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            Abstract
          
        

        
          Geological and geochemical characteristics were investigated on the uranium mineralization zone of the Cree East area in the Athabasca Basin, Canada, which consists of upper sandstone and lower metamorphic basement rocks including pelite, graphitic pelite, siliceous pelite, quartzite, amphibolite, and marble with unconformity layer between the two. Chlorite geothermometer demonstrates that siliceous hydrothermal fluids with temperature around 200℃ is closely related to the uranium mineralization. U together with other metallic elements such as Ni, Cu, Mo, and V are mostly enriched in graphitic pelite. It is also found that there are large variations of δ34S values for sulfide minerals in graphitic pelite, –3.2 to +14.4‰, and siliceous pelite, –2.9 to +8.8‰, showing that fluid mixing occurred between two isotopically distinct fluids; basement fluid with low δ34S values and basin fluid containing a Proterozoic seawater having high δ34S values. Sudoite, which is the alteration products of illite in the sandstone or kaolinite in the basement, is found as an alteration mineral near the unconformity layer. Uranium mineralization is developed by forming a T-shape in the relation of graphitic rocks and faults in the basement and the unconformity layer. However, it is likely that the poor development of uranium ores in the study area is mostly due to the different timing of fluid activity of uranium-transporting oxidizing basinal fluids and reducing basement fluids.

        

        
          
            초록
          
        

        
          캐나다 아타바스카분지에 위치한 크리이스트 지역의 우라늄광화대에 대한 지질 및 지화학적 특성을 해석하였다. 연구지역은 부정합면을 중심으로 상부 사암과 하부의 이질암, 흑연질 이질암, 규질 이질암, 규암, 각섬암 및 대리암 등을 포함하는 변성암으로 구성되어 있다. 녹니석 지온계 분석결과 200℃ 내외의 온도를 갖는 규질의 열수유체가 우라늄광화작용과 밀접한 관련이 있는 것으로 보이며, 우라늄(U)과 더불어 니켈(Ni), 구리(Cu), 몰리브덴(Mo), 그리고 바나듐(V)과 같은 금속원소들이 흑연질 이질암에 두드러지게 농집되어 산출된다. 흑연질 이질암내 황화광물의 δ34S 값은 –3.2∼+14.4‰ 그리고 규질 이질암은 –2.9∼+8.8‰로서 넓은 조성범위를 보이는데 이는 기반암에서 유입된 낮은 조성을 갖는 유체와 분지에서 유입된 높은 조성을 가지는 원생대 해수와의 혼합에 의한 결과로 보인다. 변질광물로서 수도아이트(sudoite)가 부정합면 근처에 발달하는데, 이는 상부 사암층의 일라이트나 하부 기반암의 고령토가 열수변질산물로 생성된 것으로 해석된다. 우라늄 광화작용은 기반암내의 흑연질 이질암과 단층 그리고 부정합면과 관련되어 T-자 형태로 발달한다. 그러나 광체의 발달이 미약한 것은 우라늄을 함유한 분지 기원의 산화 유체와 기반암기원의 환원 유체의 활동이 시간적으로 차이가 있었기 때문인 것으로 사료된다.
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      1. 서 언
      오늘날에 들어 국제 석유가스 가격의 상승과 수요 증가로 인해 에너지원에 대한 관심과 중요성이 꾸준히 증대되고 있다. 이로 인해 많은 국가들이 안정적인 에너지 공급과 지속적인 경제성장을 위해 주요 에너지원인 우라늄광상의 탐사 및 확보에 많은 노력을 기울이고 있다. 전 세계적으로 각력암 복합체, 부정합관련형, 사암형 등 지질환경에 따라 약 15개 유형의 우라늄광상이 존재한다(IAEA, 2013). 이 가운데 부정합관련형 우라늄광상은 대부분 고기원생대 퇴적분지내에 배태되어 있으며, 오늘날 호주 노던 테리토리(Northern Territory)와 캐나다 아타바스카분지(Athabasca Basin)에서 탐사와 개발이 집중되면서 전 세계 생산량의 30% 가량을 차지하고 있다(USGS, 2012). 특히, 아타바스카분지 내 우라늄광상들은 세계 최고품위의 광상들로서 대표적으로 시가레이크(Cigar Lake) 및 맥아더리버(McArthur River)의 경우 각각 15.02%U (875 kt)와 22.28%U  (1,071 kt) 품위를 나타낸다. 분지내 전체 30여개 광상의 평균 품위는 1.97%U로서 현저히 감소하지만 여전히 세계 다른 곳의 우라늄광상에 비해 고품위를 형성한다. 이곳의 우라늄광상들은 원생대 퇴적분지와 환원제 및 단층이 발달하는 시생대 혹은 고기원생대의 변성암 사이의 부정합면을 따라 발달하는 특징을 보인다(Jefferson et al., 2007). 

      이 지역 우라늄 광화작용에 대한 그 동안의 여러 연구결과 생성모델은 두 가지 유형으로 분류된다. 첫째는 우라늄이 사암내 인회석, 저어콘 및 모나자이트와 같은 함우라늄 광물들로부터 유래되어 파쇄대와 같은 구조적인 트랩을 따라 이동한 후 기반암에서 유래된 환원성 유체나 암석과의 반응에 의해 침전된 것으로 생각하는 것과(e.g., Wilson and Kyser, 1987; Kotzer and Kyser, 1995; Fayek et al., 1997), 다른 하나는 기반암에 함유된 우라늄이 상부의 분지나 기반암에서 유래된 유체에 의해 용탈된 후 부정합면 부근으로 이동되어 침전된 것으로 여기는 것이다(e.g., Hecht and Cuney, 2000; Derome et al., 2003). 본 연구는 국내 기업이 최근까지 컨소시움을 형성하여 우라늄탐사에 참여했던 아타바스카분지 남동부에 위치한 크리 호수(Cree Lake) 동쪽에 해당하는 크리이스트(Cree East) 우라늄광화대에 대한 지질 및 지화학적 자료를 해석하여 성인적 특성을 파악하고 아타바스카분지의 부정합관련형 우라늄광화작용의 특징을 이해하고자 하였다.

    

    

  
    
      2. 지질 및 광상
      
        2.1 광역지질 및 광상
        약 85,000 km2의 면적에 해당하는 아타바스카분지는 사스카촨(Saskatchewan)주 북서부에 위치한다. 지질은 선캠브리아기 변성기반암 위에 부정합관계를 가지는 고기 내지 중기원생대에 해당하는 역질사암으로 구성된다. 아타바스카분지는 분지성장과정에서의 성장단층과 맨틀운동에 따른 광범위한 지각침하에 의해 발달된 것으로 원래 5-6 km의 층후를 이루었으나 침식에 의해 현재 최대 1.5 km 가량이 남아있다. 광상은 두 지층 사이의 부정합면을 중심으로 발달하고 있으며 대부분 분지의 동쪽 연변부에 위치한다(그림 1 ; Jefferson et al., 2007).

        

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Simplified geologic map of the Athabasca basin in northern Saskatchewan, Canada. The position of the Cree Lake area of this study (star) and major unconformity-related uranium deposits (circle) are shown (after Jefferson et al., 2007).
          
          

          

        

        사암은 95% 이상의 석영과 3% 미만의 딕카이트를 포함한 점토광물로 구성되어 있으며(Wasyliuk, 2002), 항공 및 지화학탐사 결과 우라늄은 대체로 1 ppm 미만을 보여준다(Campbell et al., 2007). 부정합면은 비교적 편평하고, 직상부에는 대부분 붉은 적철석과 고령토로 구성된 층이 발달하는데 우라늄을 함유하기도 한다. 이는 오랜 기간 지속된 속성작용 및 열수변질작용 산물로 여겨진다(Tremblay, 1982). 이러한 표층(regolith) 아래에는 녹색의 녹니석-일라이트 변질대가 놓이며 그 하부로는 신선한 기반암이 존재한다(Hoeve and Quirt, 1984). 기반암은 대부분 시생대 규장질 변성암과 고기원생대 내지 중기원생대의 규암 혹은 화강편마암 등으로 구성되어 있다. 소량의 흑연질 이질암이 단층대와 더불어 발달하기도 하는데 이는 아타바스카분지에서 가장 중요한 우라늄 배태장소로서의 역할을 한다. 주요 함우라늄 광물로는 우라니나이트, 모나자이트, 저어콘, 인회석 등이 있으며, 이들은 K, Th 및 희토류 원소들을 풍부하게 함유한다(Thomas et al., 2000).

        광상은 분지 형성 이후 속성 및 열수작용에 의해 중기 원생대시기에 집중적으로 형성된 것으로 알려져 있다(Fayek et al., 2002). 광체는 우라니나이트를 주로 하는 콩깍지모양(pod), 맥상 및 반괴상 교대암체 형태로 산출되는데 이들은 부정합면을 중심으로 상부인 사암층에 배태된 유형(예, Cigar Lake 광상), 하부 기반암에 배태된 유형(예, Eagle Point 광상), 그리고 부정합면에서 하부 기반암에 걸쳐 배태된 유형(예, Dielmann 광상) 등 크게 세 가지로 구분된다(Jefferson et al., 2007). 우라늄광화작용에는 열수변질을 수반하는데 기반암에서 상부 사암으로 진행하는 유체(분출형: egress style)는 환원성 성격을 띠며 변질대 중심에서 외각으로 가면서 녹니석-수도아이트(sudoite)-일라이트 변질대가 발달하며, 분지에서 기반암을 향하는 유체(침투형: ingress style)는 산화성 유체로 일라이트-수도아이트-녹니석 변질대가 특징적으로 발달한다(Hoeve and Quirt, 1984).

      

      
        2.2 크리이스트(Cree East)의 지질
        크리이스트 지역은 호수가 분포하며 두껍고 편평한 퇴적층이 발달하고 있기에 하부의 지층 발달양상을 파악하기 위해 연구지역에서 획득한 91개 시추공 자료를 활용하여 단면을 제작하였다(그림 2). 부정합면의 상부는 4개로 구성된 마니토우폴(Manitou Falls) 층원(MFa-d)으로 되어있다. 이 가운데 최하부인 MFa 층원은 분급이 불량한 중립질 사암과 기질-지지(matrix-supported) 역암의 혼합층으로 구성되어 있으며, MFb는 분급이 불량한 쇄설암과 중립질 사암으로 이루어져 있다. MFc는 잔자갈 내지 왕모래로 이루어진 층과 중립내지 조립질 사암층으로 구성되며, MFd는 비교적 신선한 중립내지 조립질 사암으로 이루어져 있다. 대체적으로 각각의 층원들은 평탄한 면을 보이고 있으며 이 가운데 MFb가 가장 두꺼운 반면(최대 179 m, Hole 9), MFa는 가장 얇다(그림 2). 

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Location of boreholes and geologic columnar sections (A-E) in the study area.
          
          

          

        

        기반암은 이질암, 흑연질 이질암, 규질 이질암, 규암, 석회규산염암, 각섬암 그리고 대리암으로 구성된다. A-A’단면의 경우 이질암이 가장 두드러지게 산출되고 흑연질 이질암, 규질 이질암, 규암 그리고 각섬암은 부분적으로 협재된다. 또한 석회규산염암이나 대리암도 50 m 이상의 두께를 보이기도 한다. B-B’ 단면에는 이질암과 흑연질 이질암이 주를 이루며 규암과 각섬암은 소규모 분포한다. C-C’ 단면에서는 시추공 14에서 규암이 가장 많이 분포하며, 다른 시추공에서는 이질암이 주를 이루고 규암, 각섬암, 흑연질 이질암은 부분적으로 산출된다. D-D’ 단면에서는 이질암과 흑연질 이질암이 두드러지고 규암과 석회규산염암이 소량 협재된다. E-E’ 단면의 경우, 시추공 86번에는 규암만 산출되나, 83번에서는 이질암과 규암으로 구성된다. 전체적으로 보면, 이질암이 기반암의 주를 이루고 있으며, 그 밖의 다른 암석들은 부분적으로 두드러지거나 소량 협재된다.

      

    

    

  
    
      3. 분석방법
      사암과 기반암을 구성하는 5가지 암종의 67개 코어시료를 대상으로 암석기재학적 연구를 수행하였다. 전자현미분석은 한국기초과학지원연구원 전주센터의 SHIMADZU 1600을 이용하였고 분석조건은 15 kV, 10 nA, 그리고 빔직경은 1 μm 이었다. 표준시료로는 규소(Si), 알루미늄(Al)은 남정석, 철(Fe)은 황철석, 칼륨(K)은 정장석, 칼슘(Ca)은 규회석, 나트륨(Na)은 조장석, 망간(Mn)은 장미휘석, 티타늄(Ti)는 금홍석, 마그네슘(Mg)은 MgO, 그리고 인(P)은 인회석을 사용하였다. 희토류 및 희유원소분석을 위해 이질암(n=5), 흑연질 이질암(n=6), 규질 이질암(n=6), 대리암(n=3), 그리고 사암(n=3)에서 총 23개 시료를 선정하여 한국기초과학지원연구원의 Optima 4300DV과 Elan 6100를 이용하여 ICP-MS/ AES 분석을 수행하였다.

      대부분이 황철석으로 구성된 황화광물의 황안정동위원소분석을 위해 흑연질 이질암과 규질 이질암의 분말 시료 14개를 대상으로 Ueda and Krouse (1986) 방법을 따라 SO2 가스를 준비하고 한국기초과학지원연구원의 ISOPRIME 질량분석기를 이용하여 분석을 수행하였다. 분석오차는 ±0.2‰ 이내이다. 심도별 점토광물의 변화양상을 파악하기 위해 13개 시추코어를 대상으로 휴대용 분광계(TerraSpec)로 스캔하여 측정하고, 각각의 점토광물(고령토, 딕카이트, 일라이트, 녹니석, 수도아이트)과 드라바이트(dravite)의 함량비를 TSG-Pro 소프트웨어를 활용하여 구하였으며, XRD와 SEM을 보조적으로 사용하였다. 이는 연구지역 조사기관인 CanAlaska Uranium Ltd.에서 수행하였다. 또한 이들 코어 시료를 대상으로 우라늄(U)을 비롯해 니켈(Ni), 비소(As), 그리고 붕소(B)와 같은 다른 희유원소의 심도별 변화를 파악하기 위해 밴쿠버 ACME Lab에서 ICP-AES 분석을 수행하였다.

    

    

  
    
      4. 암석기재학
      이질암은 석영, 흑운모, 정장석과 더불어 녹니석, 고령토 등이 종종 수반되고(그림 3a, 3b), 황철석, 방연석 등의 황화광물이 미량 산출된다. 흑연질 이질암은 석영, 금운모, 백운모, 녹니석, 및 고령토와 더불어 탄질물질도 다량 포함한다. 흑운모는 관찰되지 않으며, 황철석은 최대 1 cm 가량의 크기로 반자형 형태로 흔히 산출된다(그림 3c, 3d, 3e). 파쇄대 부근에 흔히 산출되는 규질 이질암은 각력조직이 발달하며 석영, 녹니석, 일라이트, 고령토, 백운모, 인회석 및 돌로마이트 등으로 구성되어 있다(그림 3f, 3g). 황철석은 수 mm 까지 다양한 크기로 타형을 이루며 산출된다. 거정질의 돌로마이트로 구성된 대리암은 분홍 내지 붉은 색을 띠고 세 방향 벽개가 잘 발달된 모자이크 형태를 이루고 있으며(그림 3h), 소량의 석영, 흑운모 및 녹니석도 관찰된다. 사암은 대부분 반자형의 석영이 90% 이상을 차지하며, 소량의 일라이트, 딕카이트, 적철석, 능철석이 수반된다(그림 3i). 이 밖에 변질된 사암에서는 APS (aluminum phosphate-sulfate) 광물의 일종인 비비아나이트(vivianite)가 미량 산출되는 것으로 보고된 바 있다(CanAlaska Uranium Ltd., 2008).

      

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          Microphotographs of various rock types in the study area. a-b: pelite, c-e: graphitic pelite, f-g: siliceous pelite, h: marble, i: sandstone. Abbreviations: Qz (Quartz), Bt (Biotite), Or (Orthoclase), Mu (Muscovite), Il (Illite), Phl (phlogopite), Ka (kaolinite), Chl (chlorite), Dol (Dolomite), Py (Pyrite), Co (Coaly material).
        
        

        

      

    

    

  
    
      5. 광물화학
      녹니석은 이질암, 흑연질 이질암, 규질 이질암 그리고 대리암에서 관찰되며 SiO2 함량은 각각 27.20∼30.00 wt%, 23.77∼24.64 wt%, 35.17∼36.50 wt%, 그리고 27.89∼29.30 wt%를 갖는다(표 1). 이들을 Hey’s diagram (1954)에 도시한 결과 이질암은 클리노클로어(clinochlore), 피크노클로라이트(pycnochlorite), 그리고 브런비자이트(brunsvigite)에 해당하고(Si=5.66∼5.83, Fe/(Fe+Mg)=0.23∼0.62). 흑연질 이질암은 리피돌라이트(ripidolite) (Si=5.23∼5.37, Fe/(Fe+Mg)=0.65∼0.66), 규질 이질암은 페니나이트(penninite) (Si=6.45∼6.54, Fe/(Fe+Mg)= 0.07∼0.08), 그리고 대리암은 클리노클로어와 쉐리다나이트(sheridanite) (Si=5.41∼5.68, Fe/(Fe+Mg)= 0.06∼0.08)에 해당한다(그림 4).

      

      
        Table 1. 
				
        

        
          Representative EPMA results (wt.%) for chlorite of the study area.
        
        

      

      
        
          	Rock type
          	Pelite
          	Graphitic pelite
          	Siliceous pelite
          	Marble
        

        
          	SiO2
          	 27.20
          	 30.00 
          	29.85
          	 23.77
          	 24.09
          	 24.64 
          	35.38 
          	36.50
          	 35.79
          	 35.17 
          	28.06
          	 29.30
          	 27.89
          	 27.95
        

        
          	TiO2
          	0.48 
          	0.04
          	 0.12
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.00 
          	0.00 
          	0.00 
          	0.00
          	 0.08
          	 0.15
          	 0.17
          	 0.10
        

        
          	Al2O3
          	24.76
          	 29.63
          	 30.19
          	 24.87
          	 24.38
          	 24.46
          	 34.00
          	 34.81
          	 34.66 
          	34.11 
          	23.05
          	 21.84
          	 24.08
          	 24.04
        

        
          	FeO
          	 26.08
          	 8.91
          	 12.14 
          	27.88
          	 27.80
          	 27.66
          	 2.04
          	 1.99 
          	1.89
          	 1.75
          	 4.46
          	 4.71
          	 3.30 
          	4.04
        

        
          	MnO
          	 0.12
          	 0.02
          	 0.00 
          	0.02
          	 0.03
          	 0.02
          	 0.03 
          	0.00
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.01
          	 0.02 
          	0.00 
          	0.01
        

        
          	MgO
          	8.78
          	 16.40
          	13.02
          	8.17 
          	8.44 
          	8.52 
          	13.68 
          	13.06 
          	13.33
          	 12.76 
          	27.42 
          	28.67
          	28.52
          	 27.47
        

        
          	CaO
          	 0.17 
          	0.19 
          	0.17 
          	0.11 
          	0.10
          	0.09
          	 0.10 
          	0.06
          	 0.06
          	0.07
          	 0.11
          	0.08
          	 0.06 
          	0.07
        

        
          	Na2O
          	 0.04
          	 0.01
          	0.02
          	 0.03
          	 0.03
          	 0.04
          	 0.04
          	 0.00
          	 0.00
          	0.01 
          	0.09
          	 0.01 
          	0.06
          	 0.08
        

        
          	K2O 
          	0.47
          	0.22
          	 0.52
          	0.07 
          	0.05
          	0.09
          	 0.46
          	 0.71
          	0.58 
          	0.77
          	 0.42
          	0.37 
          	0.33 
          	0.25
        

        
          	Total 
          	88.10
          	 85.43
          	86.02 
          	84.92
          	 84.92
          	 85.51
          	85.73 
          	87.12
          	 86.31
          	 84.63
          	 83.71
          	85.13 
          	84.40
          	84.02
        

        
          	Structural formula on the basis of O=28
        

        
          	Tetrahedral sites
        

        
          	Si 
          	5.66
          	 5.80
          	 5.83 
          	5.23
          	 5.30
          	 5.37
          	 6.45 
          	6.54 
          	6.48 
          	6.49 
          	5.53
          	 5.68
          	 5.41
          	 5.46
        

        
          	Al(IV)
          	 2.34 
          	2.20
          	 2.17
          	 2.77 
          	2.70 
          	2.63
          	 1.55
          	 1.46
          	 1.52
          	 1.51
          	 2.47 
          	2.32
          	 2.59
          	 2.54
        

        
          	Sum
          	 8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00 
          	8.00
        

        
          	Octahedral sites
        

        
          	Al(VI) 
          	3.74 
          	4.56 
          	4.77 
          	3.68 
          	3.62 
          	3.64 
          	5.76 
          	5.90 
          	5.87 
          	5.91 
          	2.88 
          	2.66 
          	2.92
          	 3.00
        

        
          	Fe
          	 4.54 
          	1.44 
          	1.98 
          	5.13 
          	5.11 
          	5.04
          	 0.31
          	 0.30
          	0.29 
          	0.27 
          	0.74
          	 0.76
          	 0.54
          	 0.66
        

        
          	Mn 
          	0.02
          	 0.00
          	 0.00 
          	0.00
          	 0.01 
          	0.00 
          	0.00
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.00
          	 0.00
        

        
          	Mg 
          	2.73
          	 4.73
          	 3.79
          	2.68
          	2.77
          	2.76
          	3.72
          	3.49
          	3.60
          	3.51
          	8.05
          	8.28 
          	8.25
          	 8.01
        

        
          	Sum
          	11.02
          	 10.73
          	 10.54 
          	11.50 
          	11.50 
          	11.45 
          	9.80 
          	9.69 
          	9.75 
          	9.69 
          	11.67
          	 11.71
          	 11.71
          	 11.67
        

        
          	Fe/(Fe+Mg)
          	 0.62
          	 0.23
          	 0.34 
          	0.66 
          	0.65 
          	0.65 
          	0.08 
          	0.08
          	0.07
          	 0.07
          	 0.08
          	 0.08 
          	0.06 
          	0.08
        

        
          	Temp(℃)* 
          	239
          	 261 
          	248 
          	282 
          	276 
          	269 
          	206
          	197
          	 204
          	 203
          	 304
          	 288
          	 318 
          	311
        

      

      
        
          * Data calculated by Zang and Fyfe (1995)
        

      

      

      

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Compositions of chlorite in pelite, graphitic pelite, siliceous pelite and marble plotted on Hey's diagram (1954).
        
        

        

      

      녹니석 지질온도계(Zang and Fyfe, 1995)를 이용하여 이들의 생성온도를 추정한 결과 이질암은 239∼261℃, 흑연질 이질암은 269∼282℃, 그리고 대리암은 288∼318℃의 범위를 보이는 반면, 열수작용과 밀접한 관련이 있는 규질 이질암은 이들보다 현저히 낮은 197∼206℃를 나타낸다. 아타바스카분지 우라늄광화작용에 대한 기존 연구결과를 살펴보면 맥아더리버(McArthur River) 광상의 경우 녹니석 지질온도계는 150∼240℃(Ng et al., 2013b) 그리고 유체포유물은 140∼200℃(Derome et al., 2005)의 범위를 보여주며, 키레이크(Key Lake) 광상은 안정동위원소 지질온도계로 추정한 결과 190∼230℃(Wilson and Kyser, 1987)로 나타난 바 있어서 연구지역인 크리이스트 지역 규질 이질암에서 산출되는 녹니석 지질온도계와 유사하다. 이러한 결과는 연구지역 우라늄광화작용에 관여한 규질의 열수용액이 기반암에 침투하여 약 200℃ 내외에서 열수변질작용을 일으켰음을 시사하는 것으로 보인다.

    

    

  
    
      6. 지화학적 특성
      
        6.1 희유 및 희토류 원소
        ICP-MS/AES에 의한 암종별 희유 및 희토류 원소분석결과는 표 2에 제시되어 있다. 우라늄의 경우 흑연질 이질암은 6.94 ppm, 이질암은 3.42 ppm, 규질 이질암은 5.20 ppm, 대리암은 3.13 ppm, 그리고 사암은 0.82 ppm으로서 흑연질 이질암이 가장 높은 함량을 갖는다. 또한 니켈(Ni), 구리(Cu), 몰리브덴(Mo), 그리고 바나듐(V) 등의 금속원소들도 흑연질 이질암에서 가장 높은 함량을 보이는 반면 대리암과 사암에서 가장 적게 나타난다. 우라늄과 금속원소들의 함량을 상호 도시한 결과 정의 상관관계를 보여주는데(그림 5) 이는 우라늄 광화작용 시에 여러 금속원소들이 함께 수반되었음을 시사하는 것이다. 

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            Trace and rare earth elements concentrations (ppm) for various rock types in the study area.
          
          

        

        
        

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Correlation diagram of U and metallic elements for pelite, graphitic pelite, siliceous pelite, marble, and sandstone.
          
          

          

        

        희토류원소들을 콘드라이트(Boynton, 1984)로 표준화한 스파이더 다이어그램이 변성작용 및 열수변질작용의 특성을 파악하는데 유용한 것으로 알려져 왔다(Hecht et al., 1999). 연구지역 시료를 도시한 결과 대부분의 암석에서 경희토류(LREE)가 부화되고 부의 유로퓸(Eu) 이상이 발달하는 특징을 잘 보여주는데(그림 6), 이러한 특징은 쇄설성퇴적암의 표준시료로 활용되는 북미셰일복합체(North American Shale Composite)나 후시생대평균호주퇴적암(Post-Archaean average Australian sedimentary rock)과 매우 유사하다(Gromet et al., 1984; McLennan, 1989). 특히, 이질암과 흑연질 이질암은 희토류 함량 및 변화양상이 상호 유사한 반면, 규질 이질암은 다소 교란되어 나타나는데, 일부 시료에서 경희토류(LREE)가 다른 시료에 비해 상당히 결핍되고, 유로퓸(Eu) 이상이 미약하게 나타난다. 반면 사암의 경우 전체적인 희토류 함량이 이질암에 비해 적게 나타난다(<100 ppm). 규질 이질암에서 이러한 특징을 보이는 이유는 희토류 함량이 현저히 적은 상부 사암으로부터 유래된 열수유체가 하부 기반암에 유입되어 나타난 결과로 볼 수 있다.

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            REE patterns normalized by chondrite for pelite, graphitic pelite, siliceous pelite, and sandstone.
          
          

          

        

      

      
        6.2 황안정동위원소
        흑연질 이질암에 포함된 황화광물의 δ34S 값은 –3.2∼+14.4‰, 규질이질암은 –2.9∼+8.8‰로서 비교적 넓은 조성범위를 갖는다(표 3). 아타바스카분지 우라늄광화작용에 관여한 광화유체의 기원과 관련 Kotzer and Kyser (1995)는 상부에서 유입된 염수는 천수의 영향을 크게 받았고, 또한 증발암의 용해와 장석과의 반응에 의해 광화유체의 염소 함량이 높게 나타나는 것으로 해석하였다. 또한 Alexandre et al. (2005)은 동위원소연구를 통해 광화유체는 해수와 천수와의 혼합에 의해 생성된 것으로 보고하였다. Richard et al. (2011)도 유체포유물의 Cl/Br비와 Cl 동위원소조성을 통해 광화유체가 대부분 해수기원이었음을 제시하였다.

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Sulfur isotope compositions of pelitic rocks in the study area.
          
          

        

        
          
            	Sample No.
            	Rock Type
            	δ34S(‰)
          

          
            	14 
            	Graphitic pelite 
            	0.3
          

          
            	15
            	 Graphitic pelite
            	 9.8
          

          
            	16
            	 Graphitic pelite 
            	3.0
          

          
            	17
            	 Graphitic pelite
            	 14.4
          

          
            	18
            	 Graphitic pelite 
            	1.8
          

          
            	18-1
            	 Graphitic pelite
            	 2.0
          

          
            	19
            	Graphitic pelite 
            	-1.3
          

          
            	20
            	 Graphitic pelite
            	 -3.2
          

          
            	47
            	 Graphitic pelite
            	 2.0
          

          
            	11
            	 Siliceous pelite
            	 7.3
          

          
            	12-1
            	 Siliceous pelite
            	 5.1
          

          
            	13
            	 Siliceous pelite 
            	8.8
          

          
            	44 
            	Siliceous pelite
            	 4.9
          

          
            	46-1
            	 Siliceous pelite
            	 -2.9
          

        

        

        그 동안의 연구결과 아바타스카분지내 부정합관련형 우라늄광상들은 상부 사암으로부터 유래된 고염농도, 산화성 그리고 비교적 산성의 염수와 하부 기반암에서 유래된 환원성 유체와의 상호작용에 의해 형성된 것으로 알려져 왔다(Hoeve and Quirt, 1984; Ng et al., 2013a). 이로 보아 연구지역 황화광물의 넓은 δ34S 조성 범위는 서로 다른 기원의 두 유체 즉, +14‰ 이상의 조성을 가지는 원생대 해수기원의 상부 유체가 기반암으로 유입되어 -3‰ 이하의 조성을 가지는 유체와 혼합하여 형성된 것으로 보인다. 또한 상대적으로 낮은 δ34S 값을 보이는 흑연질 이질암은 보다 환원환경이었음을 시사하고, 반면 규질 이질암이 높은 조성을 보이는 것은 황산염광물이 풍부한 분지에서 유래된 규질의 열수유체가 기반암과 반응한 결과로 해석된다(Kotzer and Kyser, 1995; Alexandre et al., 2009).

      

      
        6.3 심도별 변질광물과 희유원소 변화
        변질양상이 서로 다른 두 지역의 변질광물군을 비교 분석하였다(그림 7). Area 1에서 딕카이트와 일라이트가 부정합면 상부에서 주변질광물로 산출되며, 소량의 고령토, 녹니석, 수도아이트 및 드라바이트가 수반된다. 기반암에서는 고령토, 일라이트, 녹니석, 수도아이트, 펜자이트(phengite) 및 소량의 드라바이트가 산출된다. 특히 수도아이트의 경우 대부분의 시추공에서 부정합면 직상부에 두드러지게 발달한다. Area 2의 사암층에서는 일라이트와 고령토가 주를 이루며, 수도아이트는 MFc 층원을 따라 주로 분포하는 특징을 보여준다. 시추공 84의 경우는 상부 사암층이 대부분 딕카이트와 일라이트로 구성되어 있어서 Area 1과 유사한 양상을 나타낸다. 시추공 86과 88에는 상부 사암에서 딕카이트와 드라바이트가 각각 소량 검출된다. 기반암에서는 특히 시추공 83과 84에서 일라이트, 녹니석, 그리고 고령토가 주된 점토광물로 산출되며, 소량의 딕카이트와 펜자이트가 시추공 83과 86에서 수반된다. 시추공 84에서는 Area 1과 유사하게 부정합면 근처에 수도아이트가 산출된다.

        

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Vertical variations of clay minerals for boreholes in Area 1 & 2. Abbreviation: MF=Manitou Falls Formation.
          
          

          

        

        기존 연구결과 수도아이트는 아타바스카분지의 우라늄광화작용과 밀접한 관련이 있는 것으로 확인되었다(Percival and Kodama, 1989; Kupsch and Catuneaun, 2001; Ng et al., 2013b). 시가레이크(Cigar Lake) 광상의 경우 우라늄광체 주변 변질대에는 다량의 수도아이트가 산출되는 것으로 나타나며, 이는 일라이트나 고령토의 열수변질산물로 해석되었다(Percival and Kodama, 1989). 따라서 연구지역 Area 1에서와 같이 부정합면을 따라 수도아이트가 연속적으로 산출되는 것은 시가레이크 광상과 같이 상부 사암층을 구성하는 일라이트나 하부 기반암의 고령토가 열수변질과정을 거치면서 형성된 것으로 여겨진다. 아타바스카분지에서 변질광물로 산출되는 드라바이트는 마그네슘(Mg)과 붕소(B)가 농집된 증발된 해수 기원의 염수가 유입된 결과로 알려져 있다(Mercadier et al., 2012; Ng et al., 2013a). 그러나 쇄설성 기원의 전기석이 상부 사암(Rosenberg and Foit, 2006)이나 하부 기반암(Mercadier et al., 2012)에 산출하는 것으로 알려져 있어서 이들이 변질기원 드라바이트 형성에 관여했을 가능성도 있다.

        변질광물군 변화양상을 측정한 시추코어를 대상으로 우라늄과 다른 금속원소들의 심도별 변화양상을 파악한 결과 이들 원소들의 함량은 변화폭이 있으나 부정합면 아래의 기반암에 현저히 농집된 양상을 보여준다(그림 8). 기반암에서의 우라늄함량은 대체로 수 십 ppm 내지 곳에 따라서는 수 백 ppm에 이르는 반면, 상부 사암층에서는 3 ppm 미만으로 나타난다. 예외적으로 시추공 32에서는 상부 사암에서 49 ppm에 이르는 우라늄 이상대가 발달하기도 하지만 이 경우 기반암에서도 우라늄 농집이 두드러진다. 우라늄 농집은 단층대와 밀접한 관련이 있어 보인다. Area 2에서 시추공 86과 83 사이에 대규모 수직변위가 존재하는데 시추공 83의 기반암에서 766 ppm에 해당하는 우라늄이 농집된 결과를 보여주며, 이와 동시에 붕소(B), 니켈(Ni), 및 비소(As) 등의 금속원소들도 상당히 부화된 양상을 나타낸다. Area 1에서는 Area 2보다는 미약하지만 시추공 사이사이에 수직변위가 매우 흔하게 발달하고 있으며, 시추공 84의 경우 주변에 단층대가 발달하지 않지만 기반암에서 우라늄(U) (최대 117 ppm), 니켈(Ni), 비소(As), 및 붕소(B) 등의 원소들이 부화된 특징을 보여준다. 전체적으로 우라늄은 대부분 단층을 수반하는 기반암 내부나 부정합면을 따라 농집된 경향이 두드러지며, 하부 기반암에서 우라늄 함량이 높더라도 동일 시추공의 상부 사암층에서의 우라늄산출은 미미하게 나타난다(예, Hole 83, 84).

        

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Vertical variations of uranium and other metallic elements concentrations for boreholes in Area 1 & 2. Abbreviation: MF=Manitou Falls Formation.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      7. 우라늄광화작용
      열수용액에 포함된 우라늄 이온은 환원상태에서는 우라늄 6가 이온(U6+)이 우라늄 4가 이온(U4+)으로 전환되며 UO2 형태로 침전된다. 연구지역에서 열수유체가 흑연을 포함하는 변성퇴적암을 만나게 되면 우라늄이온이 흑연질 암석에 흡착되어 우라늄광체를 형성하게 된다. 연구지역 수도아이트는 기반암에서 상승한 열수유체에 의해 부정합면 부근에서 일라이트나 고령토의 변질반응 산물로 생성되는데 부정합면은 대단히 다공질로서 투수율이 높기 때문에 유체의 이동과 그에 따른 변질작용이 활발히 일어나게 된다(Mwenifumbo et al., 2007). 또한 상부 사암에서도 일라이트가 상당히 발달한 것으로 나타나는데 이로 보아 연구지역 열수변질대 유형이 Hoeve and Quirt (1984)가 제시한 분출형(egress style)에 가까운 것으로 여겨진다. 

      황안정동위원소와 희토류원소 연구결과에서도 하부기반암으로 분지기원의 유체 유입이 있었던 것으로 보아 우라늄을 함유한 분지기원 산화성 유체가 기반암으로 유입된 후 단층대를 따라 상승하면서 우라늄광물을 정출시킨 것으로 보인다. 광체의 발달은 부정합면과 상부 사암에 집중된 시가레이크(Cigar Lake)형 우라늄광상과는 달리 연구지역은 부정합면과 직하부 단층대를 따라 발달하여 우라늄과 더불어 여러 금속원소들이 부화된 T-형의 광체를 형성한 것으로 나타난다. 이러한 특징은 아타바스카분지내 우라늄 광상의 세 가지 유형 중 디엘만(Dielmann)형에 가까운 것으로 보인다(Jefferson et al., 2007).

      그러나 연구지역에서는 아타바스카분지내 다른 우라늄광상에서 흔히 발달하는 열수변질대가 사암층과 기반암 모두에서 형성되어 있으나 두드러진 부광대를 이룬 곳은 아직까지 발견되지 않았다. 기존 연구결과에 따르면 아타바스카분지내 부정합관련형 우라늄광상에서는 우라늄을 함유한 산화성 분지기원 유체가 기반암에서 유래된 환원성 유체와 반응하여 우라늄을 침전한 것으로 알려져 왔으나(Kotzer and Kyser, 1995; Fayek et al., 1997; Kyser et al., 2000), 만약, 대규모의 산화성 및 환원성 유체가 동시에 형성되지 않는다면 변질대의 발달에도 불구하고 우라늄광물이 정출되지 않는 것으로 밝혀졌다(Alexandre et al., 2009; Cloutier et al., 2010). 연구지역의 경우 사암층에서 일라이트가 풍부한 변질대가 발달하여 산화성 유체의 강한 활동이 있었음을 시사하고, 반면 기반암에서는 녹니석과 관련된 환원성 유체활동이 두드러진 것으로 나타났으나, 이 두 유체의 활동이 시간적으로 차이가 있었던 것이 크리이스트지역에서 경제성 있는 우라늄광체 발달이 미약한 이유로 여겨진다. 

    

    

  
    
      8. 결 론
      아타바스카분지내 크리이스트(Cree East) 일대 지질은 부정합면을 중심으로 네 개의 층원으로 구성된 상부의 사암층과 이질암, 흑연질 이질암, 규질이질암, 규암 및 대리암 등으로 이루어진 하부 기반암으로 이루어져있다. 이 가운데 규질 이질암내 녹니석 지온계가 낮은 온도범위(197∼206℃)를 나타내고, 희토류 함량변화 폭이 크게 나타나는 등 교란된 양상을 보이는 것은 규질의 열수용액의 유입과 더불어 우라늄광화작용이 진행되었음을 시사한다. 우라늄(U)과 니켈(Ni), 구리(Cu), 몰리브덴(Mo), 및 바나듐(V) 등의 다른 금속원소들이 흑연질 이질암에 가장 많이 부화되어 있으며 이들은 상호 정의 상관관계를 형성하는데 이는 우라늄 광화작용시 이들 금속원소들이 함께 수반되었음을 나타낸다. 흑연질 이질암과 규질 이질암의 황동위원소 조성은 각각 –3.2∼+14.4‰과 –2.9∼+8.8‰에 해당하고 이러한 넓은 조성범위를 보이는 것은 서로 다른 기원의 두 유체 즉, +14‰ 이상의 조성을 가지는 해수기원의 상부 유체와 –3‰ 이하의 조성을 가지는 기반암 기원의 유체와 혼합하여 형성된 것으로 보인다. 아울러 아타바스카분지 우라늄광화작용과 밀접한 관련이 있는 것으로 알려진 수도아이트가 부정합면 부근에 연속적으로 발달하는데 이는 상부 사암층의 일라이트나 하부 기반암의 고령토가 열수변질을 받아 생성된 것으로 해석된다. 그러나 광체 발달이 미약한 것은 우라늄을 수반한 산화성 분지기원 유체와 기반암에서 유래된 환원성 유체의 활동이 시간적으로 차이가 있었기 때문인 것으로 여겨진다.
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