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ABSTRACT

The different materials existing in the El Berrocal pluton are characterized from a mineralogical,
chemical and geochemical point of view. The influence of the alteration processes on the migration/
retention of U, Th and other radionuclides is analyzed and the analogies of the hydrothermal alteration
processes to those of a high level radioactive waste repository are established.
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Introduccion

A comienzos de los afios 90, se hizo patente
lanecesidad de estudiar los procesos de migra-
cién-retencién de los radionucleidos bajo condi-
ciones reales y en formaciones geoldgicas sus-
ceptibles de alojar un almacenamiento de resi-
duos radiactivos de alta actividad (ARRAA).
Con este objetivo global serealiza el Proyecto de
ElBerrocal.

El plutén de El Berrocal esté sithado en la
parte central de la zona Centro-Ibérica (Julivertet
al., 1972), préximo al contacto entre la cuenca
terciaria del rfo Tajo y la Sierra de Gredos. Este
plutén esté formado principalmente por la facies
granftica denominada El Berrocal, la cval consti-
tuye laroca huésped de un dique de cuarzo mine-
ralizado por uranio (DQMU), el cual fué explo-
tado hace 30 afios. El conjunto formado por la
roca huésped granftica, por el DQMU y otros
rellenos fisurales constituyen el denominado sis-
tema granito de El Berrocal/DQMU o la Esta-
cién Experimental de El Berrocal.

Los objetivos deeste estudio litogeoquitnico
son:

i) Caracterizacién mineralégica y geoquimi-
ca del sistema y establecimiento de] modelo de
evolucién litogeoquimica.

ii) Determinacién de la distribucién minera-
légica y geoquimica actual del Uy Thy de las
condiciones fisico-quimicas y procesos respon-
sables de esta distribucién.

iii) Establecimiento delas analogfas entre los
procesos, actuales y pasados, de migracién/re-
tencién del U con los que pueden originarse en
un ARRAA, tanto en el campo préximo como
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lejano.

iv) Caracterizacién mineralégica y geoqui-
micade losrellenos fisurales, agentes principales
delos procesos de interaccién agua-roca.

Estacion experimental de El Berrocal

Enelsistema formado porlarocahuésped y
el DQMU se han diferenciado los siguientes
materiales (Fig. 1): 1) granito de referencia (GR),
2) granito hidrotermalmente alterado (GHA), 3)
GHA afectado pormeteorizacién, 4) GR meteo-
rizado, 5) DQMU y arcillas asociadas 6) otros
rellenos fisurales.

Granito dereferencia (GR)

El término“granito de referencia” define al
granito menos alterado del sistema, ya que s6lo
esté afectado poruna alteracién deutérica y/o post-
magmaética incipiente. Dado que este granito es
homogéneo tanto mineralégica como quimica-
mente hasta una profundidad de al menos 609 m,
se ha tomado como laroca de referenciaen todo
este estudio.

Desde el punto de vista textural, el GR es
holocristalino, hipidiomorfo de granomedioy, a
veces, porfirico. Mineralégicamente, se clasifica
como un cuaizo-granito de feldespatos alcalinos
con dos micas, muy evolucionado y con una
complejaasociacién de minerales accesorios (Ta-
bla 1). Entre éstos, los més importantes para los
objetivos de este trabajo son: uraninita, torita-
auerlita, monacita, xenotima, circén y anatasa
(Pérez del Villaretal., 1995a).

Desde el punto de vista geoquimico, el GR

es peraluminico ¢ hipocélcico y ricoen SiO, y P,
pudiéndose clasificar como “fértil” de acuerdo
con su contenidoen Uy larelacién U/Th=2.53
(Pérezdel Villaret al., 1992). Aproximadamente
el 63% del U total estd como uraninita y un
17.5% es facilmente lixiviable. Porello, el GR de
ElBerrocal se considera como una fuente prima-
riay permanente de U desde su intrusién. Enel
casodel Thnoesasidebidoal cardcter resistente
delos minerales portadores de Th y de las carac-
terfsticas geoquimicas de este elemento.

Los primeros procesos de removilizacién/
precipitacién de radionucleidos en el GR se origi-
naron durante la alteracién deutérica y/o post-
magmatica, ]a cual aunque incipiente, es muy
constante en (Pérez del Villaret al. 1995byc).
Las alteraciones més importantes en relacién con
el U, Thy tierras raras (TR) son: la desestabiliza-
cién parcial del apatito, uraninita, monacita y xe-
notima y laneoformacién de fluorita. E1 U proce-
dente de la uraninita migré a través de microfrac-
turas como complejos fluorados de UO, #,
precipitindose como silicofosfatos o arseniatos
de U (Fig.2A). Este U probablemente representa
el total del definido como fécilmente lixiviable,
por tanto el 80% del U del granito habrfa estado
COmO yraninita.

Ladesestabilizacién de la uraninita implica
condiciones oxidantes, las cuales pueden
producirse por la presencia de F en los fluidos
magmdticos residuales. Este hecho puede estar
avalado por la presencia constante de fluorita
secundaria (Finch, 1993). Por otra parte, algunas
transformaciones minerales podrfan indicar
condiciones ligeramente 4cidas.

De acuerdo con los estudios microtermomé-



tricos realizados por Cathelineau and Le Jarray
(1993), 1a movilizacién y retencién del U enel
GR se habria llevado a cabo en un intervalo de
temperatura entre 350y 315°Cy a una presién
entre 410’y 900 bars. Las relaciones isotépicas
del Uy Th indican siempre equilibrio secular,
esto es, no se detectan procesos recientes.

Granito hidrotermalmente alterado (GHA)

El GHA est4 bien representado a ambos
lados del DQMU, en especial en la zona N. Sin
embargo, es en esta zona donde este tipo de
granito estd mds afectado porla percolacién de
las aguas metedricas.

El GHA presenta caracterfsticas texto-es-
tructurales similares al GR, sibien estdn sujetas
amodificaciones debidas alos procesos de tecto-
nizacién e hidrotermales que afectan alamayorfa
delos minerales esenciales y accesorios. Mien-
tras més préximose sitie el granito alas fracturas
y mientras més desarrolladas sean éstas, masin-
tensos serdn los procesos de tectonizacién e hi-
drotermales (Pérez del Villaret al., 1995 a).

Laalteracién hidrotermal se manifiestaporla
sericitizacién generalizada de los feldespatos y
por episodios de carbonatacién de tipo anquerdti-
.coy decloritizacién. Enrelacién alos minerales
de U, Th, TRy de Zr, este proceso queda patente
por: la disolucién y precipitacién de apatito; la
desestabilizacién total de uraninita y fluorita y
desestabilizacién parcial de monacita, xenotimay
circdn (Fig.2 B ). Consecuentemente, se produce
lamovilizacién como complejos carbonatados y
la precipitacién como silicofosfatos de uranilo
(Fig. 2C), silicatos de Th-TR-Zry laneoforma-
cién de carbonatos de Ca-Mg-Mn. Este es el
segundo proceso hidrotermal interviene notable-
mente en la redistribucién del U, Thy TR de
acuerdo conlasrelaciones mineralégicas y textu-
rales observadas.

Desde un aspecto geoquimico, estas trans-
formaciones han tenido Iugar con Si*, AP,
Mn?, Ti**, P* y S prcticamente constantes,
aumento de Mg*, Ca™, K*,C _ #,C_*y OH
y disminucién de Fe?*, Na* y O*. El grado de
oxidacién es superior al del GR, aunque el Fe
* total permanece constante.

Las transformaciones minerales observadas
sugieren que el proceso se originé a250°C (Ca-
thelineau and Le Jarray, 1993), bajo condiciones
4cidas o ligeramente 4cidas y de baja salinidad,
que progresivamente se hicieron més alcalinas y
reductoras, comoindica la neoformacién de car-
bonatos ricos en Fe?* y Min?*. Sin embargo, los

datos de isétopos estables indican que la sericita

neoformada se originé a 100°Cy que los carbo-

- natos anqueriticos entre 100 y 35°C. Por ello,

puede interpretarse que el GHA es el resultado

de tres procesos hidrotermales, solapados entre

sf, 0 deunsélo proceso con una cola termal muy
prolongada.

Los procesoshidrotermales de alta tempera-
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Fig. 1.- Perfil N-S del sistema granito de El Berrocal/DQMU, incluyendo algunos sondeos
perforados.

Fig. 1.- N-S cross section of the El Berrocal granite/uranium quartz vein system, including
some boreholes drilled in the site.

tura (350-250°C) podrfan considerarse como
procesos andlogos a los del campo préximo de
unARRAA dependiendo del concepto y condi-
ciones de almacenarniento.

Dique de cuarzo mineralizado DQMU) y
arcillas asociadas

El dique de cuarzo con sulfuros y U tiene
~2m de espesor y queda separado del GHA por
salbandas de arcillas de unos 15 cm de espesor.

EIDQMU se forma durante un proceso hi-
drotermal (170-60°C), en el que se han diferen-
ciado tres etapas: emplazamiento del dique de
cuarzo con sulfuros, fracturacién-brechificacién
del dique y emplazamiento de la mineralizacién
deuranio.

EIDQMU con pequefias cantidades de piri-
ta, esfalerita, galena y barita, se emplazé durante
la etapa distensiva de la fase de fracturacién, a
temperaturas comprendidas entre 85y 106°C,
segtinlos valores del 8'*0 del cuarzo, y a partir
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de soluciones para las que se estima un Eh del
orden de -200a-300mV, dadalacoexistenciade
pirita-barita. Las temperaturas de formacién son
congruentes con las determinadas en la sericita
del GHA, en lailita delas salbandas, en lailitay
algunas caolinitas de otros rellenos de fracturas y
en las inclusiones fluidas del cuarzo.

Lamineralizacién uranifera estd constituida
por pechblenda, pirita (melnicovita), jaspe, car-
bonatos anqueriticos y barita. El emplazamiento
se produjo después de la brechificacion del di-
que, a temperaturas muy bajas, a partir de solu-
ciones ligeramente alcalinas y bajo condiciones
reductoras. En este proceso intervienen aguas
metedricas recalentadas segin parece indicar el
8"C delos carbonatos de la mineralizacién. Las
soluciones carbonatadas de UQ, * serfan deses-
tabilizadas por la accién reductora de H,S y se
producirfala precipitacién de la pechblenda, car-
bonatos y pirita por reduccién y descenso de la
temperatura y de la presion en la fase convectiva
del proceso de transporte.

Las arcillas asociadas al DQMU estédn cons-
tituidas porilita, esmectita, cuarzo, feldespato K'y
apatito. La caolinita aparece con contenidos sig-
nificativos sélo dentro de]l DQMU.

El proceso de arcillizacion del granito co-
mienza porla transformacién a ilita de los feldes-
patos del granito a temperaturas entre 120y 70°C.
Posteriormente, la ilita se transforma en esmecti-
ta, probablemente durante los procesos de me-
teorizaci6n antignos y/o actuales. Poriltimo, en
aquellas zonas donde lameteorizacién fuera més
intensa, con lixiviacién fuerte de K*, se formaria
caolinita (Pérez del Villarez al., 1993).

Enrelacién con los radionucleidos naturales,
el U se precipita como fosfatos de UO,,
principalmente autunita, torbernita y uranocircita,
y/o se coprecipita con mineraloides no
identificados de Th-U-TR. También se
encuentra, en menor proporcidn, adsorbido en
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oxihidréxidos de Fe. El U estd también presente
enmonacita y apatito, minerales heredados del
granito. E1 Th, se presenta principalmente en la
monacita y/o queda retenido porlos mineraloides
antes mencionados.

Rellenos fisurales

Los rellenos fisurales estudiados en los son-
deos son representativos tanto de zonas de frac-
turas con una conductividad hidratilica altacomo
baja. Este material se considera como el resultado
del solapamiento de varios procesos de tectoni-
zacién, hidrotermales y supergénicos (Pérez del
Villaret al., 1995 d).

Los rellenos fisurales estdn constituidos
principalmente por cuarzo, feldespatos, minera-
lesdelaarcilla, carbonatos y, en menor cantidad,
porpirita y oxihidréxidos de Fe. Esta asociacion
mineralégica es muy constante e independiente
deladireccién y buzamiento de las fracturas. Los
éxidos de U*, heredados del granito, son poco
frecuentes a diferencia de los fosfatos y silicatos
de uranilo, contenidos,a veces, Thy TR (Fig.
2D). Porello, la precipitacién se consideracomo
el proceso principal de retencién, aunque otros,
como la adsorcién y/o coprecipitacién del Uen
oxihidréxidos de Fe, también se han observado.
En comparacién con el GR los rellenos de las
fracturas presentan enriquecimientosen Uy Th
por factores de hasta 60y 3, respectivamente.

Los estudios deisétopos estables en minera-
les delaarcilla, cuarzo y carbonatos indican que
el cuarzo, ilita y caolinita se formaron en condi-
ciones hidrotermales a una temperatura minima
de 100°C, mientras que la esmectita, asf como
una segunda generacién de caolinita, se forma-
ron a temperatura ambiente (18-30°C). En los
carbonatos se han detectado dos generaciones,
unametedricay otra hidrotermal, formadas entre
15y, al menos, 65°C. Los diferentes valores dela
relacién de actividad Z*U/”U muestran que ac-

tualmente se puede estar produciendo fijacién o
lixiviacién de U, loque estarfade acuerdo conla
naturaleza abierta del sistema.

Meteorizacion

Los procesos de meteorizacién que afectan
al sistema son, probablemente, los més impor-
tantes en relacién con la migracién/retencién de
los radionucleidos bajo condiciones naturales
subactuales. Mientras mds alterada esté laroca,
més acentuados serdn los efectos de lameteoriza-
cién, llegandoa las méximas profundidades en el
DQMU.

La meteorizacién del DQMU produce la
disolucién de los carbonatos, oxidacién de la
pirita, formacién de jarosita, y alteracién de Ia
pechblenda a minerales secundarios de uranilo
(uranocircita, torbernita y autunita) (Fig.2 E). La
meteorizacién en el granito afecta a la uraninita
principalmente. El U procedente de la uraninita se
precipita como silicofosfatos de U 'y, en menor
proporcién, queda adsorbido en los
oxihidréxidos de Fe, al contrario que el Thy Ias
TR que permanecen inméviles durante la
meteorizacién (Fig. 2F).

Desde el aspecto de andlogo natural, los
efectos de la meteorizacién tanto en DQMU
como en ¢l granito pueden correspondera proce-
sos andlogos a temperatura ambiente, en los que
el U%* migra a partir de las dos fuentes (DQMU
y GR)y se precipita o se adsorbe en zonas préxi-
mas adichas fuentes.

Los efectos de la meteorizacién en los
rellenos de fractura son similares a los del
DQMU vy a las arcillas asociadas. Asf, la
transformacién de los feldespatos heredados y
de ilita neoformada a beidellita, la oxidacién de
piritaaoxihidréxidos de Fe y la neoformacién de
oxihidréxidos de Mn, son también fenémenos
frecuentes. Sin embargo, en las zonas mds
profundas del sistema se observan, al menos,
dos generaciones de carbonatos, asi como la
formacién de paligorskita en ambientes muy
restringidos. También debe destacarse la
neoformacién de minerales accesorios tales
como: yeso, witherita, pirita idiomérfica,
carbonatos de Ca-Fe, smithsonita, hemimorfita y
mineraloides complejos de S y otros metales.
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TABLA 1. RESUMEN/COMPARACION DE LAS CARACTERISTICAS PRINCIPALES DE LOS GRANITOS, DQMU, ARCILLAS Y RELLENGS FISURALES

GR GHA

DQMU

ARCILLAS ASOCIADAS AL DQMU

RELLENOS FISURALES

< 60une
. CARACTERISTICASTISICAS 1%

< Zpm
SYEEREY Xa T
2 g&%ﬁ%ﬁ@fﬁ%ﬁ&ﬁ%ﬂﬁﬁﬁu 4

Q (41.5), alb (30), FdK

Porosidad(%) 2.430 - . - -
Peso espectfico (glem') 2.65 2,668 . - - -
Bulk densidad (g/cm’) 2,63 2,662 - - - -
Areq de 0.0647 0.3120 - - - -
poros (m*/g)

Direccion/buz . - N1I0E/70°N - - .
Espesor (m) - - 1.5-2 - . -

Q, FdK, alb, filosilic., CO, *

Alto PO, y K.O

Min, esencigles (%) Q, pirita, calcopirita flosilic(ser4-il+sm= 43-74), min. arcilla (I, sm: 60-91), Q,
(16.5), mos +biot. {0.8), filosilicatos totales Q,FdK, alb
cloritizada ) (39.3)
Min, accesorios (%) ciredn, anatasa, min darios de U, Th | pachblenda asoc. con Q, apatito, cao. apatito, c80., oxyhydrox. Fe, Ni p quimi
xenotima, apatito, yTR pyrita, barita, carbonatos Jjurosita, yeso, barila, monacita, | comglejoa.
uraninita, thorits-auerlite anquerita , min. uranilo, torbernila Min, heredado: uraninita, torianita,
yoso . uranoforianita, ucanotorita

Min neoformados: pechblenda,
U0, ** silicatos, fosfatos &
ilicofosfatos

Na,0: may variable. Indicador del

Elem, mayores (%) Fe.0,{0.47),Fe0 (0.58), | Fe:0,(0.57),F0 (0.26),
KO (4.52), Na,0 4.14), | K.0 (3.89), N2, (0.18), €0, > >alio grado de alteracién,
Ca0 (0.52) Ca0 (0.50) CO, orgénico: ako (0.76)
Flem. traza (ppa) Y (16.28), Th {6.44) U (20), Th 8.5) Enriquecido en U & Th en Enriquecimiento acentuada en U (13-962), Th (<2-19),
Concentracién general de relacién al GR y GHA relacién a la fraccidn < 60pm Concentradoa en relacién af GR.
elem. traza por .
precipitacidn
DQMU ARCILLAS ASOCIADAS AL DQMU RELLENOS FISURALES
* PROCESOS DEALTERACION o
Deutérico y/o Varios procesos Formacié de diques de | - Formado por interaccidn entre las harinas de falla y - Precipitacién domina sobre Ia
P ico (315- lapad cuarzo con sulfuros (= soluci ‘hid it iadas con Is formacién de los | adsorcién.

Hidrotermal 350°C): { 250°- ambicentc). 170°C). diques de Q. - Formacién de ilita y de casi toda
Desestabilizaci6n Condiciones &cidas Mineralizacién -~ Dos procesos de arcillizacién: 1) ilita (120-70°C) y 2) Ia caolinita a 100°C, si a
parcial de uraninita, oxidantes a ligeram. uranifera epitermal (= esmectila. Ia. formacién del DQMU.
apatito, monacita, alcalinas y mds 60°C) - Los min, Accesorios y mineraloides ticnen un papel més - Primera generacién de carbona-
xenotima. reductoras. p enla i6n de los radionucleid tos (50-100°C) asociada a los
Neoformacidn de Movilizacién y procedentes del granito y del DQMU que los minerales de | min. de U.
fluorita, Movilizacién | preeipitacién de U, Th, arcilla,

& precipitacién de U, | TR. Fueste

Th, REE . Incipiente sericitizacién de albita.

sericitizacién de albita. | Precipitacién de car-
bonatos anqueriticos.

Meteorizacién Uraninita fuertemente  { Redistribucién del U: Disolucién de E izacién de ilita y feldesp les, principal - Disolucién de carbonatc
alterada si no estd grandes cristales de carbonatos, oxidacién albita. Formacidn de caolinita. - Oxidacién de sulfuros.
protegida de las autunita y adsorbido en | de pirita, formacién de - Neoft i6n de oxihidréxid
soluciones,U oxihidréxidos de Fe. jarosita, uranocireita, Fe-Mn .
precipitado como autunita, y torbernita, N - Precipitacién de silicatos de
silicofosfatos o uranilo, fosfatos y silicofosfatos.
adsorbido ¢n oxihidré- - Formacién de palygorsquila.
xidos de Fe.

Q: cunrzo; alb: albita; FdK: feklespato potdsico; mos: moscovita: biot.: blolita; filositic.: filosilicatos; ser.: sericita; il.: ilita; sm: esmectita; cao.: caolinita; GR: granito d¢ referencia; GHA: granito hideotermalmente alierado; DQMU: dique

d¢ cuarzo mineralizado por U

Tabla 1.- Resumeh/comparaci()n de las caracteristicas principales de los granitos, DQMU, Arcillas y rellenos fisurales

Table 1.- Summary of the main features of the reference and hydrothermally-altered granites, mineralized u quartz vein and associated clays
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