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Circulacion de fluidos en fracturas en el miembro superior de la
Fm. Armancies (Eoceno, Pirineo oriental)

Fluid history through fractures in the upper part of the Armancies Formation (Eocene, Pyrenean Basin)
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ABSTRACT

The presence of oil shows associated with fractures provides a significant opportunity to unravel the type,
origin and evolution of fluids involved in fractures cementation and their relationship to oil migration. Two
stages of calcite cement were distinguished in the fractures of the Eocene Armancies platform carbonates:
i) C1 calcite cement is characterised by fence-like crystals with abundant twin planes and inclusions, dull
red luminescence, relative high Fe and Mg content and d*®O values ranging from -6.2%o to -4.8%o VPDB.
C1 precipitated from meteoric fluids during burial in reducing conditions. ii) C2 calcite cement is
characterised by blocky clean crystals showing dark brown to red luminescence alternating with bright
yellow bands, relatively low Fe and Mg content, and 4O values from -9.6%e. to -8.9%0 VPDB. C2 contains
aqueous and hydrocarbon fluid inclusions with mode homogenisation temperatures of 120°C. This cement
precipitated from a fluid at higher temperature and relatively less reducing conditions than C1. Porosity
associated with C2 is filled with liquid oil that reached 115°C. Therefore, free oil and fluid inclusions oil
come from the same migration pulse. Oil migration timing was synchronous with C2 and continued when
calcite cementation completed.
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Introduccion

La compleja estructura tectonica y la
evolucion de las cuencas hacen dificil la
aplicacion de buenas estrategias
exploratorias. El Pirineo congtituye unaca-
dena estrecha, con doble vergencia que in-
cluye una amplia cuenca «proforeland» a
Sur y otra «retroforeland» al Norte
(Martinez et al., 1997). Lapresenciade nu-
merososindicios de petroleoy laexistencia
de una buena roca madre (Formacion
Armancies) ha estimulado el interés
exploratorio en la Cuenca pirenaica
Suroriental por parte de diversascompafiias
petroliferas (Martinez et al., 1997;
Permanyer, 2004). Sin embargo, hasta €l
momento no se han determinado estructu-
ras capaces de condtituir reservorios de pe-
tréleo.

Los movimientos de fluidos a gran es-
cala en cuencas sedimentarias se producen
durante | as etapas de deformaci on tectonica
(Moore y Vrolijk, 1992). En cuencas de
antepais, la migracion de fluidos es coeta-
nea con la formacion de cabalgamientos y
en direccién hacia la cuenca de antepais

(Qing y Mountjoy, 1992). Los fluidos jue-
gan un papel importante en laevolucion de
las cuencas sedimentarias ya que transpor-
tan calor y materia, inducen reacciones mi-
nerales, controlan procesos diagenéticos,
intervienen en la formacion de depositos

minerales y acumulacion de hidrocarburos
(Dewaele et al., 2004). Las zonas de
fracturaciony falasjuegan un papel impor-
tante en e movimiento de fluidos a través
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Fig. 1.- Mapa esquematico de la zona de estudio mostrando las principales unidades estructu-
ralesdel Pirineo Sur oriental (modificado de Vergésy Martinez, 1988).

Fig. 1.- Schematic structural map showing the main units of the southeastern Pyrenees (modified
from Vergés and Martinez, 1988) and the location of the study area.
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Fig. 2.- Contenido en MgCO, frente a FeCO, par a las fases cementantes distinguidas. Destaca
el bajo contenido en Fey Mg del cemento de calcita C2, respecto al cemento de calcita C1.

Fig 2.- Plot of MgCO, versus FeCO, content of carbonate phases. Note the lowest Fe and Mg
content of C2 calcite cement.

de los sedimentos en las cuencas de
antepais. Laexistenciade zonas defalasy
cabalgamientos conectados a lo largo de
grandes distancias implican un drengje de
fluidos desde las partes més internas del
cinturén de cabal gamientos hacialas partes
mas externas (Travé et al., 1997).

La presencia de indicios de petrdleo
asociados a fracturas cementadas por calci-
ta, en la parte superior de la Formacion
Armancies, proporciona un excelente mar-
co para la caracterizacion de los tipos de
fluidosimplicadosy el entendimiento desu
origen y evolucion. En este trabgjo se estu-
dialarelacion entrelosfluidos que precipi-
taron los cementos de calcitay la presencia
de hidrocarburos liquidos.

M arco geoldgico

El Pirineo presenta una deformacion
tectonica intensa como consecuencia de la
colision entre la placa Ibérica 'y la placa
Europea. El sector Suroriental de los Piri-
neos tiene una estructura formada por una
serie de cabalgamientos, apilados y
vergentes hacia el Sur, que incluyen mate-
rialesdelacoberterasedimentariay del ba-
samento (Martinez et al., 1997). Se pueden
diferenciar dos sistemas de cabal gamientos:
i) las unidades superiores constituidas por
materiales del Mesozoico con un nivel de
despegue situado en el Keuper, y ii) lasuni-
dades inferiores constituidas por materiales
del basamento y sedimentos del Eoceno.
L os materiales estudiados forman parte del
manto del Cadi (Fig. 1), principal estructura
cabalgante de las unidades inferiores, que
esta constituida por una potente serie del
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Paleoceno y Eoceno inferior-medio discor-
dante sobre el basamento (Martinez et al.,
1997). Los sedimentos del manto del Cadi
(aléctono) y de la Cuenca del Ebro (autoc-
tono) se pueden dividir en cuatro ciclos
transgresivos/regresivos (Vergés et al.,
1998). El incremento de batimetria de la
cuenca esta representado por la deposicion
defaciesdetalud formadas por carbonatos,
margas y arcillas con un espesor de hasta
700 m, correspondientes a la Formacion
Armancies (Cuisiense). Esta formacion
afloraalo largo de més de 100 km, desde
las proximidades de Figueres a Este, hasta
mas alade Bagaal Oeste. Laparteinferior
de estaformacion (~220 m de espesor) esta
caracterizadapor laexistenciade unimpor-
tante evento anodxico, que induce la sedi-
mentacion y preservacion de materia orga
nica (Permanyer et al., 1988; Permanyer,
2004). En € sector Oeste, |a parte superior
de la formacidn se caracteriza por ser una
ritmita carbonatada que pasa a techo a fa
cies turbiditicas. Hacia €l Este, por € con-
trario, la parte superior de la Formacién
Armancies esta formada por facies
carbonatadas de plataforma (Martinez et
al., 1997; Vergéset al ., 1998). En el dreade
estudio, estos material es presentan numero-
sos indicios de petréleo asociados a fractu-
rasy aporosidad vacuolar.

M etodologia

Se hanrecogido untotal de 25 muestras
decdizascon fracturasrellenas por cemen-
tos de calcita e indicios de petréleo. Las
muestras pertenecen atres canteras del &rea
de Terrades donde &floran las facies de pla-

taforma carbonatada. Serealizaron laminas
delgadas doblemente pulidas para su estu-
dio mediante microscopia convencional de
luz transmitiday catodoluminiscencia (12-
16 kV devoltae, unaintensidad de 300-350
mA y 0.2-0.1 Torr de presion devacio). La
composicion quimica de los cementos de
calcita fue determinada mediante andlisis
puntual esde microsondael ectronica (20 kV
de voltaje, una intensidad de corriente de
15nA y 10 mm dedidmetro del haz deelec-
trones). El andlisis de inclusiones fluidas
fue llevado a cabo en tres muestras repre-
sentativas. La composicion isotépica de
oxigeno (O) y carbono (C) fueandizadaen
13 muestras de calcita extraida de la roca
usando un microtaladro acoplado a un mi-
croscopio binocular. El procedimiento ana-
litico seguido esté descrito por Al-Aasm et
al. (1990). Losresultadosisotopicosde Cy
O estén referidos a estandar Vienna Pee
Dee Belemnite (VPDB) y laprecision para
ambos es mayor de 0.05 %o. En siete mues-
trasel petroleo liquido fuerecuperado usan-
do diclorometano. La fraccion de hidrocar-
buros saturados C15* fue analizada por
cromatografia de gases y cromatografia de
gases-espectrometria de masas.

Cemento decalcita en fracturas

Estructuras tecténicas estudiadas

La parte superior de la Formacion
Armancies esta afectada por un sistema de
fracturas rellenas por cementos de calcita.
Las relaciones de corte entre las diversas
fracturas son complgjas y no ha sido posi-
ble distinguir distintas generaciones. Sin
embargo, las fracturas principales tienen
unadireccion N-NE, un buzamiento de 55°
a72°, un espesor dehastal cmy unalongi-
tud de varios metros. En menor proporcion
aparecen otras estructuras también rellenas
por cementos de calcita, tales como peque-
fias fracturas (de espesor milimétrico), ve-
nas detipo «échelon» y porosidad vacuolar.

Petrologia y geoquimica

Las facies de plataforma carbonatada
delaFormacién Armancies estén formadas
por wackestones de foraminiferos, princi-
palmente milidlidos. La micrita (roca caja
de las fracturas estudiadas) muestra lumi-
niscencia de color rojo oscuro y tiene una
composicion quimica media de: (Ca,
M, 010 F€,.000 M, SFp) (CO,) (n=3) (Fig. 2).
Los valores de d°0 de laroca cgja varian
entre -4.4%o y -3.8%0, mientras que los va-
lores de dC varian entre -1.1%o y -0.4%o
(Fig. 3). La porosidad asociada a las cavi-
dades de los fosiles estd completamente
cementada por cristales limpios de cacita
con textura en mosaico «drusy» (Ca, .,
Mgo.ozo Feo Mno.om Sro.ooz) (Cos) (n:5)' y
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Fig. 3.- Larepresentacion delos valores isotopicos de C y O delos cementos
estudiados muestra la posible evolucion del fluido. L os valores isotopicos de las=4 |
calizas de la roca caja se aproximan a los valores medios para calizas marinas

del Eoceno (Hudson y Anderson, 1989; Veizer et al., 1999).

Fig. 3.- Cross-plot of oxygen and carbon stable isotopic composition of calcite
phases showing the possible fluid evolution, from the marine host rock limestones
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to calcite cement filling fractures. *Range for the Eocene marine limestones
(Hudson and Anderson, 1989; Veizer et al., 1999).

muestran unaluminiscenciarojo oscura, en
ocasiones brillante.

Se han diferenciado dos generaciones
de cemento de calcita rellenando fracturas
(Fig. 4). El primer cemento de cacita (C1)
aparece en contacto con €l borde delasfrac-
turas y presenta cristales alargados con
morfologiaen empalizada. Lacomposicion
quimica media del cemento C1 es: (Ca,
Mgo.mz Feo.ooe MnO.OOl 9‘0_001) (CO3) (n=18)
(Fig. 2). Los cristales de este cemento
muestran una luminiscencia roja con pun-
tos brillantes dispersos, presentando valo-
resisotdpicos de 30 desde -6.2%o0 a-4.8%o
y de dC entre -1.4%o y -0.4%0 (Flg 3) La
caracteristicamastipica del cemento C1 es
la abundancia de planos de maclas e inclu-
siones que, microscopicamente, le confie-
ren un aspecto anubarrado o sucio. En
muestra de mano presenta colores
grisaceos.

El segundo tipo de cemento de calcita
C2 aparece en € centro de las fracturas,
postdatando a cemento C1. El cemento C2
presenta grandes cristal es equidimensiona-
lesdetipo «blocky», con un tamafio de has-
ta 500 mm, que en ocasiones muestran pla-
nos de macla (Fig. 4). Su composicion qui-
micamediaesde: (Ca, 4,,Md, o5 F€) 500 M1,
Srye) (CO,) (n=11) (Fig. 2). El valor de
A0 variaentre-9.6%o y -8.9%o y € de &°C
entre-2%o y -1.9%o (Fig. 3). A diferenciade
C1, el cemento C2 eslimpio y transparente
a microscopioy de color blanco en aflora-
miento. Este cemento muestra unaluminis-
cencia rojo-marron oscura en € centro de
los cristales, dternado hacia e borde con
bandas amarillas brillantes. El cemento C2

no ocluye completamente las fracturasy la
porosidad restante esta ocupada por hidro-
carburos liquidos.

Petrografia y microtermometria de inclu-
sionesfluidas

Se han reconocido dos tipos de inclu-
siones fluidas asociadas a la segunda gene-
racion de cemento de calcita (C2): i) inclu-
sionesricasen hidrocarburos, y i) inclusio-
NES acu0sas.

Las inclusiones ricas en hidrocarburos
(15 inclusiones estudiadas) aparecen de ma-
neraaidadao en gruposde 2 individuos. Pre-
sentan tamafios entre 30 y 70 mm, morfolo-
gias subidiomorfas con carasrectasy en oca-
siones cristales negativos. La temperatura
eutécticano hapodido ser estimadacon exac-
titud, pero se han reconocido procesos de fu-
sS6n abgjastemperaturas < -40°C. No se han
observado procesos defusion dd Ultimo cris-
tal de hidlo por lo que no hasido posible esti-
mar lasalinided delasinclusiones. Laexisten-
cia de rangos amplios de porcentgje de fase
vapor (15-40%) junto con temperaturas de
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Fig. 4.- Aspecto al microscopio Optico de luz
transmitida, con nicoles cruzados, de las
dos gener aciones de cemento de calcitay de
los hidrocarburos asociados a las fractur as.

Fig. 4.- Optical photomicrographs of the two
generations of fracture-fill calcite cement
and theail.

homogeneizacion entre 120° y 190°C parece
indicar la existencia de procesos de roturay
modificacién de estasinclusiones por eventos
posterioresasu formacion. Sinembargo, exis-
te una poblacion de inclusiones (en totd 7)
con unafase vapor de 20-25%, y temperatu-
ras de homogeneizacion entre 120° y 145°C
(moda=120°C) que pueden considerarse
como de origen primario (Fig. 5).
Lasinclusiones acuosas (19 inclusiones
estudiadas) no presentan criterios suficientes
como para asignarles un carécter primario.
Se presentan en poblaciones de variasinclu-
siones, con tamafios genera mente menores
que las ricas en hidrocarburos (<30 im), y
con morfologias desde irregulares atriangu-
lares(carasde cristalesnegativos). Muestran
unosval oreseutécticos (~ -50°C) claramente
por debgjo de los caracteristicos del sistema
H,O-NaCl (~-21,2°C), lo que denotala pre-
senciade otras sales que rebgjan estatempe-
ratura eutéctica, como por giemplo CaCl, (-
52°C). No hasido posible observar lafusion
del ultimo cristal dehieloy, ocasiona mente,
se han observado movimientos bruscosdela
fase vapor atemperaturas entre-1°y 0°C, lo
queindicariaunasainidad muy bagja(<1,5%
peso eq. NaCl). Las inclusiones acuosas
muestran un bgjo contenido en fase vapor
(<10%) y las temperaturas de
homogeneizacion (temperaturas minimas de

Hidrocarburos

Fig. 5.- Histograma de las tempera-
turas de homogeneizacion de las
inclusionesfluidasdela segunda
generacion de cemento de calcita

C2
(C2).
]_| I Fig. 5.- Histogram of
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Temperatura de Homogeneizacidn (°C)

homogenisation temperatures of the
second calcite cement stage (C2) fluid
inclusions.
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arapamiento) son sensiblemente menores
que las de las inclusiones ricas en hidrocar-
buros, distribuyéndose en un estrecho rango
entre 50° y 65°C (moda=50°C). Todo €llo
parece sugerir un origen secundario paraes-
tasinclusiones (Fig. 5).

Composicion delosindicios de petr 6leo

El petréleo presente en las fracturas y
en la porosidad vacuolar se caracteriza por
un predominio de n-alcanos en el rango
nC17 anC30, con relaciones pristano/fitano
<1. Frecuentemente se observa una domi-
nancia de los n-alcanos pares sobre impa-
res, en el rango de nC22 anC30, que puede
aribuirseal carécter carbonéticoy reductor
del ambiente sedimentario delarocafuente
y auna probable influencia de laroca caa
(Permanyer, 2004). El grado de
isomerizacion de los esteranos regulares se
ha utilizado en el cdculo de lareflectancia
equivalente de la vitrinita, de acuerdo con
Bein y Sofer (1987). La reflectancia equi-
valente varia entre 0.73 y 0.82%, con una
mediade0.77% (n=7). Latemperatura esti-
madaobtenidaapartir de calibraciones em-
piricas (Barker y Pawlewicz, 1994) para el
valor medio de la reflectancia equivalente
delavitrinitaes de 115°C.

Discusién

Dos tipos de fluidos migraron através
de las fracturas de la Formacién
Armancies. El primer fluido precipit6 el
cemento de calcita C1 a partir de aguas
metedricas en condiciones reductoras,
como sugieren los contenidosrel ativamen-
teatosdeFey Mg. En unasegunda etapa,
precipité otro cemento de calcita (C2) a
partir de un fluido con contenidosrel ativa-
mente mas bajos de Fey Mg, en condicio-
nes relativamente menos reductoras. El
cemento C2 presenta un mayor empobre-
cimiento en &0 que el cemento C1, plau-
sible con una mayor temperatura del flui-
do (Emery, 1987) y probablemente rela-
cionada con un origen o circulacion méas
profunda de este segundo fluido
cementante. Los valores de d°C para am-
bos cementos sugieren una influencia de
carbono derivado de la materia organica.

Laabundanciade planos de maclaenla
primerageneracion decementodecacitaCl
sugiere una deformacion intracristalina
(Burkhard, 1993). Estafase de cemento pro-
bablemente precipitd a partir de fluidos ex-
pulsados desde las |aminas de cabal gamien-
to haciala cuenca de antepais, como conse-
cuencia de la carga tecténica durante la
orogeniaAlpina(cf. Buschkuehley Machel,
2002). La migracion de fluidos a través de
cabalgamientos en € cinturdn de plieguesy
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cabalgamientos sur-pirenaicos se considera
que ha sido multiepisodica (Travé et al.,
2000). Por € contrario, la escasa presencia
deplanosde maclaen lasegundageneracion
de cemento (C2) podria estar relacionada
€on una etapa tectonica posterior.

La presencia de inclusiones fluidas ri-
cas en hidrocarburos en e cemento de cal-
cita C2 supone una evidencia del movi-
miento de hidrocarburosatravésdelasfrac-
turas de la Formacion Armancies. Ademas,
las temperaturas de homogeneizacién de
estas inclusiones fluidas ricas en hidrocar-
buros son comparables con las temperatu-
rasdeducidasdel grado deisomerizacién de
los esteranos. Todo ello sugiere que la mi-
gracion de hidrocarburosy la precipitacion
delaultimafase cementante fueron sincré-
nicas (cf., Sellwood et al., 1989; Munz et
al., 1999) y que la migracion de hidrocar-
buros continu6 produciéndose después de
laprecipitacion de cemento de cal cita, ocu-
pando la porosidad restante.

Conclusiones

Las fracturas de la Formacion
Armancies en el &rea de Terrades fueron
cementadas por ca citaen dos etapas. El pri-
mer cemento de calcita precipitd a partir de
un fluido en condicionesreductoras, durante
una etapa de deformacion intracristalina. El
segundo cemento de cal citaprecipitd apartir
deunfluido menosreductor qued anterior, a
mayor temperaturay con una menor defor-
macion deloscristales. Ademas, este segun-
do cemento atrapd inclusionesfluidas de pe-
tréleo, lo cual evidencia e movimiento de
hidrocarburos a través de las fracturas y su-
giere un origen coetaneo con este cemento.
Lacoincidenciaentrelastemperaturasdelas
inclusiones fluidas de hidrocarburos y las
obtenidas para los hidrocarburos libres pre-
sentes en fracturas sugiere la existencia de
una unica fase de expulsion de hidrocarbu-
ros desde la roca madre, plausible con un
Unico pulso migratorio.
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