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GRAFICAMENTE ABSTRACTO

Se modela el flujo de agua subterranea
termohalina de la cuenca del Salar de Atacama.
Las salmueras mas evaporadas
convergen hacia el borde oriental del
Salar de Atacama.

Una interfaz salina aisla el ntcleo de las
contribuciones externas del flujo de agua
subterranea.

El enriquecimiento de Li puede explicarse por la

removilizacién de sales/arcillas enterradas ricas en Li.

La conveccién en las fallas puede favorecer el

enriquecimiento extremo en Li de los aportes diluidos.
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El Salar de Atacama (SdA) es la mayor reserva de Li a nivel mundial. El origen de Li, junto con el resto de solutos, ha sido objeto
de debate. Asi, se ha planteado la hipétesis de meteorizacion de rocas a baja temperatura, lixiviacién hidrotermal o de origen
magmatico junto con su posterior evaporacion. Sin embargo, el enriquecimiento extremo de Li (norte4000 mg/L) y la
ubicacion de las salmueras ricas en Li-Mg alrededor del Salar Fault System (SFS) que cruza el nucleo del SdA por la mitad
permanecen sin explicacion. El objetivo de este trabajo es definir el flujo de agua subterranea termohalina en la cuenca SdA
para dar cuenta de la génesis de su enriquecimiento extremo en Li.

El modelado de flujo termohalino ha demostrado el efecto critico de la cabeza hidraulica minima (MHH) del nivel freatico
regional en el flujo de agua subterrénea de las salinas. El MHH divide la cuenca en dos sistemas hidrodindmicos aislados y
constituye el punto final hacia el que convergen las salmueras mas evaporadas. El desajuste espacial entre las ubicaciones de
las salmueras ricas en Li-Mg en la zona centro-occidental del niicleo (en el SFS) y el MHH en la zona més oriental del ntcleo
descarta la concentracion evaporativa reciente del agua de recarga como mecanismo principal. de enriquecimiento de Li.
Ademas, la persistencia de una interfaz salina que rodea el nucleo en profundidad, independientemente del gradiente de
temperatura, también impide que la recarga lateral (predominantemente del este) ascienda a lo largo del SFS.

Por otra parte, el caudal termohalino calculado es compatible con la removilizacién de capas enterradas de sales y/o arcillas enriquecidas
con Li-Mg por aguas de recarga diluidas provenientes del oeste o suroeste de la cuenca. Aqui, el papel de las fallas y el flujo impulsado
por la densidad es clave para permitir velocidades de flujo ascendentes y descendentes eficientes que favorezcan la removilizacién de Liy
Mg.
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1. Introduccién

La intensa evaporacién (principalmente freética) que se produce en las
salinas (salarios)contribuye al enriquecimiento en Li, B, I, K, Mg y NaCl, muy
atractivos para la explotacién minera (Baspineiro et al., 2020;Eugster, 1980;
Hardie et al., 1978;Liu et al., 2019;Liu y Agusdinata, 2020;rosa, 1994;Madera
y Sanford, 1990;Yechieli y Madera, 2002;Zatout et al., 2020). Las salmueras
de las salinas representan el 80% de las reservas mundiales de Li. Este
elemento es fundamental para el desarrollo de baterias de teléfonos méviles
y vehiculos eléctricos, asi como en la industria farmacolégica (USGS, 2019).
Las salinas mas grandes del mundo se encuentran en los Andes centrales,
que incluyen el noroeste de Argentina, el suroeste de Bolivia y el noreste de
Chile (Warren, 2016, 2010). Aproximadamente el 25% de las reservas
mundiales de Li se encuentran en el Salar de Atacama (SdA) (noreste de
Chile), que se ubica en la Depresién Preandina al oeste del Altiplano-Puna (
Figura 1). El SAA est4 formado por un nucleo de halita rellenado por
salmuera intersticial en el centro de la cuenca y una zona marginal
compuesta de yeso y carbonatos a su alrededor, que presenta afloramientos
de la zona de mezcla (interfaz salina) resultantes del contraste de densidad
entre el agua dulce ( 1000 kg/m3) procedente de la recarga en los montes y
la salmuera (1200 kg/ms3) del nlcleo (Marazuela et al., 2018, 2019a). El nucleo
est4 dividido en dos bloques por el Sistema de Fallas Salar (SFS) de rumbo
norte-noroeste ubicado en su zona centro-occidental (higos. 1y 2). Los poros
y cavidades del nuicleo estan llenos de SOs-salmueras ricas en el bloque este,
salmueras ricas en Ca-Clrich en el bloque occidental y salmueras ricas en Li-
Mg (norte4000 mg/L) en los alrededores del SFS mas cercano al Cordén de
Lila (Ide y Kunasz, 1990;Kesler et al., 2012;Munk et al., 2018;Risacher y
Alonso, 1996) (Figura 2).

El origen de los solutos en las salinas se ha estudiado ampliamente en las ultimas
décadas, principalmente utilizando datos isotépicos y quimicos de solutos. Tanto los
fluidos volcanicos como la meteorizacién de las rocas volcanicas se han propuesto como

fuentes primarias de Li y otros solutos en los salares andinos (Alonso y
Risacher, 1996;Alpers y Whittemore, 1990;Risacher et al., 2003;Risacher y
Alonso, 1996;Risacher y Fritz, 2009, 1991, entre otros). Independientemente
de su origen, la concentracién diluida de Li en la recarga de aguas
superficiales y subterrédneas y en los fluidos geotérmicos de la regién
(comUnmente por debajo de 50 mg/L,Godfrey et al., 2019) hacen necesario
considerar un proceso de concentracién adicional para explicar las
concentraciones extremadamente altas de Li en el SFS.

Munk et al. (2016)describié la formacién de salmueras ricas en litio en todo el mundo
como resultado de las rutas de flujo de agua subterranea que convergen en cuencas
endorreicas y se descargan por evaporacion, concentrando los solutos y dando como
resultado sales precipitadas y salmueras altamente concentradas. Refiriéndose a los
salares andinos en general,Risacher et al. (2003)propusieron la evaporacién y el reciclaje
de salmueras (lixiviadas de salinas enterradas o filtradas de las salinas actuales) como los
mecanismos para explicar la quimica de algunas salinas. Por lo tanto, dependiendo del
agua de entrada, la concentracién de evaporacién conduciria a ricos en Ca-Cly SO4
-salmuera rica. Las salmueras infiltrantes se mezclarian con agua metedrica diluida
formando celdas de reciclaje. El flujo de calor actuaria como una fuerza impulsora para
estas celdas de reciclaje, lo que posiblemente resultaria en patrones de mezcla muy
complejos. Para la SdA en particular,Risacher y Fritz (2009)describié un sistema en el que
cada salmuera esta relacionada con la litologia de su cuenca de drenaje (Fig. 3A). Por lo
tanto, las rocas sedimentarias-evaporiticas en el flanco occidental de la cuenca dan como
resultado salmueras ricas en Ca-Cl, y las rocas volcanicas en el flanco este de la cuenca
conducen a SO4-salmueras ricas. Estos autores concluyeron que actualmente no ingresa
ningun flujo de entrada al niicleo desde el oeste y, por lo tanto, la salmuera rica en Ca-Cl
se formé en la antigliedad y podria ser reemplazada en su totalidad por el SO.4
-salmueras ricas que afluyen desde el este en el futuro.

Més recientemente, con base en un déficit importante en el balance de
masa de sal, Corenthal et al. (2016)propuso que la cuenca topografica SAA
no coincide con la cuenca hidrogeolégica (Fig. 3B). Usando enfoques de
elementos multiples, isétopos muiltiples y estadisticos,Rissmann
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Figura 1.Ubicacion de la cuenca del Salar de Atacama. También se muestra la topografia del perfil del modelo numérico.
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Figura 2.Marco hidrogeoquimico del Salar de Atacama. A) Nivel freatico, tipos de salmueras y mapa de contornos de concentracién de Li de los acuiferos mas salinos. Tenga en cuenta el desajuste espacial entre la carga

hidraulica minima del nivel freatico y las ubicaciones de salmuera ricas en Li-Mg. B) Mapa de contorno de la cabeza hidraulica de la seccién transversal vertical marcada en blanco en la Fig. A. (Modificado deMarazuela et al.,

2019a).

et al. (2015)sugirieron que la fuga basal de salmueras evaporadas del arco
volcanico/Salares activos Altiplano-Puna particip6 junto con agua metedrica
en el agua subterranea regional del acuifero sur que alimenta al SdA.
Utilizando informacién quimica y de isétopos de aguas superficiales y
subterréneas del este de SdA e isétopos de He en salmueras, Munk et al.
(2018)concluyé que mas de la mitad del Li en el nucleo de halita se deriva de
las entradas del flanco oriental. Para explicar el

altas concentraciones de Li de las aguas de entrada a las salmueras, estos
autores propusieron concentracién evaporativa, salmueras de transicion y
cristalizacion de halita. La pregunta pendiente seria si el agua recargada en
el flanco este del SAA puede llegar al drea SFS y evaporarse a su paso
resultando en salmueras ricas en Li.

Una explicacion alternativa a las salmueras ricas en Li-Mg encontradas
en la zona centro-occidental del nlcleo es el ascenso de hidrotermales
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subterrénea recargada al este del Salar de Atacama y (C) salmueras hidrotermales profundas que ascienden a lo largo del Sistema de Fallas del Salar. Ver detalles en el texto.

solucionesjordan et al. (2002)destacé el papel hidraulico potencial del SFS'y
sugirié que, durante las etapas desecadas, las rutas de flujo de agua
subterranea provenientes de la recarga en el flanco este de la cuenca
podrian alcanzar el centro del ndcleo y luego ascender a lo largo del SFS.
Siguiendo esta idea,Lowenstein y Risacher (2009)plante6 la hipétesis de que
las aguas profundas ricas en Ca-Cl, calentadas en el subsuelo del arco
volcénico al este de SdA, ascienden a la superficie de SdA a lo largo de fallas
relacionadas con SFS (Fig. 3C). Aunque no se ha establecido un vinculo
genético claro, estas salmueras ricas en Ca-Cl coexisten con las salmueras
ricas en Li-Mg cercanas al SFS. lossLos valores isotépicos medidos porMunk
et al. (2016)fueron interpretados como un posible indicador de la influencia
de los gases derivados del manto. Estos autores propusieron que la
interaccion de las aguas subterraneas y los sistemas magmaticos del
Altiplano-Puna es otro mecanismo potencial para el transporte de Li
derivado del manto, desde los sistemas volcanicos al SdA. Sin embargo,
estos autores sugirieron que los planos de falla ubicados dentro del salar,
como el SFS, no son buenos candidatos debido a que la litosfera es fria y
rigida (Schurr y Rietbrock, 2004); una mejor opcién serian las fallas ubicadas
entre el salary el arco volcanico (Fig. 3B).Gonzalez et al. (2009)relacioné
algunas fallas de la cuenca SdA con cdmaras de magma profundas. Los
contenidos de litio de aproximadamente 1000 mg/L son comunes en
inclusiones fluidas y fundidas asociadas con rocas volcanicas y magmaticas (
Hofstra et al., 2013;Lindsay, 2001;Schmitt, 2001). La contribucién de los
fluidos hidrotermales a las composiciones de la salmuera ha sido descrita en
el Salar de Uyuni en Bolivia (Ericksen et al., 1978); el area de Fox Creek en
Canada (Eccles y Berhane, 2011); el Mar de Salton, el Valle de la Muerte y el
Lago Seco de Bristol en California (Lowenstein et al., 2016;Lowenstein y
Risacher, 2009); la cuenca de Qaidam (Tibet) en China (Li et al., 2018;
Lowenstein y Risacher, 2009; Yu et al., 2013); y muchas otras zonas
magmaticas en el mundo (Benson et al., 2017).Karmanocky y Benison (2016)
documenté el control de pulsos hidrotermales y magmaticos sobre la
geoquimica del Salar Ignorado, ubicado a 200 km al sur de la SdA, mediante
el estudio de inclusiones en cristales de yeso. El estudio realizado en varios
salares del noroeste argentino porLépez Steinmetz et al. (2018)confirmé las
correlaciones lineales positivas entre Li, Ky Mg, lo que sugiere una fuente
comun para estos iones, probablemente una contribucién térmica. Otra vez,

la conexién hidrogeoldgica entre los sistemas magmaticos del arco
volcénico y el nucleo de la SAA sigue siendo una gran cuestién
pendiente.

Las ideas conceptuales descritas anteriormente sobre la génesis de las
salmueras ricas en Li-Mg (principalmente basadas en datos quimicos e isotépicos)
plantearon la hipétesis de la evaporacién del agua recargada en el flanco oriental
de la cuenca SdA (Fig. 3Ay B) o el agua subterranea profunda fluye en el nicleo
desde fuera de la cuenca (Fig. 3C). Sin embargo, ninguna de estas hipétesis ha
sido probada como factible por medio de modelos numéricos de flujo de agua
subterranea.

El modelado del flujo de agua subterrdnea de cuencas de sistemas
salinos debe considerar indispensablemente el fuerte acoplamiento del
flujo, el transporte de masay calor y la dependencia de la densidad y la
viscosidad de la presién, la concentracién de masa (salinidad) y la
temperatura (Driesner y Heinrich, 2007;Klyukin et al., 2016;Kohfahl et al.,
2015). En los sistemas termohalinos, las grandes variaciones de densidad y
viscosidad juegan un papel importante en el flujo de agua subterranea, que
estd regulado por la ley de Darcy. La conveccién termohalina implica que las
salmueras densas contrarrestan el flujo ascendente ascendente y las células
convectivas promovidas por el flujo impulsado térmicamente (Irvine et al.,
2014;Magri et al., 2015, 2012, 2009;Wooding et al., 1997). La fuga de
salmueras concentradas evitaria que las salinas alcancen concentraciones
altisimas (Sanford y Wood, 1991). Ademas, los planos de falla se asocian
frecuentemente con trayectorias de flujo preferenciales debido a su mayor
permeabilidad combinada con el desarrollo de celdas convectivas.Barcelona
et al., 2019;Hirthe y Graf, 2015;Koltzer et al., 2017;Li et al., 2016;Magri et al.,
2016, 2015, 2010;Shafabakhsh et al., 2019;Simms y Garven, 2004;Zechner et
al., 2019). Sin embargo, aunque trabajos previos han destacado la necesidad
de abordar la circulaciéon termohalina en las salinas (por ejemplo,Godfrey y
Alvarez-Amado, 2020;Hardie, 1991, 1990;Magaritz et al., 1990;Munk et al.,
2016; Risacher et al., 2003;rosa, 1994), hasta la fecha solo se han realizado
modelos sintéticos centrados en la interfase salina de los acuiferos menos
profundos (Duffy y Al-Hassan, 1988;Ventilador et al., 1997;Hamann et al.,
2015;Holzbecher, 2005;Marazuela et al., 2018;Nield et al., 2008; Simmons et
al., 1999;Tejeda et al., 2003;Vasquez et al., 2013). La complejidad y el alto
costo computacional de estos modelos es probablemente lo que
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ha impedido el desarrollo de modelos termohalinos cuantitativos que
pueden explicar el complejo flujo de agua subterraneay la hidroquimica de
las cuencas de salinas.

El objetivo de este trabajo es explicar el flujo de agua subterrdnea termohalina
en la cuenca del Salar de Atacama para dar cuenta de la génesis de la reserva de Li
maés grande del mundo y discutir la factibilidad de las hipétesis hidraulicas detras
de todos los modelos genéticos conceptuales de las salmueras ricas en Li
propuestas. en la literatura, en particular, el enriquecimiento de Li por
concentracién evaporativa de los flujos de entrada que alimentan el ntcleo
lateralmente (Fig. 3Ay B) y el ascenso de salmueras hidrotermales ricas en Li a lo
largo del Sistema de Fallas Salar (Fig. 3C). Para lograr este objetivo, se ha
desarrollado un modelo numérico termohalino del flujo de agua subterranea para
explicar (1) los factores que determinan la ubicacién de las salmueras més
evaporadas dentro de los sistemas salinos y (2) cémo la conveccién termohalina
en una cuenca salada madura fracturada como el actual Salar de Atacama puede
contribuir al enriquecimiento de Li de las salmueras.

2. Material y métodos
2.1. Entorno hidrogeoldgico

La cuenca SdA es una depresién morfolégica prominente de
17.000 kilometroszubicado en el antearco proximal entre la Cordillera
Occidental (actual arco volcénico) al este y la Precordillera del Norte de Chile
(Cordillera de Domeyko) al oeste a 2303 m snm (metros sobre el nivel del
mar) (Figura 1). La cuenca SdA, especialmente su flanco este, se encuentra
en la regién en forma de arco de alto flujo de calor descrita en la literatura
entre las latitudes 15y 30° sur (Hamza et al., 2005). Las fuertes anomalias
positivas en la gravedad residual isostética del SAA son causadas por
cuerpos densos a 4-6 kmy 10-15 km emplazados magmaética o
tecténicamente durante el episodio de grieta del Cretacico (Gonzélez et al.,
2009; Reutter et al., 2006).

Los sucesivos regimenes extensionales y compresivos han fracturado
fuertemente la cuenca, siendo el SFS el rasgo mejor expresado (Arriagada et
al., 2006) (Figura 2). El SFS con tendencia norte-noroeste afecta el ntcleo del
salar desde el Cordén de Lila en el sur hasta la Cordillera de la Sal en el
noroeste, y ha estado activo durante un intervalo que abarca los Ultimos
5-10 Ma (Jordan et al., 2007). El SFS ha provocado que las unidades
estratigraficas del bloque este de la SdA sean mucho mas gruesas que las
del bloque oeste. También se describen en la literatura al menos otras tres
fallas mayores: la falla de Tuclcaro (que, al igual que las otras fallas
menores en el nlcleo SdA, incluimos en el SFS para simplificar la
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redaccioén), la Falla Peine y una falla referida en este estudio como la
Falla Este (Jordan et al., 2007;Mufioz et al., 2002;Reutter et al., 2006).

El clima hiperarido del desierto de Atacama, donde se encuentra el SdA, se establecié
mucho antes de que se desarrollara el SdA hace aproximadamente 5,8 Ma (Gonzalez et
al., 2009), aunque se han producido algunos periodos cortos relativamente mas
himedos y mas secos (Bobst et al., 2001). Estos ciclos climaticos han podido modificar el
comportamiento hidrogeoldgico de la cuenca a lo largo del tiempo. En realidad, una
mayor tasa de precipitacién, por encima de los 120 mm/afio, se presenta en el flanco de
la Cordillera Occidental donde se alcanzan altitudes superiores a los 5000 m snm (
Houston, 2006;Marazuela et al., 2019a). En el nuicleo del salar, la tasa de precipitacién
apenas alcanza los 5 mm/afio.

La descarga en la cuenca se produce principalmente por evaporaciéon
freatica en la zona marginal pero también minoritaria en el nicleo (
Marazuela et al., 2019a, 2019b, 2020). En la zona marginal, donde el nivel
freatico estd més cerca del suelo o directamente sobre el suelo en los lagos y
humedales alimentados por los flujos ascendentes de la zona de mezcla, las
tasas de evaporacion alcanzan hasta 5,84 mm/d (Marazuela et al., 2020).
Ademas, a pesar de la profundidad relativamente mayor del nivel freatico en
el nucleo, también contribuye levemente a la descarga en la cuenca con
tasas de evaporacién inferiores a 0,05 mm/d. En las condiciones climaticas
actuales y considerando el nivel freatico en los acuiferos mas someros, la
fuerte asimetria en la descarga por evaporacion parece prevalecer sobre la
asimetria en la recarga, y en consecuencia, la altura hidraulica minima se
ubica en la zona mas oriental del nlcleo, cerca de la zona marginal (
Marazuela et al., 2019a, 2019b) (Figura 2). Por tanto, al menos en los
acuiferos mas someros, el agua recargada en ambos flancos de la cuenca
converge hacia la parte oriental del ntcleo.

2.2. Estratigrafia

La litologia de la corteza superior y la estructura de la cuenca necesarias para
respaldar los trabajos de modelado son bien conocidas a partir de los datos sismicos de
la industria y de un pozo de exploracién profundo perforado en el centro de la cuenca (se
muestra un perfil sintético en la figura).Figura 4) (Jordan et al., 2007;Mufioz et al., 2002;
Pananont et al., 2004;Reutter et al., 2006).

El basamento precretacico esté representado por rocas sedimentarias e
igneas que afloran en la peninsula del Cordén de Lila y por rocas volcanicas y
sedimentarias estratificadas, ampliamente distribuidas, del Paleozoico tardio al
Tridsico. Las rocas paleozoicas tempranas estdn compuestas de sedimentos
clasticos con intercalaciones de lavas almohadilladas de edad Ordovicico y rocas
pluténicas del Ordovicico al Carbonifero.

Las secuencias del Cretacico al Eoceno que subyacen al SdA actual se
depositaron en el arco posterior del arco volcanico antes de los 38 Ma.

Cerro
East Lejia

Cerros de
Peine

I Precambrian to [ Late Cretaceous-Eocene

Carboniferous basement (Purilactis Group)

["1 Quaternary marginal zone (Mixing Zone) === Fault

[ Late Carboniferous-Triassic (1) Cenozoic (San Pedro Formation) [T2] Miocene to recent volcanic rocks

[T Late Carboniferous-Triassic (2) [ %?gﬁ?f:gﬁg&gg; deposits

[ Alluvial

Figura 4.Estratigrafia simplificada y caracteristicas estructurales del perfil vertical elegido para las simulaciones numéricas (escala vertical x1.5 como todos los perfiles que se muestran a continuacion). Ver la ubicacién de la

seccion enhigos. 1y 2.
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(Reutter et al., 2006). El Grupo Purilactis (Cretéacico a Eoceno) que aflora
en la faja plegada y corrida del Escarpe El Bordo, subyace desde el
Eoceno tardio hasta el relleno sedimentario reciente de la cuenca. La
parte mas baja del Grupo Purilactis estd compuesta por calizas, yesos 'y
halita, y la parte superior por conglomerados. Adicionalmente, en estas
secuencias se describieron lavas basalticas a andesiticas, diques, sills y
rocas intrusivas subvolcanicas como consecuencia de la fuerte actividad
volcanica a través de fisuras en direccién NS.

Las rocas cenozoicas corresponden a sedimentos clasticos continentales
e ignimbritas (liparitas) asociadas con extensién sustancial. La FM de San
Pedro. (Eoceno-Mioceno inferior), que aflora en la Cordillera de la Sal, esta
compuesto por depésitos continentales tanto clésticos (arcillas, limolitas,
areniscas y conglomerados de grano fino) como evaporiticos (halita y yeso
precipitados en una antigua salina terciaria ) rocas. El equivalente Tambores
Fm. estd compuesto por paraconglomerados y areniscas poco consolidadas.

El Cuaternario esta representado principalmente por la Fm. Vilama.
(Plioceno tardio-presente), que constituye el ndcleo de halita SdA. La
datacién de las cinco capas de ignimbritas originalmente expulsadas del
arco volcanico (estratovolcanes) y actualmente enterradas en la Fm. Vilama.
restringir la edad de los depdsitos del nucleo a 5,8 Ma (De Silva, 1989;
Gardeweg y Ramirez, 1987;Gonzélez et al., 2009).

2.3. modelo numérico

El modelo de flujo termohalino abarcé tres simulaciones numéricas basadas
en el perfil geolégico que se muestra enFigura 4, y cuyas principales
caracteristicas se resumen entabla 1. Las dos primeras simulaciones (simulaciones
simétricas y asimétricas) tenian como objetivo analizar el efecto de la distribucién
de la descarga de evaporacion en la superficie del salar sobre la ubicacién de las
salmueras mas evaporadas y, por lo tanto, de la esperada salmuera rica en Li-Mg
si solo se tuviera en cuenta la evaporacion. considerado como mecanismo de
enriquecimiento de Li. La tercera simulacién (simulacién de etapa madura)
reprodujo las condiciones hidraulicas actuales de la cuenca SdA para caracterizar
su flujo de agua subterranea termohalina y buscar una hipétesis validada
numéricamente de la génesis de salmueras ricas en Li-Mg.

2.3.1. formulacién acoplada

El cédigo FEFLOW (Diersch, 2014;Shao et al., 2016) se utilizé para modelar el fuerte
acoplamiento del flujo de agua subterranea, el transporte de solutos y la transferencia de
calor en funcién de las siguientes ecuaciones de gobierno.

La ecuacién de conservacion de la masa del fluido en cabezas hidraulicas
equivalentes se define como:

530 bV -qU40 d1p

déndeSses el almacenamiento especifico,hes la cabeza hidraulica equivalente yq
es la ley de Darcy, que describe el flujo de un fluido a través de un medio poroso:

" #

qu-kvhp PPy d2p
P§

dénde k es la hidraulico conductividad tensor,
pres la densidad del fluido y pr oes la densidad de referencia. El sequndo agregé
término de esta ley es el producto de la relacién de densidad y el vector unitario
gravitatorio,tu,que representa la fuerza de flotabilidad inducida por las variaciones de
densidad.

La ecuacién de balance de energia para el fluido y el medio poroso viene

dada por la expresion:

9 .- _ B,
3 ¢prCrp 81-0PpsCs T pV- - AVTp prCrTq¥0 d3p

donde ¢ denota la porosidad, pses la densidad del sélido,Tes la temperatura,
Cres el calor especifico del fluido,Cses el calor especifico del

sélido y A es la conductividad térmica del medio poroso saturado en su
conjunto.
La ecuacion de conservacién de soluto-masa en su forma convectiva es la
siguiente:
oC

¢ 5. ba-VC-V -dDVCIO d4b

dondeCes la concentracién de masa yDes el tensor de dispersién
hidrodindmica.
El tensor de conductividad hidraulica,k,Se define como:

KPRramo
mFr

k% dsp

déndekes el tensor de permeabilidad intrinseca. La viscosidad dindmica de
la fase fluida, pr, se considera como una funcién termodindmica de la
fraccion de masa, w, ytLa presion (pags)La dependencia de la viscosidad de
la salmuera se puede despreciar a temperatura subcritica (Schoofs y
Hansen, 2000). Combinando la dependencia de alta concentracién dada por
Palancay Jackson (1985)con la dependencia empirica de la temperatura de
Mercer y Pinder (1974), se llega a la siguiente expresiéon empleando valores
de referencia para la concentracion,Coy temperatura,To:

medC: TP % piod Ipl,!:8_’5{1;:)1:850\.)—4:‘.]l.x)zl:;44:5u)3 .
douep™ 410 Geuarpa: Geoucon
1p0:7063Gamitor—  0:0483 §ar,iron
1p0:7063¢-0:04832¢3

dep

donde ¢ =(T-150)/100 enTen °Cy w =C/pr.

La ecuacién de estado utilizada para la densidad del fluido se da en términos
de valores de referencia para densidad, concentracién, temperatura y presion,
pagso, por elSalmueraDensidadcomplemento implementado en el cédigo FEFLOW
(Magri, 2009):

a
deCPO d7p

prdC; T; pagsp % pr ,  1-BdAT—Tob p y8p—poPb p
donde los coeficientes de expansién térmica, , compresibilidad, y relacién de
concentraciéon de masa, , varian en funcién deC, Typags.

2.3.2. Parametros de malla y modelo

El modelo 2D se extendié de oeste a este a través de la cuencay alcanzé
el basamento Precdmbrico-Carbonifero a lo largo de (higos. 1y 4). El modelo
2D represent6 una seccion seleccionada bastante paralela al flujo principal
de agua subterraneay, por lo tanto, las contribuciones de agua subterranea
fuera del plano se ignoraron como una simplificacién (Figura 2). El objetivo
de este modelo no era calibrar datos de campo (no hay datos a profundidad)
sino describir la hidrodindmica termohalina a escala de cuenca. Esta seccién
capturd las principales caracteristicas hidrodindmicas que constituyen la
base de la discusién, como el desarrollo de una zona de mezcla alrededor
del nucleo del salar, el papel hidraulico de la cabeza hidraulica minima del
nivel freatico regional y el posible flujo convectivo en el SFS. . Todos ellos
resultaron ser intrinsecos a los sistemas salinos y, por tanto, aunque su
ubicacién o geometria puede variar en funcién de los pardmetros
hidraulicos y la relacién recarga/descarga, el comportamiento hidraulico
regional que desencadenan no cambia.

La cota maxima se alcanzé en el limite oriental (Cerro Lejia) con
5769 m snm. Por otro lado, el perfil solo alcanza una cota de 2871 m
snm en el Escarpe Fronterizo. El ndcleo del salar se ubicé a 2303 m snm
en el centro del perfil. Debido a la cuenca en forma de sinclinal, el
basamento Precdmbrico-Carbonifero se alcanzé 8300 m snm (metros
bajo el nivel del mar) debajo del nicleo y solo 2200 m snm debajo del
arco volcanico.

La malla de elementos finitos se construyo6 utilizando el algoritmo “Tridngulo”
y satisfaciendo el criterio de Delaunay (Shechuk, 1996). El perfil completo
comprendia aproximadamente 120.000 elementos triangulares. El elemento
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tabla 1

Resumen de las principales caracteristicas de las tres simulaciones termohalinas realizadas en este trabajo. ES: evaporacién.

Simulacién Tiempo Objetivo

Consideraciones especificas

Evaporacion simétrica 100.000 afios

Evaporacion asimétrica

Etapa madura cuasi-estado-estacionario

de Atacama

Ubicacion de las salmueras mas evaporadas en un hipotético salar
antiguo con evaporacién simétrica

Ubicacién de las salmueras mas evaporadas en un salar con
evaporacién asimétrica

Flujo termohalino en la actual cuenca del Salar

Mindcleo= Mizona marginal

Averias deshabilitadas
MintcleobMizona marginal

Averias deshabilitadas

MinacleobMizona marginal

Poro de agua de Fms San Pedroy
Vilama. esta saturado en halita

el tamafio varié desde aproximadamente 25 m en las fallas y zonas de evaporacién, lo
que permitié implementar las condiciones de contorno de evaporacién en el ntcleo y
zona marginal como se describe a continuacién, hasta un valor promedio de 150 m en las
areas menos criticas para evitar errores numéricos.

Las fallas se representaron como &reas permeables de 300 m de ancho (era
muy pequefio en comparacién con el flujo de agua subterrdnea a escala de la
cuenca) que se extendian desde el sétano hasta la parte superior del modelo,
utilizando el enfoque bien establecido de medios porosos equivalentes (EPM) (
Blessent et al., 2014; VujeviCet al., 2014). La técnica EPM requiere menos esfuerzo
computacional que los modelos de fracturas discretas y permite modelar el flujo
impulsado por la densidad dentro de las fallas (Magri et al., 2016, 2015, 2012, 2010
). Las fallas fueron deshabilitadas en las simulaciones de evaporacién simétrica y
asimétrica.

Cada unidad estratigréfica se consideré homogénea e isétropa con respecto a
las propiedades fisicas (conductividad hidraulica, porosidad, conductividad térmica
y capacidad calorifica volumétrica) enumeradas en Tabla 2. Los valores promedio
de cada pardmetro se tomaron de estudios previos en la SdA (por ejemplo,
Marazuela et al., 2019a, 2019b) y complementado con valores de referencia de la
literatura para cada tipo de roca (por ejemplo,Eppelbaum et al., 2014). El sétano se
considerd impermeable y luego se descuidé en la tarea de modelado. Debido a su
conductividad hidraulica extremadamente baja, las simulaciones preliminares
demostraron que descuidar el sétano no tuvo un impacto significativo en el flujo
de agua subterranea. Las dispersividades longitudinal y transversal para el
transporte de masay calor fueron de 100y 10 m, respectivamente.

Debido al equilibrio quimico de las salmueras con halita en la mayor parte del
sistema considerado, se espera que el impacto de la disolucién-precipitacién sobre
la porosidad y la permeabilidad sea pequefio a escala de cuencay, por tanto, se ha
despreciado. Aunque se ha intentado parcialmente un modelo de transporte
reactivo termohalino totalmente acoplado a escala local y mas simple (p.Graf y
Therrien, 2007), el costo computacional de dicho modelo a escala de cuenca esta
mucho mds alla de los recursos computacionales convencionales actualesy, a
menudo, se desprecia (por ejemplo,Magri et al., 2015, 2009; Zechner et al., 2019).

2.3.3. Condiciones de frontera e iniciales

Las condiciones de contorno (BC) del flujo de agua subterraneay del
transporte de masa abarcaron la entrada de agua dulce a lo largo de las 4reas de
recarga en los flancos este y oeste de la cuenca y un sumidero de agua dulce en el
nucleo y la zona marginal (Figura 5). La tasa de entrada se basé en los valores de
recarga presentados porMarazuela et al. (2019a). La recarga principal ocurrié en el
flanco oriental, con valores que aumentan desde 34 mm/afio en el contacto entre
los depésitos aluviales y las rocas tridsicas aflorantes hasta 85 mm/afio en Cerro
Lejia. Estos valores corresponden a las precipitaciones actuales de 40 a 100 mm/
afio menos el 15% que se estima por interceptacién, detencién superficial e
infiltracién al inicio de una tormenta y que finalmente regresa a la atmdsfera por
evaporacion. En el flanco occidental, la recarga se redujo a 5,5 mm/afio. Estas
tasas de entrada dieron lugar a una recarga total de 5,7 ms/d. Como requisito para
el calculo numérico, la cabeza hidraulica se fijé en 5000 m snm en el nudo mas
oriental de la cima para permitir el célculo libre del nivel freatico en el centro de la
cuenca, donde se encuentra el salar y la zona de mezcla. Ambas entradas de agua
dulce (con la excepcién del tramo de la Fm. San Pedro en la simulacién de la etapa
madura, como se describe a continuacion) tuvieron un

concentracién de 5000 mg/L, lo que representd un agua de recarga ligeramente
enriquecida en solutos después de haber atravesado rocas volcanicas.

La evaporacion se implementé como un sumidero de agua dulce a través
de dos rectadngulos de 200 m de ancho que se extienden a lo largo de la
parte superior del nicleo y la zona marginal. Este sumidero permitié la
extraccion de agua dulce pura (0 mg/L) sin solutos, aumentando asi la
concentracion de soluto en cada paso de tiempo consecutivo a través de la
concentracién evaporativa (Nield et al., 2008). Para las simulaciones de
evaporacion asimétrica y etapa madura que consideraron la evaporacion
actual, la salida en el ndcleo y zona marginal fue de 0.3y 5.4 m3/d,
respectivamente, de acuerdo con las tasas de evaporacién estimadas por
Marazuela et al. (2020)(Figura 5). Para la simulacién de evaporacion
simétrica que considerd una tasa de evaporacién homogénea en toda la
superficie (ndcleo y zona marginal), la salida total también se mantuvo en
5,7 m3/d. Por lo tanto, en todas las simulaciones se compensaron las
entradas y salidas de agua (cuenca cerrada). El rango de normalizacién para
la concentracion se establecié entre 0 mg/L, equivalente a agua dulce pura
con una densidad de 1000 kg/ms3y 350.000 mg/L con una densidad de 1200
kg/ms3. Para la simulacién de la etapa madura, las aguas subterraneas de las
Fms San Pedro y Vilama. se supuso que tenia la concentracién maxima de
soluto (350.000 mg/L), lo que representa el rapido logro de la saturacién de
halita por disolucién de sus rocas evaporiticas. Adicionalmente, una
concentracién masica BC limité la concentracién méxima (350.000 mg/L, que
corresponde a la saturacién de halita) que podia alcanzar la salmuera en
cada nodo del rectangulo de evaporacién (Kohfahl et al., 2015).

El transporte de calor BC permitié reproducir el gradiente geotérmico
considerando los valores de flujo de calor obtenidos porHamza et al. (2005). La
entrada de calor en la parte inferior aumenté de 80 mW/mzen el extremo este a
120 mW/mzen el extremo occidental, teniendo en cuenta que la corteza debajo del
nucleo del salar es mas fria que la que esta debajo del arco volcanico (Figura 5). En
la parte superior del modelo se fijé una temperatura atmosférica media de 18 °C.
Los limites laterales estaban cerrados al flujo de fluidos, calor y masa porque se
consideraban los limites de la cuenca. También el fondo estaba cerrado al flujo de
fluido y masa.

Las condiciones iniciales de cabeza hidrdulica y temperatura se derivaron
de un modelo hidrotermal convectivo que se llevé a cabo previamente. La
concentracion de masa inicial fue de 5000 mg/L en todo el dominio, lo que
representa una cuenca hipotética llena completamente con agua dulce de
recarga. La simulacion de la etapa madura se ejecutd hasta que se logré el
régimen de estado cuasi-estacionario.

3. Resultados
3.1. Enriquecimiento de solutos por evaporacién en salares

Aungue antes del desarrollo de un salar, la cuenca SdA probablemente estaba
ocupada por un lago de agua dulce gobernado por un flujo impulsado por la
topografia, este régimen de flujo inicial cambié drasticamente cuando el lago de
agua dulce evolucioné a un salar y el aumento en la concentracién de solutos
modificé la densidad. del agua subterranea. Durante su etapa como sistema salino
(al menos desde hace 5,8 Ma), existen dos posibles regimenes hidraulicos por los
que la cuenca ha podido evolucionar o alternar y que deben ser analizados por su
posible implicacién en el proceso de enriquecimiento de solutos. Estos regimenes
son: (1) salar con homogeneidad
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:::)élamjtros hidraulicos y térmicos considerados para las simulaciones numéricas. Los colores estan de acuerdo con el perfil geologico que se muestra enFigura 4.
Hydrostratigraphic units K[md™? ‘ o [-] ‘ AW m?teC? | pscs[10°) m3°CY
Precambrian to Carboniferous basement Impermeable
Late Carboniferous-Triassic (1) 5-10* 0.02 2.8 2.1
Late Carboniferous-Triassic (2) 2:1072 0.02 2.8 2.1
Late Cretaceous-Eocene 11073 0.03 2.6 2.1
Cenozoic 1-107 0.04 3.0 2.0
Quaternary salt flat deposits 0.1 0.02 3.5 1.8
Evaporation zone of the nucleus 0.5 0.05 3.5 1.8
Quaternary marginal zone 0.1 0.02 3.2 1.8
Evaporation zone of the marginal zone 0.5 0.05 3.2 1.8
Miocene to recent volcanic rocks 1 0.10 2.8 2.1
Alluvial 2 0.10 1.8 1.7

1 0.25 2.0 1.8
Fluid - - 0.65 4.2

evaporacién en toda la superficie del salar (lamada aqui evaporacién
simétrica) y (2) salar con evaporacion asimétrica como la actual SdA. En esta
seccién, se llevaron a cabo dos simulaciones numéricas para analizar el
efecto de considerar una distribucién de evaporacién simétrica o asimétrica
en la superficie del salar sobre la ubicacién de las salmueras mas
enriquecidas en soluto por concentracién evaporativa.

Los resultados mostraron que, asumiendo una tasa de evaporacién
simétrica en un hipotético salar antiguo, la carga hidraulica minima del nivel
fredtico regional se calculé en el ntcleo occidental como consecuencia de la
asimetria actual en la recarga (Figura 6). La altura hidraulica minima
determinaba la direccién hacia la cual tendia a moverse y acumularse la
mayor parte de la salmuera evaporada; por lo tanto, tuvo una importancia
capital para el enriquecimiento de Li y otros elementos conservadores en la
salmueray para la precipitacion de sales. El agua subterrdnea proveniente
de la recarga en las montafias fue aumentando su concentracién en solutos
por evaporacién y se acumulé en la altura hidraulica minima, formando un
“pulto salino”. El contraste de densidad generado por el gradiente de
concentracién de soluto llevé al sistema a la conveccién y,

) ) )

asi, el agua salobre comenz6 a hundirse debido a su mayor densidad. La
protuberancia salina evolucioné hacia abajo hasta alcanzar el s6tano
impermeable. Aunque el proceso de hundimiento fue sensible a los parametros
hidraulicos de las rocas, y las capas de baja permeabilidad favorecieron levemente
su expansion lateral, el alcance del basamento por el abultamiento salino en
formacién se produjo incluso antes de que se alcanzara la saturacién en halita en
las capas mas someras (Figura 6B). Es decir, la fuga de salmuera evaporada desde
el salar hacia capas profundas se vio favorecida con respecto a la expansién lateral
aun cuando las rocas presentaban baja permeabilidad. Esto ocurrié porque el
gradiente de densidad era muy fuerte y el flujo impulsado por la densidad superé
al flujo impulsado por la topografia. Ademas, el efecto del gradiente de
temperatura sobre la densidad de la salmuera mejoré esta profundizacién.
Cuando se consideré la evaporacién asimétrica actual, la carga hidraulica minima
se desplazé hacia el contacto entre el nucleo y la zona marginal oriental (Figura 7).
La siguiente evolucién del abultamiento salino fue similar a la descrita para el
régimen de evaporacién simétrica. Por lo tanto, la evaporacién simétrica o
asimétrica afectd significativamente la ubicacién de las salmueras mas
evaporadas.

\ \ \ \

* Constant temperature = 18°C * ‘ i ‘ *

Freshwater inflow q 0w =

Freshwater sink Q 0w =
5.5 mm/yr (C jyp0w = 5,000 mg/L)

0.3 m¥/d (C uiow = 0 Mg/L)

5,000 m ‘

10,000 m \
——

Freshwater inflow q 0, = 35 to 85 mml/yr
(C infiow = 5,000 mg/L)

Heat inflow = 80 to 120 mW/m?

Figura 5.Malla y croquis de las principales condiciones de frontera de flujo, masa y calor consideradas para el modelo numérico. Tenga en cuenta que el sumidero de agua dulce que se muestra

corresponde a la distribucién asimétrica actual de la evaporacion; para la simulacién de evaporacién simétrica, el sumidero total de agua dulce se mantuvo en 5,7 m3s/d con una distribucién constante

del mismo en el nlicleo y zona marginal. Ver detalle en el texto a consideracion de Fms San Pedro y Vilama. como un dominio salino.
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Salt bulge
(the most evaporated brine)

A) West v

10,000 m

V' Minimum hydraulic head

100,000 years

East

10,000 years

Il 175,000 - 200,000
I 150,000 - 175,000
I 125,000 - 325,000
I 100,000 - 300,000
I 75,000 - 100,000
.~ Il 50,000 - 75,000

Mass concentration B 25000 - 50000

[mg/L] mm 5,000 - 25,000

Figura 6.Concentracién masica calculada como resultado de la simulacién de evaporacién simétrica. Las salmueras producidas por concentracion evaporativa se acumulan en la cabeza hidraulica

minima (bomba salina), que se ubica en el borde occidental del nicleo del salar.

Ademas, debido a que la salmuera preferentemente se hunde en lugar de
expandirse lateralmente, parece poco probable que alcance el ancho del nicleo SAdA
actual solo por evaporacioén. Los resultados del modelo sugieren que, aunque no se
puede descartar por completo, la evaporacién por si sola tardaria demasiado en llenar el
nucleo SdA (higos. 6Banda7B). La disolucién de rocas salinas pertenecientes a las Fms.
San Pedro y Vilama, como se considera a continuacién para la simulacién de la etapa
madura, podria contribuir a explicar este hecho.

3.2. Circulacién termohalina en el Salar de Atacama

Los resultados de la simulacion de la etapa madura mostraron los efectos de
la temperatura y la salinidad en el flujo de agua subterranea de la cuenca SdA (
Figura 8). Los gradientes de temperatura pronosticados por el modelo por debajo
de la SdA, 25 °C/km, y por debajo de la Cordillera Occidental, 35 °C/km, fueron
consistentes con los 18-31 °C/km obtenidos porjayne et al. (2016)para el Salar de
Huasco ubicado més al norte (Figura 8A). Estos resultados confirmaron que la
litosfera es mas fria en la parte central de la cuenca que

A) West

10,000 m

VW Minimum hydraulic head

10,000 years

100,000 years

en el arco volcanico, aunque esto no impidié la conveccién. El campo de
temperatura calculado estaba limitado por la geometria de forma sinclinal
de la cuenca, que determinaba la distribucién de los pardmetros hidraulicos
y térmicos. El campo de temperatura también estaba distorsionado por la
presencia de fallas y la interfase salina.

En la etapa madura, una interfaz salina y su zona de mezcla asociada se
ubicaron alrededor del ntcleo del salar como consecuencia del contraste de
densidad generado por el gradiente de concentracién de masa entre la
salmuera en el nicleo y el agua dulce recargada en las montafias (Figura 8B
y C). La geometria de la zona de mezcla estuvo controlada por la relacién
entre la recarga de agua dulce y la descarga por evaporacién y por los
pardmetros hidraulicos de las rocas de la cuenca. Por lo tanto, la pendiente
de la zona de mezcla oriental cerca de la superficie fue menor que en
profundidad (Figura 8D).Marazuela et al. (2018)ya sefialé que la presencia de
rocas altamente permeables en los acuiferos menos profundos da como
resultado una pendiente de la zona de mezcla mucho menor que la predicha
previamente en el SdA.

Salt bulge East
(the most evaporated brine)

I 175,000 - 200,000
Il 150,000 - 175,000
Il 125,000 - 325,000
[ 100,000 - 300,000
I 75,000 - 100,000
. Il 50,000 - 75,000
Mass concentration B 25,000 - 50 000

[mg/L] mm 5,000 - 25,000

Figura 7.Concentracién de masa calculada como resultado de la simulacién de evaporacién asimétrica. El abultamiento de sal producido por la acumulacién de salmueras evaporadas se ubica en el borde este del ntcleo

del salar, donde se calcula la altura hidraulica minima. Tenga en cuenta que a los 100.000 afios, el ancho de la protuberancia de sal todavia est4 lejos del ancho del nicleo actual del Salar de Atacama porque la salmuera

preferentemente se hunde en lugar de expandirse lateralmente.
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Figura 8.Campo de temperatura computado (A), concentracién de masa (B), densidad (C) y flujo de agua subterrénea (D) como resultado de la simulacién de etapa madura. El sistema de fallas Salar mostrado en Figura 10

estd enmarcado con dos paralelepipedos negros.

Debido al aumento de la temperatura con la profundidad, la densidad de la
salmuera debajo del ndcleo disminuyé de 1200 a 1100 kg/m3(Figura 8C). Esta
reduccién de la densidad favorecié la fuga de salmuera por el fondo del salary la
posterior entrada lateral de fluidos relativamente mas diluidos por la parte
superior. Como la precipitacién de sales solo ocurriria cuando se alcanzara la
saturacion en halita, esto explica por qué la porosidad y la permeabilidad de los
acuiferos poco profundos no disminuyen drasticamente debido a la precipitacién
de sal.

Sin embargo, a pesar de esta reduccién de la densidad, la zona de mezcla no
desaparecié en profundidad (Figura 8By C). La persistencia de la zona de mezcla
en profundidad fue un factor critico para la hidrodindmica a escala de cuenca
porque impidié que cualquier flujo de agua subterrédnea proveniente de la zona de
recarga en la Cordillera Occidental, o hipotéticamente en el Altiplano-Puna, llegara
directamente al SFS en el nucleo. Esto no descartaba un posible aporte de aguas
subterraneas desde el Altiplano-Puna a la cuenca del SdA, pero cualquier trayecto
de flujo proveniente de esta regién se veria obligado a ascender a la zona
marginal antes de unirse al nucleo.

A escala de cuenca, un factor clave fue que la carga hidraulica
minima del nivel freético regional dividié el sistema en dos sistemas
hidrodindmicos aislados, este y oeste (Figura 8D). La altura hidraulica
minima se calculé en la parte mas oriental del nicleo del salar,

cerca de la zona de mezcla oriental. En este lugar, las trayectorias de flujo
provenientes de ambos sistemas hidrodindmicos convergieron y terminaron.

En el sistema hidrodinamico oriental, el agua subterranea recargada en las
montafias se movié a lo largo de acuiferos poco profundos, pero cuando alcanzé
fallas altamente permeables como la falla este, la trayectoria del flujo descendié (
Figura 8D). Debido a la direcciéon descendente del flujo relativamente frio en la
falla, se produjo una anomalia negativa en el campo de temperatura (Figura 8A).
Finalmente, el agua dulce proveniente de la Cordillera Occidental fue forzada a
fluir hacia arriba a la superficie de la zona marginal por la zona de mezcla,
alimentando los ecosistemas de humedales y lagos de la zona (higos. 8D y9). Las
trayectorias de flujo se volvieron casi paralelas a la superficie en los acuiferos
menos profundos de la zona marginal debido a la pendiente muy baja de la zona
de mezcla descrita anteriormente. Ahi es donde ocurren las tasas de flujo mas
altas del sistema, a una velocidad maxima de 7 m/afio (Figura 9). A lo largo de esta
trayectoria de flujo cuasi-horizontal, el nivel fredtico poco profundo experimenté
una evaporacion intensa, lo que resulté en un rapido aumento en la concentracién
de soluto y llevé al fluido a la saturacién de halita antes de alcanzar la carga
hidraulica minima. El caudal bajo que llegaba al nucleo no superaba el punto de
altura hidrdulica minima y, en consecuencia, recirculaba por conveccién por el
lado interior de la zona de mezcla.
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En el sistema hidrodindmico occidental, el rapido logro de la saturacién
de halita por la escasa recarga probablemente se debié a la geologia del
4rea. Como se describe enSeccién 2.2, rocas evaporiticas afloran en todo el
margen occidental del salar a través de la Cordillera de la Sal y se extienden
muy por debajo de todo el salar (Arriagada et al., 2006;Jordén et al., 2007).
Conceptualizacién de las Fms San Pedro y Vilama. como un dominio salino
en el que el agua intersticial se satura en halita condujo a una salmuera de
densidad homogénea en todo el ntcleo del salar (Figura 8C). Simulaciones
previas que no consideraron las Fms de San Pedro y Vilama. como dominio
salino demostré que la ubicacién calculada de la cabeza hidrdulica minima 'y
el patrén de flujo regional no cambiaron significativamente, y solo se redujo
el ancho del nucleo del salar. El supuesto de la lixiviacién de las rocas
hidrosolubles de la Cordillera de la Sal implicaba que el agua subterrdnea
que ingresaba por el margen occidental del nicleo era una salmuera con
una densidad de 1200 kg/ms. La salmuera procedente del oeste se desplazé
hacia la altura hidraulica minima en la zona mas oriental del ntcleo ya lo
largo de este trayecto se produjo una evaporacién débil. El flujo de agua
subterranea dentro del nlcleo presenté una velocidad muy baja debido a los
pequefios gradientes hidraulicos inducidos por su topografia plana.

Asimismo, durante su travesia hacia la carga hidraulica minima en la
zona mas oriental del nucleo, parte de la salmuera fue captada por el flujo
convectivo desarrollado en el SFS (Figura 8D). El flujo de agua subterranea
calculado indicé que se produjo una circulacién termohalina compleja en el
SFS (Figura 10). El contraste de densidad inducido por los gradientes de
temperatura y salinidad fue la fuerza impulsora de esta circulacién
termohalina (Figura 10A). Se desarrollaron celdas de conveccién interna no
solo alrededor de las fallas sino también dentro de las fallas, similares a las
descritas en otros sistemas termohalinos (Magri et al., 2012, 2010) (Figura 10
B). La conveccidn hizo circular el agua subterranea dentro del SFS a
velocidades que oscilaban entre 0,25y 2,5 mm/afio, que era de uno a tres
ordenes de magnitud mayor que en las rocas circundantes. Esto deformé el
campo de temperatura, con una disminucién de temperatura en el lado este
de la Falla Tuctcaro y lado oeste de la Falla Salar y un aumento en los lados
opuestos de estas fallas (Figura 10A). La conveccién termohalina en el SFS
podria favorecer notablemente la removilizacién de solutos, como Li o Mg,
hipotéticamente contenidos en las estructuras minerales de capas
profundas de sales y/o arcillas.

4. Discusion
4.1. La restriccién de carga hidraulica minima
De acuerdo con los resultados del modelado, la carga hidraulica minima

determina la direccién en la que tienden a converger y acumularse las
salmueras mas evaporadas (higos. 6, 7 y 8). Por lo tanto, el més evaporado

low evaporation rate (nucleus)

se esperan salmueras en salinas a la cabeza hidraulica minima. Como la
mayor concentracion de Li se encuentra en el SFS en el nlcleo centro-
occidental (Figura 2), la carga hidraulica minima actual deberia ubicarse en
esa zona para explicar el enriquecimiento de Li como resultado de la
concentracién evaporativa. Pero sélo si la evaporacién fuera homogénea en
toda la superficie del salar (evaporacién simétrica) la altura hidraulica
minima se ubicaria en la porcién centro-oeste del nucleo (Figura 6). Este
escenario hipotético pudo haber ocurrido en etapas anteriores de la
formacion SdAy es posible que capas enterradas hoy bajo el salar actual
registraran este antiguo régimen hidraulico. Por lo tanto, es probable que
las capas profundas tengan la maxima concentracién de litio en el area SFS.
Sin embargo, a pesar del bajo flujo impulsado por la topografia en el nicleo
y debido a la alta conductividad hidraulica de sus acuiferos menos
profundos, la hidroguimica de salmuera actual de los acuiferos menos
profundos tiene que ser consistente con el flujo de agua subterranea actual.
En épocas recientes, la altura hidraulica minima se ubica en la zona mas
oriental del nucleo (higos. 2 y 8D), lo que implica que las salmueras mas
evaporadas también se esperan en la zona mas oriental del ndcleoy no en el
SFS. Por lo tanto, no es posible explicar las salmueras ricas en Li-Mg en el
SFS solo por la concentracién evaporativa de los flujos de entrada
provenientes del flanco este como las hipétesis deFig. 3A'y B requeririan.

4.2. La zona de mezcla como barrera hidraulica regional para el flujo de aguas
subterraneas profundas

En el sistema hidrodindmico oriental, el desarrollo de una zona de
mezcla que rodea el nlcleo del salar hace que la recarga menos densa flote
y se mezcle parcialmente con la salmuera densa que ocupa el nticleo del
salar (p. ej.Ventilador et al., 1997) (higos. 8D y9). La abundancia de azufre
nativo en los volcanes de la Cordillera Occidental conduce a SO4-aguas de
entrada ricas (Risacher et al., 2003). Después de la concentracién evaporativa
en la zona marginal, SOs-Se producen salmueras ricas. Estos SO4- se
acumulan salmueras ricas en el bloque este del nucleo, ya que la minima
altura hidraulica impide su avance hacia el bloque oeste (Figura 9).

La circulacién termohalina calculada mostré que, aunque puede estar
ligeramente distorsionada por el gradiente de temperatura, la zona de mezcla
oriental continlia hacia abajo hasta el limite inferior impermeable (Figura 8). La
persistencia de la zona de mezcla en profundidad tiene implicaciones importantes
para la hidrodindmica regional de la cuenca porque obliga a cualquier flujo de
agua subterranea profunda proveniente del este a ascender a la superficie de la
zona marginal. Esto evita que cualquier fluido hidrotermal profundo calentado
debajo del arco volcénico alcance y ascienda a lo largo del SFS como la hipétesis
deFig. 3C requeriria. Por lo tanto, si el origen mayoritario de Li estaba en cualquier
lugar al este de la zona de mezcla (incluyendo el

high evaporation rate (marginal zone)

4

| ) s T
2 |'|'| I i | ,2‘509 rh g7 ’/’/’/ _ ¥ Minimum hydraulic head =3 Eastern flow path
o (111 Y LN, . . J1,,7/ [ 7 mm Salineinterface —> Western flow path

Figura 9.Lineas de corriente de flujo de Darcy y flujo de agua subterranea de la zona marginal y nticleo del salar oriental. La trayectoria del flujo proveniente de la zona de recarga del este es forzada a subir a la superficie

por la zona de mezcla, y cerca de la superficie se evapora fuertemente produciendo un SOs-Salmuera de entrada rica. Ademas, las trayectorias de flujo provenientes de zonas de recarga opuestas convergen en la cabeza

hidraulica minima, donde se esperan las salmueras mas evaporadas.
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Figura 10.Campo de temperatura computado (A) y flujo de agua subterranea (B) en el sistema de falla Salar como resultado de la simulacién de la etapa madura. La ubicacién de las figuras se muestra enFigura 8.

Altiplano-Puna) la mayor concentracién de Li estaria ubicada en la zona
mas oriental del ntcleo, donde se ubica la altura hidraulica minima del
nivel fredtico y terminan los trayectos de flujo.

4.3. El papel de las fracturas y la conveccién termohalina en la formacién de salmueras
ricas en Li

La ubicacién de las salmueras ricas en Li-Mg en el SFS sugiere que las fracturas
podrian haber jugado un papel activo en la acumulacién de Li y Mg. Una pregunta
clave a discutir, por lo tanto, es el origen de la solucién hipotéticamente
enriquecida con Li-Mg que asciende a lo largo del SFS. A continuacién,
proponemos que el enriquecimiento extremo en Li puede explicarse como
resultado de la removilizacién de un antiguo depésito de sales o arcillas
enriquecidas con Li-Mg ubicado debajo del nucleo actual del salar. Este
enriquecimiento podria formarse bajo antiguas condiciones climaticas hiperaridas
y evaporacién homogénea. Luego, se calculé la carga hidraulica minima en el
ntcleo occidental como consecuencia de la asimetria en la recarga (Figura 6).

En el sistema hidrodindmico occidental, el agua recargada en la
Cordillera Domeyko y la Cordillera de la Sal aumenta rapidamente en
densidad por disolucién de sales en la Fm San Pedro. Esto produce
salmueras de entrada ricas en Ca-Cl similares a las descritas porRisachery
Alonso (1996), aunque todavia pobre en Liy Mg. Ademas de la salmuera rica
en Ca-Cl producida por la disolucién de la Fm. San Pedro. al oeste del nucleo,
algunas entradas fuera de la llanura provenientes del limite suroeste del
nucleo (como el nivel fredtico delFigura 2sugiere) podria mezclarse con las
salmueras ricas en Ca-Cl en la zona suroeste del ndcleo previamente a
incorporarse en el SFS.

Una vez incorporadas al nucleo, las salmueras se desplazan hacia la altura
hidraulica minima al este del nucleo (Figura 8D). Sin embargo, la presencia del SFS
puede captar estas salmueras e incorporarlas a su complejo conveccion
termohalina (Figura 10). De acuerdo con los resultados del modelo, la salmuera
occidental tiende a hundirse varios cientos o miles de metros a lo largo de la falla
de Tucucaro y luego regresa al acuifero menos profundo del salar a lo largo de la
falla de Salar debido a la circulacién convectiva. A lo largo de esta trayectoria de
flujo, la salmuera podria estar enriquecida en Liy otros solutos si existe en
profundidad una capa de sal vieja o arcilla de posicién intercambiable enriquecida
en estos elementos. El enriquecimiento en Li y Mg provocaria la precipitacién de
algo de halita junto con un pequefio aumento en la densidad de la salmuera que
no han sido considerados en los calculos. Finalmente, la salmuera rica en Li-Mg
resultante de la removilizacién de Li y Mg se desplaza hacia la altura hidraulica
minima donde converge con el SO4-salmuera rica (higos. 8D y9). Ademas, los
procesos de difusiéon y dispersiéon no son considerados por la linea de corriente.

representaciones de laFigura 8D contribuyen a la mezcla de salmueras que conducen a
transiciones suaves entre ellas a lo largo del nicleo. Del mismo modo, el d2H y &18Los
valores de O de la salmuera del subsuelo en el Salar del Hombre Muerto trazados a lo
largo de la linea de agua metedrica, sugirieron la entrada de agua diluida profunda con
sal procedente de la disolucién de halita (Godfrey et al., 2013).

La existencia de sales de Li como fuente de Li nunca ha sido reportada
en el registro geolégico de evaporitas en los Andes Centrales (Risacher y
Fritz, 2009). De hecho, aunque se sabe que K, Mgy B se acumulan en sales
solubles (cloruros, sulfatos y boratos) en etapas avanzadas de evaporacién,
el Li no puede entrar en las estructuras cristalinas de las sales, y la mayoria
permanece en fase liquida (Garret, 2004;Pueyo et al., 2017; Cancién et al.,
2017). Asi, para precipitar como LiCl, la salmuera debe evaporarse hasta un
38% p/p de LiCl, mas alla de la formacion de silvita, carnalita y bischofita (
Garret, 2004). Sin embargo, la existencia de arcillas ricas en Li ha sido
reportada mas comunmente. Por ejemplo, la hectorita, que se forma a partir
de la alteracién del vidrio riolitico, se describe junto con lechos de sal en
sedimentos lacustres del Pleistoceno en Clayton Valley, Nevada.Araoka et al.,
2014;Munk et al., 2011), en varios otros lugares de la Provincia de la Cuenca
y Cordillera de América del Norte (Vine y Dooley, 1980) y en las salinas ricas
en boro de Turquia (Blyuburg y Koksal, 2005). Ademas, se plantea la
hipétesis de la existencia de arcillas que contienen Li para explicar la
concentracién y los valores isotépicos de Li en estratos profundos en el Salar
de Olaroz, Argentina (Garcia et al., 2020). No se ha descrito hectorita en la
SdA, aunquelde y Kunasz (1990)enfatizaron la existencia de concentraciones
de Li de hasta 484 ppm en los sedimentos arcillosos subyacentes a las tobas
del Mioceno Fm. El Campamento, presentes en las &reas de la Cordillera de
la Sal'y el Corddn de Lila. Se eliminaron hasta 200 mg/L de Li intercambiable
de esmectitas sintéticas que contienen Li con 1 MNH4Cl y Ca2Solucién de Cl
antes de los experimentos de fraccionamiento de is6topos de Li (Vigier et al.,
2008), y se espera que se extraigan concentraciones mas altas con una
salmuera saturada de halita (aproximadamente 6 M NaCl).

Para verificar la viabilidad de la hipétesis descrita anteriormente, solo se
dispone de datos extensos del nivel freatico de la salmuera rica en Li-Mg (
Marazuela et al., 2019a, 2019b), mientras que los datos quimicos e
isotépicos son escasos. Estos datos son cominmente propiedad de las
empresas mineras y, si se publican, no tienen referencias espaciales (por
ejemplo,Munk et al., 2018). El enriquecimiento de Liy otras sales por recarga
diluida es compatible con la firma atmosférica delsEl/sHe gas ratio y con la
disminucién en el contenido de Na a medida que aumenta el contenido de Li
en las salmueras de Lirich informadas porMunk et al. (2018). Ademés, la falta
de una correlacién clara entre Li y Cl (R2= 0.57) reportado por Hidrotécnica
(1988)es menos consistente con la concentracién evaporativa.
Desafortunadamente, las altas correlaciones entre Liy Mg (R2=0.98) y
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Liy K (R2=0.91) en los datos reportados porHidrotécnica (1988)y el mas pesado &7
Valores de Li de las salmueras ricas en Li-Mg reportadas porMunk et al. (2018)son
consistentes tanto con la concentracién por evaporacién como con la disolucién
de sales antiguas y/o extraccién de arcilla.

Finalmente, es importante resaltar que la conveccién termohalina de los
salares no pudo identificarse facilmente en las observaciones de campo. El
acuifero mas somero del nlicleo no muestra un aumento apreciable del nivel
fredtico asociado al SFS (Figura 2). Debido a este hecho, la salmuera rica en
Ca-Cl proveniente del oeste-suroeste puede, después de la recirculacion,
superar al SFS en su camino hacia la cabeza hidraulica minima. Ademas, los
parametros fisico-quimicos mas frecuentes (densidad, conductividad
eléctrica, sélidos totales disueltos, etc.) no aportan demasiada informacién
sobre este hecho, siendo necesarios andlisis hidroquimicos e isotépicos
detallados.

En estudios futuros, el §2H y &1sLos isétopos de O de la salmuera rica en Li
deberian revelar facilmente si la salmuera rica en Li-Mg proviene de una salmuera
altamente evaporada o de agua de recarga diluida que adquiere su salinidad por
disolucién de rocas salinas y/o extraccion de arcilla. Ademas, una prueba indirecta
para la disolucién de sales ricas en Li o la lixiviacién de arcillas ricas en Li podria
ser la concentracion de Br de las salmueras ricas en Li. Asi, debido al aumento de
la concentracién de la solucién con la evaporacién y al mayor coeficiente de
particién sélido/liquido de las sales de Mg (Marion et al., 2010), se espera que Br
se enriquezca en las sales de evaporacién avanzada que hipotéticamente
acompafian a las sales de Li (verKrupp, 2005para un ejemplo del Pérmico). Por lo
tanto, se espera que Br esté presente en los analisis de salmueras ricas en Li-Mg.
Por el contrario, la halita elimina pobremente el Br, y no se espera que las
salmueras formadas por agua de recarga que disuelve la halita y extraiga Li de las
arcillas tengan concentraciones de Br que difieran mucho de las de los flujos de
entrada diluidos. Del mismo modo, la luz &11Los valores de B serian mas
compatibles con el intercambio con arcillas que con la disolucién de sales solubles
0 una etapa avanzada de evaporacion, que se esperaria que estuvieran asociadas
con valores isotépicos mas pesados (Godfrey y Alvarez-Amado, 2020). Ademas,
una caracterizacion estructural precisa del SFS y sus pardmetros hidraulicos
ayudara a futuros modelos numéricos a definir fielmente las celdas de conveccién
locales en el SFS.

5. Conclusiones

El modelado de flujo termohalino ha demostrado el efecto critico de la
cabeza hidraulica minima del nivel freatico regional en el flujo de agua
subterranea de las salinas. La altura hidraulica minima divide la cuenca en
dos sistemas hidrodinamicos aislados y constituye el punto final hacia el cual
convergen y terminan todas las trayectorias de flujo, representando asi la
ubicacién esperada de las salmueras més evaporadas. Los resultados
muestran que la corteza relativamente mas fria debajo del nlcleo del Salar
de Atacama que debajo del arco volcanico no es un inconveniente para el
desarrollo de convecciéon y flujo ascendente a lo largo del Sistema de Fallas
del Salar.

El modelado de flujo termohalino ha sido Util para discutir el origen del
enriquecimiento extremo de Li en el Salar de Atacama. En primer lugar, un
claro desajuste espacial entre las ubicaciones de las salmueras ricas en Li-
Mg en la zona centro-oeste del nlcleo (en el Sistema de Fallas Salar) y la
carga hidraulica minima calculada del nivel freatico en la zona mas oriental
del nucleo. ha sido establecido. Cualquiera que sea el origen de los solutos
de recarga (meteorizacion, fuga de los actuales salares, lixiviaciéon de los
salares enterrados o aporte magmatico, en el flanco oriental de la cuenca
del SAA o en el Altiplano-Puna), este desajuste descarta concentraciones
evaporativas recientes de el agua de recarga como mecanismo actual para
alcanzar las concentraciones extremas de Li de las salmueras. Por el
contrario, sélo si la evaporacioén fuera mas homogénea que la actual, la
altura hidraulica minima estaria ubicada en la zona centro-occidental del
nucleo. Este escenario hipotético pudo haber ocurrido en etapas anteriores
de la formacién del Salar de Atacama y registrado en capas hoy enterradas
bajo el salar actual. En segundo lugar, la persistencia de una interfase salina
en profundidad, independientemente del gradiente de temperatura,
también impide la entrada de flujos hidrotermales profundos.

calentado debajo del arco volcanico para ser la fuente de las salmueras ricas en Li-Mg que
ascienden a lo largo del sistema de fallas de Salar.

Los resultados del modelado de flujo termohalino son compatibles con la
removilizacién de capas antiguas de sales y/o arcillas enriquecidas con Li-Mg por
aguas de recarga diluidas provenientes del flanco occidental de la cuenca. El agua
recargada en el flanco occidental de la cuenca aumenta rapidamente de densidad
por disolucién de sales en la Cordillera de la Sal. Una vez incorporada al nucleo, en
su camino hacia la altura hidraulica minima, la salmuera puede ser captada por la
circulaciéon convectiva desarrollada en el Sistema de Fallas Salar. Esto permite su
enriquecimiento en Li-Mg si existe en profundidad una capa de sal o arcilla
antigua enriquecida en estos elementos. Aqui, el papel de las fallas y el flujo
impulsado por la densidad es fundamental para permitir velocidades de flujo
ascendentes y descendentes eficientes que favorezcan la removilizacion de Liy
Mg. Analisis quimicos e isotépicos adicionales (principales solutos, Br, §2H-5180h,
d11B, etc.) de las salmueras ricas en Li-Mg (para complementar la escasa
informacién publicada) son necesarias para confirmar o descartar la hipétesis
propuesta sobre el origen de las aguas subterrdneas y el mecanismo de
enriquecimiento de Li en el Salar de Atacama.
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