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ABSTRACT

A test using a model, has been performed in order to simulate
the timefactor for the total exchange procedure in a impermeabel
layer, i.e. the change of sodiumbentonite to calciumbentonite.
The model result were checked against results of laboratory
tests.

As a result, it is stated that by using the model, it is possible
to estimate the transformation time for a sand/bentonite layer
provided the sand/bentonite concentration, exchange capacity,
permeability and leakage water concentration are known.

The model can also be used in order to faciliate calculation of
proper bentonite concentration, and thickness of the impermeabel
layer. It is also applicable for other types of material.

1.  INLEDNING

S - Bentonit som tdatningsmedel

Bentonit &r handelsnamnet for finkorniga, svdllande leror, vilka
lange anvants som bl a tdtningsmedel mot vatten i jord och i berg-
grund. Exempel pd dess egenskaper finns vdl dokumenterade. Pd se-
nare tid har bentonit dven foreslagits och kommit till anvédndning
som tatningsmedel mot lakvatten frdn soptippar. Detta anvdndnings-
omrdde antas f& en vidare spridning, allteftersom svdrigheterna
okar att finna lampliga, tillrackligt tdta deponeringsplatser i
torr terrang. Den storsta betydelsen torde dock bentoniten fa for
kompletterande tatning i omrdden som till storsta delen uppfyller
kravet pd att vara naturligt tata. (jmfr Karlqvist et al 1979).

Lerors tatande formédga bygger allmdnt p& att lerpartiklarna bygger
upp ett system med mycket trdnga porkanaler. Bentonitens tdtande
formdga beror dessutom pid dess svallningsformdga, dvs att praktiskt
taget helt sluta porerna. P& grund av att partiklarna ar mycket

smd och att svdllningsformdgan ofta ar mycket hog, erfordras for-
hd1landevis lite bentonit for tatningsandamdl. Som exempel pd
bentonitens anvandningsomrdden kan namnas: sprickfyllnad, skydd

mot fororenat vatten, invallning (tdtkarnor) och dammanlaggningar.

Bentonit har foreslagits som lampligt material att tillsammans

med en jord tjdnstgdra som tdtande material mot jonrika vatten,

s k Takvatten (Geswein 1975, Haxo 1975, Smith 1976, Alestii and
Fuller 1976, Karlqvist et al 1977). De tekniska frdgorna kring

ett sddant tdatande material berdr forutom 1amplig utformning av
bentonittatskiktet daven fysikaliska och kemiska forhdllanden,

som kan tdnkas pdverka tdtskiktets egenskaper (Pask and Turnerl955,
Hughes 1975, Smith 1976).




Léngtidseffekten for ett sddant tatskikt kan emellertid vara svér
att uppskatta. Den kemiska pdverkan kan resultera i att bentoni-
tens svdllningsformdga reduceras. Detta kan huvudsakligen ske pé
tvd satt, dels pd kort sikt genom en forhdojning av elektrolyt-
halten i vattnet som nedsatter bentonitsvdllningen, dels pd 1ldng

sikt genom jonutbyte, vilket i de flesta fall leder tiTl minskning
av svdallningsformdgan.

Bentoniters sammansdattning och egenskaper

Smektit eller montmorillonit, som dr det dominerande lermineralet
i bentonit, klassificeras som ett tre-skikts (eller 2:1-) skikt-

silikat. Detta foranledes av att smektitstrukturens enhetscell ar
sammansatt av tvd tetraederskikt och ett mellanliggande oktaeder-

skikt. Den allmdnt accepterade bilden av gitterstrukturen framgar
aveEtinsils

Tetraederskikt
= - Oktaederskikt
A Tetraederskikt

H,0

utbytbara katjoner

Fig 1. Den allmdnna gitterstrukturen hos lermineral av smektityp,
dvs. lermineral som vanligen finns i bentoniter.
Frdn Jacobsson & Pusch (1978).

The general gitter structure of clay mineral of smektite type
usually occuring in bentonite.




Smektitens kemiska sammansattning kan allmant skrivas:

[(AL, Fe) { e7 1 ] sig 01g (OH), (Na Cag 33)-

: 9-0,33
Gegom att vid mingra]ens uppbygggad vissa Si4+-joner ersatts med
A1°* och vissa A1°"-joner med Mg, s k isomorf jonersdttning,
har en negativ overskottsladdning uppstdtt. Dylika substitutioner
dr inte enbart knutna till A13* och Mg2+ utan andra katjoner kan
ocksd medverka. Denna overskottsladdning, s k permanent laddning,
neutraliseras av ett motsvarande antal katjoner.

De neutraliserande jonerna bestdr av exempelvis kalcium, magnecium,
kalium, natrium och vdte. De av dessa joner som sitter pd ytan av
partiklarna eller inuti partiklarna pd sddant sdtt att de ar ter-
miskt rorliga,dvs icke alltfor hdrt bundna, foreligger i utbyt-

bart skick och ersattas med joner frdn den omgivande markldsningen.
Harigenom fdorklaras en del av smektiternas katjonbindande formdga.

I smektit varierar avstidnden mellan elementarskikten, och avsténdet
mellan dessa ar tillrdckligt stort for att vattenmolekyler och joner
skall kunna vandra till och frin dessa inre ytor (Wiklander, 1963,
Troedsson och Nykvist, 1973).

De ovan redovisade substitutionsprocesserna har givit jonbytes-
formagan, som i sin tur medverkar till sdvdl positiva som negativa
egenskaper for tatande andamdl. Det som i detta sammanhang har storsta
betydelsen ar i vilken huvudvariant bentoniten foreligger. Sdlunda

har i regel ett hogt innehd11 av Na‘*-joner en positiv effekt av-
seende svdllning och permeabilitet, medan t ex bentonitens kalcium-
variant har ndgot ldgre svdllning och hdgre permeabilitet. I vissa
fall kan det dock vara berdttigat att anvanda en Ca -bentonit

(jmfr bl a Pask and Turner 1955 och Grim 1962).

48 SYFTE OCH FURUTSATTNINGAR

Avsikten med arbetet har varit att utarbeta en modell for simu-
lering av utbytesforlopp i ett sand-bentonitskikt vid kontakt med
ett jonrikt vatten. Dessutom har modellen testats genom labora-
torieforsok.

Ur principiell synvinkel dr problemstdallningen relativt komplex.
Ambitionen med arbetet dr emellertid endast att undersidka den
sannolika omvandlingstiden for ett sand-bentonit skikt. Ddrvid
har det antagits att bentoniten 1&ngsamt kommer att omvandlas
fran en natrium- till kalciumvariant (jmfr foregdende avsnitt).
Den sand som anvants (Silversand) dr en ensartad siktad och

tvdattad kvartssand fran sodra delen av Ustersjobackenet och ben-
toniten dr av typ Volclay SLS-71.



Vid utarbetandet av modellen har ingen hdansyn tagits till even-
tuella pH-fordandringar och deras inverkan pd jonutbyte och per-
meabilitet. Vissa prelimindra studier visar dock att ett pH-vdrde
over isoelektriska punkten och i "normala" vatten, for jordarter
i frédga, ej"hamnvart pdverkar ovan redovisade faktorer (jmfr
Troedsson & Nykvist, 1973).

Fordrojning av amnen i vatskan till foljd av dispersion och/eller
diffusion behandlas ej i denna rapport.

Generellt kan dock sagas att modell och laboratorieforsck bygger
pd mycket 18ga flodeshastigheter, varfor endast diffusionskom-
ponenten kan komma att ha ndgon betydelse. (SGU, mars 1979,

SGU, maj 1979).

For samtliga berdakningar har anvants en Hewlett-Packard bords-

dator 9825 A forsedd med plotter. Programmet for detta, skrivet
i HPL, kan erhdllas frdn forfattarna.

k MODELL FOR SIMULERING AV UTBYTESFURLOPP

Nedan redovisas hdarledning av de uttryck som beskriver det teo-
retiska forloppet dd ett lakvatten penetrerar ett sand-bentonit-
skikt.

Bentonitens massa i tdtskiktet kan uttryckas:

U = 1000- SR e L Dl S 10D SR - L D [kg)i(eky

X
100

P: bentonit %

A: tatskiktets area, m
L

D

2

tjocklek, m
5 densitet, kg/dm3

Utbyteskapaciteten U. blir da:
U, = 10 u * Uy (meq) —==U. =100 - P - A - L °D - Uy

Uy : utbyteskapacitet meq/100 g

Utbyteskapaciteten uttryckt i meq/liter blir da:

. o
i sita k. (ekv 2)
10




Vidare gdller for tiden (t) d& mdttnad i hela provet intratt:

tiden for vattnet att passera genom skiktet med tjockleken L = A t

AL

Fig 2. Principskiss lakvatten - tdatskikt
Principal sketch of leakage water / impermeabel layer.

Skiktets permeabilitet; k = 5 EL R (m/s)
t: <R AL

(K-vdrdet tar ej hansyn till densitets- och viskositetsforandring
hos vdtskan).

Totala tiden for vattnet att passera strdckan L = tg (t; =m -
dar m = antalet skikt.

Detta ger: At = ES;—AL— och AQ = Q - aL
L L
dir Qg =k * %t - A+ AL

H
Qs : genomstrommad vattenmangd i hela provet
Provet innehdller m skikt m —y
AL

Efter tiden ty har skikt nr 1 mdttats,
satt t] = ny - At, ddr ny @r en konstant, dvs n; = antal
gdnger som "nytt" vatten rinner genom skikt 1.

Efter tiden t, har skikt nr 2 mdttats (dvs efter totala tiden =
t'l + tz).

Satt t2 = (np + 1) At (en fOordréjning av tiden At har skett i
forsta skiktet).

Efter tiden t = t; + ty + t3 -=== + t, har hela provet mdttats,
dir tys U7 C3e ~r~ m ar deltiderna for de olika skikten.



t=ny At +np At + ng At + - - -+ n At + (m-1) At

+
I

At (et o Ag= -ty +m~1)
dar m-1 dr fordrojning fran ovanliggande skikt.

Ingdende koncentration = C

U

Skikt 1 absorption: CB (under tiden Utgdende koncentration

At) till nasta skikt: C (1-B)
3 n 1] 2
Skikt 2 :[C (1-B) ] B (under : C (1-B)
tiden
At)
Skikt 3 v fo 0% T80 v il R ‘
|
Skikt m  absorption: [C (1-8)™ ' ] B (under e
‘ tiden
At)
Utgdende koncentration : 4 (1-B)m

Ovanstdende gdller efter forsta vattengenomgdngen (tg = m At).
Efter tiden t har skikt 1 mdttats och darefter kommer ingen absorp-
tion att ske i detta skikt. Den ingdende koncentrationen blir CB

i skikt 2 osv.

B = utbytet, 0 < B = 1.

Forutsdattning: mattnadsabsorptionen/skikt =
= utbyteskapaciteten = U




efter tiden
n At

efter tiden
n2 At

U
Up,1 =[c(1-8)] By

Us, 1 =[c(]'8)2]8n1
Un,1 =[c(1-B)™]B

LB~ n

ni

= CB-n2
U3’2 [C(]'B)]B'nz
Uyis =[c<1—B)'“‘2]Bn2

Us .2

efter tiden
n3 At

efter tiden
m At

Skikt 3 U3z 3 =CB * n3 -
Skikt m Uy 5 =[c(1-8)™3]Beng Uy p=CB-np
Un,1 + Um,2 +Um,3 + - - - -+ Um,m = U
Man far siledes ny = —
e
n, = n][l-(]-B)L= By
(]— ) n2 2
n3 =m[l - - " - (1-B)%]=B + m
Man kan visa att n, =ng =ng=---- - Ny = Bn1
Detta ger totala tiden t = (ny + np + n3 + - - - + n +m - 1) at
X =[n] + (m-1)Byy +m - ]]At
Villkor: t_ =m - At
S Shen
e och m = —4—
s k
A

detta ger At =

e



: L
Spec. limt ey (_f_ + 1)

AL ——== 0
t = den tid efter det att mattnad i hela provet intratt

Den ingdende koncentrationen C blir:

Cy =¥y
C= —JTT_——" (meg/1iter)|(ekv. 4) V = valens
M = molvikt
C]= ingdende koncentrationen
B (mg/liter)

Utbytet B blir: B = 100~
Antag: AL = 1 mm (0,001 m)

dar By uttryckts i %

Ur ekvation 3 fas da:

b e e el L R Rk (sekil (el 5)
10 * CBqk K
eller
PDU, - M
kt - -
| LU Td + 0,001 (m)| (ekv 6)
PDU, M
e Sh iy
10 C; V
Om fler amnen ingdr galler:
Coiye coiguil e oy
Rl s ol el = C (meq/liter)
My My M



dar Cp, Cgs Cg - . . . @r de olika ingdende koncentrationerna

i mg/liter

Ur ekvation 2,4 och 5 féds d& uttrycket:

t_

JPobodetn o pop, ol (AR e )
100-€1-V*By -k k 10 Cy - V

som kvantifierar tiden for omvandling av ett tatskikt.

4. LABORATORIEFURSUK

Jonbyte i lermineralen dr beroende av mineralens kristallstruktur
och den kemiska sammansattningen i omkringliggande 16sning. For

att studera om det sker ndgra fordndringar i jonsammansdttningen
hos de undersokta proverna vid kontakt med ett lakvatten har en
serie jonutbytesforstk genomforts. Vid dessa har dven ett forenklat
tidsberoende studerats. Tidigare och padgdende forsok har visat att
jonutbytesstudier i kolonner ej dr relevanta. Orsaken ar det mycket
langsamma utbytesforloppet vid kontakt bentonit - Takvatten (jmf
Karlgqvist et al 1979).

Forsoken har tillgdtt sd att en viss mangd prov skakats i plast-
flaskor 96 timmar med de lakvattenmangder som motsvarar 10, 25,

50 och 100 &rs kontakttid. Lakvattenmangderna dr framraknade for

en permeabilitet av 10-9 m/s och en bentonit/sandblandning av ' (1:7)
Jonsammansattningen i lakvattnet har efter skakningen bestdmts med
hjalp av atomabsorptionsspektrofotometer (se tabell 1). Det anvanda
lakvattnets sammansattning framgdr av tabell 2.

TABELL 1

Bestamning av dominerande katjoner och utbyteskapacitet (CEC) for
bentonit, uttryckt i mekv/100 g torrt prov. Lakningsforfarandet
NHg-Ac vid pH = 7. I tabell redovisas dven utbytbara joner efter 10,
25, 50 och 100 "&rs" kontakt med lakvatten.

Ar Na* K+ Calt Mg2* CEC
0 8.0 . 19 16.0 7.1 109.5
10 %7 16 29.7 19.6
Bentonit 25 21.2 3.7 39.4 19.6

50 7.8 By 41.0 21.1
100 0 $a it 104.5 0




TABELL 2

Lakvatten, samtliga halter i mg/1.

Elektrisk ledningsformaga 315 mS/m (25°C)
Permaganatforbrukning KMNO,4 170
Glodtest 1997

pH 7yl
Ammonium, NHy 5,8
Jarn, Fe 45,6
Mangan, Mn 0,98
Alkalitet, berdknat som HCO3 1547
Klorid, CI 325
Sulfat, S04 20
Nitrat, NO;3 2
Nitrit, NOp 0,03
Natrium, Na 216
Kalcium, Ca 188
Kalium, K 140
Magnesium, Mg 69
Totalfosfor, P 0,28
Kemisk syreforbrukning, COD 211

2 RESULTAT OCH DISKUSSION

Laboratorieforsoken visar att det framst ar kalciumjoner frdn
lakvattnet som byts in i lermineralen ged ett motsvarande utbyte
av natriumjoner. Aven K* -joner och Mg¢* -joner deltar till viss
del i utbytet. Av resultaten framgdr dven att utbytet av Na -joner
dr "fullstandigt" efter ca 100 &rs kontakttid. Forhdllandet att

ej ekvivalenta mangder bytts in eller ut kan forklaras av lak-
vattnets joninnehd11l, vilket resulterar i att bl a Nat -halterna
kan uppvisa negativa viarden jamfort med "fortrangning" med NHg-Ac.
En forklaring kan ocksd vara forekomsten av negativa joner i lak-
vattnet. Wiklander 1975/76 har visat att forekomsten av sulfat
och/eller fosfat i ett vatten vilket stdr i kontakt med en lera
orsakar forhojd basutbyteskapacitet. Detta inneb@r att ingdende
positiva joner kan absorberas till exempelvis HP04¢~ -grupper.
Forklaringen kan ocksd vara dkad ytabsorption om bentonit/leran
minskar i kornstorlek vid extraktionsforfarandet. (jmfr Pask

and Turner 1955).



Sammanfattningsvis visar dock resultatet att bentoniten kommer

att omvandlas till en kalciumvariant. Tiden for detta har upp-
skattats till mellan 50-100 &r. Papekas bor att tidsangivelserna
grundar sig pd vissa villkor, namligen en permeabilitet pd 1079 m/s
och en bentonitkoncentration av 12,5 % i silversand. Om exempel-
vis, som i forsoken, hela lakvattenmangden for ett visst tids-
intervall tvingas i kontakt med bentoniten, sker utbytet under en
tid av ca 100 timmar (jmfr Rose, 1974).

For att exemplifiera laboratoriefdrsdken och fa en jamforelse med
de tidigare redovisade modellerna har ett test utforts. Detta
grundar sig pd att lakvatten fatt passera ett tdatskikt av bentonit
/sand. Vid transport genom skiktet kom en viss mdangd joner i lak-
vattnet att bytas in varvid bentoniten 1dngsamt kom att omvandlas.
Tiden for denna "omvandling" dr beroende av tidigare redovisade
faktorer som permeabilitet, lakvattenkemi, utbyteskapacitet m m.
Genom kdnnedom om dessa faktorer blir det mojligt att kvantifiera
tiden for "omvandlingen" (jmfr Frisse och Poelstra 1964).

I figur 3 redovisas sambandet skikttjocklek (bentonit-sand) och
"omvandlingstid" for en natriumbentonit till en kalciumbentonit.
For sambandet gdller foljande villkor: Permeabilitet 10-9 m/s,
Ca2+tillganglig utbyteskapacitet 90 mekv/100 g, bentonitkoncen-
tration 12,5 % och ett kalciuminnehd11 i lakvattnet av 9 mekv/1.
I takt med att bentoniten omvandlas Okar permeabiliteten, vilket
det ej tagits hansyn till i modellen. Den i figur 3 redovisade
kurvan bor sdledes "vika av svagt uppat" efter cirka 25 ars
kontakttid.

THtskikt,
tjocklek
(em)

+ + + +
20 ao 80 80 Tid (ar)

Fig 3. Omvandlingstid frdn natrium till kalciumbentonit i dr for olika
skikttjocklekar av sand/bentonit - blandning (12,5 vikts % bentonit).

Transforming time from sodium to calcium bentonite in years for
different layer thicknesses of sand/bentonite mixture
(12,5 weight- % bentonite).



Laboratorieforsokens resultat stdmmer vdl med de som erhdlles

vid modellsimuleringen. Man kan dven av figuren se att det behdvs

ett tatskikt av ca 10 cm tjocklek for att uppnd en tid av ca 100 &r
innan utbytet "fullstandigt" har skett. Pdpekas bor att en kalcium-
variant av den undersdkta bentoniten uppvisar en permeabilitetsokning
med en tio-potens ( jmfr Karlgvist et al 1979).

6. SAMMANFATTNING

Det dr sedan lange kant att elektrolythaltiga 1osningar avsevart

kan reducera bentoniternas svallningsformdga och ddarmed deras

tatande egenskaper. De natriumrika bentoniterna ger generellt

den hogsta tatheten. Ju storre dess innehd11 &r av utbytbara natrium-
joner ju langre tid tar det innan den hoga tdtheten reduceras av
joner som ersdatter natriumjonerna.

Ett forsok har gjorts att med hjdalp av en modell simulera tiden
for det totala utbytesforloppet i ett tatskikt, dvs omvandling

frén natrium- till kalciumbentonit. Modellen har vidare testats
med laboratorieforsok.

Resultatet visar att det med hjalp av modellen ar mojligt att

med kannedom om bentonit/sand koncentration, utbyteskapacitet,
permeabilitet och lakvattenkoncentration gdr att berdkna omvand-
lingstiden for ett tdtskikt. Modellen kan ocks& anviandas som
hjalpmedel vid anldggandet av tdtskikt for att berdkna ingdende
bentonitkonc., tdtskikttjocklek, m m. Modellen &r dven applicerbar
for andra typer av material.
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