inmovilización en las fracturas parece estar mucho
más relacionada con la precipitación de fases minerales secundarias de este ele-
mento (fundamentalmente partículas silicofosfatadas similares a la coffinita) que
con procesos de sorción o coprecipitación con las calcitas y oxihidróxidos de hie-
rro presentes en los materiales de relleno de fracturas.

Sorción
Los estudios de laboratorio sobre los procesos de sorción indican que el por-

centaje de uranio lábil (susceptible de ser movilizado por encontrarse en posicio-
nes intercambiables, adsorbido o disuelto en los fluidos intergranulares) en la
matriz rocosa se halla en torno al 60%, decreciendo hacia las superficies de frac-
tura, donde ya ha sido movilizado (Suksi et al., 1999a). Los coeficientes de distri-
bución estimados en laboratorio presentan valores de Kd=2·10

–3
m

3
/kg y Kd=8·10

–4

m
3
/kg (para el 

236
U empleado como trazador).

Difusión en la matriz
Los estudios sobre los procesos de difusión en la matriz realizados por Suksi

y Ruskeeniemi (1992) indican que existe una disminución prácticamente expo-
nencial en la concentración de uranio desde las superficies de fractura hasta unos
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25 mm en el interior de la matriz rocosa, acompañado en el mismo sentido de un
aumento en la relación de actividad 

234
U/

238
U. Estos autores constataron, además,

la importancia de los límites de grano, las microfracturas y la mineralogía de la
matriz rocosa en los procesos de difusión. Esto apoya firmemente las conclusio-
nes obtenidas en otros trabajos que indican que la rotura física o la alteración quí-
mica de la roca alrededor de la fractura pueden controlar el mecanismo de
transporte en la matriz rocosa.

La alteración de las plagioclasas a minerales de la arcilla y oxihidróxidos de
hierro, más frecuente y desarrollada en los términos cálcicos de la serie, parece ju-
gar un papel fundamental en la migración y retardo de radionucleidos en el siste-
ma natural de Palmottu.

Otra importante conclusión obtenida en estos estudios es la comprobación
de la influencia del tipo y mineralogía de las fracturas en los procesos de difusión
en la matriz, constatando, por ejemplo, la ausencia de difusión hacia la matriz
desde las fracturas de cizalla rellenas de materiales filosilicatados.

Los perfiles de concentración elemental en función de la distancia a las su-
perficies de fracturas (Kumpulainen et al., 1992) indican que, aunque la profun-
didad de movilización muestra una gran variabilidad espacial, la mayor parte de
los elementos, incluido el uranio, se han difundido hacia el interior de la matriz
rocosa hasta distancias de unos 25 mm desde la superficie de fractura. Estas ob-
servaciones coinciden con la profundidad de alteración determinada por otros au-
tores (Suksi y Ruskeeniemi, 1992) y son similares a las obtenidas en otros
emplazamientos, como El Berrocal o Stripa (Heath et al., 1992; Heath, 1995).

Influencia de coloides y poblaciones microbianas
Las concentraciones de coloides halladas en las aguas subterráneas de

Palmottu son demasiado bajas como para ejercer una influencia relevante en el
transporte de radionucleidos (Laaksoharju y Degueldre, 1999). En cuanto a las
poblaciones microbianas, éstas parecen influir principalmente en las condiciones
redox del sistema, aunque los resultados obtenidos no son concluyentes
(Pedersen y Haveman, 1999).

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

Descripción del sistema
La utilidad de Palmottu en este sentido ha sido, además de la comprobación

de la aplicabilidad de una metodología de modelización geoquímica y de trans-
porte acoplado, el desarrollo de metodologías de muestreo y análisis específicas
para este tipo de sistemas.

La principal aportación metodológica de los estudios realizados en Palmottu
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es la inclusión de los minerales de uranio en la caracterización de los procesos re-
dox observados en el sistema natural, lo que ha permitido constatar que en la zo-
na profunda cercana a la mineralización, el par que ejerce el control redox es el
UO2/U3O7(s). Además, los estudios sobre el comportamiento redox de las urani-
nitas naturales (Bruno y Cera, 1996; Cera et al., 1999), han demostrado la eleva-
da capacidad de esta fase mineral para actuar como sumidero de oxígeno en el
sistema y mantener de forma eficiente las condiciones redox. Esta observación
complementa los estudios de Grenthe et al. (1992b) y limita su aplicabilidad a de-
terminadas condiciones.

Además de esta aportación, los desarrollos metodológicos aplicados en
Palmottu incluyen: (a) un cuidadoso programa de muestreo, encaminado a mini-
mizar las perturbaciones introducidas en el sistema, (b) el desarrollo y aplicación
de procedimientos analíticos, especialmente en el caso de las determinaciones re-
dox y de los estados de oxidación del uranio, y (c) el desarrollo de metodologías
para el estudio de los procesos de sorción.

Desarrollo de escenarios
Este proyecto ha aportado información sobre la influencia de las variaciones

climáticas ligadas a glaciaciones, principalmente a través de la evaluación de los
efectos producidos en el sistema como consecuencia de la intrusión de aguas oxi-
dantes de deshielo postglacial.

Existen evidencias de la penetración de aguas de este tipo en Palmottu hasta
profundidades de unos 300 o 350 metros durante el último millón de años
(Smellie et al., 2001). Estas evidencias son la presencia de uranofana y otras acu-
mulaciones de uranio recientes en asociación con la calcita de los materiales de re-
lleno de fracturas o la existencia de elevadas concentraciones de uranio disuelto
en las aguas subterráneas bicarbonatadas. Sin embargo, la mayor parte del uranio
presente en las rocas profundas ha permanecido en forma de fases de U(IV), so-
bre todo uraninita y coffinita, y su dispersión ha sido muy limitada, lo que de-
muestra la elevada capacidad de la roca para mantener una fuerte capacidad
reductora a pesar de la entrada de flujos oxidantes.

Las diferentes zonas redox encontradas en Palmottu parecen haber perma-
necido estables durante los aumentos en la velocidad de flujo producidos en los
periodos postglaciales, lo cual es una nueva evidencia que indica una gran capa-
cidad de la roca para mantener sus condiciones redox ante la presencia de cam-
bios en las condiciones del sistema.

El sulfato presente en las aguas de tipo Na-SO4 halladas en la zona de la mi-
neralización parece haberse formado durante los eventos hidrotermales, posible-
mente hace más de 100 Ma. Los sucesivos enfriamientos producidos por las
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glaciaciones durante el último millón de años parecen haber enriquecido y con-
centrado localmente el sulfato en dichas aguas. Si esta interpretación es correcta
implicaría una gran estabilidad hidrogeológica para el sistema, ya que los diferen-
tes tipos de aguas subterráneas habrían permanecido en el mismo emplazamiento
durante millones de años y sometidos a fuertes eventos climáticos.

Aún cuando no se hacen referencias a este análogo, razonamientos similares
pueden verse en los escenarios glaciares analizados en SR-97 (SKB, 1999a) o en
TILA-99 (Vieno y Nordman, 1999).

Aportación de datos
Los estudios realizados en Palmottu han aportado datos sobre la profundidad

de difusión en la matriz que, además, son coincidentes en diversos trabajos reali-
zados en la zona (Kumpulainen et al., 1992; Suksi y Ruskeeniemi, 1992) y con los
resultados obtenidos en El Berrocal o Stripa (Heath et al., 1992; Heath, 1995). Se
ha estimado que dicha profundidad de penetración es de unos 25 mm hacia el in-
terior de la matriz rocosa. Sobre este último aspecto, en el ejercicio SR-97 (SKB,
1999a) se hace referencia explícita (en el informe final del ejercicio, en la parte co-
rrespondiente al transporte en la geosfera) a la contribución de este análogo con
datos cuantitativos sobre la profundidad de difusión en la matriz.

Comprobación de códigos
En general, los ejercicios de modelización llevados a cabo en este emplazamien-

to arrojan resultados bastante consistentes entre sí y con las observaciones realizadas
en el sistema natural. Los modelos de migración empleados en Palmottu
(Laaksoharju et al., 1999; Le Guern et al., 1999b; Rasilainen y Suksi, 1992b; Salas y
Ayora, 1999) han demostrado su capacidad para reproducir las características hidro-
geoquímicas principales de las aguas subterráneas y su evolución. La principal fuen-
te de error parece ser el insuficiente conocimiento de algunos de los procesos que
afectan al sistema. En cuanto a los ejercicios de predicción ciega (Bruno et al., 1999c),
las principales discrepancias entre los distintos equipos participantes parecen deber-
se a diferencias en el funcionamiento numérico de los códigos y en las bases de da-
tos termodinámicos empleadas. Los principales códigos y bases de datos
termodinámicos comprobados en Palmottu aparecen expuestos en la tabla Pa-3.

Respecto a la comprobación de códigos, en este análogo se emplearon
NETPATH (Plummer et al., 1991), M3 (Laaksoharju y Skarman, 1995) y
PHREEQC (Parkhurst, 1995) de forma coordinada, dentro de la aproximación
de problema inverso clásicamente definida en Modelización Geoquímica con
este tipo de herramientas. NETPATH y PHREEQC son desarrollos del US
Geological Survey, de amplia utilización en el ámbito científico. Además, am-
bos han sido utilizados en ejercicios de evaluación de la seguridad y en el estu-
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dio de otros análogos naturales (tabla Pa-3). El código M3 (Laaksoharju y
Skarman, 1995) es un programa que realiza cálculos estadísticos y de balance
de masas desarrollado por el SKB sueco dentro de los trabajos realizados en el
laboratorio subterráneo de Äspö. Se encuentra especialmente diseñado para el
análisis de procesos de mezcla de aguas y ha sido utilizado en SR-97 
(SKB, 1999a) así como en otros análogos naturales (Cigar Lake y Oklo).
Precisamente, en SR-97 (SKB, 1999b) se hace referencia explícita a la verifica-
ción realizada de este código en Palmottu.

Junto a los anteriores, se empleó la versión 7.2b del código EQ3/6 (Wolery
y Daveler, 1992), otro de los programas más utilizados en el ámbito científico
y de la evaluación de la seguridad (tabla Pa-3). Este código ha obtenido re-
cientemente el certificado de calidad (QA: quality assurance) para su uso en
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INPUT/SED/PREDOM

(Puigdomenech, 1989)

URSE

(Rasilainen y Suksi, 1992b)

RETRASO

(Saaltink et al., 1998)

ALLAN-NEPTUNIX

(Kervévan y Barenger, 1998)
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(Intera, 1983)

SITE-94 (SKI, 1996)
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Yucca Mountain y se encuentra explícitamente contemplado como uno de los
módulos del programa general de evaluación de la seguridad utilizado en
TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

Respecto a los códigos INPUT/SED/PREDOM (Puigdomenech, 1989) y
URSE (Rasilainen y Suksi, 1992b) no se han encontrado referencias sobre su
utilización en el contexto de la evaluación de la seguridad. El primero es una
versión de la familia HALTAFALL-SOLGASWATER (Ingri et al., 1967;
Eriksson, 1979) desarrollada para la representación gráfica de equilibrios quí-
micos; y el segundo resuelve las series de desequilibrio del uranio (series de
desintegración radiactiva).

En Palmottu se emplearon asimismo varios códigos de transporte reactivo. Uno
de ellos fue el RETRASO (Saaltink et al., 1998), código financiado por Enresa y so-
bre el que existen previsiones de futuros desarrollos. Pese a lo reciente de su apari-
ción, este código también ha sido utilizado en el análogo de Oklo (tabla Pa-3).

ALLAN-NEPTUNIX (Fabriol y Czernichowski-Lauriol, 1992; Kervévan y
Barenger, 1998) no es un código en sí, sino un entorno de generación de códigos.
Responde a la filosofía del BRGM francés de desarrollar simuladores químicos es-
pecíficos (SCS, Specific Chemical Simulators) de transporte reactivo  para cada estu-
dio. En los casos analizados en Palmottu, los resultados obtenidos con este simulador
son parecidos a los proporcionados por un código acoplado como RETRASO.

El código FTRANS (Intera, 1983) es un modelo de doble porosidad para el
cálculo acoplado de flujo y transporte con el que también pueden simularse pro-
cesos de difusión en la matriz. Este código fue verificado en el proyecto INTRA-
COIN (INTRACOIN, 1984) y también ha sido utilizado en TILA-99 (Vieno y
Nordman, 1999) para los cálculos de transporte en el campo lejano.

Respecto a las bases de datos termodinámicos manejadas en este análogo (ta-
bla Pa-1), la SKBU1 fue utilizada también en los ejercicios de BPM de Cigar Lake,
Poços de Caldas y Maqarin. Pero, además, esta base de datos constituyó una fuen-
te fundamental para la construcción de la base de datos de la NEA (Grenthe et
al., 1992a) y también ha sido consultada para la determinación de los límites de
solubilidad de distintos ejercicios de evaluación de la seguridad como, por ejem-
plo, KRISTALLIN-1 (Pearson et al., 1992; Berner, 1995), SR-97 (Bruno et al.,
1997) o TILA-99 (Olilla y Ahonen, 1998).

La base de datos de NAGRA ha sido ampliamente utilizada en el ámbito de
la evaluación de la seguridad. Esta base de datos fue la utilizada en el ejercicio de
KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) para el cálculo de los límites de solubilidad y,
posteriormente, constituyó la parte central de la desarrollada para SR-97 (Bruno
et al., 1997). Su uso y depuración continúa en la actualidad dentro de NAGRA y
puede ser obtenida en un formato adecuado para el código PHREEQC.
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El uso de alguna de las versiones de la base de datos de la NEA ha sido ge-
neralizado en el estudio de análogos naturales (por ejemplo, Oman, Maqarin,
Broubster y Oklo), constituye una de las referencias normalmente examinadas
en los ejercicios de evaluación de la seguridad al determinar los límites de so-
lubilidad de los radionucleidos (por ejemplo, SR-97 o TILA-99; SKB, 1999a;
Vieno y Nordman, 1999) y es una de las normalmente distribuidas en códigos
como EQ3/6 (Wolery y Daveler, 1992 a y b) o CHESS (Van der Lee y De
Windt, 1999).

Por último, la base de datos de WATEQ4F (Nordstrom et al., 1990b) corres-
ponde a una de las revisiones periódicas que se realizan con las bases de datos ter-
modinámicos utilizadas por el U.S. Geological Survey, de muy amplia difusión en
el ámbito científico. Debido al mantenimiento de que es objeto, esta base de da-
tos es utilizada frecuentemente como fuente en la construcción y refinamiento de
otras, incluidas algunas de las más utilizadas en la evaluación de la seguridad (por
ejemplo, la de NAGRA).

1.2. Análogos de la barrera arcillosa

Introducción
Las arcillas pueden usarse como material de relleno y sellado de las galerías

de almacenamiento, como contemplan la mayor parte de los conceptos de AGP
en rocas graníticas o arcillosas (Bélgica, Canadá, Finlandia, Suecia, Francia, Suiza
o España) o incluso pueden constituir la propia roca encajante, como contemplan,
por ejemplo, los conceptos de almacenamiento de Bélgica en la Formación Boom
Clay, o de Francia en las arcillas de Meuse/Haute Marne. En este contexto, el es-
tudio de sistemas arcillosos naturales puede ser de gran ayuda en la comprensión
del comportamiento de estos materiales a largo plazo y en la reducción de las in-
certidumbres asociadas a los múltiples procesos que, de forma acoplada, contro-
lan sus propiedades hidráulicas y mecánicas, su interacción con los componentes
disueltos y el propio movimiento de las soluciones. 

La información relevante que puede obtenerse en el estudio de estas forma-
ciones arcillosas como análogos naturales se dirige hacia:

• la caracterización de su estabilidad a largo plazo, incluyendo el análisis de
los cambios en sus propiedades inducidos por procesos térmicos naturales
(intrusiones ígneas,por ejemplo),

• la identificación de la importancia relativa de difusión y advección y de las
heterogeneidades físicas a pequeña escala en los mecanismos de transporte
de solutos,

• la estimación de los coeficientes de difusión elemental,
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• el estudio del movimiento de frentes redox, incluyendo los efectos pro-
ducidos por la presencia de fracturas,

• el estudio de los procesos de especiación de radionucleidos y otros ele-
mentos traza en las aguas intersticiales de estos materiales, incluyendo la
formación de complejos orgánicos gracias a la frecuente presencia de ma-
teria orgánica en los materiales arcillosos, y

• por último, hacia las recientes propuestas de investigación sobre el estu-
dio de procesos acoplados termohidromecánicos o termohidroquímicos
y sus efectos a largo plazo en la barrera bentonítica (Gera et al., 1996;
Pellegrini et al., 1999).

Como puede apreciarse, casi todos los aspectos enumerados se encuentran re-
lacionados con procesos o fenómenos de interés en el transporte de radionucleidos
y, por tanto, también sistematizables como analogías de transporte y retardo, tal co-
mo plantean Miller et al. (2000). Siguiendo el esquema de estos autores, al hablar
de análogos arcillosos nos referiremos en este apartado a aquéllos que proporcio-
nan información sobre el comportamiento de esta barrera de ingeniería en el siste-
ma de almacenamiento dentro del grupo de análogos de materiales.

Aún reduciendo de esta forma el concepto de análogo arcilloso, el número de
análogos de este tipo que aparece referenciado en la bibliografía es muy conside-
rable, seguramente favorecido por dos circunstancias: se trata de sistemas nor-
malmente de menor escala (capas o formaciones arcillosas) que los grandes
análogos de yacimientos de uranio que se han comentado en el apartado anterior
y los objetivos de su estudio se centran en el análisis de un número también me-
nor de procesos; circunstancias que, evidentemente, redundan en unos menores
costes económicos para su estudio. 

Por otro lado, se trata de análogos cuyo estudio mantiene una apreciable con-
tinuidad en el tiempo debido a las características que acabamos de comentar.
Pero, además, ciertos procesos de interés para la evaluación de la seguridad (co-
mo la transformación de esmectita a illita) estudiados en los mismos también lo
han sido (y lo son) dentro del ambiente puramente académico o científico. Ello ha
provocado que en algunos análogos arcillosos exista una continua realimentación
entre datos obtenidos de su estudio como tales y datos procedentes de investiga-
ciones científicas e, incluso, que se use información de sistemas naturales estudia-
dos desde esta perspectiva académica como si se tratase directamente de
información procedente de análogos naturales. 

Por todo ello, la selección de los análogos arcillosos que se incluyen en este
trabajo ha pasado por la realización de: a) un análisis de la información más rele-
vante que proporcionan a la evaluación de la seguridad, incluyendo una revisión
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del uso de esta información en los ejercicios de evaluación de seguridad más im-
portantes realizados hasta la fecha; y b) una revisión de los todavía escasos resul-
tados obtenidos hasta el momento sobre su uso en el estudio de procesos
acoplados. Ambos aspectos se comentan a continuación.

Información relevante de los análogos arcillosos estudiados hasta la fecha
Miller et al. (2000) consideran que los análogos naturales pueden suministrar

información de relevancia sobre cinco temas de interés en el comportamiento de
la barrera bentonítica: 

• longevidad y velocidad de alteración de las bentonitas,
• funciones como barrera hidráulica y filtro de coloides,
• cambios físicoquímicos en las bentonitas relacionados con el calentamiento

(inducido por el contenedor) ,
• hundimiento del contendor, e
• interacción con otros materiales de la barrera de ingeniería.

Pero lo cierto es que, tras la revisión realizada por esos autores, los datos pro-
porcionados por análogos naturales a muchos de esos temas son muy escasos o to-
davía inexistentes, tal como ocurre, por ejemplo, en el tema del hundimiento del
contenedor o en el de la interacción con otros materiales de la barrera.

En el caso de los cambios fisicoquímicos debidos al calentamiento, los estu-
dios en análogos se han centrado en el análisis de los procesos de cementación y,
en general, en el de los cambios mineralógicos inducidos por los efectos térmicos
de intrusiones magmáticas y sus repercusiones sobre las propiedades (degrada-
ción) de la barrera. Sin embargo, los resultados obtenidos en la mayoría de estos
análogos (como, por ejemplo, en el análogo de Orciático en Italia; Benvegnú et al.,
1988) hay que valorarlos teniendo en cuenta que el análisis se ha centrado en ma-
teriales próximos a la intrusión, sometidos a temperaturas muy superiores a las es-
peradas en un AGP de RAA.

En cuanto a las funciones de barrera hidráulica, Miller et al. (2000) desta-
can únicamente dos análogos, el de Dunarobba y el de la Tumba China. Ambos
proporcionan información sólo de tipo muy cualitativo sobre ese aspecto, aun-
que el carácter casi único de estos análogos, como respaldo a una de las fun-
ciones fundamentales de la barrera arcillosa, parece recomendar su
consideración en este trabajo.

De todos los temas de interés para la evaluación de la seguridad considerados
por Miller et al. (2000) sólo el de la longevidad y velocidad de degradación de la
bentonita (transformación de esmectita a illita) ha sido profusamente analizado
tanto en análogos como a partir de datos procedentes de estudios científicos so-
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bre sistemas naturales. Ello introduce una especial problemática en la revisión de
este tema, diversificando el tipo de estudio y aumentando apreciablemente el nú-
mero de “análogos” que se deberían analizar.

Las arcillas esmectíticas constituyen el principal componente mineralógi-
co de las bentonitas que se usarán como barrera alrededor de los contenedo-
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Tabla AN-3.
Referencias a los
análogos arcillosos
realizadas en los
ejercicios de
evaluación de la
seguridad. Se
distinguen las
referencias
realizadas a
análogos
concretos, por un
lado, de las
referencias
genéricas (sin
especificar el
análogo) y de
estudios científicos
en sistemas
naturales no
estudiados como
análogos, por otro.
Se indica,
asimismo, la
utilización
realizada a partir
de las referencias y
su situación
(capítulo, informe
de apoyo) en el
ejercicio de
evaluación
correspondiente.

Referencia Ejercicio Utilización Situación
(Análogo) evaluación de

la seguridad

AN
ÁL

OG
OS

KINNEKULLE

KINNEKULLE

DUNAROBBA

HAMRA-BUSACHI

TUMBA CHINA

“Siete análogos” 

arcillosos

(Pusch et al., 1987) 

AECL-94

SR-97

SR-97

KRISTALLIN-1

AECL-94

AECL-94

KRISTALLIN-1

SR-97

SR-97

AECL-94

KRISTALLIN-1

SITE-94

Informe de apoyo sobre las ba-

rreras de ingeniería (Johnson et

al., 1994)

SR-97 (SKB 1999 b; Volumen de

Procesos)

SR-97 (SKB, 1999 b, Volumen de

Procesos))

Discusión de FEP’s (procesos) es-

perables en el ejercicio de evalua-

ción de la seguridad (Capítulo 2)

Informe de apoyo sobre las barreras

de ingeniería (Johnson et al., 1994)

Informe de apoyo sobre las ba-

rreras de ingeniería (Johnson et

al., 1994)

Descripción del sistema de alma-

cenamiento y procesos (FEP’s)

que lo pueden afectar (Cap. 3)

SR-97 (SKB 1999 b; Volumen de

Procesos)

SR-97 (SKB 1999 b; Volumen de

Procesos)

Informe de apoyo sobre las ba-

rreras de ingeniería (Johnson et

al., 1994)

Identificación de Escenarios

(Capítulo 4)

Evolución en el Campo Próximo

(Capítulo 11 ).

Referencias en revistas

científicas y genéricas

Apoyo a la previsible escasa inciden-

cia del K
+

en la illitización de la ben-

tonita en las condiciones del sistema

de almacenamiento

Velocidad de degradación de la 

barrera

Apoyo a la actuación inhibidora de la

barrera bentonítica sobre la activi-

dad microbiana

Apoyo a la previsible escasa inciden-

cia del K
+

en la illitización de la ben-

tonita en las condiciones del AGP

Apoyo a la capacidad aislante de las

bentonitas a largo plazo 

Apoyo a la previsible escasa inciden-

cia del K
+

en la illitización de la ben-

tonita en las condiciones del AGP

Apoyo de la estabilidad a largo plazo

de la bentonita en las condiciones

del AGP

Apoyo a la estabilidad a largo plazo

de la bentonita

Apoyo a la estabilidad a largo plazo

de la bentonita (completado con refe-

rencias a resultados experimentales)

Apoyo a la previsible escasa inciden-

cia del K
+

en la illitización de la ben-

tonita en las condiciones del AGP

Resultado general: a T< 60 ºC la

degradación de la bentonita tarda

más de 10
6

años

Apoyo a la estabilidad a largo plazo

de las bentonitas
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res en todos los conceptos de almacenamiento geológico profundo manejados
actualmente. Sus propiedades de hinchamiento, intercambio catiónico o aisla-
miento hidráulico, microbiológico y coloidal (Miller et al., 1994, 2000) las
convierten en uno de los elementos más importantes en los sistemas de alma-
cenamiento multibarrera. Sin embargo, en función de la temperatura y de la
disponibilidad de K

+
en el sistema, las esmectitas se transforman en illitas,

produciéndose una degradación en las propiedades reológicas y de aislamien-
to de la barrera arcillosa.

La cinética de esta transformación, el estudio de los factores condicionan-
tes y, en definitiva, el tiempo que la barrera bentonítica puede mantener sus
propiedades de aislamiento (longevidad) constituyen, por tanto, un aspecto de
interés fundamental para la evaluación de la seguridad. Ello ha provocado que
existan un buen número de análogos naturales (capas o formaciones arcillosas
en distintas condiciones) estudiados con este propósito. Pero además, como
indican Miller et al. (1994, 2000), existe un importante número de trabajos de
índole científica y sin ninguna relación con proyectos de análogos que sumi-
nistran información sobre este proceso destacando, por ejemplo, los estudios
sobre diagénesis de materiales arcillosos en el Golfo de Méjico (Eberl y Hower,
1976; Roberson y Lahann, 1981).

Lo cierto es que, analizando el uso de este tipo de análogos arcillosos en los
ejercicios de evaluación de la seguridad más recientes (tabla AN-3) puede consta-
tarse que la información de interés para esos ejercicios suministrada por los aná-
logos o por las referencias académicas es en muchos casos de la misma naturaleza.
Desde un punto de vista operativo, esta equivalencia evita entrar en la discusión
sobre qué debe considerarse un análogo natural y permite centrar la selección de
los análogos en aquellos trabajos realizados específicamente desde esta perspecti-
va, sin el riesgo de perder información de interés.

Centrándonos ya en el análisis de los numerosos trabajos realizados espe-
cíficamente sobre análogos naturales de este tipo (los considerados han sido
Kinnekulle, Hamra, Busachi, Forsmark, Ignaberga, Murakami, Orciático, Skie
Isle y Col de Perthus; Pusch et al., 1987;  Pusch y Karland, 1988; Yusa et al.,
1991; Pusch y Madsen, 1995, Pusch et al., 1998; Bouchet et al., 2001; Pellegrini
et al., 2001), puede constatarse que existe una notable coincidencia en el tipo
de información y conclusiones que suministran sobre la longevidad y degrada-
ción de las bentonitas. Esta coincidencia es muy importante respecto al au-
mento de la confianza en la comprensión del proceso y sus efectos. No
obstante, el tratamiento independiente y detallado de estos análogos podría re-
sultar muy repetitivo puesto que las metodologías de estudio son comunes, la
información que proporcionan, en definitiva, es la misma o sólo muestra algu-
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nos matices de interés específico y las mayores diferencias entre ellos se cir-
cunscribirían a su contexto geológico en la mayoría de los casos.

Para evitar este problema se decidió escoger los análogos que se adecuasen
de forma más precisa a las condiciones esperables en un sistema de almacena-
miento y cuyo estudio abarcase la mayor parte posible de aspectos cubiertos en
los demás análogos de la longevidad y degradación de la bentonita. De esta for-
ma, en la descripción de los análogos escogidos, se podrá hacer referencias
comparativas a los resultados proporcionados por los análogos soslayados
cuando sea pertinente, o incluso a los proporcionados por estudios científicos
ajenos al estudio de analogías, sin necesidad de alargar la descriptiva de todo
el conjunto de análogos de este tipo.

El análogo seleccionado a partir de esta revisión previa fue el de Kinnekulle,
uno de los estudiados de forma más completa y prolongada en la bibliografía exis-
tente. Elección que, además, se vio respaldada por la incorporación de este análogo
a las nuevas tendencias de investigación que se comentan en el siguiente apartado.

Nuevas tendencias en el estudio de análogos arcillosos como análogos de mate-
riales

La menor escala de este tipo de análogos y la frecuente interconexión con tra-
bajos puramente científicos ha favorecido una notable continuidad en su estudio.
A esta continuidad ha contribuido otra circunstancia adicional y, a priori, de con-
siderable interés como es la propuesta de reevaluación del estudio de estos análo-
gos planteada desde las propias necesidades actuales de la evaluación de la
seguridad. Esta propuesta, recogida por Gera et al (1996) y justificada a partir de
la identificación de los puntos más críticos en el análisis del comportamiento de
la barrera bentonítica, incluye dos aspectos: por un lado,  el uso de este tipo de
análogos para el estudio de los complejos procesos acoplados de tipo termohi-
dromecánico que condicionan la estabilidad a largo plazo de esta barrera; y, por
otro, su utilización para la comprobación de códigos capaces de modelizar este ti-
po de procesos acoplados. 

Al hacer su propuesta, Gera et al., (1996) ya sugerían la reevaluación del aná-
logo de Orciático (Italia) desde esta perspectiva. Reevaluación que ha sido re-
cientemente realizada por Bouchet et al (2000) y, sobre todo, por Pellegrini et al.
(2000), analizando el comportamiento termomecánico de ese análogo junto con
los de Skye (Gran Bretaña) y Col de Perthus (Francia). Desgraciadamente, se tra-
ta de trabajos todavía en prensa y de los que sólo se tienen referencias indirectas
(Miller et al., 2000; Smellie et al., 2000). Aunque según Miller et al. (2000) los re-
sultados obtenidos en Orciático no son todavía muy aplicables a la evaluación de
la seguridad (por problemas en el conocimiento de las condiciones de contorno
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del sistema natural), lo cierto es que algunos de los resultados destacados por esos
autores son, cuando menos, sugerentes.

Por otro lado, la utilización de los análogos arcillosos para el estudio de los
procesos termohidromecánicos parece haber sido ampliada por Pellegrini et al.
(1999) al análisis de los  procesos termohidroquímicos aunque lo reciente de su
publicación ha impedido examinar este trabajo. 

No obstante, la búsqueda bibliográfica realizada permitió identificar que la
utilización de este tipo de análogos para el análisis de procesos acoplados termo-
hidroquímicos ya había sido abordada por Pusch et al. (1998) en el caso de
Kinnekulle. Utilización que, además,  incluyó el empleo de un código acoplado
para la simulación de los procesos de cementación en un campo variable de tem-
peratura (Takahase y Benbow, 1998). Este hecho, evidentemente, respalda toda-
vía más la elección de Kinnekulle y su incorporación como análogo de categoría
principal en este informe.  

Análogos seleccionados
De los temas relevantes de interés para la evaluación de la seguridad señala-

dos por Miller et al. (2000) en relación con los análogos arcillosos, sólo los co-
rrespondientes a la función de aislamiento hidraúlico y a la longevidad de las
bentonitas han sido analizados, aunque de forma desigual, en análogos naturales.
Respecto a la función de barrera hidraúlica, estos autores sólo destacan dos aná-
logos, el de Dunarobba y el de la Tumba de Changsha, con una contribución del
mismo tipo y muy cualitativa.

Sin embargo, estos dos análogos muestran un apreciable potencial de uso
en la comunicación a audiencias no técnicas y, además, el hecho de que sean de
los pocos análogos naturales que proporcionan una cierta información sobre
una función tan importante como es el aislamiento hidraúlico ha favorecido que
aparezcan explícitamente citados en los ejercicios de evaluación de la seguridad
examinados por este equipo: el análogo de Dunarobba aparece mencionado en
SR-97 (SKB, 1999b) y el de la Tumba de Chansha en AECL-94  (Goodwin et
al., 1994). Todo ello aconseja el tratamiento de estos dos análogos en el presen-
te informe, Dunarobba como análogo principal por su casuística tan particular
dentro del contexto del estudio de los análogos naturales y la Tumba China co-
mo análogo secundario.

Respecto a la longevidad y velocidad de degradación de la barrera bentoníti-
ca uno de los análogos más completos es el de las bentonitas de Kinnekulle en
Suecia ya que en él confluyen una serie de circunstancias de notable interés: 

• los valores máximos de temperatura y el tiempo que se han mantenido en
los materiales arcillosos se aproximan a los esperables en un almace-
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namiento de residuos radiactivos (evitando así una de las críticas más
generalizadas en otros análogos de este tipo, en los que los procesos 
eran estudiados a temperaturas mucho más elevadas),

• se han analizado casi todos los aspectos de interés relacionados con la
degradación de la bentonita provocada por la transformación de esmectita
a illita (aspectos que también han sido analizados en otros análogos pero de
forma más parcial o en condiciones no tan apropiadas),

• se ha verificado una de  las ecuaciones cinéticas de la transformación es-
mectita-illita (la de Pytte y Reynolds, 1989) más utilizada en el ámbito de la
evaluación de la seguridad para hacer estimaciones sobre la velocidad de
degradación de la barrera bentonítica,

• presenta procesos de cementación silícea y se puede obtener una cierta in-
formación sobre sus consecuencias en las propiedades reológicas de las
bentonitas (relevante en el tema de cambios fisicoquímicos asociados al ca-
lentamiento), y

• por último, se trata de uno de los pocos análogos en los que ya existen algunos
resultados sobre la modelización, mediante codigos de transporte reactivo, de
los procesos de transformación de esmectita a illita y de cementación.

Todas estas características hacen que, realmente, el análogo de Kinnekulle
sobrepase su ámbito inicial de estudio, como análogo arcilloso restringido a la
valoración de la longevidad y degradación de la barrera, introduciéndose en
otros aspectos de interés en este tema (como los efectos del calentamiento y la
cementación) e, incluso, en aspectos hasta ahora aparentemente vedados a este
tipo de análogos como el de la modelización geoquímica de los procesos estu-
diados. Por todo ello, el análogo de Kinnekulle será otro de los tratados en de-
talle en este apartado y sobre él, se hará referencia comparativa a los resultados
obtenidos en otros análogos de este tipo.

En principio, esta selección ha pretendido cubrir la mayor parte de ele-
mentos de interés asociados a este grupo de análogos arcillosos. No obstante,
quedan por analizar los trabajos realizados  recientemente en algunos de los
análogos no incluidos en esta revisión. Algunos de ellos han sido publicados re-
cientemente (Pellegrini et al., 1999) mientras que otros están todavía en pren-
sa (Pellegrini et al., 2000; Bouchet et al., 2000). Las referencias indirectas a la
mayoría de estos trabajos versan sobre el análisis de procesos acoplados ter-
mohidro-mecánicos o termohidroquímicos en análogos arcillosos. Este aspecto
constituye una nueva vía en el estudio de este tipo de análogos planteada des-
de las necesidades de la evaluación de la seguridad. 

Análogos naturales

385

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 385



1.2.1. Las bentonitas de Kinnekulle (Suecia)

Introducción

Las bentonitas de Kinnekulle (situadas en el SW de Suecia) representan, en
la actualidad, uno de los análogos más completos de los distintos procesos que
pueden afectar a la longevidad de la barrera bentonítica en un almacenamiento
geológico profundo de residuos radiactivos. Varias han sido las circunstancias que
han concurrido para conformar esta situación.

Estas capas de bentonita, de edad ordovícica (500-440 Ma), se incluyen en
una serie paleozoica detrítico-carbonatada que fue afectada por los efectos tér-
micos generados por una intrusión magmática. No obstante, la distancia a la
que se produjo esta intrusión, respecto a la capa bentonítica más estudiada, es
lo suficientemente importante como para que el calentamiento que sufrieron
los materiales arcillosos no fuese excesivo. Ello proporciona a este análogo una
primera característica de notable interés como es el hecho de que las condicio-
nes de temperatura inducidas en esa capa bentonítica, y el tiempo que se man-
tuvieron, no sean muy diferentes de las esperables en la barrera bentonítica de
un sistema de almacenamiento[60] (Pusch et al., 1998).

El volumen de información sobre este análogo es considerable. Desde la
década de los 80 existe un importante número de trabajos sobre estas bentoni-
tas, tanto desde un punto de vista científico (Velde y Brusewitz, 1982;
Brusewitz, 1986; Inoue et al., 1990) como de su utilización como análogo de la
longevidad de los materiales arcillosos en la barrera de ingeniería (Pusch, 1983;
Müller-Vonmoos et al., 1990; 1994; Pusch y Madsen, 1995). Lo cierto es que
esta división según el tipo de estudio es más formal que real, ya que existe una
estrecha interrelación entre los estudios de uno y otro tipo: los resultados de
trabajos científicos son utilizados en valoraciones de tipo “análogo” y, frecuen-
temente, los resultados obtenidos en su estudio como análogo son luego publi-
cados en su versión científica. Esta circunstancia ha favorecido una continua
utilización y reevaluación de los resultados obtenidos en Kinnekulle y, de he-
cho, el periodo de estudio de estos materiales como análogo no se puede cir-
cunscribir a una determinada etapa.

Esta importante proporción y recurrencia en los estudios también ha favo-
recido el hecho de que Kinnekulle sea uno de los primeros puntos en los que
se han comenzado a explorar las nuevas tendencias de investigación propues-
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tas para los análogos del comportamiento de barreras bentoníticas (Miller et
al., 1994, 2000; Gera et al., 1996). De esta forma, se han realizado ya algunos
estudios sobre la influencia de los procesos de cementación en las propiedades
reológicas de las arcillas y sobre la modelización de procesos acoplados me-
diante códigos de transporte reactivo.

La descripción de este análogo no sigue exactamente el mismo esquema usado
en los anteriores. Comienza, como en aquéllos, con la presentación del ambiente 
geológico en el que se sitúa el yacimiento de bentonitas y con su génesis y continúa
con la descripción detallada de las características físicas, químicas y mineralógicas
de los materiales y de los procesos que han sufrido (transformación esmectita-illita).
Sin embargo, en este caso no hay información sobre la fase acuosa en el sistema, de
forma que no aparecen ni el apartado de hidrogeología ni el de hidrogeoquímica y
directamente se pasa a la presentación de los ejercicios de modelización llevados a
cabo sobre el proceso de interés primordial en el análogo, la transformación es-
mectita-illita. Finalmente se describen las principales analogías y las aportaciones a
la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas.

Marco geológico

En el estudio de los análogos del tipo bentonítico en relación con la estabili-
dad a largo plazo de las arcillas (transformación esmectita-illita), una de las cues-
tiones fundamentales se centra en valorar las condiciones térmicas a las que se han
visto sometidos esos materiales. Este aspecto adquiere especial importancia en el
caso de las bentonitas de Kinnekulle, afectadas por una intrusión magmática que
alteró la evolución del campo de temperatura hace millones de años.

La valoración de estos efectos térmicos se encuentra estrechamente ligada al
conocimiento de la geología general de la zona y/o a la aplicación de técnicas o in-
dicadores geotermométricos estrictamente geológicos. Por ello, en este apartado
se describirán sucintamente los caracteres geológicos generales y, más en detalle,
aquellos relacionados con la deducción de los efectos térmicos.

Génesis del yacimiento
Hace 450 millones de años, en el Ordovícico, se produjo el depósito de ceni-

zas volcánicas sobre una serie de sedimentos arcillosos y calcáreos de 120 m de
potencia en la zona de Kinnekulle. Los niveles de cenizas fueron cubiertos por
materiales similares a los infrayacentes, quedando intercalados en una serie de se-
dimentos marinos de una potencia total de varios cientos de metros.

Las cenizas procedentes de lavas dacítico-riolíticas se transformaron en capas
betoníticas-esmectíticas y se consolidaron sometidas a una presión de enterra-
miento de 5-10 MPa, alcanzando una densidad de 2,0-2,2 g/cm

3
, una porosidad

del 30-40% y un contenido de agua del 15-25%.
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Hace 300 millones de años (150 millones de años después del depósito de las
cenizas), durante el Pérmico, la serie se vio penetrada lateralmente por una intru-
sión magmática que generó un dique diabásico de varias decenas de metros de es-
pesor a unos 250 m por encima del basamento precámbrico. El pulso térmico
asociado a esta intrusión afectó a los sedimentos circundantes y colaboró en su
transformación a rocas sedimentarias consolidadas.

Los procesos de erosión que se produjeron a partir de ese momento des-
montaron los materiales sedimentarios que cubrían la intrusión diabásica así co-
mo parte de la propia intrusión, dejando el espesor del cuerpo diabásico reducido
a 30 m, la mitad de la potencia original.

Este conjunto de procesos ha delimitado la actual columna estratigráfica de
la zona (figura Ki-1), con la intrusión diabásica de edad pérmica a techo de un
conjunto de 200 m de materiales lutíticos, carbonatados y areníticos dispuestos
sobre el basamento precámbrico. A 95 m por debajo del dique diabásico apare-
cen varias capas bentoníticas una de las cuales, la denominada capa bentonítica
principal con dos metros de espesor, es la normalmente seleccionada para la reali-
zación de los estudios correspondientes. 

Deducción de las condiciones térmicas impuestas por la intrusión
Evidentemente, los efectos térmicos inducidos por un proceso magmático

que tuvo lugar hace millones de años han de analizarse mediante métodos indi-
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Figura Ki-1.
Columna geológica

de Kinnekulle
(Suecia). Junto a

las litologías se
indica la potencia
aproximada de las

mismas. A techo
de las calizas del

Ordovícico aparece
la capa bentonítica

principal de
Kinnekulle, capa
de referencia en

casi todos los
estudios

realizados. Por
encima y por

debajo de esta capa
bentonítica

aparecen otras de
menos espesor
(normalmente

centimétrico) que
no han podido ser
representadas a la

escala de la
columna

(modificado de
Pusch y Madsen,

1995).

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 388



Análogos naturales

389

rectos y deductivos. No obstante, la concordancia en los resultados obtenidos me-
diante la aplicación de varios de estos métodos suministra un modelo de evolu-
ción térmica altamente probable para las bentonitas de Kinnekulle.

El material sedimentario que cubrió las capas bentoníticas en Kinnekulle no
sobrepasó en ningún momento los 500-1000 m de potencia, rango que constitu-
ye, por tanto, la profundidad máxima que alcanzaron esas capas a lo largo de su
historia geológica. Esta situación implica que, asumiendo un gradiente geotérmi-
co normal en la zona, la temperatura máxima a la que fueron sometidas las capas
bentoníticas por simple enterramiento durante la diagénesis no debió ser mayor
de 20-30 

o
C. Este dato tiene gran importancia en cuanto a los procesos de trans-

formación de esmectita a illita que se desean investigar, ya que implica que las
transformaciones dependientes de la temperatura estarán directamente relaciona-
das con los efectos térmicos inducidos por la intrusión; y que será poco probable
la presencia de efectos termodiagenéticos superpuestos, previos o posteriores a la
intrusión, que difuminen los directamente relacionados con la misma.

Para estimar la temperatura que sufrieron las capas bentoníticas como con-
secuencia de la intrusión se utilizaron dos métodos independientes: por un lado,
se modelizó la anomalía térmica inducida por la intrusión mediante un código de
diferencias finitas y, por otro, se utilizó un indicador termodiagenético clásico,
como es el color de los conodontos[61], para deducir la temperatura máxima que
habían alcanzado los materiales encajantes de las capas bentoníticas.

La simulación de la anomalía térmica fue realizada imponiendo unas condicio-
nes de contorno simétricas, es decir, considerando un dique diabásico de 60 m de es-
pesor intruido en una masa de materiales sedimentarios de varios cientos de metros
por encima y por debajo. La temperatura inicial de la intrusión magmática se estimó
en 1100 

o
C y se escogieron propiedades térmicas (conductividad térmica y capacidad

calorífica) adecuadas para los materiales considerados (diabasas, bentonitas, lutitas y
un promedio para rocas sedimentarias). La evolución calculada para la temperatura
de la capa betonítica principal (a 95 m del dique diabásico) en función del tiempo
(figura Ki-2A) indica que esa capa sufrió un incremento máximo de temperatura de
140 

o
C sobre la que tenía antes de la intrusión. Si se asume que la temperatura inicial

era de 20 
o
C, la temperatura máxima que alcanzó esa capa bentonítica fue de 160 

o
C.

El método del color de los conodontos fue utilizado en los materiales calcá-
reos situados 10 m por encima de la capa bentonítica principal. Los resultados ob-
tenidos indicaban un rango de temperatura entre los 110 y 200 

o
C, lo que

concuerda razonablemente bien con los resultados obtenidos en la simulación. 

[61] El uso de los conodontos (microfósiles fosfáticos) como indicador termodiagenético se basa en los cambios
de color que sufren como resultado del aumento de temperatura al que se ven sometidos los materiales que
los contienen. Se trata de un indicador bien calibrado en el rango de 80 a 350 ºC.
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Puede admitirse, por tanto, que la capa bentonítica sufrió un calentamiento
inicial de 150 

o
C durante 300 años, para disminuir a valores entre 100 y 130 

o
C du-

rante los siguientes 700 años (figura Ki-2A). Subsiguientemente, sufrió un lento
enfriamiento durante 2000 años hasta alcanzar de nuevo su temperatura original
de 20 

o
C (Pusch y Madsen, 1995). El gradiente térmico en la capa bentonítica

principal no pudo exceder los 0,05 
o
C/cm (figura Ki-2B).

Mineralogía y propiedades físicas de las bentonitas

Las capas bentoníticas de Kinnekulle muestran una compleja mineralogía co-
mo reflejo de la existencia de notables variaciones en la composición química de
los materiales originales a partir de los que se formaron (cenizas volcánicas)[62].

La fracción menor de 2 micras (minerales arcillosos) constituye el 35-40% de
la mineralogía en la capa principal. Como componentes mayores de 2 micras (fe-
nocristales), aparecen biotita (2-3% del total), mineral responsable de los tonos
marronáceos de la bentonita de Kinnekulle, clorita (2-3%), plagioclasas caoliniti-
zadas (5-10%), feldespato potásico (sanidina, 2-5%) y formas de la sílice como
cuarzo (el fenocristal más abundante, con un 30-40% del total de minerales) cris-
tobalita y sílice amorfa (constituyendo un 0,5% del total; Velde y Brusewitz, 1982;
Müller-Vonmoos et al., 1990; Pusch et al., 1995).

Los minerales arcillosos integrantes de la fracción menor de 2 micras consti-
tuyen los componentes más estudiados ya que son los involucrados en los proce-
sos de transformación de mayor interés (transformación de esmectita a illita). No
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[62] La parte superior de la capa principal tiene menores contenidos de pirita, cuarzo y otros fenocristales, así
como mayores contenidos en titanio que la parte central. Ello sugiere la existencia de diferencias en la com-
posición de los magmas que generaron las cenizas volcánicas; de hecho, parece existir una diferencia de 35
millones de años entre la formación de la parte superior e inferior de la capa  (Velde y Brusewitz, 1982).

Figura Ki-2.
Condiciones de

temperatura indu-
cidas por la intru-

sión magmática en
la capa bentonítica

principal de
Kinnekulle. A.-

Evolución calcula-
da de la tempera-

tura para los
primeros mil años

tras la intrusión.
B.- Evolución del
gradiente de tem-

peratura en la capa
principal en el

mismo periodo de
tiempo (modifica-

do de Pusch y
Madsen, 1995).
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obstante, recientemente se está prestando especial atención a las fases silíceas que
aparecen también en esta fracción como cemento. Ambos procesos, transforma-
ción y cementación, repercuten en las propiedades reológicas del material y tie-
nen, por tanto, interés para la evaluación de la seguridad. Estos tres aspectos,
transformación, cementación y propiedades físicas de las bentonitas de
Kinnekulle serán analizados en este apartado.

Los minerales arcillosos 
Los filosilicatos que aparecen en la fracción menor de 2 micras de la capa

principal están constituidos predominantemente por illita y esmectita, como mi-
nerales independientes o formando parte de interestratificados. En el caso de las
capas bentoníticas más delgadas, situadas por encima y por debajo de la capa
principal, el mineral arcilloso dominante es la illita (Pusch et al., 1995).

Uno de los aspectos más interesantes en cuanto a este conjunto de minerales,
es la existencia de una serie de pautas en los porcentajes de esmectita (o illita) en
los interestratificados esmectita-illita (que a partir de este momento denominare-
mos como I/S) tanto a lo largo de la secuencia sedimentaria como, más en detalle,
en la capa bentonítica principal (ambos aspectos se sintetizan en la figura Ki-3).

En promedio, los contenidos de illita en los I/S de la capa principal son del
60% (41-65) en su borde superior y del 40-50% (36-51) en la mitad inferior, exis-
tiendo, por tanto, una marcada asimetría (Brusewitz, 1986). En las capas bento-
níticas más delgadas situadas por debajo de la principal, estos contenidos vuelven
a aumentar hasta valores del 65% (en una capa situada 10 m por debajo de la
principal; Pusch et al., 1995) y en las capas situadas por encima, en los materiales
silúricos, el porcentaje pasa a ser prácticamente del 100% (figura Ki-3).

El que las capas bentoníticas más delgadas, próximas a la capa principal, ha-
yan sufrido procesos de illitización más intensos y la existencia de un mínimo de
conversión en el centro de esa capa principal indican, claramente, que el proceso
de transformación no fue únicamente controlado por la temperatura, sino tam-
bién por el otro factor condicionante de este tipo de transformación, el aporte de
K+ desde el entorno hacia las capas arcillosas.

En este sentido, los cálculos de balance de masa realizados por Pusch y
Madsen (1995) sobre la cantidad de potasio disponible y el grado de transforma-
ción observado aportan otro dato fundamental. En sus cálculos estos autores asu-
men que el contenido inicial de esmectita en las capas bentoníticas era del 100%,
que las aguas intersticiales tenían una concentración de K

+
similar al agua marina

actual y que el proceso de difusión de K
+

en las capas bentoníticas, con la subsi-
guiente transformación de esmectita a illita, se produjo en el momento de mayor
calentamiento (1000-1500 años tras la intrusión diabásica).
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Los resultados obtenidos señalan que la cantidad de potasio inicialmente dis-
ponible en toda la columna sedimentaria en la que se encuentran las bentonitas
sólo podría causar una conversión de esmectita a illita del 10-15%, cuando la 
realmente observada, en el menor de los casos, alcanza el 40%. Dicho en otras pa-
labras, el grado de conversión observado en las bentonitas de Kinnekulle exigiría
una migración de K

+
hacia las zonas de reacción de mayor magnitud y más rápida

de lo que un mecanismo de transporte difusivo puede suministrar.
La propia intrusión magmática podría haber favorecido la aparición de célu-

las convectivas en los materiales, facilitando los procesos de alteración de minera-
les potásicos y un aporte mayor de este elemento por advección. Esta
interpretación justificaría varias de las observaciones realizadas: (a) el proceso de
illitización más intenso en las capas bentoníticas silúricas (más delgadas y próxi-
mas al foco térmico o a sus efectos inducidos), (b) la asimetría en la distribución
de K en la capa principal, con su mitad inferior mucho menos afectada por los
procesos de illitización (debido al menor impacto en esa zona del mecanismo pro-
puesto), (c) el grado de illitización de las capas situadas por debajo de la princi-
pal que es menor que el de las capas silúricas superiores (debido a su mayor
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Figura Ki-3. Síntesis
de los caracteres

mineralógicos de las
bentonitas de

Kinnekulle. La
mayoría corresponden

a la capa bentonítica
principal (donde se

señala la posición de
las muestras

analizadas,
manteniendo las siglas

utilizadas por los
autores consultados) y,

específicamente, a su
mitad superior. Se

indican los porcentajes
de illita en los

interestratificados
(I/S), los porcentajes

relativos de esmectita e
illita (respecto al total

de ambos, ill. +
esmec.), los de

esmectita respecto al
total de minerales, los
contenidos totales de
cuarzo (incluidos los

fenocristales) y de
cemento silíceo

respecto al contenido
total de minerales y,

por último, los valores
de presión de
hinchamiento

obtenidos en algunas
muestras. Asimismo se
indican los porcentajes

de illita en los
interestratificados de
una capa bentonítica

situada 10 m por
debajo de la principal y

los de las capas
silúricas situadas por

encima. Basado en
Pusch y Madsen (1995)

y Pusch et al. (1998).

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 392



lejanía al foco térmico) y mayor que el de la parte inferior de la capa principal (de-
bido al menor espesor de las primeras; Pusch y Madsen, 1995).

Modelo de transformación esmectita-illita y procesos de cementación en la capa
principal

La transformación de esmectita a illita en las bentonitas de Kinnekulle se ha
visto afectada y ha participado en la controversia científica existente sobre el mo-
delo genético correspondiente a este proceso. Por ejemplo, el trabajo de Inoue et
al. (1990) proponía un mecanismo de transformación en estado sólido (sustitu-
ción catiónica) como responsable fundamental de la conversión de esmectita en
illita. Sin embargo, más recientemente, estudios realizados mediante Microscopía
Electrónica parecen evidenciar la presencia en las illitas de hábitos y grados de
cristalinidad más próximos a los de precipitación química. Por ello, el modelo de
transformación esmectita-illita más aceptado para este análogo es el de disolución
de esmectita y precipitación de illita (Pusch y Madsen, 1995).

Aunque en este mecanismo de disolución-precipitación la neoformación de
illita puede tener un carácter cementante (Pusch et al., 1998) su repercusión co-
mo tal en el comportamiento reológico de los materiales es cuestionable. Mayor
interés tiene, desde esta perspectiva, considerar los posibles procesos de cemen-
tación de fases silíceas (cuarzo) como resultado de la sílice liberada a la solución
en la transformación de esmectita a illita.

Los estudios de microscopía electrónica realizados en las bentonitas de
Kinnekulle han evidenciado la presencia de partículas de cristobalita, sílice
amorfa y, sobre todo, cuarzo con tamaños frecuentemente menores de 2 micras
(aunque pueden alcanzar hasta 5). Estas partículas silíceas aparecen sobre los fi-
losilicatos o entre los apilamientos de esmectita y su génesis parece estar aso-
ciada a procesos de cementación (silicificación) relacionados con la liberación
de sílice que se produce en la transformación esmectita-illita[63]. La presencia de
este proceso de cementación en las bentonitas de Kinnekulle ha permitido eva-
luar los efectos de un proceso de este tipo sobre sus propiedades reológicas (as-
pecto actualmente en vías de investigación dentro de la evaluación de la
seguridad; Miller et al., 2000) y, además, el proceso ha intentado ser modeliza-
do de forma acoplada mediante el empleo de un código de transporte reacti-
vo[64]. Ambos aspectos serán tratados en los siguientes apartados.
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[63] No conviene confundir estos efectos de cementación silícea a pequeña escala en el material bentonítico con
los procesos de silicificación que han afectado a los materiales carbonatados en contacto con la capa ben-
tonítica principal (ver figura Ki-1). Estos últimos estarían relacionados con la propia génesis de la bentoni-
ta a partir de las cenizas volcánicas precursoras (Müller-Vonmoos et al., 1990).

[64] La modelización de los procesos acoplados que pueden tener lugar en la barrera bentonítica es otra de las
áreas actuales de investigación en la evaluación de la seguridad (Gera et al., 1996; Pellegrini et al., 1999).
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Propiedades físicas de la capa bentonítica principal
La presión de hinchamiento determinada en muestras situadas en la parte

central (muestra K8) y superior (muestra K12) de la capa bentonítica principal (fi-
gura Ki-3) es significativamente distinta. Para la misma densidad (2100 kg/m

3
, en

condiciones de saturación de agua), la presión de hinchamiento de la muestra K8
es de 15 MPa mientras que la de la muestra K12 es de sólo 3,8 MPa.

Esos resultados indican que la muestra situada en la parte superior de la ca-
pa (K12) sufre un hinchamiento considerablemente menor que la de la parte cen-
tral (muestra K8) pese a la relativamente pequeña diferencia en los términos
expandibles de ambas muestras. Estas diferencias podrían estar perfectamente
relacionadas con la mayor presencia de fases cementantes silíceas en la muestra
K12 (con un porcentaje de cuarzo del 6%) respecto a la K8 (3% de cuarzo; fi-
gura Ki-3).

Las curvas de esfuerzo-deformación obtenidas experimentalmente son bas-
tante discontinuas e irregulares y pueden explicarse considerando la existencia de
rupturas microestructurales sucesivas de las uniones cementantes. El hecho de
que las bentonitas puedan soportar cargas importantes antes de fracturarse indi-
ca que sólo parte de los enlaces cementados son rotos inicialmente, para luego
producirse la génesis de nuevos enlaces a causa de la rotura de los agregados es-
mectíticos, en un proceso que puede denominarse de “autosellado”.

Este resultado sugiere que la existencia de un proceso de cementación no
muy intenso en la barrera arcillosa no constituye un problema crítico debido a que
la reactivación de la matriz arcillosa inducida por el esfuerzo puede autoregene-
rar su capacidad aislante. 

Por otro lado, y más importante, las propiedades de ductilidad, plasticidad y
capacidad de hinchamiento determinadas en esta capa bentonítica, pese al proce-
so de illitización que ha sufrido, son todavía muy adecuadas dentro de los concep-
tos manejados en almacenamientos de residuos radiactivos (Pusch et al., 1998).

Modelización geoquímica de la transformación esmectita-illita

La modelización de los cambios químicos inducidos por el calentamiento de
la bentonita de Kinnekulle ha sido abordada, por primera vez, desde dos aproxi-
maciones distintas:

• Una aproximación, que podemos considerar como clásica, en la que sólo se
analiza el proceso de conversión de la esmectita original en illita. Esta
aproximación ha sido la utilizada por Pusch y Madsen (1995) y es la em-
pleada normalmente en otros análogos de este tipo. 

• Una aproximación más compleja en la que se analizan, adicionalmente, los
procesos de silicificación (cementación) asociados a la conversión de esmec-
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tita en illita. Esta aproximación es la planteada por Takahase y Benbow
(1998) mediante la utilización de un código acoplado de transporte reactivo.

Modelización clásica
Pusch y Madsen (1995) emplean el modelo propuesto por Pytte y Reynolds

(1989) para el análisis del proceso de conversión de esmectita a illita en las ben-
tonitas de Kinnekulle. Este modelo asume que el proceso de conversión puede
describirse mediante una ecuación de Arrhenius, función en la que la velocidad
del proceso depende de la temperatura, además de la concentración de K

+
. La

ecuación utilizada es:

(Ki-1)

donde A es una constante (factor de frecuencia, 80800 s
–1
), Ea es la Energía

de Activación, K
+

y Na
+

son las concentraciones de K
+

y Na
+
, S es la fracción mo-

lar de esmectita en el interestratificado I/S, R es la constante universal de los ga-
ses y T la temperatura. 

Los cálculos realizados asumen que la conversión de esmectita a illita se
produjo durante el estadio de calentamiento inducido por la intrusión, que las
concentraciones de K

+
y Na

+
se mantienen constantes durante esa etapa de

transformación (considerando una concentración de K
+

de 0,01 moles/l, similar
a la del agua de mar), que la concentración de Ca

2+
no es significativa en el pro-

ceso y considerando las funciones propuestas por Huang et al. (1993) para f y g
en la ecuación anterior.

Los resultados obtenidos considerando energías de activación de 25 y 27
Kcal/mol se muestran en las figuras Ki-4 A y B. Con el primero de los valores
de energía de activación, los cálculos demuestran que durante el periodo de 300
años a la máxima temperatura inducida por la intrusión (150 

o
C), el proceso de

transformación habría reducido la proporción de esmectita desde el 100% ini-
cial a valores del 50-60%. El periodo subsiguiente de enfriamiento a 130 

o
C du-

rante 300 años habría reducido todavía más esa proporción a valores en torno
al 35%. La última etapa, con una temperatura de 110 

o
C y un tiempo de dura-

ción de 500 años, reduciría la proporción de esmectita al 30%. Estos resultados
concuerdan con la proporción de esmectita actualmente presente en las bento-
nitas de Kinnekulle (30-50%). 

No obstante, el modelo utilizado resulta muy sensible a los parámetros inicia-
les introducidos. Considerando un valor de energía de activación de 27 kcal/mol (y
manteniendo el resto de valores en la ecuación anterior, figura Ki-4B), el contenido
de esmectita al final del periodo de 1100 años (con temperaturas superiores a los
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110 °C) sería superior al 85 %, valor muy alejado del existente en realidad. Pero si
con esa misma energía de activación se considera que la temperatura máxima indu-
cida por la intrusión fue de 185 °C, en vez de los 150 °C considerados inicialmente
(variación que entra dentro del rango de incertidumbre asociado a las técnicas em-
pleadas para la valoración de este parámetro), la proporción de esmectita obtenida
volvería a corresponderse con los valores presentes en la actualidad. 

Este análisis indica que el modelo de Pytte y Reynolds (1989) es muy sensible
a los valores de energía de activación y a la historia térmica considerada, por lo
que se hace necesario un conocimiento preciso de ambos para obtener resultados
satisfactorios en su aplicación a análogos naturales. 

Modelización de transporte reactivo en campo variable de temperatura
Este tipo de modelización planteado por Takahase y Benbow (1998) me-

diante el empleo de un código de transporte reactivo, el código RAIDEN
(Steven Benbow, com. pers., 2000), intenta una aproximación más completa al
proceso de transformación de esmectita a illita, alejándose de la sencillez pura-
mente fenomenológica del modelo de Pytte y Reynolds (1989). Ello permite,
además, un acercamiento al análisis de los procesos de cementación silícea aso-
ciados a esa transformación y a la propia naturaleza de la formación de illita
(Pusch et al., 1998). 

En su modelo, Takahase y Benbow (1998) consideran la presencia de una fa-
se acuosa, con elementos disueltos que son movilizados por difusión, que es afec-
tada por procesos heterogéneos (disolución de esmectita, precipitación de illita y
de distintas fases silíceas) en un campo variable de temperatura.

El dominio en el que se simulan estos procesos se extiende 10 m por encima
y por debajo de la capa bentonítica principal (de 2 m de espesor). Se considera un
sistema de reacción simplificado que incluye esmectita, illita, SiO2(aq), K

+
, y

Al(OH)4

–
así como concentraciones de H

+
, Na

+
y Mg

2+
constantes y con valores si-
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Figura Ki-4.
Velocidad de

conversión de
esmectita a illita, a

distintas
temperaturas,

según el modelo
de Pytte y

Reynolds (1989)
para las bentonitas
de Kinnekulle. La

concentración de
potasio utilizada
en los cálculos es

de 0,01 mol/l. A.-
Considerando un

valor de energía de
activación (Ea) de

25 Kcal/mol. B.-
Considerando un

valor de energía de
activación (Ea) de

27 Kcal/mol
(modificado de

Pusch y Madsen,
1995).
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milares a los del agua de mar. La mineralogía de partida en la capa bentonítica
principal estaba constituida por un 75% en peso de esmectita (montmorillonita),
un 25% de cuarzo y 0% de illita. Partiendo de estas condiciones, Takahase y
Benbow (1998) consideran las dos posibilidades de que se produzca el proceso de
conversión de esmectita a illita:

• mediante una transformación en estado sólido, por incorporación de K
+

y
Al

3+
a la esmectita y liberación de sílice como SiO2(aq). Este proceso se for-

mula matemáticamente en forma de función de Arrhenius (muy similar a
la ecuación Ki-1) considerando valores de energía de activación de 24 y
28 kcal/mol, y

• mediante un mecanismo de disolución/precipitación. Los procesos de diso-
lución de esmectita y precipitación de illita, así como los de precipitación
de cuarzo y sílice amorfa, son formulados cinéticamente.

Los resultados de las simulaciones se compararon con las proporciones de
esmectita y cemento de cuarzo actualmente existentes en las bentonitas de
Kinnekulle. En el caso del modelo de conversión en estado sólido, las simulacio-
nes proporcionaron una cantidad de illita después de 3000 años muy pequeña, del
0,012% o del 0,6%, según se considerase una energía de activación de 28 o 24
Kcal/mol, respectivamente. La proporción de sílice liberada, capaz de migrar y
precipitar posteriormente, fue también muy pequeña. Aunque los resultados re-
producían la presencia de una mayor intensidad de illitización en las partes peri-
féricas de la capa, los valores obtenidos indican que este tipo de modelo no es el
adecuado en las bentonitas de Kinnekulle.

Los resultados del modelo de disolución-precipitación indicaban que un
20% en peso de la esmectita se había disuelto en los 0,5 m superiores de la capa,
mientras que en la parte central sólo desaparecía el 7%. A 0,1 m de los bordes
inferior y superior de la capa, las simulaciones predecían que se había disuelto
del 36 al 44% de la esmectita presente. La proporción de cuarzo en el borde su-
perior de la capa alcanzó el 30 % en peso. Equiparando la proporción de es-
mectita disuelta con la proporción de illita neoformada, los resultados de este
modelo se aproximan notablemente a las proporciones de esmectita, illita y ce-
mento silíceo (cuarzo) presentes actualmente en las bentonitas de Kinnekulle
(Pusch et al., 1998).

No obstante, esta equiparación surge de un problema fundamental detecta-
do en las simulaciones con RAIDEN: pese a los valores de esmectita disueltos
obtenidos, el modelo no predecía una precipitación concomitante y apreciable
de illita durante los 3000 años que se valoraban en las simulaciones. Ello era de-
bido a que la constante de velocidad de la ecuación cinética que gobernaba la
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precipitación de esta fase (cuando el sistema se enfriaba y la solución se sobresa-
turaba respecto a la misma) es demasiado pequeña para producir cantidades
apreciables de illita. Reduciendo la energía de activación de esa ecuación cinéti-
ca (situación equivalente a forzar irreversiblemente la precipitación de illita;
Takahase y Benbow, 1998), se obtenían resultados que indicaban la aparición de
una proporción  máxima de illita del 5% en peso, reduciéndose en ese mismo
porcentaje la proporción de esmectita presente (respecto a la simulación original
descrita en el párrafo anterior), y manteniéndose el porcentaje de formación de
cemento silíceo (cuarzo). 

La formación de illita tenía lugar de forma preponderante en los bordes de la
capa bentonítica, lo que sugería un control por parte del mecanismo de difusión
del K

+
sobre la formación de esta fase.  Ello, evidentemente, sugiere la necesidad

de evaluar la incidencia de aportes adicionales (por mecanismos advectivos) de
ese elemento sobre la tasa de illitización, sugerencia que queda abierta en el tra-
bajo de Takahase y Benbow (1998).

Consideraciones
El modelo clásico de Pytte y Reynolds (1989), y todo el resto de variantes que

utilizan una expresión de tipo Arrhenius similar a la ecuación (Ki-1), no ofrece la
posibilidad de predecir el conjunto de cambios químicos asociados a la transfor-
mación esmectita-illita. Su formulación sólo contempla la conversión de esmecti-
ta a illita y la liberación de sílice asociada. Introduciendo datos de entrada
razonables puede proporcionar resultados también razonables sobre la propor-
ción relativa de esmectita e illita. Pero no es capaz de situar en el espacio esas pro-
porciones (al no considerar mecanismo de transporte alguno) ni de tratar
independientemente el proceso de precipitación de illita o de fases silíceas.

El modelo acoplado de Takahase y Benbow ofrece, a priori, la posibilidad de
describir y predecir la amplitud del proceso de illitización y de precipitación de
cuarzo en el sistema. Las predicciones realizadas con el código acoplado RAI-
DEN no son todo lo exactas que sería de desear debido, posiblemente, a algunas
de las simplificaciones introducidas y, sobre todo, a la carencia casi total de datos
sobre la cinética de precipitación de la illita (punto débil evidenciado en los pro-
pios análisis de sensibilidad realizados por Takahase y Benbow, 1998).

No obstante, la aproximación empleada por esos autores con el código
RAIDEN representa una integración, en el estudio de los procesos de transfor-
mación en los análogos arcillosos, de la metodología de modelización geoquí-
mica, frecuentemente usada en otro tipo de análogos. De hecho, el
planteamiento de los cálculos realizados por esos autores incluyó: una revisión
y utilización de los datos más recientes sobre cinética de las fases minerales in-
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volucradas e, incluso, la utilización del código EQ3/6 (Wolery y Daveler, 1992
a y b) como fuente de datos termodinámicos y para la realización de cálculos
previos a las simulaciones acopladas.

Analogías

Según la clasificación de Miller et al. (2000), Kinnekulle se incluiría dentro
del grupo de análogos de materiales arcillosos de la barrera de ingeniería. En es-
te grupo, las bentonitas de Kinnekulle proporcionan información sobre dos de los
cinco aspectos de interés para la evaluación de la seguridad que consideran esos
autores: la longevidad (y velocidad de alteración) de la bentonita y los cambios fi-
sicoquímicos debidos al calentamiento. Al valorar esta contribución hay que re-
cordar que en dos de esos cinco aspectos (interacción de las bentonitas con otros
materiales de la barrera de ingeniería y hundimiento del contenedor en la bento-
nita) no hay resultados en análogos o no hay análogos todavía (Miller et al., 2000);
y en lo que respecta a los cambios fisicoquímicos debidos al calentamiento, posi-
blemente sea Kinnekulle el primer análogo que proporciona cierta información
cuantitativa sobre la incidencia de los procesos de cementación en materiales ben-
toníticos dentro de condiciones próximas a las de un sistema de almacenamiento.

Analogías de los materiales arcillosos
Dentro de esta categoría, Kinnekulle pertenecería al grupo de análogos de

materiales arcillosos afectados por una intrusión magmática. No obstante, como
se ha indicado ya en la introducción, este análogo presenta una característica de
notable interés respecto a gran parte de los incluidos en este grupo y que se verán
en el apartado correspondiente a los análogos secundarios: la temperatura y du-
ración del efecto térmico inducido se aproximan a lo esperable en un sistema de
almacenamiento de residuos nucleares (Pusch et al., 1998).

Esta circunstancia, evidentemente, aumenta el valor de la analogía frente a la
de otros análogos en los que la intrusión se encuentra muy próxima a las arcillas
estudiadas (con efectos de metamorfismo de contacto; Benvegnú et al., 1988,
Yusa et al., 1991) y en los que, por tanto, las condiciones de temperatura induci-
das por la intrusión son demasiado elevadas respecto a las esperables en un alma-
cenamiento de residuos.

Longevidad y velocidad de alteración de la bentonita
Las bentonitas de Kinnekulle, y en concreto la capa principal estudiada, su-

frieron hace cientos de millones de años un proceso de transformación de esmec-
tita a illita apreciable (50% en promedio), inducido por unas condiciones
máximas de temperatura en torno a los 150 ºC y mantenidas durante cientos de
años. No obstante, su capacidad de hinchamiento y el resto de propiedades reo-
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lógicas se mantienen dentro de niveles aceptables para la seguridad de una barre-
ra bentonítica (Pusch et al., 1998). Este resultado concuerda con los obtenidos en
el estudio de otros análogos arcillosos, como los siete casos analizados por Pusch
et al. (1987), en los que las propiedades reológicas de las arcillas se mantenían en
valores adecuados aún en capas con contenidos de sólo un 25% de esmectitas.

Por otro lado, el grado de alteración y la velocidad de transformación de las arci-
llas de Kinnekulle se encuentra determinado, no sólo por la temperatura, sino también
por el aporte de K+ de los fluidos del sistema. Los estudios realizados indican (Pusch y
Madsen, 1995; Pusch et al., 1998) que para lograr el grado de transformación observa-
do no bastaría con la concentración de potasio de las aguas marinas, presentes como
soluciones intersticiales, en la columna geológica. Sería necesaria la presencia de un sis-
tema convectivo o advectivo capaz de suministrar potasio adicional.

Teniendo en cuenta que, en la mayoría de las ubicaciones de sistemas de al-
macenamiento consideradas en los ejercicios de evaluación de seguridad (sobre
todo en los realizados sobre rocas graníticas), las concentraciones de potasio son
considerablemente menores que las del agua marina, resulta esperable que el pro-
ceso de transformación de esmectita a illita sea todavía menos importante que el
existente en Kinnekulle, garantizando una mayor longevidad de la barrera bento-
nítica y el mantenimiento de todavía mejores propiedades reológicas. 

De nuevo este resultado sobre la incidencia del K+ en la velocidad de trans-
formación resulta coincidente con los encontrados en otros análogos (por ejem-
plo, en el de Hamra; Pusch y Karland, 1988) o estudios científicos (por ejemplo,
Roberson y Lahann, 1981) y es uno de los más referenciados en los ejercicios de
evaluación de seguridad al valorar los procesos que pueden afectar a la longevi-
dad de las barreras bentoníticas.

Cambios fisicoquímicos debidos al calentamiento
Bajo este epígrafe, Miller et al. (2000) hacen referencia casi exclusivamen-

te a los procesos de cementación (y sus efectos sobre las propiedades reológi-
cas) que pueden producirse en las barreras bentoníticas. Pese a que los
posibles efectos adversos de los procesos de cementación silícea ya fueron
identificados por Pusch y Karland (1988) en otros análogos naturales, todavía
se trata de un tema muy poco estudiado (Miller et al., 2000) y de apreciable in-
terés en la evaluación de la seguridad. 

Prueba de este interés es que, de forma muy reciente, se han abordado estu-
dios sobre este tema en distintos análogos naturales (Bouchet et al., 2001;
Pellegrini et al. 1999, 2001), aunque la mayoría de sus resultados todavía no han
sido publicados. Posiblemente, en este contexto, la tarea ya realizada en
Kinnekulle sea, cuando menos, equiparable a la realizada en estos trabajos.
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Los resultados obtenidos en Kinnekulle indican que la presión de hincha-
miento es menor allí donde el proceso de cementación es más intenso. No obs-
tante, este fenómeno no sería crítico para la hipotética barrera bentonítica
mientras el grado de cementación se mantuviese en los términos observados en
Kinnekulle (3 al 6% en peso, de cemento). En conjunto, las propiedades reológi-
cas de las bentonitas de Kinnekulle y su capacidad de hinchamiento siguen sien-
do adecuadas desde la perspectiva de la evaluación de la seguridad de un sistema
de AGP. Además, una reactivación inducida por esfuerzos sería suficiente para re-
generar la capacidad de sellado (self healing) de las arcillas a los niveles previos al
proceso de cementación (Müller-Vonmoos et al., 1990; Pusch et al., 1998).

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

Como gran parte del resto de análogos arcillosos, Kinnekulle ha proporciona-
do información utilizable en el desarrollo de modelos conceptuales, especialmente
en lo referido a la estabilidad a largo plazo de la barrera y a los condicionantes de
la transformación esmectita-illita. Pero también presenta una contribución poco
común en este tipo de análogos, como es la comprobación de códigos geoquími-
cos y, en concreto, de códigos acoplados termohidrogeoquímicos.

Esta última contribución relaciona al análogo de Kinnekulle con las tenden-
cias más modernas sobre modelización de procesos acoplados en las barreras ben-
toníticas y con la búsqueda y utilización de análogos adecuados para el estudio de
procesos termohidro-geoquímicos y termohidromecánicos (Gera et al., 1996;
Pellegrini et al., 1999). 

Desarrollo y apoyo de modelos conceptuales
La contribución de Kinnekulle a los modelos conceptuales manejados en la

evaluación de la seguridad se dirige hacia dos aspectos contemplados, en mayor o
menor detalle, en muchos de los ejercicios de este tipo realizados hasta la fecha:
la velocidad de degradación de la barrera bentonítica (transformación esmectita-
illita) y los efectos del gradiente térmico impuesto en esa barrera como conse-
cuencia del calentamiento inducido por el contenedor (desarrollo de modelos
conceptuales de procesos acoplados).

La identificación en Kinnekulle (y otros sistemas naturales) de la importancia que
tiene el aporte de K

+
en la velocidad de transformación esmectita-illita constituye un

elemento fundamental en los modelos conceptuales y cálculos numéricos realizados
en distintos ejercicios de evaluación de la seguridad. La estabilidad a largo plazo de la
bentonita se evalúa teniendo en cuenta, en función del sistema hidrogeoquímico es-
pecífico, los aportes de K

+
esperables en las zonas de almacenamiento escogidas en

esos ejercicios (SKB-91, SKB 1992; KRISTALLIN-1, NAGRA, 1994a; AECL-94,
Johnson et al., 1994; SR-97, SKB 1999 a y b). Los resultados obtenidos se apoyan y
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justifican con los estudios realizados en análogos y sistemas naturales y, en concreto,
Kinnekulle aparece referenciado explícitamente en AECL-94 (Johnson et al., 1994).

Los procesos de cementación analizados en Kinnekulle constituyen una aporta-
ción de interés al desarrollo y apoyo de los modelos conceptuales sobre los efectos fi-
sicoquímicos acoplados al calentamiento del contenedor en la barrera bentonítica. En
un sistema de almacenamiento, ese calentamiento genera un gradiente de temperatu-
ra en la barrera que puede provocar, a su vez, la aparición de un gradiente de con-
centración a través de la misma. En la parte más próxima al contenedor, la mayor
temperatura provocaría la disolución de esmectitas y minerales accesorios, aumentan-
do la concentración de las aguas intersticiales. La migración de estos componentes ha-
cia la parte más fría (más alejada del contenedor) de la barrera favorecería la presencia
de fenómenos de precipitación (cementación) en esa zona, debido a los cambios en la
solubilidad mineral provocados por la variación de temperatura.

El fenómeno de cementación silícea detectado en las bentonitas de
Kinnekulle puede considerarse como un análogo de la situación que acaba de des-
cribirse; situación que puede inducir una degradación de las propiedades de las
arcillas y que, como tal, también ha sido considerada en distintos ejercicios de eva-
luación de la seguridad, como SITE-94 (SKI, 1996) o SR-97 (SKB, 1999a).
Normalmente se considera que la magnitud del gradiente de temperatura induci-
do y el tiempo que se mantiene no son lo suficientemente importantes como para
producir fenómenos de cementación importantes. No obstante, sólo en SR-97 se
verificó este hecho mediante la realización de cálculos predictivos sobre este pro-
ceso (Arcos et al., 1999). Los resultados obtenidos en Kinnekulle (Pusch et al.,
1998) apoyarían estos resultados teóricos y el modelo conceptual manejado.

Comprobación de códigos
En el estudio de las bentonitas de Kinnekulle se comprobaron dos modelos

geoquímicos: uno de los modelos cinéticos de transformación illita-esmectita más
frecuentemente manejados (el de Pytte y Reynolds, 1989) y un código termohi-
drogeoquímico de reciente aparición, el RAIDEN (Takahase y Benbow, 1998).

La ecuación cinética de transformación esmectita-illita propuesta por Pytte y
Reynolds (1989) ha sido empleada para hacer estimaciones predictivas sobre las
velocidades de transformación esperables en conceptos de almacenamiento como
el KBS-3 (Pusch, 1992; Pusch y Karland, 1996). Estimaciones que luego han sido
recogidas en distintos ejercicios de evaluación de la seguridad como AECL-94
(Johnson et al., 1994) o SR-97 (SKB, 1999 a y b). La utilización de esta ecuación
en Kinnekulle y otros análogos del mismo tipo (como el de Hamra; Pusch y
Karland, 1988), y los resultados coherentes que proporciona constituyen una
buena comprobación del modelo cinético. Por otro lado, la utilización de la ecua-
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ción de Pytte y Reynolds (1989) en Kinnekulle incluyó un análisis de sensibilidad
respecto a los valores iniciales de energía de activación y de temperatura, demos-
trándose la notable incidencia de esos parámetros sobre los resultados obtenidos
y, por tanto, la necesidad de conocerlos con la mayor precisión posible.

La utilización del código RAIDEN (Takahase y Benbow, 1998) para la mo-
delización de los procesos de transformación esmectita-illita y de precipitación
concomitante de cuarzo constituye un ejercicio de comprobación de notable in-
terés. Por un lado, supone una aportación al siempre complejo campo de la com-
probación de códigos acoplados de transporte reactivo y, por otro, representa un
acercamiento de la metodología de modelización geoquímica, incluyendo la valo-
ración de datos termodinámicos y cinéticos empleados en los modelos, a análogos
como los arcillosos en los que su empleo era muy poco frecuente.

El planteamiento de los cálculos con RAIDEN incluyó una valoración de los
datos termodinámicos y cinéticos actualmente disponibles para las reacciones invo-
lucradas. Así, se utilizó la ecuación cinética para la disolución de esmectita, pro-
puesta recientemente por Cama y Ayora (1998) y Cama et al. (2000) a partir de
experimentos de laboratorio realizados con bentonitas del Cabo de Gata[65], e in-
cluyó la revisión de los datos termodinámicos y cinéticos correspondientes a la illi-
ta (o fases análogas como la moscovita) y fases de la sílice (cuarzo y sílice amorfa).
Como fuente de datos termodinámicos se utilizó en código EQ3/6 (Wolery y
Daveler, 1992 a y b), código que también se empleó para la realización de algunos
cálculos previos a las simulaciones de transporte reactivo. Los resultados obtenidos
con RAIDEN parecen constatar la adecuación de los datos cinéticos correspon-
dientes a la esmectita, si bien demuestran la necesidad de obtener datos fiables so-
bre la cinética de precipitación de la illita (Takahase y Benbow, 1998).

Por otro lado, el código RAIDEN está siendo utilizado actualmente por or-
ganismos reguladores o asociados (JNC, Tepco) para la simulación teórica de pro-
cesos de degradación en barreras bentoníticas, incluyendo el estudio de
fenómenos en la etapa de resaturación (Steven Benbow, com. pers., 2000). Ello re-
alza la importancia y necesidad de su comprobación en sistemas naturales[66] y aná-
logos como el de Kinnekulle.

1.2.2. El bosque fósil de Dunarobba (Italia)

Introducción

El Bosque Fósil de Dunarobba, situado en las proximidades de Todi (Italia
Central) constituye un ejemplo excepcional de conservación de la madera ente-
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[65] Depósitos analizados como análogo dentro del proyecto español BARRA; Hernán y Astudillo (1996).

[66] El código RAIDEN también ha sido utilizado por NAGRA en la formación Opalinus Clay.
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rrada en un sistema natural. Allí aparecen más de 50 troncos de árboles fósiles to-
davía en su posición de vida original, sobre los materiales del Plioceno Superior
que constituyeron su nivel edáfico de desarrollo. Hace unos 2 Ma.

La característica más sobresaliente de estos árboles fósiles, y que los diferen-
cia notablemente del resto de los existentes en el registro geológico, es que se en-
cuentran todavía constituidos por madera[67].

El excepcional grado de preservación de estos troncos se encuentra determi-
nado por su enterramiento en materiales arcillosos, materiales que actuaron de
barrera geológica frente a los procesos determinantes de la degradación orgánica.
La existencia de esta barrera natural, capaz de mantener sus propiedades aislan-
tes a una escala temporal de millones de años, llevó a considerar el Bosque Fósil
de Dunarobba como análogo demostrativo de la capacidad de aislamiento a largo
plazo de los materiales arcillosos (Benvegnú et al., 1988).

En 1992, dentro del Proyecto MIRAGE, comenzó el estudio general de es-
te análogo (Ambrosetti et al. 1995) y sus resultados fueron publicados en 1997
(Valentini et al., 1997). Los principales objetivos de este trabajo se centraron en:
la reconstrucción del ambiente sedimentario y estructural de la cuenca de
Dunarobba; la caracterización del sistema hidrogeológico y de las fases fluidas
relacionadas (aguas y gases); y el análisis de las barreras naturales en la zona del
Bosque de Dunarobba.

Hasta la fecha, los resultados de ese proyecto (Valentini et al., 1997) constitu-
yen, prácticamente, la única fuente de información disponible sobre el análogo de
Dunarobba. Y como reconocen los propios autores, muchos de los aspectos con-
siderados, en especial aquellos de interés directo como analogía de los procesos
efectivos en un sistema de almacenamiento, están tratados a un nivel preliminar.

El esquema de la descripción que sigue a continuación también es algo dife-
rente a las propuestas para los análogos anteriores. Como en todos los casos se co-
mienza por la presentación de los aspectos geológicos generales de la zona,
incluyendo la génesis del yacimiento de troncos fósiles. En el apartado de las fa-
ses sólidas se dedica una especial atención a la materia orgánica, sus característi-
cas y su comportamiento, para luego pasar a detallar las propias de los materiales
lutíticos encajantes, haciendo mención específica al comportamiento de los gases,
su transporte y el de los radionucleidos, a través de dichos materiales. En este ca-
so, a diferencia de Kinnekulle, sí existe un apartado sobre la fase acuosa en el que
se describen los sistemas de flujo del área y las principales características de las

[67] Lo normal es que, tras la muerte de los árboles, su madera se transforme en lignito y, posteriormente du-
rante la etapa de enterramiento (si el resto vegetal no se ha descompuesto totalmente), se produzca un pro-
ceso de litificación que reemplace los compuestos orgánicos por componentes inorgánicos y preserve
algunos de los caracteres morfoestructurales de los troncos.
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aguas subterráneas. Sin embargo, no hay información en la bibliografía consulta-
da, sobre ejercicios de modelización, por lo que se pasa directamente al apartado
de las analogías y de su aportacón a los aspectos de la evaluación de la seguridad
y a la comunicación a audiencias no técnicas.

Marco geológico
La zona de Dunarobba se encuentra en una pequeña cuenca marginal situada en

el extremo suroccidental de una de mayores dimensiones, la cuenca del Tiber, relle-
na por sedimentos lacustres pliopleistocenos. Los límites de esta cuenca quedan de-
finidos por dos macizos montañosos, los Montes Martani en el extremo oriental y los
Montes Amelia en el occidental. Se trata de cadenas formadas por materiales calizos
(Montes Martani) y margocalizos (Montes Amelia) de edad Meso y Cenozoica. Estas
litologías constituyen, asimismo, el sustrato preplioceno sobre el que descansan dis-
cordantemente los materiales detríticos que rellenan la cuenca (figura Du-1B).

Génesis del yacimiento
La génesis de la Cuenca del Tíber está relacionada con la presencia de un

campo de esfuerzos distensivos de escala regional que provocó, durante el
Mioceno Superior, la aparición de una estructura horst-graben de dirección 
NW-SE en la zona. La cuenca se desarrolló gradualmente a favor de esa estructu-
ra durante el Plioceno Inferior-Pleistoceno Inferior, debido a la reactivación de
una importante falla situada lo largo de los Montes Martani.

El extremo SW de la cuenca sufrió un proceso distensivo local que provocó
el hundimiento relativo de la parte central de este segmento. De esta forma apa-
reció una estructura de tipo horst (marcada por el substrato preplioceno e identi-
ficada mediante métodos geofísicos; Ambrosetti et al., 1997) que individualizó del
resto de la cuenca una pequeña cubeta marginal (figura Du-1 B y C) en la que apa-
rece el Bosque de Dunarobba.

Durante el Plioceno Inferior-Medio se instaló en la cuenca del Tíber un sis-
tema lacustre (con profundidades máximas de algunas decenas de metros) que fue
rellenando la cuenca con materiales fundamentalmente lutíticos. El carácter mar-
ginal de la cubeta de Dunarobba provocó que estas secuencias sedimentarias al-
canzaran sólo una potencia de 120 m, bastante más reducida que la existente en
la parte central de la Cuenca del Tíber donde alcanza más de 1000 m de espesor.

En este sistema lacustre es en el que se desarrolló y posteriormente se pre-
servó el Bosque de Dunarobba. Los árboles son de la especie Taxodioxylon gypsa-
ceum (Goppert) Hrausel, extinguida durante el Plioceno, de caracteres
anatómicos similares a la actual Sequoia sempervirens (Lamb) Endl.

Dentro de este contexto geológico general existen dos aspectos fundamenta-
les que conviene detallar, precisamente por su importancia a la hora de explicar
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esta preservación: las características litoestratigráficas de los materiales que ente-
rraron el bosque y los caracteres estructurales (tectónicos) en los que se ha en-
marcado esta preservación.

Litoestratigrafía de la zona de Dunarobba: la unidad Fosso Bianco
La Cuenca de Dunarobba ha sufrido distintos episodios de subsidencia y

emersión por lo que se alternan distintas fases de sedimentación y erosión. Los
análisis sedimentológicos y paleontológicos de las secuencias areníticas y lutíticas
han evidenciado la presencia de cuatro unidades litoestratigráficas en esta cuenca
lacustre (ver figura Du-1A): Fosso Bianco (Plioceno Medio-Superior), Ponte Naja
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1995).
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(Plioceno Superior), Santa María di Ciciliano (Pleistoceno Inferior) y
Acquasparta (Pleistoceno Inferior). 

El bosque aparece en la primera de ellas, la Unidad Fosso Bianco (figura
Du-1A), constituida por capas de arcillas y arcillas limosas con frecuentes in-
tercalaciones de capas arenosas (normalmente de 1 m de espesor). Las poten-
cias de las capas arcillosas así como la frecuencia y espesor de las
intercalaciones arenosas son variables en función del ambiente de depósito al
que se asocian (lacustre profundo, costero).

En detalle (Ambrosetti et al., 1995, 1997), la secuencia litoestratigráfica co-
rrespondiente a la zona del Bosque de Dunarobba comienza (desde el nivel de
referencia representado por el punto de afloramiento de los troncos) con una
serie de 45 m constituida por materiales arcillo-limosos laminados con fre-
cuentes intercalaciones de niveles arenosos (figura Du-4) y, de forma más es-
porádica, de horizontes de gravas (constituyen tan sólo el 20% de la
secuencia). En algunos niveles el contenido de materia orgánica es muy eleva-
do, con abundantes restos vegetales y lignitos. Esta serie de materiales corres-
pondería a un ambiente palustre pantanoso, instalado en la zona marginal de
un lago con zonas emergidas sometidas a procesos pedogenéticos activos (ca-
racterizados por paleosuelos hidromórficos). Es en este ambiente donde se de-
sarrolló el bosque y donde, debido a una elevada velocidad de sedimentación
(3 m cada 1000 años), quedó enterrado y rápidamente aislado del ambiente
oxidante externo.

Sobre estos 45 m de materiales, y hasta los 116.5 m sobre el nivel de refe-
rencia, la serie se hace más homogénea y pasa a estar constituida por arcillas li-
mosas laminadas con escasas intercalaciones de limos arcillosos. Estos
materiales representarían los depósitos de un ambiente lacustre profundo de
aguas estancadas o débilmente agitadas. La distribución espacial de esta facies
lacustre más homogénea parece ejercer una influencia decisiva como barrera
geológica dada su menor permeabilidad respecto a la primera serie (facies pa-
lustre) que contiene los troncos fósiles. 

Caracteres estructurales 
El esquema tectónico de la zona ha sido estudiado mediante análisis es-

tructurales, gravimétricos y geoeléctricos así como mediante distintas campa-
ñas de prospección de gases en los suelos. Este último método se utilizó para
determinar la presencia de discontinuidades tectónicas no visibles superficial-
mente y cuya existencia queda obliterada debido al comportamiento plástico
de los materiales lutíticos. No obstante, esta metodología puede servir también
para evaluar la capacidad de los materiales lutíticos de Dunarobba como ba-

Análogos naturales

407

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 407



rrera frente a la circulación de fluidos y, como tal, será de nuevo comentada en
un apartado posterior. 

Los análisis estructurales clásicos evidenciaron la existencia de una estrecha
red de discontinuidades relacionadas con dos sistemas de fallas normales de di-
rección N310-320 y N65-95 (figura Du-1A). Este sistema de fallas muestra una ci-
nemática extensional, producida por un campo de esfuerzos distensivos de
dirección NE-SW, que parece mantenerse en la actualidad ya que existen eviden-
cias claras de actividad tectónica muy reciente en la zona (Ambrosetti et al., 1997).

La campaña de prospección de gases en suelos (CO2, He y Rn) realizada a
escala regional identificó la presencia de anomalías (vías preferenciales de as-
censo de gases) tanto en los bordes como en el interior de la cuenca. Las ano-
malías existentes en los bordes de la cuenca se relacionan claramente con los
sistemas de fracturas ligados a los límites de la misma con los macizos carbo-
natados circundantes (como ocurre en el límite con los montes Martani, en el
borde este de la cuenca, a lo largo de la falla de Acquasparta; figura Du-1A), o
con los contactos entre las litologías arcillosas y carbonatadas (en los extremos
sur y noroccidental de la cuenca).

Mayor interés presentan las anomalías identificadas en el interior de la
cuenca. Estas anomalías (marcadas por los tres gases utilizados en la prospec-
ción, CO2, He y Rn) se disponen linealmente, atravesando totalmente la cuen-
ca, en dirección NE-SW. Esta característica, concordante con los resultados
proporcionados por los estudios geoeléctricos y gravimétricos realizados, indi-
ca la existencia de un importante elemento tectónico (sin reflejo evidente en
superficie) que atraviesa transversalmente la cuenca pasando por Avigliano,
Dunarobba y Castel dell’ Aquila (figura Du-1A).

El área de Dunarobba se encuentra afectada, por tanto, por procesos neotec-
tónicos activos y, además, los mapas de distribución de gases en suelos indican
que esta zona se sitúa en una de las vías preferenciales de migración de fluidos en
la cuenca. Ambos aspectos son de especial importancia puesto que se trata de pro-
cesos que no favorecerían, en principio, la preservación del bosque fósil.

Características geoquímicas de los materiales de interés

El estudio de las causas que condicionaron la preservación del Bosque de
Dunarobba requiere, evidentemente, una reducción de la escala de estudio
respecto a la manejada en el apartado anterior. Esta reducción en la escala pa-
sa por el análisis detallado de la madera de los troncos y el de los materiales en-
cajantes directamente en contacto con los mismos. El primero de estos análisis
se centró en el estudio del grado de conservación de la madera de los troncos
fósiles, mientras que en el segundo se trató de identificar los caracteres mine-
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ralógicos y geotécnicos más destacados de las lutitas encajantes en lo que res-
pecta a su comportamiento como barrera geológica.

Características geoquímicas de la materia orgánica
El análisis realizado sobre la madera de los árboles de Dunarobba se enfocó

hacia la determinación del grado de degradación de la misma durante su enterra-
miento. Para ello, se tomaron y analizaron 50 muestras del exterior e interior de
un tronco de Taxodioxylon gypsaceum a diferentes profundidades desde el nivel
del suelo. Los resultados de estos análisis fueron comparados con los realizados
sobre 36 muestras de madera actual sin degradar (26 muestras) y degradada (10
muestras) de Sequoia Sempervirens tomadas en el NE de California, como especie
actual más próxima al Taxodioxylon gypsaceum. 

Los análisis realizados incluyeron la determinación de las relaciones H:C y O:C
de las muestras así como la de su contenido en celulosa. Las muestras de madera mo-
derna sin degradar presentan una proporción muy elevada de polisacáridos (como la
celulosa), los componentes bioquímicos más abundantes pero también los más lábi-
les en la madera. Las maderas degradadas muestran un enriquecimiento relativo en
los componentes bioquímicos más estables como la lignina. La evolución de las rela-
ciones H:C y O:C refleja este proceso de empobrecimiento en polisacáridos y enri-
quecimiento en lignina conforme progresa el proceso de degradación y es fácilmente
comparable de forma gráfica (figura Du-2) en el denominado diagrama de Van
Krevelen (1961). Como puede apreciarse en ese diagrama, las muestras de
Dunarobba presentan relaciones H:C y O:C inferiores a las de las maderas moder-
nas sin degradar pero mayores que las correspondientes a muchas de las muestras de
madera moderna degradada. Este resultado resulta consistente con los porcentajes
de celulosa determinados en las muestras de Dunarobba ya que se sitúa entre los de
las maderas modernas sin degradar y los de las maderas modernas degradadas[68]. Las
muestras tomadas radialmente en el tronco analizado no muestran variaciones apre-
ciables en cuanto al grado de degradación y tampoco las muestras tomada a distin-
tas profundidades desde el nivel edáfico actual.

En definitiva, pese a la existencia de una cierta alteración de la madera en los ár-
boles de Dunarobba, lo cierto es que los valores de oxígeno, hidrógeno y carbono
son similares a los presentes en árboles actuales y el grado de degradación detectado
es menor, en muchos casos, al de maderas actuales (Barbieri et al. 1997; Ambrosetti
et al., 1997). Todo ello sugiere que, tras el enterramiento de los troncos, el escaso flu-
jo hidrológico a través de los sedimentos arcillosos limitó de forma importante el
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[68] El porcentaje de celulosa oscila entre el 30 y 45% en las muestras de Dunarobba, entre el 45 y 60 % en las
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1997).
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aporte de nutrientes, evitando así la instalación de comunidades microbianas capa-
ces de degradar la celulosa (Ambrosetti et al., 1997).

Sólo de forma muy puntual se obtuvieron, además, algunos resultados preli-
minares acerca de la incidencia de la degradación de la materia orgánica (made-
ra) sobre los contenidos y migración de algunos elementos de interés (U, Th;
Barbieri et al., 1997). Los análisis realizados en las muestras de madera del tron-
co fósil no detectaron niveles de radiación superiores a los del fondo regional. Por
tanto, resulta razonable pensar que no contiene cantidades anormales de radioi-
sótopos que hubiesen podido migrar desde las arcillas encajantes durante la eta-
pa de enterramiento. Tampoco los contenidos de U y Th determinados en las
arcillas situadas en contacto directo con el tronco fósil analizado muestran valo-
res anómalos: las concentraciones de U oscilan entre 1 y 3 ppm y las de Th entre
5 y 10 ppm, valores similares a los normalmente encontrados en este tipo de de-
pósitos lutíticos en Italia. Las relaciones 

234
U/

238
U determinadas en estas muestras

se encuentran próximas al equilibrio, quizás con una muy escasa lixiviación de U
asociada al ambiente reductor.

Durante el desarrollo del estudio del análogo de Dunarobba se realizó, ade-
más, un experimento para determinar la posible influencia de los componentes
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orgánicos en la solubilidad del Pu (los productos de alteración de la celulosa in-
cluyen compuestos orgánicos que pueden actuar como agentes complejantes de
elementos de baja solubilidad, como el Pu). Para ello se analizó comparativamen-
te la concentración de Pu que podía existir en un extracto obtenido de una mues-
tra de madera del bosque (es decir, degradándola mucho más de lo que está in
situ) y la que existe en una solución de NaOH. 

Los resultados obtenidos indican que, en el primer caso, la concentración de
Pu era de 10

–8
M mientras que sólo era de 10

–11
M en el segundo; ello supone un

aumento de tres órdenes de magnitud en las concentraciones de este elemento
debido a la presencia de los productos de degradación de la celulosa (Miller et al.,
1994, 2000). Sin embargo, si los procesos de degradación de la celulosa se man-
tuvieran en los límites identificados en Dunarobba, dentro de un hipotético siste-
ma de almacenamiento, este problema desaparecería puesto que el incremento de
solubilidad no alcanzaría los valores forzados en laboratorio.

Características de los materiales lutíticos encajantes
Los materiales lutíticos que enterraron el Bosque de Dunarobba pueden ser

descritos como arcillas con proporciones variables de componentes de tamaño li-
mo y arena. Mineralógicamente están constituidos por esmectita, illita (en parte
puede ser moscovita detrítica), caolinita, clorita, carbonatos (calcita y soluciones
sólidas de calcita y anquerita) y cuarzo de origen detrítico. Caolinita e illita mues-
tran una composición prácticamente constante mientras que las cloritas presentan
un amplio rango de composición, con relaciones Al/Si y Mg/Fe muy variables.
Las esmectitas están constituidas fundamentalmente por interestratificados de
montmorillonita dioctaédrica (de composición muy variable) e illita. Junto con es-
tos interestratificados se ha identificado, de forma más puntual, la presencia de
clorita-montmorillonita y de saponita.

Los análisis geotécnicos preliminares (Barbieri et al., 1997) indican que las ar-
cillas de esta secuencia presentan un estado de sobreconsolidación, con valores
muy elevados de límite plástico (1,5 a 9 MPa). Este estado de sobreconsolidación
(mayor resistencia a la rotura de la microestructura de la roca) podía estar rela-
cionado con la presencia de cementos carbonatados (CaCO3) en los materiales.
Asimismo, estos análisis han puesto de manifiesto la existencia de notables dife-
rencias entre los caracteres de las facies lacustres y palustres. De esta forma, los
materiales de la facies palustre (en los que se encuentran los troncos fósiles) mues-
tran una mayor variabilidad en la distribución de tamaños de grano y una menor
plasticidad que los de la facies lacustre. 

Estas diferencias se trasladan directamente a los valores de permeabilidad
determinados paralela (kh) y perpendicularmente a los estratos (kv) lutíticos de
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ambas facies. Los correspondientes a los materiales de la facies lacustre son
bastante bajos y homogéneos, con valores de kv entre 8·10

–11
y  4·10

–11
m/s, sien-

do ligeramente mayores en el caso de kh (relaciones kh/kv mayores de uno). Los
de la facies palustre (encajantes del Bosque de Dunarobba) presentan valores
de kv ligeramente mayores y  más variables (entre 2·10

–10
y 3·10

–11
m/s), así co-

mo relaciones kh/kv menores de uno debido a la presencia de niveles limosos in-
tercalados entre las arcillas. 

Los valores de permeabilidad determinados en los niveles arenosos situados
por encima de la secuencia lutítica, o intercalados en la misma, son notablemente
más elevados, en torno los 10

–4
m/s. Ello favorece que la circulación de las aguas

subterráneas de la zona se produzca a través de estos materiales, especialmente a
techo de la secuencia lutítica donde son más abundantes. 

En este contexto, los bajos valores de permeabilidad existentes en el conjunto de
la secuencia lutítica determinan su actuación como barrera hidráulica frente a los flui-
dos que circulan, o han circulado, a través de los materiales arenosos. La permeabili-
dad todavía menor de los materiales lutíticos de la facies lacustre, respecto a la de la
facies palustre situada por debajo en la secuencia (y en la que se encajan los troncos
fósiles), ha podido restringir adicionalmente esta circulación, aislando todavía más los
materiales infrayacentes (facies palustre) de los posibles flujos de infiltración.

Transporte de gases a través de los materiales lutíticos
Los estudios de prospección de gases en suelos pueden ser utilizados, además

de como metodología de caracterización estructural, para determinar la efectivi-
dad de los materiales arcillosos como barrera frente a la migración de gases
(Duddridge et al., 1991; Lombardi y Valentini, 1996). Los propios caracteres de
la cuenca del Tíber, una cuenca con relleno fundamentalmente lutítico y con sis-
temas geotermales caracterizados por una importante fase gaseosa en su base, re-
sultan a priori muy adecuados  para este tipo de estudio.

Los resultados presentados por Ambrosetti et al. (1997) en este sentido tie-
nen todavía un carácter preliminar pero pueden reseñarse algunos aspectos de in-
terés, tanto sobre el transporte de gases en medios arcillosos como en sus
repercusiones en la conservación del bosque fósil. 

El análisis de la distribución de gases (fundamentalmente de Rn) a lo largo
de un perfil E-W de la cuenca ha evidenciado tres sectores bien definidos: el
sector oeste, caracterizado por elevadas concentraciones de gases, el sector cen-
tral con concentraciones mucho menores y el sector este, en el que de nuevo
aumentan las concentraciones. Las investigaciones gravimétricas indican que el
espesor de los materiales lutíticos aumenta de oeste a este, por lo que la poten-
cia de estos materiales no es el único factor que determina la mayor o menor fa-
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cilidad de migración de los gases. De esta forma, en el sector oeste aparecen im-
portantes anomalías de gases dado que se conjuga el poco espesor de la cober-
tera lutítica con la presencia de fracturas importantes que actúan como vías
preferenciales de transporte; en el sector este, con una cobertera lutítica muy
importante, la presencia de una falla de escala regional[69] condiciona la apari-
ción también de notables anomalías. Sólo en el sector central, sin sistemas de
fracturación importantes, el espesor de la secuencia lutítica parece haber ejerci-
do una función de barrera a la migración de gases. 

Los resultados de las campañas regionales de prospección indicaban que la zo-
na de Dunarobba se encontraba en una de estas vías de circulación preferente de flui-
dos dentro de la cuenca del Tíber. Por este motivo, y para determinar como incidía
esta circunstancia en la conservación del bosque fósil, se realizó una campaña de
prospección más detallada en este punto concreto de la cuenca. Los resultados de es-
ta campaña ponían de manifiesto la existencia de anomalías de los tres gases analiza-
dos (CO2, He y Rn) aunque ninguna de ellas afectaba, en concreto, la zona del
bosque fósil, disponiéndose a su alrededor (figura Du-3). La distribución areal de las
anomalías sugería la existencia de una compartimentación del material lutítico en
bloques limitados por fracturas, pero en sí mismos no fracturados, disponiéndose el
bosque de Dunarobba en uno de estos bloques individualizados.

En definitiva, los sistemas de fracturación que afectan a los materiales lutíti-
cos delimitan las vías preferenciales de migración de fluidos en la cuenca del
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Figura Du-3.
Esquema de la
distribución de las
anomalías de gases
en los suelos de la
zona de
Dunarobba. Se ha
sintetizado la
distribución de las
anomalías de CO2

y Rn obviado las
de He, ya que sus
resultados son
coincidentes con
los anteriores
(basado en
Ambrosetti et al.,
1997). Las
coordenadas están
expresadas en
kilómetros.

[69] Relacionada, asimismo, con el ascenso de soluciones termales, tal como atestiguan los depósitos travertíni-
cos de la zona.
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Tíber. En zonas sin una intensa fracturación, el espesor de la secuencia lutítica re-
sulta suficiente para impedir la migración de gases; sin embargo, en aquellas zo-
nas afectadas por sistemas de fracturas, la cobertera lutítica pierde su capacidad
de limitar esta migración. 

Ello supone que, a escala de cuenca, el relleno lutítico no se comporta como
una barrera efectiva frente a la migración de fluidos debido al cortocircuito pro-
vocado por los sistemas de fracturación. Sin embargo, a menor escala, estos siste-
mas de fracturación delimitan bloques que mantienen un comportamiento
coherente como barrera; estos bloques de material arcilloso, con una muy baja
conductividad hidráulica, impiden la circulación de fluidos que se orienta prefe-
rentemente a través de las fracturas limitantes. Esta circunstancia explicaría la
preservación del bosque de Dunarobba en una zona en la que existe un impor-
tante sistema de discontinuidades en los materiales. 

Geoquímica isotópica y movilidad de radionucleidos en el material lutítico
La caracterización isotópica se centró en los materiales lutíticos que se situa-

ban en torno a los troncos fósiles, analizando la distribución de los isótopos de Sr,
Ra, Th y U tanto en la vertical como en la horizontal respecto a los mismos.

Los valores de la relación 
87
Sr/

86
Sr se determinaron en las fracciones silicatadas

y carbonatadas de las muestras lutíticas. Los obtenidos en la fracción carbonatada
oscilan entre 0,70833 y 0,7087, valores que podrían estar asociados a la precipita-
ción de material cementante a partir de aguas meteóricas que hubiesen estado en
contacto con los materiales carbonatados meso y cenozoicos que afloran en el área
de Dunarobba. Los valores de esa relación varían apreciablemente entre las mues-
tras analizadas, lo que sugiere que cada horizonte sedimentario se comporta como
un sistema geoquímico cerrado. Los valores determinados en la fracción silicatada
de las muestras son mayores que los de la fracción carbonatada y también se com-
portan como un sistema cerrado respecto a esta última fracción.

Las concentraciones de U en los materiales arcillosos no muestran una relación
directa con el contenido de materia orgánica pese a que la materia orgánica consti-
tuye un efectivo sumidero para el U presente en las aguas intersticiales. Según
Barbieri et al. (1997), esta falta de correspondencia indicaría que la permeabilidad en
los distintos niveles sedimentarios (e incluso la de un mismo nivel) es lo suficiente-
mente baja como para evitar que la materia orgánica produzca una extracción siste-
mática del U, aunque esta interpretación necesitaría de un análisis más detallado.

Existe un evidente desequilibrio en la relación 
226

Ra/
238

U en al menos seis de
las muestras analizadas, desequilibrio provocado por la migración de 

226
Ra o 

230
Th

(padre del 
226

Ra) y no por la de 
238

U en los medios más reducidos (existe un exce-
so de este isótopo tanto en muestras enriquecidas como empobrecidas en materia
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orgánica). Además, la relación 
226

Ra/
228

Th marca idénticos estados de equilibrio o
desequilibrio que la 

226
Ra/

238
U, por lo que se puede concluir que el Th es el ele-

mento responsable de las variaciones observadas.
Los cálculos preliminares realizados sobre la distancia de migración caracte-

rística por difusión para 
230

Th, 
228

Th y 
234

U proporcionan valores de 20, 14 y 10 cm
respectivamente. Este grado de movilización de radionucleidos a escala micro o
mesoscópica en materiales arcillosos, y durante periodos de tiempo prolongados,
no supone la existencia de una migración macroscópica importante y se encuen-
tra asociada a sistemas cerrados de circulación de fluidos. 

En definitiva, las determinaciones isotópicas de Sr, U y Th en las fases carbo-
natadas y filosilicatadas de los materiales pelíticos parecen indicar que cada capa lu-
títica se comporta como un sistema geoquímico cerrado e individualizado. La
movilidad de esos radionucleidos en las arcillas de Dunarobba es muy reducida, al-
canzando escasas distancias de difusión. Todo ello sugiere la ausencia de un flujo ad-
vectivo importante (actual o pretérito) en los materiales lutíticos de Dunarobba. 

Hidrogeología e hidrogeoquímica

La zona de Dunarobba se inscribe en un sistema hidrogeológico notablemen-
te complejo tanto a escala local, por la heterogeneidad de los materiales detríticos
pliocenos, como regional, con la presencia de manifestaciones geotermales en la
zona. Hasta el momento sólo se han esbozado los principales rasgos de este siste-
ma recurriendo, fundamentalmente, a la interpretación de los datos hidrogeoquí-
micos dentro del contexto estructural de la zona (Tazioli y Zuppi, 1997). 

En la zona de Dunarobba confluyen tres sistemas de flujo subterráneo
(Ambrosetti et al., 1995; Tazioli y Zuppi, 1997): 

• un sistema de flujo asociado al acuífero más superficial, representado por
las aguas de tipo bicarbonatado-cálcico que circulan por los materiales
detríticos del Plioceno. La composición isotópica de las soluciones refle-
ja su carácter superficial (los valores de δ

18
O = -6‰ respecto a SMOW y

de δ
13

C = -12‰ respecto a PDB están controlados por las precipitaciones
y por el CO2 edáfico de la zona, respectivamente) y es apreciable la in-
fluencia antrópica en su quimismo,

• un sistema de flujo asociado al acuífero más profundo, representado tam-
bién por aguas de tipo bicarbonatado-cálcico pero con rasgos isotópicos
(δ

18
O = -5.5‰ respecto a SMOW y δ

13
C = 7.5‰ respecto a PDB) indica-

tivos de una marcada interacción con los materiales carbonatados meso-
zoicos infrayacentes y sin huellas de actividad antrópica en su quimismo, y

• un sistema de flujo intermedio entre los dos anteriores, constituido por aguas
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de tipo bicarbonatado-clorurado sódico, poco influenciadas por la actividad
antrópica, que circulan a través de los sedimentos Pliocenos más profundos o
a lo largo de la interfase con los materiales carbonatado-detríticos preplio-
cenos. Posiblemente, las aguas de este acuífero estén constituidas por solu-
ciones intersticiales aisladas (con sus caracteres originales clorurado sódicos)
en los niveles más profundos de los materiales pliocenos de la cuenca.

El acuífero detrítico superior, al que se asocia el bosque de Dunarobba, es
un acuífero heterogéneo de tipo multicapa, en el que los sistemas de flujo acti-
vo se asocian a los niveles arenosos de mayor permeabilidad intercalados en la
serie y limitados por los materiales lutíticos de baja permeabilidad. Debido a es-
tas diferencias, cada capa presenta sus propias características hidrológicas e hi-
droquímicas.

La recarga de este acuífero presenta una componente de infiltración superfi-
cial (figura Du-4) en la que, además, se evidencia la existencia de máximos esta-
cionales en las concentraciones en nitratos (y fosfatos) debidos a la movilización
de los fertilizantes utilizados en las labores agrícolas de la zona. Se trata de aguas
con valores de pH entre 7 y 8 y caracteres oxidantes, cuyo flujo queda restringi-
do a los niveles de mayor permeabilidad de la serie, sin afectar a los materiales lu-
títicos entre los que aparecen los troncos fósiles. 
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Figura Du-4.
Modelo conceptual
de funcionamiento
hidrogeológico en

la cuenca de
Dunarobba

(modificado de
Valentini et al.,

1997).
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No existen muchos datos sobre las características de las soluciones que saturan
los niveles más impermeables de este acuífero. Barbieri et al. (1997) señalan que las
aguas extraídas de las arcillas próximas a uno de los troncos fósiles presentan valores
de Eh de –30 a –94 mV y de pH de 7,39 a 8,66. Pese a la necesaria prudencia en la
interpretación de este tipo de análisis en extractos, estas características indicarían la
existencia de un ambiente reductor y básico (favorable a la preservación de la mate-
ria orgánica en estos niveles), poco o nada afectado por el carácter oxidante de las
soluciones circulantes a través de los materiales areníticos. Esta independencia se en-
cuentra confirmada por los datos isotópicos determinados en los materiales lutíticos
de este acuífero multicapa, datos que sugieren que cada capa se comporta como un
sistema geoquímicamente cerrado e individualizado del resto de materiales.

Además de la componente de infiltración, el acuífero superior presenta claras
contribuciones de los acuíferos inferiores a través del sistema de fracturas que afec-
ta a los materiales detríticos pliocenos (figura Du-4). El sistema de flujo más pro-
fundo tiene su recarga a través de los macizos carbonatados que rodean la cuenca
de Dunarobba y su parte inferior se encuentra en conexión con el acuífero Jurásico-
Triásico regional (a través de fracturas), así como afectada por fluidos derivados de
la actividad volcánica existente en la Italia Central. La interacción con los materia-
les evaporíticos triásicos que constituyen la base de este acuífero confiere a las aguas
elevadas concentraciones de Ca, Mg y SO4

2–
, y la influencia volcánica provoca la pre-

sencia de una fase gaseosa constituida fundamentalmente por CO2.
Se trata, por tanto, de un sistema geotermal de baja-media entalpía, similar

a los existentes en el Centro de Italia, cuya descarga se produce a través de los
manantiales termales de la zona (como el de San Gemini, a 20 km de
Dunarobba; figura Du-1A). Evidentemente, la presencia de estas manifestacio-
nes termales surgentes a través de los materiales detríticos pliocenos es indicati-
va, tanto de la existencia de conexiones directas entre el acuífero carbonatado y
la superficie, como de la posible participación de estas aguas profundas en la re-
carga del acuífero superior. 

Los análisis químicos de las muestras procedentes de los sondeos realizados en
la zona de Dunarobba han evidenciado la presencia de este tipo de aguas bicarbo-
natadas cálcicas más profundas, así como de aguas de tipo clorurado sódico del acuí-
fero intermedio. Estas últimas serían removilizadas por las aguas bicarbonatadas
cálcicas que, con una elevada presión de gases, las arrastrarían en su ascenso hacia
la superficie a través del sistema de fracturas. Ambos tipos de soluciones, las cloru-
radas sódicas y las bicarbonatadas cálcicas, se mantienen relativamente constantes
en el tiempo, definiendo fuertes anomalías de cloruro en los mapas de distribución
superficial realizados. Esta distribución es similar a la marcada por las anomalías de
He, Rn y CO2 encontradas en la campaña de prospección regional de gases en sue-

Análogos naturales

417

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  07:59  Página 417



los, indicando la presencia de una importante discontinuidad en la cuenca orienta-
da de NE a SW y evidenciando que la zona en la que aparecen los troncos fósiles se
encuentra en una vía preferencial de flujo de los fluidos profundos. Este fenómeno
de ascenso de fluidos se encuentra todavía activo y es consecuencia de la apreciable
actividad tectónica iniciada en el Plioceno. 

Pese a este complejo sistema de flujo (aguas y gases) aparentemente no se
producen mezclas entre los fluidos superficiales y los profundos excepto a fa-
vor de los sistemas de fracturación, por lo que los movimientos verticalizados
de fluidos se restringen exclusivamente a estos accidentes tectónicos. Los ma-
teriales lutíticos de baja permeabilidad afectados por estos sistemas de fractu-
ración mantienen su capacidad de aislamiento respecto a estos fluidos
profundos sólo en los bloques compartimentados por las fallas. El Bosque de
Dunarobba se encuentra en uno de esos bloques, circunstancia que explicaría
su conservación en una zona que, a gran escala, se sitúa en una vía de ascenso
preferente de fluidos.

Analogías

En la valoración sobre la importancia en la evaluación de la seguridad y en la
comunicación al público de los análogos incluidos dentro del proyecto MIRAGE
(Bruno et al., 1995a), el análogo de Dunarobba era considerado como de alta y
muy alta relevancia, respectivamente. 

La capacidad aislante a largo plazo de las barreras bentoníticas es un aspecto
de interés genérico en la evaluación de la seguridad. Y, per se, la existencia del
Bosque Fósil de Dunarobba es una demostración de esta capacidad, fácil de co-
municar a audiencias no técnicas. Sin embargo, los objetivos planteados en el tra-
bajo de Valentini et al. (1997) sobre este análogo se centraron en la determinación
de los procesos geológicos, hidrogeológicos y geoquímicos responsables de la pre-
servación del bosque fósil, es decir, las causas por las que la barrera arcillosa ac-
tuó como aislante de los troncos fósiles en este contexto geológico particular.

En este sentido, el estudio del Bosque de Dunarobba se aleja de los plantea-
mientos más frecuentes en el ámbito de los análogos naturales. No incluye (o lo
hace de forma muy general) el análisis de procesos específicos de interés directo
en relación con el comportamiento de las barreras arcillosas en la evaluación de la
seguridad, ni explota otras posibilidades de estudio como las relacionadas con la
degradación de la materia orgánica (por ejemplo, la especiación de elementos tra-
za en presencia de los componentes orgánicos derivados de la degradación de la
madera), la migración de radionucleidos o el papel de la actividad microbiana, as-
pectos todos ellos indicados en la revisión de Miller et al. (1994) como estudios
de potencial interés en este análogo.
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Quizás por ello, en la última revisión realizada sobre los análogos naturales
por Miller et al, (2000) sigue haciéndose referencia a este caso como un análo-
go mal caracterizado o de utilidad muy general y cualitativa. En este apartado
se recogen los resultados más significativos suministrados por este análogo, in-
cluyendo tanto los resaltados en el propio estudio como aquéllos otros destaca-
dos en la bibliografía sobre el tema (fundamentalmente, Miller et al., 1994,
2000). Las principales analogías se refieren a los materiales (bentonita y materia
orgánica) y a los procesos de transporte y retardo en ambientes arcillosos (in-
cluyendo el transporte de gases).

Analogías de materiales
Bentonita: función de barrera hidráulica
Una de las funciones clave de la barrera de bentonita es restringir el movi-

miento del agua y, en su caso, de radionucleidos en el sistema de almacenamien-
to. Tras el sellado del sistema de almacenamiento, las aguas subterráneas que
alcancen el campo próximo serán adsorbidas por la bentonita, provocando su ex-
pansión. Los límites físicos impuestos por la roca encajante restringirán esta ex-
pansión provocando: (a) un incremento en la presión de hinchamiento de la
bentonita confinada (que alcanzará valores de hasta varias decenas de MPa) y una
considerable reducción de su conductividad hidráulica; y (b) el desplazamiento
localizado de la bentonita a través de las pequeñas fisuras y grietas de la roca en-
cajante, taponando estas posibles vías de flujo y de transporte de solutos poten-
cialmente agresivos del contenedor y del combustible gastado. Además, durante
el hinchamiento, los espacios porosos de la bentonita quedan muy comprimidos
hasta el punto de que ni los microbios ni los coloides son capaces de moverse a
través de ellos. Combinados, todos estos procesos conducen a un aumento de la
capacidad de aislamiento del contenedor de su entorno.

Los árboles preservados de Dunarobba (Ambrosetti et al., 1992; Benvegnú et
al., 1988), todavía en su posición vertical original y compuestos de madera, consti-
tuyen un ejemplo excepcional de la capacidad de aislamiento de las arcillas. Estos
árboles están envueltos en arcillas lacustres por encima de las cuales hay depósitos
arenosos a través de los que circula el agua oxidante libremente. No obstante, la
baja conductividad hidráulica de la envuelta arcillosa (10

–13
m/s) respecto a la de

los materiales arenosos (10
–4

m/s) ha impedido la llegada de esas aguas a los tron-
cos, evitando su descomposición. Desgraciadamente no existe información deta-
llada sobre la distribución de las poblaciones microbianas ni sobre los contenidos
de coloides en las aguas que permita matizar esta conclusión cualitativa.

Pese a ello, la única referencia hecha a este análogo en un ejercicio de eva-
luación de la seguridad resalta, precisamente, el aspecto inhibidor de la actividad
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microbiana que parece mostrar la envuelta arcillosa de los troncos (SR-97; SKB,
1999b, Volumen de Procesos).

Celulosa
La degradación de la celulosa
En los ambientes naturales este material es bastante común y resulta conocido

que se descompone rápidamente cuando se encuentra expuesto al agua y a la at-
mósfera. Aunque en un sistema de almacenamiento no se van a producir condicio-
nes de exposición subaérea, la celulosa puede descomponerse para formar grandes
volúmenes de gas, principalmente metano y CO2, por medio de las siguientes reac-
ciones en cadena: (i) la hidrólisis de la celulosa para formar polisacáridos solubles;
(ii) hidrólisis (favorecida física y microbianamente) de los polisacáridos para formar
glucosa; y (iii) descomposición de la glucosa inducida por la actividad microbiana
(tanto anaeróbica como aeróbica) para formar compuestos orgánicos, CO2, H2 y
CH4. La primera reacción tiene lugar más rápidamente en condiciones de elevado
pH (un proceso usado industrialmente en la producción de papel) como las espe-
rables en un sistema de almacenamiento y, además, debido al bajo peso molecular
de los productos de la hidrólisis éstos serán fácilmente usados como substratos mi-
crobianos. Las reacciones segunda y tercera dependen de las poblaciones de bacte-
rias presentes en el campo próximo y de las condiciones redox imperantes.

En el sistema de almacenamiento, las reacciones de degradación de la ce-
lulosa pueden estar acopladas a las reacciones de corrosión de los metales
puesto que algunas de las reacciones aeróbicas competirán por los limitados
oxidantes disponibles, mientras que la producción de hidrógeno a partir de la
corrosión del metal puede inhibir algunas de las reacciones de degradación de
la celulosa. El balance real entre la corrosión metálica y la degradación de la
celulosa dependerá de los volúmenes relativos de estos materiales y de las con-
diciones fisicoquímicas particulares y será, por tanto, específico del lugar es-
tudiado. Sin embargo, este acoplamiento puede no ser importante puesto que
la fase aeróbica es previsible que sea de muy corta duración en el sistema de
almacenamiento.

En cualquier caso, en Dunarobba no puede analizarse este acoplamiento ya
que no existe analogía para los elementos metálicos involucrados. Sin embargo,
la existencia de árboles todavía compuestos por madera tras 2 Ma de enterra-
miento evidencia que la velocidad de degradación de la celulosa ha sido drásti-
camente reducida por el efecto protector de la envuelta arcillosa. Se trata de una
conclusión complementaria a la de la capacidad de aislamiento hidráulico co-
mentada en el apartado anterior y también básicamente cualitativa debido a la
inexistencia de estudios específicos.
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Productos de la degradación de celulosa
Los productos solubles de la destrucción de la celulosa incluyen moléculas

orgánicas que pueden actuar como agentes complejantes de algunos radionuclei-
dos insolubles, incrementando la solubilidad de los elementos tóxicos en el siste-
ma de almacenamiento. Los efectos de este proceso se han estudiado en el
laboratorio y en algunos pocos análogos.

Como parte del estudio de Dunarobba, se analizó experimentalmente el
efecto de los productos de degradación de la celulosa sobre la solubilidad del
Pu. Se encontró que la solubilidad de este elemento aumentaba en tres órde-
nes de magnitud (de 10

–11
a 10

–8
M) en un lixiviado de madera de Dunarobba

respecto a la que presentaba en una solución de NaOH. Si el proceso de de-
gradación de celulosa en un sistema de almacenamiento se redujese al rango del
observado en Dunarobba, ni la producción de gas ni el aumento de la solubi-
lidad de los radionucleidos serían problemas significativos. Este resultado po-
dría ser de interés en el caso de los almacenamientos de residuos de media-baja
actividad (en los que se incluyen materiales compuestos de celulosa). No obs-
tante, Miller et al., (1994, 2000) indican que el valor como analogía para este
tipo de residuos se encuentra muy limitado por la ausencia de condiciones al-
calinas en Dunarobba, condiciones que son esperables en este tipo de sistemas
de almacenamiento.

Analogías del transporte y retardo de radionucleidos
Transporte y retardo en materiales arcillosos
Este aspecto no constituyó una parte prioritaria del estudio del análogo aun-

que se obtuvieron algunos datos puntuales sobre la movilidad de algunos radio-
nucleidos (Sr, U, Th).

Los resultados obtenidos indicaban que la movilidad de estos elementos en las
arcillas de Dunarobba es muy reducida, alcanzando escasas distancias de migración.
Por otro lado, cada capa de material lutítico parecía comportarse como un sistema
geoquímico cerrado e individualizado. Todo ello sugiere la ausencia de un flujo ad-
vectivo importante (actual o pretérito) en los materiales lutíticos de Dunarobba.

El bosque fósil de Dunarobba podría proporcionar datos semicuantitativos
adicionales sobre algunos de los procesos de interés relacionados con el transpor-
te y retardo en materiales arcillosos. Así, la preservación de la celulosa en los ár-
boles, junto con sus productos de degradación, permitiría el estudio de la
formación de complejos de elementos traza a partir de arcillas con materia orgá-
nica de la madera, y su migración en un ambiente no perturbado y un periodo de
tiempo bien cuantificado de 1 Ma (Miller et al., 1994, 2000). No obstante, este ti-
po de estudios no han sido realizados hasta la fecha.
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Transporte de gases a través de materiales arcillosos
Los resultados presentados por Ambrosetti et al. (1997) tienen todavía un ca-

rácter preliminar pero pueden reseñarse algunos aspectos de interés, tanto sobre
el transporte de gases en medios arcillosos como sobre sus repercusiones en la
conservación del bosque fósil. 

Los resultados de las campañas regionales de prospección indicaron que la
zona de Dunarobba se encontraba en una de las vías de circulación preferente de
fluidos dentro de la cuenca del Tíber. Sin embargo, ninguna de las anomalías ga-
seosas detectadas afecta a la zona del bosque fósil sino que se disponen a su alre-
dedor. La distribución areal de las anomalías sugiere la existencia de una
compartimentación del material lutítico en bloques limitados por fracturas, pero
en sí mismos no fracturados, disponiéndose el bosque de Dunarobba en uno de
estos bloques individualizados.

La conclusión de estas observaciones se resume en que a escala de cuenca,
el material lutítico no se comporta como una barrera efectiva frente a la mi-
gración de fluidos debido al cortocircuito provocado por los sistemas de frac-
turación. Sin embargo, a menor escala, estos sistemas de fracturación delimitan
bloques que mantienen un comportamiento coherente como barrera; estos blo-
ques de material arcilloso, con una conductividad hidráulica muy baja, impi-
den la circulación de fluidos que se orienta preferentemente a través de las
fracturas limitantes. Esta circunstancia explicaría la preservación del bosque de
Dunarobba en una zona en la que existe un importante sistema de disconti-
nuidades en los materiales. 

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

La contribución más relevante de Dunarobba a la evaluación de la seguridad
es en el aumento de la confianza del concepto de almacenamiento planteado, en
este caso en relación con la capacidad aislante de las arcillas a largo plazo.

El estudio realizado por Valentini et al. (1997) confirma que la conservación
del bosque de Dunarobba está directamente relacionada con la capacidad ais-
lante de los materiales arcillosos que lo enterraron. Este hecho, en sí, sólo apo-
yaría la efectividad como barrera de esos materiales, premisa sobre la que surgió
el interés de este fenómeno como análogo natural. Sin embargo, quizás el as-
pecto más destacado de este trabajo se encuentre en la delimitación precisa del
contexto en el que funcionó esa barrera, aspecto normalmente olvidado cuando
se habla de este análogo. 

La formación arcillosa de Dunarobba representa una barrera hidráulica sólo
a escala local, en las zonas no relacionadas con el sistema de fracturación. A esca-
la de cuenca, la formación se comporta de forma frágil y representa un medio con-
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ductor de fluidos. No obstante, y aunque de forma local, estos resultados mani-
fiestan la notable actuación de las arcillas como barrera geológica frente al flujo y
migración de radionucleidos, incluso en un sistema tan complejo y con caracte-
rísticas tan inapropiadas para un AGP de RAA como el que se ha descrito (una
zona con tectónica activa, procesos de levantamiento e intensa erosión y/o flujos
subterráneos hidrotermales). 

Lo realmente excepcional no es que la barrera de arcillas haya preservado el
Bosque de Dunarobba durante dos millones de años, sino que lo haya hecho en
las condiciones a las que está sometido el sistema.

Aportaciones a la comunicación a audiencias no técnicas

Si bien los resultados obtenidos no parecen haber sido muy útiles para las ne-
cesidades de la evaluación de la seguridad, el análogo de Dunarobba muestra su
mayor potencial en la comunicación a audiencias no técnicas de la capacidad ais-
lante de las arcillas a largo plazo. De hecho, esta utilización del análogo es la más
referenciada en las revisiones sobre el tema (Miller et al., 1994, 2000).

El extraordinario grado de conservación del Bosque Fósil de Dunarobba ha
tenido un considerable reflejo en la difusión de su propia existencia en ámbitos
muy distintos, tanto actuales (periodísticos) como históricos (hay referencias al
mismo desde el siglo XVII; Benbegnú et al., 1988). Circunstancia que, evidente-
mente, puede facilitar todavía más el empleo de este análogo de cara al público.

Como ejemplo de la utilización de este análogo puede indicarse que constituye
uno de los ejemplos incluidos (junto con Oklo, Cigar Lake y el cañón del Kronan)
dentro de la  exhibición flotante que realiza el SKB sueco todos los veranos a bordo
del barco Sigyn. La experiencia obtenida en estas exhibiciones ha sido realmente po-
sitiva, suministrando al público una adecuada perspectiva de las escalas de tiempo
geológicas manejadas en la evaluación de la seguridad (Lindqvist, 1996).

1.3. Ambientes hiperalcalinos

El cemento es un componente importante en la mayor parte de los con-
ceptos de almacenamiento de residuos radiactivos que, independientemente
del tipo de residuos (de alta, media o baja actividad) se usará en distinta medi-
da en la construcción del sistema de almacenamiento. En los almacenamientos
de RAA su uso principal estará limitado a la estabilización de los túneles de ac-
ceso durante la fase de construcción, al sellado de fracturas y a su uso como ta-
pones permanentes durante el sellado final de túneles y galerías. En los
almacenamientos de baja y media los volúmenes de cemento y hormigón serán
mucho mayores (los componentes del residuo, la matriz de inmovilización, el
material de relleno y las estructuras de ingeniería); en tales casos el ambiente
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químico del campo próximo estará condicionado en gran medida por este ma-
terial. El conocimiento del ambiente químico del campo próximo es importan-
te en la evaluación de la seguridad puesto que afecta a la solubilidad y
especiación de los radionucleidos en el residuo y, por tanto, a su velocidad de
liberación y a la magnitud del retardo durante el transporte.

La aplicabilidad de los análogos hiperalcalinos a los RAA, resulta evidente des-
de el punto de vista del comportamiento de materiales y de los procesos implicados
en el transporte de radionucleidos a través del sistema multibarrera bajo tales con-
diciones. La analogía con los casos contemplados en este informe es quizás mas pa-
tente para los almacenamientos someros de residuos de baja y media actividad dada
la importancia del cemento en tales conceptos, la mayor posibilidad, a priori, de en-
trada de aguas oxicas en el sistema y formación de frentes de reacción.

Por otra parte, desde un punto de vista mas amplio y conceptual del comporta-
miento de los sistemas de almacenamiento, es importante destacar el potencial uso
de este tipo de análogos, al diseño y orientación de las instalaciones de almacena-
miento respecto del flujo general subterráneo y, por tanto, a las posibles configura-
ciones resultantes de las plumas hiperalcalinas en la evolución del sistema (figura
Hi-1). Este aspecto, parece no haberse tenido muy en cuenta, al menos de forma ex-
plícita, en la mayor parte de los estudios de seguridad realizados hasta la fecha.

En las escalas de tiempo requeridas para la seguridad de un AGP de RAA, el
cemento sufrirá varias etapas de degradación (Lagerblad y Trägardh, 1995) en
función de las características del medio, fundamentalmente de la composición del
agua subterránea y del material encajante.

Figura Hi-1.
Configuración del

sistema de
almacenamiento

de residuos versus
el flujo

subterráneo
general y

consiguientes
configuraciones de

las plumas
alcalinas

resultantes,
considerando

únicamente los
tapones finales de

las galerías de
almacenamiento

de hormigón. 
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Las propiedades favorables del cemento para su uso en un almacenamiento
de residuos radiactivos son su resistencia mecánica, su baja permeabilidad y el
mantenimiento de un ambiente alcalino a largo plazo. Esta última propiedad es de
particular relevancia en el confinamiento de los residuos radiactivos puesto que la
solubilidad de la mayoría de los radionucleidos y, por tanto, su potencial trans-
porte, son sustancialmente menores en ambientes fuertemente alcalinos (Berner,
1990; Langmuir, 1997; Vuorinen et al., 1998); . Un aspecto beneficioso adicional
de estos ambientes es la inhibición casi completa de la actividad bacteriana debi-
do a las condiciones extremas de pH.

El Cemento Portland (DSPC, Degerham Standard Portland Cement) es uno
de los tipos de cemento considerados en la construcción del sistema de almace-
namiento. Este tipo de cemento se fabrica calentando una mezcla de arcilla y ca-
liza en proporción 1:4 hasta una temperatura de 1.450 ºC. Cuando se enfría, las
fases de cemento son cristalinas, fundamentalmente alita y belita. Este material se
cuartea y mezcla con distintos aditivos (por ejemplo yeso) para dar al producto las
propiedades deseadas[70].

El hormigón es una mezcla de cemento, arena, grava o fragmentos de roca y
agua. El cemento y el agua forman la pasta de cemento, que se endurece debido a
las reacciones de hidratación de los granos del cemento. Los principales productos
de hidratación son silicatos de calcio hidratados pobremente cristalinos. Estos sili-
catos forman un gel que se conoce como CSH[71]. En el hormigón endurecido, las
fases CSH son las fases aglomerantes principales que mantienen unidos los granos
de cemento, arena y grava. El CSH es semicristalino con una relación Ca/Si que
puede variar de 0,8 a 3 y con cantidades variables de agua. El hormigón de refe-
rencia fabricado con cemento Portland tiene una relación Ca/Si en el CSH de 1,7.
Los minerales de CSH más próximos en composición son la tobermorita (C5S6H9 en
terminología de la industria del cemento; [Ca5Si6O16(OH)2·2-8H2O], como fórmula
completa) y la jennita (C9S6H11; [Ca9H2Si6O18(OH)8·6H2O]) junto con algunas fases
intermedias entre ellos que se denominan genéricamente CSH (I) y CSH (II)
(Karlsson y Lagerblad, 1998)[72].

Teniendo en cuenta las fases sólidas que forman el cemento es fácil suponer
que las aguas intersticiales tendrán una composición química muy específica ca-
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[70] La asociación de minerales metamórficos encontrada en Maqarin incluye algunos de estos minerales (beli-
ta/larnita, algunos otros silicatos de calcio e incluso sulfatos) generados por la combustión espontánea de las
margas bituminosas a una temperatura en torno a los 1000 ºC).

[71] CSH (Calcium Silicate Hidrates), silicatos hidratados de calcio. Siguiendo el estándar de la industria del ce-
mento: C=CaO; A=Al2O3; S=SiO2; H=H2O.

[72] La hidratación, carbonatación y sulfatización de los minerales metamórficos de Maqarin da lugar a una nue-
va asociación mineral (metamorfismo retrógrado) formada precisamente por este tipo de fases minerales.
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racterizada por un pH muy elevado (pH = 13) que ha llevado a denominarlas
aguas hiperalcalinas.

Algunos de los minerales del cemento que acabamos de describir, y la misma
composición (hiperalcalina) del agua intersticial de estos materiales, no suelen ser ha-
bituales en la naturaleza. Las aguas hiperalcalinas tienen su origen en sistemas natu-
rales poco comunes generados por complejas interacciones agua/roca en la
alteración de rocas ultramáficas (Análogo de Omán) o en la alteración de calizas y
margas metamorfizadas térmicamente (Análogo de Maqarin). En cuanto a los mine-
rales, uno de los mejores ejemplos naturales es el que se puede observar en Maqarin.

Los minerales del cemento en un sistema de AGP sufrirán inicialmente
una hidratación seguida de un lixiviado. En Maqarin, las reacciones de baja
temperatura con las fases del cemento (hidratación, carbonatación y sulfati-
zación) han creado un conjunto mineral de alteración retrógrada constitui-
do por: calcita, apatito, ettringita [Ca6Al2(SO4)3(OH)12·25H2O], thaumasita
[Ca6Si2(SO4)2(CO3)2(OH)12·24H2O] y portlandita [Ca(OH)2]. Localmente, y en
algunas venas y cavidades de disolución, se encontraron como minerales ma-
yoritarios yeso, afwillita [Ca3Si2O4(OH)6], apofilita [KCa4Si8O20(OH,F)·8H2O),
vaterita [CaCO3], birunita [Ca15(CO3)5.5(SiO3)8.5SO4·15H2O] y varias tobermori-
tas. Los últimos productos de alteración parecen ser silicatos hidratados de cal-
cio con relaciones Ca/Si 0.8 y 0.85, similares a las de tobermorita (C5S6H9). La
ettringita también es muy abundante y puede dominar las litologías alteradas,
asociándose en la mayoría de las fracturas a thaumasita. Como puede verse,
muchos de los minerales de este conjunto de alteración son comunes a los exis-
tentes en la pasta del cemento (portlandita, ettringita y CSH).

Finalmente hay que resaltar la utilidad que pueden tener los estudios de sis-
temas naturales en ambientes alcalinos para la comprobación de los códigos y me-
todologías de modelización que forman parte de cualquier evaluación del
comportamiento. En estas evaluaciones se utilizan modelos geoquímicos que per-
miten calcular la solubilidad y la especiación de los elementos químicos en solu-
ción acuosa. Su aplicación en el campo de los residuos radiactivos está, sin
embargo, limitada por la disponibilidad de datos relevantes en condiciones simi-
lares a las de almacenamiento a largo plazo y, por tanto, se suelen aplicar muchas
suposiciones simplistas en su uso en este campo. En particular hay muy pocos da-
tos para condiciones químicas tan extremas como las encontradas en las aguas in-
tersticiales del cemento o el hormigón. De ahí la importancia de estudiar este tipo
de condiciones en ambientes naturales y de comprobar la aplicabilidad de estos
códigos y las metodologías de uso a dichas condiciones.

Teniendo en cuenta las similitudes existentes entre estos sistemas naturales y
las condiciones que se darán en los conceptos de almacenamiento que planifican
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el uso de cemento, podemos señalar que los aspectos de mayor interés que pue-
den estudiarse en los análogos comentados (Omán y Maqarin) serán:

• la especiación y solubilidad de los radionucleidos y otros elementos en
condiciones de pH elevado donde los cálculos de solubilidad sugieren ve-
locidades de movilización en solución muy lentas;

• la interacción de fluidos de elevado pH con las rocas circundantes como
analogía de las aguas intersticiales que migran del sistema de almace-
namiento hacia la roca encajante, en un campo próximo con cemento;

• la naturaleza y viabilidad de los procesos geoquímicos inducidos microbio-
lógicamente, y su influencia en el proceso de degradación del residuo y la
consiguiente movilización de los radionucleidos en el campo próximo y

• la naturaleza y estabilidad de las especies coloidales formadas en aguas de
elevado pH, y en la interfase entre este agua y las aguas neutras.

A diferencia de Omán, el área de Maqarin presenta rocas enriquecidas en una
serie de elementos análogos a los relevantes en un inventario de radionucleidos
(U, Sr, Ba, Se, Mo, REE, Co, Ni, Cu, Zn y Pb). Además, en esta zona el proceso
de alteración sigue activo actualmente y las fuentes hiperalcalinas y otras descar-
gas de aguas subterráneas asociadas con esta alteración ofrecen una oportunidad
única para estudiar: (i) la movilidad de los elementos traza análogos en sistemas
de aguas alcalinas; (ii) evaluar los efectos a largo plazo de la hidratación del ce-
mento y la estabilidad de las fases del cemento; (iii) investigar la interacción de
una pluma hiperalcalina con la roca encajante y los efectos que en ella provoca (iv)
analizar el comportamiento de algunos elementos traza de interés en unas condi-
ciones tan extremas y tan poco conocidas como estas; y (v) analizar la geomicro-
biología del sistema de aguas hiperalcalinas.

1.3.1. Análogo natural de Maqarin (Jordania)

Introducción

El emplazamiento de Maqarin (NW de Jordania) es un lugar único puesto
que sus aguas subterráneas hiperalcalinas son producto del lixiviado de minerales
naturales de cemento (producidos como resultado de los procesos de hidrólisis,
carbonatación y sulfatización de un conjunto mineral generado previamente por
metamorfismo de alta temperatura y baja presión de margas y calizas[73]). La evo-
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[73] Procesos similares a los que conlleva la fabricación del cemento Pórtland (ver introducción de este apar-
tado): el calentamiento de una mezcla de arcilla y caliza (en este caso margas) hasta una temperatura de
1450 ºC (en torno a 1000ºC en Maqarin) y la mezcla de este material con agua para dar lugar a la “pasta
de cemento”.
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lución de estas aguas a través del encajante rocoso desarrolla un frente de reac-
ción que puede considerarse el análogo natural más apropiado del comporta-
miento a largo plazo de una pluma hiperalcalina esperable en un sistema de
almacenamiento con cemento (Khoury et al., 1992; Alexander et al., 1992). Ha
proporcionado además datos muy útiles sobre el comportamiento de algunos ele-
mentos traza de interés en unas condiciones poco conocidas, y de la influencia de
los coloides y de la actividad microbiana en los procesos de transporte y retardo
de radionucleidos, todo ello de relevancia directa para el comportamiento global
de un sistema de almacenamiento.

La fase I (1989-1991) del proyecto de estudio del análogo de Maqarin fue fi-
nanciada por el Swiss National Cooperative for Radioactive Waste Management
(NAGRA), Ontario Hydro y UK-Nirex Ltd.; la Fase II (1991-1993) por Nagra,
UK-Nirex y Swedish Nuclear Fuel and Waste Management Co. (SKB); y la Fase
III (1993-1995) por Nagra, UK-Nirex, SKB y UK-HMIP (Her Majesty's
Inspectorate of Pollution). Actualmente se está llevando a cabo la fase IV.

La fase I se enfocó hacia el estudio de las interacciones agua-roca entre las
aguas subterráneas dominadas por Ca-OH (pH 12,4-12,7) y los productos de la
alteración de los mármoles metamorfizados (fuente de los fluidos con elevado
pH), como un análogo de la zona con cemento en el campo próximo (Alexander
et al., 1992). Además de describir el término fuente (los minerales del cemento),
se llevó a cabo un ejercicio de comprobación predictiva de varias bases de datos
termodinámicos y de su aplicabilidad a las condiciones hiperalcalinas esperables
en un sistema de almacenamiento con cemento.

La fase II centró el estudio en la roca encajante margosa como un análogo de la
interacción de una pluma alcalina con la zona no perturbada del sistema de almace-
namiento. También se llevó a cabo una segunda fase de comprobación de bases de
datos termodinámicos (Linklater et al., 1996) y la comprobación de dos códigos aco-
plados de transporte reactivo que podrían usarse para predecir la extensión de la
interacción agua-roca en la pluma hiperalcalina. Finalmente, también se hizo un im-
portante esfuerzo en el estudio microbiológico (Coombs et al., 1998 a y b).

La fase III se centró en los detalles del sistema de aguas subterráneas de ma-
yor pH (hasta un máximo de 12,9). La presencia de una mayor proporción de ro-
cas silíceas (basaltos y sílex) en esta zona ha permitido el examen de las
interacciones agua/roca de más relevancia para sistemas de almacenamiento pla-
neados en rocas cristalinas. Otros objetivos de la fase 3 incluyeron una revisión bi-
bliográfica sobre los minerales ceolíticos de importancia relacionados con la
pluma hiperalcalina, un examen de la población coloidal y microbiana en las
aguas subterráneas hiperalcalinas y el estudio de la materia orgánica en la roca y
las aguas subterráneas (Smellie, 1997b).
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La descripción de este sistema comienza con el contexto geológico en el que se
enmarca el área de Maqarin, haciendo una descripción detallada de las característi-
cas geológicas de los materiales presentes. En el apartado de mineralogía y geoquí-
mica se describen los materiales de mayor interés que contienen los minerales de
cemento (las rocas originales y los productos de alteración) y los procesos de reten-
ción de radionucleidos que tienen lugar en dichos materiales. A continuación se
presentan las principales unidades hidrogeológicas de la zona y el modelo concep-
tual de flujo que define las vias principales para el movimiento de los radionuclei-
dos. En el apartado de hidrogeoquímica se describen las características más
relevantes de las aguas subterráneas de la zona, incluyendo los resultados generales
de los cálculos de especiación-solubilidad y el planteamiento de un modelo con-
ceptual de la hidrogeoquímica global del sistema. La modelización geoquímica re-
coge las simulaciones realizadas con el objetivo específico de reproducir el resultado
observado de los procesos de interacción de las aguas hiperalcalinas con los mate-
riales de la zona de cemento, para finalmente plantear un modelo conceptual de
evolución general de la pluma hiperalcalina generada. Además se presentan los re-
sultados del ejercicio de modelización predictiva (BPM) y los resultados en cuanto
a capacidad de los códigos y comparación de bases de datos en su uso en este tipo
de sistemas. Finalmente se describen las principales analogías y las aportaciones a la
evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas.

Marco geológico

El área de Maqarin (figura Ma-1) está constituida por una serie carbonatada
cretácico-terciaria cubierta por basaltos cuaternarios, suelos y aluviones. A través
de estos materiales aparecen una serie de surgencias caracterizadas por unos va-
lores de pH extremadamente elevados. En estas fuentes se produce la precipita-
ción localizada de depósitos travertínicos, estalactitas y estalagmitas formadas
como resultado de la rápida reacción de las aguas alcalinas con el CO2 atmosféri-
co. Las surgencias se concentran fundamentalmente en dos sistemas que se cono-
cen como el sistema de las Fuentes del Este y el sistema de las Fuentes del Oeste.

Lo más característico de este área es el desarrollo de una capa de cemento ge-
nerada por la alteración posterior de los minerales metamórficos generados du-
rante la combustión espontánea de unas margas muy ricas en materia orgánica
(pertenecientes a la Formación Margas Bituminosas). La interacción de estos ma-
teriales con las aguas de infiltración es la causante del desarrollo de aguas subte-
rráneas con pH elevado y del cortejo de minerales secundarios característicos en
la evolución de una pluma hiperalcalina (figura Ma-2).

Uno de los condicionantes geomorfológicos más importantes en este área es
la presencia del río Yarmouk (frontera natural entre Siria y Jordania). El valle del
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Yarmouk (figura Ma-3A), es un rasgo geomorfológico relativamente reciente y
originado por erosión a partir del valle del Rift. Este valle se ha formado por la
erosión de unos 400 m de potencia de materiales de la meseta de Irbid dejando
expuesta la Formación Margas Bituminosas que se encuentra por debajo de la
Formación Calizas Margosas, a su vez cubierta por los flujos de lava basáltica (fi-
gura Ma-3B). No hay evidencia de que el valle del Yarmouk esté controlado es-
tructuralmente por los eventos tectónicos asociados con el sistema de valles de rift
del Jordán. Sin embargo, esta zona tiene una cierta actividad sísmica.
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Regionalmente, los materiales muestran muy poca deformación y su estratifi-
cación es casi horizontal. Sin embargo a escala local aparece una cierta heteroge-
neidad relacionada con la tectónica gravitacional (deslizamientos) que se produce
a favor de las bruscas pendientes de las laderas (de 45º). Los terremotos pueden
ser un factor significativo en el inicio de los deslizamientos de tierra y en causar
rupturas abruptas de los estratos superficiales seguidas de la erosión por desliza-
miento de ladera. Se ha planteado la hipótesis de que estos mecanismos (o inclu-
so otros mecanismos gravitacionales asociados con periodos de fuertes lluvias)
han activado la combustión espontánea de la Formación Margas Bituminosas pa-
ra producir las zonas de cemento y, posteriormente, la formación de las aguas sub-
terráneas hiperalcalinas.
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Figura Ma-3. A.
Esquema
geológico del área
de Maqarin en el
que se muestran
los dos sistemas de
surgencias
estudiados FE
(Fuentes del Este)
y FO (Fuentes del
Oeste)
(modificado de
Khoury et al.,
1992). B.
Columna
estratigráfica
sintética del área
de Maqarin
(modificado de
Smellie, 1998).
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Los estudios más recientes sugieren la posibilidad de que los movimientos
de tierra y la combustión en el área de las Fuentes del Este ocurrieran hace
unos 6000 años, y consideran la posibilidad de una fase posterior (hipotética)
de deslizamientos en el área de las Fuentes del Oeste. La posible existencia de
estas dos fases sirve de apoyo a otras indicaciones (hidroquímicas, por ejemplo)
de que el sistema de las Fuentes del Este es más antiguo y evolucionado que el
de las Fuentes del Oeste.

Una hipótesis adicional relaciona la combustión espontánea con la existencia
de sumideros kársticos (hasta 20-30 m de profundidad) en la formación calcárea
suprayacente, que habrían facilitado la entrada de oxígeno y la subsiguiente com-
bustión. Sin embargo, la formación de estos sumideros es el resultado de proce-
sos geomorfológicos muy largos (decenas, cientos e incluso miles de años) y, por
tanto, no parece posible que hayan ayudado a la iniciación de la combustión ya
que, como se ha comentado previamente, ésta parece más ligada a la exposición
súbita de las margas al oxígeno y al agua.

La estratigrafía regional del área está esquematizada en la figura Ma-3B y es-
tá constituida por las formaciones que se detallan a continuación.

Formación Ammán
Es la unidad más antigua (Cretácico Superior) de interés en esta zona y está

formada por calizas finamente estratificadas, calizas silíceas y silexitas con un es-
pesor total de 90 m. Esta unidad no aflora en el área de estudio pero se ha iden-
tificado en sondeos.

Formación Margas Bituminosas
El mayor afloramiento de esta formación se sitúa en la zona de las Fuentes

del Este; hacia el Oeste estos afloramientos se acuñan y son mucho más redu-
cidos en la zona de las Fuentes del Oeste (figura Ma-3A). Las margas están for-
madas por biomicritas arcillosas con elevados contenidos de hidrocarburos.
Están compuestas esencialmente por calcita con cantidades accesorias de cuar-
zo, dolomita, apatito, pirita y minerales de la arcilla (illita, caolinita e interes-
tratificados illita-esmectita). La materia orgánica supone entre el 15 y el 20%
de la roca y el contenido de sulfuro puede alcanzar más del 12%. Estas calizas
están muy enriquecidas en elementos traza, particularmente Sr, Ba, Ni, Cu, Zn,
Co, Cr, V, U, Th, Se, Mo, Pb y REE.

La Formación Margas Bituminosas se sitúa concordante sobre la
Formación Ammán y en su parte superior se encuentran grandes concreciones
esféricas de caliza (de hasta 180 cm de diámetro) con finas bandas de sílex. El
espesor de esta formación en el área de estudio es de 220 m. La naturaleza arci-
llosa de esta formación da lugar a que se comporte como un eficaz acuicludo,
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además de proporcionar una “superficie lubricante” que permite el movimien-
to de los sedimentos suprayacentes. En algunas zonas, la parte superior de esta
formación y la parte inferior de la formación siguiente (Formación Calizas
Margosas) están altamente metamorfizadas y brechificadas. Esta zona es la que
se conoce como “zona de cemento” (figura Ma-4).

Zona de cemento (unidad metamórfica)
El conjunto metamórfico pertenece a las facies de sanidinita y de cornea-

nas piroxénicas (Winkler, 1976; Treiman y Essene, 1983) y es similar al encon-
trado en el metamorfismo de contacto de intrusiones ígneas sobre calizas y
margas. En esta zona, sin embargo, no hay ninguna relación espacial entre los
basaltos y las rocas metamórficas (como ya hemos comentado, situadas entre
las formaciones Margas Bituminosas y Calizas Margosas), por lo que se consi-
dera que estas rocas han sufrido un metamorfismo térmico como resultado de
la combustión espontánea de las rocas bituminosas (Khuory y Nassir, 1982b),
proceso para el que se han calculado temperaturas de más de 1000 ºC (Khoury
y Milodowski, 1992). El resultado de este proceso de combustión es una dis-
tribución irregular de rocas metamórficas calcinadas (zona de cemento;
Khoury y Nassir, 1982; y Harza, 1982) generalmente discontinuas y lenticula-
res (figuras Ma-3 y Ma-4). 
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Figura Ma-4.
Corte esquemático
de la situación
hidrogeológica del
área de las
Fuentes del Oeste.
La descarga en la
base del Valle del
Yarmouk se
produce,
fundamentalment
e, en la interfase
entre el coluvión y
el aluvión
cementado
(modificado de
Smellie, 1998).
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Además de los minerales metamórficos, en esta zona aparecen una serie de
minerales producidos por la alteración de los primeros y que consisten funda-
mentalmente en silicatos hidratados de calcio, sulfatos, carbonatos y óxidos/hi-
dróxidos (Khoury et al., 1992; Clark et al., 1992).

Formación Calizas margosas (biomicritas arcillosas)
Es la principal unidad litológica del área de Maqarin, con espesores de entre

300 y 390 m (figura Ma-3). Aflora a ambos lados del Valle del Yarmouk (Jordania
y Siria) y se sitúa en conformidad sobre la unidad anterior. Está formada por ca-
lizas, capas de silexitas y margas.

Esta formación está muy karstificada con sumideros de hasta 40 m de diáme-
tro y 20 de profundidad. Además, en las áreas afectadas por el metamorfismo, la
formación está muy fracturada y diaclasada y muestra una gran reducción de vo-
lumen tanto vertical como lateral. Esto aumenta considerablemente la permeabi-
lidad de las calizas en estas zonas.

Basaltos
Los afloramientos de basaltos pleistocenos, de unos 8000 años de antigüedad,

tienen espesores máximos de 100 m. Se trata de basaltos olivínicos alcalinos. Se
sitúan directamente por encima de la Formación Calizas Margosas o por encima
de un horizonte de paleosuelos que puede tener espesores de hasta 3 m. El suelo
está litificado e incluye clastos de las rocas del entorno, calizas silíceas y margas.
La mineralogía de los paleosuelos está constituida por cuarzo, illita y caolinita,
junto con calcita como material de relleno secundario.

Coluvión
En la zona de las Fuentes del Oeste, los sedimentos cuaternarios son bastante he-

terogéneos y se disponen fundamentalmente como derrubios de ladera a través de los
cuales se producen las surgencias de aguas hiperalcalinas. Estos depósitos coluviales
(figura Ma-4) comprenden una unidad inferior de gravas y cantos fluviales, una uni-
dad suprayacente coluvial, y una fina capa de suelo con una zona transicional pobre-
mente definida de coluvión débilmente cementado y finamente meteorizado. La
unidad más importante es la constituida por el coluvión. Esta unidad está formada por
fragmentos angulosos de caliza margosa y biomicrita, fragmentos de rocas basálticas
y fragmentos de sílex todos ellos empastados en una matriz margosa de grano fino.

Mineralogía y geoquímica

En este apartado se hará mención especial de las características mineralógicas
y geoquímicas de los materiales afectados por todo el proceso de generación y
desarrollo de una pluma hiperalcalina: el material original son las margas bitumi-
nosas que sufren un proceso de combustión que genera un conjunto mineral me-
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tamórfico el cual, a su vez, es alterado (in situ) por las aguas subterráneas trans-
formándose en minerales de cemento e imprimiendo a las aguas su carácter de hi-
peralcalinidad; el avance del flujo de estas aguas a través de los materiales
encajantes inalterados provoca el desarrollo de una serie de productos de altera-
ción, de las margas aguas abajo (Fuentes del Este) y de los materiales coluviales
en los puntos de surgencia (Fuentes del Oeste; figuras Ma-2 y Ma-4) que permi-
ten estudiar los efectos de un frente de reacción hiperalcalino.

Margas Bituminosas
Estas margas contienen un 60% de calcita, un 6% de cuarzo, un 5% de mi-

nerales de la arcilla (caolinita e illita) y un 20% de materia orgánica a la que se
asocia una concentración importante de Cr, Cu, Mo, Ni, V y Zn. En cuanto a los
minerales autigénicos, destacan la pirita (1-5% de la roca total), el apatito, la glau-
conita y la colofana; en cantidades traza aparecen algunos sulfuros de Zn, Cd, Pb
y Cu, minerales de Se-Ni-Fe y seleniatos y sulfatos de Ca y Sr, además de calcita y
cuarzo autigénicos.

La distribución de U en la matriz es generalmente uniforme. El contenido es
relativamente elevado (10-20 ppm) y mayor en las margas más ricas en materia or-
gánica. El uranio también aparece enriquecido en el apatito (hasta 50 ppm) y en
los productos de oxidación de la pirita (50-100 ppm). Sin embargo, en los relle-
nos de fisuras compuestos por ettringita o calcita no hay U detectable. El Th está
presente en muy bajas concentraciones (< 1 ppm) y no se han identificado mine-
rales de Th.

El mayor porcentaje de Se aparece sustituyendo al S en la pirita (hasta el 5-10% de Se), aunque

también aparece formando minerales propios (selenio nativo y seleniuros de Ni-Fe) y en los

productos de meteorización de sulfuros y seleniuros (seleniatos y soluciones sólidas de yeso y

basanita). Estas últimas fases son muy importantes en el sistema por su elevada solubilidad.

Zn, Ni, Cu y Pb están presentes en cantidades traza en la esfalerita y como seleniuros de Ni-

Fe. Sin embargo, cuantitativamente estas fases son menores y es la pirita la que da cuenta de

las sustituciones y soluciones sólidas con Pb y Cu, además de contener cantidades significati-

vas de As y Se. El Zn también está en cantidades traza (0,2-0,5%) en la calcita autigénica susti-

tuyendo al Ca.

La glauconita autigénica contiene cantidades significativas de V y Cr y es probablemente la

fuente principal de este elemento en las margas. Los productos de alteración secundaria de

goethita, pirita o glauconita también están enriquecidos en estos elementos y pueden repre-

sentar una fuente secundaria en los sistemas aerobios someros de aguas subterráneas.

Sr y Ba están presentes en la fracción carbonatada y en menor proporción en el apatito y la

colofana. Aunque no hay minerales puros de Sr, está presente en sulfatos secundarios de Ca-

Sr y en seleniatos formados por la reacción de los productos de la oxidación ácida de la pirita

con la calcita. Estos minerales secundarios son muy solubles y pueden contribuir significativa-

mente a la cantidad de Sr que pasa a las aguas intersticiales.
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Zona de cemento
El conjunto mineral de alta temperatura (en la zona metamorfizada, tabla Ma-

1) incluye grafito, larnita, diópsido, bassanita, granate, wollastonita, spurrita,
ellestadita, brownmillerita y anortita; todos ellos generados durante el proceso de
combustión espontánea de las margas bituminosas.

Los procesos de hidrólisis, carbonatación y sulfatización de este conjunto
mineral han producido minerales secundarios como (tabla Ma-1) silicatos hi-
dratados de calcio (CSH; tobermorita, jennita, afwillita), sulfatos (ettringita,
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Minerales de
alta 

temperatura Fórmula ideal
en la zona

metamórfica

Grafito C

Larnita Ca2SiO2

Diópsido Ca(Al,Fe)Si2O6

Bassanita CaSO4·0.5H2O

Granate Ca3Al2Si3O12

Wollastonita CaSiO3

Spurrita Ca5(SiO4)2(CO3)

Ellestadita Ca10(SiO4)3(SO4)3O24 (Cl,OH,F)2

Brownmillerita Ca2(Al,Fe)2O5

Anortita CaAl2Si2O8

Ferrita-Ca CaFe2O3

Ferrita mineral no identificado con Ba, 

Cr, Al, Ti, Mg, Zn y Mn

Oldhamita solución sólida CaS-CaS0.9Se0.1

Fluorapatito Ca10(PO4)6F2

Tabla Ma-1.
Minerales

principales y
secundarios más

representativos de
la zona

metamórfica
(modificada de

Khuory y Nassir,
1991).

Minerales 
secundarios 
en la zona Fórmula ideal

metamórfica 
y las fuentes

Calcita 

Vaterita CaCO3

Aragonito

Kutnahorita Ca0.75(Mn,Mg)0.26CO3

Estroncianita SrCO3

Hematites Fe2O3

Gibbsita Al(OH)3

Portlandita Ca(OH)2

Cuarzo SiO2

Ópalo-CT

Ópalo-A SiO2·nH2O

Baritina BaSO4

Yeso CaSO4·2H2O

Basanita CaSO4·0.5H2O

Hashemita solución sólida completa entre 

BaCrO4/BaSO4

Ettringita Ca6Al2(SO4)3(OH)12·25H2O

Thaumasita Ca6Si2(SO4)2(CO3)2(OH)12·24H2O

Hidroxiapatito Ca10(PO4)6(OH)2

Fluorapatito Ca10(PO4)6F2

Afwillita Ca3Si2O4(OH)6

Tobermorita Ca5Si6O16(OH)2·2-8H2O

Jennita Ca9H2Si6O18(OH)8·6H2O

CSH (gel) amorfo; indefinido

Silicato-Ca y U indefinido
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thaumasita, hashemita, baritina, yeso), carbonatos (calcita, vaterita, aragonito,
kutnahorita) y óxidos/hidróxidos (portlandita, hematites, gibbsita;  Khoury et
al., 1992; Clark et al., 1992). Este conjunto mineral es el que constituye la zona
de cemento propiamente dicha.

Las transformaciones minerales producidas en el paso de las margas meta-
morfizadas a la zona de cemento provocan un proceso paralelo de movilización y
posterior retención de los elementos químicos. Algunos de los procesos más rele-
vantes se describen a continuación.

El uranio se moviliza y redistribuye durante la hidratación y alteración de las ro-
cas metamórficas y por la acción de los fluidos hiperalcalinos sobre las calizas bitumi-
nosas. Las fases primarias (oxicarbonatos de Ca-U y apatito) se alteran rápidamente
al contacto con las aguas. El U se redistribuye parcialmente en la matriz (en los mine-
rales secundarios de grano fino como portlandita, calcita, ettringita, thaumasita y óxi-
dos y oxihidróxidos de hierro). Sin embargo, las concentraciones determinadas en los
productos secundarios no justifican el total de U liberado por la alteración de las fa-
ses primarias, lo cual indica que hay una pérdida global de U del sistema (esta con-
clusión también se deduce de los datos de las series de desintegración). Lo mismo
sucede con el Th, aunque, a diferencia del uranio, la localización concreta del Th en
algún mineral específico del conjunto de alteración no ha sido identificada.

No se han encontrado minerales secundarios de Se en las rocas metamórficas alteradas e

hidratadas. Sin embargo, los minerales primarios ricos en Se como la oldhamita y los sele-

niuros de Cu-K, son rápidamente disueltos durante la alteración. Los resultados indican que

pequeñas cantidades de Se se incorporan en sulfatos secundarios como la ettringita. La com-

paración de los datos geoquímicos de roca total de las litologías alteradas e inalteradas indica

que el Se se libera durante la alteración. Por último, la alteración de sulfuros autigénicos (prin-

cipalmente pirita) en las margas bituminosas da como resultado la precipitación de yeso se-

cundario rico en Se y de seleniatos de Ca y de Ca-Sr. Sin embargo, estas fases son

probablemente resultado de la oxidación meteórica más que de la precipitación a partir de

aguas hiperalcalinas.

Se han identificado cantidades traza de sulfatos de Cu, Zn, Pb y carbonatos e hidróxidos de Cu

y Zn como fases secundarias en las rocas metamórficas alteradas, procedentes de minerales pri-

marios como seleniuros, sulfuros y óxidos complejos (tipo ferritas y aluminatos) o asociados en

cantidades traza a otros minerales. Son de grano muy fino y su mineralogía precisa está todavía

sin determinar. La mayoría de estos elementos son también incorporados en los principales pro-

ductos de alteración (thaumasita, ettringita, vaterita y calcita).

El cromo (procedente de óxidos metálicos o de inclusiones en apatito) está presente en cantidades

significativas como elemento traza incorporado en la ettringita (hasta 4000 ppm) y el yeso (>1400

ppm), como CrO4 sustituyendo al SO4.

El principal mineral secundario de Ba es la baritina y generalmente está enriquecida en Cr. Se ha

identificado una solución sólida completa de baritina y cromato de bario (hashemita) en las rocas

alteradas. El Sr está presente en la celestina y en soluciones sólidas entre celestina, baritina y
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hashemita. Sin embargo, también está presente como elemento traza en ettringita, thaumasita, cal-

cita, yeso y vaterita. Tanto Sr como Ba tienen un comportamiento geoquímico similar al del Ra y

son buenos análogos geoquímicos de este elemento. Sr y Ba parecen ser relativamente móviles du-

rante la alteración de los minerales metamórficos y han sufrido una clara redistribución. Se supone

que el Ra se comportará igual y los estudios de series de desintegración sugieren que, de hecho, el

Ra se concentra en carbonatos secundarios y en los productos de alteración ricos en sulfato.

Productos de alteración
Para poder entender los efectos provocados por el avance de las aguas hiperalca-

linas a través del encajante inalterado, se ha hecho un estudio detallado para caracteri-
zar las fases que constituyen los productos secundarios de la alteración provocada por
estas aguas. Para ello se realizaron dos estudios sobre la interacción de las aguas de ele-
vado pH con las rocas de caja no metamorfizadas en cada una de las zonas de estudio:
la formación margosa en las Fuentes del Este, y los clastos de basaltos, rocas silexíticas
y margas que forman los depósitos de coluvión en las Fuentes del Oeste. Mediante es-
te estudio se ha intentado caracterizar la forma, desarrollo y productos finales de la al-
teración de los materiales encajantes por la acción de las soluciones hiperalcalinas.

Fuentes del Oeste: interacción de las aguas hiperalcalinas con el material
coluvial

Los clastos basálticos son, de todos los tipos de clastos analizados, los que
muestran mayor grado de reacción, caracterizada por productos de alteración se-
cundarios de CSH (Calcium Silicate Hidrates) y CASH (Calcium Aluminium Silicate
Hidrates) dispuestos en capas (anillos) alrededor de esos clastos. Las fases más reac-
tivas de esta litología son la matriz vítrea, las plagioclasas y el feldespato potásico.

Los clastos de sílex están compuestos por cuarzo de grano muy fino o crip-
tocristalino, incluyendo posiblemente sílice amorfa pobremente cristalina. El gra-
do de reacción con las aguas hiperalcalinas es variable, pudiendo observarse tanto
un reemplazamiento de calcita o aragonito de grano fino alrededor de los márge-
nes de los clastos, como una disolución total de estos minerales y su reemplaza-
miento por fases sólidas amorfas del tipo de los geles de CSH (con Al y Mg).

Los clastos de caliza biomicrítica arcillosa (o caliza margosa) muestran única-
mente un ligero lixiviado en contacto con las aguas hiperalcalinas. Sin embargo,
estos clastos dolomicríticos muestran una disolución de la matriz dolomítica y un
relleno posterior por material microporoso y sin estructura, rico en Ca-Si-S-Al.
Desgraciadamente el tamaño de grano es demasiado fino para una identificación
positiva, aunque posiblemente se trata de ettringita-thaumasita.

Se observa una reactividad similar en la matriz arenoso-limosa que caracteri-
za al coluvión. Las plagioclasas están muy corroídas y aparecen sólo como relictos
dentro de una pasta de gel fino de CASH. Los granos de cuarzo detrítico y sílex
pueden estar también corroídos y reemplazados por minerales CASH.
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En general, muchos de estos productos de alteración son demasiado finos pa-
ra ser claramente identificados con técnicas de microscopía óptica o electrónica y se
recurrió a la observación de las fases minerales secundarias que rellenan la porosi-
dad intergranular entre clastos, o las cavidades en los clastos basálticos. Mediante
estas observaciones y lo obtenido a partir de los anillos de reacción alrededor de los
clastos se pudo reconstruir la secuencia de precipitación de estas fases secundarias:
formación inicial de ceolitas ricas en Ca o geles ceolíticos, estos geles se hacen ines-
tables y son parcialmente reemplazados y/o englobados por un anillo de reacción
de minerales CSH o CASH, posteriormente se forman sulfatos de tipo ettringita y
thaumasita, y finalmente se produce la precipitación de carbonatos secundarios, en
la mayoría de los casos reemplazando a los minerales CSH y CASH.

Todos estos datos sugieren que existe un rango mucho más amplio de fases y
composiciones de lo que se esperaba inicialmente y que, a pesar de las marcadas
diferencias en los conjuntos mineralógicos primarios constituyentes de los clastos,
los productos de alteración de todos ellos son similares.

Fuentes del Este: interacción de las aguas hiperalcalinas con las margas
bituminosas

A diferencia de la zona anterior en la que la interacción de las aguas hiperal-
calinas se produce con los clastos del material coluvial (en las zonas de surgencia),
en esta zona la interacción con la roca se produce en las inmediaciones de la zo-
na de cemento y los productos de alteración aparecen como rellenos de las frac-
turas existentes en las margas bituminosas.

El proceso de mineralización secundaria de las fracturas indica que las pri-
meras fases en formarse, después de carbonatos y sulfatos son las de CSH
(Milodowski et al., 1998). La descarga de aguas subterráneas desde la zona de ce-
mento hacia las fracturas en la marga adyacente, probablemente habrá alcanza-
do un pH muy elevado (a diferencia del caso anterior en el que el primer impacto
de la pluma no tiene un pH tan alto por encontrarse más lejos del foco alcalino
y haber reaccionado ya con las litologías encajantes). Por tanto, las fases CSH son
más estables que las ceolitas y por ello precipitan antes. Las ceolitas sólo se for-
marán al final del proceso cuando el flujo del agua haya disminuido por cemen-
tación de la matriz margosa. En esta etapa el pH habrá descendido y la
concentración de Si y Al habrá aumentado en las aguas (con movimiento lento)
de las fracturas, debido al aumento del tiempo de residencia (interacción agua-
roca más larga). En esas condiciones la precipitación de ceolitas se hace estable.
De esta forma, la secuencia de minerales encontrada a lo largo de las vías prefe-
rentes de flujo de las aguas subterráneas a través de las margas, es la siguiente:
aragonito o calcita, yeso, ettringita-thaumasita, CSH y ceolitas.
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Comparando las secuencias minerales obtenidas como productos de altera-
ción en los dos sistemas de Maqarin (Fuentes del Oeste y Fuentes del Este), se
puede comprobar que aunque el tipo de minerales es el mismo, el orden de apa-
rición de las fases sólidas es justo el inverso. En apartados posteriores se analiza-
rá el significado de este hecho.

Procesos de retención
Distribución de los elementos traza en los productos de alteración
Una vez caracterizadas las fases que constituyen los productos de alteración

de estos sistemas, se hizo un estudio sobre la distribución de los elementos traza
en dichas fases. El estudio se llevó a cabo en las calizas margosas de las Fuentes
del Este donde estas fases tienen un mayor desarrollo en las fracturas. En las
Fuentes del Oeste, los anillos de alteración alrededor de los clastos son demasia-
do finos como para permitir determinaciones tan precisas. Sin embargo, previsi-
blemente el comportamiento de los elementos traza ha de ser similar.

Incluso en la zona de las Fuentes del Este, la mineralización de las fracturas
y la alteración de la pared rocosa asociada con la alteración hiperalcalina de las
biomicritas arcillosas bituminosas es muy compleja. La mayoría de las venas tie-
nen una mineralización policíclica y poliminerálica que dificulta considerable-
mente su estudio. En muchos casos, las venas están ahora completamente selladas
y las aguas subterráneas asociadas con su formación ya no están presentes.

Esto es un problema para la identificación cuantitativa de coeficientes de
reparto es decir, para la identificación de los principales sumideros de los ele-
mentos traza (y los valores de su incorporación) entre los minerales de la para-
génesis de alteración. Sin embargo, se pueden apuntar una serie de conclusiones
cualitativas con respecto a los elementos más relevantes para la evaluación de la
seguridad (U, Ba, Sr, Pb).

Las ceolitas parecen ser el mayor sumidero de elementos (tabla Ma-2). Desde
el punto de vista de los análogos es el mineral más importante con respecto a la
concentración de U, incorporando mucha más cantidad que cualquier otro pro-
ducto de alteración. Jennita, brucita, portlandita y CSH también son sumideros
importantes del U. Estos minerales explican la concentración de U y de otros ele-
mentos traza encontrados en las paredes alteradas adyacentes a las fracturas.
Jennita y CSH son volumétricamente más importantes que las ceolitas u otros mi-
nerales mucho más enriquecidos en U que ellos; por tanto, estas fases, aunque me-
nos ricas en U, serán los minerales más importantes involucrados en su fijación.
La brucita también incorpora cantidades significativas de U, pero aparece dentro
de las zonas de fractura de las rocas metamórficas más que en la roca encajante no
metamorfizada. Sin embargo, también puede haber brucita secundaria de grano
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muy fino formada por concentración residual dentro de la pared rocosa lixiviada,
y puede actuar como sumidero importante del uranio en la matriz rocosa.

Las ceolitas, la jennita y los minerales CSH son los principales sumideros
de Ba, Sr y Pb dentro del sistema de fracturas de las margas, aunque las ceoli-
tas son abundantes sólo en las proximidades de la zona metamórfica. La por-
tlandita es un sumidero potencial muy importante de estos elementos, pero, de
nuevo, sólo es abundante en la zona metamórfica y es volumétricamente insig-
nificante en el sistema de fracturas de las margas. Calcita y aragonito también
concentran Sr y Ba pero estos minerales son generalmente minoritarios excep-
to en las zonas donde las aguas subterráneas interaccionan con el CO2 atmos-
férico. El Ba es un análogo particularmente bueno del Ra y su estudio podría
sugerir, por analogía, que CSH y jennita pueden ser las fases más importantes
en la fijación de Ra en Maqarin.

Por el contrario, ettringita y thaumasita, parecen incorporar menores canti-
dades de elementos traza, excepto Cr y Zn. En particular, tienen bajas concentra-
ciones de U y Pb, y también bastante menos Sr y Ba que las ceolitas, el CSH y la
jennita. Sin embargo, estos dos minerales son en volumen los productos de alte-
ración principales en el sistema de fracturas de las margas y, de hecho, a distan-
cias mayores de 80-90 m aguas abajo de la zona metamórfica ettringita y
thaumasita son los principales productos de alteración.

Los estudios de laboratorio han demostrado que Sr y Ba en las ceolitas, y Sr,
Ba y Pb en CSH y jennita están incorporados por co-precipitación con soluciones
sólidas de Ca, más que por intercambio iónico o sorción. El caso del uranio es al-
go más complicado y se desconoce su mecanismo de incorporación.
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Tabla Ma-2.
Minerales de
relleno de
fracturas que
actúan como
sumideros de
distintos
elementos traza
(tomado de
Linklater et al.,
1998).
Los símbolos
entre paréntesis
indican un papel
subordinado del
mineral como
sumidero de ese
elemento traza

Jennita

Ceolita ✪ ✪ ✪ ✪ ✪ ✪ ✪ (✪) ✪

(wairakita)

Ettringita ✪ ✪

Thaumasita

Calcita (✪) ✪

Aragonito ✪

CSH ✪ (✪) ✪ ✪ ✪ (✪)

Brucita (✪) ✪

Portlandita ✪ ✪ (✪) ✪ ✪ ✪ (✪) (✪)

Mineral Ba Sr Fe Cr Cu Zn Mn Co Pb Th U
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Por lo que se ha deducido del tipo de secuencias mineralógicas en el proceso
de alteración, este estudio de Maqarin demuestra que ettringita-thaumasita y
CSH-tobermorita-jennita-ceolita se alternan en la precipitación, probablemente
debido a fluctuaciones en la concentración de sulfato y sílice en el agua subterrá-
nea (por razones todavía indeterminadas). Estos minerales aparecen a menudo re-
emplazándose unos a otros. Como se ha comentado, el segundo grupo de
minerales retiran importantes cantidades de U, Pb, Sr y Ba de la solución y, por
tanto, cuando son reemplazados por los minerales del primer grupo gran parte de
estos elementos se libera de nuevo al agua subterránea.

Difusión en la matriz
El estudio de las rocas margosas ha puesto de manifiesto que la difusión en la

matriz rocosa adyacente a las zonas conductivas está influenciada por la presencia
de redes de microfracturas que se extienden varias decenas de milímetros en el in-
terior de la roca encajante. Según esto, la concentración de Cr, Ni, Se, S, Mo, Cs
y Ba está modificada (concentraciones más elevadas) hasta 30-40 mm de distancia
desde la superficie de las fracturas, siendo particularmente alta en el borde de la
pared rocosa inmediata. Estos mismos elementos se concentran en las mineraliza-
ciones dominantes de los rellenos de fracturas (ettringita, thaumasita, jennita y ba-
ritina). A mayores distancias de las fracturas principales (> 40 mm) la
composición geoquímica de la roca encajante tiende a la composición de fondo,
indicando ausencia de efectos de la alteración.

En cuanto a los estudios de las series de desintegración del uranio en varios
perfiles rocosos en las zonas de fractura, los resultados han mostrado muy poca
desviación de la unidad en las relaciones 

234
U/

238
U y 

230
Th/

234
U, indicando que no

ha habido variaciones significativas de estos isótopos en los últimos 1 a 0,3 Ma.
Por el contrario, la relación 

228
Ra/

232
Th muestra desviaciones variables posible-

mente resultantes del lixiviado de 
228

Ra. Esto podría implicar una actividad muy
reciente (o continuada) del proceso de difusión en la matriz (en los últimos 8000
años), alcanzando hasta 3-7 cm de profundidad. Estas profundidades deben ser
tratadas con precaución debido a la potencial influencia de la red de microfrac-
turas y a las variaciones litológicas preexistentes (estratificación) que se extienden
varios centímetros en el interior de la roca.

Hidrogeología

El río Yarmouk es el tributario principal del rio Jordán y drena aproxima-
damente 6800 km

2
, de los cuales 1800 km

2
pertenecen a Jordania y 5000 km

2
a

Siria. La precipitación media anual en Maqarin es del orden de 600 mm aun-
que existe un gradiente muy acusado en las isoyetas dentro de la cuenca hi-
drográfica del río Yarmouk.
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Unidades hidrogeológicas
En general el nivel freático se sitúa justo por debajo del contacto entre la zo-

na de cemento y las margas inalteradas. A escala local, se pueden reconocer tres
unidades hidrogeológicas:

• Formación Amman.
Constituye el acuífero profundo de la zona de Maqarín. La conductividad hidráulica de es-

ta unidad varía entre los 10
–5

y 10
–7

m/s. Esta unidad hidrogeológica presenta un compor-

tamiento hidráulico de acuífero confinado, aunque posiblemente semiconfinado de manera

puntual, por la formación suprayacente de las Margas Bituminosas. El espesor medio de es-

ta formación es de 90 m, por lo que cabe esperar transmisividades máximas del orden de

10
–3

m
2
/s.

El nivel piezométrico se sitúa a 100 m por encima del techo de esta formación. Esto genera un

gradiente ascendente a lo largo del valle del Yarmouk que produce descargas artesianas.

Aunque la unidad superior (margas bituminosas) constituye un acuitardo, la porosidad secun-

daria a lo largo de fracturas y diaclasas permite al agua subterránea de la formación Amman

ascender hasta la superficie.

• Formacion margas bituminosas
Constituye un potente acuitardo (200 m de espesor) con conductividades hidráulicas com-

prendidas entre 10
–7

y 10
–9

m/s, aunque la existencia de porosidad secundaria por fracturación

puede hacer que localmente dichos valores aumenten de forma notable.

Como resultado de esta porosidad secundaria, las muestras de agua subterránea recogidas

de los pozos en la Fm. Margosa pueden tener distintos orígenes:

- agua percolante desde las unidades superiores (incluyendo las de la zona de cemento,  que

dan lugar a las aguas hiperalcalinas). Estas aguas a menudo se canalizan a lo largo de la

parte superior de la formación infrayacente (margas bituminosas) justo en la interfase en-

tre el cemento y la marga inalterada, para después descargar a través de una potente se-

cuencia de coluvión a lo largo del Valle del Yarmouk a una elevación de 1-4 m por encima

del lecho del río.

- agua ascendente de la Fm. Ammán

- mezcla de ambos tipos de agua

Según esto, es esperable una cierta heterogeneidad en la composición de estas aguas subte-

rráneas.

• Formación Calizas Margosas
Como se mencionó previamente, las características kársticas y la fracturación incrementada de

estas zonas afectadas por el metamorfismo, pueden contribuir al aumento de la permeabilidad

de la roca y a la descarga de aguas subterráneas. 

Constituye el acuífero principal de la zona con conductividades hidráulicas que varían entre

10
–5

y 10
–8

m/s. Esta unidad presenta evidencias claras de una permeabilidad asociada a la 

existencia de un sistema kárstico y de fracturación. En general, el comportamiento hidráulico

de esta unidad parece ser de acuífero libre, cuya recarga podría estar fuertemente condiciona-

da por el exokarst (chimeneas y dolinas). No se han encontrado referencias en cuanto a la pro-

fundidad del nivel freático, sin embargo, la existencia de pozos productivos de poca profundidad

en las zonas bajas del valle permite presumir espesores saturados mayores de 300 m. En las zonas
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más altas (zonas de recarga) cabe esperar que el nivel freático se encuentre a mayores profun-

didades que en el valle, dependiendo de su valor de la recarga y de la conductividad hidráuli-

ca. Se han encontrado referencias de caudales de explotación en los pozos someros de la zona

del valle de hasta 20 l/s, coherentes con transmisividades elevadas.

Modelo conceptual de flujo 
El modelo de flujo de Maqarin está dividido en dos subáreas: la de las

Fuentes del Este y la de las Fuentes del Oeste.

Subárea de las Fuentes del Este
En esta subárea existen numerosos pozos y galerías para la explotación del

agua subterránea, construidas a finales de los años 70, que han servido para la ob-
tención de la mayor parte de la información hidrogeológica de Maqarin. El es-
quema conceptual hidrológico de esta subárea es el siguiente:

La Formación Aman constituye un acuífero confinado profundo cuyas aguas
subterráneas afloran artesianamente a través de discontinuidades existentes en las
Margas Bituminosas (formación confinante). La zona de recarga  de este acuífero no
está clara. Muy posiblemente (dada la profundidad del acuífero, su disposición hori-
zontal y la altura de sus niveles piezométricos) se encontrará lejos de los limites de la
zona de estudio. Cabe aventurar que la posición más probable para la recarga es el
anticlinal de los altos del Aljhum (al sur), donde podría aflorar la formación a una al-
tura adecuada como para justificar el nivel piezométrico observado en Maqarin.

La Formación Calizas Margosas constituye un acuífero libre limitado en la
base por la Formación Margas Bituminosas. La principal zona de recarga de este
acuífero parece estar localizada en la penillanura situada al este de Maqarin. La
descarga se produce fundamentalmente en las Fuentes del Este, a lo largo de las
laderas del río Yarmouk. Estas aguas de recarga son las que interaccionan con la
zona de cemento dando lugar a las aguas hiperalcalinas.

Subárea de las Fuentes del Oeste
Son descargas de menor magnitud que las del Este. Las surgencias se produ-

cen en la vertiente jordana del río Yarmouk, aproximadamente entre 1 y 4 m so-
bre el nivel del río, a través de los coluviones cementados que recubren la margas
bituminosas en laderas del valle. Estos coluviones están cubiertos, a su vez, por
derrubios de ladera y sedimentos fluviales. Para explicar el origen de estas des-
cargas se contemplan 3 hipótesis:

• las aguas provienen de la recarga sobre la Unidad de las Calizas Margosas
(acuífero libre) y posteriormente descargan a favor del contacto entre
dichas calizas y el acuitardo formado por las Margas Bituminosas.
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• las aguas provienen de la Formación Amman (acuífero confinado profun-
do) y descargan en el valle a favor de la discontinuidades existentes en las
Margas Bituminosas.

• las descargas se explican como una combinación de las hipótesis anteriores, y
por lo tanto son el resultado de una mezcla entre las aguas de ambos acuíferos.

A nuestro entender, la tercera hipótesis parece ser la más probable debido a
que existen evidencias sobre la existencia de las discontinuidades en el acuitardo.

La disposición piezométrica es favorable para el flujo ascendente desde el
acuífero confinado profundo hacia el acuífero libre superficial. Este hecho, ade-
más, está confirmado por la existencia de surgencias artesianas.

La composición química de las descargas es muy variable de unos puntos a
otros, pero permanece estable a lo largo del tiempo en cada punto. Esto podría
explicarse por el diferente grado de la mezcla entre las aguas de ambos acuíferos,
que a su vez estaría condicionado por la mayor o menor presencia de disconti-
nuidades en el acuitardo que los separa.

Puesto que las descargas presentan pH elevados, y puesto que la zona de ce-
mento se localiza en la base del acuífero libre superior, es altamente improbable
que dichas descargas provengan exclusivamente del acuífero confinado profundo.

Hidrogeoquímica

Como ya se ha comentado, las aguas del área de Maqarin se caracterizan por
ser hiperalcalinas (alcanzan valores de pH superiores a 12,5) y oxidantes. Estas ca-
racterísticas se deben a la interacción del agua de recarga normal con los carbona-
tos bituminosos cretácicos, fundamentalmente con la zona de cemento. El elevado
pH de las aguas hace a este sistema natural un análogo idóneo del campo próximo
de un sistema de almacenamiento con cemento. Sin embargo, el hecho de que el
ambiente redox sea oxidante condiciona de forma importante el grado de extrapo-
lación que puede hacerse de los resultados obtenidos, dado que el Eh esperable en
casi todos los conceptos de sistema de almacenamiento será típicamente reductor.

El estudio hidrogeoquímico realizado en Maqarin incluye la caracterización
del contexto regional y el estudio específico de dos zonas de surgencia: la zona de
las Fuentes del Este y la zona de las Fuentes del Oeste.

Para situar Maqarin en perspectiva se llevó a cabo una recopilación de datos hidroquímicos de las

aguas del norte de Jordania. Además se intentó obtener una información geoquímica específica

sobre las condiciones de recarga en el área y definir así la composición del agua de pH más o

menos neutro que entra en el sistema infiltrándose hasta la zona del cemento y evolucionando pos-

teriormente a aguas alcalinas. Para la mayoría de las aguas subterráneas regionales, sólo hay

disponibles análisis de los elementos mayores y muchos de ellos tienen medidas de pH únicamente

semicuantitativas, dificultándose, por tanto, la interpretación de su evolución geoquímica. La ma-
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yoría de estas aguas, además, fueron muestreadas en sondeos abiertos y por tanto muchas de ellas

han sufrido procesos de desgasificación durante el muestreo o pueden representar mezcla de

aguas de diferentes sistemas en profundidad. Antes de la evaluación hidroquímica sistemática, se

evaluó la base de datos química regional por medio de un Análisis de Componentes Principales

para determinar cualquier agrupamiento regional de los datos que pudiera facilitar su posterior in-

terpretación. Este ejercicio reveló la existencia de tres tipos de agua (Laaksoharju y Skarman,

1995): (a) bicarbonatadas, (b) cloruradas, y (c) sulfatadas.

Con respecto a las aguas de la zona de Maqarin, en primer lugar se llevó a ca-
bo la caracterización de los tres acuíferos diferenciados en el apartado de
Hidrogeología y que se corresponden directamente con las aguas representativas
de las tres formaciones rocosas presentes en la zona de Maqarin (Amman, Margas
Bituminosas y Calizas Margosas[74]). En este apartado de caracterización se inclu-
yen también los resultados de los cálculos de especiación-solubilidad llevados a
cabo con el código PHREEQC (Parkhurst, 1995) usando la base de datos termo-
dinámicos de Nagra (Pearson y Berner, 1991; Pearson et al., 1992; Alexander et
al., 1998) y, en algunos casos (especiación acuosa de las aguas de elevado pH), con
el  código EQ3 (Wolery, 1992b; versión 7.2A, base de datos R161).

Formación Amman
Las aguas de esta formación fueron muestreadas en Maqarin bajo condiciones

artesianas y muestran una variación considerable en su composición química, con
contenidos de TDS entre 340 y 658 mg/l. En este agua es característica la presen-
cia de H2S, que indica condiciones reductoras en el acuífero. Existe una débil ten-
dencia evolutiva desde aguas poco mineralizadas de tipo Ca-Mg-Na-HCO3-Cl en
las Fuentes del Este, a aguas más mineralizadas y de tipo Ca-Mg-Na-HCO3-Cl-SO4

en las Fuentes del Oeste. Con los datos de aguas subterráneas existentes, sin em-
bargo, no se puede discernir si esto es debido a una evolución geoquímica dife-
rente de los dos grupos de aguas o si es debido a la dilución por aguas someras
durante el muestreo en el sondeo abierto.

Estas aguas están en equilibrio con calcita y subsaturadas respecto a dolomi-
ta y yeso a pH entre 6,9 y 7,9. En algunas muestras se ha observado, además, una
subsaturación con respecto a fluorita, celestina y estroncianita, y una sobresatura-
ción con respecto a calcedonia y baritina a un pH de 7,6.

La evolución propuesta para estas soluciones indica que los procesos domi-
nantes que ocurren después de la infiltración son la disolución de carbonatos y
sulfuros. Una vez se alcanza el equilibrio con calcita, los cambios composiciona-
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[74] No hay datos publicados de las aguas subterráneas de esta formación en las proximidades de la zona de ce-
mento, pero en general se considera que representan un agua joven típicamente bicarbonatada cálcica, lige-
ramente subsaturada con respecto a calcita y subsaturada con respecto a todos los demás minerales, excepto
calcedonia.
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les serán muy limitados en el agua subterránea excepto los debidos a la posible di-
solución de dolomita y pirita. Los cambios composicionales principales habrán
sido iniciados por procesos nuevos como, por ejemplo, el intercambio catiónico y
la mezcla de aguas subterráneas. Ambos procesos pueden producir reacciones de
disolución mineral y, por tanto, un aumento de la mineralización de las aguas.

Formación Margas Bituminosas
En esta formación hay que distinguir dos tipos de aguas, las que circulan por

las margas no metamorfizadas y presentan un pH neutro, y las que atraviesan la
zona de cemento y son aguas hiperalcalinas.

Aguas de las margas no metamorfizadas (pH neutro)
Estas aguas cubren un amplio rango de composiciones y varían de muy di-

luidas con TDS de 348 a 545 mg/l y de tipo Ca-Mg-(Na)-HCO3-(Cl) a aguas muy
mineralizadas con TDS entre 1077 y 2161 mg/l y de tipo Na-Ca-SO4-Cl.

Las aguas poco mineralizadas tienen relaciones Na/Cl mayores que el agua de
lluvia evaporada, indicando una fuente distinta para el Na. Esta fuente podría ser
el intercambio catiónico Ca-Na en los minerales de la arcilla en las margas. Esto
también podría explicar los valores ligeramente altos de K

+
y los contenidos de

Mg
2+

. Ese proceso sería consistente con las bajas concentraciones de NO3

–
(que in-

dica que no hay contaminación antrópica por entrada de fertilizantes), las dife-
rentes relaciones ion/ion que excluyen la mezcla de las aguas de la formación
anterior o de aguas más profundas, y la elevada pCO2 que podría ser el resultado
de una disolución adicional de calcita provocada por el intercambio catiónico.
Además, la oxidación de materia orgánica también contribuirá a la elevada pre-
sión de CO2. La disolución de carbonato y pirita es responsable de las concentra-
ciones de Ca, HCO3, SO4 y en parte también del Mg. Estas aguas están en
equilibrio con calcita y subsaturadas con respecto a dolomita y yeso.

Un proceso similar se supone el causante de las aguas muy mineralizadas. De
nuevo, se puede excluir la posibilidad de una simple mezcla con aguas profun-
das basándose en las relaciones ion/ion observadas, y también se puede excluir
la mezcla con aguas conocidas de elevado pH. Estas aguas mineralizadas deben,
por tanto, representar mezclas de aguas carbonatadas jóvenes con aguas de im-
bibición muy antiguas. Los valores medidos de pH y alcalinidad indican que es-
tas aguas muy mineralizadas están en equilibrio con calcita pero subsaturadas
con respecto a dolomita y yeso.

Aguas de la zona de cemento (pH alcalino)
En general, las aguas hiperalcalinas son del tipo Ca-K-OH-SO4, con cantida-

des menores de metales alcalinos (cuyos contenidos son relativamente bajos en re-
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lación con los de Ca). Estos metales alcalinos parecen derivar de la interacción de
las aguas con los productos de combustión de las margas y carbonatos bitumino-
sos. Las aguas de las Fuentes del Oeste muestran valores de pH ligeramente más
alcalinos, mayores valores de TDS (en torno a 4000 mg/l) y contenidos en ele-
mentos traza más elevados que en las aguas de las Fuentes del Este (hasta un 70%
menos mineralizadas que las del oeste; Savage y Duerden, 1997).

Los cálculos de la especiación-solubilidad indican que la actividad de la síli-
ce disuelta y la fugacidad del dióxido de carbono en las aguas hiperalcalinas son
excepcionalmente bajas (unos ocho órdenes de magnitud menores que los valores
correspondientes al equilibrio con cuarzo o con la atmósfera, respectivamente).
Esto se traduce en que estas aguas están fuertemente subsaturadas con respecto a
los minerales silicatados, lo que les confiere una tendencia a disolver minerales si-
licatados y aluminosilicatos cuando estén en contacto con ellos y a absorber el
CO2 de la atmósfera cuando se expongan al aire (esta tendencia está demostrada
por la abundancia de precipitados de calcita/aragonito/vaterita en las surgencias
de Maqarin; Milodowski et al., 1998b,c).

Las aguas hiperalcalinas de Maqarin están en equilibrio con baritina, yeso y
portlandita, sobresaturadas con respecto a los carbonatos (aragonito, calcita, es-
troncianita y whiterita), y subsaturadas con respecto a celestina, fluorita y CSH,
así como con respecto a todos los silicatos que contiene la base de datos del
EQ3/6[75]. La fase que controla la sílice en las aguas hiperalcalinas es, probable-
mente, la thaumasita. En Maqarin se han observado especies minerales de la serie
de solución sólida thaumasita-ettringita (Alexander, 1992) y son los candidatos
más probables para controlar la abundancia de la sílice y el sulfato disueltos en las
aguas alcalinas (aunque el código EQ3 tiene datos de la ettringita, no hay datos
de la thaumasita, con lo que esta hipótesis no ha podido ser confirmadaI.

Finalmente, hay que tener en cuenta que, aunque las aguas hiperalcalinas
muestran algunas similitudes con los fluidos intersticiales del cemento Portland,
también presentan marcadas diferencias[76]: tienen contenidos considerablemente
menores de metales alcalinos, pH menores y contenidos de sulfato mucho mayo-
res. Estas diferencias no deberían ignorarse cuando se intente aplicar la informa-
ción obtenida en Maqarin a temas relacionados con los residuos radiactivos.

Estudios de isótopos estables en las aguas hiperalcalinas
Las aguas de las Fuentes del Este y del Oeste están enriquecidas en 

18
O y 

2
H
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[75] En dicha base de datos sólo están incluidas fases cristalinas, que son menos solubles que las variedades
amorfas o los geles. Aunque existen algunas diferencias en los datos usados por EQ3/6 y PHREEQC, las
conclusiones de la modelización con ambos códigos son bastante similares.

[76] Los contenidos característicos en sólidos disueltos en las aguas intersticiales del cemento Pórtland se apro-
ximan a los 8000 mg/l (Lunden y Anderson, 1989).
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con respecto a las aguas subterráneas regionales (de la Fm. Amman). Estos datos
sugieren que las aguas de pH más alcalino tienen su recarga en zonas poco eleva-
das y no parecen recibir aportes de aguas subterráneas artesianas infrayacentes.
Además, parecen haber sufrido modificaciones de los valores de δ

18
O-δ

2
H, como

puede verse en la figura Ma-5, en la que se representan estas aguas junto con las
aguas neutras de Maqarin.

Las principales conclusiones obtenidas a partir de este estudio isotópico in-
dican que las aguas hiperalcalinas provienen de la recarga local de aguas bicarbo-
natadas y que han sido modificadas por reacción entre las aguas meteóricas y los
minerales del cemento; estas reacciones parecen ser las causantes del enriqueci-
miento observado de 

18
O en las aguas hiperalcalinas y, aunque no ha sido com-

pletamente demostrado, también del enriquecimiento en deuterio; las
heterogeneidades observadas en los valores de isótopos estables en las aguas hi-
peralcalinas, incluso aunque el efecto sea pequeño, parecen ser debidas a las pro-
pias heterogeneidades en la composición isotópica de las aguas bicarbonatadas
locales, a diferencias en las relaciones agua/roca, y a mezcla secundaria entre las
aguas de elevado pH y las aguas bicarbonatadas en las zonas de descarga.

Coloides, materia orgánica y actividad bacteriana en las aguas hiperalcalinas
En el caso de un sistema de almacenamiento con cemento, la degradación de

éste puede dar lugar a una fuente significativa de coloides tanto en la interfase del
campo próximo con la geosfera como en los márgenes de la pluma hiperalcalina.
Los estudios en Maqarin sugieren que el número de coloides generados en la zo-
na de cemento es muy bajo (poblaciones de 2·10

7
coloides /ml), comparable con

el existente en aguas de pH menor (Degueldre, 1994). También se ha demostra-
do que no hay ni uranio ni otros elementos traza asociados al material coloidal en-
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Figura Ma-5.
Isótopos estables
en las aguas
subterráneas
hiperalcalinas
(Fuentes del Este,
Fuentes del Oeste
y Fuentes del
Ferrocarril) y las
aguas
bicarbonatadas
(neutras) en el
área de Maqarin
(Modificado de
Smellie, 1998).
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contrado. Sin embargo, como nota de precaución, hay que señalar que el mues-
treo de coloides se llevó a cabo en condiciones oxidantes y que éstas pueden no
ser representativas de las condiciones reductoras esperadas alrededor de un siste-
ma de almacenamiento. La poca cantidad de material recogido en Maqarin ha he-
cho muy difícil la definición de la composición de los coloides, aunque la
conclusión tentativa es que los coloides se pueden originar a partir de las fases de
cemento observadas dentro de la zona de cemento natural.

Los elevados contenidos de carbono orgánico disuelto (COD) en las aguas de
las Fuentes del Oeste no pueden ser completamente explicados por la disolución
de la materia orgánica de las margas bituminosas provocada por la percolación de
aguas de elevado pH. Los experimentos realizados muestran que únicamente una
pequeña parte de la materia orgánica puede disolverse en el agua; además, tam-
bién se encuentran compuestos orgánicos aromáticos en el COD, mientras que la
materia orgánica en las margas es fundamentalmente alifática, lo que implica que
tiene que haber otra fuente para este material. Una posibilidad es la combustión
parcial del bitumen durante el metamorfismo, explicando los elevados contenidos
en aromáticos, y puede ser una causa adicional de que no se hayan encontrado
compuestos húmicos (típicos de suelos) en las aguas subterráneas.

En todas las aguas de Maqarin se han encontrado microorganismos (en con-
centraciones de 10

5
microbios/ml; sobre todo heterótrofos y bacterias reductoras;

Coombs et al., 1998 a y b), pero no se puede concluir si han crecido en condicio-
nes de pH elevado o han sido transportados hasta los puntos de muestreo por
aguas subterráneas neutras. La diversidad de microorganismos es similar a la en-
contrada en aguas subterráneas profundas de otros lugares, y ninguna de las se-
cuencias halladas era típica de los organismos alcalófilos conocidos. Una hipótesis
compatible con los datos es que las aguas investigadas en Maqarin pueden ser de-
masiado extremas para la vida activa, incluso para los microbios más adaptables,
extremo aún no demostrado. Los estudios microbiológicos indican que la dispo-
nibilidad de nutrientes controla la abundancia y actividad microbiana en mucha
mayor medida que la alcalinidad de las aguas.

Consideraciones sobre el modelo hidrogeoquímico global
A partir de los estudios hidrogeoquímicos e isotópicos que se acaban de ex-

poner, se puede plantear el siguiente modelo general de evolución del sistema
agua-roca en Maqarin.

Las aguas de recarga son de origen meteórico y local, con pH neutro, poco
bicarbonato y contenidos medibles de tritio (aguas típicas de la Formación
Calizas Margosas). Estas aguas penetran en el sistema a favor de fracturas que
atraviesan las calizas margosas hasta alcanzar la Fm Margas Bituminosas y son,
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por tanto, las precursoras de las aguas hiperalcalinas. No se ha observado una
mezcla significativa de estas aguas con las del acuífero inferior confinado de la
Formación Amman.

La interacción de las aguas de pH neutro con la zona de cemento ha pro-
ducido dos aguas de elevado pH pero químicamente distintas: las aguas de las
Fuentes del Este (Ca-(Na,K)-OH), y las aguas de las Fuentes del Oeste (Ca-K-
(Na)-OH-SO4). Los dos tipos tienen edades de al menos 40 años aunque en al-
gunas muestras se han encontrado cantidades de 

3
H (de 4 U.T.) que pueden

indicar una mezcla con aguas de recarga recientes. La ausencia de 
36

Cl es tam-
bién consistente con una edad >40 años. No hay evidencias convincentes de
que las mayores concentraciones de K, Na y SO4 en las Fuentes del Oeste sean
debidas a diferencias en la composición del material de las zonas de cemento
de ambas áreas, o estén provocadas por variaciones en la infiltración o la con-
taminación antrópica.

Los cálculos de especiación-solubilidad indican que las aguas alcalinas están
fuertemente subsaturadas con respecto a los silicatos y tenderán a disolver todos
los silicatos y aluminosilicatos con los que entren en contacto. Los valores bajos
de fugacidad de CO2 hacen que estas aguas tengan una fuerte tendencia a absor-
ber CO2 atmosférico en el momento en que entran en contacto con el aire, dando
como resultado los precipitados de calcita, aragonito y vaterita asociados a las sur-
gencias alcalinas. Las especies minerales de la solución sólida ettringita-thaumasi-
ta son los candidatos más probables como controladores de las abundancias de
sílice y sulfato disueltos en las aguas alcalinas. Los cálculos realizados con el có-
digo EQ3/6 para estas aguas muestran un equilibrio con baritina, yeso y portlan-
dita, sobresaturación en carbonatos (aragonito, calcita, estroncianita y witherita)
y subsaturación en anhidrita, celestina, fluorita, silicatos cálcicos hidratados y fa-
ses sulfatadas (Savage y Duerden, 1997).

Teniendo en cuenta las características descritas hasta el momento, el escena-
rio más probable es que la circulación de aguas haya ocurrido en el área de las
Fuentes del Este durante un periodo de tiempo mucho más largo y que las fases
minerales más fácilmente solubles (oldhamita, por ejemplo como fuente del Na y
K) hayan sido ya completamente disueltas. Por el contrario en la zona de las
Fuentes del Oeste el desarrollo de las vías de flujo es más reciente y el sistema
acuoso menos evolucionado químicamente[77]. La modelización hidrogeoquímica
que se presenta a continuación ha servido para apoyar esta hipótesis.
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[77] Recuérdese que geomorfológicamente se reconocen dos posibles fases de deslizamientos de ladera en el área
de Maqarin: una inicial muy desarrollada (Fuentes del Este) y una posterior menos evolucionada (Fuentes
del Oeste).
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Modelización geoquímica

Dentro de la modelización geoquímica podemos señalar distintos ejercicios
de modelización realizados con el fin último de comprobar los modelos concep-
tuales de evolución de un sistema de almacenamiento con cemento y la aplicabi-
lidad de los códigos geoquímicos y de transporte reactivo empleados en el análisis
de la evolución del sistema de almacenamiento a largo plazo, e identificando las
áreas que necesitan mayor desarrollo.

Los distintos tipos de modelización realizados han sido: (i) los de especiación-solu-
bilidad llevado a cabo para la caracterización hidrogeoquímica del sistema de Maqarin
(expuestos los resultados ya en el apartado anterior); (ii) los de simulación de la interac-
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Código Base de Datos Objetivo / Autores

HARPHRQ 1.41

CHEQMATE

MARQUISS

PHREEQC

EQ3/6 7.2ª

MINEQL/PSI

+ PHREEQE

HARPHRQ

PHREEQE

RIPP2

(PHREEQE modif.)

GIMRT

HATCHES 7.1

HATCHES 7.1

HATCHES 8.0

NAGRA

(Pearson y Berner, 1991;

Person et al., 1992;

Alexander et al., 1988)

R161

NAI 0289

MINEQL

(Schweingruber, 1983)

HATCHES 2.1

(Cross y Ewart, 1991)

HATCHES 2.1

HATCHES 3.0

MINTEQAI

(Peterson et al., 1987)

CHEMVAL/MIRAGE

HATCHES 2.1

NEWTHERM

(Yusaf y Hamilton, 1992)

Modelización de la interacción entre el agua hiperalcali-

na y la roca margosa encajante (evolución de secuencias

minerales) (Chambers et al., 1998; Tweed y Milodowski,

1994). También modelización en equilibrio de la interac-

ción entre el agua hiperalcalina y el coluvión encajante.

Modelización cinética de la interacción entre el agua

hiperalcalina y el coluvión encajante (evolución de se-

cuencias minerales) (Chambers et al., 1998)

Cálculos de especiación-solubilidad para la caracteri-

zación hidrogeoquímica del sistema (Milodowski et al.,

1998a; Short, 1998; Savage y Duerden, 1997)

Cálculos de predicción ciega (BPM) realizados por PSI

(Alexander et al., 1992; Tweed y Milodowski, 1992)

Cálculos de predicción ciega (BPM) realizados por AEA

(Alexander et al., 1992; Tweed y Milodowski, 1992)

Cálculos de predicción ciega (BPM) realizados por ONHI

(Alexander et al., 1992; Tweed y Milodowski, 1992)

Cálculos de predicción ciega (BPM) realizados por NAGRA

(Alexander et al., 1992; Tweed y Milodowski, 1992)

Evolución de la porosidad y permeabilidad del medio co-

mo consecuencia de los procesos de transporte reactivo

(Steefel y Litchner, 1998)

Tabla Ma-3.
Códigos y bases de
datos utilizados en
la modelización de

Maqarin.
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ción agua hiperalcalina/roca, en dos zonas diferentes que representan situaciones de
interacción diferentes (Fuentes del Este y Fuentes del Oeste); y, (iii) los de modelización
predictiva a ciegas de las concentraciones de elementos traza en las aguas hiperalcalinas
de este sistema. A continuación veremos los dos últimos ejercicios de modelización y sus
principales resultados. En la tabla Ma-3 se indican los códigos y bases de datos termo-
dinámicos utilizados en todos los ejercicios de modelización de Maqarin.

Interacción agua hiperalcalina/roca
De la misma forma que se presentaron los datos sobre los productos de alte-

ración en los dos subsistemas estudiados, las aguas de las Fuentes del Oeste y las
aguas de las Fuentes del Este, también aquí se presentan las simulaciones realiza-
das de la interacción de las aguas hiperalcalinas con cada uno de estos sistemas
(los materiales del coluvión y las margas bituminosas, respectivamente).

Alteración de los materiales del coluvión por las aguas hiperalcalinas de las
Fuentes del Oeste

El objetivo fue predecir la naturaleza de los anillos de reacción alrededor de
los diferentes fragmentos/clastos de roca, como resultado de la interacción con las
aguas hiperalcalinas, para posteriormente comparar estas predicciones con la ca-
racterización de los clastos alterados.

Se usaron tanto aproximaciones en equilibrio (HARPHRQ, y CHEQMATE)
como cinéticas (MARQUISS) para modelizar la interacción agua-roca. El código
termodinámico HARPHRQ 1.41 (Brown et al., 1990) se utilizó para llevar a cabo
los cálculos previos necesarios de especiación química de las aguas, la solubilidad
mineral y la sorción de especies acuosas sobre superficies minerales. Este código
también se utilizó en una simulación de mezcla de aguas para determinar si po-
dría ocurrir una precipitación significativa de fases secundarias como consecuen-
cia de la mezcla de aguas alcalinas con aguas ya residentes.

Los cálculos de transporte reactivo se llevaron a cabo con CHEQMATE
(Haworth et al., 1988) que usa una aproximación en equilibrio y asume que las 
reacciones minerales progresan hasta su final de forma instantánea y con MAR-
QUISS (Chambers, 1994) que incluye el tratamiento del efecto de la cinética quí-
mica en las reacciones minerales usando leyes de velocidad seudocinéticas (Steefel
y Van Cappellen, 1990).

Los cálculos se han hecho usando un mallado unidimensional. Las aguas alcalinas entran por

un extremo de la malla (con una composición constante) y se les permite que se difundan o

avancen por advección a lo largo de la malla. La velocidad a la cual viaja el agua a través de la

malla es dependiente de las propiedades de transporte de la roca. A medida que se mueve el

agua, tienen lugar reacciones químicas en las zonas en las que existe un desequili-

brio entre la solución y los minerales en contacto. Estas reacciones involucran la disolución de
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minerales primarios y la precipitación de secundarios. Las reacciones químicas se han tratado

mediante dos aproximaciones distintas. Una diferencia clave entre ellas está relacionada con el

control del movimiento del frente de aguas alcalinas a través del sistema.

Usando una aproximación en equilibrio como la representada en el CHEQMATE, se asume

que las reacciones minerales progresan instantáneamente hacia su terminación. Por tanto, si-

guiendo el equilibrado con los minerales presentes en la celda n del mallado del CHEQMATE,

el agua que se mueve hacia la celda n+1 estará ya próxima al equilibrio con los minerales pre-

sentes en la celda n+1 (asumiendo que los minerales en esa celda son similares a los presentes

en la celda n). La reacción posterior es mínima y el agua continua moviéndose en la malla a

una velocidad controlada principalmente por las propiedades de transporte del sistema.

Usando una aproximación cinética como la representada en MARQUISS, la reacción dentro de

la celda n es incompleta. El agua que abandona la celda n y entra en la n+1 está por tanto, bas-

tante lejos del equilibrio con los minerales presentes en n+1. Lo que sucede es una reacción in-

completa. A medida que el agua se mueve a través de la malla, la química del agua continúa

cambiando escalonadamente. El movimiento del frente de elevado pH en el sistema MARQUISS

es, por tanto, el resultado de una compleja interacción entre la velocidad de transporte y la ve-

locidad a la cual los componentes acuosos se eliminan o añaden a la solución como consecuencia

de la reacción mineral. Esta diferencia en el control del movimiento del agua hiperalcalina a través

del sistema puede afectar al desarrollo del frente de reacción alterando la secuencia de preci-

pitación de los minerales secundarios, así como la escala espacial de la reacción. 

Los datos de entrada para la modelización fueron la composición del agua que atraviesa el alu-

vión, la composición mineralógica de los diferentes clastos, las propiedades físicas de las rocas

(determinadas experimentalmente) y los datos disponibles sobre velocidades de reacción de

los minerales involucrados en el proceso.

Los resultados obtenidos a partir de estas simulaciones se pueden resumir en
lo siguiente. En primer lugar, a partir de los cálculos de especiación-solubilidad y
de las simulaciones de mezcla se deduce que hay dos procesos que influyen sobre
el conjunto de minerales secundarios desarrollados en los anillos de reacción al-
rededor de los clastos: la precipitación directa desde las soluciones (sin ningún
contacto con las fases sólidas), y la disolución de minerales primarios como con-
secuencia de la interacción agua-roca.

Los cálculos relacionados con la aproximación de equilibrio predijeron que,
en general, la secuencia de reacciones minerales era la misma en todos los casos in-
dependientemente del tipo de litología. A medida que el frente de pH alcalino pa-
sa a través de la roca, los silicatos primarios se disuelven y son reemplazados por
minerales secundarios. En las proximidades del punto de entrada del agua alcali-
na hay una zona inicial de precipitación de CSH, ettringita, carbonato e hidróxi-
dos de Ca y Mg. Los minerales CSH que se forman son de dos tipos diferentes:
unos con elevada relación Ca:Si (foshagita) que precipita próximo a la entrada, y
otros con una relación Ca:Si de baja a moderada (tobermorita) que precipita a con-
tinuación. Las fases que precipitan en la zona inicial son las de mayores volúmenes
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molares y como resultado se predice una reducción de la porosidad de la matriz en
esta zona. Más allá de la zona inicial, el pH del agua disminuye y el ambiente se ha-
ce propicio para la precipitación de ceolitas coincidiendo con el frente de disolu-
ción de minerales primarios. Esta paragénesis mineral podría explicarse por la
migración hacia el exterior de la pluma hiperalcalina; inicialmente se formarían
unos productos (coincidentes con el borde distal de la pluma) que serían después
reemplazados por productos posteriores a medida que la pluma evoluciona y los
atraviesa a distancias mayores de la fuente.

Estos resultados coinciden perfectamente con lo observado en el sistema na-
tural. Sin embargo, se observaron diferencias en cuanto a la cantidad/volumen de
mineral que precipita y en cuanto a la escala de longitud de la interacción. Los cál-
culos sobrevaloran la anchura de los anillos de reacción alrededor de los clastos.
Los anillos observados, aunque irregulares, tenían espesores de menos de 1 mm.
Después de sólo 100 años de tiempo de reacción, los anillos calculados eran ya
mayores (varios mm). Además de la posible incertidumbre con respecto a la esca-
la temporal durante la cual el sistema está activo, esta diferencia entre las predic-
ciones y el sistema natural podría atribuirse a la incertidumbre con respecto a las
propiedades físicas del sistema (coeficientes de difusión inicial, porosidad de la
roca o cambios en la porosidad a medida que progresa la interacción).

En el caso de los clastos más silíceos (basaltos y sílex) se llevaron a cabo cál-
culos adicionales usando la aproximación cinética; dado que los silicatos se di-
suelven lentamente, se consideró interesante observar los efectos de la cinética
sobre la interacción agua alcalina/roca en este caso particular. Los cálculos mos-
traron que había bastantes similitudes en cuanto a las zonas de reacción y a la es-
cala de longitud de la interacción con respecto a las predichas en la aproximación
de equilibrio. Las diferencias fundamentales se encontraron en la menor cantidad
predicha de formación de minerales secundarios y de disolución de minerales pri-
marios. Esto parece ser resultado, al menos en parte, de los supuestos iniciales del
modelo, que necesitan reducir el valor del área superficial reactiva para conseguir
la convergencia de los cálculos.

Alteración de las Margas bituminosas por las aguas hiperalcalinas de las
Fuentes del Este

El estudio de la alteración de las rocas encajantes (margas y calizas bitumino-
sas no metamorfizadas) por la interacción con las aguas subterráneas hiperalcali-
nas emanantes de las zonas de combustión metamórfica (Milodowski, 1992) se rea-
lizó, fundamentalmente, durante la fase II del proyecto. Esta investigación evi-
denció la potencialidad del uso de los estudios realizados en este análogo como
comprobación de los códigos acoplados de transporte reactivo CHEQMATE
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(Haworth et al., 1988) y MPATH (Lichtner, 1992[78]). En la fase III el estudio se
completó con el uso de otro código acoplado (MARQUISS) por AEA Technology
(Harwell), obteniendo resultados similares.

El resultado principal de las investigaciones que se han realizado (Tweed y
Milodowski, 1994) es que, aunque la paragénesis global resultante de la interac-
ción de las margas con las aguas hiperalcalinas en Maqarin es compleja, la se-
cuencia de reacción puede resumirse en las siguientes etapas (figura Ma-6):
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Figura Ma-6.
Representación

esquemática de los
cambios

mineralógicos que
ocurren cuando el
agua hiperalcalina

interacciona con
las margas

(Modificado de
Tweed y

Milodowski,
1994).

[78] Años después, Steefel y Lichtner (1998) aplican un código acoplado de transporte reactivo multicompo-
nente  para modelizar el comportamiento de la interacción del agua hiperalcalina con las margas del siste-
ma natural de Maqarin y evalúan las posibles evoluciones de la porosidad de la matriz rocosa y la
permeabilidad del medio fracturado en función de distintos parámetros dinámicos del sistema. Los resulta-
dos alcanzados se ajustan considerablemente bien a las observaciones del sistema natural y abren nuevas ví-
as de investigación en la aplicación de este tipo de modelos para la evaluación del comportamiento de un
AGP de RRAA.
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• Las aguas hiperalcalinas saturadas en hidróxido cálcico se formaron por
hidratación de las zonas de cemento y percolaron a través de fracturas ha-
cia el interior de la roca encajante no metamorfizada (calizas y margas bi-
tuminosas, Etapa I).

• La alteración inicial de las margas por las aguas hiperalcalinas produjo la
precipitación de portlandita coloidal en las paredes de las fracturas a la vez
que se producía la disolución de la calcita precipitada previamente en ellas
(Etapa II).

• Ca y OH en el agua hiperalcalina migran hacia el interior de la roca (Etapa
III; punto 1). A la vez se produce la liberación hacia el agua de Si, Al, K y
Na (de los minerales de la arcilla y los silicatos de la roca encajante) (pun-
to 2 en la Etapa III) y la reacción con la portlandita previa, dando lugar a
la precipitación de fases tipo gel de CSH y de CASH en la zona de al-
teración de la pared rocosa y como tapices de las fracturas a medida que Si,
Al, K y Na lavados de los minerales de la arcilla y los silicatos reaccionan
con la portlandita o con agua rica en hidróxido cálcico. Las fases CASH ini-
ciales tienen composiciones ceolíticas pero se transforman progresivamente
en fases CSH con Al. La calcita continúa disolviéndose, y por tanto la
porosidad en la pared rocosa aumenta, hasta que este mineral vuelve a pre-
cipitar en la interfase entre la zona de reacción y la marga inalterada (pun-
to 3 en la Etapa III). El Mg es inmóvil y precipita como óxidos de tipo
brucita (en la zona alterada de la pared rocosa).

• El agua subterránea evoluciona a medida que estos procesos continúan y se
enriquece en sílice y/o sulfato, de forma que pueden precipitar ettringita o
thaumasita (o una solución sólida de ambos) reemplazando al CSH previo
y sellando así las fracturas (Etapa IV).

• Finalmente, si se produce la reactivación de las fracturas previamente sella-
das, volverá a fluir agua hiperalcalina similar a la inicial a través de ellas.
Ettringita y thaumasita reaccionan de nuevo para formar una última gene-
ración de fases CSH similares en composición a jennita o tobermorita.

La secuencia de reacción descrita ha mostrado que la interacción entre las
aguas hiperalcalinas y las rocas de caja de Maqarin tienden al sellado de las fractu-
ras mediante fases secundarias (ettringita, thaumasita, jennita, tobermorita y otras
similares). Por el contrario, la disolución de la calcita y los silicatos primarios en el
encajante tiende a aumentar la microporosidad. Sin embargo, la precipitación de fa-
ses secundarias a lo largo del límite con la roca inalterada puede inhibir el movi-
miento de las aguas subterráneas desde la zona de fractura hacia el interior de la
roca encajante, disminuyendo así la capacidad de difusión en la matriz.
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En definitiva, las simulaciones son una buena aproximación al sistema natu-
ral aunque se precisa de importantes mejoras tanto en los algoritmos de cálculo
de los códigos de transporte reactivo como en las bases de datos termodinámicos
y cinéticos que incorporan.

Con los resultados obtenidos a partir de estas simulaciones fue posible plan-
tear un modelo evolutivo de la formación, el desarrollo y la interacción de una
pluma hiperalcalina en un ambiente con cemento, que se expone a continuación.

Evolución de la pluma hiperalcalina
Las aguas subterráneas hiperalcalinas se producen por interacción de las

aguas de infiltración con cementos naturales dando como resultado aguas con ele-
vadas concentraciones de Na, K y Ca y elevado pH. Muy próximo a la zona de ce-
mento (la parte proximal de la pluma) estas aguas hiperalcalinas no han
reaccionado con la roca encajante (y el agua intersticial asociada con pH casi neu-
tro, bajas concentraciones de Na, K y Ca y mayores concentraciones de Al y Si que
las aguas hiperalcalinas[79]) y, por tanto, todavía reflejan el quimismo de las aguas
del cemento. A medida que la pluma reacciona con la roca encajante (rica en alu-
minosilicatos) el pH disminuye a la vez que las concentraciones de Na, K y Ca,
mientras que las de Al y Si aumentan considerablemente (figura Ma-7). Esta evo-
lución tiene consecuencias en la mineralogía secundaria: se encontrarán fases
CSH en las fracturas (a través de las cuales ha migrado la pluma) en la parte pro-
ximal de la pluma, reflejando el hecho de que las aguas subterráneas todavía no
han reaccionado con el encajante y están equilibradas con las fases de CSH del ce-
mento. A medida que las aguas subterráneas alcalinas avanzan en el sentido del
flujo e interaccionan con los aluminosilicatos del encajante, las concentraciones de
Al aumentan y precipitan fases CASH. En la parte distal de la pluma las aguas
subterráneas alcalinas han reaccionado ya con volúmenes importantes de roca y
pueden precipitar ceolitas a medida que las concentraciones de Al y Si aumentan
y el pH disminuye (figura Ma-7; Savage, 1998)[80].

De las dos zonas estudiadas (Fuentes del Este y Fuentes del Oeste) en la
zona de las Fuentes del Este la secuencia mineral encontrada en los rellenos
de fracturas es exactamente como se acaba de comentar en el modelo con-
ceptual. Esta situación es representativa de la roca encajante de un sistema de
almacenamiento en la zona del campo próximo (debido a la cercanía del pun-
to de generación de las aguas hiperalcalinas). Las diferencias con respecto a
esta secuencia teórica son debidas simplemente al hecho de que las fracturas,
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[79] Constituyentes principales de la barrera arcillosa en el AGP.

[80] Este autor comenta que en presencia de elevados niveles de Al en solución se formarán preferentemente ce-
olitas debido a la limitada capacidad de CASH/CSH para incorporar Al en su estructura mineral.
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después de ser completamente selladas por minerales secundarios
CSH/CASH/ceolitas, son a menudo reactivadas por deslizamiento gravitacio-
nal[81] en el valle del Yarmouk, induciendo continuas reaperturas de las frac-
turas previamente selladas. Las nuevas aguas hiperalcalinas que fluyen a través
de las fracturas reabiertas no pueden estar en equilibrio con los rellenos pre-
vios y comienzan a reaccionar produciendo repeticiones o inversiones de la
sucesión mineral. Normalmente el reemplazamiento de la generación previa
de rellenos es sólo parcial antes de que las fracturas se vuelvan a sellar, resul-
tando en un diseño complejo que hace difícil su interpretación. Sin embargo,
lo que está claro es que las fracturas se sellan (y de forma relativamente rápi-
da de acuerdo con los datos de Clark et al., 1994) y lo hacen en un régimen
tectónicamente tranquilo como el de un sistema de almacenamiento.

Por su parte, el área de las Fuentes del Oeste es un coluvión de alta porosidad
y muestra una sucesión de minerales secundarios que empieza con ceolitas sobre las
que se superponen fases CASH y luego fases CSH (ettringita-thaumasita, debido a
la elevada concentración de sulfato en el agua subterránea; es decir, el orden con-
trario al que se acaba de exponer). Sin embargo, este conjunto de minerales no es
diferente del de las Fuentes del Este y esto sirve de apoyo para el modelo concep-
tual de evolución de la pluma. El hecho de encontrar la secuencia inversa de mine-
rales puede interpretarse como el resultado de sucesivos pasos del agua
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Figura Ma-7.
Diagrama
esquemático de la
migración de una
pluma alcalina
desde el sistema
de
almacenamiento
de residuos
radiactivos, con la
hipotética
evolución espacial
de la composición
de las aguas y la
mineralogía
secundaria
(modificado de
Savage y Duerden,
1997).

[81] Este mecanismo se ha postulado basándose en una combinación del examen de las fracturas y del estudio
geomorfológico del valle del Yarmouk.
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hiperalcalina en una zona más alejada del punto en el que se ha originado. La se-
cuencia de procesos sería la siguiente: (a) el primer impacto de la pluma hiperalca-
lina en el material coluvial da como resultado la formación inicial de ceolitas ricas
en Ca o geles ceolíticos en el frente de avance de la pluma[82]; (b) a medida que la
pluma migra y el pH aumenta, los productos de alteración ceolíticos se hacen ines-
tables y son parcialmente reemplazados y/o englobados por un anillo de reacción
de minerales CSH o CASH; (c) la porosidad y permeabilidad de algunos horizon-
tes particulares del coluvión van disminuyendo por la cementación provocada por
los productos de alteración secundarios y el agua subterránea está más tamponada
por la roca disminuyendo el pH y aumentando el sulfato y dando como resultado la
formación de ettringita y thaumasita; (d) finalmente, la cementación completa de las
gravas reduce el flujo de agua subterránea hasta el punto de que el único proceso
que parece efectivo es la difusión del CO2 atmosférico en el coluvión cementado y
su reacción con los productos de alteración CSH para precipitar carbonatos secun-
darios. Esta situación se podría corresponder con la geosfera de un sistema de al-
macenamiento con cemento en una situación ya avanzada de evolución de una
pluma hiperalcalina procedente del campo cercano.

Finalmente, dado que los gradientes de pH en el borde de la pluma son muy
fuertes, hay una tendencia al desarrollo de grandes sobresaturaciones de sílice en
las aguas subterráneas. Estos fluidos muy sobresaturados en sílice tienden a pro-
vocar la formación de coloides de sílice (Weres et al., 1982), por lo que existe la
posibilidad de que se formen grandes cantidades de estos coloides en los márge-
nes de la pluma. Dichos coloides pueden ser significativos para la evaluación de
la seguridad si los radionucleidos migran al borde avanzado de la pluma. Sin em-
bargo, también hay que señalar que las muestras de campo estudiadas en Maqarin
eran precisamente de la zona de cemento o de la interfase cemento/agua y sin em-
bargo no se encontraron poblaciones significativas de coloides.

Modelización predictiva: BPM
Basándose en las concentraciones y el quimismo de los elementos mayores en

las aguas subterráneas típicas de Jordania, los participantes en el ejercicio de pre-

[82] Tanto las observaciones de campo como las de laboratorio indican que las ceolitas pueden formarse en los
bordes distales de la pluma hiperalcalina en un periodo de tiempo de 100 años, aunque existen evidencias
de que las ceolitas pueden desestabilizarse y disolverse por la acción de los fluidos intersticiales del cemen-
to en escalas de tiempo de sólo decenas de meses (Milodowski et al., 1985). El reemplazamiento de fluidos
formadores de ceolitas por otros en los que precipitan minerales del cemento significará que las ceolitas ini-
ciales serán eliminadas rápidamente del conjunto de la pluma hiperalcalina. Las ceolitas pueden tener, por
tanto, sólo una existencia temporal en la roca en contacto con la pluma hiperalcalina y, por consiguiente, ser
fases menores en comparación con los silicatos hidratados de calcio. Esto no quiere decir que su importan-
cia no sea considerable, puesto que su elevada capacidad de retención de radionucleidos conlleva un freno
importante en su transporte mientras son estables.
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dicción ciega usaron modelos geoquímicos para predecir la especiación/solubili-
dad de un conjunto de elementos traza (U, Th, Ra, Pb, Se, Sn y Ni). Luego se
compararon las predicciones realizadas por los distintos grupos y las diferencias
encontradas y se vio que estaban relacionadas con los datos termodinámicos más
que con diferencias inherentes a los códigos usados.

Los grupos participantes fueron (tabla Ma-4): AEA Technology (Harwell,
UK), NAGRA (Suiza), el instituto Paul Scherrer (Suiza) y la Ontario Hydro
Research Division (Canadá). Los objetivos de este ejercicio fueron:

• comprobar los modelos químicos de especiación/solubilidad bajo
condiciones hiperalcalinas. Tomando como dato la química observada
de los elementos mayores, los modelos geoquímicos se usan para prede-
cir la solubilidad y la especiación de un número de elementos traza (U,
Th, Ra, Pb, Se, Sn y Ni),

• comparar las predicciones de los distintos grupos participantes para
verificar los diferentes códigos (si las bases de datos termodinámicos 
usadas son idénticas) o para destacar las diferencias entre las distintas
bases de datos, y

• comparar la química predicha con la química observada, lo que conduce a
una comprobación preliminar de los modelos[83].

Para este ejercicio se utilizó un análisis de agua subterránea de la zona de
Maqarin, se eligió una temperatura de 25 ºC, un pH de 12.5 y, debido a la ausen-
cia de medidas redox, se consideraron valores de pE de 0 (oxidante), -4 (inter-
medio) y –8 (muy reductor).

Los elementos traza estudiados fueron U, Th, Ra, Pb, Se, Ni y Sn. Se sugirió
que, para simplificar se tomara un valor traza de 1·10

–6
g/l (1 ppb) como concen-
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Código Base de Datos Objetivo / Autores

AEA

NAGRA

PSI

ONHY

HARPHRQ (Brown et al., 1990)

RIPP2s (Yusaf y Hamilton, 1992)

MINEQL/PSI (Westall et al., 1976)

PHREEQE (Parkhurst et al., 1980, 1985)

PHREEQE modificado (Parkhurst et al., 1980)

HATCHES (2.1) (Cross y Ewart, 1991)

HATCHES (3.0)

NEWTHERM (Yusaf y Hamilton, 1992)

MINEQL (Schweingruber, 1983)

NAI0289 (Pearson et al., 1989)

MINETQAI (Peterson et al., 1987)

CHEMVAL/MIRAGE (para el Th)

Tabla Ma-4.
Grupos de
modelización
participantes en el
ejercicio de BPM
y códigos y bases
de datos usados
por cada uno de
ellos.

[83] Las predicciones de solubilidad son también útiles para el analista involucrado en el estudio, puesto que
proporcionan una primera estimación de los niveles de concentración esperables (Bath et al., 1987b).
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tración inicial de estos elementos. En la mayoría de las simulaciones no se hizo el
intento de equilibrar con fases sólidas y sólo se modelizó la química de la solución
y el grado de sobresaturación o subsaturación de un conjunto de fases sólidas po-
sibles. PSI, sin embargo, equilibró con sólidos en el caso de Pb, U y Th.

La química de la solución elegida tenía un exceso de carga negativa. Para mantener el valor de

pH dado, AEA ignoró este desbalance de cargas durante las simulaciones. PSI, sin embargo,

restableció el balance de cargas reduciendo la concentración de OH
–

(modificando el pH). Su

justificación para hacer esto fue que, dado que la concentración de hidróxidos pueden determi-

narse únicamente de forma indirecta por medio de la medida de pH, esto puede llevar a resulta-

dos inciertos en las soluciones fuertemente alcalinas. Cuando se equilibró, únicamente se produjo

una ligera caída de pH hasta 12.2 y se consideró, por tanto, aceptable. En las siguientes mo-

delizaciones se tuvo en cuenta, por tanto, que podría haber ligeras discrepancias en los valores

de pH de partida en las simulaciones de cada uno de los grupos participantes.

Resultados[84]

• Níquel

Los resultados de la modelización de AEA, Nagra y Ontario muestran una concordancia total

mientras que los de PSI difieren ligeramente. La especie acuosa principal predicha por los cua-

tro grupos es Ni(OH)3

–
. Exceptuando al PSI, el sólido controlador de la solubilidad es

Ni(OH)2. Las diferencias obtenidas por PSI son debidas a la inclusión en su base de datos de

una especie acuosa adicional, Ni(OH)4

2–
, y una fase sólida adicional NiO. En condiciones de

pH más alto esa especie acuosa puede ser importante y por ello las predicciones de PSI pueden

ser más precisas que las de los demás. La predicción de la fase sólida controladora está afecta-

da por la incertidumbre asociada al grado de cristalinidad del hidróxido y al amplio rango de

constantes de equilibrio en la bibliografía. Según la constante elegida, la fase resultante es

Ni(OH)2 o NiO. Otras incertidumbres están relacionadas con la posibilidad de que la sílice sea

una importante restricción en la solubilidad del Ni o con el hecho de que en las aguas sufi-

cientemente reductoras como para tener sulfuro en solución pueden aparecer sulfuros de Ni

muy insolubles que disminuyen considerablemente la concentración de este elemento.

• Plomo

Los resultados de AEA y Nagra son idénticos con Pb(OH)3

–
como la especie acuosa principal

y Pb(OH)2 como el sólido controlador. Los resultados de PSI, aunque predicen la misma es-

pecie acuosa principal, indican que es necesario considerar otras fases sólidas, como

Pb3(CO3)2(OH)2 y Pb(OH)2. Los resultados de Ontario predicen la especie acuosa Pb(OH)4

2–

y la misma fase sólida que los dos primeros grupos. Las diferencias en los resultados pueden
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[84] En todos los resultados la solución aparecía sobresaturada con respecto a calcita. Para analizar el efecto que
provocaría en las predicciones el hecho de equilibrar con calcita, AEA hizo más cálculos equilibrando con es-
ta fase. Se encontró que no había cambios apreciables en la química predicha, excepto bajo condiciones re-
ductoras en las que se observada una ligera variación en la especiación acuosa. Otras simulaciones adicionales
fueron llevadas a cabo por Ontario (Dayal y Eagleson, 1990) usando mayores concentraciones iniciales de ele-
mentos traza (1 ppm en lugar de 1 ppb) para determinar la sensibilidad de los resultados a dichas concentra-
ciones. En el caso de Ni y Pb la especiación acuosa no variaba ni tampoco la fase sólida, aunque ahora aparecía
sobresaturada. Para el uranio, en cambio, tanto la especiación como las fases sólidas cambiaban.
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atribuirse a las diferencias en las bases de datos usadas. Las especies y sólidos clave definitivos

parecen ser Pb(OH)3

–
, Pb(OH)2 y Pb3(CO3)2(OH)2.

• Radio

Únicamente AEA y Nagra hicieron estos cálculos, obteniendo los mismos resultados. La es-

pecie acuosa mayoritaria resultó ser Ra
2+

y el sólido controlador RaSO4. Debe señalarse, sin em-

bargo, que las bases de datos usadas son limitadas, ya que las únicas especies en solución que

tienen son Ra
2+

, RaOH– y RaSO4

0
, y los únicos sólidos RaCO3 y RaSO4. En la literatura hay

disponibles más datos del radio (Benson y Teague, 1980) y AEA llevó a cabo cálculos adi-

cionales considerando también los valores correspondientes a las especies acuosas RaCO3

0
y

RaCl
+

y a los sólidos Ra puro y RaCl2·2H2O, además de un valor distinto para la constante del

sulfato de radio.  Los resultados indican una especiación diferente con un 75% de Ra
2+

, un

20% de RaSO4 y un 4% de RaOH
+
. La fase sólida seguía siendo el sulfato de radio.

• Torio

La especiación del torio fue modelizada por AEA, Nagra y PSI. En los tres casos la especie

principal predicha fue Th(OH)4

0
y el sólido ThO2. En los tres modelos la fase sólida aparecía

sobresaturada. La inclusión de un sólido ThO2 más cristalino en la base de datos de Harwell

explica la menor solubilidad predicha por este grupo para el torio.

• Selenio

AEA, PSI y Nagra obtuvieron resultados muy parecidos en cuanto a la especiación, con la especie

SeO3

2–
como dominante y como sólido la fase CaSeO3. Ontario, sin embargo, predijo diferentes es-

pecies (Se2

2–
y SeO3

2–
) y fases (Se elemental). Utilizó una base de datos distinta que, además, no in-

cluye el CaSeO3.

• Estaño

El cálculo lo hicieron AEA y Nagra. AEA predijo como dominante la especie acuosa Sn(OH)6

2–

y Nagra la especie Sn(OH)3

–
. En ambos cálculos la fase controladora de la solubilidad fue SnO2,

aunque la solubilidad resultante era distinta. AEA predijo una solubilidad considerablemente

mayor con subsaturación de la fase sólida, mientras que Nagra predijo una solubilidad baja y so-

bresaturación. La diferencia en los resultados es debida a la inclusión en la base de datos de AEA

de los valores de las constantes de equilibrio para los productos de hidrólisis del Sn(IV). En

condiciones de elevado pH se ha visto que estas especies son importantes a temperaturas por

encima de los 100 ºC. La solubilidad de la casiterita (SnO2) se ha visto que aumenta a pH alto

asociado con la aparición de especies de Sn(IV) como Sn(OH)5

–
. Estos datos experimentales

apoyan la inclusión de esos datos extra en la base de datos. Las predicciones de AEA, por tanto,

probablemente se aproximan más a la realidad en este caso.

• Uranio

Para este elemento hay poco consenso en la especiación y en la fase sólida entre los cuatro grupos

participantes. Las diferencias son debidas a diferencias en los datos seleccionados de la base de

datos termodinámicos. Una de las principales diferencias entre los modelos es la elección del sóli-

do. Hay bastante discusión sobre si los hidróxidos de uranio o los uranatos de calcio o sodio con-

trolarán la solubilidad bajo condiciones de elevado pH. Lemire (1988) indica que a pH de 12.5

parece ser que el uranato de calcio es la fase estable, excepto en condiciones particularmente re-

ductoras en las que la fase estable es el UO2.

Una primera conclusión importante que se desprende de las comparaciones
anteriores es que las diferencias en las predicciones de los diferentes grupos pue-
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den atribuirse, fundamentalmente, a diferencias en los datos termodinámico ele-
gidos más que a diferencias en los códigos usados (Alexander et al., 1998). A me-
nudo son debidas a falta de datos experimentales a partir de los cuales deducir las
constantes de equilibrio necesarias.

En cuanto a las solubilidades de los elementos traza, los códigos predicen va-
lores 2 ó 3 órdenes de magnitud mayores que los medidos en el campo; es decir,
las predicciones son conservadoras. La discrepancia se debe a utilizar como sóli-
dos controladores los miembros puros de lo que en realidad son soluciones sóli-
das de óxidos o hidróxidos metálicos. Al hacer estos cálculos hay que tener la
seguridad de que la fase elegida como limitante de la solubilidad de un elemento
traza es una fase posible en las condiciones geoquímicas específicas del sistema.
En el caso de Maqarin, el análisis de los elementos traza indicó que éstos estaban
incorporados como impurezas en los minerales secundarios de los elementos ma-
yores, posibilidad que tampoco se considera en los códigos. Estas dos carencias
(la ausencia de soluciones sólidas y de fases de elementos traza coprecipitados en
fases mayoritarias) fueron identificadas como la causa fundamental de las discre-
pancias entre el modelo y el sistema real.

No se puede olvidar que el buen acuerdo entre los cuatro grupos de modeli-
zación con respecto a las predicciones químicas no indica necesariamente que las
predicciones sean correctas. El uso de los códigos de especiación es muy depen-
diente de la calidad de los datos sobre los que se basan los cálculos. Por ello hay
que conseguir buenos datos sobre constantes de equilibrio de especies, así como
datos para la identificación correcta de las fases sólidas controladoras de la solu-
bilidad y de las soluciones sólidas.

Analogías

El comportamiento de las aguas subterráneas de Maqarin proporciona el me-
jor análogo natural conocido para el comportamiento a largo plazo de sistemas de
almacenamiento que incluyen el cemento en su diseño, y constituye el único ejem-
plo estudiado de interacción natural entre aguas subterráneas y cemento
(Alexander y Smellie, 1996). Estos estudios han proporcionado, además, medidas
de muy buena calidad de la concentración (y la especiación general) de algunos
de los elementos relevantes en la evaluación de la seguridad y de las poblaciones
coloidales y microbianas en condiciones de elevado pH.

La información conseguida a partir de los estudios de Maqarin (fases I-III)
tiene implicaciones para los procesos de campo próximo y geosfera en sistemas
de almacenamiento con cemento. Las temperaturas actuales son relativamente
bajas en Maqarin, por lo que los efectos de la elevada temperatura sobre el
campo próximo de un sistema de almacenamiento no pueden evaluarse a par-
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tir de estos datos. Sin embargo, sería posible mejorar el entendimiento de los
efectos de la temperatura sobre los materiales del sistema de almacenamiento
mediante estudios más detallados de la zona de cemento (de alta temperatura)
de este análogo.

Las características que hacen de Maqarin un emplazamiento único son las
siguientes: (a) la presencia a escala regional de calizas arcillosas ricas en mate-
ria orgánica (kerógeno) en la Formación Margas Bituminosas, proporcionando
una fuente de material combustible para generar minerales de cemento; (b) la
presencia de un clima árido a semiárido con un nivel freático bajo que incre-
menta la capacidad para la combustión de la formación margosa en la zona no
saturada; (c) la existencia de un ambiente geotectónico adecuado (fracturas
tensionales en estructuras anticlinales), de un modelado kárstico y de desliza-
mientos de ladera que facilitan la entrada de oxígeno (y agua) a la profundidad
adecuada para la combustión de la materia orgánica; y (d) la presencia de dos
sistemas de interacción agua/zona de cemento: uno más evolucionado y más
antiguo (Fuentes del Este) y otro más moderno y menos evolucionado (Fuentes
del Oeste)[85].

Además, la zona de cemento en Maqarin tiene una serie de características que
pueden añadir un valor adicional al análogo: (a) el flujo de agua neutra a través de
la zona de cemento ha dado lugar al desarrollo de una pluma de pH alcalino; (b)
la interacción con la zona de cemento proporciona la posibilidad de estudiar los
minerales del cemento y su estabilidad a largo plazo; (c) el sistema dominado por
la advección permite un flujo rápido de aguas hiperalcalinas a través de las mar-
gas encajantes con un tamponamiento incompleto; y (d) la reactivación regular de
las vías de flujo de aguas subterráneas a lo largo de fracturas causadas por los des-
lizamientos de gravedad y/o la actividad tectónica.

Teniendo en cuenta estas características tan especiales, el sistema de Maqarin
puede considerarse análogo para el estudio tanto del comportamiento de mate-
riales del sistema de almacenamiento (el cemento) como de los procesos que ten-
drán lugar en su evolución a largo plazo (transporte y retardo de los
radionucleidos) en el sentido expuesto por Miller et al. (2000) y presentado en la
introducción de este capítulo.
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[85] En la zona del centro de Jordania (área de Daba-Siwaqa) aparecen rocas similares. Sin embargo, en estas zo-
nas ya no hay aguas subterráneas hiperalcalinas activas, de forma que representan paleo-sistemas similares a
los visibles actualmente en Maqarin. La alteración observada en estas zonas probablemente representa una
etapa más avanzada en la evolución de la actividad hiperalcalina. En esta etapa aparecen como principales
minerales secundarios la sílice opalina y las arcillas esmectíticas. Una de las implicaciones principales de la
precipitación de sílice es su elevada capacidad de incorporar cantidades significativas de uranio (hasta 160
ppm). Por analogía con la zona alterada del sistema de almacenamiento con cemento, se podría esperar que
la esmectita y la sílice se formaran como productos de alteración en la última etapa de evolución de la plu-
ma hiperalcalina.
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Analogías de los materiales
Material de relleno y sellado: cemento
Como se comentó en la introducción de este informe, dentro de esta categoría

de análogos se puede obtener información a partir de su estudio referente a los si-
guientes aspectos de uso en la evaluación de la seguridad: (1) la durabilidad del ce-
mento; (2) las interacciones entre el cemento, la roca y el agua subterránea; (3) la
sorción de radionucleidos; (4) la producción y fijación de coloides; (5) la permeabi-
lidad al agua y al gas; y (6) las propiedades de enlace. De entre todos ellos, el siste-
ma de Maqarin presenta analogías de los puntos 2, 3 y 4 que se pasan a describir.

Las interacciones entre el cemento, la roca y el agua subterránea
El emplazamiento de grandes masas de hormigón y cemento en ambientes 

geológicos profundos causará una perturbación masiva de las condiciones geo-
químicas. El hormigón estará en contacto con una amplia variedad de materiales
tanto naturales como artificiales y es importante poder predecir cualquier inter-
acción química que pueda ocurrir. Ciertas simulaciones predicen (Haworth et al.,
1988; Steefel y Lichtner, 1994) que las aguas hiperalcalinas intersticiales puede te-
ner lugar una importante interacción con la roca encajante, conduciendo al dete-
rioro de algunas de las características por las cuales fue inicialmente elegida como
emplazamiento favorable (baja permeabilidad y/o elevada capacidad de retardo
de los radionucleidos).

Estas predicciones de los modelos deben ser comprobadas para analizar si las
interacciones predichas son significativas, teniendo en cuenta que los códigos geo-
químicos usan bases de datos termodinámicos incompletas para muchas de las es-
pecies y fases de interés. Incluso los códigos más sofisticados disponibles
actualmente son incapaces todavía de acoplar de forma predictiva el flujo, la reac-
ción y la evolución de propiedades físicas como la porosidad.

Hasta el momento, hay pocos datos de laboratorio que puedan servir para
comprobar las predicciones del modelo de evolución del cemento y la degradación
asociada del encajante (McKinley y Alexander, 1992a; Steefel y Lichtner, 1994).
Además los pocos que hay son incapaces de simular la complejidad y la escala de
tiempo del sistema de almacenamiento. Por ello se necesitan los análogos natura-
les y Maqarin es el análogo natural ideal para este tipo de estudio puesto que es el
único lugar conocido en el que las aguas hiperalcalinas son el producto del lixivia-
do de un conjunto de minerales naturales del cemento, producidos como resulta-
do del metamorfismo de baja presión y alta temperatura sobre margas y calizas.

Maqarin ha servido, sobre todo, para ayudar a entender los procesos que ca-
racterizan las interacciones entre el cemento, la roca encajante y el agua subterránea
hiperalcalina, es decir, para comprobar el modelo conceptual sobre el comporta-
miento del campo próximo en un sistema de almacenamiento con cemento. El mo-
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delo usual en los ejercicios de evaluación de la seguridad asume que los lixiviados
del cemento ricos en sodio, potasio y calcio fluyen fuera del sistema de almacena-
miento conducidos por el sistema de flujo del agua subterránea. A medida que la
pluma empieza a interaccionar con el encajante se produce una serie compleja de
reacciones que involucran la disolución de los aluminosilicatos de la roca, la preci-
pitación de compuestos CSH y, finalmente, la precipitación de ceolitas si el pH dis-
minuye y la concentración de Al aumenta en el agua subterránea. Este modelo
conceptual se ha ido modificando a partir de los resultados obtenidos en Maqarin,
los estudios de laboratorio y la mejora de códigos acoplados.

La sorción de radionucleidos
En un estudio de Allard et al. (1984) se midieron los coeficientes de sorción

de distintos elementos traza en varias muestras de cemento. Las conclusiones
principales que se deducen de este estudio son las siguientes: los actínidos alta-
mente hidrolizados (Co, I, Tc, Ni) son más adsorbidos en el cemento que en los
minerales comunes, mientras que los metales alcalinos y alcalinotérreos (Sr y Cs)
apenas se ven afectados por procesos de sorción en el cemento.

En este análogo se han podido obtener datos semicuantitativos sobre los pro-
cesos de sorción, precipitación e intercambio iónico de algunos elementos traza
de interés para la evaluación de la seguridad a partir del estudio de su moviliza-
ción desde sus minerales fuente (algunos de ellos presentes en el AGP) y su re-
tención en minerales secundarios (que pueden formarse en el sistema de
almacenamiento por la interacción de las aguas hiperalcalinas con las rocas enca-
jantes). El uranio, por ejemplo, aparece asociado a fases primarias de oxicarbona-
tos de Ca-U dispersos en la materia orgánica y su movilización y posterior
retención se produce en fases del tipo portlandita, calcita, ettringita, thaumasita,
jennita (el más importante), tobermorita, ceolita, oxihidróxido férrico y materia
orgánica. Estaño y radio suelen asociarse a fases secundarias de CSH y CASH. El
selenio se asocia a fases primarias de sulfuros (pirita) y sulfatos (yeso) en la zona
de cemento y, tras su movilización, aparece en fases secundarias del tipo de solu-
ciones sólidas de Se-ettringita y reprecipitado en sulfuros (y seleniuros). Por su
parte, el níquel tiene como fuente los seleniuros de Ni-Fe y la pirita en la zona de
cemento, y sus sumideros principales son thaumasita, ettringita, vaterita y calcita.

En resumen, las ceolitas parecen ser el mayor sumidero de elementos y, por
tanto, son los minerales más importantes con respecto a la concentración de U,
incorporando mucho más que cualquier otro producto de alteración. Jennita, bru-
cita, portlandita y CSH también son sumideros importantes del U, Ba, Sr y Pb.
Calcita y aragonito también concentran Sr y Ba pero generalmente no son muy
abundantes excepto en las zonas donde las aguas subterráneas interaccionan con
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el CO2 atmosférico. Teniendo en cuenta las analogías entre Ba y Ra, podríamos de-
cir que CSH y jennita pueden ser las fases más importantes en la fijación de Ra en
Maqarin. Por el contrario, ettringita y thaumasita parecen incorporar cantidades
menores de elementos traza, excepto de Cr y de Zn. En particular, tienen bajas
concentraciones de U y Pb, y también bastante menos Sr y Ba que las ceolitas, el
CSH y la jennita. Sin embargo, estos dos minerales son los productos de altera-
ción mayoritarios.

Además de esta caracterización de las capacidades de los minerales de altera-
ción para retener los elementos traza relevantes para la evaluación de la seguridad,
hay que tener en cuenta la secuencia de evolución de la interacción de un agua hi-
peralcalina con el material encajante, puesto que el proceso es gradual y tiende a
ir reemplazando los minerales formados en las primeras etapas por otros en equi-
librio en las nuevas condiciones. El interés aquí se centra en el proceso asociado
de liberación a la solución de los elementos traza inicialmente incorporados en los
primeros minerales de la secuencia de alteración.

La producción de coloides y su capacidad de fijación
La naturaleza de grano fino del cemento puede dar como resultado la forma-

ción de coloides y partículas en suspensión, sobre todo cuando se degrada, facili-
tando así el transporte de los radionucleidos. A medida que el pH disminuye con el
tiempo, la solubilidad de la sílice también lo hace, aumentando la posibilidad de for-
mación de especies coloidales de sílice. Además, la presencia de fuertes gradientes
químicos en la interfase entre las regiones con cemento y la roca encajante propor-
ciona un ambiente ideal para la formación de coloides. Este hecho contrarrestaría
los beneficios derivados de la baja solubilidad de los radionucleidos en los ambien-
tes hiperalcalinos. Sin embargo, los poros del cemento parecen ser lo suficiente-
mente pequeños como para que la propia masa de cemento actúe como filtro de
dichos coloides[86]. De hecho, parece ser que sólo los coloides que se forman en el
borde exterior de la masa de cemento podrán viajar distancias apreciables.

Los estudios en Maqarin indican la presencia de poblaciones de coloides del or-
den de 10

7
coloides por litro, fundamentalmente de Ca(OH)2 y Fe(OH)3. Estas con-

centraciones son muy bajas en comparación con las de otras aguas próximas a la
superficie. Además se ha comprobado que no hay uranio asociado a esta fracción.

Metales: propiedades de los productos de alteración secundaria
A pesar del comportamiento positivo (por su capacidad de retención) de los

productos de corrosión del contenedor, no se suele considerar su efecto en los

[86] Sin embargo el potencial del cemento para formar y filtrar coloides no se ha investigado todavía lo suficiente.
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ejercicios de evaluación de la seguridad y los resultados son, por tanto, conserva-
dores. Uno de los aspectos menos estudiados es el comportamiento de este pro-
ceso en un ambiente rico en cemento.

Se ha sugerido que los materiales metálicos existentes en Maqarin podrían
usarse para evaluar la corrosión metálica en condiciones de elevado pH. Se han
encontrado agujas y raíles que han estado en contacto con aguas hiperalcalinas
durante varias decenas de años (Alexander et al., 1992). Sin embargo dado que la
mayoría de las aguas subterráneas en Maqarin son oxidantes, no se puede obte-
ner una información útil a partir de la investigación de la corrosión de estos me-
tales (Smellie et al., 1997b; Smellie, 1998).

Analogías de los procesos de transporte y retardo de radionucleidos
Cálculos de especiación-solubilidad
Dentro de este apartado se incluyen dos aspectos fundamentales relacionados

con la caracterización y predicción del comportamiento de los radionucleidos (en
cuanto a su migración y/o retención) mediante metodologías de modelización 
geoquímica. Estos aspectos son, por un lado, los cálculos realizados para la interpre-
tación de los procesos de interacción agua-roca que controlan el comportamiento del
sistema (“caracterización hidrogeoquímica 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 códigos y bases de datos termodinámicos en tareas pre-
dictivas como las requeridas por la evaluación de la seguridad (“ejercicios de BPM”).

Caracterización hidrogeoquímica del sistema
Este ha sido uno de los aspectos mejor tratados en el análogo y que ha apor-

tado mayor información relevante para la evaluación de la seguridad. Entre otras
cosas para la caracterización del sistema ha sido preciso un importante esfuerzo
de modelización que ha supuesto el manejo y comprobación de códigos geoquí-
micos (termodinámicos y cinéticos) y acoplados de uso en los ejercicios de eva-
luación. La experiencia adquirida por todos los grupos de investigación y el
resultado obtenido del modelo conceptual de evolución de la pluma hiperalcali-
na son uno de los aspectos más valorados de esta parte del trabajo.

Ejercicio de BPM
Con la excepción del uranio, las concentraciones elementales observadas son

dos o tres órdenes de magnitud inferiores a las predichas por los modelos, calcu-
ladas asumiendo que la solubilidad está controlada por fases estequiométrica-
mente simples de tipo óxidos y oxihidróxidos (las presentes en las bases de datos).
Esto significa que, aunque las bases de datos no contienen fases minerales direc-
tamente relevantes para este ambiente hiperalcalino, el código proporciona resul-
tados que son conservadores desde el punto de vista de la evaluación de la
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seguridad. Se podrían obtener resultados más precisos y menos conservadores si
las bases de datos contuviesen fases más adecuadas. Una segunda limitación de las
bases de datos es la de representar los minerales por los miembros finales puros,
que no aparecen normalmente en la naturaleza.

Difusión en la matriz: la extensión de la difusión en la matriz en formacio-
nes sedimentarias

En Maqarin se ha estudiado el efecto potencial del sellado de las fracturas so-
bre la difusión en la matriz. Las fracturas conductivas están selladas por una am-
plia variedad de minerales secundarios del cemento tales como calcita,
tobermorita, ettringita o ceolitas (Milodowski et al., 1998), producidos por reac-
ción entre las aguas subterráneas hiperalcalinas y la roca encajante (Alexander y
Smellie, 2000). El examen mineralógico de las fases de relleno de fractura indicó
un grado muy bajo de interconexión entre las fracturas y la porosidad de la ma-
triz, lo que hace pensar que las fases secundarias podrían sellar de forma muy efi-
caz esa porosidad a los radionucleidos transportados en las fracturas.

Merece la pena resaltar aquí que actualmente se está realizando un estudio so-
bre los cambios en la porosidad de la matriz adyacente a las fracturas. Aunque los
datos petrológicos (incluyendo determinaciones de porosidad) sugieren que la po-
rosidad de la matriz cerca de la fractura está siendo reducida por el bloqueo de los
poros por los minerales secundarios, los datos geoquímicos (incluyendo datos sobre
series de desintegración naturales; Milodowski et al., 1998) indican que la matriz ro-
cosa sigue siendo accesible a la interacción agua-roca cuando la fractura está abier-
ta. Este es un resultado significativo puesto que indica que los radionucleidos no
sorbentes, transportados por advección por las aguas hiperalcalinas a través de las
fracturas abiertas, podrían ser retardados por la difusión en la matriz.

A partir del estudio detallado de la extensión de la difusión en la matriz en
cuatro perfiles perpendiculares a fracturas conductivas se obtuvieron relaciones
226

Ra/
238

U que indican interacciones agua-roca relativamente recientes hasta 40 ó
70 mm en el interior de la roca. Sin embargo, estas profundidades deberían tra-
tarse con cierta precaución considerado que las muestras están muy influenciadas
por la red de microfracturas, que se extiende varias decenas de milímetros en la
roca, y por las variaciones litológicas preexistentes. Debido a las importantes im-
plicaciones de este trabajo actualmente se están tomando nuevas muestras.

Coloides
Las poblaciones coloidales en Maqarin son más bajas que las encontradas

en otras aguas próximas a superficie (Smellie, 1998). Además no se encontró
uranio asociado a los coloides, lo que sugiere que el transporte de radionuclei-
dos por coloides en condiciones de elevado pH es insignificante. Sin embargo,
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no está claro si estos resultados pueden ser aplicables directamente a un sistema
de almacenamiento puesto que las aguas subterráneas de Maqarin son oxidan-
tes. Tanto la estabilidad de los coloides derivados de los minerales del cemento
como la asociación de los radionucleidos con ellos pueden ser mayores en con-
diciones reductoras. Si este fuera el caso, la aplicación de los resultados de
Maqarin a la evaluación de la seguridad sería no conservadora. Por tanto, se re-
comienda un mayor estudio en este tema.

Actividad microbiana: la tolerancia de estas poblaciones a las condiciones
hiperalcalinas

En Maqarin se han encontrado microbios en todas las aguas hiperalcalinas es-
tudiadas, en poblaciones de unos 10

5
microbios/ml. Sin embargo, no fue posible

determinar de forma concluyente si estos microbios estaban vivos en las aguas de
elevado pH o si habían sido transportados recientemente al punto de muestro por
aguas de recarga de pH neutro. Esta última hipótesis tiene bastante credibilidad
porque los tipos de microbios encontrados en las aguas subterráneas alcalinas
eran similares a los que se encuentran en otras aguas subterráneas de pH neutro;
de hecho, ninguna de las especies encontradas es de tipo alcalófilo. Parece, pues,
que las fuentes de Maqarin de elevado pH (12-13) son demasiado extremas para
la vida. Sin embargo esto no ha sido demostrado con seguridad.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

Las principales aportaciones de los estudios llevados a cabo en Maqarin a los
aspectos de la evaluación de la seguridad (Alexander et al., 1992) se centran en la
caracterización del sistema, en el desarrollo de modelos conceptuales y en la com-
probación de códigos de modelización usados en los ejercicios de evaluación.

Desarrollo de modelos conceptuales
La principal contribución de Maqarin en este aspecto es la modelización 

teórica del desarrollo de plumas hiperalcalinas en un sistema de almacenamiento
con cemento. De hecho, en TILA-99, en el capítulo de evaluación final de resul-
tados, se utilizan los datos de este análogo para evidenciar la existencia y los efec-
tos de plumas hiperalcalinas y para proponer su inclusión como un proceso a
considerar en futuros ejercicios de evaluación de la seguridad (en TILA-99 no fue
contemplado en los cálculos).

La evolución observada en el sistema muestra cómo la interacción de las aguas
hiperalcalinas (inicialmente ricas en Na, K y Ca) con la roca encajante (aluminosili-
catada[87]) produce una disminución gradual del pH (tamponamiento por la geosfe-

[87] Como ya se ha dicho, similar en composición a la barrera arcillosa en el AGP).
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ra) y de los contenidos de Ca, Na y K y un aumento en la concentración de Al y Si
disueltos. Estas aguas no están en equilibrio con la roca encajante y tanto los estudios
de modelización como los estudios de laboratorio sugieren que los lixiviados pueden
alterar significativamente las propiedades de una roca o del material arcilloso de la
barrera, que fue elegida por poseer unas características especiales (elevada capacidad
de retardo, flujos lentos de aguas subterráneas y/o difusión en la matriz).

En este sentido, la base de la analogía entre Maqarin y un sistema de almace-
namiento es bastante simple (figura Ma-8). En Maqarin las aguas infiltrantes (zo-
na a en la figura Ma-8) percolan a través de la roca hasta que se encuentran la zona
que contiene minerales naturales de cemento. Allí se produce la interacción agua-
roca que genera las aguas hiperalcalinas (zona b en la figura Ma-8). Se asume que
el mismo tipo de eventos se darán en un sistema de almacenamiento con las aguas
subterráneas locales (zona A en la figura Ma-8) lavando el cemento (zona B en la
figura Ma-8) y produciendo lixiviados (o aguas subterráneas) hiperalcalinos. En
Maqarin se ha observado que las aguas subterráneas hiperalcalinas continúan su
percolación a través de la roca fracturada (zonas c y c’ en la figura Ma-8), inter-
accionando con las fracturas y la matriz rocosa a medida que migran. Esta se-
cuencia de eventos es similar a lo que se puede producir aguas abajo (zona C y C’
en la figura Ma-8) de un sistema de almacenamiento.
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Figura Ma-8.
Esquematización

de la analogía
entre el

comportamiento
y los procesos
implicados en

Maqarin y en un
hipotético sistema

de
almacenamiento

de residuos
radiactivos

(modificado de
Alexander y

Smellie, 1996).
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En la interfase cemento/roca (la parte proximal de la pluma; zonas C y c en la
figura Ma-8) los lixiviados hiperalcalinos todavía no han reaccionado con la roca
encajante y tienen un elevado pH y una elevada concentración de Na, K y Ca, re-
flejando la química del agua intersticial del cemento. A medida que la pluma reac-
ciona con la roca encajante (con aluminosilicatos), el pH disminuye junto con las
concentraciones de Na, K y Ca a la par que aumenta la concentración de Al y Si.
Más allá de la parte distal de la pluma, en la roca todavía inalterada (zonas C’ y c’
en la figura Ma-8), el pH del agua subterránea es neutro, las concentraciones de
Na, K y Ca son bajas y las concentraciones de Al y Si comparativamente elevadas.

Esta evolución tiene consecuencias en la distribución de la mineralogía se-
cundaria: las fases CSH se encontrarán en las fracturas (a través de las que migra
la pluma) en la parte proximal, reflejando el hecho de que el lixiviado todavía no
ha reaccionado con la roca y está equilibrado con las fases CSH que constituyen
el cemento. A medida que el lixiviado se mueve aguas abajo e interacciona con los
aluminosilicatos de la roca (y con las aguas subterráneas o las aguas intersticiales
de la propia roca), la concentración de Al aumenta, precipitando las fases CASH.
En la parte más distal de la pluma el lixiviado ha reaccionado con un volumen de
roca mayor y pueden precipitar ceolitas si la concentración de Al en el agua sub-
terránea es lo suficientemente elevada y el pH lo suficientemente bajo.

Si se asume que la pluma continúa migrando, entonces, por analogía con el
argumento anterior, la zona de ceolitas producida en la parte distal de la pluma
será atravesada por el propio frente hiperalcalino provocando la redisolución de
las ceolitas y su reemplazamiento por fases CSH. Estos patrones complejos son los
que se observan en Maqarin.

La evolución siguiente produciría lixiviados de pH progresivamente menor
(10.5) que dominarían durante unos 100000 años. En la región Daba del centro
de Jordania las aguas ya no tienen el carácter de hiperalcalinidad y la mineralogía
encontrada es consistente con un pH menor dominado por el sistema de la sílice
(este tema está siendo estudiado actualmente).

Comprobación de códigos y bases de datos
Los códigos geoquímicos utilizados en el análogo de Maqarin incluyen tanto

programas de pautas de reacción como acoplados de transporte reactivo (tabla Ma-
5) con los que se emplearon más de siete bases de datos termodinámicos distintas
(tabla Ma-3). Pero además de la utilización de estos códigos de modelización geo-
química, aspecto común a casi todos los grandes análogos naturales, en Maqarin
destaca el empleo y comprobación de un nuevo código microbiológico, el código
EMMA, desarrollado por NAGRA para su uso en la evaluación de la seguridad.
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Comprobación de códigos de pautas de reacción
Este tipo de códigos fue empleado tanto en los ejercicios de predicción ciega

(BPM) como en los cálculos realizados para la caracterización del modelo hidro-
geoquímico del análogo. De todos los utilizados destaca el código PHREEQE,
desarrollado por el U.S. Geological Survey y uno de los más utilizados en ejerci-
cios de evaluación de la seguridad, proyectos de intercomparación y en otros aná-
logos naturales (tabla Ma-5). Además, de este código derivan tres de los también
empleados en este análogo, los códigos HARPHRQ (Brown et al., 1991) PHRE-
EQC (Parkhurst, 1995; Parkhurst y Appelo, 1999) y RIPP2 (Yusaf, 1990). 

El código HARPHRQ (Brown et al, 1991 también ha tenido un amplio
uso dentro del campo de los análogos (tabla Ma-5) aunque en los ejercicios de
evaluación de la seguridad sólo existen referencias a su utilización por parte
de uno de los grupos integrantes del proyecto SPA (Baudoin et al., 1999). El
código PHREEQC (también desarrollado por el US Geological Survey;
Parkhurst, 1995; Parkhurst y Appelo, 1999) constituye el último eslabón en el
desarrollo de los códigos de la familia PHREEQE. Pese a lo reciente de su
aparición ya ha sido empleado en ejercicios de evaluación de la seguridad co-
mo SR-97 (SKB, 1999a) y en los análogos de Palmottu y Oklo (tabla Ma-5). Y,
por último, RIPP2 (Yusaf, 1990) no es exactamente un nuevo código sino una
interfaz desarrollada por NAGRA para el manejo y entrada de datos del códi-
go PHREEQE  a la que, además, se ha añadido la posibilidad de manejar op-
cionalmente hasta cuatro bases de datos distintas. No existen muchas
referencias de su aplicación en el ámbito de la evaluación de la seguridad pe-
ro se encuentra referenciado en la base de programas de la NEA y en el catá-
logo de Ashton et al. (1993).

Junto a los anteriores, también se empleó la versión 7.2a del código
EQ3/6 (Wolery y Daveler, 1992 a y b), otro de los programas más utilizados
en el ámbito científico y de la evaluación de la seguridad (tabla Ma-5).
Además, este código ha sido admitido como código validado para su uso en
Yucca Mountain y se encuentra explícitamente contemplado como uno de los
módulos del programa general de evaluación de la seguridad utilizado en
TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

El código MINEQL (Westall et al., 1976) ha sido usado con menos profu-
sión que el anterior aunque destaca su empleo en KRISTALLIN-I (NAGRA,
1994a), para el cálculo de los límites de solubilidad empleados en esa evalua-
ción, y en los análogos de Poços de Caldas y, especialmente, de Omán (el otro
análogo de aguas hiperalcalinas estudiado hasta el momento). Asímismo ha
participado en todos los proyectos de intercomparación de códigos geoquími-
cos realizados hasta la fecha (tabla Ma-5).
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La comprobación de códigos de transporte reactivo en ambientes hiperalcalinos
En el análogo de Maqarin se han utilizado tres códigos de este tipo, CHEQ-

MATE (Haworth et al., 1988), GIMRT (Steefel y Yabusaki, 1996) y MARQUISS
(Chambers, 1994), para la modelización de la pluma hiperalcalina. 

De los códigos de transporte reactivo manejados, el CHEQMATE (Haworth
et al., 1988) es uno de los clásicamente considerados dentro de proyectos de in-
tercomparación (tabla Ma-5; MIRAGE, Marsily, 1990;  CHEMVAL, Read y
Broyd, 1989; y CHEMVAL-2, Read, 1994) y ha sido utilizado en otros análogos
naturales, especialmente, en el estudio comparativo sobre la modelización de
avance del frente redox en Poços de Caldas (Cross et al., 1991). 

El código MARQUISS (Chambers, 1994) es un desarrollo que utiliza la aproxi-
mación de estado cuasiestacionario (como el MPATH, Lichtner, 1992) sobre el que
no hay más referencias en el ámbito científico o de la evaluación de la seguridad.

Y, por último, el código GIMRT es uno de los dos programas que aparecen
en el paquete OS3D/GIMRT (Steefel y Yabisaki, 1996), de apreciable difusión en
el ámbito científico. Además, es uno de los códigos de transporte reactivo que se
han empleado en TSPA-VA (US DOE, 1998) para el desarrollo de modelos con-
ceptuales en ese ejercicio de evaluación.

La comprobación de bases de datos termodinámicos
En el análogo de Maqarin se utilizaron hasta siete bases de datos termo-

dinámicos distintas (sin contar las distintas versiones de una misma base de
datos; tablas Ma-3 y Ma-4). Sin embargo, destaca el empleo de dos de esas
bases de datos sobre las demás, la de NAGRA y la HATCHES, por distintas
circunstancias.

La verificación de la base de datos termodinámicos de NAGRA realizada en
Maqarin condujo a la eliminación de la versión entonces manejada por ese organis-
mo (NAGRA, 1992) y ayudó al desarrollo de la nueva versión (parcialmente a través
de una intercomparación con otras; NAGRA, 1992). En concreto, el trabajo desa-
rrollado en Maqarin puso de manifiesto el uso inapropiado de datos para un par de
elementos de interés en la evaluación de la seguridad de AGP de baja y media acti-
vidad (especialmente el Se) y la debilidad de otros datos como los correspondientes
al uranio (Alexander et al., 1992; Khuory et al., 1992 y NAGRA, 1994b). Además,
supuso un excelente entrenamiento tanto para los equipos de modelización de la eva-
luación de la seguridad como para los compiladores de la nueva base de datos ter-
modinámicos (Pate et al., 1994). La nueva base de datos termodinámicos de
NAGRA sería posteriormente utilizada en KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a).

La otra base de datos que destaca es la HATCHES y lo hace por el número
de distintas versiones manejadas, dos en el ejercicio de BPM (HATCHES 2.1 y
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Códigos usados Ejercicios de evaluación Otros Ejercicios de
en Maqarin de la seguridad análogos intercomparación

naturales
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PHREEQE

(Parkhurst et al., 1980)

PHREEQC

(Parkhurst , 1995;

Parkhurst y Appelo,

1999)

HARPHRQ

(Brown et al., 1991)

EQ3/6

(Wolery y Daveler, 1992

a y b)

MINEQL

(Westall et al., 1976)

RIPP2

(Yusaf, 1990)

CHEQMATE

(Haworth et al., 1988)

OS3D/GIMRT

(Steefel y Yabusaki,

1996)

MARQUISS

(Chambers, 1994)

Project-90 (SKI, 1991)

NRC IPA-2 (Wescott et al., 1994)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Granitos (ENRESA, 1997)

AGP-Arcilla (ENRESA, 1999) 

SPA (Baudoin et al., 1999)

SR-97 (SKB, 1999a)

SPA (Baudoin et al., 1999)

Project-90 (SKI, 1991)

KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a)

SITE-94 (SKI, 1996)

AGP-Arcilla (ENRESA, 1999)

TSPA-VA (U.S. DOE, 1998)

SR-97 (SKB, 1999a)

TILA-99 (Vieno y Nordman, 1999)

KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a)

Modificación de código PHREEQE. Citado en la base de programas de la

NEA y en Ashton et al. (1993)

TSPA-VA (1998)

Poços de Caldas

Cigar Lake

El Berrocal

Oklo

Needle`s Eye

Broubster

South Terras 

Koongarra

Oman

Tono

Steemkampskraal

Oklo

Palmottu

Poços de Caldas

El Berrocal

Koongarra

Oklo

Palmottu

El Berrocal

Kinnekulle

Santorini

Poços de Caldas

Oman

Poços de Caldas

Cigar Lake

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Poços de Caldas (Cross et al.,

1991),

MIRAGE (Marsily, 1990)

CHEMVAL (Read y Broyd, 1989)

CHEMVAL-2 (Read, 1994)

Tabla Ma-5.
Utilización en

ejercicios de
evaluación de la

seguridad,
ejercicios de

intercomparación
y en otros

análogos naturales
de los códigos
manejados en

Maqarin
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HATCHES 3.0) y otras dos en la caracterización del modelo hidrogeoquímico
del análogo (HATCHES 7.1 y HATCHES 8.0; tabla Ma-3). Evidentemente, esta
variación en las distintas versiones manejadas está condicionada, en parte, por el
distinto momento en el que se utilizaron, las del ejercicio de BPM en 1992 y las
de los cálculos de caracterización hidrogeoquímica en 1998. Esta circunstancia
evidencia la rápida evolución y refinamiento de esta base de datos que, por otro
lado, ha sido utilizada (en distintas versiones) en los ejercicios de BPM realiza-
dos en Poços de Caldas, Cigar Lake y El Berrocal. Además, HATCHES fue la ba-
se de datos utilizada por uno de los participantes del proyecto SPA y es
frecuentemente empleada como referencia en la determinación de los límites de
solubilidad de los ejercicios de evaluación de la seguridad (por ejemplo, KRIS-
TALLIN-1, SR-97 o TILA-99; Pearson et al., 1992; Berner, 1995; Bruno et al.,
1997; Olilla y Ahonen, 1998).

La base de datos R161 hace referencia a la DATA0. COM versión R161, una
de las muchas versiones que tiene esta base de datos del código EQ3/6 (Wolery y
Daveler, 1992 a y b). Estas versiones proceden de GEMBOCHS que es, en reali-
dad, la única ”base de datos de bases de datos” actualmente existente. La crea-
ción de GEMBOSCH tuvo lugar dentro del proyecto de estudio de Yucca
Mountain, está mantenida en el Lawrence Livermore National Laboratory (a veces
también aparece referida como base de datos LLNL) y es la suministradora de las
bases de datos manejadas por el código EQ3/6 (incluyendo la ya mencionada DA-
TA0.COM  o la SUPCRT.COM). Las versiones de DATA0.COM generadas con
esta base de datos han sido ampliamente utilizadas en otros análogos naturales
(Oklo, Palmottu o el Berrocal, por ejemplo), en el establecimiento de los límites
de solubilidad de distintos ejercicios de evaluación 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 termodinámicos utilizada para realizar todos los cálculos geoquí-
micos planteados en el TSPA-VA (U.S. DOE, 1998).

Del resto de bases de datos utilizadas en Maqarin, la CHEMVAL/MIRAGE
es una de las más verificadas en otros análogos (en alguna de sus diferentes ver-
siones; Koongarra, Poços de Caldas, Maqarin, Neddle’s Eye, Broubster, South
Terras y  Steemkampskraal) y usada directamente en algunos ejercicios de evalua-
ción de la seguridad (como es el caso de CHEMVAL-6 en el AGP-Arcillas y el
AGP-Granitos; Enresa, 1999 y 1997, respectivamente). 

La base de datos MINETQA2 (Allison et al., 1991) es la que incluye el códi-
go del mismo nombre desarrollado por US EPA. Se trata de una base de datos
ampliamente referenciada y utilizada en el ámbito científico y, frecuentemente, se
usa como fuente para otras bases de datos termodinámicos. Esta base de datos es
una de las normalmente distribuidas con los códigos PHREEQC (Parkhurst y
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Appelo, 1999) o CHESS (Van der Lee y De Windt, 1999)  y ha sido utilizada, jun-
to con el programa MINTEQA2, en el SITE-94 (SKI, 1996). 

Las bases de datos NEWTHERM (Yusaf y Hamilton, 1992) y NA10289
(desarrollada por Pearson para NAGRA) son dos de las incluidas en el código
RIPP2 (Yusaf, 1990), aunque la única referencia a su utilización se encuentra
en este análogo.

La comprobación de los códigos de predicción de comunidades microbianas
En Maqarin se ha observado que los códigos de predicción sobrestiman el

grado de actividad microbiana (West et al., 1995). En relación con este tipo de có-
digos se llevó a cabo la comprobación de un nuevo código microbiológico de NA-
GRA para la evaluación de la seguridad (EMMA). El código se ha elaborado con
la intención de proporcionar estimaciones de las poblaciones microbiológicas en
diseños particulares de AGP y analizar el impacto esperable de los cambios en el
diseño para la producción microbiana in situ (y todo lo que implica para la eva-
luación de la seguridad).

En este proyecto la comprobación del código se llevó a cabo analizando pri-
mero la viabilidad de las bacterias bajo condiciones hiperalcalinas y luego simu-
lando un ejemplo detallado con el EMMA y otros códigos (West et al., 1994).

1.3.2. Análogo natural de Omán

Introducción

Los materiales que conforman el complejo ofiolítico de Omán han sido alte-
rados por el contacto con aguas hiperalcalinas y reductoras. Estas aguas de las
surgencias hiperalcalinas de Omán se escogieron como análogo natural debido a
que sus características hidroquímicas son muy similares a las condiciones que se
supone existirán en un sistema de almacenamiento con cemento y a que algunos
de los precipitados minerales asociados (portlandita) a estas surgencias, se en-
cuentran entre los constituyentes del cemento. Además, estas aguas tienen eleva-
das concentraciones de hidrógeno gas y condiciones reductoras que aproximan
más la similitud de este análogo con las condiciones esperadas en las aguas in-
tersticiales de un sistema de almacenamiento condicionado por la presencia de
cemento.

Fue objeto de un proyecto de costes compartidos entre UK Nirex Ltd. y el
Swiss National Cooperative for Radioactive Waste Management (NAGRA), que
concluyó en 1987.

Los objetivos fundamentales del estudio de este análogo han sido las aguas hi-
peralcalinas y la caracterización de varios aspectos en ellas: (a) la concentración y
especiación de elementos traza en solución; (b) la presencia de material coloidal y
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elementos asociados; y (c) la presencia de microorganismos en el agua a distintas
profundidades y en los distintos microambientes.

La descripción siguiente comienza por una breve presentación del contex-
to geológico de la zona de estudio que es el causante de la aparición de este ti-
po de aguas. En este sistema no se detallan las características de las fases sólidas
sino que se pasa inmediatamente a la descripción de las características hidro-
químicas de las aguas hiperalcalinas, su evolución y el comportamiento de los
coloides y las poblaciones microbianas. A continuación se presentan los resul-
tados obtenidos en la modelización predictiva del comportamiento de elemen-
tos traza en estas aguas (BPM). Finalmente se comentan las analogías
principales de este sistema y sus aportaciones a la evaluación de la seguridad y
a la comunicación a audiencias no técnicas.

Marco geológico

El complejo ofiolítico de Omán está constituido por una sección de unos 15
km de anchura de corteza oceánica y rocas del manto superior (figura Om-1) em-
plazadas a finales del Cretácico en los flancos de las Montañas de Norte de Omán,
antiforme autóctono de carbonatos Mesozoicos que forma un conjunto montaño-
so con altitudes de entre 500 y 1800 m, a lo largo de 800 km de la costa NE de
Omán (Lippard et al., 1986).

Análogos naturales
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Figura Om-1.
Geología de la
región de Omán,
ubicación de las
surgencias
hiperalcalinas y
localización de las
muestras
empleadas en los
análisis
(modificado de
Bath et al.,
1987a).
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Estos materiales han estado expuestos a la acción constante de aguas meteóricas
que ha producido un extendido proceso de serpentinización[88]. Aunque la etapa de
serpentinización más importante ocurrió a elevada temperatura (durante la obduc-
ción; Gass et al., 1985), el fenómeno ha persistido en el tiempo hasta la actualidad
como un proceso de baja temperatura (Barnes y O’Neil, 1969; Neal y Stanger, 1983).
Facilitado por las bajas relaciones agua/roca, este proceso genera aguas de tipo 
Ca-OH, hiperalcalinas (con un pH de hasta 11.9) y frecuentemente muy reductoras.

La descarga de aguas subterráneas libres de carbonato en ambientes superfi-
ciales con presiones de CO2 semejantes a la atmosférica (o incluso mayores en las
zonas de suelo), produce la inmediata sobresaturación de calcita. La entrada de
CO2 en el agua provoca una progresiva neutralización de su alcalinidad hasta que
se alcanzan condiciones de pH≈7. El mismo proceso se produce también duran-
te la descarga, por simple mezcla de aguas hiperalcalinas con aguas bicarbonata-
das someras. El resultado en ambos casos es la precipitación masiva de travertinos
en las zonas de surgencia.

Las surgencias hiperalcalinas se encuentran fundamentalmente a lo largo del
contacto entre las secuencias corticales y las secuencias mantélicas de rocas ultra-
máficas y básicas (figura Om-1). Las primeras están formadas por unidades cris-
talinas sin deformar de gabros y basaltos, mientras que las segundas son doleritas
y harzburgitas parcialmente serpentinizadas e intensamente fracturadas, permi-
tiendo así la entrada masiva de aguas subterráneas[89].

Hidrogeoquímica

Las aguas hiperalcalinas de Omán han desarrollado su carácter alcalino como
resultado de la hidratación de los silicatos de Ca y Mg de la masa ofiolítica ultra-
máfica y formación secundaria de brucita (Mg(OH)2) y gel de Ca(OH)2 (en algu-
nos casos se observa la precipitación de portlandita). Son aguas básicas (valores
de pH entre 10 y 12),  moderadamente salinas y altamente reductoras (valores de
Eh entre –165 y –376 mV) hasta el punto de que algunas de ellas producen hi-
drógeno libre (debido a la oxidación del Fe

2+
en los minerales ultramáficos).

Los procesos asociados a la generación de estas características extremas son
la alteración o “serpentinización” de estas rocas muy reactivas frente al flujo de
aguas subterráneas. Las aguas actuales deben su alcalinidad a dos procesos, bien
al tamponamiento generado por los precipitados alcalinos (como la portlandita)
procedentes de una etapa pretérita de serpentinización, o bien a la serpentiniza-
ción activa actualmente.

[88] El proceso de serpentinización del complejo ofiolítico supone la hidratación de los minerales ultramáficos
acompañada de liberación de hierro, que pasa a formar óxidos.

[89] La hidrogeología de la zona ha sido descrita en detalle por Stanger (1986).
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Durante los estudios realizados en la zona se muestrearon cinco surgencias
(marcadas en la figura Om-1: Bahla, Karku, Nidab, Nizwa Jill y Jebel Awq). Todas
ellas corresponden a aguas relativamente calientes (31-36 

o
C), con valores de pH

en torno a 11 y con un notable contenido en carbono orgánico total. En todas las
surgencias estudiadas los sistemas redox de N o S están en desequilibrio pero si-
guen las pautas esperadas (elevados SO4

2–
y NO3

–
en ambiente oxidante y predo-

minio de S
2–

y NH4

+
en ambientes reductores). Las aguas de la surgencia de Jebel

Awq son las de mayor salinidad y presentan condiciones oxidantes, al contrario
que el resto de las aguas muestreadas, moderadas a fuertemente reductoras.

Modelo conceptual de evolución de las aguas
Las características hidrogeoquímicas del sistema vienen determinadas por la

evolución de las aguas meteóricas y superficiales de tipo bicarbonatadas-cálcicas
o magnésicas diluidas, hasta aguas subterráneas de tipo Na-Cl-Ca-OH modera-
damente salinas que llegan a aflorar en las surgencias. Esta evolución es debida a
la meteorización de los dos minerales principales en las rocas encajantes, olivino
y piroxeno, y al lixiviado de sales marinas solubles atrapadas durante el emplaza-
miento de las ofiolitas desde el fondo oceánico.

En las zonas superficiales las reacciones están dominadas por la meteoriza-
ción (que involucra la introducción de CO2 atmosférico) y por los procesos eva-
porativos en un clima árido. Esto favorece la generación de aguas bicarbonatadas
ricas en Ca y Mg y la formación de componentes secundarios como la serpentina
y los minerales de la arcilla.

Las etapas principales en este proceso de evolución son las siguientes:
• Reacciones de meteorización e incipiente descomposición de los compo-

nentes primarios de la roca.
Durante esta etapa las aguas meteóricas penetran en la roca, circulando fundamentalmente

a lo largo del contacto entre las secuencias de rocas de corteza oceánica y rocas mantélicas

(sobre todo harzburgitas) y disolviendo el olivino y el piroxeno primarios para dar lugar a

hidróxidos de hierro y minerales de la arcilla.

• Serpentinización avanzada y alcalinización de las aguas por descarbonatación
Las aguas bicarbonatadas procedentes de la etapa anterior profundizan en los materiales y

continúan disolviendo olivinos y piroxenos, con lo cual aumenta la concentración de Ca
2+

y

OH
–

disueltos. Al alcanzar el producto de solubilidad del CaCO3, éste comenzará a precip-

itar hasta consumir todo el carbono inorgánico presente en las aguas, lo que produce im-

portantes cambios en el comportamiento del sistema:

- Considerable alcalinización de las aguas y precipitación de minerales serpentínicos, oxi-

hidróxidos de hierro e incluso Ca(OH)2.

- Formación de hidrógeno libre procedente de la oxidación del Fe
2+

según dos reacciones

principales (Bath et al., 1987a):
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2Fe(OH)2 ---------->Fe2O3 + H2 + H2O

(hematites)

3Fe(OH)2 ----------->Fe3O4 + H2 + 2H2O

(magnetita)

• Serpentinización total de la roca
Esta etapa se alcanza cuando las aguas hiperalcalinas disuelven la práctica totalidad del olivi-

no y piroxeno presentes en la roca. Durante esta etapa se produce la precipitación de mag-

nesita (MgCO3), huntita [Mg3Ca(CO3)4] o dolomita [CaMg(CO3)2].

• Surgencia de las aguas hiperalcalinas
Se produce la captura de CO2 atmosférico y la mezcla con las aguas superficiales, dando lu-

gar a la precipitación de serpentina, brucita (Mg(OH)2) y CaCO3.

Caracterización de los coloides en las aguas subterráneas
En una de las fuentes de este análogo (Karku) se llevó a cabo un estudio de

los coloides con uranio y torio mediante filtración. La composición de esta agua
tenía concentraciones de Na de 250 mg/l, K de 11.2 mg/l y Ca de 72 mg/l. El pH
era de 11.4 (in situ), el Eh de –363 mV y la temperatura de 35.7 ºC. La concen-
tración de hierro estaba por debajo del límite de detección (<0.01 mg/l) pero el
contenido en sulfuro era de 26 mg/l (medido como la diferencia entre el azufre
total y la concentración de sulfato).

En esta fuente se determinó una concentración de uranio de 0.23 ng/g des-
pués de la filtración del agua a través de filtros de 0.45 µm. Filtrándola a través de
0.1µm se eliminaba todo el uranio hasta quedar por debajo del límite de detec-
ción. Esto explicaba la presencia de coloides con uranio en las aguas, conclusión
apoyada después por las elevadas relaciones 

228
Th/

232
Th (170±10) medidas en la

muestra filtrada a través de 0.1 µm. El isótopo 
228

Th se genera por la desintegra-
ción del 

232
Th a 

228
Ra. El efecto del retroceso alfa ayudará a liberar el 

228
Th a la so-

lución y si hay coloides presentes, pueden sorber el isótopo de torio y estabilizarlo
en la solución. En los filtros analizados se encontraron coloides orgánicos y coloi-
des de minerales de la arcilla. También se encontraron coloides de óxidos de hie-
rro y calcita pero probablemente estos últimos se formaron por precipitación
durante la operación de filtrado (desgasificación del CO2 y oxidación). 

Con todos estos datos se concluyó que en algunas de las muestras de agua hiper-
alcalina de Omán los coloides son capaces de sorber uranio y torio, pero dado lo pre-
liminar de estos resultados se recomendaron más estudios en este tipo de sistemas.

Caracterización de las poblaciones microbianas
En dos de las surgencias (Nizwa Jill y Karku) se llevaron a cabo estudios más

detallados que incluían determinaciones de la presencia y actividad de poblacio-
nes microbianas. En ambos casos, aunque se detectó una escasa presencia de mi-
crobios (entre 10 y 1000 unidades/ml), los resultados muestran una gran variedad
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biológica, incluyendo tanto formas aerobias como anaerobias, lo que sugiere que
el factor limitante principal de la actividad microbiológica es la presencia de nu-
trientes (carbono, nitrógeno y fósforo sobre todo), más que la alcalinidad de las
aguas. La limitación de P tiene un efecto ecológico muy importante debido, prin-
cipalmente, a su función como agente de transferencia de energía. De hecho, la
deficiencia de P limitará más la productividad que ningún otro componente ex-
cepto el agua. En este punto hay que tener presente que la cantidad de fósforo
presente en el cemento Portland es mayor que la determinada en las aguas hiper-
alcalinas de Omán. Los bajos niveles de carbono orgánico presentes en estas aguas
son similares a los de muchos otros ambientes naturales, con lo que no sería nin-
gún limitante fundamental.

Los géneros encontrados en las aguas hiperalcalinas son similares a los en-
contrados en otros ambientes menos extremos de suelos y aguas. El amplio rango
de bacterias heterótrofas aerobias y anaerobias se debe a las variaciones locales en
las condiciones en los puntos de muestreo, particularmente con respecto a las
condiciones redox y la disponibilidad de nutrientes.

Uno de los hallazgos más importantes fue el encontrar bacterias sulforeduc-
toras, normalmente asociadas a ambientes menos extremos que éste, capaces de
intervenir en reacciones de corrosión del acero y de desintegración del hormigón.
Además de su tolerancia a condiciones extremas de temperatura y/o radiación,
con este estudio se demuestra también su tolerancia a condiciones alcalinas. Sin
embargo, todavía no se ha demostrado que puedan sobrevivir a valores de pH de
12,5-13 que serán los que se alcancen en las aguas intersticiales del cemento.

Las bacterias heterótrofas que predominan en las aguas alcalinas y que pue-
den estar presentes en el sistema de almacenamiento tienen capacidad de generar
ácidos orgánicos. La cantidad de ácidos dependerá de la disponibilidad de subs-
tratos de carbono orgánico. Una fuente importante de carbono en los sistemas de
almacenamiento de residuos de media y baja actividad es la celulosa. La hidrólisis
alcalina de este material puede liberar elevadas concentraciones de glucosa[90] que
estimularán la actividad microbiana y, por tanto, la producción de ácidos orgáni-
cos. Esto, en definitiva, puede acelerar la neutralización del pH alcalino y, además,
producir agentes complejantes o quelantes orgánicos que solubilicen radionuclei-
dos, o actuar como substratos para el crecimiento microbiano.

Modelización Geoquímica

Los cálculos de modelización geoquímica llevados a cabo en las aguas de
Omán se enfocaron casi exclusivamente a la comprobación de la validez y aplica-
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bilidad de códigos geoquímicos y bases de datos termodinámicos en sistemas de
características tan extremas como estas (hiperalcalinas y reductoras). El objetivo
de esta comprobación era la ampliación del rango de aplicabilidad de determina-
das herramientas usadas en la evaluación de la seguridad, de aplicación válida en
otro tipo de condiciones pero no comprobada en éstas.

Modelización predictiva: BPM
El principal problema de los ejercicios de modelización llevados a cabo en las

surgencias de Omán fue la baja concentración en las aguas de las especies estu-
diadas, lo que introduce un error en los cálculos que sólo se puede subsanar con
la mejora de las técnicas analíticas (Bath et al., 1987 a y b). A pesar de este pro-
blema, el cotejo de los resultados analíticos con los procedentes de la predicción
ciega permitió extraer algunas conclusiones sobre la validez y aplicabilidad de los
distintos modelos.

Los cálculos (Bath et al.,1988) fueron llevados a cabo con códigos termodi-
námicos muy bien conocidos, MINEQL (Westall et al., 1976) y PHREEQE
(Parkhurst et al., 1990). Para U y Th se utilizó una versión del MINEQL con una
amplia base de datos para los actínidos (MINEQL/EIR, Schweingruber, 1983).
La especiación y solubilidad de estas especies se evaluaron usando la base de da-
tos de la NEA (NEA, 1986). El código PHREEQE se utilizó para modelizar Se,
Ni, Zr, Pd y Sn, usando la base de datos compilada fundamentalmente por la
NEA (NEA, 1986), Benson y Teague (1980) y Smith y Martell (1976).

Debido a las incertidumbres en los datos termodinámicos de los minerales de
sulfuros y al desequilibrio existente entre las especies del azufre, este sistema com-
posicional no fue considerado para los cálculos básicos aunque se discute cualita-
tivamente cuando es relevante.

Resultados
• Productos de activación/fisión (Se, Pd, Sn, Zr y Ni): La base de datos usa-

da es bastante reducida y hay un riesgo importante de dejar especies im-
portantes fuera de los cálculos. En general la calidad de los datos usados es
muy variable (en algunos casos suponen incertidumbres en la solubilidad
calculada del orden de 10

3
).

El selenio muestra una marcada diferencia en la solubilidad entre las aguas
oxidantes y reductoras debido a la transición selenito/seleniuro. En todos
los casos el modelo predice concentraciones más elevadas que las reales. 
La solubilidad del Pd es muy baja para la mayoría de los casos oxidantes y
totalmente despreciable para todas las demás aguas. Los valores medidos
son significativamente mayores que los predichos en la mayoría de los ca-
sos, aunque existen dudas sobre la fiabilidad de las determinaciones
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analíticas. Son necesarios más datos experimentales sobre el Pd para con-
firmar la baja solubilidad modelizada.
La solubilidad del Sn resultó despreciable en todos los casos pero los va-
lores predichos deben considerarse con precaución puesto que en la base
de datos no hay incluidos estannatos (Sn(OH)6

2–
) o complejos acuosos

orgánicos-Sn.
La solubilidad del Zr es relativamente elevada en todos los casos aunque
esta circunstancia no se refleja en las concentraciones medidas. Esto puede
ser debido a una limitación en la fuente de los datos, o puede indicar que
se ha obviado una fase sólida importante en la base de datos del modelo. 
Para el Ni, sin embargo, la solubilidad es relativamente baja y aunque los
datos analíticos no se consideraron absolutamente fiables, resultan consis-
tentes con las predicciones del modelo. Esto podría no ser así si se consi-
dera la fase NiS como fase sólida limitante y, por tanto, existe una incer-
tidumbre importante para este elemento. 

• Los resultados de los cálculos para los actínidos (Th y U) son los siguientes:
El resultado para el Th es remarcablemente consistente con las dos bases
de datos. En todos los casos la especie mayoritaria en solución es
Th(OH)4

0
y la fase limitante de la solubilidad es el ThO2. Utilizando la

base de datos de la NEA los resultados en las concentraciones de Th cal-
culadas en equilibrio son de 10

–10
M, y utilizando la base EIR, se obtiene

un valor de 5·10
–10

M. Este hecho puede explicarse hasta cierto punto, por
la relativamente simple química de este elemento y la constancia de valo-
res en las distintas surgencias analizadas es debida a su pH casi idéntico.
Es importante señalar que no se puede deducir mucho sobre la consis-
tencia de los valores numéricos, sin embargo, esto también puede reflejar
igualmente el hecho de que los datos para este elemento son relativamente
escasos y que además las dos bases de datos termodinámicos usan las mis-
mas fuentes de origen.
El caso del uranio es más complicado. En todos los casos la concentración
de uranio está por debajo de la predicha por las bases de datos. Se obser-
va, además, una tendencia general al descenso de la solubilidad a medida
que las condiciones son más reductoras, pero hay considerables diferencias
entre las dos bases de datos (de hasta tres órdenes de magnitud). Una con-
tribución significativa a estas diferencias viene de la algo dudosa especie
U(OH)5

– 
(Bruno et al., 1987 a y b) que está incluida en la base de datos EIR

pero no en la de la NEA. En cuanto a la fase sólida controladora de la solu-
bilidad utilizando cualquiera de las dos bases de datos es la misma: para
Nizwa (U4O9) y para las aguas más reductoras (UO2); sin embargo, la fase
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no coincide en el caso del agua más oxidante de Jebel (EIR:
Ca(OH)2(UO2H2SiO4)2

[91]; NEA: U3O8).

En general, se ha encontrado que las concentraciones de elementos traza me-
didas en las aguas hiperalcalinas son consistentes con la baja solubilidad predicha
por los modelos termodinámicos. Hay excepciones para Pd y Ni (en presencia de
sulfuro) donde el modelo subestima las concentraciones encontradas en el siste-
ma natural, y también para Zr y U, para los que el modelo parece sobrestimar con-
siderablemente su solubilidad (particularmente bajo condiciones oxidantes).

Analogías

Muchos de los conceptos de almacenamiento considerados en la actualidad
incluyen la utilización de grandes volúmenes de cemento y materiales similares pa-
ra sellado y relleno de galerías y pozos. Estos materiales determinan la presencia
en el campo cercano de aguas muy alcalinas (pH de 13 o incluso superior) y con
elevadas concentraciones iniciales de hidróxidos de Na y K que, con el tiempo,
ceden su papel como compuestos dominantes a los silicatos de Ca y al Ca(OH)2

(Bath et al., 1987a). Asimismo, la evolución de estas aguas estará marcada por las
reacciones de corrosión de metales y de biodegradación de compuestos orgánicos,
lo que provocará finalmente el consumo total del O2 presente inicialmente, la for-
mación de hidrógeno libre y la disminución del Eh.

Las aguas de Omán se asemejan en gran medida a las aguas intersticiales es-
perables en el campo cercano de un sistema de almacenamiento evolucionado, ya
que presentan cantidades ocasionalmente muy elevadas de hidrógeno libre y son
fuertemente alcalinas y reductoras. Por esta razón, su estudio puede servir como
base para caracterizar los modelos de especiación, liberación y retardo de los ra-
dionucleidos durante el transporte.

Siguiendo el esquema de Miller et al. (2000) presentado en la introducción de
este capítulo, el análogo de Omán puede usarse para aportar información sobre
los procesos de transporte y retardo que tendrán lugar en la evolución a largo pla-
zo de un AGP de RAA.

Analogías del transporte y retardo
Especiación-solubilidad: BPM
El conocimiento de la solubilidad y movilidad de los radionucleidos en los

ambientes alcalinos y normalmente reductores típicos de sistemas de almacena-
miento con cemento, es esencial en una evaluación de la seguridad. Los modelos
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de equilibrio químico constituyen una herramienta potencialmente muy válida pa-
ra la evaluación de las solubilidades y especiaciones elementales. La aplicabilidad
de la modelización termodinámica, sin embargo, está limitada por la disponibili-
dad de datos relevantes en condiciones reales de almacenamiento.

En un intento de comprobar la validez tanto de los códigos como de las ba-
ses de datos geoquímicos para su uso en este tipo de ambientes, se llevó a cabo un
ejercicio de intercomparación (usando dos códigos y distintas bases de datos) de
los resultados obtenidos en cuanto a la especiación y la solubilidad de determina-
dos elementos traza de interés en la evaluación de la seguridad. Una limitación im-
portante de los resultados de la comparación de las concentraciones medidas y
predichas en el estudio de Omán fue que las concentraciones de los elementos tra-
za de interés estaban generalmente por debajo del límite de detección de los mé-
todos analíticos usados. Este problema estaba relacionado con el elevado pH del
sistema (condiciones que causan una generalizada disminución de la solubilidad)
y con la posible ausencia de fuentes minerales para algunos elementos (hasta ese
momento no detectados en el sistema natural).

Coloides: poblaciones de coloides en sistemas naturales
El ambiente químico de los radionucleidos en un sistema de almacenamien-

to, es decir, las condiciones químicas del agua subterránea, está condicionado por
los materiales del entorno y, en el caso del cemento, el ambiente resulta altamen-
te alcalino y reductor. Dado que, como se ha observado en otros sistemas, natu-
rales y experimentales, los coloides tienden a desestabilizarse en condiciones de
elevado pH y elevada salinidad, en principio no supondrían un problema para el
transporte de los radionucleidos en este tipo de ambientes.

Actividad microbiana: tolerancia a condiciones hiperalcalinas
En Omán, algunos microbios necesitan condiciones aeróbicas para sobrevivir

y, por tanto, no serían viables en un sistema de almacenamiento profundo, aun-
que podrían serlo en uno más superficial de residuos de baja actividad. Entre los
microbios detectados había bacterias sulforeductoras que pueden verse involu-
cradas en la corrosión del acero y la degradación del cemento y que, además, to-
leran presiones, temperaturas y dosis de radiación extremas.

Se pudieron hacer crecer cultivos de estos microbios en condiciones de pH
de 10,2 en el laboratorio, pero esto no implica necesariamente que puedan ser via-
bles en las aguas intersticiales del cemento de un sistema de almacenamiento. La
conclusión del estudio de Omán indica que aunque las condiciones hiperalcalinas
contribuyen a las bajas poblaciones microbianas, el factor que las controla es la
falta de nutrientes en el sistema.
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Estado redox: aproximación al estado redox del sistema
En un intento de delimitar el origen del estado redox de las soluciones de

Omán, se analizaron los resultados proporcionados por distintas reacciones hete-
rogéneas que podían ejercer el control de los procesos de oxido-reducción.

El modelo de Grenthe et al. (1992b) asume un control por parte del par
Fe

2+
/Fe(OH)3 y en este sistema proporcionó valores de Eh considerablemente

menores a los valores medidos. Esto puede ser debido a que las aguas de Omán
tienen bajos contenidos de Fe (< 0.01 ppm) probablemente a causa de la forma-
ción primaria de Fe(OH)2 que posteriormente puede transformarse a hematites o
magnetita (Bath et al., 1987a). Es decir, como ya se preveía, el modelo de estos au-
tores no resulta válido para concentraciones tan bajas de hierro.

Un segundo intento fue asumir que el Fe
2+

estaba controlado por la disolución
del Fe(OH)2 en el ambiente alcalino. La solubilidad se calculó a partir de la ecuación:

log Fe
2+

→ 12.85 – 2·pH
Los potenciales redox calculados fueron considerablemente más próximos

a los valores medidos. El resultado es todavía mejor si se asume un equilibrio
con FeO(s) según:

log Fe
2+

→ 11.36 – 2·pH
Sin embargo, parece que las aguas de Omán contienen sulfuro debido, pro-

bablemente, a la acción de bacterias sulforeductoras. Por tanto también es posi-
ble que el estado redox de las aguas de Omán esté controlado por el par SO4

2–
/H2S

a través de la actividad bacteriana. Tampoco se ha excluido la posibilidad de con-
taminación con oxígeno atmosférico.

En conclusión, la ausencia de datos cuantitativos de Fe
2+

no permite la apli-
cación del modelo de Grenthe et al. (1992b). El pH de las aguas de Omán tam-
bién está fuera del rango de aplicación del modelo. La modificación de este
modelo asumiendo el equilibrio con Fe(OH)2 o con FeO(s) mejora significativa-
mente el ajuste con los datos medidos, aunque este extremo no puede verificarse
por la falta de datos de Fe

2+
previamente indicada.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad

Las condiciones de pH elevado reducen de forma considerable las solubili-
dades de la mayoría de los radionucleidos de vida larga. Esta característica tan
favorable para un AGP necesita un amplio estudio de verificación si quiere usar-
se en la evaluación de la seguridad, y esto es complicado por dos causas. La pri-
mera es que los datos termodinámicos en los que se basan las predicciones de las
bajas solubilidades para ciertos elementos, son muy escasos o ambiguos. La se-
gunda, que hace referencia fundamentalmente a los conceptos de almacena-
miento de residuos de media y baja actividad, es la presencia de materia orgánica
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en solución o en forma de partículas que puede influir sobre la solubilidad y mo-
vilidad de algunos radionucleidos. Algunos de los residuos son muy biodegrada-
bles y sería muy importante conocer las velocidades de esa degradación junto con
la naturaleza de los productos resultantes y de los organismos metabólicos mi-
crobianos, a la hora de calcular las solubilidades y concentraciones de los radio-
nucleidos en el campo próximo.

Por tanto, ha sido muy útil contar con un sistema natural en el que poder de-
terminar (a) las solubilidades naturales de varios elementos traza a elevado pH, y
(b) si los microbios pueden tolerar esas condiciones alcalinas, qué especies son y
cuál es el resultado de su actividad metabólica.

Comprobación de modelos
En el ejercicio de Omán no se obtuvo una comprobación cuantitativa o semi-

cuantitativa de los códigos utilizados en la modelización del sistema. Sin embargo, el
estudio sirvió para resaltar los problemas que surgen cuando se usan concentracio-
nes muy bajas con propósitos de validación de modelos. También resaltó algunas 
áreas sensibles de la modelización de los elementos particulares estudiados. Se con-
cluyó que los estudios de ambientes extremos como el de Omán deberían comple-
tarse con estudios similares sobre aguas más normales con fuentes de elementos traza
y reacciones de tamponamiento mejor conocidas.

Los códigos utilizados en este análogo, PHREEQE (Parkhurst et al., 1980)
y MINEQL(Westall et al., 1976) representan dos de las escuelas más importantes
en el desarrollo de programas de pautas de reacción. Ambos han sido amplia-
mente utilizados en la literatura científica y, en la actualidad, ambos han dado lu-
gar al desarrollo de nuevos códigos o versiones más completas y mejoradas.

En el ámbito de la evaluación de la seguridad, el código PHREEQE es uno de
los más frecuentemente referidos. Ha sido utilizado en un buen número de ejerci-
cios de evaluación (Project-90, SKI, 1991; NRC IPA-2, Wescott et al., 1994; SITE-
94, SKI, 1996; AGP-Granitos, Enresa, 1997; AGP-Arcilla, Enresa, 1999; y SPA,
Baudoin et al., 1999), en otros análogos naturales (Poços de Caldas, Cigar Lake, El
Berrocal, Oklo, Needle`s Eye, Broubster, South Terras, Koongarra, Tono y
Steemkampskraal) y ha participado en todos los Proyectos de Intercomparación de
códigos geoquímicos desarrollados hasta la fecha (MIRAGE,  Marsily, 1990;
CHEMVAL, Read y Broyd, 1989; y CHEMVAL-2, Read, 1994).

El código MINEQL ha sido usado con menos profusión aunque destaca su
empleo en KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) para el cálculo de los límites de so-
lubilidad empleados en esa evaluación de la seguridad y en los análogos de Poços
de Caldas y de Maqarin. Así mismo ha participado en los proyectos de intercom-
paración mencionados en el párrafo anterior.
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Respecto a las bases de datos termodinámicos manejadas destacan, especial-
mente, la de la NEA (1989) y la MINEQL/EIR. La versión de la base de datos de
la NEA utilizada en Oman era, evidentemente, la disponible en aquellos años.  Sin
embargo esta base de datos ha sido progresivamente refinada, en parte como con-
secuencia de su verificación en análogos naturales (Broubster, Oklo y Palmottu, a
parte de Omán) y constituye una de las referencias normalmente examinadas en
los ejercicios de evaluación de la seguridad al determinar los límites de solubili-
dad de los radionucleidos (por ejemplo, SR-97 o TILA-99; SKB, 1999a; Vieno y
Nordman, 1999). Su uso se ha hecho tan generalizado que esta base de datos ha
pasado a ser una de las normalmente distribuidas en códigos como EQ3/6
(Wolery y Daveler, 1992 a y b) o CHESS (Van der Lee y De Windt, 1999). 

La base de datos termodinámicos EIR (asociada casi siempre al código MI-
NEQL, de ahí su frecuente denominación como MINEQL/EIR) tuvo una im-
portante participación dentro del proyecto de intercomparación de CHEMVAL.
De hecho, esta base de datos (junto con las de AERE y UWIST) fue una de las
que más contribuyó a la creación de la base de datos CHEMVAL, al menos en sus
versiones iniciales.

1.4. Otros Análogos

Dentro de este grupo se han incluido un total de 33 análogos naturales que
hemos catalogado como secundarios en cuanto a su representatividad con res-
pecto a los conceptos españoles de AGP, en cuanto a su importancia en función
del número de organizaciones implicadas y la documentación aportada, y en
cuanto a su capacidad potencial de aportar información a los distintos aspectos de
la evaluación de la seguridad.

Estos análogos se han agrupado en siete tipos fundamentales:
• yacimientos de uranio: Tono Mine (Japón), Shinkolobwe (Zaire), Needle’s

Eye (UK), Broubster (UK), South Terras (UK), Krunkelbach (Alemania),
Marysvale (EEUU), Lianshanguan (China), Steenkampskraal (Sudáfrica),
Kanyemba (Zimbabwe) y Peña Blanca (Méjico)

• análogos de la barrera arcillosa: Orciático (Italia) y Condados de Li An y
An Ji (China)

• estudios en sedimentos: Loch Lomond (UK), Llanura Abisal de Madeira
(Portugal), Nódulos ricos en U (Suiza, UK, Holanda) y Gorleben (Alemania)

• zonas de contacto con rocas ígneas: Stock Eldora (EEUU), Stock Alamosa
River (EEUU) y Valles Caldera (EEUU)

• alteración de rocas: Rompeolas de Falmouth (UK) y Plutón de Eye Dashwa
(Canadá)
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• sistemas hidrotermales: Granito de Auriat (Francia), Newberry (EEUU) y
Plutón de East Bull Lake (Canadá)

• análogos de otros materiales (hierro, cobre, vidrio y SYNROC): Bühl
(Alemania), Disko (Groenlandia), Keweenaw (EEUU), Hyrkköla
(Finlandia), Vidrios basálticos, Vidrios riolíticos y Zirconolitas.

1.4.1. Yacimientos de uranio y torio

Además de los análogos de este tipo ya contemplados como análogos princi-
pales, existen una serie de sistemas geológicos dentro de la categoría de yaci-
mientos de uranio que han sido considerados y estudiados, en mayor o menor
medida, como posibles análogos naturales. De hecho, tres de los cuatro primeros
que se presentan aquí (Tono Mine, Needle’s Eye y Broubster) son análogos natu-
rales de los considerados en la etapa inicial del proyecto como principales pero
que, a partir del análisis realizado se han considerado de menor categoría en cuan-
to a su utilidad para la evaluación de la seguridad. En cualquier caso, dado que su
estudio se ha llevado a cabo como tales análogos tienen un tratamiento algo más
extenso que el resto de los incluidos en este apartado.

Un caso especial lo representa el análogo de Peña Blanca, que podría ser ca-
talogado perfectamente como uno de los principales para el concepto de AGP de
los EEUU, pero que debido a sus características no es directamente aplicable al
caso español. Su estudio se ha incluido en este apartado final relegándolo a la ca-
tegoría de complementario, aunque como se verá, este análogo es uno de los más
utilizados en los ejercicios de evaluación de la seguridad del concepto de AGP de
los EEUU en un medio no saturado constituido por tobas volcánicas.

El resto de los análogos presentados aquí han de considerarse más como es-
tudios detallados de sistemas con alguna analogía específica que puede aportar in-
formación útil o complementaria para la evaluación de la seguridad,
fundamentalmente como apoyo a los modelos conceptuales, aunque, en algunos
casos concretos, también en la comprobación de códigos y más raramente en la
aportación de datos cuantitativos.

Los análogos incluidos en este apartado son los siguientes: Tono Mine
(Japón), Shinkolobwe (Zaire), Needle’s Eye, Broubster, South Terras (UK),
Krunkelbach (Alemania), Marysvale (Utah, EEUU), Lianshanguan (China),
Steenkampskraal (Sudáfrica), Kanyemba (Zimbabwe) y Peña Blanca (Méjico).

Tono Mine (Japón)

El área de Tono se sitúa a unos 350 Km al SW de Tokio y es la mayor reser-
va de uranio de Japón. Este yacimiento está formado por 4 cuerpos diferenciados:
Tsukiyoshi, Misano, Utozaka y Jorinji (figura TM-1), de los cuáles el que se ha es-
tudiado como análogo es el mayor de ellos, Tsukiyoshi. El proyecto de estudio del
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análogo natural de Tono Mine se desarrolla desde 1986 a cargo del PNC (Power
Reactor and Nuclear Fuel Development Corporation, Japón).

El uranio de este yacimiento ha permanecido inmóvil al menos durante el úl-
timo millón de años, a pesar de que el área de Tono ha sufrido movimientos de fa-
lla, levantamiento, subsidencia, denudación y sedimentación, así como cambios
climáticos y de nivel del mar. La conservación del yacimiento durante periodos
geológicos significativos (más de 1 millón de años) es la razón fundamental de
considerarlo como análogo del aislamiento de residuos en una roca sedimentaria
fracturada y saturada en agua.

Otra ventaja de este yacimiento como análogo, deriva de la escasa influencia de
las perturbaciones antrópicas en el sistema (no excavado comercialmente) y de la
existencia de infraestructura (pozos y galerías de acceso) que proporcionan condi-
ciones favorables para investigar el comportamiento de los isótopos de la serie de
desintegración natural del uranio en un ambiente geológico no perturbado.

El objetivo principal del estudio es, por un lado, clarificar las condiciones geo-
lógicas, geoquímicas e hidrogeológicas más favorables para retener el uranio du-
rante periodos de tiempo geológicos y, por otro, verificar la posibilidad de aisla-
miento seguro de los residuos radiactivos en el ambiente geológico de Japón
(Ochiai et al., 1989). Los estudios preliminares se han centrado en los procesos de
migración de los radionucleidos de la serie de desintegración del uranio (sorción,
coprecipitación y difusión en la matriz) y en la hidrogeoquímica del yacimiento
más grande (el del Tsukiyoshi).

En cuanto a los trabajos que se están realizando actualmente, las principales
líneas de investigación son: (a) la distribución de radionucleidos naturales en la
zona del yacimiento más próxima a la falla, (b) el desarrollo de técnicas de medi-
da para la caracterización geoquímica e hidrogeológica, (c) la caracterización de

Figura TM-1.
Geología general

del área y
ubicación de las

cuatro
mineralizaciones

principales
(modificado de

Ochiai et al.,
1989).
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coloides en el agua subterránea del horizonte del yacimiento, y (d) la investigación
de la historia geológica del área de Tono.

A continuación se describen las principales características geológicas del área
donde se emplaza el yacimiento y la génesis de éste, para finalmente comentar los as-
pectos hidrogeológicos e hidrogeoquímicos más relevantes para la comprensión del
comportamiento geoquímico del uranio en el sistema.

Marco geológico
El yacimiento de Tsukiyoshi, tiene unos 3 km de longitud, 0.5 de anchura, un

espesor de hasta 10 m y está situado a menos de 150 m de profundidad. El en-
torno geológico de Tsukiyoshi se caracteriza por la presencia de rocas sedimenta-
rias miocenas que se sitúan en discorformidad sobre el basamento granítico
cretácico en el siguiente orden (figura TM-2):

• Basamento cretácico de rocas graníticas.
• Rocas sedimentarias terciarias cuya parte inferior está formada por los sedi-

mentos lacustres o fluviales ricos en lignito del Grupo Toki, sobre los que
se depositan los sedimentos marinos del Grupo Mizunami.

• Sedimentos cuaternarios inconsolidados del Grupo Seto.

La zona más favorable para la mineralización de uranio es la parte inferior del
sedimento fluvial terciario del grupo Toki, compuesto por arenitas arcósicas, are-
nitas tobáceas, lutitas carbonáceas y conglomerados (Seo y Yoshida, 1994).

La estructura más destacable por su relación con la mineralización de uranio
es la falla de Tsukiyoshi (figuras TM-1 y TM-2), formada hace unos 5-10 Ma. Es
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Figura TM-2.
Estratigrafía del
entorno de la
mineralización de
uranio de
Tsukiyoshi
(modificado de Seo
y Yoshida, 1994).
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una falla inversa con un desplazamiento de 30 m que corta el basamento graníti-
co, las rocas sedimentarias y el yacimiento de uranio.

Génesis del yacimiento
La hipótesis de formación de la mineralización de Tsukiyoshi considera que el

uranio presente en el granito del basamento cretácico se disolvió por la acción de
aguas oxidantes, con lo que fue liberado de las rocas graníticas y transportado apro-
vechando los paleocanales existentes en la disconformidad que separa los granitos cre-
tácicos de las rocas sedimentarias miocenas (Sato et al, 1987; Seo y Yoshida, 1994).

La acumulación posterior del uranio se produjo en los espacios entre los gra-
nos detríticos de cuarzo, feldespato y fragmentos líticos, y muy fuertemente aso-
ciado con pirita, óxidos de hierro y biotita alterada. En particular, las elevadas
concentraciones de uranio en forma de coffinita y pechblenda aparecen asociadas
con pirita, sin que apenas se haya encontrado uranio en los intersticios carentes
de pirita o de óxidos de hierro. Esta forma de presentarse indica que existe una
estrecha relación entre las concentraciones de uranio y los procesos de fijación
con las fases mineralógicas que controlan las condiciones redox.

Mineralogía y geoquímica
Uno de los aspectos en los que más se ha incidido durante el estudio de este

emplazamiento como análogo ha sido en la identificación de las partes del sistema
que actúan como vías preferentes para la migración y acumulación de radionuclei-
dos. Con este propósito, se tomaron dos testigos de sondeo procedentes de pro-
fundidades de entre 130 y 150 m y formados por arenitas terciarias poco permeables
(cuyos constituyentes principales son cuarzo, feldespato, pirita, biotita y minerales
de la arcilla, así como cantidades normalmente elevadas de lignito) de la zona de la
mineralización. Las muestras fueron sometidas a autoradiografías alfa, SEM, EPMA
y catodoluminiscencia para observar las correlaciones entre las vías de migración
preferente del uranio y la microtextura de la roca encajante. Estos estudios demos-
traron la existencia de tres tipos principales de microcanales para la movilización del
uranio (Yoshida et al., 1994): (1) microfracturas presentes en los granos de cuarzo y
feldespato, (2) planos de exfoliación de las biotitas, y (3) límites de grano y matriz
rocosa, muy interconectados y accesibles para los fluidos mineralizantes. No se en-
contraron microcanales asociados con los granos de pirita.

También se examinaron las relaciones de actividad entre los distintos isóto-
pos de la serie de desintegración natural del uranio en las diversas fases minerales
presentes en la roca, constatando la existencia de un equilibrio radiactivo a nivel
de roca total que no se producía en los distintos minerales constituyentes por se-
parado, lo que demuestra que la migración y acumulación del uranio en estas ro-
cas se ha producido a escala microtextural. 
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Otra importante observación es la constatación de la importancia de la mate-
ria orgánica en la acumulación del uranio; en el lignito, la relación de actividad
234

U/
238

U es generalmente mayor que la unidad y la relación 
230

Th/
234

U es conside-
rablemente menor, lo que indica que el uranio movilizado se ha acumulado pre-
ferentemente en esta fase y que el proceso de acumulación ha sido muy rápido
(Yoshida et al., 1994).

Los estudios realizados por Kanai et al. (1998) sobre diferentes fracciones
granulométricas demostraron que las fracciones finas se encuentran enriquecidas
en U y Th con respecto a las de mayor tamaño de grano, aparentemente en rela-
ción con la presencia en las primeras de una mayor proporción de granos de bio-
tita. Según estos autores, la adsorción del uranio se produce preferentemente
sobre pirita, oxihidróxidos de hierro y carbonatos.

Hidrogeología
La información hidrogelógica disponible sobre este análogo es escasa.

Ochiai et al. (1989) presentan una descripción fundamentalmente estratigráfica,
a partir de la cual junto con los datos isotópicos, sugieren el posible comporta-
miento hidrogeológico de las diferentes formaciones. Aquí se reproducen sus
principales conclusiones. 

En el entorno de la mineralización principal de Tsukiyoshi posiblemente exis-
ten tres regímenes de circulación diferenciados, correspondientes  a las distintas
unidades estratigráficas:

• En el Grupo Seto las aguas presentan un régimen de circulación rápida con
tiempos de tránsito pequeños y composiciones isotópicas similares a las del
agua de recarga que procede del agua de lluvia.

• El flujo en el Grupo Toki es mucho menor, tal como indican los contenidos
en tritio. Los contenidos en 

18
O y deuterio son muy diferentes a los del

Grupo Seto, lo cual confirma que las aguas subterráneas de ambos grupos
tienen características hidrodinámicas muy diferentes.

• Las características de las aguas subterránes del Grupo Mizunami presentan
características que son intermedias entre las de los grupos anteriores.

Ochiai et al. (1989) sugieren que el flujo vertical a lo largo de la falla inversa
de Tsukiyoshi es de escasa relevancia. 

Hidrogeoquímica
Las aguas subterráneas en el entorno de los cuerpos mineralizados varían des-

de aguas de tipo Na-Ca-HCO3 próximas a la superficie, hasta aguas de tipo Na-
HCO3 en profundidad. El valor de pH también evoluciona con el aumento de
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profundidad de neutro a alcalino (9.2). Los datos isotópicos de O e H y las ob-
servaciones sobre la precipitación de oxihidróxidos de hierro indican que las
aguas subsuperficiales oxidantes llegan a penetrar en la roca hasta profundidades
de entre 130 y 186 m (Iwatsuki y Yoshida, 1999).

Las aguas profundas se caracterizan por concentraciones de uranio normal-
mente menores de 1 ppb y por valores de Eh reductor (hasta -300 mV) debido
fundamentalmente a la presencia de materia orgánica en el Grupo Toki. 

La evolución hidrogeoquímica de la zona parece estar controlada por la di-
solución de plagioclasas y calcita y por los procesos de intercambio iónico de
Ca

2+
y Mg

2+
por Na

+
(lo que explica el aumento de este último catión con el in-

cremento de profundidad; Iwatsuki y Yoshida, 1999).
Las bajas concentraciones de tritio indican que el agua se ha comportado co-

mo un sistema estanco al menos durante los últimos 50 años (Sato et al., 1987).
Los valores de pH, HCO3

–
, Na

+
y F

–
aumentan con la profundidad estratigráfica;

por el contrario, las concentraciones de U en las aguas se mantienen bastante
constantes, sin que existan diferencias significativas entre las aguas superficiales y
las subterráneas.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Procesos de migración y retardo:
• Procesos de retardo

Los estudios realizados en este emplazamiento han permitido constatar la efi-
cacia de la materia orgánica como fracción acumuladora del uranio moviliza-
do. Además de en la materia orgánica, la adsorción del uranio en el entorno
de la mineralización parece producirse preferentemente sobre pirita, oxihi-
dróxidos de hierro, carbonatos y biotita (Kanai et al., 1998). Esto sugiere una
estrecha relación entre las concentraciones de uranio y los procesos de fijación
del mismo con las fases mineralógicas que controlan las condiciones redox.

• Difusión en la matriz
Los estudios microtexturales realizados en la roca encajante de la mineraliza-
ción han permitido comprobar la importancia e influencia de los límites de
grano, las microfracturas y las discontinuidades estructurales presentes en las
fases minerales constituyentes, como vías preferentes para la migración de ra-
dionucleidos. En el entorno de la mineralización de Tsukiyoshi los procesos
de movilización elemental a lo largo de estas zonas parecen haber sido mucho
más relevantes que los desarrollados a escala de roca (Yoshida et al., 1994).

Shinkolobwe (Zaire)

El yacimiento de uraninita de Shinkolobwe, formado hace unos 1800 Ma,
se caracteriza por presentar cristales de uraninita de elevada pureza y grado de
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cristalinidad (en comparación con otras mineralizaciones de este tipo) que lo
hacen un buen candidato a ser análogo del combustible gastado. Este yaci-
miento ha estado expuesto a la meteorización superficial durante 64 Ma y ha su-
frido una intensa alteración oxidante. Este hecho cuestiona considerablemente
su uso como análogo debido a que estas condiciones son muy distintas a las es-
peradas en un sistema de almacenamiento (típicamente reductoras) excepto en
el escenario de alteración del combustible gastado por oxidantes radiolíticos
(Finch y Ewing, 1989). De hecho, este sistema no ha sido estudiado dentro de
un proyecto específico de análogos.

Sin embargo, este proceso ha dado lugar al desarrollo de toda una paragéne-
sis de minerales de alteración de uranio que proporciona una oportunidad única
para identificar y caracterizar un gran número de fases sólidas que son de impor-
tancia potencial en la modelización de la estabilidad a largo plazo del combusti-
ble gastado. La identificación de las fases coexistentes y la determinación de sus
paragénesis proporciona una visión de las relaciones de estabilidad entre las fases
y, por otra parte, la identificación de fases estables vs. metaestables es importante
para la interpretación de la corrosión del combustible sintético, puesto que los es-
tudios de laboratorio son de duración limitada.

La descripción de este análogo se centra en la mineralogía y geoquímica de
las fases de uranio dentro del contexto geológico general de la zona.

Marco geológico
La mina de Shinkolobwe en el distrito de Katanga (Shaba, Zaire) está situada

en la parte central de África. El clima es de sabana y bosque abiertos y recibe una
lluvia de unos 100 cm en los 6 meses de estación húmeda (Noviembre-Abril) y me-
nos de 12.5 cm durante la estación seca (mayo-octubre). El yacimiento está expues-
to subaéreamente y ha sufrido una intensa meteorización que ha alterado
significativamente, o en algunos casos incluso reemplazado, la uraninita primaria.
La mineralización de uranio ocurrió a lo largo de zonas de fracturas y fallas brechi-
ficadas. Las aguas meteóricas han penetrado a profundidades de 80 metros o más. 

La región en la que se sitúa el yacimiento (Shaba Crescent) representa la ex-
tensión norte y oeste del Arco Lufilian, rocas sedimentarias plegadas y falladas
con estructuras intrusivas y extrusivas presentes en todas las zonas. Las rocas del
basamento en Shaba están formadas por lutitas y limolitas dolomíticas, dolomías
silíceas, grauwacas y lutitas masivas, conocidas como el sistema de Katanga, de
1.200 Ma (Proterozoico superior).

La mineralización está localizada en su totalidad en el “Grupo Minas” perte-
neciente al miembro inferior del sistema de Katanga (pizarras dolomíticas, dolo-
mías silíceas y limolitas cloríticas). Este grupo es el complejo dolomítico resistente

Análogos naturales

497

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  08:00  Página 497



ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

498

más antiguo del miembro inferior (Grupo Roan). La mineralización se encuentra
en dos horizontes en la base del Grupo Minas. El horizonte inferior es una dolo-
mía silícea de unos 10-15 m de potencia. Por encima de esta capa aparecen dolo-
mías algales de 15 m de potencia. Y por encima de estas dolomías hay unas lutitas
dolomíticas y areníticas de 5 a 10 m de espesor. El grupo Minas está fragmentado
por numerosas fallas transversales.

Génesis del yacimiento
Durante el periodo de 700 a 620 Ma la zona de Shaba sufrió movimientos tectó-

nicos relacionados con un levantamiento por el sur que produjo el desarrollo de im-
portantes fallas y el emplazamiento de estructuras magmáticas en el área. Debido a la
movilización del plomo radiogénico en ese momento, la mayoría de los yacimientos
dan edades correspondientes a esa etapa. Las fallas normales están cortadas por fallas
oblicuas y es a lo largo de esas fallas (normales y oblicuas) donde salen a superficie
fragmentos del grupo Roan. La rotura de este grupo es debida probablemente al mo-
vimiento de las capas evaporíticas más plásticas encontradas en la cuenca.

La mineralización en Shinkolbwe no sigue una estratificación. En lugar de
eso, aparece como venas rellenando fracturas, fallas y zonas brechificadas en la ro-
ca encajante. El fragmento del Grupo Minas que contiene al yacimiento está ro-
deado por una brecha de cuarzo y clorita. Este fragmento fue llevado a superficie
como resultado del movimiento ascendente del núcleo de la formación. La mine-
ralización de uraninita es probablemente primaria y aparece en la base del hori-
zonte inferior del yacimiento. Durante los eventos térmicos que tuvieron lugar en
relación con la tectónica (de hace 700 a hace 620 Ma; Proterozoico superior,
Paleozoico inferior) se produjo algo de removilización de uranio y plomo radio-
génico y algo del plomo se perdió durante los últimos eventos hidrotermales (ha-
ce aproximadamente 420 Ma). Sin embargo, no parece haber un origen
magmático en la mineralización de uranio. Parte del uranio y el plomo pueden
haber sido removilizados durante esa época y las edades de la uraninita en
Shinkolbwe son del orden de 620 a 700 Ma. (Cahen et al., 1984) Los cuerpos in-
dividuales del yacimiento son generalmente pequeños. La mineralización secun-
daria rica en uranio tiene lugar a lo largo de fracturas y fallas brechificadas y está
normalmente separada del cuerpo principal del yacimiento.

La mineralización secundaria de uranio en venas profundas puede estar re-
lacionada con los eventos hidrotermales resultantes del magmatismo de hace
620-700 Ma. Sin embargo, la mineralización secundaria debida a la alteración
superficial ha tenido lugar como resultado de las condiciones de meteorización
tras la exposición del yacimiento a condiciones superficiales debido al levanta-
miento y erosión del Grupo Roan. La alteración superficial en Shinkolobwe es
probablemente Terciaria (<60 Ma). La galena secundaria también es Terciaria.
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La meteorización del yacimiento ocurrió a lo largo de numerosas fracturas y ve-
nas. Algunas vetas delgadas de uraninita en la zona del yacimiento han sido
completamente alteradas. El paso de las aguas meteóricas a través de rocas si-
líceas celulares aumenta la alteración del depósito. La mineralización secunda-
ria está muy extendida y aparece también lejos del yacimiento primario. Los
depósitos secundarios son lo suficientemente ricos en U como para ser explo-
tados económicamente.

Mineralogía y geoquímica
Los yacimientos más importantes del grupo Minas son los minerales de co-

bre, primarios y secundarios. La mineralización en este grupo no es homogénea,
algunos de los fragmentos tiene contenidos de Cu del 5% en peso mientras que
en otros no hay restos de mineralización. El origen de la mineralización primaria
no ha sido determinado, pero puede haberse producido “en parches” dentro del
grupo Roan, dependiendo del ambiente local durante, o inmediatamente después,
del depósito de la mineralización. Los minerales de cobre primario pueden haber
reemplazado singenéticamente a la pirita durante la diagénesis.

Las rocas encajantes (dolomías silíceas y lutitas) contribuyen a las concentra-
ciones relativamente elevadas de sílice en solución. También son abundantes los
minerales de tipo carbonato cálcico y magnésico. El azufre se deriva de la altera-
ción de los sulfuros primarios (catierita, CoS2; calcopirita, CuFeS2; digenita, Cu9S5;
linnaeita, Co3S4; y pirita, FeS2). Por tanto los complejos de uranilo esperables en
solución en Shinkolobwe son [UO2(CO3)2]

2–
, [UO2(CO3)3]

4–
, [UO2(SO4)]

2–
y

[UO2(SiO4)]
2–
. Los cationes presentes son Ca

2+
, Ba

2+
, Mg

2+
, Cu

2+
, Pb

2+
, Mo

6+
, V

5+
y

lantánidos (Ce
3+

, La
3+

, Y
3+

, Gd
3+

, Dy
3+

).
El uso de distintas técnicas de caracterización (microscopio petrográfico,

SEM, AEM, XRD y EMPA), muestra que existen múltiples productos de altera-
ción a todas las escalas. En la secuencia de alteración aparecen como minerales
tempranos (tabla Sh-1) bequerelita, vandendriesscheita, fourmarierita, schoepita,
billietita y compriegnacita. En la siguiente etapa de alteración se formaron curita,
clarkeita, y masuyita. Las últimas fases de evolución se caracterizan por la apari-
ción de silicatos de uranilo (uranofana y cuprosklodowskita) de tamaño de grano
progresivamente decreciente.

Los minerales más comunes son: becquerelita, vandendriesscheita, four-
marierita, schoepita, billietita y compriegnacita, formadas en la superficie de la
uraninita. Estas fases tienen estructuras similares y existe una cierta solución
sólida entre ellas.

La becquerelita es el más común de los óxidos hidratados de uranio en es-
tas muestras. Aparece como agregados cristalinos de gran tamaño formados por
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cristales radiales de 1 a 3 mm de largo. Los perfiles de XRD de la billietita y la
compriegnacita son similares a los de becquerelita y la identificación de los pri-
meros se hace en EMPA. Billietita y compriegnacita aparecen como intercreci-
mientos con la becquerelita y las porciones de grano grueso de los anillos de
alteración. Varios de los perfiles de XRD correspondientes a α-UO2(OH)2 se
atribuyen a schoepita que ha sufrido deshidratación. La schoepita está presente
normalmente como material en polvo de grano fino en contacto con uraninita y
becquerelita de grano grueso.

Los óxidos hidratados de uranilo y plomo (vandendriesscheita y foumarierita)
aparecen como constituyentes de grano grueso de los anillos de alteración y como
material de grano fino dentro de las venas ricas en Pb. Vandendriesscheita (el más
común) suele aparecer asociado a becquerelita y uraninita. Curita y masuyita están
presentes sólo como constituyentes de grano fino de las venas ricas en Pb. La rela-
ción Pb/U en los óxidos hidratados de uranilo y plomo aumenta en la secuencia mi-
neralógica siguiente: vandendriesscheita ➨ foumarierita ➨ masuyita ➨ curita. Esta
secuencia también concuerda bien con la reducción observada en el tamaño de gra-
no de los minerales de Pb. Teóricamente el miembro final de Pb (clarkita) contiene
la relación Pb:U (1.2) más elevada, y aparece normalmente como material en polvo
en el exterior de los anillos de alteración o dentro de cavidades en la gummita. 

Los silicatos de uranilo son los minerales de uranilo presentes más comunes.
Uranofana es el más abundante, pero también es común la cuprosklodowskita.
Ambas fases aparecen como material de grano extremadamente fino en las venas
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Mineral Fórmula

ÓXIDOS HIDRATADOS

Schoepita* UO3·2H2O

Bequerelita Ca(UO2)6O4(OH)6·8H2O

Billietita Ba(UO2)6O4(OH)6·8H2O

Compriegnacita K(UO2)6O4(OH)6·8H2O

Clarkeita (Na, Ca, Pb)U2(O,OH)7

Curita Pb2U5O17·4H2O

Fourmarierita PbU4O13·4H2O

Masuyita Pb3U8O27·10H2O

Vandendriesscheita PbU7O22·12H2O

SILICATOS

Uranofana (H3O)2Ca(UO2)2(SiO4)2·3H2O

Cuprosklodowskita (H3O)2Cu(UO2)2(SiO4)2·2H2O

* La fase a-U3O8·0.8H2O se considera una shoepita deshidratada

Tabla Sh-1.
Minerales de

uranilo
identificados en

Shinkolobwe.
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y como películas. Los silicatos reemplazan a los óxidos hidratados de Pb-Uranilo
mediante la reacción con el agua subterránea con una reducción del tamaño de
grano en paralelo. La presencia de silicatos de uranilo y Ca (uranofana) puede es-
perarse dada la mineralogía de las rocas encajantes. Las relaciones paragenéticas
exactas entre los óxidos hidratados de Pb-Uranilo y los silicatos no están perfec-
tamente determinadas aunque hay razones para creer que los silicatos reemplazan
a los óxidos a medida que las aguas subterráneas ricas en sílice reaccionan con
ellos. También pueden aparecer silicatos de uranilo como intercrecimientos den-
tro de los óxidos. Estas inclusiones parecen haberse formado a la vez que los óxi-
dos y no por reemplazamiento.

La concentración de sílice en equilibrio con la uranofana es de 60 ppm (Bruno
et al., 1987). Esta es la concentración también en equilibrio con la sílice amorfa. La
composición de las aguas subterráneas en Shinkolobwe es compleja pero estará do-
minada por las especies Si(OH)4

0
, HCO3

–
, SO4

2–
, Ca

2+
y Mg

2+
(todas ellas comunes

en muchos ambientes geológicos). Por tanto, hay razones para esperar que la alte-
ración de la uraninita en Shinkolobwe pueda aproximarse mucho a la corrosión a
largo plazo del combustible gastado en un sistema de almacenamiento sometido a
aguas oxidantes. Las fases de uranilo identificadas en estudios de corrosión del com-
bustible son soddyita (UO2)(SiO4)2·2H2O, schoepita y uranofana y sólo hay una frac-
ción del total potencial de fases de uranilo posibles en un ambiente geológico.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Siguiendo el esquema planteado en la introducción de este capítulo, podría-

mos señalar las siguientes analogías de este sistema natural.

Analogías de los materiales: Combustible gastado
La uraninita es cristalina de grano grueso y no tiene apenas impurezas (Th y

REE). La ausencia de impurezas sugiere que la estabilidad termodinámica del ya-
cimiento puede ser muy próxima a la del combustible gastado. La composición de
la uraninita “pura” de este sistema es, en porcentaje en peso, la siguiente (Davis,
1926): UO2 (37.52), UO3 (52.77), PbO (7.02), He (0.159), N (0.076), Ce2O3 (0.22),
ZrO2 (0.14), (Y,Er)2O3 (0.35, (La,Dy)2O3 (0.153). El plomo es completamente ra-
diogénico. El uranio y sus productos de desintegración constituyen el 99% en pe-
so del análisis total. También el elevado grado de cristalinidad del yacimiento
limita las vías de difusión no relacionadas con la microestructura de la uraninita.

Retardo de radionucleidos por productos de alteración secundaria
En los experimentos de laboratorio se ha determinado que la disolución del

UO2 va acompañada por la formación de fases secundarias en la superficie del
combustible y que estos productos de corrosión pueden pasivar la disolución pos-
terior. Sin embargo se ha prestado poca atención a la naturaleza de estas fases su-
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perficiales debido a su naturaleza amorfa tal y como se obtienen en el laboratorio.
Un estudio de gran interés en este tema es el llevado a cabo por Finch y Ewing
(1989) sobre los productos de corrosión de la uraninita en el yacimiento de
Shinkolobwe. Este yacimiento está en un ambiente oxidante que podría ser re-
presentativo de las condiciones oxidantes en el campo próximo creadas por los
oxidantes radiolíticos.

Este yacimiento está siendo meteorizado en condiciones oxidantes en un am-
biente de poca lluvia. La uraninita está en cristales grandes y no tiene muchas im-
purezas de las habituales en otros yacimientos. Se identificaron unos 50 minerales
de uranilo secundarios procedentes de la alteración de la uraninita. Se concluyó
que la uraninita se transforma a óxidos hidratados de Pb-U y luego en silicatos de
uranilo si hay suficiente sílice en el sistema.

Analogías de los procesos de transporte y retardo: Radiólisis
¿Es común la radiólisis en la naturaleza?
Finch y Ewing (1991) en un estudio de revisión de minerales de uranio en muy

distintos yacimientos concluyen que la radiólisis no ha sido estudiada adecuadamen-
te en ninguno de esos trabajos y no se ha llegado a entender la importancia de este
proceso. Añaden, además, que una buena prueba de la presencia de un proceso de ra-
diólisis es encontrar peróxidos de uranio, específicamente studtita (UO4·4H2O) y me-
tastudtita (UO4·2H2O) puesto que indican la existencia de condiciones altamente
oxidantes difícilmente alcanzables mediante otro proceso. Estos minerales se han en-
contrado en Shinkolobwe (Zaire) aunque no se ha estudiado específicamente en este
sistema el proceso de radiólisis. La studtita está asociada con petchblenda primaria y
silicatos de uranilo secundarios en ambientes de meteorización próximos a superficie.
La radiólisis parece ser la responsable únicamente de la presencia de peróxidos, pero
la oxidación del uranio parece ser más bien debida a la interacción con la atmósfera.

La identificación de radiólisis en Oklo, Cigar Lake, Cluff Lake, Rabbit Lake,
Shinkolobwe y Menzenschwand, que colectivamente representan un amplio ran-
go de ambientes geológicos y condiciones químicas, sugiere que la radiólisis es
una característica común en la naturaleza en los sistemas en los que ha habido im-
portantes campos de radiación natural. Es probable, por tanto, que el proceso ra-
diolítico que podría ocurrir en un sistema de almacenamiento siguiese un
mecanismo idéntico a los observados en sistemas naturales. Únicamente las velo-
cidades de radiólisis puede que sean diferentes debido a la diferencia en los cam-
pos de radiación derivados de los RAA con respecto a los de los de un yacimiento.

La aplicación más directa del estudio de este sistema es en el desarrollo de
modelos conceptuales puesto que se trata del ejemplo natural más completo de
todo un elenco de minerales de uranio. Su estudio permitirá completar los mode-
los desarrollados en laboratorio sobre el comportamiento del combustible gasta-
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do sometido a condiciones de una intensa oxidación. Otra de las aplicaciones es
en la comprobación de la utilidad de ciertas metodologías y técnicas de análisis
para la caracterización de la uraninita a muy distintas escalas.

Needle’s Eye

El análogo natural de Needle´s Eye fue escogido para su estudio a partir de
un informe de Miller y Taylor (1966) para el British Geological Survey que
mostraba, en un conjunto de acantilados del sur de Escocia, evidencias radio-
métricas de la presencia de una mineralización de pechblenda que actuaba co-
mo fuente de aporte a los sedimentos infrayacentes. Desde 1986 se desarrolló
el proyecto de estudio como análogo bajo supervisión del HMIP (Her
Majesty’s Inspectorate of Pollution; por medio del BGS) y del Departamento
de Medio Ambiente de la CEC.

El objetivo principal del estudio de este análogo natural fue describir y com-
prender la existencia de una mineralización de uranio que actúa como fuente de
la movilización de radionucleidos para su subsiguiente transporte a través de los
sedimentos. Conociendo el término fuente, las vías de transporte y la solubilidad
y especiación del uranio, se tiene la base para la modelización de transporte y 
reacción acoplados (Jamet et al., 1990) y para la especiación química (Doublet et
al., 1989), lo que permite comprobar los códigos y bases de datos de transporte
químico acoplado usados en la evaluación de la seguridad.

La descripción siguiente se centra en la caracterización inicial de las distintas fa-
ses sólidas presentes en la zona (mineralización)) y del ambiente en que se encuen-
tran. A continuación se presenta la caracterización del sistema de interacción de
estas fases con las aguas subterráneas de la zona y la modelización de estos proce-
sos que permite evaluar la movilización y la retención de radionucleidos en el área.

Marco geológico
Este análogo se sitúa en la costa norte del

Solway Firth (figura NE-1) en Southwick (SW
de Escocia), próximo a la zona de contacto en-
tre las granodioritas Criffel y las corneanas si-
lúricas del complejo acrecional de las Tierras
Altas del Sur (figura NE-2).

El plutón granodiorítico Criffel es un
complejo intrusivo del final de la orogenia
Caledónica (397 ± 2 Ma; Halliday et al., 1980)
que fue responsable de la transformación en
corneanas de los sedimentos silúricos. Este
plutón presenta un zonado concéntrico desde
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Figura NE-1.
Ubicación de la
zona de Needle’s
Eye
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la parte exterior de granodiorita hornbléndica metaalumínica, hasta un núcleo de
granito con moscovita peralumínico. También se ha observado una zonación de
las REE (Stephens et al., 1985), de forma que el contenido total de REE dismi-
nuye progresivamente hacia el centro. Existen evidencias de alteración potásica
temprana asociada con reprecipitación de torita (silicato de torio) y otros silicatos
y fosfatos de U, Th y REE.

Los sedimentos silúricos, fundamentalmente limolitas y grauvacas, forman
parte de la aureola metamórfica de corneanas en la que se concentra la mayor par-
te de la mineralización. Una falla principal NE-SW, que bordea la base del acan-
tilado y es la responsable de la característica rectitud de la costa, lleva a estas rocas
del Paleozoico Inferior a una yuxtaposición con las calizas y pizarras carboníferas
situadas más al sur. Asimismo, las corneanas se encuentran afectadas por otras
perturbaciones tectónicas, como el cizallamiento, la brechificación o la silicifica-
ción. En los sedimentos carboníferos y pérmicos prácticamente no existe minera-
lización y se supone que estos materiales han actuado como un sellado a la
migración de los fluidos mineralizantes procedentes de las corneanas fracturadas
(Miller y Taylor, 1966). Sin embargo, se ha citado la presencia de al menos una ve-
na con uranio que penetra en las rocas carboníferas.

Mineralogía y geoquímica
A partir de los primeros estudios de Miller y Taylor (1966) se midieron las

anomalías radiométricas en la base del escarpe del acantilado hacia mar adentro
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1991).
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por debajo de los sedimentos costeros y más allá de la falla costera principal. El
estudio actual considera las venas de uranio como término fuente de los radioele-
mentos presentes en el sistema.

La mineralización, de tipo polimetálico (con U, Cu, Bi, Co, Ni, As y Sb) está
formada por un amplio grupo de venas mineralizadas subverticales que cortan a
la falla costera. Estas venas presentan numerosas ramificaciones con zonas inter-
venas estériles (principalmente donde la falla cambia la dirección o donde las fa-
llas se ramifican a partir de la estructura principal). La mayor intensidad de
mineralización se desarrolla en las proximidades del contacto entre la falla prin-
cipal y el plutón granodiorítico, aunque las relaciones estructurales que esto im-
plica todavía no se han establecido. Sin embargo, apenas se ha observado
mineralización en las intersecciones entre las fallas y las fracturas.

En función de su origen es posible diferenciar tres tipos de fases minerales de
uranio (Basham et al., 1991):

• Fases primarias correspondientes principalmente a pechblenda con bajos
contenidos de Th. 
Estas fases aparecen en las venas carbonatadas polimetálicas presentes en las corneanas

silúricas. La pechblenda se ha datado como de hace 185±20 Ma y se cree que el episodio

completo de mineralización se produjo entre esa fecha y el Carbonífero inferior (Miller y

Taylor, 1966). La ganga está formada por calcita y dolomita (típicamente en asociación

textural con los cristales botroidales de pechblenda), con pirita, calcopirita, hematites, di-

genita, galena, bismuto nativo e hidrocarburos bituminosos como minerales secundarios

y accesorios.

• Fases secundarias, formadas como consecuencia de la redistribución pro-
ducida por la meteorización, principalmente en forma de complejos car-
bonatados de uranilo.
Por este mecanismo se ha generado una importante cantidad de minerales de U (arse-

niatos y silicatos hidratados, fases amorfas de hierro, sulfuros, fosfatos y vanadatos)

dentro de las venas y de las paredes rocosas asociadas; e incluso en forma de productos

de alteración in situ de la pechblenda primaria: uranofana (silicato hidratado de uranio

y calcio), zeunerita (arseniato hidratado de cobre y uranio) y baltwoodita (silicato

hidratado de uranio y potasio).

• Fases de enriquecimiento supergénico, originadas por la circulación de
aguas subterráneas oxidantes, que disuelven el U y otros elementos con-
tenidos en las fases primarias y secundarias y provocan su reprecipi-
tación en las limolitas en forma de fosfatos, arseniatos, vanadatos y/o sili-
catos hidratados.
Existe una notable variabilidad composicional en función de la distancia al acantilado y es

común la presencia de asociaciones texturales entre varias fases, lo que refleja las rápidas

variaciones en la disponibilidad local de elementos formativos.
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Procesos de sorción 
Los estudios realizados por Higgo et al. (1990) a partir de medidas experi-

mentales de la capacidad de sorción de varias muestras de sedimento rico en tur-
ba tomadas a unos 50 cm de profundidad permitieron constatar la importancia de
las superficies de alteración de óxidos en estos procesos. Los coeficientes de dis-
tribución (Kd) entre los sedimentos y las aguas subterráneas correspondientes que
se han estimado en este emplazamiento son:

• En ambiente oxidante, con valores de pH de entre 4 y 6.5, los valores de Kd

varían entre 10
2

y 10
4
.

• En ambiente oxidante, con valores de pH de entre 6.5 y 8.0, los valores de
Kd varían entre 10 y 10

3
.

• En medio reductor, con valores de pH de entre 4 y 8, los valores de Kd

varían entre 10
3

y 10
6
.

Hidrogeología
En las referencias consultadas sobre este análogo (Hooker, 1991) no se ha

encontrado suficiente información sobre la hidrogeología de la zona de estu-
dio. La referencia clave de Soubeyran et al. (1988) es un informe interno de la
Escuela de Minas de Paris, que realizó la modelización del flujo subterráneo
con el código METIS. Los datos de niveles piezométricos son especialmente
escasos en las granodioritas. A partir de los datos disponibles se formularon
modelos conceptuales de la hidrología de la zona y del flujo subterráneo. En
las granodioritas hay un acuífero libre que se recarga con el agua de lluvia. Este
acuífero descarga de forma subterránea en los depósitos de la llanura al pie del
acantilado. En esta zona el flujo es vertical y ascendente (figura NE-3). El sis-
tema de flujo de aguas subterráneas (figura NE-3) se ha modelizado usando la
técnica de elementos finitos (Noy, 1990).

Hidrogeoquímica
En la zona de estudio se pueden diferenciar composicionalmente tres tipos

de aguas:

• Aguas altamente mineralizadas, correspondientes a la mezcla entre aguas
marinas y aguas subterráneas cargadas de elementos procedentes de la diso-
lución de las fases minerales presentes en el basamento carbonatado.

• Aguas poco mineralizadas, fundamentalmente superficiales y circulantes por
las capas superiores de las corneanas silúricas del acantilado.

• Aguas intermedias, originadas por un proceso de mezcla entre
volúmenes menores de aguas de procedencia marina con las aguas sub-
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terráneas cargadas de iones procedentes de las fases minerales presentes
en las limolitas.

Los cálculos hidrogeoquímicos realizados indican que las características de
este emplazamiento están muy condicionadas por la evolución del sistema carbo-
natado. En las capas superficiales situadas en la parte norte de la zona de estudio,
las elevadas proporciones de sodio favorecen la precipitación de carbonatos ricos
en este elemento, mientras que en la parte sur, la evolución del sistema carbona-
tado parece estar más controlada por el equilibrio con calcita o aragonito
(Doublet et al., 1989). En esta última zona, además, se observa la existencia de un
flujo ascendente desde las calizas laminadas, lo que se manifiesta en una disminu-
ción hacia la superficie del estado de saturación de las aguas con respecto a dichas
fases carbonatadas. Otras observaciones realizadas permiten señalar la existencia,
en muchas de las aguas estudiadas, de un equilibrio con respecto a gibbsita, side-
rita y a algún tipo de arcilla potásica. 

En cuanto a la distribución del uranio en Needle´s Eye, se observa que la fuen-
te de aporte principal de este elemento son las venas mineralizadas situadas en el
acantilado. Las elevadas concentraciones de uranio halladas al pie de esta estructu-
ra (hasta 600 ppb de uranio disuelto) parecen justificarse por la concurrencia en es-
te punto (figura NE-3) del flujo subterráneo ascendente procedente de las
corneanas y limolitas infrayacentes con el flujo superficial procedente de la zona mi-
neralizada del acantilado (Doublet et al., 1989). La acumulación posterior del ura-
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Modelo conceptual
de flujo en la zona
de estudio
(modificado de
Roberts et al.,
1989).
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nio junto con otros elementos movilizados (As, Bi, Cu, Fe, Mn) se produce en dos
niveles diferenciados a lo largo del perfil sedimentario; a unos 50 cm de profundi-
dad (entre la materia orgánica y la matriz de turba, preferentemente en torno a zo-
nas donde existen raíces abiertas) y entre los 100 y 150 cm de profundidad (sobre
todo en las raíces de plantas y en asociación con los oxihidróxidos de hierro y man-
ganeso) llegando a alcanzar concentraciones locales de más de 1000 ppm.

Estas observaciones, combinadas con los datos hidrogeoquímicos permiten
comprobar la existencia de vías principales de aporte de U(VI) disuelto al siste-
ma: (1) flujo superficial de agua desde la zona del acantilado, donde la minerali-
zación se encuentra expuesta y (2) flujo ascendente desde las rocas infrayacentes.

El cotejo de estos resultados con los datos sedimentarios y con el resto de la
información disponible indica que el proceso de mineralización supergénica de
uranio se produjo mediante el transporte de uranio disuelto en las aguas oxidan-
tes procedentes del acantilado, probablemente mediante la formación de comple-
jos carbonatados de U(VI). Al alcanzar el pie del acantilado estos complejos se
desestabilizan y el uranio pasa a asociarse con la materia orgánica y los oxihidró-
xidos presentes, dando lugar a las elevadas concentraciones de este elemento ha-
lladas en esta zona del sistema.

Modelización geoquímica
Cálculos de especiación-solubilidad
El modelo hidrogeoquímico preliminar (Doublet et al., 1989) se realizó me-

diante el código CHIMERE, empleando la base de datos termodinámicos
CHEMVAL. Las concentraciones de uranio en las aguas de este sistema pueden
ser reproducidas considerando como fase de control de la solubilidad la liebigita
(Ca2(UO2)(CO3)3·10H2O), a pesar de que ésta no ha sido encontrada en los sedi-
mentos de la zona. Otra explicación es un control de la solubilidad por las reac-
ciones de oxidación del U(IV) a U(VI). La ausencia de datos sobre el
comportamiento de la materia orgánica y sobre los arseniatos de uranio en la ba-
se de datos empleada ha impedido incluir estas fases en los cálculos, a pesar de su
presencia en el sistema y de su posible importancia en los procesos de migración
y retardo del uranio.

Modelos de migración del uranio
Como complemento a los cálculos de especiación-solubilidad, la caracteri-

zación hidrogeoquímica de este emplazamiento se realizó mediante el código
METIS  (Soubeyran et al., 1988) y se completó a nivel más general con el có-
digo STELE (Jamet et al., 1989). La aplicación de este último proporcionó re-
sultados muy consistentes con las observaciones y cálculos de
especiación-solubilidad realizados anteriormente, sobre todo en lo referente a
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la modelización de los procesos de movilización del uranio y de su precipita-
ción secundaria, para las cuales se reproducen satisfactoriamente las concen-
traciones de uranio disuelto y las proporciones de este elemento fijadas en
estado sólido en el sistema.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Los estudios realizados sobre el emplazamiento de Needle´s Eye como aná-

logo natural han permitido establecer algunas consideraciones de relevancia para
la evaluación de la seguridad en varios aspectos relacionados con los procesos de
transporte y retardo de radionucleidos.

Procesos de transporte y retardo
Caracterización hidrogeoquímica: cálculos de especiación-solubilidad
Los cálculos hidrogeoquímicos realizados indican que la evolución del siste-

ma carbonatado es el principal condicionante de las características de las aguas
subterráneas. La acumulación del uranio en este emplazamiento parece estar muy
relacionada con la presencia de raíces vivas y de oxihidróxidos de hierro.

Los cálculos llevados a cabo mediante el código CHIMERE con la base de
datos termodinámicos CHEMVAL indican que la solubilidad del uranio en este
emplazamiento está probablemente controlada por reducción de U(VI) a U(IV),
que precipita en forma de pechblenda.

La ausencia de datos sobre el comportamiento de la materia orgánica y sobre
los arseniatos de uranio en la base de datos empleada, ha impedido incluir estas
fases en los cálculos, a pesar de su presencia en el sistema y de su posible impor-
tancia en los procesos de migración y retardo del uranio.

Proceso de Sorción
El estudio de Needle´s Eye sirve para ilustrar los procesos de retención de ra-

dionucleidos en capas ricas en materia orgánica. En este análogo la migración del
uranio hacia los sedimentos cuaternarios y los suelos ha sufrido un importante re-
tardo debido a la presencia de las capas de turba, en las que se han llegado a de-
tectar concentraciones locales de uranio de varios cientos de ppm. 

Los estudios sobre los procesos de sorción realizados en este emplazamiento han
permitido estimar los coeficientes de distribución para el uranio, entre las capas de
turba y las aguas con las que éstas se encuentran en contacto, de entre 10 y 10

6
, sien-

do normalmente mayores en ambiente reductor para el rango de pH estudiado.

Comprobación de códigos y bases de datos
Durante los estudios realizados en este emplazamiento se emplearon y com-

probaron varios códigos y bases de datos termodinámicos (ver tabla NE-1), obte-
niéndose resultados bastante consistentes con todos ellos, especialmente para los
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procesos de movilización del uranio y de su precipitación secundaria, para las cua-
les se reproducen satisfactoriamente las concentraciones de uranio disuelto y fija-
do en estado sólido en el sistema.

De los códigos utilizados en este análogo, el CHIMERE (Coudrain-Ribstein,
1988) es un código francés de pautas de reacción. Este código no ha sido utiliza-
do en ningún ejercicio de evaluación de la seguridad aunque ha participado en los
principales proyectos de intercomparación de códigos de modelización geoquí-
mica realizados hasta el momento como MIRAGE (Marsily, 1990), CHEMVAL
(Read y Broyd, 1989) y CHEMVAL-2 (Read, 1994). Asimismo ha sido utilizado
en el análogo de Oklo. 

El código STELE (Coudrain-Ribstein, 1988) es un programa acoplado de
transporte reactivo que hace uso del CHIMERE como módulo geoquímico y tam-
bién ha participado en todos los proyectos de intercomparación mencionados en
el párrafo anterior y en el análogo de Oklo. No existen referencias sobre su uso
en ejercicios de evaluación de la seguridad.

El código METIS, también utilizado en este análogo, es un programa de
flujo y transporte de calor. Aunque en Neddle’s Eye se utilizó de forma inde-
pendiente (Jamet et al., 1989; tabla NE-1), este código constituye el módulo de
transporte de STELE.

La base de datos manejada, CHEMVAL-2, es una de las seis versiones que se
desarrollaron dentro del proyecto CHEMVAL. Se trata de una de las bases de da-
tos más verificadas en alguna de sus diferentes versiones en análogos naturales
(Koongarra, Poços de Caldas, Maqarin, Broubster, South Terras y
Steemkampskraal) y ha sido empleada directamente en algunos ejercicios de eva-
luación de la seguridad (como es el caso de CHEMVAL-6 en el AGP-Arcillas y el
AGP-Granitos; Enresa, 1999 y 1997, respectivamente). 

Broubster

La mineralización de U, Th y REE de Broubster, situada a unos 16 km al SW
de Thurso (NW de Escocia, figura Br-1), fue descubierta en el curso de una serie
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Código Base de Datos Objetivo / Autores

CHIMERE

METIS (Soubeyran et al., 1988)

STELE

CHEMVAL 2

(Doublet et al., 1988)

Cálculos de especiación-solubilidad

(Jamet et al., 1989)

Modelo hidrogeoquímico preliminar

(Jamet et al., 1989)

Modelo acoplado de flujo y transporte

(Jamet et al., 1989)

Tabla NE-1.
Principales códigos

y bases de datos
termodinámicos

empleados en los
estudios de

Needle´s Eye como
análogo natural.
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de estudios radiométricos e hidrogeoquí-
micos rutinarios en 1968. 

El proyecto de estudio como análogo
natural fue llevado a cabo por el HMIP con
dos objetivos fundamentales: (1) mejorar la
comprensión de la especiación geoquímica y
de los mecanismos de migración y retardo
del uranio en suelos ricos en turba y (2)
comprobar la aplicabilidad de los principa-
les códigos y bases de datos geoquímicos.

El esquema de descripción es muy si-
milar al presentado para el análogo ante-
rior: las fases sólidas, su ubicación y su
relación con las aguas subterráneas, para finalmente presentar los resultados de la
modelización de estos procesos realizada para construir el esquema en el que se
han movido y retenido los radionucleidos.

Marco geológico
El entorno geológico del área de Broubster se caracteriza por la presencia de

un basamento granítico sobre el que se dispone un conjunto de sedimentos lami-
nados formados por calizas devónicas de origen lacustre que aparecen intersecta-
das por varias familias de fallas y fracturas, de dirección principalmente NE-SW,
cuyo movimiento ha provocado el ascenso de bloques.

En estos materiales aparecen intercalaciones de finas capas ricas en materia
orgánica y capas clásticas (constituidas por granos de cuarzo, feldespato, clorita y
micas en una matriz de illita y clorita) que parecen corresponder a la formación
de varvas estacionales en un lago cuyas aguas presentaban cierto grado de estrati-
ficación térmica. Sobre estos materiales aparecen materiales areníticos, arcillosos
y, finalmente, capas de turba post-glacial rica en materia orgánica.

Génesis del yacimiento
Las calizas laminadas se consideran la fuente de aporte principal de U, Th y

REE (mineralización primaria). El uranio en estas capas deriva principalmente de
la precipitación directa, a partir de las soluciones de alteración del basamento gra-
nítico, en un ambiente lacustre con elevada presencia algal. De esta forma, el ura-
nio presente en las soluciones como complejos carbonatados de U(VI) se
concentra en estas capas calcáreas llegando a alcanzar concentraciones de hasta 30
ppm. Los contenidos de torio en estas calizas son similares a los valores de fondo
regional (en torno a 4-7 ppm). Los ciclos de actividad algal parecen haber in-
fluenciado notablemente la fijación inicial del uranio, como lo demuestra la pre-
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sencia de elevadas concentraciones de este elemento (hasta 60 ppm), así como de
torio (entre 11 y 37 ppm) y REE, en las finas capas ricas en materia orgánica que
aparecen intercaladas en las calizas (Milodowski et al., 1991).

La alteración diagenética posterior de estos materiales provocó: (1) la disolu-
ción parcial del cemento primario (formado por calcita, dolomita y ankerita), con
lo que se generó una importante porosidad secundaria, (2) la aparición de venas de
calcita, baritina, pirita y otros sulfuros, baritina (BaSO4) y minerales del grupo de
la plumbogummita, cuya composición varía entre goyazita (SrAl3H(PO4)2(OH)2) y
florencita [(Ce,La,Nd)Al(PO4)2(OH)6)], y (3) la asociación del uranio con glóbulos
de hidrocarburos, fases minerales fosfatadas y pirita. 

En la actualidad, la penetración de aguas oxidantes y ligeramente ácidas ha
producido la alteración supergénica de las calizas y la movilización de muchos de
los radioelementos contenidos en éstas hacia las capas de turba, donde resultan fi-
nalmente retenidos y concentrados (mineralización secundaria).

La mineralización secundaria de U, cuyo peso total se estima en unos 600 kg
y con una concentración media de 400 ppm, se ha formado a lo largo de los últi-
mos 5.000 años como consecuencia de la movilización del uranio inicialmente
contenido en las rocas sedimentarias devónicas y de su posterior depósito en las
capas de turba. En estas capas, la formación de fuertes enlaces entre el uranio mo-
vilizado y los complejos húmicos y fúlvicos produce la fijación casi irreversible de
este elemento.

El modelo de formación de esta mineralización es el siguiente: el uranio con-
tenido en las calizas devónicas fue liberado (en forma de complejos carbonatados
de U(VI) y, en menor medida, suspensiones coloidales de partículas arcillosas y
óxidos de hierro o directamente como granos detríticos de minerales ricos en ura-
nio) por la interacción de éstas con aguas subsuperficiales oxidantes. El uranio li-
berado fue posteriormente transportado por las aguas subterráneas hasta las
capas de turba post-glacial, donde se asoció con la materia orgánica, formando
complejos carboxílicos muy estables con los ácidos húmicos o coprecipitando con
oxihidróxidos de hierro y manganeso.

Hidrogeología 
En el sistema hidrogeológico del entorno de Broubster la circulación se pro-

duce predominantemente desde el bloque elevado situado al oeste hacia las capas
de arcilla y turba adyacentes y situadas al este (Noy, 1990b). El principal drenaje
se produce a través de la falla principal situada al W, a través de la cual el agua
percola hasta alcanzar los 15-20 m de profundidad y posteriormente se infiltra ha-
cia la zona hundida emplazada al E (figura Br-2). La respuesta del sistema ante la
recarga es muy rápida.
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Hidrogeoquímica
Las aguas subterráneas son oxidantes (los valores de Eh rondan los 200-400

mV) y ligeramente ácidas (con pH entre 5,3 y 6,7). Las concentraciones de uranio
en estas aguas son de 10

–8
-10

–7
mol/dm

3
, aunque pueden ser hasta 10 veces meno-

res en las aguas superficiales, como consecuencia de los procesos de mezcla con
el agua de lluvia (Read et al., 1993). 

Modelización geoquímica
Cálculos de especiación-solubilidad
Los cálculos de especiación-solubilidad se realizaron (Read y Hooker, 1989)

mediante el código PHREEQE, empleando tres bases de datos termodinámicos
distintas: (1) la base de datos preliminar del proyecto CHEMVAL/MIRAGE
(Read y Broyd, 1988), (2) la recopilación de la NEA basada en el trabajo de
Schweingruber (1981) y (3) la base de datos Harwell/Nirex (HATCHES, 1988).

Los resultados obtenidos en ausencia de materia orgánica son muy similares
en los tres casos y muestran que las especies de uranio dominantes en el sistema
son los complejos carbonatados de U(VI), sin que las proporciones de complejos
sulfatados o hidróxidos superen en ningún caso el 10% del total de la especiación
de este elemento. En el caso de los cálculos realizados con la base de datos
CHEMVAL/MIRAGE la especie predominante es el UO2CO3

0
y en el caso de las

otras bases de datos parece dominar el UO2(CO3)2

2–
, sin que se indique en ningún
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caso la existencia de procesos de reducción de U(VI) a U(IV) en este emplaza-
miento (Read y Hooker, 1989).

Para los cálculos de especiación en presencia de materia orgánica (Read,
1989) se empleó la base de datos CHEMVAL completada con datos sobre las
constantes de formación de ácidos húmicos de uranio presentados por Shanbhag
y Choppin (1981), asumiendo que todo el carbono orgánico presente en las aguas
de este emplazamiento aparecía como ácidos húmicos. En este caso se observó
una elevada dependencia de los resultados con respecto al pH, hallando un ran-
go de valores entre los cuales la especiación del uranio pasaba de estar controla-
da por la presencia de ácidos húmicos (a valores de pH de 5,3) a estar controlada
por los complejos carbonatados (al alcanzar valores de pH de 6,3). Los cálculos
realizados con la base de datos de la NEA completada con datos sobre las cons-
tantes de formación de ácidos húmicos de uranio tomadas de Kim (1986) mues-
tran el mismo fenómeno pero a valores de pH mayores (en torno a dos unidades
superiores a los indicados por los cálculos anteriores).

En el caso del torio, la única especie de este elemento que aparece en las
aguas en proporciones significativas es el Th(OH)4

0
.

Los cálculos de solubilidad indican que todas las aguas se encuentran sub-
saturadas con respecto a las fases de uranio (uraninita, coffinita o rutherfordi-
na [UO2CO3]), lo que demuestra que las concentraciones de este elemento en
las aguas no están limitadas por la solubilidad de sus minerales más comunes
(Read, 1989). 

En lo referente a las fases de torio, la solubilidad de este elemento parece
estar controlada por la precipitación de ThO2·2H2O(am) o por los procesos de
coprecipitación con Fe(OH)3, lo que resulta consistente con las observaciones
experimentales.

Modelos de transporte reactivo
Además de los cálculos de especiación-solubilidad, en este emplazamiento se

aplicó el código CHEMTARD (Liew y Read, 1987) a la modelización de los pro-
cesos de migración del uranio. Los resultados obtenidos en estos ejercicios mues-
tran un buen acuerdo con los extraídos de los cálculos de especiación-solubilidad,
poniendo de manifiesto la existencia de competitividad entre los complejos hú-
micos y los carbonatados en la especiación del uranio, sin que apenas aparezca
uranio en el sistema como ion libre.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Caracterización hidrogeoquímica del sistema: Cálculos de especiación-

solubilidad
La caracterización hidrogeoquímica de este sistema mediante cálculos de es-
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peciación-solubilidad ha permitido constatar la importancia de los complejos car-
bonatados y de los ácidos orgánicos en los procesos de migración del uranio. La
influencia relativa de éstos compuestos muestra una elevada dependencia del pH,
aunque no se han obtenido valores concretos sobre dicha influencia debido a ca-
rencias o discrepancias entre las diversas bases de datos termodinámicos emplea-
das. Estos cálculos demuestran también la gran relevancia de las fases coloidales
y los oxihidróxidos de hierro en la migración del torio, ya sea debido a procesos
de sorción o de coprecipitación.

Procesos de retardo físico-químico: procesos de sorción
Los experimentos realizados sobre los procesos de sorción han permitido

comprobar la capacidad de las capas ricas en materia orgánica para retener ra-
dionucleidos y retardar su migración, obteniéndose valores del coeficiente de dis-
tribución (Kd) de este elemento entre dichas capas y las aguas subsuperficiales con
las que se encuentran en contacto de entre 10

4
y 10

6
ml/g (de 1 a 3 órdenes de

magnitud superiores a los obtenidos en Needle’s Eye). La sorción del uranio en
estas capas parece ser un proceso prácticamente irreversible, sin que apenas exis-
ta difusión posterior del uranio desde estas zonas hacia las arcillas subyacentes
(Read, 1989). En el caso del torio los procesos de retardo parecen deberse a la aso-
ciación con coloides y a procesos de clogging, lo que explicaría la restricción de
este elemento a la zona basal de la capa de turba.

Códigos y bases de datos
Los estudios desarrollados en Broubster han permitido detectar carencias en

los códigos geoquímicos y bases de datos termodinámicos empleados (tabla Br-1),
que derivan fundamentalmente de la falta de datos sobre las interacciones entre
los elementos metálicos y la materia orgánica.

Los resultados obtenidos con distintos códigos geoquímicos y bases de datos,
sin considerar la influencia de la materia orgánica, poseen una aceptable repro-
ducibilidad y consistencia. Además de estos cálculos, los modelos de migración
llevados a cabo con el código CHEMTARD muestran un buen nivel de acuerdo
con los cálculos de especiación - solubilidad.

Los programas de modelización geoquímica manejados en este análogo in-
cluyeron códigos de pautas de reacción como PHREEQE (Parkhurst et al.,
1980, 1990) y códigos acoplados de transporte reactivo como CHEMTARD
(Liew and Read, 1987).  

En el ámbito de la evaluación de la seguridad, el código PHREEQE es uno de
los más frecuentemente referidos. Ha sido utilizado en un buen número de ejerci-
cios de evaluación (Project-90, SKI, 1991; NRC IPA-2, Wescott et al., 1994; SITE-
94, SKI, 1996; AGP-Granitos, Enresa, 1997; AGP-Arcilla, Enresa, 1999; y SPA,

Análogos naturales

515

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  08:00  Página 515



Baudoin et al., 1999), en otros análogos naturales (Poços de Caldas, Cigar Lake, El
Berrocal, Oklo, Needle`s Eye, South Terras, Koongarra, Tono, Omán y
Steemkampskraal) y ha participado en todos los Proyectos de Intercomparación de
códigos geoquímicos desarrollados hasta la fecha (MIRAGE, Marsily, 1990;
CHEMVAL, Read y Broyd, 1989; y CHEMVAL-2, Read, 1994).

El código CHEMTARD es uno de los clásicamente considerados dentro de
proyectos de intercomparación (MIRAGE, Marsily, 1990; CHEMVAL, Read y
Broyd, 1989; y CHEMVAL-2, Read, 1994) y ha sido utilizado en otros análo-
gos naturales como Koongarra, South Terras y  especialmente, en el estudio
comparativo sobre la modelización de avance del frente redox en Poços de
Caldas (Cross et al., 1991).

Respecto a las bases de datos termodinámicos manejadas en este análogo,
CHEMVAL-MIRAGE (tabla Br-1), es una de las seis versiones de esa base de da-
tos que se desarrollaron dentro del proyecto CHEMVAL. Se trata de una de las
bases de datos más verificadas en análogos naturales (en alguna de sus diferentes
versiones; Koongarra, Poços de Caldas, Maqarin, Needle’s Eye, South Terras y
Steemkampskraal) y ha sido empleada directamente en algunos ejercicios de eva-
luación de la seguridad (como es el caso de CHEMVAL-6 en el AGP-Arcillas y el
AGP-Granitos; Enresa, 1999 y 1997, respectivamente). 

La base de datos de la NEA es una de las más referidas en el ámbito de la eva-
luación de la seguridad. Como la anterior, esta base de datos ha sido progresiva-
mente refinada, en parte como consecuencia de su verificación en análogos
naturales (Oman, Oklo y Palmottu, por ejemplo), lo que ha generado un buen nú-
mero de versiones de la misma. Esta base de datos es una de las referencias nor-
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Código Base de Datos Objetivo / Autores

PHREEQE

CHEMTARD

(Liew y Read, 1987)

CHEMVAL/MIRAGE          (Read y Broyd, 1988)

Recopilación de la NEA basada en el trabajo de

Schweingruber (1981)

Harwell/Nirex (Hatches, 1988)

CHEMVAL (completada con datos sobre las cons-

tantes de formación de ácidos húmicos de uranio

presentados por Shanbhag y Choppin, 1981)

NEA (completada con datos sobre las constantes

de formación de ácidos húmicos de uranio

tomadas de Kim, 1986)

Cálculos de especiación-solubilidad en

ausencia de materia orgánica

(Read y Hooker, 1989)

Cálculos de especiación-solubilidad en

presencia de materia orgánica

(Read, 1989)

Modelización de los procesos migración

del uranio (Read, 1989)

Tabla Br-1.
Códigos y bases

de datos
empleados en la

caracterización del
entorno de
Broubster.
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malmente examinadas en los ejercicios de evaluación de la seguridad al determi-
nar los límites de solubilidad de los radionucleidos (por ejemplo, SR-97 o TILA-
99; SKB, 1999a; Vieno y Nordman, 1999) y su uso se ha hecho tan generalizado
que ha pasado a ser una de las normalmente distribuidas en códigos como EQ3/6
(Wolery y Daveler, 1992 a y b) o CHESS (Van der Lee y De Windt, 1999).

La base de datos de HATCHES también destaca por su frecuente uso en el
ámbito de la evaluación de la seguridad y por el número de versiones que han ido
apareciendo. Alguna de estas versiones ha sido utilizada en los ejercicios de BPM
realizados en Poços de Caldas, Cigar Lake y El Berrocal. Además, HATCHES fue
la base de datos utilizada por uno de los participantes del proyecto SPA (Baudoin
et al., 1999) y es frecuentemente empleada como referencia en la determinación
de los límites de solubilidad de los ejercicios de evaluación de la seguridad (como,
por ejemplo, KRISTALLIN-1, SR-97 o TILA-99; Pearson et al., 1992; Berner,
1995; Bruno et al., 1997a; Olilla y Ahonen, 1998).

South Terras (UK)

En South Terras (Cornwall, UK) existe una mina de uranio, inactiva desde
1929, cuyas escombreras sirven de término fuente de uranio y torio a los suelos y
arroyos adyacentes (Hooker et al., 1988). El interés de esta zona se basa en el he-
cho de que la pluma de migración del uranio generada en la escombrera es efi-
cazmente retenida en sedimentos y suelos, lo que se puede emplear como analogía
de la migración y retardo de radionucleidos en el entorno de un sistema de alma-
cenamiento de residuos radiactivos[92].

Para el estudio de estos procesos de migración se tomaron muestras de sue-
los y de sedimentos aluviales entre las escombreras y un arroyo. El análisis de las
muestras demostró la presencia de un enriquecimiento de uranio asociado con la
materia orgánica y los oxihidróxidos de hierro de los 15 cm superiores del suelo
(Hooker y Chapman, 1987). 

Los cálculos de especiación llevados a cabo en South Terras mostraron bue-
na concordancia entre los resultados teóricos y los datos de campo, especialmen-
te cuando se asumía que la formación de complejos orgánicos era relativamente
simple (Duffield y Williams, 1988). 

Krunkelbach (Menzenschwand, Alemania)

Los estudios desarrollados en esta zona se han centrado en una vena rica en ura-
nio que se encuentra incluida en un granito de dos micas, en las proximidades del
contacto entre éste y un conjunto de gneisses que aparecen yuxtapuestos. La anchu-
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ra de esta vena, cuyos minerales principales son fluorita, baritina y cuarzo, varía en-
tre varios centímetros y unos pocos metros (Hoffman, 1989). Esta vena rica en ura-
nio se formó hace unos 310 Ma y, desde entonces, ha estado sometida a alteración
hidrotermal (en el Terciario) y a oxidación a baja temperatura (durante el
Cuaternario). El yacimiento se sitúa paralelo y a unos pocos metros de una zona de
fractura que actúa como canal principal del agua subterránea. Las evidencias de oxi-
dación se aprecian desde la superficie hasta, al menos, 240 m de profundidad
(Hoffman, 1989).

Las investigaciones desarrolladas en la zona se han centrado en el estudio de
la influencia de la fracción coloidal en el transporte de radionucleidos. El mate-
rial coloidal y en suspensión aparece en las aguas subterráneas en concentraciones
que oscilan entre 0,006 y 5,9 ppm y parece haber sido transportado de 1 a 2 km.
Esta fracción está compuesta principalmente por minerales de la arcilla (en pro-
porciones de illita>caolinita>esmectita), cuarzo, gorceixita (fosfato hidratado de
bario y aluminio) y oxihidróxidos amorfos de hierro.

Aproximadamente el 10% del uranio y todo el torio en las aguas subterrá-
neas puede ser transportado por fases coloidales de oxihidróxidos de hierro en un
ambiente oxidante, y de pH neutro (Jeremy et al., 1988). El uranio disuelto apa-
rece en concentraciones de 1 a 4 ppm (Jeremy et al., 1988). En una distancia de
unos pocos metros, la concentración de uranio disuelto cae unos dos órdenes de
magnitud, las especies básicas de uranio cambian de ser carbonadas a fosfatadas,
los sulfatos de uranio secundario precipitan y el uranio se acumula en la gorceixi-
ta, y las arcillas esmectíticas y cloríticas.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
La principal utilidad de este sistema como análogo estriba en la aportación de

datos sobre el comportamiento geoquímico de U y Th y la influencia de la frac-
ción coloidal en su migración posterior (Pearcy y Murphy, 1991). De hecho, en
SR-97 (SKB, 1999a) se hace referencia explícita a este análogo en el escenario de
defecto del contenedor para justificar la capacidad de transporte de radionuclei-
dos por parte de la fracción coloidal. También en los documentos asociados a
KRISTALLIN-I (NAGRA, 1994a) aparece referenciado este análogo como apo-
yo a las estimaciones sobre la estabilidad del combustible (Neall et al., 1994).

Marysvale (Utah, EEUU)

Los estudios se han centrado en un yacimiento filoniano hidrotermal de U-
Mo encajado en las rocas graníticas de la zona y que actualmente se encuentra in-
activo (Shea, 1985). Estas venas cortan rocas volcánicas (tobas, cenizas y brechas)
y rocas plutónicas (cuarzomonzonitas y granitos). La mineralización tuvo lugar
hace 19 Ma a una profundidad de 450 m. Los fluidos hidrotermales fueron ácidos
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(pH de 2 a 4) con una temperatura de unos 200 ºC y la duración del evento hi-
drotermal fue de 10000 años.

En este emplazamiento se observa un claro control estructural de la actividad
hidrotermal, que se concentró fundamentalmente en las zonas de fallas y fracturas. 

En las zonas profundas, la interacción de estos fluidos con la roca encajan-
te produjo la aparición de minerales de alteración (caolinita y sericita), así como
la evolución de los fluidos mineralizantes hacia valores más altos de pH, lo que
permitió el depósito en las fracturas de uraninita, coffinita (U[SiO4,(OH)4]), jor-
disita (MoS2), fluorita, molibdenita (MoS2), cuarzo y pirita. En las zonas subsu-
perficiales, por el contrario, el mayor carácter oxidante de los fluidos
hidrotermales dio lugar a la aparición de otros tipos de fases minerales, como
hematites (en las superficies de fractura) y umohoita (UO2[MoO4]·4H2O) y ura-
ninita (como rellenos de fractura).

El estudio específico consistió en investigar la movilización de uranio y otros
elementos en las rocas encajantes de las venas mineralizadas. Para este fin, se deter-
minaron varios perfiles isotópicos y elementales en las rocas (Shea, 1984, 1998). Se
encontró que elementos como Na, Mg, K, Ca, Rb, Ba, REE y U mostraban gra-
dientes de concentración que podían modelizarse mediante transporte acoplado ad-
vectivo-difusivo. La profundidad de la roca a través de la cual se transportaban fue
identificada como de 10 a 20 mm para las REE y de 20 a 50 mm para el U.

Los datos también mostraron que las concentraciones de uranio en las venas
mineralizadas excedían los 50000 mg/kg, pero caían a valores de 50 mg/kg en las
venas más pequeñas y los rellenos de fractura. La distancia a las venas en la cual
la concentración de U era la mitad de la propia de la vena (fuente) se determinó
en función de la masa de uranio movilizada en el conjunto de la roca, y los valo-
res fueron de 5,7·105 kg alrededor de las venas mayores y de 6,8·10

2
kg en las ve-

nas más pequeñas. Esto resalta el elevado potencial de la matriz rocosa para
retardar la liberación de los radionucleidos del sistema de almacenamiento. 

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Este sistema hidrotermal fósil se considera análogo de un sistema de almace-

namiento de RAA tras el fallo del contenedor, momento en el cual comenzará a
producirse la interacción entre las aguas subterráneas, la roca y el residuo (ini-
cialmente a altas temperaturas). Sin embargo, hay que tener cuidado en la extra-
polación de estos datos directamente a las rocas encajantes de sistemas de
almacenamiento, debido a que éstas no van a estar sustancialmente afectadas por
procesos hidrotermales a gran escala. Además, ha podido usarse como análogo
del transporte de radionucleidos, específicamente del proceso de difusión en la
matriz (Pearcy y Murphy, 1991).
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Lianshanguan (China)

Este depósito de uranio de 1.9 Ma de edad, está formado principalmente por
pechblenda y su riqueza en uranio puede alcanzar el 40% en algunas zonas. La
mineralización se encuentra emplazada en un conjunto de granitos migmatíticos
de 2,34 Ma de edad. 

Las aguas subterráneas de la zona han capturado y transportado notables
cantidades del 

129
I, producido por fisión del uranio, desde la zona de la minerali-

zación (Chen et al., 1998), por lo que este emplazamiento puede estudiarse como
análogo de la migración natural de radionucleidos desde un sistema de almacena-
miento de residuos radiactivos.

Este sistema se considera análogo de los procesos de migración de radionucleidos.

Steenkampskraal (Sudáfrica)

El yacimiento de Steenkampskraal, emplazado hace unos 1200 Ma en granitos y
ortogneisses, constituye el mayor depósito de torio y REE de la Provincia Metamórfica
de Namaqualand (Sudáfrica). Los minerales que forman el yacimiento son, principal-
mente, monacita y fluorapatito (Ca5[PO4]3F). Esta mina es la más rica del mundo en
monacita y contiene 45% de óxidos de REE, 4% de ThO2 y 600 ppm de UO2.

La actividad de las aguas meteóricas oxidantes, que penetraron a favor de frac-
turas, produjo la removilización de los elementos inicialmente contenidos en la mi-
neralización y dio lugar a concentraciones de torio en las aguas de hasta 3 ppb (las
mayores referenciadas para este elemento en la literatura científica).

Las concentraciones de coloides inorgánicos medidas en las aguas subterrá-
neas de este sistema oscilan entre 3·10

10
y 3·10

11
coloides/litro. El reparto elemen-

tal entre coloides y solución verdadera favorece a las aguas subterráneas de forma
que sólo el 1% de U y Th y menos del 3% de REE están asociadas a los coloides.
Las concentraciones en solución son muy altas para U (300 ppb) y para Th (has-
ta 3 ppb). Estas concentraciones de torio son las más elevadas del mundo exce-
diendo incluso a las encontradas en Morro do Ferro. Sin embargo, el muestreo se
llevó a cabo en aguas oxidantes y, por tanto, no es sorprendente que las solubili-
dades elementales sean elevadas y las asociaciones con coloides bajas. Los estu-
dios desde el punto de vista de análogos plantean extender las investigaciones en
coloides a distintas composiciones de aguas (Pearcy y Murphy, 1991).

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Dadas las elevadas concentraciones en el término fuente, esta mina fue elegi-

da como un buen sistema para examinar el transporte de coloides. El sistema se
ha estudiado como análogo natural de la migración de radionucleidos en el cam-
po lejano de un AGP de RAA (Jarvis y Andreoli, 1997) y se ha empleado para la
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comprobación de códigos geoquímicos (PHREEQE) y bases de datos termodi-
námicos (CHEMVAL), así como para el estudio de la influencia de las partículas
coloidales en la migración de radionucleidos.

Kanyemba (Zimbabwe)

Esta mineralización, situada en el norte de Zimbabwe, está constituida por un
conjunto de cuerpos planares ricos en uranio y torio que aparecen concordantes
con las arenitas arcósicas de la Formación Pebbly (de edad Triásica-Jurásica).

La migración del uranio desde las zonas mineralizadas hacia las arenitas en-
cajantes y su posterior desintegración radiactiva ha producido en los granos de
cuarzo de estas arenitas numerosos defectos estructurales que han sido evaluados
mediante ESR (resonancia electrónica) y CL (catodoluminiscencia). Los resulta-
dos obtenidos con estas técnicas permiten determinar indirectamente las tasas de
migración del uranio desde la mineralización (Toyoda et al., 1998).

Los resultados obtenidos a partir de este estudio pueden emplearse como in-
formación adicional sobre el proceso de migración de uranio desde un AGP de
RAA (Pearcy y Murphy, 1991).

Peña Blanca (México)

Este distrito forma parte de la provincia uranífera de Chihuahua City. Los ya-
cimientos de uranio existentes en la zona incluyen más de 2000 toneladas métricas
de U3O8 y representan la práctica totalidad de recursos de uranio de México, por
lo que se han explotado intensamente durante un periodo de 20 años (Goodell,
1987). En Peña Blanca no existe ninguna labor activa desde 1983, excepto en el ex-
tremo NW del área donde se completó un acceso exploratorio en 1987.

Las rocas encajantes de la mayoría de los yacimientos de uranio son las for-
maciones Escuadra y Nopal que están compuestas por tobas más o menos conso-
lidadas, ignimbritas, vitrófiros, lahares y unidades trabajadas por el agua. El
espesor total de las unidades volcánicas preservadas es de 106 a 538 m y la edad
de las rocas varía entre 44 y 35 Ma (Goodell, 1987).

Los yacimientos de uranio parecen datar de hace 3,5 Ma, normalmente aso-
ciados a una alteración hidrotermal, que se concentró preferentemente en las zo-
nas de fallas, fracturas y brechas. La mineralización de uranio actual está formada
fundamentalmente por silicatos de uranilo (uranofana, Ca(UO2)2Si2O7·6H2O) y
pequeñas cantidades de uraninita (UO2+x

[93]). Todos los yacimientos se sitúan por

Análogos naturales

521

[93] La uraninita aparece como masas de forma irregular de cristales de grano fino y se debería describir, mejor,
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teriormente ha sido oxidada y alterada para formar silicatos de uranilo.
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encima del nivel freático, en la zona no saturada, lo que favorece la removilización
del uranio por parte de las aguas meteóricas oxidantes que, episódicamente, pe-
netran en los yacimientos a través de fracturas. Esta alteración oxidante ha pro-
vocado la aparición, en torno a los cristales de uraninita, de anillos (bordes) de
soddyita [(UO2)2SiO4·2H2O], uranofana [Ca(UO2)2Si2O7·6H2O)], y minerales del
grupo de la bequerelita [(UO2)7·11H2O].

Los procesos geoquímicos que controlaron la redistribución elemental durante
la alteración de la mineralización primaria de uraninita de este yacimiento pueden
considerarse análogos de la alteración del residuo en un AGP de RAA y de la con-
secuente movilización de radionucleidos, proporcionando información sobre: 

• composición y evolución de los fluidos removilizantes, 
• estabilidades relativas y secuencia de minerales de alteración esperables du-

rante la degradación hidrotermal del combustible, 
• movilidades relativas de los distintos elementos presentes en la minerali-

zación (velocidad y controles del transporte), e
• importancia de las distintas fases minerales en el retardo de la migración de

radionucleidos.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Este emplazamiento ofrece la oportunidad de comprobar el comportamiento de un

sistema natural prácticamente idéntico al concepto de almacenamiento de los EEUU en
Yucca Mountain. Además ha permitido comprobar los modelos que se usarán para pre-
decir la evolución de los sistemas de almacenamiento geológico profundo de residuos
radiactivos para este concepto (Pearcy y Murphy, 1991). Entre los distintos aspectos de
analogías se puede resaltar el estudio sobre la estabilidad de la uraninita.

La mayoría de los estudios sobre la estabilidad de la uraninita se han realizado en medios satu-

rados similares a los de un AGP europeo o canadiense, sin embargo, para aproximarse al caso

de Yucca Mountain se ha utilizado el análogo de Peña Blanca.

La uraninita de Peña Blanca se formó hace 3,5 Ma pero ha sufrido una larga historia de oxi-

dación y lixiviación en condiciones oxidantes próximas a la superficie. El resultado ha sido la

transformación de la uraninita primaria a uranofana secundaria. Los cristales remanentes de

uraninita muestran una pauta de alteración característica sobre la superficie mineral y en los

límites de grano. La comparación con los estudios de laboratorio de degradación del com-

bustible gastado diseñado para las condiciones de Yucca Mountain, indica que tanto el UO2

natural como el de laboratorio se degradan por los mismos procesos y forman los mismos pro-

ductos de alteración (Pearcy et al., 1994). Estas similitudes proporcionan un buen apoyo a los

modelos de evaluación de la seguridad usados para predecir la evolución futura del com-

bustible en el sistema de almacenamiento de Yucca Mountain.

Las tobas volcánicas de Peña Blanca están fracturadas y la porosidad de estas fracturas es el

factor clave que controla el flujo no saturado a través de la roca. Los estudios de campo indi-

ANÁLOGOS NATURALES Y ARQUEOLÓGICOS DEL ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD

522

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  08:00  Página 522



can que el transporte de uranio y el flujo de agua tienen lugar a través de las fracturas y que el

proceso de difusión en la matriz no supone un mecanismo importante para el retardo, ni en

Peña Blanca ni, por analogía, en Yucca Mountain.

El uranio movilizado ha sido transportado fuera del yacimiento hacia las tobas encajantes y ha

vuelto a ser reprecipitado. La asociación del uranio reprecipitado con fases menores (oxi-

hidróxidos de hierro, por ejemplo) en las fracturas y en la matriz rocosa, supone un efectivo

mecanismo de retardo. Una conclusión importante de las medidas isotópicas en el uranio de

los minerales de relleno de fracturas es que el transporte de uranio ha sido episódico más que

continuo, favorecido fundamentalmente en los periodos de importante flujo de aguas subte-

rráneas (Pickett y Murphy, 2001). Esta observación tiene implicaciones claras para la mode-

lización del flujo y el transporte de aguas subterráneas en Yucca Mountain.

Para calcular la velocidad de liberación de radionucleidos se han usado la edad de la mine-

ralización primaria y secundaria en Peña Blanca y la información sobre su alteración. Las ve-

locidades de liberación así obtenidas fueron incluidas como datos de entrada en un ejercicio

de evaluación de la seguridad para Yucca Mountain con el objetivo de comparar los resulta-

dos que proporcionaban con los valores experimentales utilizados en el caso base del ejerci-

cio de evaluación. Las dosis calculadas a partir de los datos del análogo fueron menores que

las obtenidas con los valores experimentales, apoyando así el conservadurismo del caso base

(Pickett y Murphy, 2001; Murphy et al., 2001).

Este análogo es el que ha proporcionado algunos de los datos más útiles para la evaluación de

la seguridad debido a su gran similitud con las condiciones esperadas en el sistema de almace-

namiento de Yucca Mountain.

1.4.2. Análogos de la barrera arcillosa

Además de los análogos mencionados en el apartado correspondiente a la ba-
rrera arcillosa en los análogos principales, pueden incluirse algunos otros estudios
de menor entidad (al menos por el momento) referentes a aspectos complemen-
tarios a los ya contemplados en estos últimos. Entre los trabajos destacables se en-
cuentran los de Pusch et al. (1987) realizados sobre siete depósitos bentoníticos
en muy diferentes condiciones, los que se están realizando en Orciático (Italia) y
los efectuados sobre las bentonitas de los Condados de Li An y An Ji en China.

Los estudios realizados sobre distintas arcillas (Pusch et al., 1987) de edades
de cientos de millones de años indican que apenas han sufrido alteración minera-
lógica en ambientes activos próximos a la superficie, manteniendo sus propiedades
reológicas y de hinchamiento. Por tanto se puede suponer que en el ambiente de
un sistema de almacenamiento (con condiciones menos extremas) las bentonitas
mantendrán sus características al menos durante el mismo tiempo. Dos de las sie-
te formaciones arcillosas estudiadas por estos autores muestran evidencias de ha-
ber sufrido un proceso de cementación. Los efectos de este proceso en el campo
próximo todavía no se han estudiado en detalle. Es posible que si la bentonita se
cementa se puedan producir fracturas que permitirían fluir al agua subterránea.

Análogos naturales
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También la capacidad de sorción de las bentonitas disminuye debido a ese proce-
so puesto que el área superficial disponible teóricamente disminuirá. 

Intrusión de Orciático (Italia)

El cuerpo volcánico de Orciático se emplazó a unos 800 ºC en un conjunto
de arcillas illíticas pliocenas y se considera un análogo del “escenario del peor ca-
so en un sistema de almacenamiento de residuos radiactivos” (Brondi, 1986).

El emplazamiento de esta intrusión produjo la recristalización de las arcillas,
que se transformaron en feldespato potásico, plagioclasas, piroxeno y biotita, lo
que conllevó un fuerte endurecimiento y la aparición de abundantes microfractu-
ras en la zona de contacto (0,5-1,5 m). Además, la circulación hidrotermal provo-
cada por la intrusión produjo la movilización de Na, K, Rb, Ca, Ba y Sr hasta
distancias de 15 m desde el contacto.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
En este caso, la analogía fundamental del sistema es con respecto al mate-

rial bentonítico y, en concreto, con respecto a los cambios fisicoquímicos a que
puede estar sometido debido al calentamiento. No obstante, la elevada tempera-
tura en las proximidades de la intrusión ha invalidado en cierto modo estos re-
sultados y ha hecho que se busque la analogía en las arcillas más alejadas de la
misma, donde las temperaturas inducidas son más parecidas a las esperables en
el campo próximo (trabajo que se encuentra en vías de realización; Pellegrini et
al., 1999, 2001).

Condados de Li An y An Ji (China)

Se trata de bentonitas sódicas (en el caso de Li An) o cálcicas (en An Ji) consti-
tuidas principalmente por montmorillonita con cuarzo, ceolitas, hidromicas, calcita y
clorita como minerales secundarios. Estas arcillas se pueden considerar análogos na-
turales de la capa bentonítica de sellado en un AGP de RAA (Pearcy y Murphy, 1991).

El principal objetivo de los estudios realizados ha sido la medición de la ca-
pacidad de sorción de 

90
Sr, 

137
Cs, 

241
Am y 

237
Np sobre estos materiales. En el caso

del 
90
Sr las capacidades de sorción medidas (a pH de 7 y concentraciones de 

90
Sr

en el medio de entre 50 y 200 ppm) son de 21 a 38 mg por gramo de bentonita
cálcica y de entre 18 y 29 mg por gramo de bentonita sódica.

En cuanto al 
241

Am y al 
237

Np, los valores medidos muestran una elevada de-
pendencia del pH. Los tiempos necesarios para alcanzar el equilibrio entre estos
elementos y ambos tipos de bentonita se encuentran entre las 7 y las 20 horas,
siendo siempre algo mayores en el caso de las bentonitas sódicas.

Se han considerado análogas de la barrera bentonítica y de su capacidad de
retención de radionucleidos.
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1.4.3. Estudios en sedimentos

Aunque los sedimentos no consolidados no pueden considerarse análogos
completos de los sistemas de almacenamiento arcillosos o de los materiales de se-
llado, el estudio del proceso de transporte dominado por la difusión sí muestra
una analogía generalmente válida para estos ambientes arcillosos. El contenido de
arcillas y la mineralogía asociada es también muy similar a las rocas arcillosas re-
levantes y los sedimentos, además, han mantenido las condiciones reductoras si-
milares a las del sistema de almacenamiento durante largos periodos de tiempo,
aunque las condiciones de pH pueden ser muy distintas.

En este caso se ha estudiado uno de los análogos considerados inicialmente
fundamental pero que por la escasa aportación a la evaluación de la seguridad ha
pasado a incluirse en esta categoría de varios. Se trata de Loch Lomond (que, co-
mo en el caso de algunos de los yacimientos anteriores, también tiene un trata-
miento algo más completo por haber sido estudiado en más detalle). Además de
este análogo se presentan los estudios realizados en distintos sistemas geológicos
naturales: (1) la llanura abisal de Madeira  (Portugal), (2) los nódulos ricos en ura-
nio (Redbeds, Suiza y UK; Holanda) y (3) las rocas sedimentarias del acuífero
Gorleben (Alemania).

Loch Lomond (UK)

Loch Lomond se encuentra 30 km al noroeste de Glasgow, en Escocia, y es
la mayor masa de agua dulce de Gran Bretaña (figura LL-1). Loch Lomond estu-
vo unido al mar durante 1.450 años, entre los 6.900 y 5.450 años antes de la ac-
tualidad. Durante esta transgresión, se depositó  en él un nivel de lutitas marinas
de un metro de espesor, que está bien datado y caracterizado, y puede muestrear-
se con facilidad mediante sondeos, puesto que se halla sólo a unos cuatro metros
de la interfase agua/sedimento. Este nivel es una discontinuidad geoquímica dis-
creta que actúa como fuente de aporte de halogenuros (I, Br, Cl). La difusión de
estos elementos a través de los sedimentos lacustres arcillosos suprayacentes fue
estudiada como análogo natural para la migración de radionucleidos a largo pla-
zo a través de sedimentos arcillosos saturados y fríos o a través de la bentonita usa-
da como material de relleno en el sistema de almacenamiento. El estudio de Loch
Lomond como análogo natural fue cofinanciado por la Comission of the
European Communities y el United Kingdom Department of Energy (UK-DoE). 

Se extrajeron varios testigos de sondeo de más de seis metros de longitud
en Loch Lomond (Hooker et al., 1985, MacKenzie et al., 1990; figura LL-1).
Todos los sedimentos muestreados son ricos en arcillas (hasta un 80% en algu-
nos horizontes). Los valores de Eh del agua intersticial son negativos, con una
media de -167±29 mV. En los sedimentos de Loch Lomond no se han hallado
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frentes redox móviles. Los valo-
res de pH en el agua intersticial
oscilan entre 7,8-7,9 (MacKenzie
et al., 1990).

En las condiciones reductoras
del agua intersticial de estos sedi-
mentos, el cloro, el bromo y el yo-
do se presentan mayoritariamente
como Cl

–
, Br

–
e I

–
. La capa de se-

dimento marino contiene elevadas
concentraciones de estos aniones,
alrededor de un orden de magni-
tud mayores que las existentes en
los sedimentos contiguos de agua
dulce. La disolución de estos ele-
mentos desde la capa de sedimen-
to marino ha generado un
gradiente de concentración, con el

consiguiente transporte difusivo a través de la columna sedimentaria, con una ve-
locidad similar para el Cl

–
y el I

–
(MacKenzie et al., 1990). En algunos sondeos, sin

embargo, los errores de medida son casi comparables a la variabilidad espacial de
las concentraciones, y éstas muestran una gran dispersión.

Sólo para el Br se pudo calcular adecuadamente la velocidad de difusión
efectiva, modelizando los datos del agua intersticial del sedimento de acuerdo
con un proceso de difusión unidireccional simple (siguiendo las ecuaciones de
difusión de Fick) y sorción reversible, asumiendo que no hay transporte ad-
vectivo y que la fuente de Br se halla en la capa de sedimento marino (figura
LL-2). Para ello se desarrolló un sencillo código de cálculo (DIAGEN; Falck y
Hooker, 1990). Este código se basa en la solución por diferencias finitas de la
ecuación de advección-difusión en una dimensión, teniendo en cuenta el pro-
ceso de sedimentación de una forma ficticia, introduciendo un flujo descen-
dente. Las diferencias entre los perfiles calculados teniendo exclusivamente en
cuenta el proceso de difusión y los perfiles reales se atribuyen a procesos de
interacción o reacción del Br con los materiales de la columna sedimentaria. La
velocidad de difusión calculada para este elemento fue de 8·10

–11
m

2
/s, aproxi-

madamente un orden de magnitud inferior a la predicha a partir de los experi-
mentos de laboratorio, lo que sugeriría que los modelos de evaluación de la
seguridad son conservadores en sus suposiciones sobre las velocidades de mi-
gración de este elemento en materiales arcillosos.
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Figura LL-1:
Esquema de

localización del
análogo de Loch

Lomond. Un aspa
en el recuadro

mayor indica la
zona en la que se

extrajeron los
testigos de
sedimento

estudiados.
Modificado de
Dickson et al.

(1978). 
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Aunque las condiciones fisicoquímicas actuales de los sedimentos de Loch
Lomond están bien caracterizadas, fue necesario hacer bastantes suposiciones
sobre varios de los parámetros involucrados en el sistema (Chapman, 1985): (a)
velocidad de sedimentación constante; (b) ausencia de advección producida
por la compactación de los poros del sedimento; (c) condiciones fisicoquími-
cas del sedimento estables durante 5000 años o más; (d) concentraciones y es-
pecies iniciales de los elementos en los sedimentos, tanto en el nivel marino
como en los lacustres suprayacentes; y (e) tasas de liberación de los aniones
desde el sedimento.

La mayoría de estos supuestos son razonables, puesto que existen numerosos
datos en la literatura de medios lacustres y marinos que pueden extrapolarse a la
situación de Loch Lomond con relativa sencillez. Se ha sugerido que este estudio,
debido a los supuestos citados, pudiera no ser más que una validación semicuan-
titativa de los modelos planteados. Para valorar esta afirmación, se puede consi-
derar que, de los datos empleados para calcular la velocidad de difusión del Br, el
más dudoso es el de la concentración inicial de éste en la capa de sedimento ma-
rino. Variando esta concentración de 20 a 60 ppm, la velocidad de difusión pasa
de 3 a 8·10

–11
m

2
/s. Cuando este rango de variación se compara con resultados ob-

tenidos a partir de experiencias de laboratorio sobre difusión de aniones en arci-
llas, donde el rango puede cubrir un orden de magnitud o más para un
experimento dado (por ejemplo, Albinsson y Engkvist, 1989, Albinsson et al.,
1990), los valores no son ni de mejor ni de peor calidad que los obtenidos en ex-
perimentos de laboratorio (Alexander y McKinley, 1991).
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Figura LL-2:
Comparación
entre las
concentraciones de
Br medidas y las
calculadas en el
sondeo LLRD10.
En la leyenda, (a)
es el perfil
modelizado
teniendo en
cuenta la
liberación de Br
desde la capa
marina y su
difusión; (b) es la
concentración de
Br medida en la
fase sólida (x20
ppm) y (c) la
concentración de
Br medida en el
agua intersticial.
Tomado de Falck
y Hooker (1990).
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Debido a las incertidumbres en la modelización, es difícil determinar si el va-
lor calculado de la velocidad de difusión es el máximo, el mínimo o un término
medio dentro de los posibles (Chapman, 1985). De este modo, el análogo de Loch
Lomond muestra que hay numerosas dificultades que se interponen en el conoci-
miento de un sistema sedimentario “simple” cuando es tratado en toda su com-
plejidad, debido a que es necesario conocer las condiciones de contorno y su
variación en el tiempo.

Llanura abisal de Madeira (Portugal)

En los sedimentos turbidíticos que forman la llanura abisal de Madeira se ha
constatado la presencia de un frente redox inactivo a unos 18 cm de profundidad
(Duffield et al., 1988). El estudio de estos materiales puede aportar datos sobre la
migración de radionucleidos desde un frente redox tras la fosilización de éste. 

Las turbiditas, constituidas fundamentalmente por calcita (63%), son com-
posicionalmente homogéneas en la vertical (excepto para el uranio). Las concen-
traciones de uranio medidas en estos sedimentos son de 1,5 ppm en la zona
oxidada, tienen un máximo justo bajo el frente redox (7 ppm) y disminuyen nue-
vamente en los sedimentos reductores infrayacentes, donde sólo alcanzan con-
centraciones de 2,5 ppm.

En esta zona se investigó el fenómeno de formación de capas ricas en uranio
debido a la migración de frentes redox (Wilson et al., 1985; 1986; Thomson et al.,
1987). Este mecanismo de enriquecimiento en uranio ocurre tras el emplaza-
miento de una turbidita con un contenido homogéneo de U en un ambiente de
océano profundo. El agua marina rica en oxígeno penetra en el depósito turbidí-
tico y oxida y disuelve el uranio que una vez libre se difunde en profundidad a tra-
vés de los sedimentos. El uranio en su migración en profundidad alcanza
condiciones más reductoras donde precipita, aumentando la concentración de
uranio en ese nivel. De esta manera se establece un frente redox y, a medida que
las aguas marinas oxigenadas penetran en la turbidita, este frente va migrando
más abajo llevando consigo el nivel progresivamente más enriquecido en uranio.
Este frente redox permanece activo hasta que otra turbidita se emplaza por enci-
ma de la primera, cortando, entonces, el suministro de agua oxigenada. A partir
de ese momento un nuevo frente redox se inicia en la turbidita recientemente de-
positada repitiéndose la secuencia de procesos descrita.

Colley y Thompson (1991) examinaron el proceso de movilización de U en es-
tas capas en un frente redox inactivo y midieron los pares padre-hijo de vidas más
largas de la serie de desintegración del 

238
U. Descubrieron que el único elemento que

mostraba una cierta migración desde que el frente había dejado de ser activo era el
226

Ra, cuya distribución de concentración simétrica alrededor de su padre 
230

Th im-
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plica que el transporte ha ocurrido por difusión y no por advección: si hubiese habi-
do advección en el agua fluyente en cualquier dirección, la distribución resultante de
ese elemento sería asimétrica. El perfil de concentración de 

226
Ra se usó para calcular

coeficientes de difusión efectiva que dieron valores de 6·10
–13

a 1·10
–13

m
2
/s.

También se llevó a cabo una modelización geoquímica (Duffield et al.,
1988) para el estudio de la especiación de uranio alrededor de los frentes re-
dox. Se sabe que los 18 primeros cm de los sedimentos son oxidantes mientras
que por debajo de este nivel prevalecen las condiciones reductoras. La mode-
lización de la especiación química mostró que se requería un potencial redox
por debajo de –296 mV para precipitar dióxido de uranio amorfo, mientras
que para la precipitación de uraninita cristalina el Eh predicho era de +27 mV.
El grupo de modelización concluyó que en las condiciones ligeramente reduc-
toras observadas en el sedimento, la fase que sería consistente es una forma in-
termedia entre la amorfa y la cristalina. El uranio en la fase acuosa está en
forma de complejos carbonatados. En la primera modelización aparecieron
concentraciones significativas de U

5+
; dado que se sabe que esta especie sólo es

estable en ambientes ácidos (Grenthe et al., 1992b) y que se desdobla en U
4+

y
U

6+
cuando aumenta el pH, se decidió eliminarla en la segunda modelización.

En esa segunda modelización el dominio de la especiación lo tenía el U
6+

hasta
condiciones de Eh de –400 mV.

Los resultados obtenidos en la modelización geoquímica de los controles quí-
micos y los procesos que afectan a la distribución de este elemento en los sedi-
mentos se ajustan notablemente a las observaciones de campo si se asumen
algunas simplificaciones, como la exclusión de los procesos de formación de com-
plejos orgánicos, los procesos de sorción y la formación de coloides.

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Este sistema es el mejor ejemplo de un frente redox en materiales sedimenta-

rios (Pearcy y Murphy, 1991; Miller et al., 2000). En concreto sus analogías pue-
den encuadrarse perfectamente en el transporte y retardo de radionucleidos,
fundamentalmente en cuanto a la caracterización hidrogeoquímica del sistema
(especiación-solubilidad) y la formación y comportamiento de frentes redox en
materiales arcillosos. Uno de los resultados más relevantes fue la observación de
que el único elemento que migra, una vez el frente redox está inactivo, es el 

226
Ra,

mientras el padre 
230

Th permanece fijo. El coeficiente de difusión efectivo calcu-
lado para este isótopo es de 6·10

–13
a 1·10

–13
.

Nódulos ricos en uranio

Existen una serie de sedimentos con nódulos ricos en uranio que se pueden
considerar análogos de distintos procesos de importancia en el transporte de ra-
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dionucleidos (Pearcy y Murphy, 1991; Miller et al., 2000). Se describen a conti-
nuación dos de los mejor estudiados y su potencial uso como análogos.

Redbeds (Suiza y UK)
Las redbeds pérmicas presentes en el Norte de Suiza aparecen afectadas a me-

nudo por halos de reducción esféricos de 1 a 100 mm de diámetro y enriquecidos
en U, Th, Se, REE, Pd y, en muchos casos, en materia orgánica. También las red-
beds permotriásicas de la Formación Littleham en Devon (UK) contienen nódu-
los radiactivos muy oscuros (con pechblenda, coffinita y metatyuyaminita
[Ca(UO2)2(VO4)2·3H2O], y elevadas concentraciones de S, Cu, Pb, Ag, Co, As, Ni,
Cr y V) frecuentemente mayores de 10 cm de diámetro, que también se interpre-
tan como zonas de reducción local (Hooker et al., 1986).

La forma esférica de los halos y los nódulos sugiere la existencia de una mi-
gración controlada por procesos de difusión en la matriz. Este proceso es el que
se ha estudiado como análogo de la migración de radioelementos en un AGP de
RAA (Pearcy y Murphy, 1991).

En estos materiales se han medido los perfiles de variación tanto de las con-
centraciones elementales como de las series de desintegración naturales a lo largo
de los halos de reducción, con el objetivo de evaluar los procesos de difusión con-
trolados por procesos redox (McKinley y Frick, 1989). Los resultados obtenidos
para el uranio indican que las concentraciones de este elemento varían entre 35%
en peso de U en el interior de los halos, a 6 ppm de U a una distancia de 10 a 14
mm del centro del halo.

Nódulos de fosforita (Holanda)
En las islas holandesas de Walcheren y Beveland aparecen, en intercalación con

sedimentos inconsolidados (arenas del Mioceno y Plioceno), tres capas formadas por
nódulos de fosforita ricos en uranio. Estos nódulos, cuyos tamaños oscilan entre 0.5 y
10 cm de diámetro, están formados principalmente por glóbulos de glauconita y gra-
nos de cuarzo redondeados inmersos en una matriz criptocristalina de apatito (al que
aparece fundamentalmente ligado el uranio, en concentraciones de hasta 291 ppm).

El estudio de los mecanismos de formación de estas capas, en un medio po-
roso e inconsolidado con una clara influencia marina, ha permitido evaluar la in-
fluencia de la presencia de sales en la migración del uranio y la comprobación de
modelos para el campo lejano (Clasbergen y Wijland, 1990).

Analogías y aportaciones a la evaluación de la seguridad
Difusión en la matriz: Profundidad de la porosidad interconectada
Aunque estos nódulos no han sido investigados con el objetivo de cuantificar

la difusión en la matriz pueden usarse para este propósito debido al hecho de que
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representan localizaciones donde ha tenido lugar una migración elemental neta
únicamente por difusión.

Estos nódulos no se forman por difusión en la matriz en el sentido que se usa
en la evaluación de la seguridad debido a que la migración elemental no ocurre
desde una fractura hacia la roca. Esto, de hecho, es muy útil puesto que estos nó-
dulos representan la difusión en la roca que no ha sido visiblemente afectada por
alteración química o física. Aunque estos nódulos suelen aparecer en arenitas o pi-
zarras también aparecen en granitos.

Radiólisis
Los resultados obtenidos para análogos como Oklo, Cigar Lake y

Shinkolobwe indican que la radiólisis es un proceso común en la naturaleza en
aquellos sistemas con elevados campos de radiación. Sin embargo, hay indicacio-
nes de que la radiólisis puede ocurrir en la naturaleza de forma localizada y sin
campos de radiación muy elevados. Hofmann (1992) interpreta la aparición de los
nódulos de reducción como resultado de la radiólisis del agua de los poros segui-
da de la reducción catalizada de elementos traza por H2. Estas características se
explicarán en el apartado de frentes redox.

Frentes redox: Formación y comportamiento de frentes redox en rocas cris-
talinas y rocas arcillosas

A diferencia del caso de Poços de Caldas, hay ejemplos naturales de frentes
redox profundos desconectados de la atmósfera y las aguas superficiales. Estos
ejemplos incluyen las red-beds que fueron originalmente depositadas como sedi-
mentos ricos en hierro en equilibrio redox con la atmósfera (Hofmann, 1999).
Algunos de estos materiales pueden encontrarse actualmente enterrados en pro-
fundidad por debajo de rocas sedimentarias reducidas y, por tanto, pueden gene-
rar un ambiente geoquímico oxidante en profundidad y un frente redox entre las
red-beds y los sedimentos reductores suprayacentes. Tales sistemas proporcionan
una oportunidad de investigar los procesos de un frente redox en un ambiente
más próximo al del sistema de almacenamiento. Sin embargo, estos sistemas no
han sido investigados en detalle como análogos.

Otros sistemas de menor tamaño que proporcionan frentes redox en profundidad
también desconectados de la atmósfera y las aguas superficiales son los nódulos o pun-
tos de reducción. El mecanismo de formación de estos puntos de reducción no está to-
davía claramente comprendido pero involucra una reacción de oxidación inicial fuerte
que puede estar controlada por actividad microbiana. Independientemente de su ori-
gen lo que sí se produce es una migración de una zona redox desde el centro del nó-
dulo hacia fuera causando una redistribución de elementos en la roca (U, Pa, REE).

Se ha observado, además que en estos puntos de reducción pueden persistir
elevados gradientes de concentración de uranio y otros elementos próximos al
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frente redox durante 10
8

años, demostrando la inmovilidad de los elementos una
vez se han establecido las condiciones reductoras. Es posible modelizar el creci-
miento de los puntos reductores y por tanto, definir la velocidad de migración del
frente redox, aunque puede que no haya una relación clara con la velocidad de
avance de un frente redox en un sistema de almacenamiento que estará controla-
do, al menos en parte, por el suministro de reductores.

Los puntos reductores también podrían usarse para examinar el comporta-
miento de frentes redox en rocas arcillosas de la misma manera que se ha expli-
cado antes para las rocas cristalinas. El mecanismo de formación de estos puntos
es el mismo independientemente del tipo de roca, sin embargo, la cinética del pro-
ceso puede que no lo sea.

Acuífero Gorleben (Alemania)

Este sistema acuífero se emplaza en unas arenas con algo de arcilla y ha si-
do objeto del estudio del transporte de elementos asociados a la fracción co-
loidal (Kim et al., 1988 a y b), que puede considerarse análogo a la migración
de radionucleidos en las rocas de cobertera del entorno de un AGP de RAA
(Pearcy y Murphy, 1991).

Las concentraciones de coloides halladas en Gorleben son del orden de 10
12

partículas/l (siendo mayores en aquellas aguas que poseen altas concentraciones
de sustancias húmicas) y están formadas tanto por partículas orgánicas como 
inorgánicas. Kim et al. (1987) señalaron la existencia de una correlación lineal en-
tre las concentraciones de los iones de metales pesados trivalentes y tetravalentes
y los contenidos en carbono orgánico (básicamente coloides húmicos).

En este caso el sistema es análogo fundamentalmente de los procesos de
transporte y retardo de radionucleidos, en relación con la barrera bentonítica y
con la presencia de coloides.

1.4.4. Zonas de contacto con rocas ígneas

En este grupo de sistemas naturales se incluyen los sistemas geológicos que invo-
lucran la intrusión de material magmático a elevada temperatura en otro tipo de ma-
teriales, de forma que se ha producido un proceso de migración elemental a través de
las zonas de contacto entre la intrusión y la roca encajante. Este proceso es el que se
estudia como analogía de la migración de radioelementos en un sistema de almacena-
miento durante el calentamiento de los contenedores de residuos (Pearcy y Murphy,
1991) dentro del concepto estadounidense considerado para Yucca Mountain.

Los sistemas estudiados dentro de este grupo son: (1) Stock de Eldora
(Colorado, EEUU); (2) Stock de Alamosa River (Colorado, EEUU); y (3) Valles
Caldera (Nuevo México).
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Stock de Eldora (Colorado, EEUU)

El estudio se ha centrado en una cuarzomonzonita que intruyó hace 60 Ma
en esquistos, gneisses y pegmatitas precámbricas (Brookins, 1986). La migración
de elementos traza desde las rocas ígneas hacia el material encajante ha sido de 0
a 2 m. Además, a partir de los datos isotópicos de oxígeno se deduce que no ha
habido en esta zona un flujo hidrotermal convectivo.

Las muestras tomadas a lo largo de la zona de contacto muestran que el ura-
nio tiende a concentrarse en los minerales accesorios primarios, tanto en la cuar-
zomonzonita como en la roca encajante (Wollenberg y Flexser, 1986). Los
minerales secundarios de uranio sólo aparecen en un intervalo de unos pocos me-
tros de distancia al contacto.

No se ha detectado enriquecimiento ni empobrecimiento sistemático de
uranio en las rocas en función de la distancia al contacto y tampoco existen evi-
dencias de movimiento de Th, Cr, Co, Sc, Rb, Sr o Fe desde el stock hacia la
roca intruida. Aunque se observa una reorganización de los LREE en torno a
la zona de contacto, no hay aumento de su concentración debido a un aporte
del stock.

Stock de Alamosa River (Colorado, EEUU)

La zona en la que se han desarrollado las investigaciones consiste en una
monzonita que intruyó en un conjunto de rocas volcánicas andesíticas y tobáceas
hace unos 30 Ma (Brookins, 1984). En contraste con el stock anterior, la intrusión
presente en Alamosa provocó la aparición de un sistema hidrotermal convectivo
a gran escala (Brookins, 1986). 

La alteración hidrotermal de las tobas se observa incluso a distancias de has-
ta 60 m desde el contacto. Esta alteración está evidenciada por varios hechos: (a)
la aparición de intercrecimientos de calcita en la matriz rocosa, (b) la aparición de
clorita y sericita hasta unos 40 m del contacto, (c) la presencia de recrecimientos
de cuarzo y (d) la presencia de epidota [Ca2(Al,Fe)Al2O(SiO4)(Si2O7)(OH)] como
mineral de alteración común hasta unos 12 m desde el contacto (Wollenberg y
Flexser, 1986). En el mismo contacto, aparecen intercrecimientos de epidota con
alguna esfena junto a fracturas rellenas con hematites; en esta zona de contacto el
uranio aparece únicamente asociado a la esfena.

Se ha observado la concentración preferente de elementos como Cs, Rb, Sc,
V, Fe, Th, U y Co en la monzonita y en el caso de algunos elementos (Cs, Th y Co)
se aprecia la existencia de un gradiente de concentración en las tobas, con con-
centraciones crecientes hacia las proximidades del contacto. El resto de elemen-
tos no muestra ningún signo de migración entre el stock y las tobas.
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Valles Caldera (Nuevo México)

En el contacto entre la obsidiana de Banco Bonito y las rocas tobáceas infra-
yacentes aparece una zona rojiza (quemada) que se extiende algunos metros den-
tro de las tobas y que está asociada con aumentos en la concentración de F, Th,
Ta, Hf, Co y REE y empobrecimientos en Cl y H2O. Otros elementos estudiados,
como Cs y Rb, muestran muy poca variación en relación con el contacto
(Krumhansl y Stockman, 1988).

En esta zona de contacto se llevó a cabo el estudio de la migración de los ele-
mentos tratados y del desarrollo de minerales secundarios, cuyos resultados pue-
den ser extrapolables, al menos en parte, al tratamiento de la migración de
radionucleidos en un sistema de almacenamiento de residuos radiactivos (Pearcy
y Murphy, 1991).

1.4.5. Alteración de rocas

Este tipo de estudios son algo más anecdóticos y no sólo se incluyen sistemas
o materiales geológicos naturales.

Rompeolas de granito de Falmouth (UK)

En 1956 se situaron grandes bloques de granito fresco en la costa de
Falmouth (Reino Unido) para que actuaran como rompeolas. Estos bloques per-
manecieron totalmente sumergidos en agua marina excepto durante las mareas
bajas de la primavera, época en la que las partes más superficiales quedaban ex-
puestas al aire.

En 1987 se extrajeron dos de los bloques (cuyas dimensiones eran de 1,5 x
1,0 x 0.4 m) para estudiarlos y en ambos se midieron los perfiles de concentración
de Cl, Br, F y SO4 (Jefferies, 1988). Los perfiles correspondientes a Cl y Br indi-
caban equilibrio entre los bloques y el agua marina, al contrario que los perfiles
de F y sulfato, lo que se atribuyó a la difusión de estos elementos desde la roca ha-
cia el agua, con coeficientes >10

–13
m

2
/s (mucho mayores que los estimados me-

diante estudios de laboratorio; Hooker y Chapman, 1987). Estas observaciones
pueden resultar relevantes para la evaluación del comportamiento y la migración
de radionucleidos en un sistema de almacenamiento de residuos radiactivos em-
plazado en rocas graníticas (Pearcy y Murphy, 1991).

Con este estudio se puede obtener información sobre los procesos de trans-
porte y retardo de radionucleidos, en concreto datos sobre la difusión en la ma-
triz (profundidad y volumen de la porosidad interconectada).

Plutón de Eye-Dashwa Lake (Canadá)

Los materiales de relleno de fracturas de este plutón granítico han sido estu-
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diados (Kamineni, 1986) para inferir la movilidad y redistribución de elementos
químicamente similares a los radionucleidos presentes en un AGP de RAA
(Pearcy y Murphy, 1991).

La distribución de U, Th y REE se examinó en el granito fresco, en el granito al-
terado, en el granito muy alterado adyacente a las fracturas y en los minerales de re-
lleno de fractura. Los resultados obtenidos muestran que la migración de U, Th y
REE desde las zonas de fractura se ve muy limitada por tres procesos fundamentales:

• sorción sobre minerales de la arcilla (caolinita, clorita y goethita), 
• inclusión en diversas fases minerales (epidota, esfena, calcita y yeso), y 
• precipitación de fases minerales ricas en estos elementos, como bastnaesita

(fluorocarbonato de REE), uraninita y thorogummita([Th,U][(SiO4), (OH)]).

Este estudio aporta información sobre los procesos de migración y retención
de los radionucleidos.

1.4.6. Sistemas hidrotermales

Los sistemas hidrotermales naturales se han considerado a veces análogos del
campo próximo de un AGP de RAA durante el periodo inicial después de su em-
plazamiento cuando las temperaturas alrededor del residuo son elevadas. Se ha
sugerido que pueden proporcionar la oportunidad de estudiar procesos de trans-
porte geoquímico en fluidos calientes del campo próximo.

Desafortunadamente, la analogía es generalmente débil debido a que las tempe-
raturas en el sistema de almacenamiento en la mayoría de los diseños (excepción
Yucca Mountain) generalmente nunca alcanzarán valores superiores a los 80-100 ºC,
que es mucho más baja que la de la mayoría de los sistemas hidrotermales.

Otra limitación es el volumen de agua puesto en juego en un sistema hidro-
termal, mucho más elevado que el esperable en un sistema de almacenamiento.
Sin embargo, la duración y la profundidad de circulación del agua en los dos sis-
temas es similar (Cathles y Shea, 1992).

Estas limitaciones llevan a la consideración de que cualquier resultado del sis-
tema natural dará lugar a transportes de masa exagerados en términos de escala y
cantidad de material involucrado, e incluso en la naturaleza y la cinética de las re-
acciones observadas (Pearcy y Murphy, 1991; Miller et al., 2000). Además, el in-
tento de extraer información para la evaluación de la seguridad de granitos
alterados hidrotermalmente se hace complicado debido a la sobreimposición de
varios eventos hidrotermales a distintas temperaturas.

Aún así, se han hecho varios estudios (Ménager et al., 1992; Parneix, 1992;
Shea, 1998) para intentar sacar información útil. Las principales características en
los sistemas hidrotermales con potencial relevancia como análogos son:

Análogos naturales
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• la alteración de las propiedades físicas (fracturas y poros agrandados por el
proceso, o cuarteamiento en bloques) y químicas (mineralogía de las frac-
turas y de las superficies de los poros) de las rocas del campo próximo que
podrían ocurrir durante la etapa térmica y que pueden afectar al transporte
y sorción de radionucleidos liberados en un momento posterior

• la solubilidad y especiación de los radionucleidos y elementos traza en los
fluidos geotermales donde los procesos hidrotermales han afectado a un
yacimiento o a una región rocosa en la que hay elevadas concentraciones de
elementos de interés y

• perfiles de difusión en la matriz de isótopos y elementos asociados con ve-
nas que contienen minerales transportados y precipitados hidrotermal-
mente con elementos traza de interés; a partir de ellos se podrían
determinar valores de difusividad aparente.

Estas aplicaciones como análogos son únicamente útiles para conceptos de
AGP de alta temperatura o para escenarios en los que se supone que el contene-
dor puede fallar inmediatamente durante el pico térmico. Si no es en esas cir-
cunstancias, estas aplicaciones no son demasiado útiles, lo que quizá explica la
falta de interés (excepto en EEUU) por parte de los grupos de evaluación de la
seguridad en el uso de la información derivada de este tipo de sistemas.

Los sistemas estudiados dentro de esta categoría son: (a) el granito de Auriat
(Francia); (b) el plutón de East Bull Lake (Canadá); y (c) Newberry (Oregón,
EEUU).

Granito de Auriat (Francia)

El granito de Auriat, de edad en torno a 324 Ma, está emplazado en el NW
del Macizo Central francés. En estos materiales se ha estudiado un sistema geo-
termal fósil, activo hace 270 Ma, que produjo en los granitos una alteración 
hidrotermal que puede considerarse análoga a la esperable en un sistema de al-
macenamiento de residuos radiactivos durante la etapa de generación de calor
(Parneix et al., 1988). Sin embargo, en este emplazamiento se alcanzaron tem-
peraturas de entre 350 y 450 ºC, muy superiores a las esperables en un alma-
cenamiento.

Las paragénesis minerales originadas por la alteración hidrotermal están for-
madas principalmente por filosilicatos y carbonatos, además de otras fases subsi-
diarias que incorporan U, Th y REE, como uraninita, monacita, circón, apatito,
torita (ThSiO4) y alanita. Según Parneix et al. (1988), la aparición de estas fases
minerales, unida a la reducción de la porosidad de la roca encajante como conse-
cuencia del hidrotermalismo, limita notablemente la movilidad de los radionu-
cleidos en este sistema natural.
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Plutón de East Bull Lake (Canadá)

Este plutón, formado fundamentalmente por gabros y anortositas, se carac-
teriza por la presencia de una densa red de fracturas cuyos minerales de relleno
principales son prehnita, calcita, cuarzo y feldespatos. La alteración de estos mi-
nerales ha producido la migración, hacia la roca encajante, del uranio y otros ele-
mentos inicialmente contenidos en los rellenos de fractura.

Las investigaciones llevadas a cabo en este emplazamiento se han centrado en el
estudio de esta migración, que se puede considerar análoga de la difusión en la ma-
triz de los radioelementos presentes en un AGP de RAA (Pearcy y Murphy, 1991).

Las observaciones realizadas en esta zona han permitido constatar para U, Zr, Sr,
Ba, Fe, Ti y Rb distancias de migración desde las fracturas que oscilan entre 3 y 6.5
cm, alcanzando los valores máximos en el caso del uranio y el Zr (Pinto Coelho, 1988).

Newberry (Oregón, EEUU)

En Newberry existe un sistema hidrotermal activo en materiales basálticos y an-
desíticos. Las temperaturas del sistema se encuentran entre 150 y 260 ºC, con un au-
mento generalmente lineal con la profundidad que puede ser interpretado como
indicativo de condiciones de conductividad térmica resultantes de la baja permeabili-
dad vertical de los basaltos (Wollenberg y Flexser, 1986). De forma paralela se detec-
tó una disminución progresiva en las concentraciones de U y Th con la profundidad
independientemente del grado de alteración hidrotermal de la roca encajante, lo que
parece sugerir la presencia de condiciones más oxidantes en profundidad.

Este sistema puede ser considerado análogo del flujo convectivo que puede
tener lugar en torno a un AGP de RAA durante la etapa de generación de calor.

1.4.7. Análogos naturales de otros materiales presentes en un AGP de RAA (metales y
vidrios)

Esta categoría incluye una amplia variedad de materiales naturales análogos a
las matrices de inmovilización de los residuos y a los contenedores. Se suelen en-
contrar aislados y son bastante raros en la naturaleza. Ejemplos típicos son las ro-
cas ígneas vítreas, las tectitas, los bitúmenes, los meteoritos de hierro y los metales
nativos. Estos materiales suelen considerarse análogos pero normalmente tienen
muchas diferencias con los del sistema de almacenamiento y sus propiedades y
comportamiento son, por tanto, difícilmente extrapolables.

Sin embargo, aún así, hay muy buenos ejemplos de análogos de este tipo y,
aunque con limitaciones, pueden usarse para la evaluación de la seguridad. Como
sucede con los análogos arqueológicos, un aspecto crítico es la naturaleza del am-
biente físico y químico en el que se han encontrado estos materiales. El rango de
estudios que pueden llevarse a cabo o considerarse es función del grado de cono-
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cimiento de las características exactas del material y del sistema almacén. Sin em-
bargo, una de las mejores utilidades de estos materiales naturales (como también
sucede con los análogos arqueológicos) es la ilustración a audiencia no técnicas de
los conceptos básicos del diseño del sistema de almacenamiento y de su compor-
tamiento, en cuyo caso, las demandas a los análogos pueden ser algo más relajadas.

El tipo de estudios que se han llevado a cabo incluyen:

• corrosión y picaduras de metales naturales como análogo de la corrosión
del contenedor metálico del combustible gastado y

• corrosión de vidrios volcánicos naturales como análogo de la disolución del
residuo vitrificado en un material borosilicatado.

Los análogos estudiados dentro de esta categoría se han dividido en:

• Análogos de hierro y cobre nativos : (1) Bühl (Alemania) y Disko (Groenlandia)
(Fe), (2) yacimiento de cobre volcánico de Portage Lake, Keweenaw
(Michigan; EEUU) y (3) yacimiento de cobre de Hyrkkölä (Finlandia)

• Análogos de vidrios y SYNROC: (1) Vidrios basálticos, (2) Vidrios riolíti-
cos, (3) Tectitas y (4) Zirconolitas.

Hierro y cobre nativos

La corrosión de los metales tiene lugar a través de una serie de procesos com-
plejos que involucran varias reacciones acopladas. A medida que la corrosión
avanza se puede formar un compuesto metálico en la superficie del metal, aunque
algunos metales (como el Cu) pueden corroerse bajo ciertas condiciones sin for-
mar ningún compuesto en la superficie. Esta capa de productos de corrosión pue-
de limitar el flujo de iones metálicos a la solución y disminuir la velocidad de la
propia corrosión. A esta propiedad se la conoce como pasivado. Una consecuen-
cia de esta propiedad es que la velocidad de corrosión del metal se hace depen-
diente del tiempo, lo que complica las predicciones sobre la vida de operación de
los componentes metálicos y las barreras de ingeniería. En el caso de los contene-
dores de acero la presencia de metales aleados en el acero (Ni y Cr) puede au-
mentar el pasivado de la corrosión (Smellie et al., 1997a).

Cuando se detiene una capa de pasivado o se rompe químicamente se pue-
de producir una corrosión localizada, aunque también puede ocurrir como re-
sultado de la fracturación por presión, sobre todo, en las soldaduras. A este
proceso de corrosión local se le conoce como picaduras. Es relevante porque
cualquier pequeña perforación puede permitir la liberación de radionucleidos
incluso aunque el contenedor mantenga sus propiedades mecánicas íntegras.
Esto es más significativo para los contenedores de RAA y de combustible gas-
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tado puesto que están diseñadas para aislar el residuo durante largos periodos
de tiempo. Sin embargo, en el caso de los residuos de media y baja la mayoría
de los ejercicios de evaluación de la seguridad no asumen que el paquete de re-
siduos proporcione ninguna capacidad de retención física significativa, aunque
esto puede resultar muy conservador.

La corrosión de los metales puede ser aumentada por la acción de micro-
bios mediante una serie de procesos distintos. Los microbios pueden producir
especies corrosivas como producto de sus ciclos metabólicos y pueden acelerar
la transferencia de electrones involucrada en las reacciones electroquímicas
(Iverson, 1987) o pueden ser capaces de ionizar la superficie del metal (Miller,
1981). Hay microbios que pueden atacar a la mayoría de los metales y, en el ca-
so del acero, los microbios suelen atacar fundamentalmente a las soldaduras
(Dexter, 1986).

Aunque se han hecho muchos experimentos de laboratorio que han dado
abundante información sobre las velocidades de corrosión, ninguno es capaz de
ser extrapolado a las condiciones de largo plazo de un sistema de almacenamien-
to, sobre todo teniendo en cuenta que la velocidad de corrosión depende básica-
mente del tiempo (por la posibilidad del desarrollo de la capa de pasivado). Para
ello se han usado los análogos.

Vira (1996) hace una revisión de los análogos estudiados para este proce-
so de corrosión. Algunos estudios se han realizado en sistemas naturales pero
la mayoría se ha centrado en artefactos arqueológicos. Básicamente el proble-
ma que hay es que la mayoría de los metales usados en un sistema de almace-
namiento son compuestos sintéticos o aleaciones que no existen realmente en
la naturaleza. Por ello los únicos análogos que se han estudiado son de Cu, Fe
y acero (Miller et al., 2000). 

La reactividad de los productos de corrosión de hierro y acero no se ha con-
siderado en los cálculos de una evaluación de la seguridad pero actualmente se es-
tán intentando aproximar sus efectos mediante cálculos más realistas. La mayoría
de la información sobre las propiedades de sorción de los minerales secundarios
de hierro ha venido de estudios cualitativos de frentes redox y se refiere a oxihi-
dróxidos de hierro. Sería necesario tener más información sobre el desarrollo y 
reactividad de los productos de corrosión del hierro bajo condiciones anaeróbi-
cas. Las investigaciones de las varillas de refuerzo incluidas en viejos cementos en
un ambiente químicamente reductor puede proporcionar una información muy
útil sobre los productos de corrosión del acero en un ambiente similar al de un
sistema de almacenamiento.

El cobre nativo, por su parte, es relativamente más abundante lo que indica
su estabilidad bajo las condiciones esperables en un sistema de almacenamiento.

Análogos naturales
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Las bajas velocidades de corrosión obtenidas a partir del estudio de análogos en
cobre nativo y en objetos arqueológicos sugieren que un contenedor de cobre po-
dría tener una vida media del orden de varios cientos de miles de años.

Bühl y Disko
Únicamente hay dos sitios en la Tierra en los que se ha encontrado hierro na-

tivo formado en cantidades significativas: Bühl (Alemania) y Disko
(Groenlandia). Los dos están relacionados con sedimentos afectados por volca-
nismo basáltico y con el enfriamiento de magmas ricos en hierro. Este hierro pre-
senta calidades técnicas entre acero bajo en carbono y hierro fundido rico en
carbono. Aunque no son exactamente iguales al hierro (acero) producido tecno-
lógicamente[94] son el único análogo natural que se conoce hasta el momento.

Debe tenerse en cuenta que las condiciones de emplazamiento de un magma
no son siempre favorables con respecto a la conservación del hierro: depósito 
subaéreo, ambiente subacuoso, espesor de las capas basálticas con hierro a veces
de unos pocos metros... todo ello indica que lo más probable es que el hierro no
perdure en estos casos. Por ello resulta de interés estudiar el comportamiento de
los sistemas en los que sí ha perdurado.

La conservación del hierro nativo en el basalto durante el curso completo de
su evolución parece ser principalmente debido a una elevada capacidad redox ini-
cial del basalto (exceso de reductores en el fundido reaccionando con el agua) y a
las limitaciones del transporte de masa por difusión (en el fundido, en la matriz
sólida y en los productos de alteración), probablemente en combinación con con-
diciones favorables en el agua de poro.

Un modelo que explique la conservación del hierro nativo durante largo
tiempo necesita información sobre: (a) la formación y evolución del sistema, (b)
la naturaleza de la alteración del basalto, (c) el comportamiento de la corrosión
del hierro y la naturaleza de los productos de corrosión, (d) las propiedades de la
matriz rocosa (difusividad) y (e) la naturaleza del agua de poro en la matriz roco-
sa. Desgraciadamente, no se puede esperar una solución completa del problema
a partir de este limitado estudio.

Disko (Groenlandia)
En la isla de Disko las rocas basálticas con hierro nativo son muy comunes, 

aproximadamente del 0,5 al 10% de todas las rocas volcánicas presentes, dando
una cantidad total de hierro metálico de varios millones de toneladas. Los conte-
nidos promedio son de hasta 2,5% en peso de hierro metálico. El hierro aparece
principalmente como inclusiones y acumulaciones interconectadas de varios ta-
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maños (de mm a m) y tiene contenidos de carbono tanto bajos como altos y bajos
contenidos de Ni (2%).

En este sistema, el basalto con hierro está influenciado por fluidos hidrotermales
(metamorfismo de facies ceolitas) y esto requiere un estudio adicional. Las escalas de
tiempo del hierro nativo son de aproximadamente 30-63 Ma desde su formación.

Este sistema ha estado sometido a meteorización que todavía sigue actuando
provocando la transformación de las capas con hierro superficiales, en horizontes
marcadores teñidos por los productos de la corrosión. La mayoría de las inclusio-
nes de hierro están interconectadas de forma irregular proporcionado vías para el
avance de la corrosión. Esta corrosión no ha avanzado más de unos pocos mm o cm
desde la superficie hacia el interior a pesar de que la escala temporal de exposición
del yacimiento es de unos 1000-10000 años, estimada a partir de las velocidades de
erosión en condiciones climáticas actuales. Las condiciones de permafrost añaden
una complicación adicional al análisis de las velocidades de reacción, pero pueden
haber limitado la corrosión al restringir el acceso del agua al hierro.

Bühl (Alemania)
El hierro de Bühl forma inclusiones con forma de esponja en el basalto, de

tamaños principalmente centimétricos. Este hierro tiene bajo contenido en car-
bono (0,1-0,2 % en peso) y no tiene níquel. El emplazamiento de un cuerpo ba-
sáltico relativamente pequeño (diámetro de unos 150 m) próximo a la superficie
en Bühl implica el contacto del basalto con aguas subterráneas en los primeros
estadios de la evolución. Las escalas de tiempo que se han de considerar en co-
nexión con el hierro nativo son de aproximadamente 13 Ma desde su formación.
También este sistema ha estado sometido a meteorización, en este caso durante
más de 1 millón de años.

La advección del agua subterránea a través del basalto está limitada a las frac-
turas dado que la matriz basáltica es casi impermeable. Por ello, la corrosión de la
gran masa de hierro ha estado limitada a transporte de masa por difusión.
Además, el oxígeno disuelto en las aguas ha desaparecido por el efecto del FeO
en la matriz del basalto, que activamente tampona las condiciones redox. Este
compuesto ha restringido la velocidad de migración del frente redox en el interior
de la roca a unos pocos centímetros cada millón de años. Los resultados de esta
interpretación también sugieren que las condiciones del agua subterránea (eleva-
do pH y bajo Eh) aseguran el pasivado del hierro (Hellmuth, 1994).

Analogías
En primer lugar, estos sistemas, como análogos de materiales, representan a

los componentes metálicos del contenedor. Con respecto a esto, han servido de
apoyo al estudio de la durabilidad y longevidad del hierro y el acero.

Análogos naturales
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Los resultados de estos estudios han llevado a considerar que las rocas con
olivino (rico en FeO) se podrían considerar como tampones redox adicionales en
los campos próximos de AGP para RAA vitrificados. Sin embargo, la mayoría de
los conceptos consideran el contenedor de acero y se asume que este acero pro-
porciona suficiente capacidad de tamponamiento para el periodo de tiempo re-
querido. En cualquier caso, la sugerencia podría tenerse en cuenta para el caso de
los residuos de combustible gastado o MOX, debido a las mayores capacidades
de oxidación radiolítica de estos residuos.

Yacimiento de cobre volcánico de Portage Lake, Keweenaw (Michigan)
El depósito de cobre nativo que aparece en los basaltos de la Península de

Keweenaw fue estudiado como análogo de los contenedores de cobre que se usa-
rían en el emplazamiento propuesto para RAA en los basaltos de Hanford,
Washington (Crisman y Jacobs, 1982). 

Las analogías existentes entre ambos sistemas incluyen: (a) rocas encajantes
basálticas, (b) composiciones de las aguas subterráneas similares, y (c) temperatu-
ras elevadas (alcanzadas en el depósito de cobre de Portage Lake durante el me-
tamorfismo de los basaltos).

El cobre, que aparece en forma de nódulos, ha permanecido relativamente es-
table tanto en contacto con el agua dulce superficial (de tipo Na-HCO3-Cl) como
con el agua salobre profunda (tipo Ca-Na-Cl). Únicamente las muestras de cobre
expuestas al contacto con la atmósfera mostraron evidencias  de alteración super-
ficial en forma de óxidos. 

A partir de estas observaciones Crisman y Jacobs (1982) concluyeron que un
sistema hidrogeológico en contacto con basaltos (caracterizado por bajas concen-
traciones de TDS, bajos valores de Eh y moderado pH), favorecería la conserva-
ción de los contenedores de cobre.

En este caso, como en los dos anteriores, el sistema es una buena analogía de
los materiales metálicos, en concreto su estudio ha aportado información relevan-
te sobre la durabilidad y longevidad del cobre (Pearcy y Murphy, 1991).

Yacimiento de cobre de Hyrkkölä (Finlandia)
En esta localidad existe una mineralización de Cu y U notablemente fractu-

rada. En las superficies de fractura se ha constatado la presencia, hasta profundi-
dades de unos 150 m, de agregados de cobre nativo asociados con la presencia de
sulfuros de cobre, gummita[95] y calcita.

El interés de este emplazamiento como análogo natural (Marcos, 1996;
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Marcos y Ahonen, 1999) deriva del hecho de que estos agregados de cobre han
permanecido muy estables incluso en contacto con aguas subterráneas oxidantes,
por lo que pueden emplearse para aumentar la confianza en la estabilidad de un
contenedor de cobre en un AGP de RAA en el que, además, el ambiente espera-
ble es de tipo reductor.

Parece ser el único caso natural en el que se ha podido estudiar el comporta-
miento del cobre en contacto con el uranio (Miller et al., 2000). Datos de la con-
centración de uranio en las aguas de este análogo han sido utilizados como
referente en el establecimiento de los límites de solubilidad de este elemento en el
ejercicio de TILA-99 (Olilla y Ahonen, 1998).

Vidrios

En los vidrios volcánicos naturales se observan signos de desvitrificación, pe-
ro este proceso es tan lento que los vidrios pueden mantenerse durante millones
de años. La mayoría de los vidrios naturales tienen edades en torno a los 2 millo-
nes de años, pero hay algunos de hasta 40 (en la Luna, donde no hay agua libre y
la desvitrificación es muy lenta, se ha encontrado uno de 3710 millones de años).
Sin embargo, tampoco esta información puede extrapolarse directamente puesto
que se desconoce la historia completa de formación de esos vidrios, su entorno y
su quimismo. Lo único que puede decirse es que esta edad media de 2 millones
de años es más larga que los periodos de tiempo relevantes en los conceptos de
AGP , de forma que se puede usar este dato para apoyar de forma cualitativa que
la desvitrificación no será un problema significativo (Miller et al., 2000). Y, en
cualquier caso, lo que también se ha visto es que la durabilidad del vidrio es ma-
yor en los casos en que esos materiales están encajados en rocas que han impedi-
do la llegada de agua hasta ellos (como en el caso de la Luna).

El examen de vidrios naturales a partir de ambientes saturados en agua indi-
ca que pueden corroerse por los mismos mecanismos observados en los experi-
mentos de laboratorio sobre residuos vitrificados. Los vidrios arqueológicos
parecen degradarse también por el mismo mecanismo. La velocidad de disolución
medida en vidrios naturales es variable pero siempre muy lenta. La velocidad de
disolución está cinéticamente limitada y parece estar controlada por la formación
de capas de sólidos secundarios o minerales de alteración, tales como la palagoni-
ta, que restringen el consiguiente contacto del agua con el vidrio.

Los radionucleidos liberados de la matriz de vidrio pueden ser incorporados
en los minerales de alteración secundaria. Estos minerales ejercerán, por tanto, un
control termodinámico sobre la solubilidad de los radionucleidos en el sistema.
Los productos de alteración inicial de la descomposición del vidrio (palagonita
amorfa, o incluso ceolitas en las etapas finales de disolución) tienen una capaci-
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dad de retardo de radionucleidos bastante significativa. Sin embargo, comparada
con la retención de los radionucleidos directamente incorporados en las fases de
alteración, la sorción sobre sus superficies puede ser menos importante.

Los estudios desarrollados en distintos ambientes (suelo oceánico, ambientes
subglaciares, hidrotermales y de meteorización superficial) permiten inferir para
los vidrios que contienen, velocidades de alteración que oscilan entre
0.001µm/1000años y 30µm/1000 años. Estas velocidades son inferiores a las esti-
madas en los experimentos de laboratorio realizados previamente.

Los análogos naturales todavía no han proporcionado ninguna información
útil con respecto a los efectos inducidos por la radiación sobre la durabilidad del
vidrio debido a que todavía no se han analizado vidrios adecuados. Sin embargo,
puede ser posible obtener algunos datos relevantes a partir del examen de vidrios
arqueológicos con colorantes de óxidos de uranio.

Vidrios basálticos
Los vidrios basálticos son los materiales naturales más parecidos composicional-

mente a los vidrios borosilicatados usados como matriz de inmovilización de RAA. El
vidrio es una sustancia metaestable que tras un periodo de tiempo más o menos im-
portante, se desvitrificará para formar un conjunto de fases minerales termodinámi-
camente más estables. Además el vidrio puede disolverse en presencia de agua y
reaccionar para formar fases secundarias. Por tanto, los procesos de desvitrificación y
disolución de los residuos vitrificados en un sistema de almacenamiento potencial-
mente podrían facilitar la liberación de los radionucleidos de la matriz vítrea.

Byers et al. (1987) presentaron los resultados de un estudio amplio sobre los
vidrios basálticos a partir de muestras tomadas en la Columbia Británica, Hawaii,
Nuevo México, Washington, Islandia, Alemania occidental, las Islas Galápagos,
las Islas Marianas y el océano profundo. Las edades de las muestras variaban des-
de unos pocos años hasta 350 Ma y todas ellas mostraban texturas de disolución
y evidencias de palagonitización (textura generada por la hidratación de los vi-
drios volcánicos). Los productos de alteración corresponden fundamentalmente a
esmectitas, ceolitas (chabacita, filipsita y analcima) y calcita.

Cowan y Ewing (1988) recogieron muestras de un acantilado en la Bahía
Hanauma (Oahu, Hawaii) donde el vidrio basáltico había estado sometido a alte-
ración durante los últimos 12000 a 28000 años. Todas las muestras estaban alte-
radas, al menos parcialmente, a palagonita y ceolitas que se habían formado en el
siguiente orden: 1º- analcima; 2º- filipsita y 3º- chabacita. 

Arai et al. (1989) estudiaron los vidrios volcánicos del volcán Fuji (Japón). Se
tomaron dos conjuntos de muestras, uno de 280 años y otro más antiguo, de 2.800
años. Ambos conjuntos estaban alterados por el agua de lluvia. Comparando el es-
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pesor promedio de la cubierta de alteración, se estimaron velocidades de altera-
ción de varias micras cada 1000 años.

Sin embargo, existen bastante diferencias entre los vidrios naturales y las
matrices de inmovilización de residuos y esto ha de tenerse en cuenta a la ho-
ra de interpretar los resultados de estudios de análogos, para evitar alcanzar
conclusiones inadecuadas. En particular, los vidrios naturales obviamente no
contienen ningún componente del residuo y, por tanto, los efectos inducidos
por la radiación que podrían ocurrir en el sistema de almacenamiento no pue-
den ser observados en los mismos. Además el boro sólo aparece en cantidades
traza en los vidrios naturales, por tanto el impacto de este elemento sobre la
durabilidad del vidrio no puede estudiarse tampoco en los análogos naturales.
Por otro lado, las investigaciones con NMR (Nuclear Magnetic Resonance) su-
gieren que el ordenamiento de ciertos átomos (como Na) en el vidrio puede ser
distinto en los vidrios naturales y en los artificiales, pudiendo ser un factor de
cierto impacto sobre la durabilidad a largo plazo (Angeli et al., 1998).

Vidrios riolíticos
No son tan similares a los vidrios borosilicatados como los anteriores debido

al elevado contenido de sílice, y se han desechado momentáneamente como ma-
terial análogo. Sólo parecen ser útiles para el caso de las nuevas matrices que se
están ideando para el Pu. Ericson (1980) estudió 14 muestras de obsidiana riolíti-
ca de California y Oregón, junto con datos arqueológicos, para determinar las ve-
locidades de hidratación de estos materiales y compararla con los resultados
obtenidos en los experimentos de laboratorio sobre las mismas obsidianas. Los re-
sultados muestran que las velocidades de alteración obtenidas en laboratorio eran
mucho menores que las de hidratación natural, lo que se atribuye a la posible omi-
sión en los experimentos de laboratorio de procesos significativos.

Malow y Ewing (1980) compararon las estabilidades térmicas y químicas de
dos muestras de vidrio borosilicatado y una de vidrio cerámico con tres mues-
tras de vidrios riolíticos naturales, utilizando ensayos de laboratorio y observa-
ciones de la meteorización natural. Se constató que, a elevadas temperaturas, los
vidrios de los residuos tendían a formar nuevas fases y a recristalizar, proceso
que no se observaba en los vidrios naturales. Estos autores concluyeron que los
vidrios riolíticos naturales son más estables que los vidrios borosilicatados, po-
siblemente debido a los mayores contenidos en sílice de los primeros (74% fren-
te a 28-50%). 

Tectitas
Las tectitas se presentan normalmente en la naturaleza en forma de fragmen-

tos redondeados, frecuentemente dispersos en la roca y cuyo diámetro oscila en-
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tre fracciones de milímetro y decenas de centímetro. Se han documentado para
estos materiales edades de entre cientos de miles de años y 35 Ma.

Su interés como análogo (Lutze y Grambow, 1988) del residuo vitrificado de
un AGP de RAA radica en el hecho de que estos materiales raramente presentan
evidencias de hidratación, desvitrificación u otras formas de alteración. Esta alta
durabilidad se atribuye a los elevados contenidos de SiO2 y Al2O3 (la suma de am-
bas especies suele sobrepasar el 80% del total de la roca) y la escasez de álcalis
(raramente superiores al 4% del total) que caracterizan su composición. Estas ca-
racterísticas hacen a estos materiales análogos idóneos de la matriz que se está 
ideando para los residuos de Pu (Miller et al., 2000).

Zirconolitas
Las zirconolitas naturales aparecen normalmente asociadas a rocas con eleva-

dos contenidos de calcio y presencia de carbonatos. El interés de su estudio deri-
va del notable grado de similitud geoquímica entre estos materiales y las
zirconolitas sintéticas (SYNROC) contempladas en algunos de los conceptos de
almacenamiento como fase inmovilizadora del residuo.

La zirconolita es un mineral raro en la naturaleza y normalmente está aso-
ciado a rocas pobres en sílice. Su rango composicional es muy amplio e inclu-
ye hasta 30 componentes elementales que pueden tener concentraciones
mayores del 0.1%. Las composiciones naturales se desvían de la fórmula ideal
debido a las múltiples sustituciones que puede haber de REE, actínidos, nio-
bio, hierro y otros elementos (Gieré et al., 1998). Casi el 80% de las posiciones
del Ca y hasta el 65% de las de Ti pueden ser sustituidas. Sin embargo, en las
zirconolitas naturales sólo el 3% del Zr puede ser sustituido mientras que en
las sintéticas (SYNROC) la sustitución del Zr puede ser de hasta el 50% por
actínidos. Las zirconolitas naturales pueden contener hasta un 25% de UO2 y
un 18% de ThO2. Además, las abundancias de componentes sustituidos en el
mineral pueden estar zonadas. A pesar de este amplio rango de sustituciones,
hay muy poca variación aparente en la estabilidad de las distintas zirconolitas
naturales, lo que proporciona una buena evidencia cualitativa de la estabilidad
de las zirconolitas con residuos en el SYNROC.

Los estudios de lixiviación de muestras naturales (Ringwood et al., 1988) in-
dican que estos minerales son sistemas cerrados con respecto a los isótopos de U,
Th y Pb en periodos de tiempo de 5.5·10

8
años, mucho mayor que el considerado

en una evaluación de la seguridad. Sin embargo, hay algunas incertidumbres en
cuanto a la interpretación de estos experimentos. La información obtenida del
análisis de una muestra tomada in situ (Adamello, Italia) es que su corrosión se
produjo a 500 ºC, con lo que parece ser que la alteración de estos minerales sólo
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puede tener lugar a temperaturas mucho mayores de las esperadas en un sistema
de almacenamiento.

Las principales conclusiones extraídas del estudio de zirconolitas naturales
hasta el momento son las siguientes (Hart et al., 1996): (a) las muestras naturales
se han comportado generalmente como sistemas cerrados en cuanto a la migra-
ción de isótopos de U, Th y Tb; (b) únicamente cinco de las cincuenta y cinco
muestras naturales referenciadas en la literatura muestran evidencias de alteración
(principalmente de tipo hidrotermal), mientras que el resto han permanecido
prácticamente intactas; y (c) la estabilidad de las zirconolitas naturales parece es-
tar favorecida por la presencia de agua y la escasez de SiO2 y CO2 en el medio.

También se han hecho algunos estudios sobre Pirocloros (Lumpkin y Ewing,
1989; Lumpkin et al., 1994; Lumpkin y Mariano, 1996). Se trata de un grupo de
minerales relacionados con las zirconolitas y con una fórmula general A2B2O6(O,
OH, F), donde las posiciones A y B contienen un amplio rango de elementos que
incluyen U, Th y Pb. A partir del estudio de muestras naturales se ha visto que
son estables durante cientos de millones de años y su corrosión sólo tiene lugar
bajo condiciones hidrotermales. Los experimentos de laboratorio indican que su-
fren una transformación cristalina aperiódica debido a la desintegración alfa. Los
efectos de esta transformación son la expansión volumétrica y la microfractura-
ción, lo que puede conducir a un mayor pérdida de radionucleidos.

Estos materiales son análogos de las matrices minerales y cerámicas, en con-
creto del SYNROC y de la estabilidad a largo plazo de sus componentes minera-
les (Miller et al., 2000). 
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2. ANÁLOGOS ARQUEOLÓGICOS

Aunque los materiales arqueológicos y, sobre todo, los ambientes en que apare-
cen puedan ser bastante distintos a los de un AGP de RAA, el deterioro de los arte-
factos hechos por el hombre proporciona una analogía bastante directa del
comportamiento a largo plazo de materiales que, como el cemento y los hormigones,
bitúmenes, el cobre y el acero, forman parte de los sistemas de almacenamiento de re-
siduos radiactivos. No todos los objetos antiguos bien conservados pueden propor-
cionar la información que se persigue para su utilización en la evaluación de la
seguridad. El mayor problema para sostener que la analogía es aplicable nace de la di-
ficultad de conocer la historia de su conservación y de la escasez de información para
una adecuada caracterización físico-química del ambiente en que se ha preservado.

El creciente interés en los últimos años por los análogos arqueológicos coin-
cide con la tendencia observable en los ejercicios de evaluación de la seguridad
más recientes (SKB, 1999 a y b) de poner un mayor énfasis en las funciones de ais-
lamiento y retardo de las barreras de ingeniería. A esto se une el hecho de que los
análogos arqueológicos pueden jugar un importante papel en la comunicación al
público por hacer referencia a materiales y procesos, como la corrosión de meta-
les o la degradación de cementos, más conocidos por audiencias no técnicas y por-
que los periodos de tiempo asociados, del orden de algunos cientos de años, son
también más familiares y comprensibles pára el público en general.

La investigación sobre análogos arqueológicos no es abundante debido a que
muchos de los países con programas de AGP más avanzados (Finlandia, Suecia,
EE.UU.) interesados en este tema no poseen gran riqueza arqueológica. A este su-
puesto hay que sumar que la legislación actual sobre el tráfico y manipulación de
piezas arqueológicas es muy severa[96].

Los materiales arqueológicos se pueden dividir en materiales orgánicos e in-
orgánicos. Los materiales orgánicos son más perecederos y perviven solamente en
condiciones ambientales especiales. Los materiales inorgánicos son mucho más
inalterables que los orgánicos, y se conservan desde los tiempos más remotos de
la evolución humana, como es el caso de los materiales líticos. Los primeros ins-
trumentos están fechados en 2,5 millones de años y han permanecido casi inalte-
rados, únicamente con huellas de desgaste, fricción o fractura ocasionados por
factores postdeposicionales. Otro grupo significativo son los metales, cuyo primer
uso está documentado en la Península Ibérica hace 6.500 años. 

Sin embargo, el periodo de tiempo de estudio está restringido a unos pocos
cientos o miles de años para la mayoría de los materiales relevantes. 

[96] El grupo de investigación de arqueometalurgia de la UCM ha conseguido la participación directa en las ex-
cavaciones para la extracción de muestras, gracias a convenios y acuerdos de colaboración mutua con los ar-
queólogos directores de aquéllas y con las Consejerías de Cultura de las diferentes autonomías.
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Aunque el término que suele usarse para estos materiales es “arqueológico”,
también se están utilizando objetos hechos por el hombre sólo hace unas décadas
para determinar velocidades de procesos relevantes para las primeras etapas de
evolución de un sistema de almacenamiento. En algunos casos se usan los térmi-
nos “antropogénico” o “industrial”.

Debido al hecho de que los materiales arqueológicos y el ambiente en el que
aparecen pueden ser bastante distintos a la situación de un sistema de almacena-
miento, es fundamental la adecuada selección del análogo arqueológico. 

Para ayudar a la selección de análogos arqueológicos adecuados de los que ob-
tener información cualitativa y cuantitativa, Miller y Chapman (1995) propusieron
una lista de parámetros básicos que deberán conocerse acerca del artefacto: (1) la
edad que tiene, (2) la composición del material, (3) la historia de su depósito y su
preservación, (4) el ambiente fisicoquímico en el que se ha preservado, (5) cualquier
evento o cambio ambiental que haya afectado al artefacto cuando ya estaba ente-
rrado y (6) la composición del suelo o el sedimento de alrededor.

Normalmente el problema mayor es la caracterización del ambiente de ente-
rramiento. La mayoría de los artefactos aparecen en superficie o a muy escasa pro-
fundidad, en condiciones normalmente más agresivas químicamente de lo que
serían en un sistema de almacenamiento (en términos de flujos químicos y am-
biente redox). Obviamente si el ambiente de enterramiento ha sido químicamen-
te muy activo, la mayoría de los artefactos habrán sido muy degradados. La
aproximación general a los materiales arqueológicos es, por tanto, intentar esti-
mar las velocidades y mecanismos de degradación en función del quimismo del
ambiente de preservación y extrapolar o interpolar los datos a las condiciones quí-
micas esperables en un sistema de almacenamiento.

Para que una pieza pueda ser considerada análogo arqueológico tiene que
cumplir los siguientes requisitos:

• Extracción de piezas arqueológicas en condiciones normalizadas.
• Estudio detallado de los niveles arqueológicos indicando la designación,

profundidad, espesor, límite y/o color, es decir todos los parámetros que
hacen que quede indicado perfectamente el nivel arqueológico.

• Estudio geológico y paleoclimático, dada la influencia del clima y de la 
geología del terreno en el comportamiento de la pieza.

• Estudio en laboratorio del entorno geoquímico. Estos datos son vitales para
la evaluación de todos los procesos químicos que ha sufrido la pieza ente-
rrada. Todos los ensayos se deben realizar bajo norma.

• Estudio en el laboratorio de la pieza arqueológica. En este apartado se es-
tudian con detenimiento los cambios sufridos por el material durante su en-
terramiento.
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Con estos cinco procedimientos, la pieza arqueológica queda representada
como un análogo arqueológico, ya que quedan definidos los parámetros que van
a influir en el comportamiento de la pieza a lo largo del tiempo.

Para el estudio de análogos arqueológicos, tanto metálicos como cerámicos,
en el laboratorio, se sigue la siguiente secuencia:

1. Análogos arqueológicos metálicos.
• capa de corrosión (análogos metálicos)

- espesor
- microestructura
- composición mineral. Identificación de componentes

• estudio de la difusión a través de la capa de corrosión
• cambios microestructurales y de características mecánicas (envejecimiento).

2. Análogos cerámicos y vítreos
• estado de deterioro estructural y mecánico
• degradación química de sus componentes
• procesos de envejecimiento

Teniendo en mente todas estas limitaciones y posibles problemas asociados,
los temas de investigación y materiales que pueden enriquecerse del estudio de
material arqueológico son los siguientes:

• corrosión de objetos de cemento o metálicos como análogos de los con-
tenedores de residuos o de las propias matrices de los residuos

• degradación de vidrios y cemento o material bituminoso como análogo
del residuo

• evolución a largo plazo de las propiedades fisicoquímicas de cementos y
otros materiales de construcción análogos a las estructuras presentes en un
sistema de almacenamiento

• productos de la desintegración y la rotura de material orgánico y formación
de complejos con elementos traza, análogos de la degradación del residuo e

• interacción química de los objetos enterrados con las rocas o suelos enca-
jantes que pueden ser análogos de los procesos del campo próximo.

Los análogos propuestos, además de considerarse los de mayor interés por la
información que han aportado y por su idoneidad para demostraciones a audien-
cias no técnicas, tienen análogos naturales a los que complementar: 

• Cañón del Kronan (Mar Báltico, Cu),y clavos romanos de Inchtuthill
(Escocia; Fe) como complemento de los análogos naturales de Bühl y Disko.
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• Santorini (Grecia, Cu) como complemento de los análogos de Keweenaw e
Hyrkkölä.

• La conducción de Acquarossa (Italia, cemento), la muralla de Adriano
(UK, cemento) y  el tanque de agua del castillo de Uppsala (Suecia, ce-
mento) como complemento de los análogos de Omán y Maqarin.

• La  tumba de Changsha (China, bentonita), como complemento del análo-
go de Dunarobba.

Estos análogos son los que aparecen referenciados en la bibliografía, pero
además, se han añadido una serie de casos estudiados específicamente por el gru-
po de la UCM en España (seleccionando los más representativos de entre todos
los estudiados en los últimos años): (a) la barra y los clavos de Trespaderne, (b) el
clavo de Las Matillas, (c) el clavo de Mijangos y (d) los clavos de Cerro Muriano.

El esquema de presentación de los análogos arqueológicos comienza por los
análogos metálicos, continúa con los análogos del cemento y el hormigón, y ter-
mina con un análogo de la barrera arcillosa. Los análogos descritos vienen clasifi-
cados en la tabla AA-1 y situados en la figura AA-1.
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Figura AA-1.
Localización
geográfica de los
análogos
arqueológicos
estudiados.
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2.1. Análogos arqueológicos metálicos

Los metales serán usados en el campo próximo de todos los diseños de siste-
mas de almacenamiento de residuos radiactivos. Estarán presentes en las barreras
ingenieriles como:

• Contenedores para residuos vitrificados y combustible gastado.
• Soportes de rocas y refuerzos en las excavaciones de AGP.
• Contenedores de metal para residuos de media y baja actividad solidifica-

dos y compactados, excluidos del presente proyecto.
• Refuerzos en estructuras de hormigón tales como silos en almacenamientos

de residuos de media actividad, excluidos del presente proyecto.

La mayoría de estos componentes serán de acero. Sin embargo, otros metales
como el cobre y el titanio han sido propuestos como materiales para la construc-
ción del contenedor en algunos conceptos de AGP. También el plomo ha sido
propuesto como un material de relleno y blindaje para los espacios vacíos, en al-
gunos diseños de contenedores de combustible gastado.

Además de estar presentes en las barreras ingenieriles, los metales pueden en-
contrarse como un componente de los residuos, como por ejemplo el Zircaloy
(aleación de zirconio con el 98% en masa), o el Inconel (aleación de níquel, con
el 73% en masa).

Después de la clausura y cierre del sistema de almacenamiento, los metales
presentes comenzarán un proceso de corrosión. La corrosión del metal, será ma-
yor o menor dependiendo de distintas variables como pueden ser la naturaleza del
metal o las condiciones redox y el contenido en sales de las aguas subterráneas.
Las consecuencias más significativas de la corrosión del metal serán:
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Tipo de análogo arqueológico Análogo

Análogos metálicos

Análogos de cemento

Análogos de la barrera arcillosa

Cañón del Kronan (Mar Báltico, Cu)

Clavos romanos de Inchtuthill (Escocia; Fe)

Santorini (Grecia, Cu)

El sarcófago de Tournai (Bégica, Pb)

La barra y los clavos de Trespaderne (España, Fe)

El clavo de Las Matillas (España, Fe)

El clavo de Mijangos (España, Fe)

Los clavos de Cerro Muriano (España, Fe)

La conducción de Acquarossa (Italia, cemento)

La muralla de Adriano (UK, cemento)

El tanque de agua del castillo de Uppsala (Suecia, cemento)

Tumba de Changsha (China)

Tabla AA-1.
Análogos

arqueológicos
analizados.
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• la degradación de los contenedores, con la consiguiente posibilidad de un
contacto entre los residuos y las aguas subterráneas,

• la formación de grandes cantidades de productos de alteración secun-
darios,

• la liberación de radionucleidos procedentes de los componentes metálicos
de los residuos, y

• el fallo mecánico de los refuerzos y soportes, producido por reajustes ten-
sionales en las rocas del campo próximo y en las barreras ingenieriles.

Además, la corrosión del acero o del hierro genera grandes volúmenes de gas,
ya sea en condiciones aeróbicas o anaerobicas.

El mecanismo de corrosión que se produce en un enterramiento real duran-
te siglos es muy complejo. Los óxidos formados en el acero van sufriendo trans-
formaciones muy importantes a lo largo del tiempo. Los procesos que se han
observado son los siguientes:

• Crecimiento de la capa de óxidos que fagocita material de su entorno.
• Redisolución de los óxidos formados.
• Por la acción de otras sales presentes en el agua subterránea se forman pre-

cipitados muy estables.
• Precipitación en huecos y oquedades que sellan la capa de corrosión.
• Cambio de estequiometría de los óxidos de hierro debido a la difusión ióni-

ca de hierro y de silicio.

La actuación de todos los procesos que se producen en un metal enterrado
puede dar lugar a la ralentización o incluso la dentención del crecimiento de la ca-
pa de corrosión[97].

Los análogos arqueológicos pueden proporcionar información sobre la velo-
cidad y tipo de corrosión sufridos por distintos materiales. Para que la informa-
ción que nos pueda aportar una pieza arqueológica sea significativa, hay que
determinar las distintas variables geoquímicas del terreno circundante a la pieza,
para que así queden perfectamente determinadas todas las posibles interacciones
entre el entorno geoquímico y la pieza arqueológica, circunstancia imprescindible
para que una pieza pueda ser considerada como un análogo arqueológico según
se ha señalado anteriormente.

A continuación se presentan los principales análogos arqueológicos metálicos
comenzando por los análogos internacionales (Cañón del Kronan, Clavos de

[97] Ver apartado de Hierro y cobre en los análogos naturales para recordar los conceptos de pasivado, corro-
sión por picaduras y corrosión bacteriana.
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Inchtuthill, Santorini y Sarcófago de Tournai) y continuando por las piezas ar-
queológicas metálicas en estudio en España (Barra y Clavos de Trespaderne;
Clavo de Las Matillas, Clavo de Mijangos y Clavos de Cerro Muriano).

2.1.1. Cañón del Kronan (Suecia)

Introducción

El cañón del Kronan es el análogo arqueológico más importante dentro del pro-
grama de investigación sueco, que prevé el uso del cobre como material para la fa-
bricación del contenedor donde irán alojados los residuos nucleares (SKB, 1999b). 

Descripción del hallazgo

El Kronan fue un buque de guerra sueco (Figuras Kr-1 y Kr-2) construido en
1668. Durante la batalla de Öland fue alcanzado y hundido por la flota alemano-
danesa. Era el barco más poderoso de la Armada sueca, y estaba dotado con 126
cañones de bronce. El peso total de los cañones ha sido estimado en 230 tonela-
das y el buque desplazaba 2200 toneladas.

El 40% de los cañones habían sido capturados a otros barcos durante la
Guerra de los Treinta Años (1618-48), de acuerdo con la costumbre naval de
equipar los barcos con cañones capturados. Así, hay una gran variedad de caño-
nes de distintas procedencias, (españoles, daneses y alemanes).
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Entre 1680 y 1686, alrededor de 60 cañones fueros extraídos del fondo mari-
no (en el Mar Báltico a unos 5 km de Öland). Más recientemente, entre 1980 y
1987, fueron extraídos otros 32 cañones (figura Kr-3). El peso de los cañones va-
riaba entre 300 y 5000 kg, y fueron fundidos entre 1514 y 1661. Algunos de ellos
podrían proceder del “Vasa” hundido en 1628. El más antiguo, es un cañón ale-
mán fundido en 1514 y el más moderno un cañón sueco fundido en 1661.

Junto con los cañones, se localizaron más de 22000 objetos, entre los que se
encontraban algunos instrumentos musicales altamente sofisticados.
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Figura Kr-2. Plano
del barco de
guerra sueco
“Kronan”.
(Cortesía de
Kalmar Läns
museum).

Figura Kr-3.
Labores de
extracción del
cañón. (Cortesía
de Kalmar Läns
museum).
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Estudio del análogo

El estudio del análogo se centra en uno de los cañones de bronce, el cual ha-
bía permanecido, desde el hundimiento del buque, parcialmente enterrado en po-
sición vertical con la boca del cañón hacia abajo en los sedimentos arcillosos
(figura Kr-4). El cañón es un buen análogo de los contenedores diseñados por
Suecia y Finlandia para alojar el combustible gastado, porque tiene un contenido
en cobre muy alto (96.3%), con un 3.3% de Sn, un contenido en Zn y Fe menor
de 0.5%, y cantidades despreciables de Pb. Las arcillas marinas en las que quedó
hundido el cañón se pueden también aproximar a un análogo de la bentonita que
rodea al contenedor, dado que la arcilla marina esta compuesta fundamentalmen-
te por illita, montmorillonita y caolinita.

El análisis de la superficie del cañón, mostraba que la corrosión había pro-
gresado a una velocidad de 0.15 µm/año, y esta velocidad fue más o menos cons-
tante, con la excepción de algunas inclusiones en el metal (CuO, tenorita), zonas
en las cuales la corrosión había sido más rápida. Con esta velocidad de corrosión,
se necesitarían 70000 años para corroer 1 cm de espesor del material –en este ca-
so cobre–, lo cual hace prever una vida muy larga del contenedor de cobre para
combustible gastado en el sistema de almacenamiento.

Los minerales producto de la alteración del cobre (figura Kr-5) son: Cu2O
(cuprita), Cu2CO3(OH)2 (malaquita) y Fe3O4 (magnetita). Se observaron cua-
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tro capas de corrosión, siendo los productos de corrosión mayoritarios cupri-
ta y malaquita.

• La concentración de cobre en la malaquita es del 75%. El espesor de la ca-
pa de malaquita varía, pero se puede estimar en 0.05 mm. Este espesor im-
plicaría que en 1 cm

2
de superficie del cañón, existirían 30 mg de Cu.

Teniendo presentes estas variaciones, se podría alcanzar un valor de 30 ± 30
mg de Cu por cm

2
en la forma de malaquita en la superficie del cañón.

• La concentración de cobre en la cuprita es del 89 %. El espesor de esta capa
es más variable que el de la malaquita, pudiéndose estimar un espesor de 0.2
mm. Este valor significa una concentración de cobre alrededor de 160 mg por
cm

2
en la superficie del cañón. Se evalúa el intervalo de variación desde +100

hasta –100 mg de Cu por cm
2
en la forma de cuprita en la superficie del cañón.

Los estudios realizados sugieren el establecimiento de un equilibrio redox
complejo (figura Kr-5) por el cual el donante de electrones sería el hierro y la ma-
teria orgánica incluidos dentro de la arcilla. La mayor parte del cobre disuelto
proviene de las inclusiones de tenorita, que suministra la especie iónica Cu

2+
. Los

precipitados están en forma de malaquita debido a la combinación con el CO2

proveniente de la materia orgánica. La formación de cuprita sería debida en par-
te a la reducción de la especie iónica Cu

2+ 
a Cu

+
y en menor medida a la oxidación

del cobre metálico del cañón (Cu
o

→ Cu
+
). Una interferencia del hierro en estos

equilibrios redox, explicaría la formación de magnetita. La cantidad total de co-
bre difundido de la superficie del cañón se podría evaluar como la suma del co-
bre presente en la arcilla y el presente en los productos de corrosión malaquita y
cuprita. El peso de la arcilla seca por cm

3
se determinó en 1.1 g. Usando este va-
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Figura Kr-5.
Descripción
esquemática de las
principales
reacciones
químicas presentes
en el cañón del
Kronan (Tomado
de Hallberg et al.,
1987).

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  08:00  Página 559



lor, y la concentración media de cobre en la arcilla, la cantidad de cobre difundi-
do por cm

2
en la superficie del cañón fue de 12.6, 31.7 y 9.7 mg para un conjun-

to de tres muestras.
El análisis químico de la arcilla que rodeaba el cañón mostró que parte del

cobre se había disuelto y difundido 4 cm en la arcilla, causando una reducción del
contenido en cobre de la superficie del cañón, pasando del 96.3% al 95.2%. El
agua retenida en los sedimentos alrededor del cañón tenía un pH neutro con un
potencial electroquímico –Eh– variable. El agua retenida en la parte superior de
los sedimentos era más oxidante debido a la filtración del agua marina. El cambio
en el potencial redox con la profundidad, era evidente porque había un cambio
en el color de los sedimentos siendo éstos marrones al principio, y tornándose gri-
ses con la profundidad.

La migración de Cu desde el cañón afecta únicamente a los 4 primeros centí-
metros de arcilla y las velocidades de corrosión estimadas son de 1.5 a 7.5 mm ca-
da 100.000 años. Sin embargo, las inclusiones de CuO en el bronce se
meteorizaron más deprisa.

Los productos de corrosión identificados (Cu2O y Fe3O4) confirman la exis-
tencia de un  ambiente oxidante. Hallberg et al. (1987) concluyeron que el oxíge-
no podría ser descartado como principal agente oxidante porque los productos de
corrosión eran los mismos en toda la superficie del cañón. En otras palabras, no
hay cambio en los productos de corrosión con el cambio del potencial redox de-
bido a la limitada capacidad de penetración del agua de mar.

Analogías

El cañón es un buen análogo de los contenedores diseñados por Suecia y
Finlandia para alojar el combustible gastado, porque el cañón tiene un con-
tenido en cobre muy alto (96.3%), con un 3.3% de Sn y un 0.5% de Fe. Las
arcillas marinas se pueden también aproximar a un análogo de la bentonita
que rodea al contenedor, porque la arcilla marina, está compuesta funda-
mentalmente por montmorillonita saturada en agua. El cañón del Kronan su-
ministra información acerca del tipo de corrosión sufrida por el cobre dentro
de una matriz arcillosa con propiedades oxidantes. Sin embargo, es conve-
niente señalar la ausencia de radionucleidos y carga térmica en el estudio de
este análogo.

Esta pieza es, en términos generales, un buen análogo aunque hay impor-
tantes diferencias con lo esperable en un sistema de almacenamiento, tales co-
mo la composición y compactación de la arcilla y la composición del agua
retenida. No obstante, el perfecto conocimiento de la edad del enterramiento
hace que sea una valioso análogo.
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La mínima corrosión sufrida por el cañón incrementa la conveniencia del co-
bre como material para el contenedor. La corrosión de un contenedor de cobre
podría ser menor debido a las condiciones del sistema de almacenamiento donde
va a ir alojado (más reductoras que oxidantes ), circunstancia que no ocurre en el
cañón donde el ambiente era mucho más severo y estaba más favorecida la corro-
sión. También se supone que el cobre con el que va a ser fabricado el contenedor,
será un cobre de mejor calidad, sin inclusiones.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas

En el ejemplo del cañón, además de las analogías posibles sobre la durabili-
dad y longevidad del cobre, han podido estudiarse (al menos en parte) algunas
posibles interacciones del material arcilloso de la barrera bentonítica con los pro-
ductos de corrosión del metal del contenedor (Pearcy y Murphy, 1991; y Miller
et al., 2000). Las principales aportaciones de estos estudios a la evaluación de la
seguridad y a la comunicación al público son las siguientes:

• Estudio de la corrosión sufrida por un metal en un entorno marino. Los
productos de corrosión observados incluían Cu2O y Fe3O4, lo cual confir-
ma un ambiente oxidante.

• Evidencia de fenómenos de difusión de elementos metálicos. Se observó que
el cobre del cañón había difundido 4 cm en la arcilla del lecho marino, con
la consiguiente reducción del contenido en cobre en la superficie del cañón

• Aportación de datos cuantitativos: Velocidad de corrosión =  0.15 µm/año.
• Ilustración a audiencias no técnicas del concepto sueco de AGP y de la se-

guridad del contenedor de cobre considerado en dicho concepto, consti-
tuyendo uno de los ejemplos incluido en la exhibición flotante que realiza
SKB todos los veranos a bordo del barco Sigyn. 

2.1.2. Clavos romanos de Inchtuthill (UK)

Descripción del hallazgo

La fortaleza legionaria de Inchtuthill, en la localidad de Perthshire (Escocia),
era la más septentrional durante el Imperio Romano. Dicha fortaleza fue rápida-
mente abandonada por los romanos en el 87 a.C. poco después de su construc-
ción, en su retirada hacia tierras más hacia el sur (figura In-1). En un intento de
esconder los objetos de metal que había en esta fortaleza, para evitar que cayeran
en manos enemigas, enterraron 875.000 clavos en un hoyo de 5 metros de pro-
fundidad y después lo taparon con 3 metros de tierra compacta. El tamaño de los
clavos variaba entre 6.35 y 38 cm. Estos clavos permanecieron enterrados hasta el
año 1950 cuando la fortaleza fue excavada y los clavos desenterrados.
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Estudio del análogo

Cuando, en 1950, el enterramiento fue descubierto, se constató que los clavos
más internos habían permanecido prácticamente intactos, mientras que los situa-
dos en las zonas externas presentaban rasgos de evidente oxidación. Estas obser-
vaciones se atribuyeron al hecho de que los clavos de la zona externa habían
actuado como “filtro”, al retirar por oxidación todo el oxígeno libre presente en el
medio, impidiendo de esta forma que afectara al resto de los clavos (Angus et al.,
1962). En estos clavos se encuentran las mismas tasas de corrosión obtenidas a par-
tir de análogos naturales (entre 0.1 y 10 micras al año; ver Bühl y Disko).

La secuencia de fabricación de los clavos, propuesta por Angus (1962) es la
siguiente:

• Fabricación del bloque metálico.
• Consolidación del bloque metálico por calentamiento y forja por martilleo

para expulsar la escoria y partículas soldadas.
• Forja en caliente de los clavos.
• Fabricación de la cabeza

Los clavos encontrados se clasificaron en seis tipos diferentes (figura In-2),
ateniéndose a su tamaño, forma de la cabeza, y la sección transversal de los mis-
mos Aunque todos los clavos eran de acero, presentaban muchas heterogeneida-
des en su composición, fundamentalmente en cuanto al contenido en carbono.
Sin embargo, ninguna de las composiciones o tamaños de los clavos muestra al-
guna correlación con el grado de corrosión.
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Todos los clavos presentaban alguna corrosión en superficie, pero el grado de
corrosión estaba controlado por la localización de los clavos en la acumulación.
Los clavos del interior de la acumulación, mostraban una mínima corrosión, limi-
tándose ésta a la formación de una capa pasiva, mientras que los clavos del exte-
rior, y en particular los que estaban en la cima, el grado de corrosión había sido
tan intenso, que se había formado una gran capa de óxido de hierro. Esta capa,
probablemente habría tenido una baja permeabilidad hidráulica y dicha situación,
combinada con el oxígeno consumido para la formación de la capa de óxidos de
los clavos más externos, aseguraron que se mantuvieran las condiciones anaero-
bias en el centro de la acumulación.

En algunos clavos se podía apreciar una corrosión localizada (corrosión
por picadura). No hay información acerca de la localización de los clavos que
presentaban este tipo de corrosión en la acumulación, y no ha sido cuantifi-
cado el factor de picadura. Pudiera ocurrir que la corrosión por picadura es-
tuviera influenciada por la composición de hierro. Es de reseñar que los
clavos que tenían un contenido en carbono mayor eran los de mayores di-
mensiones, pero sin investigaciones más detalladas, esto resulta una especu-
lación. En conclusión, está claro que la velocidad de corrosión de los clavos
exteriores fue más rápida en esas condiciones oxidantes, pero el exceso de
hierro aseguró una velocidad de corrosión insignificante en el interior de la
acumulación durante 2000 años.
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Figura In-2.
Fotografía
mostrando los seis
tipos de clavos
encontrados en
Inchtuthill.
(Tomado de Angus
et al., 1962).
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Analogías

Esta situación en Inchtuthill puede ser considerada en términos generales una
analogía de la conducta del acero y del hierro en un AGP de RAA. Sin embargo,
este análogo no esta completo porque las condiciones en Inchtuthill, fuertemente
oxidantes con un elevado flujo de agua, son mucho más agresivas que las condi-
ciones reductoras y de bajo flujo de agua esperadas en un sistema de almacena-
miento. Sin embargo, cualitativamente se puede concluir para este análogo que,
donde hay grandes volúmenes de acero en un sistema de almacenamiento, gran
parte del acero presente puede no verse afectado por la corrosión. Hubiera sido
útil mas información cuantitativa (por ejemplo Eh, pH y química de las aguas sub-
terráneas) pero no hay que olvidar que la excavación de Inchtuthill no se enfocó
desde el punto de vista del estudio de un análogo arqueológico y, por tanto, estos
datos no se tomaron.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas

Las principales aportaciones de estos estudios a la evaluación de la seguridad
y a la comunicación al público son las siguientes:

• Estudio de la corrosión del acero, en condiciones donde hay una gran
abundancia del metal. Se ha observado, que cuando hay una gran abun-
dancia del metal, como es en el caso que nos ocupa, gran parte del metal
puede no verse afectado por la corrosión.

• Datos técnicos: Se realizaron estudios de la composición de los clavos, y me-
didas de dureza Vickers en distintas zonas de los clavos. No se han reali-
zado medidas ni de las variables geoquímicas del terreno circundante al en-
terramiento ni se ha cuantificado la velocidad de corrosión.

• Análogo facil de comunicar a audiencias no técnicas, ya que al interés
histórico se une el hecho de ser un tipo de material con el que el público
está muy familiarizado.

2.1.3. Santorini (Grecia)

Descripción del hallazgo

La erupción del volcán Stronghyle en el año 1645 a.C. (Hammer et al., 1987)
enterró una ciudad Minoica bajo los productos volcánicos, en lo que ahora es la
península Akrotiri en la isla de Thera (Santorini). Este acontecimiento condujo a
la formación de una caldera con un área de 83 km

2
y una profundidad de entre

600 y 800 m (Watkins et al., 1978). En el emplazamiento Minoico quedaron en-
terrados múltiples artefactos y materiales de todo tipo.

El estudio ha consistido en observar la corrosión sobre todo en los materiales
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de bronce enterrados en un ambiente no saturado (similar al de Yucca Mountain).
La corrosión observada en esos objetos indicaba que se había perdido un tercio de
su masa. Los autores no dieron valores cuantitativos de velocidad de corrosión pe-
ro es evidente, por comparación con otros análogos, que la corrosión en Santorini
ha sido mucho más rápida que en otros ambientes de enterramiento.

La pérdida de metales por corrosión ha formado una pluma contaminante
en las cenizas volcánicas adyacentes y esta información se ha usado para com-
probar códigos de transporte de elementos traza (Murphy et al., 1997). La com-
paración de la distribución de contaminantes medida y predicha por los modelos
tuvo bastante éxito, apoyando así la confianza en los modelos de evaluación de
la seguridad (Murphy y Pearcy, 1996; Murphy et al., 1997). Sin embargo, existen
algunas diferencias entre las cenizas de Santorini y las tobas de Yucca Mountain,
particularmente en cuanto a la porosidad y permeabilidad, y por tanto, la inter-
pretación de este análogo y sobre todo la extrapolación de sus resultados ha de
hacerse con prudencia.

Este emplazamiento y, más concretamente, la migración elemental producida
por la alteración hidrotermal postvolcánica podría ser considerado análogo de los
procesos esperables en el sistema de almacenamiento propuesto en Yucca
Mountain, debido a las siguientes características:

• Los artefactos arqueológicos constituyen fuentes puntuales bien conocidas
para la dispersión de elementos traza.

• El periodo de 3600 años transcurrido desde la erupción hasta la actualidad
se corresponde bien con el marco temporal de interés en la evaluación de
los AGP de RAA. 

• Los tipos de roca (incluyendo las mineralogías de alteración) que encierran
este emplazamiento arqueológico son similares a las de Yucca Mountain. 

• El clima y la hidrogeología de ambos emplazamientos son bastante similares.
• El uso de este análogo está enfocado directamente al estudio de la durabi-

lidad y longevidad de algunos metales (sobre todo cobre) en ambientes no
saturados y al estudio de los procesos de transporte y retardo elemental en
materiales volcánicos (Pearcy y Murphy, 1991; Miller et al., 2000).

2.1.4. Sarcófago de Tournai (Bélgica)

Introducción

En el Sarcófago de Tournai, construido en plomo, se estudian los cambios su-
fridos por este metal a lo largo de su enterramiento. Aunque los materiales can-
didatos para la fabricación del contenedor más ampliamente estudiados son el
acero al carbono y el cobre, los resultados del estudio de esta pieza son de utili-
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dad para conocer el efecto de los productos de corosión en la protección del me-
tal y el comportamiento mecánico de contenedores metálicos.

Descripción del hallazgo

Un sarcófago de plomo galo-romano, enterrado a finales del tercer siglo de
nuestra era (280-300 d.C.), se localizó en 1989 en la ciudad belga de Tournai (fi-
gura To-1). El buen estado de conservación de la pieza es debido a la presencia de
una capa de productos de corrosión (óxidos y carbonatos de plomo) que, una vez
formados, protegen el metal de la acción posterior de los posibles agentes quími-
camente activos.

Estudio del análogo

El 15 de febrero de 1989, un equipo de arqueólogos que investigaban en la
ciudad de Tournai descubrió un sarcófago de plomo muy bien conservado. Al
mes siguiente al descubrimiento de la pieza se procedió al estudio de la misma y
de su estado de conservación.

El sarcófago estaba compuesto por dos piezas: la cuba y la tapa (figura To-2).
La cuba está formada de una lámina de plomo de 6 a 9 mm de espesor, desmenu-
zada y plegada en forma de arcón (largo=188,5-190,5 cm; ancho=38,5-40 cm; al-
to=32-33,5 cm). La unión de las paredes está realizada por soldadura mediante
plomo-zinc. La tapa se fabricó de la misma manera, pero el trabajo fue más tosco
que en el caso de la cuba, porque el pliegue que se encuentra en los bordes no es-
tá centrado, con lo que se observa una forma irregular en la tapa de dicha cuba.
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El sarcófago contiene el cuerpo de un hombre, así como un vaso, una taza y
unas cincuenta piezas de bronce. Enterrado dentro de una formación de depósi-
tos aluviales cuaternarios, el sarcófago nos ofrece una aplicación muy limitada: el
mal recubrimiento de la cuba deja entrever las deformaciones mecánicas provo-
cadas por la acumulación de tierra sobre la pieza, junto a los diversos defectos de
fabricación que han provocado la aparición de fisuras y perforaciones.

Dentro del ambiente arenoso-arcilloso en el que ha sido encontrado, el
sarcófago ha estado sometido a presiones hidrostáticas importantes que han
provocado la entrada de sedimentos en el interior de la cuba. Las estructuras
sedimentarias identifican 5 grandes períodos de inyección bajo presión, proba-
blemente asociados a inundaciones que han hecho elevar el nivel local del acuí-
fero (situado normalmente próximo a 7 m por debajo de la cuba del sarcófa-
go). En cuanto al plano mecánico, el relleno rápido del sarcófago le confirió
una mayor resistencia frente a la deformación.

Químicamente, el sarcófago está constituido por plomo metálico, protegi-
do por una capa externa de productos de corrosión: óxidos y carbonatos de
plomo (PbO y PbCO3). En las capas internas del sarcófago además de los óxi-
dos y carbonatos, aparecen fosfatos de plomo. La formación del óxido de plo-
mo[98], se une a la precipitación de carbonato de plomo, por la reacción del
plomo metálico con las aguas freáticas ricas en carbonatos (substratos carboní-
fero-calcáreos). La formación de fosfato de plomo en la cara interna de la cu-
ba, es debida probablemente a una reacción química entre el plomo y los iones
fosfuro del cuerpo en descomposición.
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Figura To-2. Corte
transversal
esquemático del
sarcófago de
Tournai.

[98] Producto habitual de corrosión de los objetos arqueológicos de plomo enterrados en un marco microairea-
do.
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De manera general, los productos de corrosión forman una coraza de pro-
tección bastante homogénea, que preserva al plomo metálico de ataques poste-
riores. Hay que constatar el buen estado de conservación de la pieza, enterrada
hace 1700 años en un ambiente bastante permeable y regularmente sometido a la
acción de aguas freáticas químicamente activas.

Analogías

El estudio llevado a cabo sobre el sarcófago de Tournai, permite comprender
los procesos de corrosión que afectan a una parte del metal enterrado en un en-
torno geológico relativamente permeable, microaireado y periódicamente satura-
do por el acuífero local.

La aparición de productos de corrosión de plomo, principalmente óxidos y
carbonatos (PbO y PbCO3), contribuyen de manera importante a la conservación
del sarcófago, por la formación de una capa protectora superficial.

Si bien el plomo no se emplea como recubrimiento protector para residuos ra-
diactivos de alta actividad, este estudio (el sarcófago de Tournai lo atestigua), de-
muestra que los productos de corrosión de un recipiente metálico pueden contribuir
a mantener íntegramente el recipiente durante un largo período de tiempo.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas

Las principales aportaciones de estos estudios a la evaluación de la seguridad
y a la comunicación al público son las siguientes:

• Estudio de la corrosión de un metal enterrado en un ambiente permeable,
microaireado y periódicamente saturado en agua.

• Evidencia de deformación por presiones externas, provocando la entrada
de sedimentos al interior del sarcófago. El relleno rápido del sarcófago le
confirió una mayor resistencia frente a la deformación.

• Aislamiento del metal por la formación de una capa protectora de produc-
tos de corrosión, que actúan de barrera química frente a la acción de
agentes externos, evitando el deterioro del material.

• Datos técnicos: Productos de corrosión: PbO, PbCO3 y Pb3PO4.
• Análogo de impacto para la opinión pública. 

2.1.5. Piezas arqueológicas metálicas en estudio en España

El programa español para el almacenamiento de residuos radiactivos con-
templa como material a utilizar para la construcción del contenedor el acero al
carbono. Desde 1998 el grupo de investigación de Tecnología Mecánica y
Arqueometalurgia de la Universidad Complutense de Madrid, trabaja con EN-
RESA en el campo de los análogos arqueológicos. Los cuatro grupos de piezas
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arqueológicas metálicas que se presentan a continuación (Barra y clavos de
Trespaderne, Clavo de las Matillas, Clavo de Mijangos y Clavos de Cerro
Muriano) están en estudio en dicho programa.

Se estudia la evolución del acero a lo largo de siglos de enterramiento, con la
consiguiente variación de sus características químicas y propiedades mecánicas,
para poder prever en un futuro a largo plazo el comportamiento de un material
puesto en servicio al día de hoy.

En el fenómeno de la corrosión de un metal enterrado influye de forma de-
terminante el tipo de acero y el tratamiento al que fue sometido durante su fabri-
cación y posterior conformación mecánica. En todos los yacimientos se han
obtenido variables fisico-químicas del terreno circundante a la pieza, determinan-
tes para cuantificar la velocidad de corrosión del metal.

El excelente estado de conservación que presentan las piezas y el hecho de
conocer las variables físico-químicas del terreno que las rodea, permiten el estu-
dio de estos materiales como potenciales análogos del contenedor de almacena-
miento de residuos radiactivos.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas

Las principales aportaciones de estos estudios a la evaluación de la seguridad
y a la comunicación al público son las siguientes:

• Estudio de la influencia del entorno geoquímico en la corrosión de un me-
tal enterrado. Las variables geoquímicas del terreno circundante son deter-
minantes en la velocidad de corrosión de un material enterrado.

• Evidencia de cambios microestructurales, debido al fenómeno denomina-
do envejecimiento microestructural, con la consiguiente variación de las
propiedades mecánicas y la resistencia a la corrosión del metal.

• Evidencia de procesos microbiológicos, en forma de corrosión bacteria-
na, debido al alto contenido en sulfatos y materia orgánica del terreno
circundante.

• Existencia de fenómenos de difusión y sustitución catiónica en la capa de óxido.
• Aportación de datos cuantitativos: Las velocidades de corrosión estimadas 

oscilan desde 0,16 µ/año en los clavos de Cerro Muriano, a valores de 
0,99 µ/año en los clavos de Mijangos, o 1.1 µ/año en la barra de Trespaderne.

Barra y clavos de Trespaderne (España)

Descripción del hallazgo
Las piezas en cuestión son una barra de acero y dos clavos encontrados en

Trespaderne (Burgos), en la cota más baja del valle de Santillán, en la orilla de la
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carretera N-629 y del río Ebro (figura Tr-1) en lo que se ha interpretado como una
necrópolis visigoda. Se han datado como de finales del siglo IV.

La barra es de forma prismática y grandes dimensiones y presenta un buen
estado de conservación, quedando aún gran parte del metal original. Se trata de
un producto bien elaborado por forja en caliente, con una forma muy cuidada en
cuanto a homogeneidad dimensional, de lo que se deduce que no se trata de un
producto primario, sino de un objeto de diseño para una utilización muy particu-
lar y calculada.

Los dos clavos son de acero y de cabeza plana y presentan un estado de con-
servación bastante bueno. Uno de los clavos era bastante homogéneo en cuanto a
su estructura, mientras que el otro clavo presentaba variaciones más importantes.

Estudio de los análogos

Estudio de la barra
En las herrerías, tras la reducción del mineral y posterior afino de la torta obte-

nida mediante martilleo, se obtenía un lingote de metal bruto, que posteriormente
era troceado para la fabricación de diversos objetos, como utensilios de labranza y
armas. De aquí partió en su día esta elaborada pieza de grandes dimensiones (31.6 x
2.2 x 1.1 cm.), forma prismática, y con un peso de 698.68 g (Figuras Tr-2 y Tr-3).

En la pieza, la distribución de carbono es bastante heterogénea, oscilando en-
tre un 0.1% y un 0.6% en peso, según la zona. Se observan regiones en las que la
ferrita es la fase mayoritaria, mientras que en otras es minoritara.
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geográfica del
yacimiento de

Trespaderne 
indicada por una 

flecha.
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Aparecen impurezas de morfología alargada (silicatos mixtos de calcio, mag-
nesio y manganeso) a consecuencia del proceso de forja en caliente. La pieza pre-
senta a su vez una delgada capa de óxidos, porosa y con presencia de grietas. Los
poros se encuentran rellenos de sustancias de aspectos cristalino, con una compo-
sición mayoritaria de óxidos de calcio, provenientes del terreno circundante. La ve-
locidad de corrosión en esta barra se sitúa en torno a 1,1 µm/año. En su conjunto
la barra presenta un buen estado, conservando gran parte del metal original. El ma-
terial encajante en el que fue hallada la pieza es un relleno cuaternario aluvial.

Desde el punto de vista geoquímico este yacimiento presenta como variables
físico-químicas más importantes las siguientes: pH = 8,9; porosidad (%ε) = 34,5;
carbonatos (ppm CO2) = 36,3; humedad (% peso) = 19; materia orgánica (% en
peso) = 9; sulfatos (ppm SO2) = 572; y cloruros (ppm) = 90.

Debido al alto contenido en sulfatos y materia orgánica, del terreno circun-
dante a la pieza, se ha detectado corrosión bacteriana, minimizando ésta los demás
procesos de corrosión. Así mismo se ha observado el fenómeno de envejecimiento
microestructural, que consiste en un cambio en la estructura del metal con el paso
del tiempo que conlleva una serie de variaciones de sus propiedades mecánicas
(dureza, resistencia mecánica y elasticidad) y de su resistencia a la corrosión.
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Figura Tr-2. Barra
de Trespaderne.

Figura Tr-3. Corte
transversal de la
barra.
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Las diferentes condiciones oxidantes o reductoras del entorno geoquímico en
el que se encuentra la pieza, dan lugar a la existencia de una variación en la rela-
ción hierro-oxígeno dentro de las capas de óxido de hierro. Esto se refleja en una
diferencia de coloración con luz polarizada, que corresponde a diferentes este-
quiometrías en los óxidos.

Los análisis puntuales realizados por Difracción de Rayos X y Microsonda
Electrónica permiten observar que en la región del óxido de hierro que se en-
cuentra en contacto con los cuarzos asimilados del suelo, la concentración en sili-
cio es anormalmente alta, mientras que en el interior del cuarzo en contacto con
el óxido de hierro, el contenido en hierro también lo es. Este hecho implica la
existencia de difusión de átomos de hierro hacia el interior del cuarzo y de silicio
hacia el óxido de hierro[99].

Estudio de los clavos
El primer clavo (figura Tr-4) presenta una microestructura bastante homogé-

nea, con un porcentaje en peso de carbono que oscila entre el 0,6 y el 0,7 % (cer-
cano al eutectoide). Los procesos de recristalización durante el enfriamiento, tras
el proceso de forja en caliente, han dado lugar a una diferencia en cuanto al ta-
maño de grano en distintas zonas de la pieza. Se observa un deterioro de las lá-
minas de perlita debido a los procesos de envejecimiento.

El material encajante en el que fue hallada la pieza es un relleno cuaterna-
rio aluvial. Y las características físico-químicas son las mismas que en el caso de
la barra.

La composición general, en carbono, del segundo clavo se sitúa alrededor
del eutectoide, o ligeramente hipereutectoide –contenido en carbono mayor
del 0,8% en masa-, exceptuando una delgada franja central en la que la com-
posición se corresponde con la de un acero hipoeutectoide –contenido en car-
bono menor del 0,8% en masa-.

Los dos clavos presentan impurezas de forja, identificadas mediante
Microscopía Electrónica de Barrido, resultando en su mayoría ferrosilicatos,
producto de la conformación mecánica a la que fue sometido el metal durante
la fabricación de los clavos. Se puede observar el frente de avance del óxido pe-
netrando a través de los granos de perlita. Se observan diferentes detalles, tan-
to de la zona de contacto del metal con el óxido, como de las diferentes capas
de óxido de hierro formadas. Así mismo las diferentes tonalidades de las capas
de óxido observadas son debidas a los distintos porcentajes hierro-oxígeno. Se
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[99] Hay que indicar que, aunque en menor medida, también se detecta difusión de átomos de aluminio, calcio
y magnesio, fundamentalmente.
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observa también la tendencia de las formaciones de óxidos a conservar la mor-
fología granular típica del metal original.

También se aprecian los fenómenos típicos del crecimiento de la capa de co-
rrosión, una parte con el metal sin atacar, seguido de una delgada capa en la que
el óxido está penetrando a través de los granos metálicos. A continuación, se apre-
cia una capa bastante homogénea de óxido de hierro y, por último, una externa
en la que aparecen grietas, poros e inclusiones propias del terreno. 

En uno de los poros del óxido se encuentra depositada una sustancia identi-
ficada como un compuesto de calcio. En otro poro del óxido, próximo a la pun-
ta, aparecen en las paredes unas estructuras con morfologías idiomorfas y
laminares, identificadas como nódulos de óxidos de hierro.

Al igual que en la Barra, descrita anteriormente, se ha detectado corrosión
bacteriana y se ha observado el fenómeno de envejecimiento microestructural.

Un examen detallado de la microestructura permite observar los fenómenos
derivados del envejecimiento estructural, desde la precipitación de carburos de
hierro en el interior del grano ferrítico, hasta el escalonamiento y globulización de
la cementita de las lagunas perlíticas. La velocidad de corrosión en estas piezas se
ha situado en torno a un valor de 0.70 µm/año.

Clavo de las Matillas (España)

Descripción del hallazgo
El clavo objeto de este estudio se descubrió en una excavación de urgencia en

el yacimiento de Las Matillas (Alcalá de Henares, Madrid, figura Mt-1), en el cual
se localizaron varias tumbas de la época romana (siglos II y III d.C.), siendo la mas
significativa una sepultura construida con grandes planchas de arcilla, de 2-3 cm
de grosor, tanto sus laterales como su cubierta superior. 

Figura Tr-4.- Corte
longitudinal de
uno de los clavos
perteneciente al
yacimiento de la
Boca 2 del túnel,
Trespaderne
(Burgos). Ataque:
Nital 4%, 15 s.
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La tumba se encontraba a 26 cm de profundidad, respecto al horizonte del
terreno. La cubierta superior de arcilla que se encontraba fracturada y hundida,
era de mayor tamaño que el receptáculo de la sepultura, por lo que cubría parte
de la tierra contigua al enterramiento. El clavo objeto de este estudio, se encon-
traba en la parte exterior de dicha sepultura, a unos 10 cm de la pared de la tum-
ba, en la esquina inferior izquierda, y también estaba cubierto por restos de la
cubierta de arcilla.

Estudio del análogo
La pieza en estudio se trata de un clavo bastante mineralizado, con restos de

madera adherida al óxido. La pieza presenta unas dimensiones de 8.4 cm de lar-
go y 0.8 cm de diámetro, con una masa de 22.06 gr.

El yacimiento de Las Matillas presenta como variables geoquímicas más im-
portantes: pH = 9.1; porosidad (%ε) = 10.84; carbonatos (ppm CO2) = 26.34; hu-
medad (% peso) = 2; materia orgánica (% en peso) = 0.45; sulfatos (ppm SO2) =
605; y cloruros (ppm) = 125.

En el estudio realizado en la parte externa del corte transversal, se aprecian
elementos de diferente morfología, entre los que destacan tres: una gran masa 
ideomórfica que ocupa la parte derecha, una serie de cavidades en la que se en-
cuentran unos pequeños cristales en la parte central y por último, una formación
de óxidos dispuestos en bandas ocupando la parte izquierda.

El análisis mediante EDS de la estructura ideomórfica indica que se trata de
un silicato de aluminio y potasio (Ortosa). Los óxidos de hierro identificados, po-
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geográfica del
yacimiento

indicada por una
flecha.
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seen diferentes estequiometrías (proporciones diferentes de hierro y oxígeno), es
decir existen diferentes óxidos de hierro (tabla Mt-1).

Los análisis efectuados indican también la existencia de calcio, lo que parece
sugerir que algunos átomos de hierro han sido sustituidos por átomos de calcio en
la correspondiente red cristalográfica. También se han observado inclusiones de
diferentes sustancias propias del terreno circundante.

La gran mineralización sufrida por esta pieza, se podría explicar por la alta
concentración de iones cloruro y sulfato presentes en el medio circundante, sobre
todo la presencia de altas concentraciones de ion sulfato son determinantes para
que el electrolito formado sea muy conductor.

Clavo de Mijangos (España)

Descripción del hallazgo
Esta pieza es un clavo de acero de 7.52 g. de peso y con unas medidas de 4.4

cm. de longitud por 1 cm. de diámetro, en una necrópolis visigoda.(una sepultu-
ra del yacimiento de la Ermita de Santa María de Mijangos, Burgos) de finales del
siglo V d.C. (figura Mi-1).
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OXÍGENO (%) 46.936 42.793 47.668 52.390 42.455 46.945 42.243 11.679 65.228

HIERRO (%) 53.064 57.206 52.331 47.584 57.544 53.054 57.756 88.334 34.209

1 2 3 4 5 6 7 8 9
Tabla Mt-1.
Relaciones hierro-
oxígeno en
distintos puntos
de la muestra

Figura Mt-2.
Cortes
longitudinal y
transversal de la
pieza MAT(S08)-
02. Yacimiento de
Las Matillas
(Alcalá de
Henares, Madrid).
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Estudio del análogo
La pieza en cuestión se encuentra bastante mineralizada (figura Mi-2), con-

servando dos zonas de metal original dispuestas a ambos lados del eje central del
clavo, siendo la composición y estructura de ambas zonas diferentes.

• La banda metálica izquierda presenta una estructura ferrítica, con un bajo
contenido en carbono (inferior al 0,1% en peso). Se observa la presencia de
impurezas de forja, de color oscuro y morfología alargada, alineándose en
la dirección de la forja.

• La banda metálica derecha corresponde a un acero de composición total-
mente diferente. Es un acero perlítico, mucho más rico en carbono, con una
composición entre el 0,6 y el 0,7% de carbono, cercana al eutectoide.
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Figura Mi-1.
Situación

geográfica del
yacimiento

indicada por una
flecha.

Figura Mi-2.
Corte tranversal

del clavo,
mostrando la

mineralización
del 

mismo.
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La morfología del clavo, con dos aceros de diferente composición, parece in-
dicar que la pieza fue fabricada forjando dos materiales de distinta procedencia.
Hay que tener en cuenta que las características exigidas a un clavo de este tipo no
son especialmente altas, por lo que resulta común aprovechar los retales existen-
tes en la herrería. Las impurezas ocluidas en el metal, producto del proceso de
forja, se observan en varias zonas de la pieza. 

La parte externa del clavo aparece totalmente oxidada, mostrando restos de
madera adheridos. Los análisis del óxido de hierro permiten afirmar que la parte
externa corresponde a Fe3O4, mientras que la zona interior más en contacto con
el metal, se identifica con el Fe2O3. Se ha evidenciado también la presencia de si-
licatos provenientes de la interacción con el terreno.

Un examen detallado de la microestructura permite observar los fenómenos
derivados del envejecimiento estructural, desde la precipitación de carburos de
hierro en el interior del grano ferrítico, hasta el escalonamiento y globulización de
la cementita de las lagunas perlíticas. La velocidad de corrosión en esta pieza ha
sido de 0,995 µm/año.

El material encajante en el que fue hallada la pieza es un suelo de tipo arci-
lloso. Desde el punto de vista geoquímico este yacimiento presenta como varia-
bles físico-químicas más importantes las siguientes: pH = 8.99; porosidad (%ε) =
34.94; carbonatos (ppm CO2) = 40; humedad (% peso) = 9; materia orgánica (%
en peso) = 1.29; sulfatos (ppm SO2) = 450; y cloruros (ppm) = 75.

Clavos de Cerro Muriano (España)

Descripción del hallazgo
El Complejo Arqueológico de Cerro Muriano (Córdoba) se encuentra en la

población del mismo nombre, situada en la Sierra de Córdoba, a unos 16 Km de
la capital (figura CM-1). Dentro de este complejo se están realizando actualmen-
te varias excavaciones en diferentes enclaves. Se han estudiado diversas piezas, eli-
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Figura CM-1.
Situación
geográfica del
yacimiento de
Cerro Muriano
indicado con una
flecha.
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giendo como más representativas dos clavos, uno localizado en el yacimiento de
Las Mochas, que es una necrópolis romana del siglo I a.C y otro en el yacimiento
del Cerro de la Coja, poblamiento de distintas civilizaciones, que abarcan desde
el Calcolítico (III milenio a.C.) hasta el periodo árabe califal.

La primera pieza es un clavo encontrado en el paraje conocido como Las
Mochas, en una zona con abundante vegetación y suelo pedregoso, donde han apa-
recido varias sepulturas de origen romano. Su estado de conservación es bueno,
presentando una escasa corrosión y destacando la presencia de una fisura interior.

La segunda pieza, también un clavo, se recogió en el Cerro de la Coja, concre-
tamente en una cata arqueológica a unos 50 cm de profundidad. La pieza presenta
una fractura abierta al exterior, que se inicia cerca de la punta y que se prolonga has-
ta la cabeza; se encuentra en buen estado, conservando gran parte del metal original.

Estudio del análogo
Clavo de Las Mochas
El estado de conservación de este clavo es bastante bueno, habiendo sufrido poca

corrosión. La figura CM-2 muestra diversos cortes metalográficos, en los que se apre-
cia una delgada capa de óxidos. La pieza esta formada por dos zonas claramente dife-
renciadas, en cuanto al contenido en carbono. La zona central, en sentido longitudinal,
presenta un menor porcentaje en carbono (aproximadamente del 0.2% en peso) que
las zonas externas (de composición ligeramente eutectoide, con 0.8% en peso).

Esta diferencia en porcentaje en carbono, se deriva, o bien de un proceso de
forja realizado a partir de dos aceros de diferente composición, o bien de un pro-
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ceso de cementación. En ambos casos se consigue un núcleo tenaz, con mejores
propiedades de dureza y resistencia en la zona externa de la pieza. 

El tipo de suelo en donde fue hallada la pieza es de tipo ranker. Desde el punto
de vista geoquímico este yacimiento presenta como variables físico-químicas más im-
portantes las siguientes: pH = 5,7; porosidad (%ε) = 17,51; carbonatos (ppm CO2)
= 18,85; humedad (% peso) = 6; materia orgánica (% en peso) = 1,5; sulfatos (ppm
SO2) = 1022; cloruros (ppm) = 130. Velocidad de corrosión = 0,5 µ/año.

El proceso de forja empleado durante la fabricación de la pieza ha dejado
ocluidas en el interior de la estructura metálica, una serie de impurezas de forja,
identificadas como silicatos alumínico-potásicos. Las impurezas de forja situadas
en la parte exterior del material original, se encuentran actualmente rodeadas de
los óxidos formados por el proceso de corrosión.

Clavo del Cerro de la Coja
La pieza localizada en este yacimiento es un clavo que presenta un estado de con-

servación bastante bueno, con una gran grieta pasante situada sobre el plano corres-
pondiente al corte transversal (figura CM-3). La microestructura, al igual que la pieza
anterior, es bastante heterogénea, con diferentes composiciones y morfologías perlíticas.

El material encajante en el que fue hallada la pieza es también un suelo de ti-
po ranker aunque con características físico-químicas ligeramente distintas al caso
anterior: pH = 8,5; porosidad (%ε) = 19,9; carbonatos (ppm CO2) = 26,34; hu-
medad (% peso) = 2,5; materia orgánica (% en peso) = 0,3; sulfatos (ppm SO2) =
786; cloruros (ppm) = 115. Velocidad de corrosión = 0,16 µ/año.

La zona exterior de la cabeza del clavo presenta una estructura ferrítica con un
bajo contenido en carbono (menor al 0.1% en masa). La zona interior de la cabeza
muestra un estructura ferrítica con lagunas de perlita en los límites de grano. El con-
tenido en carbono es ligeramente mayor, oscilando entre el 0.1-0.2 % en masa. La
zona central del clavo presenta un porcentaje en carbono en torno al 0.4 % en ma-
sa, con un mayor contenido en perlita. La zona del clavo correspondiente a la pun-
ta, presenta una estructura totalmente diferente. La cementita se encuentra
parcialmente globulizada, habiéndose perdido la típica estructura laminar. Esta es-
tructura es la lógica consecuencia de un acusado proceso de forja.

La fabricación del clavo mediante forja, ha dejado ocluidas una serie de
impurezas, identificadas como silicatos mixtos de aluminio, calcio, hierro y
manganeso. 

El envejecimiento estructural sufrido por la pieza deriva en un aspecto glo-
bulizado de la cementita presente en las colonias perlíticas de la zona interna de
la cabeza del clavo.

En cuanto a los óxidos formados hay que distinguir entre el proceso de oxi-
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dación que se produce en la parte externa del calvo y el que se ha originado en la
fractura interna. Se han detectado morfologías totalmente distintas de los produc-
tos de corrosión de la parte externa del clavo y los originados en la grieta interna.

2.1.6. Otros análogos metálicos

Aunque los ejemplos de análogos descritos resultan muy ilustrativos, hay que
tener en cuenta que la composición de estos objetos es bastante distinta a la del
contenedor y el ambiente es generalmente oxidante en lugar de reductor. Además
los artefactos se manufacturaron según procesos distintos y esto puede tener tam-
bién impacto en la velocidad de corrosión.

Con respecto a los estudios sobre picaduras, se han llevado a cabo análisis
(Bresle et al., 1983; Mattsson, 1983) en materiales distintos y de distintas edades
(monedas y vasos romanos, objetos de la edad de bronce, monedas del siglo XVII,
placas conductoras de la luz enterradas, y fragmentos de cobre nativo). Todas las
muestras (excluyendo el metal nativo) indicaban factores de picadura de menos
de 3, y en el metal nativo de 2 a 6. Estos valores son similares a los usados en la
evaluación de la seguridad (2 en SKB, 1992; y 5 en Vieno et al. 1992).

La corrosión por picadura inducida microbiológicamente se ha observado
en tuberías de suministro de agua en condiciones oxidantes (Bremer y Geesey,
1991) y en esos casos se ha encontrado que la delgada capa desarrollada sobre
el cobre era importante como factor controlador de los procesos de corrosión.
Este proceso puede estar relacionado con la corrosión de los contenedores de
cobre que se han oxidado debido a la entrada de oxidantes por la radiólisis del
agua, aunque la viabilidad de microbios en el ambiente de un sistema de alma-
cenamiento está limitada.
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2.2. Análogos arqueológicos del cemento y el vidrio

Hormigones y cementos
Los hormigones y cementos se usarán en el campo próximo de todos los di-

seños de AGP, donde estarán presentes en: soportes de rocas y refuerzos en mu-
chas excavaciones de sistemas de almacenamiento, como sellos y precintos de
pozos y túneles. Los mayores volúmenes de estos materiales se encontraran en los
almacenamientos de residuos de media y baja actividad, donde se usan como ma-
triz solidificada para algunos residuos, y en las estructuras reforzadas de hormi-
gón tales como silos y cubetos, como es el caso en el sistema de almacenamiento
sueco SFR o el español de El Cabril (Córdoba).

Los cementos que podrían ser usados en un sistema de almacenamiento geoló-
gico profundo, están basados en los cementos Portland, en donde los silicatos cál-
cicos hidratados (CSH) son los principales productos de hidratación. Estos
compuestos CSH forman un gel amorfo, el cual es responsable de la fuerza de co-
hesión entre las partículas del agregado. Los geles CSH son termodinámicamente
inestables y se transforman espontáneamente a la forma cristalina estable
(Steadman, 1986)[100].

Hay dos aproximaciones a los estudios de análogos arqueológicos de hormi-
gones y cementos. La primera aproximación es el estudio de cementos en cons-
trucciones arqueológicas (de cientos a miles de años de antigüedad) y la segunda
el estudio en construcciones industriales (de decenas a cientos de años de anti-
güedad). A continuación se presentan 3 análogos de hormigones y cemento (to-
dos ellos de ámbito internacional), 2 de ellos arqueológicos (la conducción de
Acquarossa y la Murralla de Adriano) y uno industrial (el tanque de agua del
Castillo de Uppsala).

También se han estudiado otros ejemplos de construcciones arqueológicas
para determinar la química y la mineralogía y para comprobar las propiedades fí-
sicas de los cementos arqueológicos basados en cal y los cementos con y sin pu-
zolana[101]. Uno de los más conocidos es el Panteón de Roma (120 a.C). En cuanto
a análogos industriales, el cemento Portland moderno se produjo por primera vez
en 1824 y, por tanto, los cementos industriales con CSH más antiguos son sólo de
150 años. Uno de los primeros usos de este cemento fue en el túnel que se cons-
truyó bajo el Támesis en 1825.

[100] Una descripción más completa se encuentra en el apartado de análogos naturales de ambientes hiperalcali-
nos.

[101] Generalmente los cementos con CSH contenían también un material similar a la puzolana pero formado por
arcilla (fireclay) vítrea cuarteada. Estos compuestos de CSH se supone que se han formado por reacción en-
tre puzolanas vítreas y cal libre. Sin embargo, a pesar de las diferencias en la composición, la durabilidad de
estos cementos ha sido similar.
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Vidrios arqueológicos
El vidrio fue manufacturado por vez primera en el 1500 a.C. en lo que ahora

es Egipto e Irak (Kaplan, 1980). Este vidrio primitivo era rico en carbonato sódi-
co (sosa) y cal; a partir del año 1000 d.C. se comenzó a fabricar vidrio con pota-
sio y cal. El vidrio con plomo no se comenzó a producir hasta el año 200 a.C. y ha
sido producido de forma muy ocasional desde entonces.

Muchos de estos vidrios antiguos han sobrevivido sin grandes velocidades de
alteración a condiciones más destructivas (en cuanto a cambios de temperatura y
humedad) que las esperables en un AGP (por lo que es esperable un comporta-
miento todavía más duradero de los vidrios borosilicatados). 

2.2.1. Acquarossa (Italia)

Introducción

Los hormigones se usarán en todos los diseños de los sistemas de almacena-
miento, con lo cual la importancia de este material es evidente. La durabilidad y
estado de conservación con el paso del tiempo del hormigón, es estudiada en la
conducción etrusca de agua subterránea descubierta en Acquarossa (Italia).

Descripción del hallazgo

Hace poco más de una veintena de años, investigadores del Instituto sueco de
Roma descubrieron en Acquarossa, en la región de Viterbe (Italia, figura Ac-1),
una conducción de agua subterránea, perteneciente a la época de los etruscos
(Siglo VII-VI a.C.). Su suelo y paredes estaban recubiertas de un hormigón que
estaba en perfecto estado de conservación.

Figura Ac-1.
Situación

geográfica del
descubrimiento

indicada por una
flecha.
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La conducción se presentaba como un túnel de 80 cm de largo y una altu-
ra de 1.80 m de alto. La base de la canalización tenía un grosor de unos 15 cm,
mientras que en las paredes el espesor medio era de unos 5 cm. La parte supe-
rior de la canalización estaba abovedada, con unas dimensiones de la bóveda
de 35 cm de altura (figura Ac-2).

Estudio del análogo

Las losas del suelo, estaban formadas por un hormigón rico en elementos tos-
cos, constituido por ladrillos ligados por un yeso carbonatado (1/1.5 partes en la
superficie y 1/4.5 partes en el interior) y de superficie rugosa, mientras que las pa-
redes, constituidas por el mismo tipo de hormigón, pero no tan basto, tenían un
aspecto más liso. La parte superior de las paredes se encontraba recubierta de una
capa de yeso carbonatado de color claro cuya superficie estaba muy pulida.

El yeso no estaba en absoluto alterado de manera significativa con el curso
del tiempo: los silicatos de calcio que estaban presentes, provenían probablemen-
te de una reacción entre los carbonatos y la arena o el polvo de ladrillo presente.

Finalmente, el depósito presentaba una débil densidad (1.85 g/cm
3
), y una ba-

ja resistencia a la compresión (9 MPa), pero el estado de conservación del hormi-
gón era perfecto pese a haber transcurrido más de 2500 años desde su fabricación.

Analogías

La principal analogía de Acquarossa está en el efecto del buen grado de con-
servación de un hormigón con carbonatos en el interior de rocas silicatadas de ba-
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ja densidad (1,3 g/cm
3
), presentando una baja resistencia a la compresión (5 a 

8 MPa), y rica en agua (53%). 

Aportaciones a la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas

Las principales aportaciones de estos estudios a la evaluación de la seguridad
y a la comunicación al público son las siguientes:

• Estudio de la conservación de un hormigón con carbonatos en el interior
de rocas silicatadas.

• Producción de coloides y filtración de éstos.
• Datos técnicos: medida de propiedades físicas y mecánicas del material.
• Se trata de un material familiar a un amplio público, y puede utilizarse en

ilustrar al público la seguridad del concepto de almacenamiento.

2.2.2. Muralla de Adriano (UK)

Introducción

Los hormigones y cementos se usarán en los campos próximos de todos los
diseños de repositorios, fundamentalmente como soportes de rocas y refuerzos en
muchas excavaciones de repositorios, y como sellos y precintos de pozos y túne-
les. El Muro de Adriano es de gran interés dentro del campo de los análogos ar-
queológicos, debido a las similitudes que muestra el cemento romano, con los
modernos cementos Portland usados en la actualidad.

Descripción del hallazgo

Los Romanos ocuparon Bretaña desde la primera mitad del siglo I hasta
comienzos del siglo V, y durante la mayor parte de ese periodo fue el límite de
su imperio. En el año 122 d.C. el Emperador Adriano ordenó la construcción
de una muralla (figura Ad-1) que cruzara Inglaterra para separar la tierra de los
Bretones de la tierra de los Picts del norte, desde Solway First (Escocia) hasta
Wallsend (Inglaterra) (figura Ad-2). La muralla estuvo guarnecida continua-
mente hasta que fue abandonada en el año 383 d.C. Tenía una longitud de 80
millas romanas, el equivalente a 117 km o 73 millas modernas, con una altura
media de 5 m.

La Muralla de Adriano estaba constituida por bloques de piedra, unidos por
un cemento, que actuaba como ligante. A lo largo de la muralla se construyeron
pequeñas fortificaciones, torres de vigilancia y fortalezas.

Después de 1745, en el levantamiento jacobita, se destruyeron partes de la
muralla ya que se dio la orden de usar los bloques de piedra de la muralla, para la
construcción de una carretera militar que permitiría a las tropas del rey, moverse
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con rapidez del este al oeste. Hoy en día las partes de la muralla que están en me-
jor estado tienen sólo 1 metro de altura.

Estudio del análogo

En el estudio de la Muralla de Adriano, se determinó que contenía cantidades
importantes de compuestos CSH (silicatos cálcicos hidratados), base de los actuales
cementos Portland. La evolución de los cementos Portland se localiza en la época ro-
mana con la introducción de la “pozzolana”, que era un tipo de arcilla, al mortero de
cal para conseguir un gel cementado de silicato cálcico hidratado (CSH).
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Figura Ad-2.
Situación
geográfica del
yacimiento
indicada por una
flecha.

Figura Ad-1. Vista
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la Muralla de
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estructural del 
mismo.

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  08:01  Página 585



Para el estudio, se tomaron dos muestras de 100 mm de diámetro, y se em-
plearon las técnicas de Microscopía Optica, Microscopía Electrónica, Microsonda
Electrónica y Difracción de Rayos X. 

En el examen de una de las muestras, se observa una estructura masivamen-
te carbonatada. El carbonato de calcio se presentaba en unas zonas con una gran
abundancia, y en otras zonas en forma de pequeños cristales.

La segunda muestra contenía dos bloques de albañilería. Uno era un cuarzo, con
un tamaño de grano de alrededor de 0,5 mm conteniendo un poco de moscovita, algo
de clorita intersticial y un poco de cemento ferruginoso. La parte más tosca de esta pie-
za, consistía en un pedernal alterado con restos de microfósiles de la Era Cuaternaria.
Otras rocas identificadas en el agregado son calizas, arenitas y rocas sedimentarias.

El mortero tenía un aspecto compacto y presentaba baja porosidad.
Prácticamente todo el óxido de calcio del mortero estaba sin carbonatar. Este es-
tado sin carbonatar, junto con la evidencia de reacción en algunos agregados, su-
giere la presencia de compuestos CSH.

Se identificaron dos fragmentos de CSH, uno de ellos impregnado completa-
mente en resina. Este material muestra una relación CaO/SiO2 próxima a la unidad.
El segundo fragmento era en cuanto a composición muy parecido al primero. Se iden-
tificó mediante Difracción de Rayos X la presencia de wollastonita (b-CS) y tridimita.

Analogías

La Muralla de Adriano es de interés como análogo arqueológico, debido al
excelente estado de conservación del cemento utilizado para unir los bloques de
piedra, sin signos evidentes de carbonatación, a pesar de que se le atribuye una
antigüedad de 1700 años. Este cemento romano tiene similitud con los modernos
cementos Portland, porque contiene silicatos cálcicos hidratados (CSH), que son
los compuestos que otorgan al cemento Portland su resistencia y sus propiedades
de unión. En los cementos romanos estos compuestos se derivaban de la calcina-
ción de las calizas silíceas para producir cal, o por la adición de silexitas meta-
mórfizadas encontradas localmente en las rocas calizas.

El ambiente en superficie en el norte de Inglaterra es totalmente distinto a las con-
diciones en un sistema de almacenamiento, pero sin embargo las similitudes químicas
y mineralógicas entre el cemento romano y el cemento Portland moderno permiten ex-
traer algunas conclusiones cualitativas que pueden ser extrapoladas a la estabilidad y
longevidad potencial de los cementos modernos en un sistema de almacenamiento.

Aportaciones a la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas

Las principales aportaciones de estos estudios a la evaluación de la seguridad
y a la comunicación al público son las siguientes:
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• Durabilidad y excelente estado de conservación de un cemento romano, sin
signos evidentes de degradación estructural.

• Similitud entre el cemento romano usado como ligante en la construcción
del Muro de Adriano y los actuales cementos Portland.

• Existencia de compuestos CSH (silicatos cálcicos hidratados), base de los
actuales cementos Portland, que son la base de los cementos modernos,
siendo estos compuestos los que le otorgan al cemento sus excelentes
propiedades mecánicas y de unión.

• Dado que la muralla de Adriano es una estructura muy conocida, propor-
ciona una demostración comprensible, para el público en general, de la
durabilidad del cemento.

2.2.3. Tanque del Castillo de Uppsala (Suecia)

Descripción del hallazgo

En las torres de este castillo (ver figura Kr-1 para ubicación geográfica,
Uppsala, Suecia) se instaló, en 1906, un tanque para el agua fabricado en acero
con recubrimiento de una capa de cemento de unos 20 mm. Debido a su uso, el
agua de relleno era constantemente renovada, por lo que nunca llegó a alcanzar el
equilibrio con el cemento. Cuando, en 1991, el tanque fue retirado y estudiado,
se constató la presencia de una fina capa carbonatada recubriendo al cemento
(Trägardh y Lagerblad, 1998). Por debajo de esta capa, los 5-8 mm más superfi-
ciales del cemento mostraban evidencias de alteración (mayor porosidad que el
cemento intacto, mayor contenido en hierro y sulfatos y menor concentración de
calcio). Esta zona representa una región de lixiviado complejo, redistribución ele-
mental y recristalización. No se observó menor cantidad de  portlandita en la zo-
na porosa aunque había cristalizado en agregados de mayor tamaño y los
compuestos de CSH se habían reorganizado a una relación más baja Ca/Si.

Estudio del análogo y analogías

Los resultados analíticos obtenidos se emplearon para comprobar algunos de
los códigos empleados en la evaluación de la seguridad para la modelización de
los procesos de disolución-precipitación en cementos. Los resultados obtenidos
de la modelización resultaron muy conservadores desde el punto de vista de un
almacenamiento de residuos radiactivos, ya que predecían un espesor de altera-
ción de unos 6 cm (en contraste con los 5-8 mm observados). Sin embargo, aun-
que 85 años es un periodo bastante más largo que cualquier estudio de laboratorio
todavía no es comparable con las vidas de un sistema de almacenamiento. Por tan-
to, este análogo sigue quedándose corto para la comprobación del descenso len-
to y progresivo del pH predicho en los modelos teóricos.
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2.3. Análogos arqueológicos de la barrera arcillosa

En este apartado sólo se presenta un ejemplo de análogo de la barrera arci-
llosa. Se trata de la tumba china de Changsha en la que se ha conservado el cuer-
po de la difunta sin apenas muestras de putrefacción. Es el equivalente
arqueológico al Bosque de Dunarobba.

2.3.1. Tumba de Changsha (China)

Introducción

En el diseño de un Almacenamiento Geológico Profundo, es muy importan-
te el estudio de la posible migración de los productos de fisión a través del mate-
rial geológico. En este análogo, se ha estudiado la capacidad de sellado de la
arcilla, para inhibir el paso de aire y agua.

Descripción del hallazgo

En una tumba encontrada en China (Changsha, provincia de Hunan) (figura
Ch-1), se halló un cadáver al que se atribuye una antigüedad de 2100 años. El en-
terramiento consiste en dos túmulos funerarios situados en unos arrozales. El ca-
dáver, estaba enterrado en el túmulo que estaba más al este, a una profundidad de
16 metros. El altísimo grado de conservación, tanto del cadáver (que incluso con-
servaba la piel y los órganos internos totalmente intactos) como de los objetos fu-
nerarios (maderas y seda intacta, así como vegetales y carnes sin apenas evidencias
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de putrefacción) se atribuye a la presencia en torno a la cámara funeraria de una
capa de arcillas de unos metros de espesor (Lee, 1986).

Estudio del análogo

La tumba, que se encontraba en una loma, tenía 16 m de profundidad y es-
taba enterrada en un suelo, cuyas características exactas no aparecen disponibles
en la literatura (suelo rojizo arcilloso y laterítico). El corte del pozo se muestra en
la figura Ch-2.

Rodeando al ataúd existía una capa de carbón natural de 30 ó 40 cm de es-
pesor, a fin de absorber la humedad del suelo e impedir que penetrara al inte-
rior de los ataúdes. En concreto, en esta tumba se utilizaron aproximadamente
5.000 kg de carbón. Alrededor del carbón, había una capa de arcilla blanca
(caolín), con un espesor variable entre 60 y 130 cm. El suelo de los pozos tenía
un apilamiento de estratos de 40 a 50 cm de espesor.

Los sarcófagos del exterior contenían un gran número de ofrendas funerarias:
vestidos de seda, objetos de bambú, instrumentos de música, piezas de bronce, y
hasta alimentos. Todas estas piezas, a excepción de los alimentos perecederos (fru-
tas y legumbres), estaban bien conservadas.

El sarcófago de la zona interior del pozo, contenía el cuerpo de la difunta,
cuidadosamente envuelto en diferentes piezas de tela (seda, lino). El cadáver es-
taba cubierto por un sudario bañado en 80 litros de un líquido marrón claro cu-
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Figura Ch-2.
Corte esquemático
transversal del
pozo donde se
localizaba la
tumba. (Tomado
de Lee, 1986).

analogosdefinitivo.qxd  2/9/05  08:01  Página 589



ya procedencia y papel es aún enigmática. Una hipótesis es que sea una forma de
recubrir los tejidos fácilmente atacados por la humedad, como es el caso de la se-
da. Otra posibilidad es que actuaran a modo de antiséptico.

El estudio del cadáver de la difunta, revela un estado de conservación excep-
cional; simplemente se observaron algunas trazas de putrefacción en la zona de la
cara. Diversos estudios microbiológicos revelan que los procesos de putrefacción
se producen por la presencia de oxígeno en el interior del ataúd. Esta débil can-
tidad de oxígeno disminuye rápidamente, protegiendo la degradación posterior.
La piel y la mayor parte del cabello se conservaban bien, así como la funcionali-
dad de las articulaciones. Los rayos X demostraron que el esqueleto estaba com-
pleto. El cadáver tenía una estatura de 154 cm y 34,3 kg. de peso.

Diversos elementos permitieron a los arqueólogos chinos proponer una datación
aproximada de la tumba y sus objetos, los cuales se remontaban en torno al siglo II a.C.

La razón fundamental del estado de conservación del cuerpo y de los mate-
riales hallados en el sarcófago es la capa de caolín, que previene la percolación del
agua y del aire, dentro del sarcófago. Existe una relación directa entre el grosor
de la capa de caolín, y su efectividad de cara a la conservación. Se han identifica-
do tres tipos de arcillas blancas. Una es de color blanco, probablemente asociada
a bajos contenidos en hierro. Otra es de color debido fundamentalmente a la pre-
sencia de óxidos de hierro. El tercer tipo tiene hierro en forma reducida, dándo-
le una apariencia grisácea. La arcilla grisácea, es la que produce la mejor
preservación, seguida de la blanca, y por último la amarilla. La capa de carbón al-
rededor del sarcófago, contribuye a su preservación, ya que tiene la misión de ab-
sorber la humedad, y evitar que penetre dentro del sarcófago.

Analogías

La tumba de Changsha es muy significativa en cuanto a la capacidad de ais-
lamiento que tiene la arcilla.

Esta capa, formada principalmente por caolinita, ha actuado como material
de sellado, impidiendo durante más de 2000 años la entrada de agua y oxígeno
desde el exterior de la tumba, por lo que puede emplearse para el aumento de la
confianza en la capacidad de sellado de la capa arcillosa presente en un sistema de
almacenamiento de residuos radiactivos.

Este tipo de sepultura constituye una analogía de un sistema de barrera múl-
tiple previsto en todos los proyectos de almacenamiento geológico profundo de
residuos radiactivos.

Las aportaciones del análogo son espectaculares: gracias a la protección de la
gruesa capa de arcilla, los cuerpos no momificados de los difuntos estaban pre-
servados de la posible degradación que ocasionaría el oxígeno contenido en los
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sarcófagos, junto a los microorganismos aerobios. En igual estado de conserva-
ción se encontraban los objetos especialmente sensibles a la humedad. Está pues
demostrado cómo en un período de 2100 años, la capa de caolinita asegura una
rigurosa impermeabilización, pese a la humedad del suelo, incluso en una región
en la que las precipitaciones son de 1395 mm al año. Otras tumbas descubiertas
por arqueólogos chinos permiten confirmar la relación entre la conservación del
contenido de la tumba y el espesor de la capa de arcilla.

Las limitaciones de este análogo son las mismas que las de cualquier análogo
arqueológico: ausencia de radiactividad y del efecto térmico sobre la capa de ar-
cilla. También cabe añadir, la diferencia de mineralogía entre el tipo de arcilla de
la zona de Changsha (100% caolinita) y las del tipo bentonita o las de la zona de
Boom (15-25% caolinita).

Aportaciones a la evaluación de la seguridad y a la comunicación a audiencias no técnicas

Las principales aportaciones de estos estudios a la evaluación de la seguridad
y a la comunicación al público son las siguientes:

• Evidencia de la capacidad aislante de la arcilla.
• Datos técnicos: Composición de la arcilla aislante, que era de alrededor del

100% caolinita.
• Puede emplearse en aumentar la confianza del público en la seguridad del AGP.
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