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RESUMO

Musso, M. Transporte de solutos em barreiras de material argiloso compactado (CCL) e
geocomposto bentonitico (GCL): fluxos diretos, acoplados e comportamento membrana.
2008 227 p. Tese (Doutorado) Escola de Engenharia de Sdo Carlos, Universidade de S&o
Paulo, S&o Carlos, 2008

Neste trabalho foi analisado o comportamento de um solo argiloso compactado (CCL) da Fm.
Corumbatai e de um geocomposto bentonitico (GCL) composto por bentonita Na, frente a
gradientes hidraulicos e quimicos. As propriedades fisicas e mineralégicas dos solos foram
avaliadas, bem como determinados em ensaios de adsor¢do em lote os pardmetros das
isotermas de Freundlich e Langmuir. Foi desenvolvido um equipamento para avaliar o
comportamento membrana e poder calcular o coeficiente de eficiéncia quimico-osmotico ()
em ensaio de difusdo-membrana. Os ensaios de adveccdo foram executados com o
equipamento ja existente no Departamento de Geotechia. Em todos os ensaios foram
utilizadas solugdes monoidnicas de KCI e CuCl; 2H,0. O valor do factor de retardamento Ry
determinado no ensaio em lote (batch test) foi maior que 0 Ry medido no ensaio de advecgéo,
enguanto que, no ensaio de difusdo-membrana, obteve-se o menor valor de Ry. Tanto 0 GCL
quanto o CCL apresentaram comportamento membrana e geracao de pressao osmotica para as
solugdes utilizadas. No entanto, com a solugdo de K" as diferencas de pressdo se mantiveram
durante o ensaio, enquanto que no caso da solucdo de Cu*? a pressdo induzida no corpo de
prova do CCL e do GCL tem um pico e logo diminue até zero. O GCL teve um aumento na
condutividade hidraulica, no ensaio de adveccdo, quando permeado com solucéo de Cu*2
Este comportamento ¢ atribuido ao colapso da dupla camada difusa das particulas de argila. O
CCL né&o apresentou este comportamento.

Os resultados deste trabalho sugerem que o CCI da Fm. Corumbatai tem melhor desempenho

como barreira que o GCL, nas condicdes de laboratdrio e para as solu¢des usadas.

Palavras-chave: Barreiras de Argila. GCL. CCL. Contaminantes. Comportamento Membrana.

Difuséo. Adveccédo. Ensaio Laboratorio.
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ABSTRACT

Musso, M. Solute transport through compacted clay liner (CCL) and geosynthetic clay
liner (GCL): direct and coupled flux and membrane behavior. 2008 227 p. Thesis
(Doctoral) Escola de Engenharia de S&o Carlos, Universidade de Sdo Paulo, Sdo Carlos,
2008.

In this research the behavior of a compacted clayey liner (CCL) of Corumbatai Fm. and a
geosyntethic clay liner (GCL) containing Na-bentonite, was evaluated in presence of
hydraulic and chemical gradients. Physical and mineralogical properties of the soils were
determined and Batch Tests were executed to obtain the adsorption parameters of the
Freundlich and Langmuir models. A laboratory apparatus was developed for assessment of
the membrane behavior allowing determining the chemico-osmotic efficiency coefficient (o)
in diffusion-membrane test. The advection test was carried out with existent equipment in
Geotechnical Department. Both tests were performed with single salt KCI and CuCl, 2H,0
solutions. The measured value of the retardation factor (Ry) for the batch test is bigger than
the Ry measured in advection test while in the diffusion-membrane test, the Ry obtained is the
smallest. Both GCL and the CCL exhibit membrane behavior and they generate osmotic
pressure with both solutions. However with KCI solution the difference of pressure are
maintained during the test, while in the case of Cu*? solution the induced pressure across the
specimen of CCL and GCL have a peak to after decrease to zero. The GCL had an increase in
the hydraulic conductivity for a Cu*? solution in the advection test. This behavior is attributed
to the collapse of the diffuse double layers of clay particles. The CCL did not exhibit this
behavior. The results of this study suggest that the CCL of Corumbatai Fm. has a better
performance as clay barrier than the GCL, considering the solutions used and in the laboratory

conditions.

Keywords: Clay Barrier. GCL. CCL. Contaminants. Membrane Behavior. Diffusion.

Advection. Laboratory Test.
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1 INTRODUCAO

O aumento da producdo agricola e industrial e o crescimento da populagdo nas cidades
no ultimo século tem gerado diversos tipos de residuos. Alguns deles podem ser reusados e
outros reciclados, mas uma porcentagem ndo tem reaproveitamento possivel atualmente e
devem ser tratados e dispostos de forma de diminuir a contamina¢do do solo, do ar e¢ das
aguas superficiais e subterraneas.

Uma das alternativas para a disposi¢do adequada dos residuos sélidos urbanos (RSU) ¢
a colocagdo num aterro sanitario. Um aterro sanitario ¢ uma obra de engenharia projetada para
conter os residuos, de forma de minimizar a degrada¢do do meio ambiente causada pela
decomposi¢do ou lixiviagdo dos residuos aterrados. Para isto, é projetado com diferentes
camadas de diversos materiais. Na base do aterro sdo colocados barreiras de argila
compactadas (CCL), geocompostos bentoniticos (GCL) e geomembranas (GM) que impedem
ou minimizam a migra¢ao dos liquidos para os aqiiiferos. Outros materias, como drenos de
brita ou geossintéticos coletam liquidos e gases para o tratamento prévio ao langamento nos
cursos fluviais ou na atmosfera. No topo do aterro, argila compactada ou GCL minimizam a
infiltragdo da agua de chuva ou a migracao para a atmosfera dos gases gerados no aterro.

Os materias usados como barreiras ( CCL e GCL) sao expostos a gradientes quimicos e
hidraulicos, os quais geram fluxos de 4dgua e solutos. Os processos mais estudados desde fin
dos anos 70 s3o os fluxos de solutos por difusdo, movido pelo gradiente quimico, por
adveccao e pelo gradiente hidraulico. A maioria dos trabalhos estudam somente um deste
processos como por exemplo a difusdo (CROOKS and QUIGLEY 1984, ROWE et al., 1988,
BARONE et al. 1989, SHACKELFORD and DANIEL 1991b, BARBOSA et al. 1995,

BOSCOV et al. 1999, RITTER et al. 1999, LAKE ¢ ROWE. 2000, LEITE 2001, entre outros)
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ou advecc¢ao ( Shackelford e Redmond, 1995; ZUQUETTE et al., 1995; RUHL E DANIEL,
1997; YONG et al., 1999; LEITE, 2000; ASHMAWY et al., 2002 BASSO, 2003, entre
outros).

O tipo de barreira geralmente avaliado ¢ s6 uma delas, CCL (SHACKELFORD and
DANIEL, 1991b; BARBOSA et al. 1995; YONG et al., 1999; LEITE, 2001; entre outros) ou
GCL (RUHL E DANIEL, 1997; PETROV e ROWE, 1997; ASHMAWY et al., 2002, entre
outros.

Pesquisas avaliando conjuntamente difusdo e advec¢do ndo sdo muito comuns. A
maioria dos trabalhos avaliam CCL’s, s6 na ultima década tem sido estudados os GCL’s, por
ser ele um produto industrializado relativamente novo.

Na ultima década, estudos das pressdes e fluxos osmoticos tem sido realizados
separadamente em CCL, GCL e em mistura solo-bentonita (KEISJZER, 2000; MALUSIS et
al. ,2001; VAN IMPE, 2002; SHACKELFORD and LEE, 2003; YEO et al., 2005). A maioria
deles s6 determinam a pressdo osmotica gerada durante o ensaio e poucos avaliam o
transporte de soluto.

A situagdo da disposi¢cdo dos RSU no Brasil € precaria em muitas regides, como mostra
o trabalho do IBGE (2000). O numero de aterros sanitarios ¢ baixo comparado com a
quantidade de lixdes, que ¢ a disposi¢ao dos residuos de forma inadequada, tanto para a satde
publica como para o meio ambiente. Por tanto, pesquisas que caracterizem e avaliem o
desempenho de materiais a serem usadas como barreiras auxiliariam no projeto ¢ a execugao
de aterros sanitarios, gerando um ganho na qualidade de vida de populacdo e na protecao do
meio ambiente. Particularmente no interior de estado de Sdo Paulo, algumas pesquisas
(LEITE, 2000; LEITE, 2001; BASSO, 2003) tem sido desenvolvidas con esse objetivo
usando solos da regido onde o aquifero Guarani tem sua maior ocurréncia. As pesquisas

esenvolvidas com misturas desses solos mostraram que sio aptos para uso como CCL.
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Nesta pesquisa escolheu-se estudar para se usar como CCL, um solo derivado de uma
rocha sedimentar do interior do estado de Sao Paulo que devido ao seu alto conteudo de argila
dispensa o processo de mistura, alem de apresentar mineralogia diferente dos materiais
previamente avaliados.

Nesta tese sdo estudados dois materiais argilosos, um CCL e um GCL brasileiro,
potencialmente usaveis em obras de protecdo ambiental, como aterros sanitarios e lagoas de
tratamento de efluentes. Foram usadas solu¢des monoionicas de KCI ¢ CuCl,H;0. Estas
solugdes tem sido usadas em outras pesquisas por diferentes autores no Brasil e no exterior,
sendo possivel comparar os resultados a obter com os da literatura.

Foi avaliado o comportamento em presenca de gradientes quimicos e hidraulicos,
considerando tanto os processos diretos ¢ acoplados de transporte de solutos e de agua. Para
isto, desenvolveram-se células especificas para os ensaios classicos de adveccdo, adaptando
um equipamento de aplica¢do de pressdo para realizar o ensaio com gradientes hidraulicos
altos. Também foram desenvolvidos ensaios de advecg¢do, usando o conceito de frascos de
Mariotti para aplicacao de gradientes hidraulicos baixos.

Um equipamento ¢ uma metodologia especificos foram desenvolvidos para a execugao
do ensaio de difusdo com medida de pressdo osmdtica, denominado de ensaio difusdo-
membrana. Alguns equipamentos adicionais também foram desenvolvidos.

A comparacdo do desempenho das duas barreiras permitiu avaliar a capacidade de
sor¢ao frente as solugdes usadas nos ensaios de difusdo, de advecgdo, assim como medir a

pressdo osmotica € 0 comportamento membrana.

Os objetivos desta Tese sao :
Determinar o desempenho, frente a gradientes quimico e hidraulico, de um CCL e de

um GCL expostos as mesmas solugdes inorganicas.
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Desenvolver equipamentos e técnicas equivalentes as ja existentes, tornando mais
eficientes os estudos de transporte de solutos em barreiras de argila.

Avaliar as vantagens ¢ desvantagens das analises combinadas de propriedades fisicas e
fisico-quimicas na escolha e avaliacdo do desempenho dos solos como barreiras protetoras.

Contribuir para melhorar a escolha de materiais para protecdo de agua superficial e

subterranea na regido.
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2 TRATAMENTO DE RESIiDUOS, LEGISLACAO E MATERIAIS PARA

BARREIRAS

A maioria das atividades humanas produz residuos solidos que geram dificuldades na
hora de sua disposi¢do final, sendo muitos deles provenientes de processos industriais
(Residuos Industriais RI), os domiciliares (Residuos Sélidos Urbanos RSU) e os dos servigos
de saude (Residuos de Servigos de Saude RSS). A disposicao final de residuos tem como
objetivo retirar de circulagdo materiais e produtos que ndo tém mais nenhum uso, ou melhor,
nenhum valor agregado. Nao se deve descartar na disposi¢ao final, preferencialmente,
qualquer possibilidade de retorno do residuo como constituinte de algum ciclo econdmico,
tendo em vista a tecnologia disponivel até o momento daquela disposi¢ao. Também tem como
objetivo assegurar que os residuos ndo gerem nenhum prejuizo para a saide humana e o
ambiente, em curto ¢/ou longo prazo (HIELMAR, 1996). A disposic¢do final deve ser feita em
aterros sanitarios, de forma sustentavel e sem custos excessivos ou prolongados, de
manutengdo ou operacao, assegurando que cada geragdo seja responsavel pelo residuo que ela

gera.

Na Europa se produziam na década de 90, de 300 a 400 kg de RSU por habitante/ano
segundo Hartenstein and Horvay (1996). Nos Estados Unidos na década de 90 se geravam
25% a mais de RSU que na década de 80 (REAMS and TEMPLET, 1996), aproximadamente,
200 milhoes de ton/d. A disposicao final ou o tratamento tltimo dos residuos gera problemas
pela falta de espago para a construcdo de aterros sanitdrios em paises da Europa, Japao,

Estados Unidos, etc... gerando um aumento nos custos dos locais de implantagao.
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Nas ultimas décadas, a formulagdo de estratégias dos paises europeus para eliminar os
problemas decorrentes do aumento dos residuos soélidos, tem apontado o uso de processos de
destruicdo térmica como opg¢ao de manejo e se discute uma estratégia de manejo integrado destes
residuos, sendo a incineragdo uma das opgoes, entre outras. Segundo Petts (1994) e Hartenstein
and Horvay (1996) para se optar pela incineragcdo de forma sustentavel ambientalmente, e torna-
la do dominio publico, ¢ necessario: fazer-se a coleta seletiva de todos os materiais reutilizaveis
ou recuperaveis (reciclagem); ter como uma das metas a recuperacdo de energia em todas as
plantas (incineradores); tratar os “residuos ultimos” para a disposi¢ao final.

Segundo Zhang at al. (2002), no mundo somente 15 % dos Residuos Sélidos Domiciliares
(RSD) sdo incinerados, sendo que destes, 30% sdo incinerados nos paises desenvolvidos. No
Japdo, 75% dos RSD sdo incinerados e este percentual tenderd a aumentar, ditado pelas
necessidades e politicas de gestdo e gerenciamento dos residuos, promovidas pelo governo. Na
atualidade 100 milhdes de toneladas de cinzas sdo dispostas em aterros sanitarios no Japao, mas
ja se procura usos alternativos para as mesmas.

As opcdes de tratamento dos RSU exigem o uso de um aterro sanitario, seja a op¢ao de
incinerar e logo aterrar as cinzas ou de depositar diretamente os residuos coletados sem

tratamento.

2.1 SITUACAO DA DISPOSICAO DOS RESIDUOS SOLIDOS URBANOS NO BRASIL

Segundo o levantamento do Instituto Brasileiro de Geografia e Estatistica (IBGE,2000),
diariamente sdo produzidas 230 mil toneladas de residuos sélidos urbanos (RSU). Essa

quantidade ¢ coletada principalmente nas grandes areas urbanas como S3ao Paulo, Rio de
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Janeiro, Salvador, Belo Horizonte, Curitiba, Recife, Porto Alegre, responsaveis pela geragao
de 135 mil ton. (59 % do total do Brasil). Desse total, a regido metropolitana de Sao Paulo ¢
responsavel por 83.000 ton/d, mais de um tergo do total do Brasil.

S6 15 % dos municipios e unidades federais dispdem os residuos solidos urbanos (RSU)
em aterros sanitarios, os demais dispdem os residuos em lixdes, aterros controlados ou

vazadouros em areas alagadas (fig. 2.1).

Distribui¢ad de Areas de Disposi¢cdo de RSU

Aterro Sanitario
1452
15%

Aterro controlado
1868
20%

Vazadouro Céu aberto
“Lixao”
5993
64%

Vazadouro areas
alagadas
63
1%

Figura 2.1 Distribuigdo do tipo de disposi¢cdo de Residuos Sélidos Urbanos (RSU) no Brasil (IBGE, 2000)

Um Aterro Sanitario ¢ uma obra de engenharia projetada para conter os residuos de
forma de minimizar o risco a saude publica e a degradacdo do meio ambiente pela
decomposi¢cdo ou lixiviagdo dos residuos aterrados. Para isto ¢ projetado com diferentes
camadas de diversos materiais que impedem a migragdo dos liquidos para os aqiiiferos, coleta
esses liquidos para tratamento prévio em lagoas de efluentes e coleta do gas para sua queima,
geralmente, gerando energia elétrica (fig. 2.2). No processo executivo, os residuos sao
diariamente compactados e cobertos com uma camada de solo. Um Aterro Controlado nao
tem um projeto completo, geralmente era um antigo lixdo que teve uma intervengao,

colocando materiais para coletar liquidos e/ou gases e dispondo os novos residuos sobre esses
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materiais. Os vazadouros a céu aberto ou lixdes sdo lugares onde os residuos sdo despejado
sem nenhum tratamento ou recuperagdo de gases ou liquidos gerados da decomposicdo dos
residuos, com conseqiiéncias negativas para a satde publica e a degradagdo do solo, da agua e

do ar.

1stema drenagem de topo
istema barreira de topo
Sistema Coleta Gas

Tubos Drenage

RESIDUOS

drenagem de fundo

Sistema barreira de fundo \

\

Tubos drenagem

Figura 2.2 Esquema simplificado de um aterro sanitario adaptado de Bueno, Benvenuto & Vilar (2004)

A distribuig¢do por regido e por tipo de disposi¢dao ¢ apresentada nas Figuras 2.3, 2.4,
2.5,2.6,2.7,2.8 ¢ 2.9. Observa-se que nas regidoes NE e SE (fig. 2.6) existem 2538 ¢ 1713
lixdes respectivamente, representando 71 % do total de lixdes existentes no Brasil. Na regido
NE existem s6 134 aterros sanitarios e nas regides SE e S sdo de 683 e 478 (fig. 2.9),
concentrando 80 % dos aterros sanitarios do pais nestas duas regides

A situagdo descrita na pesquisa do IBGE (2000) mostra a precariedade da disposi¢ao
dos RSU na maioria dos municipios do Brasil, portanto é necessario contribuir com pesquisas
focadas na forma adequada de disposi¢ao dos residuos. Devera fazer-se um intenso trabalho
de caracterizacdo de areas e materiais potencias para a localizagdo e construgdo de aterros

sanitarios.
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Figura 2.3 Distribuicdo das areas de disposicdo no Figura 2.4 Distribui¢do Geografica dos RSU gerados
Brasil. IBGE (2000) diariamente no Brasil. IBGE (2000)
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Figura 2.5 Residuos solidos gerados nas principais cidades e areas metropolitanas do Brasil. IBGE (2000)

Algumas agdes foram tomadas para melhorar a disposicao dos residuos em pequenas
comunidades como o projeto aterro em valas no Estado de Sao Paulo (maiores detalhes serdao

descritos em 2.3). Associados a estes estudos, devem-se promover agdes nas comunidades,
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incentivando os processos de reciclagem e coleta seletiva para diminuir o volume de material
a ser aterrado. Isto contribuird para minimizar a contaminagao do solo, da agua superficial e
subterranea, diminuindo o risco para a saude da populagdo. Também permite o
reaproveitamento dos materiais recolhidos e a geragdo de renda para os grupos participantes

da coleta seletiva.
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Figuras 2.6 , 2.7, 2.8 e 2.9 Distribuicdo dos tipos de Sitios de Disposi¢@o nas diferentes regides do Brasil. IBGE

(2000)
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Existe nos tltimos anos uma preocupagao com a reducdo, reutilizacao e reciclagem (3R)
dos residuos solidos urbanos no Brasil, o que tem contribuido por um lado com a
formalizacao de fontes de renda dos grupos de recicladores e com a diminui¢ao da quantidade
de residuos. Ainda com esta diminui¢do existe uma quantidade de residuos que devem ser

dispostos ou tratados para nao provocar problemas com o meio ambiente.

2.2 LEGISLACAO PARA ATERROS SANITARIOS

Nesta secdo seram descritas requerimento de diferentes 6rgaos ambientais para o projeto
das protegdes de fundo dos aterros sanitario.

Diferentes materiais sdo usados na construgdo de barreiras protetoras na base dos aterros
sanitarios, industriais e lagoas de tratamento. Alguns desses materiais sao da regido da obra,
usados com pouca transformagdo por parte do homem como solos argilosos, brita, areia.
Outros materiais denominados geossintéticos sdo usados conjuntamente com os solos e rochas
da regido para compor os diferentes sistemas detalhados na Figura 2.10. Geomembranas
(GM) e geocompostos bentoniticos (GCL) sdo usado no sistema de impermeabilizacdo do
fundo, geoespacadores (GSP), georede (GN) e geotubos compdem os sistema de drenagens e
coleta de gases. Geotextil ndo tecido (GTnw) e geotextil tecido (GTw) sdo usados como
refor¢o de solo ou para protecao da GM.

Durante décadas a pratica de aterrar residuos baseava-se em construir no fundo barreiras
hidraulicas de argila compactada. Na década dos 80’s aparecem as primeiras gecomembranas,
as quais eram colocadas acima do solo da area do aterro. Hoje se constroem também sistemas

de barreiras compostas, colocando geomembranas acima da camada de solo compactado.
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Especificagdes construtivas de aterros sanitarios para RSU variam de pais para pais
(MANASSERO, BENSON and BOUAZZA 2000).
Serdo apresentadas algumas consideragdes sobre os aterros sanitdrios de agéncias

ambientas como a EPA-US, da Unido Européia e da CETESB

RESIDUOS SOLIDOS

Sistema drenagem
Geotextil
Geomebrana

Solo compactodo
Geomebrana
,,,,,,,,,,,,,,,,, Geonet

I Geotextil

Figura 2.10 Componentes de um aterro sanitdrio sem escala. de Bueno, Benvenuto & Vilar (2004)

2.2.1 Europa

A camada de argila compactada deve ter uma espessura minima e uma baixa

condutividade hidraulica, assim como a camada drenante uma espessura minima. Estes
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valores variam em diferentes paises como se mostra na Tabela 2.1 (YONG et al., 1999),
dependendo dos 6rgaos ambientais.

Manassero, Benson and Bouazza (2000) apresentam as especificacdes construtivas para
aterros sanitarios de RSU usando CCL e GM para diferentes paises, particularmente na
Europa (fig. 2.11). Existem varia¢des nas especificacdes da espessura da CCL entre os paises,
sendo que as recomendagdes na Europa quando o aterro sanitirio é para conter residuos
perigosos as especificagdes tornam-se mais exigente, aumentando a espessura do CCL. Nos

USA e Canada se exige um sistema de barreira duplo para aterros de residuos perigosos

Tabela 2.1 Especificagcdes para barreiras de argilas e sistema de drenagem na base de aterros sanitarios para
residuos domiciliares. (YONG et al., 1999).

Pais Camada drenante Barreira de argila
Espesura (m) Espessura (m) Condutividade hidraulica (K 10 m/s)
Austria >0,5 >0,6 <1
Alemanha >0,5 >0,75 <0,5
Reino unido - >1,0 <1
Estados Unidos >0,45 >0,6 <1
Franca >0,3 Nao existem especificagdes para argilas compactadas, mas

solos naturais devem ter espessura maior que 5 m e

condutividade hidraulica menor que 10 m/s

Austria Alemanha  Franga Reino Diretiva
RESIDUOS
Unido EEC
Slstém'a Drenagém : 093 a 035 m 033 a 055 m 0)3 a 0,5 m 073 a 095 m
sim sim sim Sim
>0,6 m >0,75m >1,5m >1,0m
5,0m

Figura 2.11 Especificagdes para os sistema do fundo do aterro sanitario em Europa.
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2.2.2 Estados Unidos da América

Nos Estados Unidos da América, a normativa do 6rgdo ambiental (Environmental
Protection Agency — EPA 1998) limita os locais onde um aterro sanitario pode ser instalado,
ndo aceitando a localizagdo em regides proximas: de aeroportos, de planicie de inundagdo, em
zonas de falhas geoldgicas ou com atividade sismica, em manguezais ou em zonas de encostas
instaveis. O projeto do aterro pode ser de duas formas: baseado em normas ou baseado em
desempenho.

O projeto baseado em normas deve ser um sistema composto de barreiras (solo +
geomembrana + sistema de drenagem) para fundo do aterro. Uma camada de solo compactado
deve ser composta por 0,6m de espessura minima ¢ com condutividade hidraulica <1x10”
m/s. Solos com mas de 30 % de finos e com IP > 10 % podem atingir os requisitos de
condutividade hidraulica, mas recomenda-se ndo conter particulas maiores que 3 polegadas
para ndo gerar caminhos de fluxo preferenciais.

Uma geomembrana flexivel ¢ colocada acima do solo compactado. Elas sdo compostas
por diferentes plasticos e borrachas como Policloreto de vinila (PVC), Polietileno de alta
densidade (PEAD), Polietileno de baixa densidade (PEBD). A espessura minima exigida ¢ de
30 mil (1mil = 0,001 polegada), no entanto para o PEAD a exigéncia é que seja menor a 60
mil para favorecer a solda no processo de colocagao.

Por cima da geomembrana deve-se instalar um sistema de drenagem do lixiviado, da
forma de manter uma altura maxima de liquido de 0,30 m no interior do aterro. A composi¢ao
varia, desde materiais naturais (areias e gravas) até materiais de drenagem sintéticos (georede)
apoiados diretamente na geomembrana ou separado por um geotextil de protecdo. Dutos

perfurados com alta capacidade de drenagem para retirar rapidamente o lixiviado. Também
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sao utilizados acima dos materiais de alta permeabilidade deve-se colocar um filtro par evitar
o preenchimento com particulas finas.

Um projeto baseado em desempenho deve demonstrar que ¢ capaz de manter a
contaminag¢do abaixo dos valores maximos permitidos pelo EPA. Este tipo de procedimento ¢
permitido de forma a melhorar os projetos e para ser aplicado em locais com condig¢des
especificas.

A condutividade hidraulica é, para a EPA, o elemento chave para aceitar ou ndo uma
barreira de argila compactada. Deve ser obtida em amostras saturadas e usando agua como

fluido, mesmo sabendo-se a condutividade pode ser alterada pelo lixiviado.

2.2.3 Brasil

Segundo Boscov (2006),”..No Brasil ndo hé ainda uma norma para criterios de projeto,
cosntrucdo e operacdo de aterros sanitarios, a exemplo de residuos perigosos (ABNT NBR-
10157/87) e de residuos inertes e da construgdo civil (ABNT NBR-15113/04)". O
desenvolvimento de uma norma a tal efeito deveria incorporar ndo s6 parametos prescritivos
sino também o enfoque de criterios por desempenho o que poderia ser muito util no uso de
solos regionais. A situagdo da disposi¢do de residuos no Brasil no ano 2000 foi descrito em
2.1.

No estado de Sao Paulo, Companhia de Tecnologia de Saneamento Ambiental
(CETESB) “¢ a agéncia do Governo do Estado de Sdo Paulo responsavel pelo controle,
fiscalizagdo, monitoramento e licenciamento de atividades geradoras de poluicdo, com a

preocupacgdo fundamental de preservar e recuperar a qualidade das aguas, do ar e do solo”. .
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Entre outras atividades cabe a ela licenciar e fiscalizar os projetos de disposi¢ao de residuos e
tem um conjunto normativo para os projetos dos aterros sanitarios. Segundo a CETESB
(2005), a ABNT tem em elaboracdo uma norma para aterros de residuos nao perigosos, entre
os quais pode ser enquadrados os RSU. O critério € prescritivo e estabelece que o sitio
escolhido devera ter uma camada de solo homogénea de 3 m de espessura, com K menor que
10" m/s e uma distAncia minima de 1,5 m da cota maxima do nivel freatico.

Para a CETESB (2008), um projeto de aterro sanitario deve conter estudos sobre: tipo
de residuos, as caracteristicas fisicas do local de implantacdo (geograficas, topograficas,
hidrogeoldgicas, climatoldgicas), sistema de barreiras de forma de evitar a liberagdo de gases
e liquidos ao ambiente. As barreiras devem estar associadas a sistemas de coleta e tratamento
desses fluidos. No caso dos gases, quando metano ¢ gerado, a sua queima para produzir
energia elétrica € uma alternativa cada vez mais usada, diminuindo o impacto no efeito estufa.
Os liquidos gerados durante o processo de decomposicdo dos residuos devem ser tratados,
normalmente em sistema de lagoas, de forma a reduzir a carga poluidora a niveis aceitos para
serem despejados nos curso fluviais. O monitoramento da qualidade da dgua subterranea ¢
necessario para identificar qualquer vazamento no sistema de barreira.

Dados da CETESB (2008) mostram que no estado de Sao Paulo sdo gerados 28 mil
toneladas de residuos urbanos diariamente em seus 645 municipios, valor menor que o
divulgado pelo IBGE (2000).

Com o intuito de diminuir o nimero de lixdes no estado, a CETESB (2005) tem
desenvolvido o programa Aterro em Valas, uma metodologia para a disposi¢do adequada para
pequenos municipios que geram até 10 ton/dia de residuos urbanos. A proposta baseia-se em
ser econdmica ¢ ambientalmente adequada, por isto deve ser escolhido um local com
condi¢des naturais de permeabilidade favoravel a implantacao do aterro, sem uso de processos

de impermeabilizagdo. O solo deve ser homogéneo com 30 % ou mais particulas menores que
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74 um, Limite de Liquides (LL) maior que 30% e Indice de Plasticidade (IP) maior que 15 %,
isenta de blocos e matacdes, com condutividade hidraulica menor 1x10™ m/s. Deve apresentar
uma consisténcia media a dura, com resisténcia a compressao simples de 50 a 400 kPa. A cota
maxima do lencol freatico deve estar a 3 m no caso de solos argilosos e maior para outros
solos. No caso de nao se verificar as condicdes de condutividade hidraulica, deve ser usada
uma geomembrana GM de 2 mm para impermeabilizar a vala. Segundo Bosvoc (2006) a
premisa desta disposicdo ¢ que o meio ambiente ¢ capaz de atenuar e conter a carga poluidora
considerada pequena, mas ndo existe embasamento cientifico que avalie essa tese.

Um estudo sobre a gestdo dos residuos solidos na regido da Bacia Tiete-Jacaré
(UGRHI-13) com énfase nos municipios de Araraquara, Sdo Carlos, Bauru, Brotas, Jau
Riberdo Bonito foi desenvolvida por Lopes (2007). Neste grupo de municipios existem 4
formas de dispor os residuos: lixdo, valas, aterro controlado e aterro sanitdrio. A qualidade da
dgua subterrdnea na regido a jusante, proxima os locais de disposi¢do foi alterada pela
migracdo do lixiviado, provavelmente por falhas construtivas e/ou operacionais. Na andlise
toxicologica de 41 amostras de dgua dos pogos avaliados, 80 % delas apresentam toxicidade
cronica (“efeito deletérios causado pela amostra, na sobrevivencia e reproducdo dos
organismo vivos-teste, em um periodo de exposi¢do que pode abranger a totalidade de seu
ciclo de vida ou parte dele, segundo a ABNT-NBR 13373/2005") . No entanto nas amostras
de agua dos corregos vizinho aos sitios aterros s6 36 % apresentam toxicidade crénica ou
aguda.

Observou que melhorias na disposicdo dos residuos tem acontecido para adequar os
sitios de disposicao a legislacdo ambiental, mas precisam ser aprofundadas com medidas de

longo prazo e ndo somente emergenciais como acontece em muitos dos casos avaliados
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2.2.4 Discussao da Legislacido

Em todos os casos as legislagdes se baseiam no comportamento hidraulico dos materiais
usados na base dos aterros, principalmente na baixa condutividade hidraulica (K < 10” m/s)
do solo argiloso da base. Nao sdo consideradas outras propriedades deste material como a
absorc¢do/adsor¢ao de solutos, a compatibilidade quimica da barreira com o lixiviado do aterro
e o desempenho de longo prazo.

A mais de 30 anos existem pesquisas na area geotécnica sobre o estudo de transporte de
contaminantes nos sistemas de barreiras de fundo dos aterros sanitarios, mas pouco desta
informagdo ¢ incorporada nas normativas. Para Boscov (2006) isto provavelmente deve-se a
caréncias na formagdo dos técnicos dos oOrgdos ambientais e ao fato de facilitar o
licenciamento deste tipo de projetos. A normativa dos USA e do Canadd sdo as unicas que
permitem projetos baseados em desempenho (MANASSERO, BENSON and BOUZA 2000).
Este tipo de projeto usaria resultados das pesquisas recentes nesta area da Geotecnia,
contribuindo para desenvolver novas pesquisas que otimizem o desempenho de prote¢do do
ambiente, a vida util e reduzam os custos dos aterros sanitarios.

O autor concorda com Boscov (2006) no fato de que o projeto com critérios de
desempenho permitiria aos pequenos municipios usar os solos da regido da implantagdo do
aterro sanitario, sendo provavelmente mais econdmico e ambientalmente adequado,
melhorando o panorama da disposicdo dos RSU no Brasil. Para isto serd necessaria a
transferéncia, aos técnicos das prefeituras e dos oOrgdos ambientais, dos resultados das

pesquisas que acontecem em muitas Universidades do Brasil.
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2.3 Argilas e Solos Argilosos

As argilas s3o materiais naturais compostos por minerais de graos finos, que apresentam
geralmente plasticidade com uma determinada quantidade de dgua e que sdo rigidas quando
secas ou queimadas. As argilas geralmente contém filosilicatos, mas também podem conter
outros materiais que aportam plasticidade em presenca de dgua e que ao secar apresentam
rigidez ( GUGGENHEIM et al. 2006).

Os argilominerais pertencem a familia dos filosilicatos e contem folhas tetraédricas
bidimensionais continuas de composi¢ao T,Os (T= Si, Al ), os tetracdros compartilham entre
si 3 oxigénios ¢ o quarto aponta a qualquer dire¢do (fig. 2.12), conformado um hegaxagono.
Os octaedros estam constituidos por cations di o trivalentes (Al”, Fe™, Mg™, Mn™, Fe™)
oxigénios e hidroxilas (fig. 2.13), formando a folha octaédrica de forma hexagonal. A unidade
estrutural de um argilomineral contém uma ou duas folhas tetraédrica ligadas a uma folha

octaédrica e a cations na intercapa.

Tetraedro Folha de Arranjo Hexagonal deTetraedros Octaedro Folha de ArranjoHexagonal de Octaedros

®  Atomos de Silicio

o At de Oxizeni o Atomos de Aluminio Magnesio ou Ferro
omos ae Uxigenio

®  Atomos de Oxigenio

Figura 2.12 Tetraedro e folha tetraédrica Figura 2.13 Octaedro e folha octaédrica

A classificacdo do comité de nomenclatura da Association Internationale pour I’Etude
des Argiles (AIPEA) ¢ apresentada na Tabela 2.2 (GUGGENHEIM et al. 2006). Nesta tabela

os diferentes grupos sdo classificados pelo arranjo das laminas tetraédricas e octaédricas e
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pela presenga ou nao de cations intercapa. A existéncia ou nao destes cations depende da
deficiéncia de cargas (x) na unidade estrutural. Em cada grupo existe uma classificagdo em
funcdo de quantos sitios da capa octaédrica estam ocupados. Nos minerais dioctaédricos, 2 de
cada 3 sitios sdo preenchidos por um cation trivalente (A1, Fe™). No entanto, nos minerais

. y g .. ,oe y . +2 +2 +2
trioctaédricos a maioria dos sitios estam ocupados por cations divalentes (Mg °, Mn “, Fe ).

2.3.1 Métodos de Identificaciio de Argilas

Existem varios métodos para identificar os argilominerais como Difracdo de Raios X
(DRX), Analise Térmica Diferencial (ATD), Andlise Termo Gravimétrica (ATQG),
Microscopia Eletronica de Varredura, Espectrometria Infravermelho além das andlises
quimicas para determinar a composi¢do (GRIM 1953). Os dois primeiros sdo os mais comuns
e de muito tempo utilizados.

No ATD se determina a temperatura em que ocorrem transformagdes endotérmicas e
exotérmicas quando o material de estudo é aquecido e comparado com um material inerte
(geralmente alumina).

Para minerais puros nos termogramas se observam picos endotérmicos e exotérmicos
que permitem a identificagdo precisa do argilomineral. Misturas de argilominerais geram
picos em posicdes ¢ intensidades intermediarias, proporcionalmente a quantidade de cada
mineral presente (GRIM, 1953). Existem diversos manuais que apresentam termogramas de
minerais puros ¢ misturas, como Grim (1953), Mackenzie (1957), Santos (1989).

Os picos endotérmicos nas argilas dependem: da umidade da amostra (gera um pico

entorno de 80 a 100 °C), da adgua adsorvida nos cations de intercapa (pico variando de 100 a
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250 °C), dos OH" eliminados da folha octaédrica. A posi¢ao dos picos destes ultimos depende

do tipo de mineral ou minerais presentes ¢ de sua cristalinidade, podendo variar de 500 a 950

°C. Picos exotérmicos nas argilas ocorrem depois de 800 °C e sdo gerados por mudanzglas de

fase nos minerais, no entanto a presenca de matéria organica e sulfetos podem gerar este tipo

de pico entre 300 a 450 °C ( SANTOS, 1989).

Tabela 2.2 Classificagdo de filosilicatos hidratados (GUGGENHEIM et al. 2006)

Tipo estrato Material intercapa Grupo Caréter Especie
lamina octaedrico
Nenhuma ou H,0 (x = 0) Serpentina-caulim Trioctaédrica Lizardita
1:1 Dioctaédrica Caulinita, Halloisitsa,
Di,tri Qdinita
Nenhuma (x = 0) Talco-Pyrofilita Trioctaédrica Talco
Dioctaédrica Pirofilita
Trioctaédrica Saponita, Hectorita
Cation hidratado trocavel x = Esmectita Dioctaédrica Montmorillonita,
0,2-0,6 Beidellita
Trioctaédrica Vermiculita
Cation hidratado trocavel x =~ Vermiculita Trioctaedrica
0,6-0,9 Dioctaédrica Vermiculita
Dioctaedrica
Céation  monovalente  ndo Trioctaédrica Flogopita, Lepidotita
hidratado trocavel x = 0,85-1,0 Mica verdadeira Dioctaédrica Muscovita,
2:1 (flexivel) Paragonita
Cation  monovalente ou Mica deficiente Trioctaédrica Illita, glauconita
divalente nao hidratado intercapa Dioctaédrica Wonosita
trocavel x = 0,6 - 0,85
Cation divalente ndo hidratado Mica quebradica Trioctaédrica Clintonita
trocavel x = 1,8-2,0 Dioctaédrica Margarita
Lamina Hidroxila x = varidvel  Di,tri Trioctaédrica Clinocloro
Di, tri Dioctaédrica Donbassita
Di, tri Di, tri Cookeita
Interestratificado regular x = Varidvel Trioctaédrica Corrensita,
2:1 variavel hidrobiotita
Dioctaédrica Rectorita
1:1,2:1 Trioctaédrica Dozyta

Outras sustancias como os o0xidos de ferro e de aluminio sdo comuns em muitos solos,

principalmente aqueles desenvolvidos nas regides tropicais. A Goetita, FFOOH, gera um pico

exotérmico entre 300 e 400 °C, quando ela ¢ bem cristalizada o pico ocorre em 380 °C. Os

oxidos de aluminio comuns sdo a Gibsita, y-Al(OHs), e a Bayerita, a-Al(OH3). O primeiro

tem pico endotérmico intenso em 320-330 °C e pode gerar outro pico quando a Bohemita (y-
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AlO.OH) esta presente a 525 °C. A Bayerita tem um pico endotérmico a 312 °C
(MACKENZIE 1957). Maiores detalhes sobre estes analises encontram-se em Grim (1953),
Mackenzie (1957), Santos (1989).

O método de DRX ¢ usado para determinar os parametros da estrutura cristalina,
normalmente determina-se o espagamento basal porque permite discriminar entre os grupos
1:1, 2:1. Quando a amostra ¢ monomineralica, usando amostras orientadas, sem nenhum
tratamento pode ser suficiente para determinar a que grupo ela presente. Outros tratamentos,
em amostras orientadas, permitem determinar qual espécie de argila esta presente, tanto para
amostra de monomineral, como para misturas de minerais. Os tratamentos comuns s3o:
expandir a espagamento basal com uma sustancia organica como etilenoglicol, colapsar a
estrutura aquecendo a amostra a 550 °C por duas horas.

Serdo descritos alguns grupos de argilas (Caulim, Esmectitas, Mica deficiente -Ilita,
Clorita) por ser os mais comuns de encontrar na maioria dos solos.

O Grupo do Caulim é composto por estrutura 1:1 (uma folha tetraédrica: uma folha
octaédrica, fig. 2.14). Compoem este grupo a Caulinita, a Dickita e Nacrita. Nas caulinitas a
unidade basica ¢ empilhada na dire¢do do eixo cristalografico ¢, sendo esta estrutura mantida
por ligacdes de Van der Waals e pontes de hidrogénio.

O espacamento basal na dire¢do do eixo cristalografico ¢ de 0,72 nm, com o
empacotamento podendo atingir espessuras de até 2 um nessa dire¢do. No entanto, nas outras
diregdes cristalograficas podem chegar a desenvolver placas com dimensdes de até 4 um com
forma hexagonal. O espagamento basal dos minerais de 0,72 nm ¢ um dos caracteres que
permitem a rapida identificagdo mediante o0 método de Difragdo de Raios X (DRX) (GRIM,
1953).

O Grupo das Esmectitas ¢ composta por estrutura 2:1 (duas folhas tetraédricas: uma

folha octaédrica, fig. 2.15). Compodem este grupo a Montmorillonita, Beidellita, Hectorita,
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Saponita. Sdo formadas por folhas continuas nos eixos cristalograficos a e b, empilhando-se
as camadas na dire¢do do eixo ¢ mediante ligacdes de Van der Waals e com os cations que

compensam a deficiéncia de carga.

Figura 2.14 Estrutura do grupo das Caulinitas (GRIM, 1953)

A deficiéncia de carga se concentra, em sua maioria, na folha tetraédrica pela
substituicdo de silicio por aluminio e varia de 0,2 a 0,6 por célula unitaria. O espagamento
basal dos minerais deste grupo varia de 1,23 a 1,51 nm em fun¢do do tipo de cations na
intercapa (Na 1,23 nm; Ca 1,50 nm). Neste caso esta faixa de espacamento basal ¢ coincidente
com outros grupos (Clorita, Vermiculita) sendo necessarios tratamentos nas amostras para
identifica-las mediante o método de Difracao de Raios X (DRX).

O Grupo das Vermiculitas apresenta a folha octaédrica composta por magnésio e ferro,
e uma dupla camada de moléculas de dgua no espaco intercamada. A deficiéncia de carga
varia de 0,6 a 1,0 por célula unitdria, localizada principalmente na folha tetraédrica e
balanceada por potassio unidos com ligagdes muito fortes a estrutura do mineral. O

espacamento basal na dire¢do do eixo cristalografico ¢ ¢ de 1,4 nm quando se acha hidratado,
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dependendo do tipo de cation intercamada pode ter espacamento basal de 1,05 a 1,22 nm.

(GRIM, 1953).

Cation trocavel
nH20

O 02 @ OH- @ Al+3,Fe+2, Mg +2
O e Sit4(Al+3)

Figura 2.15 Estrutura do Grupo das Esmectitas (GRIM, 1953)

O Grupo das Micas-ilita ¢ composto por estrutura 2:1 (duas folhas tetraédricas: uma
folha octaédrica). Compdem este grupo a ilita, a glauconita, a wonosita. A ilita tem a folha
octaédrica composta por aluminio e sé algumas apresentam quantidades variaveis de ferro e
magnésio. Diferencia-se da muscovita por apresentar 1 de cada 6 silicio da folha tetraédrica
substituido por aluminio, enquanto que na muscovita ¢ de 1 a cada 4. Por isso tem menor
deficiéncia de carga e apresenta menor quantidade de potassio na intercamada. As particulas
de ilita sdo menores que as de muscovita. A deficiéncia de carga varia de 0,6 a 1,0 por célula
unitaria, localizada principalmente na folha tetraédrica, e balanceada por potassio unidos com

ligacdes muito fortes a estrutura do mineral. O espacamento basal dos minerais deste grupo ¢
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de 1,0 nm, sendo um dos caracteres que permitem a rapida identificagdo mediante o método
de Difracdo de Raios X (DRX) (GRIM, 1953).

O Grupo das Cloritas é composto por estrutura 2:1:1 (duas folhas tetraédrica: uma folha
octaédricas: uma folha octaédrica, fig. 2.16). Apresenta outra folha octaédrica, di ou
trioctaédrica, intercamada que compensa as deficiéncias de carga por célula unitaria. O

espacamento basal na dire¢do do eixo cristalografico ¢ ¢ de 1,4 nm.

Figura 2.16 Estrutura do Grupo das Cloritas (GRIM, 1953)

2.3.2 Origem e Génese das Argilas

A génese destes minerais estd vinculada aos processos de subsuperficie, por alteracdo

hidrotermal, ou em superficie por alteracdo quimica, divididos em dissolucdo congruente e
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incongruente, segundo Birkeland (1984). A primeira acontece quando um mineral ¢
dissolvido totalmente em outra substancia, na segunda se gera um precipitado de um novo
composto.

Os processos quimicos mais comuns na transformacao e neoformacao de argilominerais
sdo a oxidacdo-reducdo e a hidrolise, sendo ambos responsaveis pela alteragdo dos minerais
primarios e a geragdo de novos minerais (sais e argilominerais) mais estaveis nas condi¢des
de pressdo e temperatura da superficie terrestre. Estes processos superficiais sdo dependentes
da presenca de agua e sdo influenciados pela temperatura. Assim sendo, nas regides tropicais
umidas os processos de alteragdo quimica sdo muito mais rapidos que nas regides temperadas
umidas e quase inexistentes nas regioes aridas onde predomina a alteracdo fisica. Os
processos de alteracdo quimica sdo parte importante na génese dos solos no sentido
pedologico. Jenny (1941) segundo Birkeland (1984) definiu o clima, o relevo, os organismos
vivos, o material gerador e o tempo como os 5 fatores que controlam e definem o estado do
sistema solo.

A origem dos argilominerais nos solos pode ser, segundo Mitchell (1993):

a) Herdados: formados por reagdes quimicas que ocorreram em outras regioes ¢

que foram erodidos, transportados e depositados onde hoje se acham,

b) Neoformados: gerados pela precipitagao de solu¢des ou por reagao de materiais
amorfos,
c) Transformados: ocorrem reagdes quimicas nos argilominerais do solo

transformando estes em outros argilominerais mais estaveis para as condi¢des fisico-quimicas
do ambiente.

As caulinitas sdo formadas nas condi¢des da superficie terrestre em ambiente com pH
acido, baixa concentracdo de cations e alta lixiviacdo. As altas precipitagdes e boa drenagem

favorecem sua geragdo a partir de minerais como os feldspatos e as micas. As esmectitas sao
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geradas em condigdes de pH basico, com alta concentragdo de cations e pouca drenagem, a
partir de rochas basicas (basalto, gabro, andesita, etc) com alto conteido de bases. As

condi¢des climaticas aridas e semi-aridas favorecem a génese destes minerais.

2.3.3 Propriedades das Argilas

2.3.3.1 Capacidade de Troca de Cations (CTC)

Uma propriedade distintiva de cada argilomineral, e de facil determinagdo, ¢ a
Capacidade de Troca de Céations (CTC). A origem desta propriedade é:

1) desbalango de carga por quebra nas bordas da folha do mineral,

2) substitui¢ao na estrutura de alguns cations tetravalentes por trivalente,

3) exposic¢do a troca dos cations OH da folha octaédrica por H na regido da borda da
folha do mineral.

As causas 1 e 3 sdo as responsaveis pela CTC do grupo da Caulinita. No caso das
Esmectitas e Vermiculitas 80 % da sua CTC tem origem na causa 2. Os outros minerais (Ilita,
Clorita) tem uma composi¢ao semelhante entre as 3 causas na origem da sua CTC (GRIM
1953, pag 132-133).

O método mais comum para a sua determinacdo ¢ o uso do método de acetato de
amonio, proveniente da area da agronomia, mas Grim (1953) cita o método de azul de
metileno para realizar uma rapida determinagdo. O método do azul de metileno ¢ usado neste

trabalho e sera referenciado no Capitulo 5 Matérias e Métodos.
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Observa-se na Tabela 2.3 a diferenga na CTC de cada grupo de argila, sendo uma
propriedade que associada a outros métodos como DRX e ATD contribuem sua identificar os
minerais em um solo.

As diferentes caracteristicas detalhadas para cada grupo (espagamento basal, capacidade
de troca de cations, principais cations trocaveis, etc) sdo as que permitem avaliar quais dos

argilominerais estao presentes.

Tabela 2.3 Capacidade de Troca de Cations das argilas (GRIM 1953)

Argilomineral Caulinita Ilita Clorita Esmectita Vermiculita
CTC (cmol/kg) 3-15 10-40 10-40 80-150 100-150
Superficie especifica (m?/g) 10-20 65-10 65-100 ~ 840 ~ 840

2.3.3.2 Propriedades do Sistema Agua-argila (dupla camada elétrica)

Algumas das propriedades das argilas como plasticidade, resisténcia mecénica, retragao,
viscosidade dependem da presenga de agua, sendo necessario entender como a agua ¢
adsorvida na superficie das particulas (SANTOS, 1989).

As moléculas de agua proximas a superficie das argilas, chamada de 4gua rigida, estam
orientadas formando uma camada e suas propriedades sdo mais proximas as do gelo que a
agua liquida. A espessura dessa camada pode ser de 3 ou mais moléculas (1,0 a 1,6 nm) e
depende da estrutura cristalina e dos ions adsorvidos no argilomineral (SANTOS 1989, pag
99).

Esta camada rigida foi denominada de dupla camada i6nica rigida por Helmholtz, quem

desenvolveu o primeiro modelo considerando as argilas como um condensador plano. Mas as



61

criticas a esta formulagdo do conceito de dupla camada i6nica levaram Gouy, Chapman e
Stern a muda-la, segundo Santos (1989). O novo modelo divide em duas camadas, uma
proxima a superficie de argila, ligada rigidamente e chamada de camada de Stern.A outra ¢
uma camada difusa chamada de Gouy-Chapman e obedece a uma distribuicdo de Poisson.
(fig. 2.17).

Em sistemas com percentagem semelhantes de argila e d4gua as camadas de agua rigida
estariam em contato. No entanto em sistemas com baixo conteudo de argila (5 %) as camadas

rigidas estariam separadas por agua livre (Santos 1989, pag. 102)

SUPERFICIE DA PARTICULA COLOIDAL COM CARGA NEGATIVA
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——w=DISTANCIA DA SUPERFICIE DA PARTICULA COLOIDAL

Figura 2.17 Estrutura da distribuicdo de cargas elétricas em uma particula coloidal negativa (SANTOS 1989)

Os cations adsorvidos nas argilas se acham fortemente ligados a superficie destas
quando estdo secas. Colocadas em agua, existe uma concentracdo muito alta de cations na
superficie da argila. Acontecem dois processos simultaneamente, por um lado os cations

atraem anions da solugdo para a superficie da argila e por outro lado nas proximidades da
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superficie da argila existe uma concentragao maior de cations em solucao, porém existe uma
mobilizagdo para a solucdo de alguns cations da superficie da argila para equilibrar a solu¢ao
como se observa na Figura 2.18. Isto gera duas regides na proximidade da superficie da argila

com diferentes concentragdes de cations, Mitchell (1993).
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Figura 2.18 Distribui¢do de ions na adjacéncia de superficie de argila segundo a Teoria da Dupla Camada

Difusa, Mitchell (1993)

O desenvolvimento matematico da Teoria da Dupla Camada difusa ou de Gouy —
Chapman se baseia, segundo Mitchell (1993) em considerar:
1) osions da dupla camada sdo cargas pontuais e ndo interagem entre eles,
2) acarga na superficie da argila ¢ uniformemente distribuida

3) o tamanho da particula de argila ¢ muito maior em relagcdo a espessura da dupla

camada
4) a constante dielétrica do meio ¢ independente da posicao considerada
Pode-se relacionar a carga, com a concentracdo eletrolitica n; (ions /m’) e o potencial

elétrico y (trabalho necessario para mover uma carga unitaria positiva desde um ponto de
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referéncia até um determinado ponto do campo elétrico, que neste caso ¢ negativo, por ter a
particula de argila carga negativa). Segundo Mitchell (1993) o potencial elétrico ¢ a
concentragdo de ions em fun¢do da distincia e é representado pela equacdo diferencial (eq.
2.1):
ey

q 21// e KT

P —Ezvim eXp  eq2.1

onde x distancia da superficie da particula, e carga do elétron, € constante dielétrica do
fluido, v; valéncia i0nica, m; concentragdo elétrica no campo elétrico, k constante de

Boltzmann (1.38 x 10%) e T temperatura em graus Kelvin.

Para o caso simples de anions e cations com igual valéncia a equagao fica simplificada a

senh, seno hiperbolico, N,
Segundo Mitchell (1993) considerando uma superficie potencial pequena (menor que 25

mV) e (vey /kT) << 1

d’y .,
e =Ky eq. 2.3 que tem como solucao

W= l,//oefKX eq.2.4 onde K* = (2ne’v?) / ekT.

Pode-se observar que na equagdo acima o decaimento do potencial, além de depender da
distancia, depende: diretamente de m e v (valéncia idnica e concentracdo), quanto maiores
qualquer delas mais rapido desce o valor do potencial entdo menor ¢ a espessura da dupla
camada. Isto mostra que dependendo do fluido que estd no meio a dupla camada pode alterar

sua espessura, o que no caso de argilas usadas como barreiras impermedveis pode gerar uma
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mudanca nas propriedades hidraulicas, chegando a comprometer o comportamento da

barreira.

2.3.4 Uso das argilas em Geotecnia Ambiental

As argilas sdo usadas em obras de engenharia onde a estanqueidade da agua ¢
necessaria, por exemplo na base de lagoas, nos nucleos de barragem de terra para irrigagao ou
geracdo de energia elétrica (MURRAY, 2000) e nas ultimas décadas na base de aterros
sanitarios para residuos domiciliares, industriais e perigosos. Outros usos das argilas sdo em
catalise, carga em papel e plasticos, descoloragdo de 6leos. Também tem sido estudadas, em
particular as esmectitas, para a conten¢do de residuos radiativos em cavernas nos Estados
Unidos, na Europa ¢ no Japao (BOUCHET et al, 1992; ENGELHARDT e. FINSTERLE,
2003; ITO, 2006; VILLAR e LLORET,2008).

Solos argilosos sdo procurados para a localizagdo de aterros sanitarios baseados na
baixa condutividade hidraulica, intrinseca a este tipo de material quando comparando com as
areias e seixos (LAMBE ¢ WHITMAN, 1996 fig. 19.5 pagina 304). Podem ser usados nas
condi¢des naturais no local, quando cumprem os requisitos da legislagdo como apresentado no
Cap. 2.2, ou sdo compactados de forma a homogeneizar o peso especifico ¢ a umidade de
compactagdo, gerando solos argilosos compactados (CCL), de forma a atingir os requisitos de
espessura e de condutividade hidraulica da legislagao ambiental.

O termo Bentonita é usado comumente na pratica da engenharia civil para referir-se a
um material argiloso composto principalmente por esmectita sddica. A origem do nome ¢é para

denominar um material argiloso com aspecto de sabao da unidade geoldgica Fort Benton, de
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idade cretacea, no estado de Wyoming nos Estados Unidos de América do Norte, segundo
Grim and Giiven (1978). Alguns autores associaram o termo bentonita a origem da
decomposic¢do de cinzas vulcanicas num ambiente aquoso e salino, mas Grim e Giiven (1978)
consideram que a definicdo adequada ¢ a de Wright (1968), quem considera que o termo
bentonita deve ser usado para definir qualquer argila composta dominantemente por esmectita
e suas propriedades s3o por ela comandada.

Este tipo de argila sédica é a componente principal dos GCLs, conferindo a este
material um comportamento quase impermeavel, com condutividades hidraulicas menores

que 10" m/s. Detalhes deste comportamento serdo apresentados no item 3.2.3
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3 PROCESSOS DE TRANSPORTE

Neste capitulo serdo apresentadas as diferentes formas que os ions ¢ a dgua podem
movimenta-se quando existem diferentes gradientes, dando énfase aos processos associados
aos gradientes hidraulico e quimico. Outros processos que acontecem no solo quando agua e
solutos sdo movimentados através dele também serdo abordados. Serdo detalhados os

aspectos da dispersdo, difusdo e adsor¢ao de ions em solos com diferentes argilominerais.

3.1 GRADIENTES E FLUXOS

A existéncia de gradientes de diferentes tipos (hidraulico, quimico, elétrico,
temperatura) gera os fluxos diretos que cada um deles provoca e também fluxos acoplados
como mostrado na Tabela 3.1. O movimento da agua através de um solo ¢ gerado pela
existéncia de algum tipo de gradiente como se mostra na tabela. Os textos classicos de
Mecanica de Solos apresentam como a dgua se movimenta através do solo, segundo a Lei de
Darcy, na presenga de um gradiente hidraulico. Os outros fluxos de agua, conseqiiéncia de
existéncia de outros gradientes (quimico, térmico, elétrico) normalmente nao sdo descritos.

Quando existe um gradiente quimico num solo, o fluxo direto ¢ do soluto. Ele migra da
regido de maior concentragdo a regido de menor concentragdo. Este fluxo cessard quando o
gradiente deixa de existir. Na presenca de um gradiente quimico, as moléculas de agua

movimentam-se da regido de menor concentragdo para a de maior concentragao,
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denominando-se esse fluxo de osmose (ou quimico osmose para diferenciar-lo dos fluxos de
agua gerados pelos gradientes de temperatura e elétrico). No Capitulo 4 serdo detalhadas as
relacdes entre difusdo e osmose em solos.

Quando o soluto se movimenta com as moléculas de agua, este fluxo ¢ acoplado e
gerado pelo gradiente hidraulico. A difusdo pode acontecer conjuntamente com o movimento
da solugdo (advecgdo), sendo responsavel pela misturas dos solutos. Com maior detalhe se

descrevera este processo em 3.4.

Tabela 3.1 Fluxos diretos e acoplados gerados por diferentes gradientes (MITCHELL 1993)

Gradiente X
Fluxo J Hidraulico Quimico Elétrico Temperatura
Fluido Lei Darcy Quimico-Osmose Eletro-osmose Termo-osmose
fons Adveccido Lei de Fick Eletroforese Efeito Sore
Corrente Streaming current Difuséo e potencial Lei de Ohm Efeito Seebek
membrana
Calor Transferéncia de Efeito Dufour Efeito Peltier Lei de Fourier

calor isotérmico

Algum destes fenomenos tem sido usado na geotecnia para controlar o fluxo da 4gua e
promover a consolidagdo de solos, por exemplo usando electro-osmose. Alguns dos
fendmenos listados na Tabela 3.1, como os efeitos Peltier ¢ Dufour ndo sdo conhecidos suas
aplicagdes na geotecnia. Outros, como a termoeletricidade, difusdo e potencial membrana
ainda continuam sendo estudados para compreender completamente sua importancia rol no
solo (Mitchel 1993). Na continuagdo serdo descritos neste Capitulo os fluxos de dgua e de

ions movidos pelos gradientes hidraulicos e quimicos.
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3.2 LEI DE DARCY E MATERIAIS ARGILOSOS

Darcy utilizou um dispositivo semelhante ao da Figura 3.1a. Variando a longitude da
amostra (L) e a altura de carga entre o topo (h,) e a base (h,) da amostra, medindo os
diferentes volumes (Q) de agua percolado. Determinou experimentalmente que o volume
percolado ¢ proporcional a (h,-hy)/L, chamado gradiente hidraulico i e

Q:K@A:—Km eq 3.1

K coeficiente de condutividade hidraulica, A area da amostra, i gradiente hidraulico

hy,

% B

Plano de referéncia

a) b)
Figura 3.1 a) Experimento de Darcy. b) Trajetdria da 4gua em um solo (micro e macro) (Lambe and Whitman,

1996).

A velocidade v, ou descarga especifica, com que uma gota de 4gua se movimenta de 1 a

2 ¢ definida pela eq. 3.2a. No entanto, num solo a area disponivel ¢ menor que a area de um
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tubo, como a descarga entre 3 e 4 deve ser igual a descarga entre 1 e 2, a velocidade média do

fluxo no solo ou velocidade de filtragdo v, ¢ dado pela eq. 3.2b onde n € a porosidade do solo.

Q .
v=—=Ki e
A q
3.2a
Vg =Y eq 3.2b
n

n porosidade

O caminho que deve percorrer uma molécula de dgua para atravessar o solo nao ¢
retilineo, como mostra a Figura 3.1b, por isso ¢ considerada a velocidade macroscdpica entre
os pontos A e B. Quando existem solutos na agua, eles se movimentariam através do meio
poroso com a velocidade da 4gua (se ndo existe nenhum processo que o retarde, como sera
descrito em 3.4). Este deslocamento, chamado de adveccao, seguiria a formulacao de Darcy,
sendo a velocidade média de percolacdo no meio poroso Vx [L/T] a velocidade de Darcy
dividida pela porosidade efetiva ne, h a diferenca de altura [L], L o comprimento do corpo de

prova [L] eq. 3.3 (Fetter 1999).

_Kdn

v eq.
X nedL 1

33

Foi descrito em 2.3.4, que as argilas sdo responsaveis pela baixa condutividade
hidraulica dos solos. E funcdo disto sdo escolhidos solos argilosos para usar como barreiras,

em condic¢des naturais, compactados ou em geocompostos bentoniticos.
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3.2.1 Solos Argilosos Compactados

No caso dos solos argilosos compactados (CCL) existem diversos trabalhos que buscam
avaliar a sua condutividade hidraulica. Na década de 50 e 60 procurou-se obter os valores de
condutividade hidraulica de solos com diferentes composi¢des mineraldgicas na fracdo argila,
assim como os principais fatores influentes. Mitchell et al. (1965) avaliaram a influéncia da
estrutura, da energia de compactagdo ¢ do método de compactagdo na condutividade
hidréaulica de um solo silto argiloso.

Quando compactado no ramo umido a condutividade hidraulica era de 107" mys,
enquanto que compactado no ramo seco a uma condutividade hidraulica foi de 107 m/s.
Verificaram ainda que, usando 3 niveis de energia de compactagdo para o mesmo solo,
gerava-se um acrécimo no peso especifico seco (ys) € uma diminuicdo da umidade 6tima
(wopr) com o aumento da energia de compactacdo. Nestas condigdes, determinaram que a
condutividade hidraulica diminuia ao aumentar-se a energia de compactac¢ao. Mitchell et al.
(1965) confirmam os resultados de Lambe, que afirma que a estrutura ¢ o fator que mais
influencia na condutividade hidraulica em argilas compactadas.

Segundo Daniel (1984) o uso de CCL como barreiras em aterros sanitarios tem
aumentado nos ultimos anos. Muito desses usos tem dado resultados satisfatorios, embora em
algumas barreiras tem acontecido vazamento antes do previsto como conseqiiéncia da
exposicdo a acidos fortes, compostos organicos ou liquidos alcalinos. A maioria desses
projetos tem se baseado na condutividade hidraulica obtida no laboratério com 4&gua,
desconsiderando as possiveis mudangas ao percolar um fluido diferente da dgua. Nos casos
bem sucedidos, foi usado para determinar a condutividade hidraulica, em ensaios de

laboratoério ou campo, um fluido similar aquele a que a barreira sera exposta. Nos casos com
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problemas ocorrem algumas caracteristicas em comum: baixa espessura da barreira (0,2 a 0,6
m), evidéncias de rachaduras de dessecacao, auséncia de uma boa documentacio de inspecao
da obra ou controle de qualidade.

Fernandez and Quigley (1985) estudaram a integridade das barreiras de argila quando
colocadas em contato com liquidos diferentes da dgua. Para isto avaliaram a condutividade
hidraulica de solos da regido da Sarnia, (Ontario, Canadd) com 57 % de fragdo argila. Usaram
fluidos com diferentes constantes dielétricas (€):de 2 (benzeno, xilol), 20 —25 (4lcool) a 80
(4gua), assim como misturas deles. Os liquidos com baixas constantes dielétricas sdo pouco
soliveis em 4gua, no entanto os alcoois sdo soliiveis tanto em 4agua como nos liquidos ndo
polares.

Na Figura 3.2 se observam 3 campos bem definidos de condutividade hidraulica em
funcdo do indice de vazios e do tipo de fluido. Os fluidos com menor g (benzeno, xilol,
ciclohexano) tem maiores condutividades hidraulicas (10° a 10™® m/s) que a 4gua. Mantendo o
indice de vazios fixo (e = 0,8), a condutividade hidraulica ¢ 1000 vezes maior nos liquidos
com baixa constante dielétrica em relagdo a agua. (fig. 3.3)

A explicagdo deste comportamento, segundo os autores, estd na variagdo da dupla
camada elétrica nas particulas de argila, como pode ser observado na Figura 3.4. Quando o
potencial Wy tende a valor 0, a espessura da dupla camada de argila em presen¢a de benzeno ¢é
de Inm, enquanto em presenca de agua ¢ de 100 nm. A Condutividade Hidraulica do solo nao
muda ao trocar a agua pelo benzeno, mas aumenta quando o metanol substitui a dgua (fig.
3.5). Na Figura 3.6 observa-se que o benzeno desloca a dgua dos poros do solo e quando

percolados 0,28 volumes de poros (VP) C/Cp=0,5,ecom 1 VP C/Cy=1
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Figura 3.4 Variacdo da distancia interplacas de argilas em funcdo da constante dielétrica, Fernandez and Quigley

(1984)

No entanto na Figura 3.6 o metanol atinge C/Cy = 0,5 com 0,75 VP e a tendéncia ¢
atingir C/Cyp =1 com 2 a 3 VP percolados.
Observa-se que o comportamento do movimento dos diferentes fluidos através da argila

¢ diferente em funcdo da constante dielétrica. Num caso de misturas de liquidos com
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diferentes constantes dielétricas pode acontecer que a barreira argilosa nao tenha o

desempenho desejado.
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Figura 3.5 Condutividade hidraulica e curva de Figura 3.6 Condutividade hidraulica e curva de
chegada do Benzeno, Fernandez andQuigley (1984)  chegada do Metanol, Fernandez and Quigley

(1984)

3.2.2 Mistura solo bentonita

Outra opgao para obter condutividades hidraulicas baixas em solos compactados ou em
barrieras verticais ¢ a adicdo de bentonita (Chapuis,1990; Kenney et al., 1992; Batista &
Leite, 2007; Pagani et al., 2007).

Kenney et al (1992) estudaram a condutividade hidraulica, com dgua deionizada e

solugcdo de 40g/1 de NaCl, em misturas de 4, 8, 12, e 16 % de bentonita com areia. Quando
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percoladas com 4gua, as misturas apresentaram K variando de 8 x10™'° m/s (4% de bentonita)
a 6 x10"" m/s (12% de bentonita). Quando percolada com a solugdo de NaCl, as misturam
apresentaram condutividade hidraulica 2 x10™'° m/s (4% de bentonita) a 9 x10™" m/ (12% de
bentonita), aumentando a condutividade hidraulica, mas com valor de dentro da mesma ordem
de magnitude.

Lukiantchuki (2007) estudou o comportamento de misturas de solo com diferentes
teores de bentonita sddica. O solo foi coletado no municipio de Pindorama, interior do estado
de Sao Paulo. O material coletado deriva da Fm. Adamantina, Grupo Bauru. Contem 22 % de
argila, 14 % de silte e 64 % de areia, sendo classificado como SC no SUCS. Com aumento do
contetido de bentonita de 0 %, 3 %, 5 %, 7 % a condutividade hidraulica diminui de 2,5 x 10

m/s, 5,6x 10° m/s, 2,6 x10” m/s, 7,7 x107"" m/s respectivamente.

3.2.3 GCL

Os estudos avaliando o comportamento do geocomposto bentonitico (GCL) s3o mais
recentes. Estes materiais apresentam Condutividade Hidraulica da ordem de 107" a 10™"% m/s
quando percoladas com agua.

Ruhl and Daniel (1997) realizaram um detalhado estudo sobre a condutividade
Hidraulica de 5 GCLs quando expostos a 7 diferentes fluidos, desde agua deionizada a
diferentes solugdes. Algumas solugdes simularam lixiviados de aterros sanitarios, uma era um
lixiviado real e as demais eram acidas e basicas. Serdo apresentados alguns dados desta

pesquisa por ser ilustrativa da influéncia do tipo de fluido ao percolar num GCL.
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A solugio que simula o lixiviado de um aterro sanitario contém 1 g/l de Ca™; 0,15 M de
acido acético; 0,15 M de acetato de sodio; 0,007 M 4cido salicilico e tem pH 4,4. Observa-se
na Tabela 3.2 que a condicdo de hidratagdo prévia a percolacdo desta solugdo influencia no
desempenho dos GCLs. Quando pré-hidratado com agua deionizada, ao se percolar até 5,6 VP
de solucdo nao se verificou variagdes significativas.

Variacdes de K, em fun¢do da pré-hidratagdo, ocorrem com a percolagdo de NaOH e da
solugdo que simula o lixiviado de aterro de residuos perigosos.

Uma das dificuldades de avaliar completamente o desempenho dos GCLs ¢ que os
autores percolaram diferentes VP, variando de 0,7 a 21. Outra dificuldade ¢ que dos 5 GCLs
s6 2 GCLs, da marca Gundseal (GSE), foram avaliados em quase todas as condigdes. Os
resultados destes GCLs tem varia¢des de K = 107 a 107> m/s, o que gera duvidas sobre o
desempenho deste tipo de materiais pelo baixo VP percolados nos ensaios com K< 10™° m/s
(Tabela 3.2).

Petrov and Rowe (1997) avaliaram um GCL (composto por bentonita sddica) em
diferentes alturas do corpo de prova e concentragdes de NaCl ( 0,01; 0,1; 0,6; 2 M). Pré-
hidratado com 4gua e com diferentes alturas, a K varia de 10" a 107 m/s para as menores e
maiores alturas dos corpos de prova respectivamente. Quando permeados com solugdes de
NaCl, a K variou de 6x10™"" m/s (0,01 M) a 5x10"° m/s (2 M) para a menor altura (5,5 mm).
Para altura de 10,5 mm K variou de 7x10™"° m/s (0,01 M) a 9x10® m/s (2 M). Quando
hidratados previamente com a solucio, K variou de 1x10™"" m/s (0,01 M) a 1x10™® m/s (2 M).
Com estes resultados é necessario ter atengao com a hidratagdo e com a solucao percolada no
GCL que pode gerar variagdes de 3 ordens de magnitude na K.

Os resultados obtidos por Shackelford et al. (2000) mostraram que, usando uma solugao
de 0,0125 M (= 500 mg/l) de CaCl,, 0 GCL manteve a Condutividade hidraulica de 10" m/s

até 5 VP, depois aumentou até atingir 3x10™'° m/s apés de 51 VP. Os autores atribuem este
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aumento ao processo de troca de Na da bentonita por Ca da solugdo, afetando a dupla camada.
Efeito semelhante aconteceu com um GCL percolado com diferentes concentragdes de ZnCl,,
a condutividade hidraulica aumentou de 10" m/s para 107 m/s quando a concentragio

aumentou de 0 a 0,1 M (= 6,5 g/l).

Tabela 3.2 Condutividade Hidraulica de GCLs expostos a diferentes fluidos, Ruhl and Daniel (1997)

Liquido permeado Condigao de pré-hidratacéo Condutividade Volume de poros
Hidraulica (m/s) percolado
Lixiviado simulado de Nao pré-hidratado 2x107 a 6x10® 6al7
aterro sanitario (4 GCLs) (GSE 2x107 a 8x10°)
Nao pré-hidratado, exposto 4x107 a 3x107"° 84all
48 horas ( 5 GCLs) (GSE 2x107 a 8x10™)
Pré-hidratado 2x10™"" a 3x10™ 3a5,6
2 GCLs (GSE)
Lixiviado real de aterro ~ Nao pré-hidratado, exposto 2x10™" a <x10™" I,1a9,1
sanitario 48 horas (GSE 3x10"% a 6x10'%)
Agua deionizada Nao pré-hidratado, exposto 1x10 a 7x107"2 1,3a12,9
48 horas (5 GCL)
NaOH Nao pré-hidratado 2al1x10® 8,2a27,7
2 GCLs (GSE)
Pré-hidratado 1x10™® a 5x10°" 48a157
2 GCLs (GSE)
Lixiviado residuo Nao pré-hidratado 2x10"" a 3x10™" 7,7a88
perigoso 2 GCLs (GSE)
Nao pré-hidratado, exposto 1x10" a 8x10™"2 22a74
48 horas, 3 GCLs
Pré-hidratado 2x10™" a 8x10™ 0,7 4,7
2 GCLs (GSE)

Jo et al. (2001) avaliaram o comportamento expansivo e a condutividade hidraulica dos
GCLs quando submetidos a percolacdo de diferentes solugdes de cloretos (Na, K, Li, Ca, Mg,
Zn, Cu, La), com concentragdes variando de 0,005 M a 1 M e com diferentes pH. A expansao
diminui com o aumento da valéncia do cation da solucdo e, para cada cation, com o aumento

da concentragio. A condutividade hidréulica com agua deionizada determinada varia de 10"
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a 102 m/s. Usando concentragdes de 0,025 M de CaCl,, MgCl,, CuCl, a condutividade
hidraulica aumenta para uma faixa de valores de Ix 10® a 3x 10” m/s. Ao aumentar a
concentragdo para 1 M (cations mono e divalentes), a condutividade hidraulica aumentou para
valores que variam de 6x 107 a 9x 10™ my/s.

Alguns GCLs sdo compostos por bentonitas que foram tratadas com polimeros para
minimizar a degradagdo decorrente da exposicdo a alguns liquidos. Ashway et al (2002)
avaliaram o desempenho de 7 bentonitas usadas em GCLs de diferentes fornecedores, sendo 3
delas nao tratadas e 4 tratadas com polimeros, mas o fabricante ndo especificou o tratamento.
As amostras foram pré-hidratadas com agua e em seguida percoladas com diferentes
lixiviados. Também experimentaram pré-hidratar alguns GCLs com o lixiviado ( Tabela 3.3).

Quando permeados com agua a maioria dos GCLs, menos CTI1, atingiram valores
adequados de condutividade hidraulica. Ao percolar os diferentes lixiviados a condutividade
hidraulica aumentou na maioria das amostras. Ao percolar com o lixiviado os GCLs, depois
de pré-hidratados, o aumento da condutividade hidraulica também aconteceu, mas na maioria
dos GCLs o aumento foi menor, em relagdo a condi¢ao hidratado com agua.

Lee e Shackelford (2005) determinaram que a Condutividade Hidraulica dos GCLs
estudados aumenta de 100 a 100.000 vezes quando percolados com concentragdes de CaCl, >
de 25 mM (1 g/l de Ca). Se a concentracdo de CaCl, é menor, o aumento méaximo da
Condutividade Hidraulica é de 50 vezes.

Pitanga e Vilar (2007) avaliaram a condutividade hidraulica de um GCL brasileiro
quando submetido a percolagdo com agua deionizada e em seguida com etanol combustivel.
Obtiveram valores médios de 1x 10" m/s para 4gua e 6x 10" m/s para o etanol. Estas
mudangas foram consideradas relativamente pequenas para os autores. Segundo eles os

resultados ndo sdo conclusivos por serem os primeiros valores obtidos para este produto, além
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de serem baixos em relagdo as variagdes os valores de absorcao de 50% obtidos por Pitanga e

Vilar (2005).

Tabela 3.3 Condutividade hidraulica dos GCLs com diferentes processos de hidratacdo e solutos (Ashawy et al.

2002)
Lixiviado
GCL K agua K L-1 L-2 L-3 L-3 pre-hidratado
AU 9*10™" 1,3*107 4,5%10™"
AT 3*10™ 1,2%10°® 1*#10-10
BU 1¥107° 1,5%107"°
BT 1%107° 1,2¥107°
CU 3*10™" 4%10™" 8,5%10™ 3,1*¥107"°
CT1 1*10” 1,4*¥10° 2*107
CT2 5%107° 1,6¥10° 7,5%107

Os trabalhos analisados sdo concordantes em mostrar: o aumento na valéncia do céation
e 0 aumento da concentracdo da solugdo, geram um aumento de 2 a 5 ordens de magnitude na
condutividade hidraulica, provavelmente pela diminuicdo da dupla camada elétrica da
bentonita. Portanto, o desempenho do GCL como barreira pode ser comprometido se a

concentragdo da solugdo ou os cations mudarem durante o seu tempo de servico.

3.3 Lei de Fick - Difusao, Tortuosidade

A difusdao ¢ um processo pelo qual um ion ou uma molécula em solugdo se movimenta
sob a influéncia de um gradiente quimico, ndo existindo movimento da agua. Este processo ¢
denominado “self-difusion”, difusdo molecular ou difusdo i6nica. Neste trabalho, o termo

adotado sera o de difusdo, independentemente de ser um ion o uma molécula.
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Considerando o caso unidimensional, numa area determinada o fluxo de massa F de um
soluto que atravessa a secdo por unidade de tempo ¢é proporcional ao gradiente de

concentragdo (1* lei de Fick)

F,=-D— eq. 3.4

onde o fluxo de massa F ¢ a massa de soluto por unidade de area [M/L°T], D é o
coeficiente de difusdo [L¥T], a concentracdo do soluto C [ M/L’] e o gradiente de
concentragdo dC/dx ¢ negativo indicando o sentido da maior a menor concentragdo (Freeze
and Cherry 1979).

Valores de difusao livre na dgua para alguns elementos e moléculas sao apresentados na
Tabela 3.4. Estes coeficientes sdo dependentes da temperatura, sendo 50 % menores a 5° C
segundo Freeze and Cherry (1979).

O valor de Dy ¢ uma medida do espalhamento com que um soluto difunde através dos
poros e ¢ um coeficiente de transporte em estado estacionario. Nos solos, a difusdo de solutos
¢ menor que a difusdo livre em agua pela existéncia de caminhos ndo retilineos de um ponto a
outro (fig. 3.7). Esta difusdo ¢ denominada de difusdo efetiva D". Como existem varias
definicdes para o D', neste trabalho, escolheu-se a proposta de Shackelford e Daniel (1991 a),
onde a difusdo efetiva ¢ a difusdo livre se relacionam por um fator denominado tortuosidade

aparente 1, (0 <1, <1).

Tabela 3.4 Coeficiente de difusdo livre Dy a 25°, Appelo ¢ Postma (2005)

fon K" Na' Mg* Ca®’ Cu” Cr HCO; SO
D, x 107 1,96 1,33 0,70 0,79 0,71 2,03 1,18 1,06
(m2/s)
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D =7,D, eq. 3.5

Particula do solo , . o
Le caminho ndo retilineo

L caminho retilineo

Le>L

Figura 3.7. Caminho nao retilineo num meio poroso (Shackelford, 1991).

Em condigdes transientes, concentracao variando com o tempo € o espago, existe uma
varia¢do do fluxo de massa F com a profundidade X ao mesmo tempo em que a concentragao

C varia com o tempo t [T, s no SI], pelo que se deve cumprir a 2° lei de Fick (Freeze and

Cherry 1979).
oc __oF eq. 3.6
. ox a2

combinado com eq. 3.5, e considerando a difusdo efetiva, tem-se:

oC (a) D oC
— == eq. 3.7
ot OX OX
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Diversos autores (Freeze and Cherry 1979, Fetter 1993, Apelo and Postma 2005)

. . . ~ *
consideram que o coeficiente de difusdo D como constante, obtendo-se a eq. 3.8

2
% = Dafzc eq. 3.8

Mas Crank (1975) sugere que o coeficiente de difusdo s6 pode ser considerado
constante para valores baixos de concentracao.

Se a difusdo acontece em estado estacionario, num material com comprimento 1, a eq.
3.8 é nula, entdo D’ é constante. Integrando a eq. 3.8, F = D’ (C1-Cy)/1, C; a concentragdo no
topo e C, a concentragdo na base (Crank 1975 pag.44). Determinado o fluxo de massa F, o
coeficiente de difusdo é D" = Fx1/(C;-Cy).

Solugdes para a eq. 3.8 podem ser obtidas para diferentes condi¢les iniciais e de
contorno quando D" é constante (Crank 1975). Por exemplo a eq. 3.9 satisfaz as condigdes da

eq. 3.8, sendo A uma constante arbitraria dependente das condi¢des de contorno e inicias.

A _(x?/4D%
C = tlTe eq. 39

Para as condi¢gdes de um cilindro infinito e drea unitdria, a quantidade total de soluto

difundindo M ¢, segundo Crank (1975), e combinado egs. 3.10 € .9 se obtém eq. 3.11

1
M =2A(zD")?2 eq. 3.10

C =L1/2e(—xz“”3*” eq. 3.11
2(2Dt)
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No caso de uma camada saturada, em auséncia de gradiente hidraulico e condi¢des
iniciais:
Cy = cte para todo t>0, C = 0 para t=0 pode ser obtido para qualquer tempo t em qualquer
ponto x da camada a concentragdo usando a eq. 3.12 ( onde erfe ¢ a fungdo erro completo, da

qual existem tabelas para sua solucdo, Freeze and Cherry 1979)

C(x,t) =C,erfc eq. 3.12

1

2(D*t)’

Existe associado ao fluxo de soluto um fluxo de dgua no sentido contrario, chamado de
osmose. Este fluxo tem como for¢ga motora o gradiente quimico que faz com que as moléculas
de dgua se movimentem da regido de menor concentracdo para regido de maior concentragao
de soluto, para que seja atingido o equilibrio nas concentragdes. Maiores detalhes destes

processos serao descritos no Capitulo 4.

3.4 Transporte por Advec¢ao — Dispersao HidrodinAmica

A quantifica¢do do transporte de solutos por advecgdo num meio poroso nao reativo e
sem sumidouros ¢ igual a quantidade de 4gua movimentada vezes a concentragdo do soluto
(eq. 3.13) onde fluxo de massa Fy depende da velocidade da agua vy, da concentragdo de

soluto C e da porosidade efetiva do meio Ne.
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F, =v,nC eq. 3.13

A equacdo de transporte por adveccdo numa dimensdo segundo Fetter (1999) ¢

apresentada na eq. 3.14).

o«€__, < eq. 3.14

O caminho que percorre uma molécula de dgua niao ¢ exatamente o comprimento L, ¢
maior, porque os graos que compdem esse meio fazem com que nao existam poros retilineos
(fig. 3.1 b). Portanto se geram heterogeneidades no meio tanto nas velocidades como nos
caminhos do fluxo. Este fendmeno ¢ gerado pela existéncia de atrito entre os grdos e a
molécula de agua, pelos diferentes tamanhos dos poros faz com que o soluto se disperse ¢ se
atrase em relagao ao movimento das moléculas de agua. O fendomeno de dispersdo mecanica
numa dimensdo Dm, [L*T] é considerado proporcional a velocidade do fluxo e determinado

através do coeficiente de dispersividade o [L].

Dm, =aVv eq. 3.15

Os processos de adveccdo e difusdo acontecem de forma conjunta com a dispersao
mecéanica, se define a Dispersdo Hidrodinamica Dy, [L*/T] numa dimensdo como a somatoria

da dispersao mecanica Dmy com a difusao efetiva D*

D, =D, +D" eq. 3.16
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O fluxo por adveccao e dispersao, numa dimensdo, considerando o balango de massa de
fluxo de soluto que entra e sai de um elemento representativo de volume do meio poroso ¢

definido pela eq. 3.17 (Fetter 1999)

Fluxo Fluxo
entrada 4, saida
X
dx
y
V4
Figura 3.8 Volume representativo elementar
oC
FX :VXneC—neDha— eq317
X

Considerando o balanco de massa de um soluto conservativo num meio poroso

homogéneo e isotropico, o fluxo na dire¢do x ¢é representado pela eq. 3.18 (Fetter 1999).

eq. 3.18

Na eq. 3.18 o termo Dy, € composto por duas componentes, torna-se necessario conhecer
o aporte de cada um deles ao transporte de solutos. A baixas velocidades a contribuicdo maior
¢ da difusdo, no entanto com altas velocidades a dispersdo mecénica ¢ quem faz o maior
aporte. Dy, recebe aportes de ambos processos quando a agua tem valores intermediarios de
velocidades. Um parametro adimensional denominado numero de Peclet (Pe) (v velocidade
media, d didmetro médio das particulas do solo, D* difusdo efetiva) permite discriminar o

processo dominante usando a Figura 3.9.
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Pe =—" eq. 3.19

Neste processo o fluxo direto ¢ dado pela movimentagdo das moléculas de dgua frente
ao gradiente hidraulico e o fluxo acoplado ¢ a movimentagao do soluto em forma conjunta ,

com a mesma direcao das moléculas de agua.

100 =
D* = Coeficiente de Difusio
Dy = Coeficiente de Dispersio hidrodina
v = Velocidade média
10
Z | dominio
O . b 1 A
- Dominio | Dispersao
= LDH-US;_“] | mecinica {
i i
! Condicdes !
: transicio :
0.1 — —
vd/D"

Figura 3.9 Relagdo entre Pe, D* e Dy,.(FREEZE and CHERRY, 1979)

3.5 Modelo advecc¢ao-dispersao nao reactivo

Quando um soluto se movimenta através de um volume elementar de solo a
conservacdo da massa pode ser representada como mostrado na Figura 3.10. Os fluxos de
entrada e saida sdo controlados como explicado em 3.2 e 3.3 (fluxos associados aos gradientes

hidraulicos e quimicos). Alguns dos processos de perda ou ganho ocorrem por reagdes de
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adsorc¢ao pelo solo (a ser explicado no item 3.6), precipitagdao, decaimento radiativos, reacoes

bioldgicas.
Taxa de variagdo liquida Fluxo de saida Fluxo de entrada de Perda o ganho de massa
de massa do soluto dentro | = | de soluto no | - | soluto no elemento | + de soluto por reagdes
do elemento elemento

Figura 3.10 Principio de conservagdo de massa a um elemento de solo (FREEZE and CHERRY 1979)

A equacgdo diferencial 3.18 descreve os processo de adveccao dispersdo ndo reativo para
meio homogéneo, saturado, isotropico com fluxo uniforme e em estado estaciondrio.

A eq. 3.19 ¢ solugdo da eq. 3.18 dada por Ogata (1970), segundo “Freeze and Cherry
(1979), para uma coluna de solo (fig. 3.11a) com as seguintes condi¢cdes de contorno e inicias
(coluna infinita C(o,t) =0  t >0, fonte com concentracao constante C(0,t) = Cy t >0,
concentragdo nos poros zero C(x,0) =0 x >0). Outras solugdes analiticas podem ser

obtidas para outras condig¢des de contorno e iniciais

C X —vt VX X+ vt
— =0.5| erfc(— ) + exp(—)erfc( ) eq. 3.19
C() 1[4Dht p Dh 1[4Dht q

v velocidade linear média da agua, x distanga , Dy, dispersao hidrodinamica, t tempo..

A Figura 3.11b representa a curva de chegada do fluxo de uma solu¢ado ideal que ndo se
mistura com a agua e que nao ocorre nenhum processo que a retrase (ndo existe dispersao
hidrodinamica), denominando-o fluxo pistdo. Neste tipo de fluxo, o soluto percorreu a coluna
e quando ¢ coletado na saida da coluna, a concentracdo determinada ¢ igual a concentragdo de
entrada. Nos solos o processo de transporte de solutos ocorre com dispersdo hidrodinamica, a

curva de chegada dos solutos tem a forma sigmoidal da Figura 3.11c.
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C/Cy
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C/Cy
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v

Figura 3.11 Colocar exemplo de fluxo pistdo, fluxo com dispersdo.

Quando considerado os efeitos de perda o ganho de solutos, um novo termo deve ser
adicionado na eq. 3.18. Se o processo ¢ de adsor¢do-desor¢do de solutos, a eq. 3.20 descreve

os processos estudados.

2
©_p,dC X M8

.3.20
axz X OX n ot -

pq densidade seca, n porosidade, S massa de soluto adsorvido por unidade de massa do
solo. 0S/0t representa a taxa de adsor¢do do soluto e o terceiro termo da eq. 3.20 representa a
variagdo na concentragdo do fluido gerado por adsorcdo o desorcdo. S é dependente da

concentragdo, portanto S = f(C) e segundo Freeze and Cherry (1979):

85 _ 85 .aC

=—— eq.3.21
ot oC ot
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por tanto o terceiro termo de 3.20 ¢

43S _pd S C 0q. 322
n ot n oC ét e

A forma de determinar 0S/0t € apresentado em 3.6

3.6 Adsorcao-retardamento, cinética de reacoes, Batch Test

Num solo argiloso, durante o processo de transporte de solutos acontece adsor¢dao dos
mesmos por parte dos argilominerais, da matéria organica e dos o0xidos e hidroxidos de ferro.
Este processo depende das propriedades fisico-quimicas destes componentes e do meio. As
diferentes argilas tém capacidade de troca catidnica (CTC) propia como descrito no Capitulo
2, porém, deve-se avaliar, em cada caso, a capacidade de sorcdo que varia de um caso para
outro em fung¢do do pH e do Eh.

A adsorcdo gera um efeito de retardamento Ry, definido como a razdo entre o fluxo
médio de espécies quimicas que ndo sdo adsorvidas Vv, e a velocidade média de migragao do

centro de massa das espécies adsorvidas V¢ (eq. 3.23) (Freeze and Cherry, 1979).

Ry =~ ="e eq. 3.23

t; tempo requerido para o centro de massa do soluto em migracdo alcance o final da
coluna de comprimento L. Solutos reativos migran mais devagar (Rg>1) que os solutos nao

reativos (Rgq=1). Para fontes continuas, se assume que o centro de massa ocorre para a
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concentragdo relativa de C/Cy = 0.5 (Freeze and Cherry, 1979). Em teoria representa so
reacdes de troca reversivel, mas na pratica ¢ dificil de separar essas reagdes das nao

reversiveis ou de outros processos como a precipitacao. O R4 pode ser obtido com a eq. 3.24.

R, =1+

eq. 3.24

pd densidade seca, Kp coeficiente de parti¢do, # umidade volumétrica no liner, que no
caso de um solo saturado coincide com a porosidade n (Freeze and Cherry, 1979). Kp
representa a taxa de adsor¢ao do soluto pelo solo.

O R4 pode ser determinado com batch tests, onde o soluto estd em contato com toda a
superficie das particulas do solo, mas a determina¢do em coluna deve ser preferida porque o
soluto estd em contato com uma area menor do solo e representa melhor o que acontece numa
barreira argilosa segundo Shackelford (1994). Os ensaios de batch sdo de execugao rapida (7 a
12 dias) segundo Roy et al (1992). Os ensaio em colunas podem demorar meses como
mostrado por diferentes autores (Shackelford and Redmond, 1995; Leite 2000; Yong et al.
2001, Paraguassu et al. 2002; Basso 2003 entre outros).

A metodologia de Roy et al. (1992) ¢ a mais usada para determinar a adsor¢do do solo.
Obtidos estes valores de sorcdo, constroi-se a isoterma de adsor¢do para os ensaios de
equilibrio. Existem diversas isotermas para avaliar a adsorcdo, tais como: a linear, a de
Freundlich, a de Langmuir, sendo as duas ultimas as mais usadas (fig. 3.12). No caso das
isotermas linear e Freundlich, elas estabelecem que o solo tem capacidade infinita de sorcao.
Mas isto ndo acontece nos solos que tem capacidade adsor¢do limitada, principalmente, ao
valor de CTC das argilas. Por isto a formulagdo de Langmuir ¢ mais realista para os solos,

porque impoe um valor maximo de adsorgao.
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A isoterma com comportamento linear ¢ descrita pela eq. 3.25 (Freeze and Cherry,

1979)

S=K4C eq. 3.25

onde S ¢ a quantidade de soluto adsorvido por massa de solo, C a concentragdo de
equilibrio da solucdo, K4 ¢ chamado coeficiente de distribuicao. A isoterma de Freundlich, eq.

3.26, ¢ das mais usadas nos estudos de equilibrio.

s=K,cN eq. 3.26

onde S ¢ a quantidade de soluto adsorvido por massa de solo, C a concentragdo de
equilibrio da solugdo, K¢ ¢ constante de Freundlich e N coeficiente experimental de ajuste.
No caso da isoterma de Lagmuir, eq. 3.27, existe um valor maximo de adsor¢ao Sy, C a

concentragdo de equilibrio da solugdo e o coeficiente de ajuste K

_ spK C
1+K.O)

eq. 3.27
Existem varias propostas sobre como usar os valores obtidos nos ensaios de batch para
calcular o Rq da eq. 3.24. para o caso da isoterma ser linear ¢ obtido diretamente o K,,. Mas no
caso da isoterma ser tipo Freundlich ou Langmuir, deve ser diferenciada a expressdo para
obter a equagdo diferencial completa de transporte de soluto com retardamento.
A proposta de Roy et al.(1992) para o caso da isoterma de Freundlich ¢ a eq. 3.28, mas

considera o fato de R4 depender da concentracdo pode gerar problemas para determinar a
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solucdo da equacgdo. Propde a determinacdo de um valor médio de retardamento (Ry), usando

uma secante a curva, eq. 3.29

S Linear

Freundlich

Langmuir

Ceq

Figura 3.12 Curva de adsor¢do das diferentes isotermas descritas.

pqK¢NCNT
4=

Ry = eq. 3.28

d 9 q
K,cN

Ry :1+pdfT eq. 3.29

Shackelford, Daniel and Liljestrand (1989) consideram adequada esta proposta, no
entanto Fetter (1999) propde que o fator de retardamento, no caso da isoterma de Freundlich,

seja calculada segundo eq. 3.30. E no caso de Langmuir tradicional pela eq. 3.31.

K¢NCN
Ry —1+2401 eq. 3.30
0
K,.S
Ry =1+ 2d0Lom eq. 3.31

01+ K, C)?
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A maioria dos procedimentos avalia as condi¢des de sor¢do em equilibrio, mas durante
a passagem do soluto pelo solo as condi¢des de sor¢do nao acontecem no equilibrio, mas sim
em condigdes transientes. A sor¢do deveria ser avaliada em termos da cinética do processo de
troca e nao no equilibrio, para representar melhor o que acontece no solo.

O R4 também pode ser determinado em ensaios de coluna. Segundo Shackelford (1994)
uma definicdo fisicamente comprensivel do Ry pode obter-se considerando o balango de

massas restringido a uma coluna finita de area A e comprimento L (eq.3.32)

t |
v[le, —c. (Mt =R, [ c, (x,Hdx eq. 3.32

0

v velocidade média, ¢, concentragdo residente na coluna, c. concentragao do efluente, ¢
concentragdo influente onde o fluxo liquido de massa deve ser igual a massa contida no

interior da coluna, dividido por ¢

T L
LJ‘{I —&}dT _Re e, (x.yx eq. 3.33
CO 0

0 CO

T representa o volume de poros percolados (sendo uma medida adimensional do

tempo), para T = oo, ¢(0<x<L, w0)=c, , entdo a eq. 3.33 transforma-se em

| {1—%—(”}& = R, eq. 3.34

Co
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A érea acima da curva de chegada do soluto representa o fator de retardamento Ry
(Shackelford ,1994), portanto resolvendo a eq. 3.33 ou tendo a curva de chegada do soluto

obtém-se o parametro de retardamento (fig. 3.13)

C/Cy

0,5 \—--- -

Volume de poros de fluxo

Figura 3.13 Determinagdo do R, usando area acima da curva de chegada, Shackelford (1994)

Quando o transporte de um soluto acontece num solo com capacidade de retengdo, a eq.

3.18, de transporte por advecao e dispersdo, transforma-se em:

2
R, C_p @C_, C

_ Vv, — eq. 3.35
ot "ox2 ¥ ox 4

Para um ensaio de coluna, com comprimento finito L, com condigdes de contorno e

iniciais para c«(x,0)=ci; c(0,t)= co; % =0 a solucdo analitica de eq. 3.35 ¢ (Shackelford

,1994);
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t - _I\?/t L ) +|X’t
—C.
Cr (Xa ) i 05 erfC( d )+eXp(V_)erfc( d ) €q. 3.36
Co =G 4% Dy 4%
R, R

erfc(X) € a funcao erro complemento de X

erfc(X) = exp(—&°)de eq. 3.37

=

, vL . . ~
O numero peclet Pe (P, = D—) representa o efeito relativo do transporte por advecgao
h

baseado na velocidade de percolacdo v, sobre o transporte dispersivo-difusivo baseado no
valor Dy. P. > 50 significa que domina o processo de advec¢do, P.< 1 domina o efeito de

difusdo (Shackelford ,1994).

3.7 Difusido e Adveccao com Retardamento

Um dos primeiros estudos na area de geotecnia sobre transporte de poluentes ¢ o de
Goodall and Quigley (1977). Os autores estudaram a migra¢do do lixiviado embaixo de
aterros sanitarios na regido de Sarnia, no Canadd, constituidos por solos argilo-siltosos .
Verificaram que para as condigdes do aterro (condutividade hidraulica do solo do fundo,
altura do nivel do chorume) o avangco da migragdo dos cations, calculado por adveccao,
deveria ser de 4 cm, mas tinha atingido 30 cm, compativel com o calculo realizado para 6
anos. Portanto consideraram a difusdo como processo o dominante na migragao dos solutos na

barreira argilosa do aterro avaliado.
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Depois deste trabalho, outros pesquisadores comecaram a estudar o fendmeno de
difusdo, adaptando ou desenvolvendo equipamentos e metodologias assim como software
para a modelagem do processo (BARONE et al.1989, ROWE and BOCKER 1985
,SHACKELFORD et al. 1989,entre outros).

Shackelford (1991) apresenta uma ampla revisdo sobre os métodos para avaliar a
difusdo em barreiras de argila, fazendo uma divisdo entre métodos que consideram o estado

estacionario e o estado transiente. Alguns desses métodos serdo descritos a seguir:
3.7.1 Métodos Estacionarios

Este método usado por diferentes pesquisadores nos anos 50 e 60, consiste em uma
coluna contendo o solo, ao lado os reservatorios onde sdo colocadas a solugdes C; e Cs, e duas
pedras porosas separando os reservatdrios do solo na Figura 3.14 (Shackelford, 1991).

A concentracdo da solugdo C1 ¢ mantida constante (C1 >> C2). Atingida as condigdes
estacionarias D* pode ser determinado usando a eq. 3.39 (1% lei de Fick como deltas, no como

diferencial)

D* = _[ﬂj\] D= _(LJ(A_mj eq. 3.38
nAcC nAC ) AAt
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Ci
L AC/Ax

Solo
>
@
3o}

dC/dx

Figura 3.14 Difusdo em coluna no método de estado estacionario, Shackelford (1991)

L e A (comprimento e area do corpo de prova), AC gradiente de concentracdo e Am a
variacdo da massa da espécie quimica, At a variagao no tempo. Este ultimos parametros sao
determinados durante o ensaio, atingido o estado estaciondrio a variagdo da massa do
reservatorio fonte (—Am;/ At) € igual a massa coletada no reservatdrio da base (—Amy/ At).
Nao ¢ necessario conhecer o Rd de solo para o soluto em estudo, mas as desvantagem estao
no trabalho de reposicao da solugdo no reservatdrio para manté-la constante e na coleta no
reservatorio da base do soluto, no longo tempo de execucao do ensaio para solos reativos.

O M¢étodo T-lag ¢ outro método de estado estacionario (SHACKELFORD, 1991). O
solo é colocado numa coluna com um reservatorio fonte acima, onde se coloca o soluto, € um
reservatorio de chegada abaixo (fig. 3.15). A fonte ¢ mantida com concentracdo constante C;
e o reservatorio de chegada com concentracdo zero (C;). A massa de soluto que difunde
através da amostra € coletada na base e analisada. A massa total de soluto coletada na base Qt
que difunde pela area ¢ descrita como a integral do fluxo de massa Jp no tempo considerado,

eq. 3.39 e eq. 3.40.
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Figura 3.15 Difusao em coluna no método Tlag, Shackelford (1991)

Qt = j(:J o dt eq. 3.39
D * 2
Qt :(n - ! j{t— F;(E)L*j, eq. 3.40

L comprimento do corpo de prova, t tempo, n porosidade, D~ coeficiente de difusdo
efetiva. Quando o comportamento de Qt vs t se torna linear (fig. 3.16), a reta intercepta o eixo
t num ponto T_ e D pode ser obtido da eq. 3.41, mas deve ser conhecido o fator de

retardamento Rg.

_ RyL?
~ 6D*

T eq. 3.41

A desvantagem do método ¢ a necessidade de conhecer Ry e o tempo de execugdo
longo, ainda que s6 precise que o estado estaciondrio seja atingido e ndo mantido

(SHACKELFORD, 1991). Malusis et al. (2001) consideram que ao atingir o estado

estacionario AQ/At = cte, e a eq. 3.42 derivada permite determinar D,

D= (EJ(LJ eq. 3.42
At )i nC,
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concentragdo constante C;, L comprimento do corpo de prova, n porosidade. Assim com

esse valor calculado pode-se determinar o valor de R4 usando a eq. 3.41

©
CI:_) >
= |
S
o .
c O
8o
=
EE
9 AQt/At
3
@ o
S o*?
l oo ..,.,00’
tempo TL- tempo Lag

Figura 3.16. Ilustracdo da curva de massa acumulada do Método T-lag, Shackelford (1991).

3.7.2 Métodos Transientes

Os métodos transientes tém sido usados por diferentes autores (CROOKS and
QUIGLEY 1984, ROWE et al.. 1988, BARONE et al. 1989, SHACKELFORD and DANIEL
1991b, BARBOSA et al. 1995, BOSCOV et al. 1999, RITTER et al. 1999, ROWE et al. 2000,
LEITE 2001) para avaliar fluxos usando a 2* Lei de Fick. Existem varios métodos que
utilizam estas equacdes, mas serdo apresentados alguns dos métodos de coluna e de

reservatorio.
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O método de coluna com fonte decrescente com o tempo ¢ descrito por Rowe et al.
(1988). O solo ¢ colocado em uma coluna sobre uma pedra porosa ¢ acima dele um
reservatdrio com solucdo Ci, Figura 3.17a. Deixa-se diminuir a C | do reservatdrio superior e
coleta-se a tempos regulares solucido no reservatorio do topo e da base, obtendo-se a Figura
3.17.b. Depois de certo tempo de execusdo, o corpo de prova ¢ desmontado, fatiado e coletada

solugdo dos poros, determinando-se a concentracdo de cada fatia (fig. 3.17c).

Ci b

G
G

v
v

Figura 3.17 Método de coluna com fonte decrescente, Rowe et al (1988)

Com esses dados obtém-se o valor de Dy, usando a solu¢do semi-analitica do programa
Pollute. Quando as velocidades de percolacdo sdo baixas, domina a difusdo e Dy = D"
Segundo o autor pode-se determinar D” e Ry neste ensaio.

Uma variante deste ensaio ¢ o de reservatorio Duplo descrito por Rowe et al. (1988),

semelhante ao método de coluna, mas substitui a pedra porosa por um reservatorio onde se

acumula o soluto que passa pelo solo. Neste reservatorio se coletam amostras, mas ndo ¢
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retirado todo o soluto. Os dados sdo modelados no programa Pollute, como no caso do

método de coluna de concentragdo variavel.

3.7.3 Método de Coluna

Este método consiste em usar um ensaio de adveccdo com baixa velocidade de
percolagdo de forma de desconsiderar a dispersdo mecanica e fazer com que a dispersdo

hidrodinamica Dy, possa ser considerada igual a D * Shackelford (1991)(fig. 3.18).

Entrada C,

|

ll_' > Saida C

Figura 3.18 Método de coluna Shackelford (1991)

A fonte ¢ mantida constante. Usa-se a solu¢do analitica de eq. 3.35 modelar e

determinar o valor de D.
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4 COMPORTAMENTO MEMBRANA

4.1 EFEITOS DO GRADIENTE QUIMICO

Os métodos e as equacdes descritas para avaliar advecgdo-dispersdo pressupdem a nao
existéncia de fluxos acoplados gerados pelo gradiente quimico. Isto ¢ considerado valido para
solos compostos por areia e/ou cascalhos (por exemplo aqiiiferos), mas nao é apropriado para
solos finos como os usados em barreiras de baixa condutividade hidraulica (MALUSIS and
SHACKELFORD, 2002b).

Nos ultimos 30 anos tém-se estudado com maior atengdo os processos associado a
gradientes quimico-osmotico, em particular o comportamento de membrana semi-permeavel
que pode estar presente em barreiras de argilas, como é mostrado por Kemper and Rollins
(1966), Olsen (1969), Marine and Fritz (1981), Fritz (1986), Olsen et al. (1990), Keisjzer
(2000), Malusis et al. (2001), Malisus and Shackelford (2002), entre outros. O fendmeno
quimico-osmético foi considerado como o responsavel pelos valores de pressdo andmalos e
de movimentos da dgua subterranea em discordancia com a lei de Darcy (GREMBER et al.,
1973; MARINE and FRITZ, 1981; FRITZ, 1986; OLSEN et al., 1990, NEUZIL, 2000;
GARAVITO et al., 2006; GARAVITO et al., 2007).

Este tipo de comportamento de membrana semipermeavel ocorre quando um meio inibe
total ou parcialmente a passagem de solutos através dele, induzindo o fluxo do solvente no
sentido contrario ao movimento do soluto, denominado de fluxo quimico-osmotico. Alguns
meios apresentam comportamento de membrana semipermeavel ndo ideal, deixam passar

solutos em pequenas quantidades. No caso dos materiais finos, como as argilas, tem sido
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mostrado por varios autores que pode ocorrer este comportamento, dependendo do tipo de
argilomineral, da porosidade e da concentracao de solutos, entre outros fatores (KEMPER and
ROLLINS, 1966; OLSEN 1969; OLSEN et al. 1990; KEISJZER 2000; MALUSIS et al.
2001).

Em termos praticos da geotecnia ambiental, dois possiveis cenarios podem ser
visualizados onde ocorrem gradientes quimicos, um vertical e outro horizontal (fig. 4.1a,b).
No caso vertical a barreira € colocada frente a uma pluma de contaminagdo (concentragao C;)
presente num aqiiifero para diminuir o avango da mesma. No outro caso, um aterro sanitario
tem na base uma barreira de solo compactado, com K <10” m/s, para conter a migra¢io do
chorume (concentragdo C;) em direcdo ao aqiiifero na base. Considerando que nio existem
gradientes elétricos e térmicos, os gradientes hidraulicos e quimicos geram fluxos de dgua (q)
e de ions (J). O fluxo direto da dgua por gradiente hidraulico de agua (qn) e de ions por
gradiente quimico (J4, Jz) s@o descritos pelas leis de Darcy e de Fick respectivamente (Item
3.2 e 3.3). Ao movimentarem-se as moléculas de dgua, acoplados se movimentam os ions da
solugdo (Jy,) na mesma direcdo que se movimentam aquelas. O gradiente quimico gera o
movimento das moléculas da 4gua (q,) da menor concentragao (C,) para a maior concentracao
(C1), de forma a diluir a concentragdo C;. Este fluxo de 4gua ¢ denominado fluxo quimico-
osmotico, para diferenciar-lo de outros fluxos de agua gerados por gradientes elétrico ou

térmico.

Barreiya argila

4.1a Cenario barreira vertical 4.1b Cenério barreira Horizontal
Figura 4.1a,b Cenarios de barreira de argila vertical e horizontal com comportamento membrana



105

Este processo ocorre em solos argilosos € o comportamento membrana pode ser
quantificado pelo coeficiente de eficiéncia quimico-osmoético ou coeficiente de eficiéncia
membrana @, sendo que @ tem valores de 0 a 1 Malusis et al. (2001), Kemper and Rollins
(1966); Olsen (1969) e outros pesquisadores denominam este parametro como coeficiente de
reflecdo 6. Neste trabalho adota-se da nomenclatura de Malusis et al. (2001). No caso de @ =
1 o material inibe completamente a passagem de solutos, sendo considerando uma membrana
ideal, deixando passar o solvente, enquanto que quando @ =0 o material ndo apresenta
comportamento membrana. Na maioria dos solos argilosos os valores do coeficiente variam
de 0 < @ < 1, e dependendo da concentragdo e da valéncia do ion pode ndo ocorrer o efeito
membrana, por exemplo, para concentragdes maiores que 0,1 M de KCl em GCL de
bentonita, segundo Malisus and Shackelford (2002). Existem varios métodos para determinar

o valor de @, baseados na proposta de Kemper and Rollins (1966) ou por Olsen (1969).

4.2 ESTUDOS DA DECADA DE 1960

Kemper and Rollins (1966) estudaram o comportamento da bentonita de Wyoming com
a passagem de solugdes de diferentes concentracdes de NaCl, Na;SO4, CaCl,, CaSOs.

O fluxo de Darcy ¢ descrito por:

Aq _ KAP

= R— eq. 4.1
At AX 4
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Aq o fluxo por area (cm’/cm?), At intervalo de tempo (s), K coeficiente de condutividade
(cm’s/g), AP diferenca de pressdo (dinas/cm?), Ax espessura da camada do solo (cm). No caso
de uma membrana, ao existir gradientes quimicos se gera uma diferenga de pressdo osmotica
Am, que movimenta a dgua Aqo (fluxo osmotico) no sentido contrario da lei de Darcy com o

mesmo K e com um fator denominado de coeficiente de eficiéncia membrana ®.

A
A _ kA7 eq. 4.2
At AX

Am pode ser calculado pela lei de vant Hoff’s quando as concentragdes sdo pequenas.
N
Az =RTY ACi, eq. 4.3
i=1
N ntmero total de solutos, R constante universal dos gases (J mol” °K™) T temperatura
absoluta (°K). O fluxo total no caso unidimensional, em estado estacionario e com condigdes
isotérmicas e sem gradiente elétrico, de uma solu¢do através da membrana surge de dividir eq.

4.1 pela eq. 4.2 (Kemper and Rollins 1966).

-A
W= % AP eq. 4.4
AQ Arx

Na execugdo do ensaio, Kemper and Rollins (1966) primeiro determinaram o fluxo
osmotico através da argila, gerado pela diferenca de concentragdes das solucdes (fig. 4.2).
Num reservatorio colocaram uma solugdo C; com concentracdo 3 vezes menor que a
concentragdo da solugdo C, colocada no outro reservatdrio, sem diferenca de pressdao (AP=0).
A medida do fluxo foi realizada em tubos capilares graduados e determinado Aq./At. Em
seguida determinou-se o fluxo de Darcy, colocando nos reservatérios solugdes com

concentragdes iguais (An=0) e aplicando uma diferenca de pressio AP em um dos
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reservatorios. A medida do fluxo foi realizada em tubos capilares graduados. Para que o fluxo
acontecesse eram aplicadas cargas hidraulicas comparaveis as geradas pelo fluxo osmotico,
determinando-se K. Na seqiiéncia, as solucdes eram retiradas e se completavam com

diferentes concentragdes repetindo a seqiiéncia do ensaio para determinar varios valores de .

A
-
v

D

B C

Figura 4.2 Equipamento de Kemper and Rollins (1966). A solo, B o-ring, C pedra porosa, D reservatdrios das

solugdes, E tubo capilar

Segundo os autores os valores de ® foram maiores: para solu¢des com cations
monovalentes que com divalente, nas solugdes com anions divalentes que com monovalentes,
quando decresce o conteudo de agua no solo (solo ndo saturado), quando decresce a
concentracdo da solucdo de saida. As explicagdes deste fenomeno foram atribuidas ao efeito
da dupla camada difusa. Por exemplo, ao colocar a bentonita frente a solu¢do de NaCl 0,1 M
o valor de ®=0, no entanto para CaCl, o valor de ®=0 para a concentragdo 0,02 M.

Olsen (1969) desenvolveu um equipamento para medir fluxos simultaneos, em argilas
compactadas, gerados por gradientes hidraulico, osmético e elétrico e mediu as pressdes
usando transdutor diferencial de pressdo, com as solugdes sendo circuladas com uma bomba

seringa (fig. 4.3). Com embasamento na termodindmica de processo irreversivel ¢ possivel
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determinar os fluxos de agua, cations e anions através das argilas sob condi¢des de saturagao,
isotérmicos, homoidnicos e unieletroliticos. Adaptagdes desse equipamento s3o 0s mais
usados na atualidade, por ser um método que envolve menos passos, com menos fontes de
erro, tornando-se de execu¢ao rapida (KEIJZER et al. 1999; MALUSIS et al. 2001; MUNIZ,

2003) que o método desenvolvido por Kemper and Rollins (1966).

y L
R

L

H,

S

H;

Figura 4.3 Equipamento de Olsen (1969). A solo, B bloco ajuste lateral, C e E eletrodo, D pedra porosa, F o-ring,

Hi; (1.3) reservatorios das solugdes, J bomba seringa, I fonte de corrente, K potenciometro, L transdutor diferencial

de pressdo, M registro,

A pressdo osmotica gerada pela diferenca de concentracdes, para solucdes diluidas,
entre a base e o topo do corpo de prova pode ser calculada com a eq. de vant Hoff (eq. 4.3). O
coeficiente ® ¢ a razdo entre a diferenca de pressdo AP e a diferenga de pressdo osmotica Am,

quando ndo existe fluxo de solugdo ou corrente.

w=— eq. 4.5

A eq. 4.6 permite o calculo do coeficiente @ segundo a proposi¢ao de Olsen (1969).
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w= A eq. 4.6

- RTC,

As3 coeficiente experimental, Cy, concentragdo na base, R constante universal dos gases
(J mol™ K') T temperatura absoluta (K). Todos esses dados sdo obtidos diretamente do ensaio
realizado com o equipamento desenvolvido pelo autor. Olsen (1969) estudou o
comportamento da caulinita de Georgia, usando solu¢des de NaCl (1 a 5 x107 N), variando o
fluxo da solugdo e aplicando corrente elétrica. Para o valor de maior concentracio; n = 0,194
(densidade alta), com fluxo e corrente nulo, obteve AH = 2,1 kPa e determinou um o = 0,336.
No entanto para n = 0,445, AH = 0,46 kPa obteve o = 0,080. Portanto, o coeficiente de

eficiéncia quimico osmoético aumenta ao diminuir a porosidade.

4.3 ESTUDOS DA DECADA DE 1980-1990

Fritz and Marine (1983) estudaram uma bentonita com CTC de 98 cmol/kg, num
equipamento semelhante ao de Olsen (1969), compactada em valores de porosidade (n) de
0,59 e 0,41 e obtiveram condutividade hidraulica de 1,5 x 10" mys. Solugdes de NaCl
(concentragdes de 0,01; 0,095 e 0,95 M) foram circuladas através da membrana por
hiperfiltracdo com AP constante de 17,5 MPa .

Para as amostras com n = 0,59 ¢ a faixa de concentracdes descrita, obtiveram  de 0,87;
0,69 e 0,04 para concentragdes crecentes. No caso de n= 0,41 os ® obtidos foram de 0,89,
0,79 ¢0,3.

Olsen et al. (1990) apresentaram dados obtidos num equipamento triaxial, com

adaptacdes para movimentar as solugdes com uma bomba seringa através do corpo de prova e
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um transdutor diferencial de pressdo para monitorar as pressdes. Neste equipamento triaxial
estudaram uma caulinita com baixo grau de compactacdo. Durante o ensaio circularam
solugdo de 1 M de NaCl pela base, impedindo o fluxo através do corpo de prova, obtendo
valores de pressdo de alguns centimetros, equivalente a AP=1 kPa. Em seguida, permitiram a
passagem da solucdo através do corpo de prova, diminuindo a pressdo como era esperado.
Ap0s, circularam agua e repetiram o procedimento com 0,5 M de CaCl,, obtendo valor de

AP=1 kPa, semelhante a pressao quando circularam NaCl.

4.4 ESTUDOS DA DECADA DE 2000

Keijzer (2000) avaliou o comportamento membrana em ensaios com bentonita Na e
com lodos de portos (harbour sludge) da Holanda. Para isto desenvolveu um permeametro de
parede flexivel, com transdutores de pressdo para controlar a pressdo da cdmara e determinar
pressdo osmotica e buretas graduadas para medir o fluxo de 4gua movimentada pela pressao

osmotica.

A bentonita tinha CTC de 68 cmol/kg, e os corpos de prova foram compactados com
porosidades de 0,64 ¢ 0,56 ¢ espessura de 0,002 m. As solu¢des usadas foram de NaCl, num
ensaio as concentragdes na base e no topo foram de 0,01 M e 0,1 M respectivamente e no

outro ensaio 0,1 M e 0,6 M.

Um dos ensaio (AWy-a) foi executado com concentragdes de 0,1 M e 0,6 M na base e
no topo, e n=0,64. O desenvolvimento inicial deste ensaio foi com reservatorio aberto por 48
horas e determinou-se um fluxo J, = 0,48 cm®/dia do reservatério de menor concentragdo para

o reservatdrio de maior concentragdo e AP=- 0,6 kPa (AP = Py — Py1). O autor considera que
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isto ¢ devido a osmose quimica. Em seguida, cerrou os reservatorios € monitorou a pressao
osmotica. Atingiu AP= - 4,7 kPa em 24 horas, mas logo comegou a crescer, atingindo valores
positivos (fig. 4.4). Simultaneamente determinou-se a condutividade elétrica (CE) no

reservatorio de menor concentragdo, aumentando de 6 a 8,5 mS/cm.

Outro ensaio (AWy-b) foi executado com a mesma concentragdo que AWy-b, mas com
o reservatdrio aberto. Atingiu AP= - 0,7 kPa em 288 horas (12 dias), logo em seguida

comegou a crescer atingindo valores positivos (fig. 4.5).

No outro ensaio as concentragdes na base e no topo foram de 0,01 M e 0,1 M e n =0,55.
O desenvolvimento do ensaio foi com reservatério fechado. A amostra de bentonita AWy-c
com menor porosidade gerou pressdes que se estabilizaram em —6 kPa e apresentou um
progressivo aumento da condutividade elétrica no reservatdrio, estabilizando-se ap6s 30 dias
de ensaio (fig. 4.6). Os valores de ® determinados pelo método de fluxo foram de 0,03 e pelo

método das pressdes de 0,015.
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Figura 4.4 Determinagdo da pressdo osmotica e da migragdo de solutos usando condutividade elétrica, mostrando
comportamento de membrana ndo ideal numa bentonita AWy-a (AP=Ps-Pa) Keijzer (2000). Dois estagios:
Reservatorio aberto e cerrado.
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Os lodos dos portos (harbour sludge) tinham CTC de 24 cmol/kg (BK) e 15 cmol/kg
(BMR) e conteudo de argila de 56 % e 26 % respectivamente. Os corpos de prova foram
compactados com n=0,51 e n = 0,34, espessura de 0,002 m ¢ as solugdes usadas foram de

NaCl10,01 M e 0,1 M.
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Figura 4.5 Determinagao da pressdo osmdtica e da migragdo de solutos usando condutividade elétrica, mostrando

comportamento de membrana nio ideal numa bentonita AWy-b (AP=Ps-Pa). Reservatdrio aberto. Keijzer
(2000).
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Figura 4.6 Determinag@o da pressdo osmotica e da migragdo de solutos usando condutividade elétrica, mostrando

comportamento de membrana nio ideal numa bentonita AWy-c (AP=Ps-Pa). Reservarorio fechado. Keijzer
(2000).
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No caso da amostra BK foram obtidos valores de AP (AP=Pa-Ps) de 2,5 kPa (fig. 4.7) a
-5,5 kPa, ap6s 3 dias de ensaio. Verificou-se a movimentacdo da agua do reservatorio com
solugdo diluida para o reservatdério de solu¢do concentrada. Os valores de ® determinados
pelo método de fluxo foram de 0,008 a 0,03 e pelo método das pressdes variou de 0,01 a
0,022. Nas amostras de BRM nao foi verificada a geragdo de pressdo osmdtica, também nao
observou-se fluxo de agua do reservatorio de menor concentragdo para o de maior
concentragdo. Portanto, ndo se verificou o comportamento membrana, devido ao baixo
conteudo de argila e a sua mineralogia composta por pouca esmectita. Na tabela 4.1 observa-

se a influéncia da concentragcdo e da mineralogia no valor de o.
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Figura 4.7 Determinacdo da pressdo osmoética, mostrando comportamento de membrana ndo ideal na amostra BK

(AP=Pa-Ps) Keijzer (2000)
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Tabela 4.1 Pressdes osmoticas e coeficiente membrana de diferentes solos, Keizjer (2000)

NaCl Am (kPa) AP (kPa) n ®
0,01-0,I M 421 6,3 0,55 0,015
Bentonita 0,1-0,6 M 2367 4,7 0,64 0,002
BK 0,01-0,1 M 421 2,4 0,51 0,01

Na pesquisa desenvolvida por Malusis et al. (2001) ¢ apresentada uma formulacdo
semelhante a de Kemper e Rollins (1966) para o fluxo total de liquidos q num solo fino que
apresenta comportamento membrana (caso unidimensional), em auséncia de corrente elétrica

e sem considerar a dispersdo mecanica (Dy,).

-k, AP K, Az
+o——

AX Vw AX

q=4q,+q, = eq. 4.7

w

qu fluxo de Darcy, qrfluxo quimico-osmético ki condutividade hidraulica (m.s™), 7,
peso especifico da 4gua (kN.m™), Arxdiferenca de pressio quimico osmoética (kPa), AP
diferencga de pressao (kPa), Ax espessura da camada do solo (m).

Malusis et al. (2001) desenvolveram um equipamento (fig. 4.8) composto por uma
célula, de parede rigida, que contém a amostra ¢ duas pedras porosas, na base e no topo da
amostra. Nas pedras porosas ¢ obtida a diferenca de pressdes usando um transdutor diferencial
de pressdo com aquisi¢ao automatizada dos dados. Através das pedras porosas sao
movimentadas as solu¢des com diferentes concentragdes, com auxilio de uma bomba seringa
(bomba tipo pistao, embolo), usando dois reservatdrios para armazenar as solugdes e dois
reservatorios para coletar o fluido percolado pelas pedras porosas. Este equipamento mantém
o volume constante, impedindo o fluxo osmético, portanto pode-se medir a pressdo osmotica

com o transdutor diferencial. O equipamento permite também medir a pressdo osmotica e
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determinar os parametros: coeficiente de difusao efetiva D’ (eq. 3.43) e fator de retardamento
R4 (eq. 3.41) usando o método Tlag (método de estado estacionario), descrito no Item 3.7.
Com este equipamento avaliaram dois GCLs, com porosidade entre 0,78 ¢ 0,79 com
concentragdes de KCl de 0,0087 M ¢ 0,047 M (Tabela 4.2). Obtiveram -AP de 19,5 e 28 kPa,
sendo que a pressdo gerada ¢ maior quando aumenta a concentragdo usada, mas sdo valores
menores aos calculados pela teoria, que seriam 43 a 234 kPa respectivamente. A taxa de
chegada de CI" (AQ/At) é maior que a de K', e o tempo de intersecio (Tlag) do CI” ¢ muito

menor (quase 3 vezes) que o K'. Com estes resultados pode-se calcular D" eR..
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Figura 4.8 Equipamento desenvolvido por Malusis et al. (2001).

Determinaram, para a concentragdo de 0,0087M no K, D= 9,07 x10" m*s e Ry = 9,1;

eparao CI'D'= 1,16 x10"° m%/s e Rg = 1,4. O resultado obtido permite considerar o CI" como
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tragador (Rq = 1), e o valor de Rq=9,1 do K" mostra a capacidade de adsorc¢do de cations da
argila que compde o GCL. Os valores do coeficiente de eficiéncia membrana calculados
foram de ® = 0,46 e ® = 0,14 para as concentra¢des de 0,0087 M e 0,047 M respectivamente.
Ao finalizar o ensaio foi novamente determinada a condutividade hidraulica, mantendo-
se na faixa de 10" m/s, apesar de um aumento de 61 % para a solugio de 0,047 M e de 31 %
para a solucao 0,0087 M. Estes aumentos sdo menores que os observados em bentonitas de

outros GCLs apresentados no item 3.2.3.

Tabela 4.2 Parametros e resultados dos ensaios de comportamento membrana de Malusis et al. (2001).

S =

- = = =

= g8 = A
—~ ?{) kg % p-1 o?-\n\ g S + —
g : S 5 2E @ - v C
2 = O 5 7 3 3 & = a I~ I~
0,0l 0,78 K340 43 195 049 243(K) 466(K) 9,07 (K) 91 14

(0,0087) 2.82(C)  168(Cl) 11,6 (Cl)
0,01 0,79 (0,047) 234 28 0,14 nd nd nd nd nd

nd dados ndo apresentados

Outros resultados obtidos com o equipamento da Figura 4.8 sdo apresentados por
Malusis and Shackelford (2002a), avaliando GCLs com porosidades entre 0,78 ¢ 0,80, com 4
concentragoes de KCI (0,0039 M; 0,0087 M; 0,020M e 0,047 M). Obtiveram -AP de 11,5 a 28
kPa (Figura 4.9), valores que aumentam com o aumento da concentra¢do usada, mas sdo

valores menores aos calculados pela teoria (18 a 201 kPa).

Nas concentracdes de 0,0039 e 0,0087 M a pressdo osmdtica demorou em estabilizar-se,
10 e 6 dias respectivamente, mantendo-se constante depois. No entanto para as concentragdes
0,02 M e 0,047 M em 2 a 3 dias atingiu um valor maximo (32 kPa e 42 kPa respectivamente)

e para logo enseguida diminuir até¢ 28 kPa e 32 kPa mantendo-se constante depois de 15 dias
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de ensaio (Figura 4.9). Observa-se que em todos 0s ensaios existe uma pressao osmotica
inicial (APy) quando ¢ circulada 4gua na base e no topo de corpo de prova, associada segundo
os autores a possiveis diferencias no sistema de circulagdo (MALUSIS and SHACKELFORD,

2002a)

O coeficiente de eficiéncia quimico-osmotico diminuiu com o aumento da porosidade e
da concentrag¢do da solucdo de KCI (Figura 4.10). Este comportamento ¢ consistente com o
comportamento esperado usando a Teoria da dupla camada difusa, uma vez que ao aumentar a
concentracdo da solucgdo influente a dupla camada se reduz, aumentando a porosidade efetiva

e diminuindo o comportamento membrana e, portanto, o coeficiente quimico-osmotico w.
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Figura 4.9 Determinagdo da pressdo osmotica para diferentes concentragdes da solugdo (MALUSIS and

SHACKELFORD, 2002a).
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No trabalho de Malisus and Shackelford (2002b) o fluxo total foi descrito em trés

componentes (eq. 4.8): um termo que contempla o comportamento membrana associado ao

gradiente hidraulico ¢ a concentragdo de ions, outro termo dependente do gradiente quimico

osmotico e da concentra¢do e um termo que € a dispersdo hidrodinamica:

oC

J=Jp+J),+)g=01-0)q,C+q,C—yD*— eq. 4.8

OX

J fluxo total de soluto ¢ a somatoria dos fluxos de soluto por advecdo Jna, fluxo de

soluto quimico osmético J, e fluxo de soluto por difusdo Jg4, onde w coeficiente de eficiéncia

quimico-osmético, Qn fluxo de Darcy, C concentragdo molar do soluto, . fluxo quimico-

L, . * . . - .
osmotico, n porosidade, D coeficiente de difusdo efetiva.
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Figura 4.10 Determinacdo do coeficiente de eficiéncia quimico-osmdtico do GCL em fungdo da porosidade e da

concentragdo da solugdo (MALUSIS E SHACKELFORD, 2003).

Sem o efeito membrana, ® = 0, ndo existe fluxo quimico osmotico, assim q=0 e

portanto o transporte de soluto ¢ o caso tradicional de adveccdo e dispersdo hidrodinamica.
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Avaliando-se o fluxo acoplado de solutos o comportamento membrana afeta o fluxo de
solutos por hiperfiltracdo, gerando uma redugdo do fluxo advectivo (1-®), e por advecgao
acoplada de solutos (q,C), dado que existe movimento de liquidos pelo gradiente quimico na
direcdo oposta a fluxo por gradiente hidraulico.

O uso de modelos que ndo consideram o comportamento membrana semi-permeavel
conduz a obtencdo de valores para o transporte de solutos que nao refletem os resultados
obtidos nos ensaios, quando ocorre também o fluxo quimico-osmotico. Os modelos de
previsdo, usando fluxos acoplados geram melhores aproximagdes que os modelos de
adveccao-dispersao, como mostram Malisus and Shackelford (2004).

No trabalho de Malusis et al. (2001) ¢ indicado como uma vantagem do equipamento
desenvolvido, a capacidade de poder medir a pressdo osmotica gerada pela diferenca de
concentragdes ¢ a determinacdo de fatores , T, D e R4, usando as curvas acumuladas de
solutos do método estacionario Tlag. No entanto, nos trabalhos posteriores (MALUSIS and
SHACKELFORD 2002b, 2002¢, 2004) avaliam o comportamento membrana de GCL e
apresentaram as curvas acumuladas de soluto vs. Tempo (método Tlag), mas determinam so
os valores m, t de D*. Observa-se na Tabela 4.3 que ao aumentar as concentragdes das
solugdes diminui o Tlag e 0 D', isto mostra que o valor do coeficiente de difusio determinado
depende da concentragdo de KCI usada. Isto acontece quando os ensaios atingem o estado
estaciondrio, variando D* do K* de 4x10'! a 2x107'° m?/s, portanto o coeficiente de Difusdo
Molecular ndo é constante como ¢ mostrado teoricamente por Malusis and Shackelford
(2002b).

Com os valores obtidos nos ensaios pode ser calculado o valor de Ry. Estes valores
aumentam com a concentragdo de KCl, ver Tabela 4.3 (MALUSIS and SHACKELFORD
2004). O fato de Ry aumentar conjuntamente com a concentragdo ndo era esperado.

Considerando uma adsor¢do ndo linear (Freundlich, por exemplo) o valor de R4 deveria
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diminuir com o aumento da concentragdo para uma massa finita de solo. Isto pode ser
observado claramente em trabalhos onde se usa o processo de advegao para determinar o fator
Rq4 (LEITE 2000, BASSO 2003, entre outros).

A forma de calculo do R4 pode estar ocasionando este problema, pois considera que
deve ser atingido o estado estaciondrio para se obter o valor de Tlag ¢ a declividade da curva,
calcular D ¢ por ultimo calcular Ryq. Os autores ndo fazem comentario sobre este fato. No
entanto, mesmo tendo justificado como um ganho poder se obter Rg ¢ D' no mesmo ensaio,
usando o equipamento por eles desenvolvido (MALUSIS et al. 2001), € pouco a utlizam para

esta finalidade nos trabalhos posteriores (Tabela 4.3)

Tabela 4.3 Parametros de difusdo, efeito membrana e retardamento de Malusis e colaboradores.

Autor material L (m) n Co ® AQ/At x10° Tlag D x10™" R, K
K" mg/l (M) (g/m¥/s) (horas) (m?%/s)
Malusis et al 0,01 0,79 340 (0,0087) 0,49 2,43 466 9,07 9,1
GCL
(2001)
0,01 0,8 152 (0,0039) 0,63 0,538 738 4,39 70 1
Malusis and 1
0,01 0,79 340 (0,0087) 0,49 2,43 466 9,07 9,1
Shackelford GCL
0,01 0,79 782 (0,020) 0,32 12,0 444 19,1 18,31
(2002¢)
0,01 0,78 1838 (0,047) 0,14 28,7 340 19,9 14,61
Autor material L (m) n Co ® Ta Ry CI' Ry K*
K" mg/l (M)
0,01 0,79 340 (0,0087) 0,49 0,063 1,53 12,6

Malusis and Shackelford (2004) GCL
0,01 0,78 1838 (0,047) 0,14 0,119 1,94 17,5

'R4calculado a partir dos dados da tabela

Van Impe (2002) estudou o comportamento membrana em: GCL com bentonita sodica,
caulim e mistura de caulim (80%) com bentonita (20%). A pesquisa foi desenvolvida num

equipamento semelhante ao de Malusis et al (2001). Segundo Van Impe (2002) o
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comportamento membrana de um material cumpre a funcdo de ndo deixar passar ions,
mantendo a diferenga de pressdo osmotica entre as solugdes com diferentes concentragdes que
a membrana separa. A seletividade ¢ gerada por dois fatores: o tamanho dos poros e a
adsor¢do negativa ou efeito Donnan. O primeiro caso ocorre quando o tamanho do poro ¢
menor que o ion, efeito que pode acontecer em materiais muito compactados. Por exemplo,
um folhelho tem tamanho de poros de 1 nm a 5 nm, uma bentonita densa 1,5 nm, uma argila
solta 10 nm a 10000 nm.

O efeito Donnan gera a exclusdo de anions quando a dupla camada das argilas se
solapam, isto acontece nos poros das argilas com tamanho de até 50 nm. Ao nao deixar passar
os anions ¢ como deve manter-se a eletroneutralidade da solugdo, os cations também nao
atravessam o poro. Alguns ions como Na, K, Mg, Ca tém tamanho de 0,5 nm a 1 nm quando
hidratados, portanto sdo os poros menores seriam os responsaveis pelo efeito membrana em
solucdes com estes ions segundo Van Impe (2002).

A concentragdo da solugdo utilizada por Van Impe (2002) foi 6g/1 de MgCl,.6H,0O no
caulim ¢ na mistura caulim-bentonita, e solu¢do de KCI 0,0039 M no GCL. No caso do

caulim nao foi registrada pressdo osmotica de forma continua( fig. 4.11).
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Figura 4.11 Desenvolvimento da pressdo osmética no caulim
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No caso do GCL determinou-se a pressdo osmoética de 15 kPa em 15 a 20 dias de ensaio
(fig. 4.12). Na mistura caulim-bentonita atingiu um valor maximo de 6,5 kPa e logo decresceu
até 2 kPa, mas o ensaio foi executado so6 por 3 dias (fig. 4.13). Observa-se que quando se

troca a solugdo das seringas, detendo o ensaio a cada 2 a 3 dias, acontece uma queda na

pressao que apds um dia do reiniciio do ensaio atinge o valor anterior (fig. 4.12).
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Figura 4.12 Desenvolvimento da pressao osmoética no GCL
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Figura 4.13 Desenvolvimento da pressdo osmotica na mistura caulim-bentonita
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Shackelford and Lee (2003) usaram o equipamento desenvolvido por Malusis et al.
(2001) para avaliar o comportamento de um GCL frente a uma solugao 0,005 M (200 mg/1) de
CaCl,. O embasamento teorico usado foi o mesmo de Malusis et al (2001), Malusis and
Shakelford (2002a, 2003).

Determinaram um valor méximo de pressdo osmoética de 19,3 kPa aos 9 dias e o
decréscimo dela até atingir 0 kPa em 45 dias. O valor do coeficiente de eficiéncia quimico
osmotico foi @ = 0,52 (calculado a maxima pressdao osmotica) e @ = 0 depois de 45 dias. A
queda ou destrui¢do do comportamento membrana ¢ atribuida ao colapso de dupla camada
pelo aumento da concentragdo de Ca'™ na agua dos poros do GCL, sendo um processo fisico-
quimico o responsavel pelo comportamento, concordando com o observado por outros
autores. Durante o ensaio verificaram que o tempo requerido para destruir o comportamento
membrana foi 0 mesmo que para atingir o estado estacionario na chegada do Ca™.

Os valores de coeficiente de difusio obtidos foram para o CI' D" = 1,21 x10™"° m%s e
para o Ca™ D" = 1,10 x10™'" m?/s. O fator de retardamento Ry nio foi calculado pelos autores.
Eles concluiram que concentragdes baixas de Ca™ geram, inicialmente, um alto valor de
eficiéncia quimico-osmotico, mas que, no entanto, com o passar do tempo tem a capacidade
de destruir o comportamento membrana.

Este efeito sobre a dupla camada também acontece nos ensaios de advec¢do ou para
determinar a condutividade hidraulica em GCLs frente a diferentes solucdes (ver item 3.2.3).
Portanto no uso de bentonita como barreira hidrulica podem acontecer comportamentos nao
desejados, por exemplo, o aumento da condutividade hidrdulica se acontecerem mudancgas na
dupla camada, seja pelo aumento da concentragdo da solucdo ou pela presenca de cétions

divalentes (na faixa de 0,005 M ou superiores).



124

No Brasil, um estudo de comportamento membrana em folhelhos da bacia de Campos-
Brasil e do mar do Norte-Noruega foi desenvolvido por Muniz (2003). Para isto, desenvolveu
um equipamento com as seguentes caracteristicas: uma célula de parede flexivel (tipo triaxial)
para aplicagdo de altas pressdes de confinamento (3 ¢ 6 MPa), sistema de circulagdao de
fluidos na pedra porosa do topo, um conjunto de transdutores para a leitura de pressdo junto
com um sistema de aquisi¢do. A formulagdo teorica usada foi a mesma que apresnetada nos
paréagrafos anteriores neste capitulo.

Usaram como solugdes para a difusao CaCl, em 6 amostras (em concentragdes de 15 %,
25 % e 35 %), formiato de sdédio (NaCOOH) e 6leo mineral. O folhelho da bacia de Campos
tem 50 % de argila, com CTC de 38 cmol/kg e mineralogia ilita-esmectita, caulinita e clorita.
Tem porosidade de 0,4 e densidade de 20 KN/m’. O fator de retardamento Rg= 1,03 foi
calculado a partir de ensaio de batch test para a concentragdo de CaCls,.

Nos primeiros ensaios tiveram problemas no equipamento, ndo conseguindo medir as
pressoes osmoticas. Solucionados os problemas, apds de saturar o corpo de prova com pressao
confinante de 3 MPa e estabilizada a pressdo no topo ¢ na base do corpo de prova,
substituiram a 4dgua da pedra porosa superior pela solu¢io, usando uma bomba de fluxo fixo.
Registraram a pressdes osmoticas que variaram de 163 kPa a 1045 kPa. Com estes valores
calculou-se um coeficiente de eficiéncia quimico osmotico () variando de 0,009 a 0,018. O
tempo de execucao nao superou 96 h (4 dias). A difusdo efetiva (D*) do Ca’" calculada variou
deD" =1,2217,4x 10" m’ss.

Yeo et al. (2005) avaliaram o comportamento membrana em fun¢do da tensdo
confinante, do volume de vazios e da condutividade hidraulica frente a solugao de KCI. Para
isto usaram um solo argiloso (CL) e em uma areia (SP), na qual foi acrescentando bentonita (5
%). Ambos os solos foram avaliados no seu uso como barreiras verticais (fig. 4.1a). O solo

CL tem CTC de 10 cmol/kg e a solu¢ao usada de KCl 3,88 mM (152 mg/l).
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As avaliagdes do comportamento membrana foram realizadas no equipamento
desenvolvido por Malusis et al. (2001), ajustando o cabecote em diferentes alturas para obter
3 indices vazios para os solos.

Para o solo argiloso obtiveram —AP de 0,34 kPa; 0,46 kPa e 0,46 kPa, aumentado com a
diminui¢do do indice de vazios (e) de 1,008; 0,805 e 0,605, observando-se que no ultimo
estagio a diminui¢do do indice de vazios ndo produziu nenhum efeito no aumento da pressao
osmotica. O coeficiente de eficiéncia quimico-osmotico calculado com as pressdes geradas
sdo ® = 0,018, ® = 0,024, ® = 0,024 respectivamente.

No caso da mistura areia-bentonita obtiveram —AP de 2,23 kPa; 2,78 kPa e 3,14 kPa,
aumentado com a diminui¢ao do indice de vazios e de 1,212; 1,012 ¢ 0,812. O coeficiente de
eficiéncia quimico-osmético o = 0,118, ® = 0,147, ® = 0,166. Nos dois casos o coeficiente de
eficiéncia quimico-osmotico aumentou com aumento do confinamento e a condutividade
hidraulica diminui ao diminuir e.

Observa-se que em todos os ensaios existe uma pressao osmatica inicial (APy) quando ¢
circulada dgua na base e no topo de corpo de prova, tanto no solo argiloso (2,6 kPa) como na
mistura areia-bentonita (3,6 kPa), associada, segundo os autores, a possiveis diferencias no
sistema de circulacdo. Isto também aconteceu nos ensaios de Malusis and Shackelford
(2002a).

Ambos os solos apresentaram comportamento membrana quando usados como barreira.
Num cenério de movimento horizontal de uma pluma de contamina¢do num aqiiifero, uma
barreira vertical com estes solos poderia atuar, reduzindo o fluxo, pelo fato de gerar uma
diminui¢do no gradiente hidraulico.

Henning et al. (2006) estudaram dois solos usados como barreiras verticais, um de New
Jersey (classificado como SC) e outro de Delaware (classificado como SP-SC). Bentonita na

proporcao de 3 % a 4 % foi adicionada em ambos os solos. As avaliagdes do comportamento
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membrana foram realizadas no equipamento desenvolvido por Malusis et al. (2001), usando
concentragdes 11 a 14 mM (430 a 547 mg/l) de KCI. Valores de pressdo osmoética em ensaios
com diferentes e foram determinados e calculado ®.

No solo de Delaware obtiveram —AP de 0,08 kPa; 0,68 kPa ¢ 0,81 kPa, aumentado com
a diminuicdo do indice de vazios e de 0,7; 0,55 e 0,40 respectivamente. O coeficiente de
eficiéncia quimico-osmético ® = 0,00134, ® =0,0114, ® = 0,0135.

No caso do solo de New Jersey os valores de —AP de 0,73 kPa; 0,83 kPa e 0,88 kPa,
aumentado com a diminui¢ao do indice de vazios e de 0,89; 0,75 e 0,60 respectivamente. O
coeficiente de eficiéncia quimico-osmatico foi w =0,0104; ® =0,0118 e ® = 0,0125.

Os valores de pressdo obtidos foram baixos comparados com os obtidos por Yeo et al
(2005) em outras barreiras verticais, a sua vez muito menores que aqueles de outros estudos
usando GCLs, descritos anteriormente neste capitulo. Estes resultados concordam com outros
estudos que mostraram que ao diminuir a porosidade ou o indice de vazios aumenta .

A maioria das pesquisas avaliou o comportamento membrana em ensaios de laboratorio,
outras (FRITZ and MARINE, 1983 e NEUZIL, 2000) mostram evidéncias indiretas do desvio
da lei de Darcy, considerando que o efeito osmotico é o responsavel. Garavito et al (2007)
desenvolveram um estudo em campo, na unidade geoldgica denominada Boom Clay na
Bélgica. Esta unidade ¢ estudada a mais de 25 anos como repositério de material radiativo,
sendo necessario conhecer se existe o fendmeno osmotico, e se pode ser estendido para os
residuos radiativos.

Esta Boom Clay tem 60 % de argila, mistura de ilita-esmetita, porosidade de 40 % e
condutividade hidraulica de 10" m/s, sendo considerado um depésito sobre-consolidado. A
solugdo dos poros contem NaHCO3, pelo qual optaram por usar este soluto para avaliar o
comportamento em duas concentragdes (0,014 M e 0,14 M). Usando a solugdo de maior

concentragdo obtiveram AP = 20 kPa monitorado em 3 pontos separados 0,5 m entre eles,
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rapidamente atingiu-se a pressao osmotica. O valor de coeficiente de eficiéncia quimico

osmotico calculado para a maior concentracio foi @ = 0,07, para a menor concentragdo ® =

0,49.

Na Tabela 4.4 sintetizam-se resultados de pesquisas em diferentes solos. Observa-se que

muitos pesquisadores usaram NaCl e a argila usada ¢ uma bentonita sodica, sendo dificil

separar os processos que acontecem desde o Na da solugd@o para o solo e do Na do solo para a

solucdo. S6 nos trabalhos do grupo de Shackelford (Malusis, Yeo, Henning) e de Van Impe

(2002) observa-se a preocupagao de usar cations diferentes do Na nas solugdes, usando KCl

ou CaCl,.

Tabela 4.4 Resumo de materiais, solugdes, equipamentos ¢ ® em pesquisas de comportamento membrana

(continua)
Autor Material Solugdo AP Equipamento 0 n Concentragdo o
kPa
NaCl 0,002 - 0,06 N 0,7 -0,01
Kemper and Rollins Na,SOy4 0,002 - 0,02 N 0,47 -0,01
Bentonita Parede rigida 0,91
(1966) CaCl, 0,0006-0,02 N 0,25-0,01
CaS0O4 0,0006-0,02 N 0,45 -0,02
0,44 0,08
Olsen (1969) Caulinita NaCl Parede rigida 5x10° N
0,19 0,336
0,01 M 0,87
0,59  0,095M 0,69
Fritz and Marine 0,95 M 0,04
Bentonita NaCl Parede rigida
(1983) 0,01 M 0,89
0,4 0,095 M 0,79
0,95 M 0,30
NaCl 1 Parede IM nd
Olsen et al. (1990) Caulinita 0,51
CaCl, 1 flexivel 0,5M nd
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Tabela 4.4 Resumo de materiais, solu¢des, equipamentos € o em pesquisas de comportamento membrana (continua)

Autor Material Solugdo AP Equipamento 9 n Concentragdo ®
kPa
NaCl 6 0,55 0,01-0,1 M 0,015
7 0,65 0,1-0,6 M 0,002
Bentonita Parede
Keizjer (2000)
flexivel 0,51 0,01-0,1 0,01
Solos BK 2,5
GCL
Van Impe (2002) caulim- MgCl,.6H,0 Parede rigida 6 g/l nd
bentonita
Folhelho 163 a Parede 0,40 15 %, 25 %, 35 0,009 a
(ilita- 1045 flexivel % 0,018
Muniz (2003) esmectita, NaHCO;
caulinita,
clorita)
GCL- 0,005 M max. = 0,52
Shackelford and Lee Max.
Bentonita CaCl, Parede rigida 0,72 (200 mg/l) final= 0
(2003) 19,3
Na
GCL-
Malusis and 0,0087 M
Bentonita KClI 19,7 Parede rigida 0,79 0,49
Shackelford (2004) (340 mg/l)
Na
0,34 0,52 0,018
Solo CL 0,46 0,45 0,024
0,46 0,38 0,00388 M 0,024
Yeo et al. (2005) KCl Parede rigida
2,23 0,55 (152 mg/1) 0,118
Areia +
2,78 0,50 0,145
bentonita
3,14 0,45 0,166
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Tabela 4.4 Resumo de materiais, solu¢des, equipamentos e ® em pesquisas de comportamento membrana (conclusio)

Autor Material Solugéo AP Equipamento 0 n Concentragao o
kPa
Solo (SP- 0,08 0,41 0,0013
SC) + 0,68 0,35 0,011
bentonita 0,8 0,29 0,013
Henning et al. 0,014
KCl1 Parede rigida
(2006) (547 mg/l)
0,73 0,47 0,01
Solo (SC) +
0,33 0,43 0,012
bentonita
0,83 0,38 0,013

Garavito et al.
Boom Clay NaHCO; 20 Ensaio in situ 0,4 0,14 M 0,07
(2007)

n-porosidade, 6- umidade volumétrica, AP- diferencia de pressdo

A maioria dos trabalhos determinaram ® e AP, mas nao determinaram D’. Os ensaios foram
executados por poucos dias, pelo que ndo ¢ possivel avaliar se ocorre a quebra do efeito
membrana, como ¢ mostrado por Shackelford and Lee (2003). As bentonitas s3o as que geram
os maiores valores de ®, valor que diminui com o aumento da porosidade ¢ da concentracao,

assim como com o aumento da valencia do ion.
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5 MATERIAIS E METODOS

5.1 MATERIAIS ESTUDADOS

Foram estudados: um solo derivado da Fm. Corumbatai (Permo-Tridssico),
denominado de aqui em diante AM-3, e um GCL da empresa brasileira OBER. O solo da Fm
Corumbatai foi escolhido por aflorar na regido de Rio Claro, Piracicaba, Limeira e
Pirassununga e encontrar-se numa regido proxima as zonas de recarga do aqiiifero Guarani no

interior do estado de Sao Paulo (fig. 5.1).

47°W
52°W
20°8 Brazil
Riberao Preto 238
SQOMB
SG
SG- Serra Geral Fm. (J-K)
B- Botucati Fm. (Tr-J) Atlantic
C- Corumbatai Fm. (P) % 250 Ocean
47() W L |
100 km

Fig. 5.1 Localizagdo das Fms. Corumbatai, Botucatu e Serra Geral no estado de Sdo Paulo
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A Fm. Corumbatai ¢ uma unidade sedimentar contida na bacia do Parana. A bacia do
Paran4 ¢ uma bacia sedimentar com 1600000 km? localizada no centro —leste da América do
sul, estando sua a maior parte no territério brasileiro € em menor propor¢do nos paises
vizinhos Argentina, Paraguai e Uruguai (PETRI e FULFARO, 1983 ). As unidades geologicas
desta bacia existem nos estados de Goias, Mato Grosso de sul, Mato Grosso, Minas Gerais,
Parana, Santa Catarina, Sdo Paulo e Rio Grande do Sul. Contem unidades com idades desde o
Cambro-ordovicico ao Cretaceo superior. A Fm. Corumbatai compde o Grupo Passa Dois
juntamente com a Fm. Irati, Fm. Serra Alta. Nos estados do sul (Parand, Santa Catarina, Sao
Paulo e Rio Grande do Sul) ¢ dividida e denominada em duas formacdes Estrada Nova e Rio
do Rastro. A unidade subjacente ¢ Fm Serra Alta e a suprajacente ¢ a Fm. Piramboia no
estado de Sao Paulo.

A Fm. Corumbatai é composta por siltitos e argilitos roxos, verdes, castanhos e
apresenta intercalacdes de calcarenitos e arenitos finos. Existem niveis silicificados e de
calcarios, estes podem atingir 2 m de espessura. Ritmitos, alternancias de laminas de siltito e
argilito, ocorrem nesta unidade, mas cada lamina ndo atinge espessura maior a 2 mm (Petri e
Fulfaro, 1983).

Pesquisas desenvolvidas para determinar o uso potencial dos materiais da Fm.
Corumbatai na industria ceramica, mostraram que esta unidade geoldgica tem variagdes nas
suas caracteristicas granulométricas, assim como mineraldgicas na fragdo argila (Masson et
al., 2000; Christofoletti et al., 2001). Estes autores determinaram que existem horizontes em
que predominam argilominerais do grupo das esmectitas, seguidos pela ilita e caulinita; em
outros a ordem ¢ ilita, esmectita e caulinita, enquanto outros s6 contém ilita e caulinita.

O GCL foi escolhido para verificar se o sistema construido era semelhante ao

desenvolvido por Malusis et al. (2001) e avaliar o efeito membrana num GCL brasileiro. A
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caracterizagdo da bentonita e das propriedades hidraulicas (do GCL) foram realizadas por
Bueno et al. (2002) e Dourado (2003).

Pimentel (2008) determinou a resisténcia ao cizalhamento de GCL agulhado
semelhante ao usado neste Tese. Os resultados obtidos (Tabela 5.1) sdo semelhantes ao da

literatura, mobilizando a maior parte da resisténcia no agulhado do GCL

Tabela 5.1 Resisténcia ao cizalhamento do GCL Pimentel (2008)

D (°) ¢ (kPa) K m/s
GCL A (3.6 kg/m” de bentonita) 27 31,04 2,85x 107"
GCL B (5.0 kg/m’ de bentonita) 26 29,78 2,85 x107"!

5.2 Métodos de Caracterizaciao

Os ensaios de caracterizagdo geotécnica da AM-3 foram desenvolvidos segundo as
recomendagdes de ABNT: massa especifica (NBR 6508), limites de Atterberg (NBR 6459,
NBR 7180), granulometria (NBR 7181), parametros de compactagao no ensaio Proctor ( NBR
7182).

A condutividade hidraulica da AM-3 e do GCL foi determinada pelo método de carga
constante, usando o equipamento usado para ensaios de advec¢do de Leite (2000), saturando
primeiro o corpo de prova aplicando diferentes pressdes na base do corpo de prova, até obter
vazdo de saida constante. Em seguida o ensaio foi executado com diferentes pressoes (20, 35,
50, 65 kPa), coletando-se o efluente numa proveta graduada.

A determinacdo mineraldgica da fracdo argila dos materiais em estudo foi realizada
por analise térmica diferencial (ATD) segundo os critérios de Grim (1953) e Mackenzie

(1957). Ensaios fisico-quimicos para determinac¢do da capacidade de troca de cations (CTC)
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foram feitos pelo método de adsorcdo de azul de metileno de Pejon (1992). O pH foi
determinado segundo Camargo et al. (1986).

Os solutos estudados foram KCl e CuCl,H,0. Os parametros de adsor¢do foram
determinados em ensaios em lote (Batch Test) executados segundo as recomendacdes de Roy
et al. (1992). Foram construidas as isotermas de adsor¢ao das solucdes e calculados os
parametros de Freundlich e Langmuir.

Nas diferentes solu¢des foram analisadas o pH, a Condutividade elétrica (CE) e o Eh
tanto nos ensaios em lote como nos ensaios de difusdo-membrana, para controlar as variagdes
que pudessem acontecer principalmente no pH e Eh,. A CE serviu como indicador para as
diluigdes a serem efetuadas nas primeiras amostras coletadas em cada ensaio.

As analises quimicas foram realizadas em um fotdmetro de chama (K", Na“, Ca*") e no
espectrofotdmetro Hach 2010 (Cu®", CI') no Departamento de Geotecnia. Analises de controle
foram realizadas para os padrées e algumas amostras em espectrofotdmetro de absorgao
atomica (K, Cu) e espectrofotometro Hach 2010 do Departamento de Hidraulica e

Saneamento SHS-EESC-USP

5.3 DESENVOLVIMENTO DAS CELULAS PARA OS ENSAIOS DE DIFUSAO E

ADVECCAO

Durante a pesquisa foram desenvolvidas diferentes tipos de células. Para os ensaios
membrana a base ¢ o topo da célula, onde se aloja a amostra, foram construidas em ago inox
304. As paredes laterais sdo de acrilico, as pedras porosas foram feitas com areia segundo o

método desenvolvido por Stancati (1991), as torneiras em ago inox e as conexdes em PVC e
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nylon usinadas na oficina mecanica do departamento. Detalhe das pecas e a montagem da

célula sdo mostrados nas Figuras 5.2 ¢ 5.3.

Figura 5.2 Foto dos componentes da célula de ensaio: pedras porosas 1, parede acrilico 2, bases ago inox 3,

haste 4, registros de ago inox 5, o-ring 6, nipples de nylon 7, poliflos de pvc 8

Figura 5.3 Detalhe da célula pronta para montagem do corpo de prova
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Para os ensaios de advecgao a base e o topo da célula, onde se aloja a amostra, foram
construidas algumas em acrilico e outras em PVC. As paredes laterais sdo de PVC, as pedras
porosas foram feitas com areia segundo o método desenvolvido por Stancati (1991), e as
conexdes em PVC e nylon usinadas na oficina mecanica do departamento. Detalhe das pecas

e a montagem da célula sdo mostradas nas Figuras 5.4 ¢ 5.5.

Figura 5.4 Fotos das células de advecgao base de acrilico. 1 Entrada da solu¢éo, 2 “respiro”, 3 pedra porosa, 4 o-

ring, 5 Saida da solucao

Figura 5.5 Fotos das células de advecgdo base de acrilico. 1 Entrada da solugdo, 2 “respiro”, 3 Amostra, 4 Haste

de ajuste, 5 Saida da solugéo
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5.4 DESENVOLVIMENTO DOS EQUIPAMENTOS PARA ENSAIOS DIFUSAO-

MEMBRANA

5.4.1 Arranjo do Primeiro Equipamento

O equipamento desenvolvido nesta pesquisa € constituido por 4 partes (fig. 5.6 € 5.7) :
um sistema de reservatérios que contém as solugdes usadas no ensaio (fig. 5.7 e 5.8), a célula
de ensaio onde ¢ colocada a amostra em estudo (fig. 5.7 e 5.8), uma bomba peristaltica para a

movimentagdo da solucao (fig. 5.7), o sistema de medi¢do de pressdo e aquisi¢do de dados

(fig. 5.9).
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Figura 5.6 Esquema do equipamento desenvolvido (sem escala).
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O equipamento foi desenvolvido levando em conta que o volume durante o ensaio
deve permanecer constante. O sistema de reservatorios € composto por quatro colunas, duas
para circular a solu¢do C; pelo topo e duas para circular a solugdo C, pela base do corpo de
prova (C; > C,). As colunas sdo compostas por uma parte externa rigida de PVC e acrilico, e
uma parte interna flexivel de PVC (bexigas) onde se coloca a solugdo. Cada par de colunas ¢é
composto por um reservatorio de saida da solu¢do e um reservatorio de chegada da mesma. A
solugdo ¢ movimentada pela bomba peristaltica através da pedra porosa desde a bexiga de
saida até a bexiga de chegada. Cada par de colunas estd comunicadas por tubos rigidos,
funcionando como vasos comunicantes. O espago entre as bexigas e o tubo rigido se completa
com agua deionizada, de forma que ao chegar uma gota na bexiga de chegada, uma gota se
movimenta do reservatorio de chegada para o reservatdrio de saida.

Para movimentar as solugdes pelas pedras porosas utilizou-se uma bomba peristaltica
ISMATEC MV-GE, com tubos de tygon® de pequeno didmetro conectados a tubos de
diametro maior, com conexdes de PVC desenvolvidas na oficina mecanica do departamento.

Foram testadas também: tubulagdes flexiveis (mangueiras de silicone) e rigidas (tubos
de aco inox) as quais se encontram em uso em dois ensaios em paralelo, mas estas diferencas
no interferem na forma de execucao do ensaio como sera explicado no item 5.4.1b Execucao
do ensaio.

Um transdutor de pressdo diferencial (diferencial de 0 a 30 kPa ou de 0 a 63 kPa,
precisdo, repetibilidade, histerese, linearidade 0,5 % do fundo de escala) é conectado na base
e no topo do corpo de prova para registrar a pressao osmotica gerada pela diferenga de
concentragdes. Um datalogger (aquisitor) e um software da Lyxn foram usados para registrar

a sinal do transdutor en um computador. Maiores detalhes serdo descritos no item 5.4.1b.
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Figura 5.7 Reservatorios de pvc e acrilico 1, bexiga de pvc flexivel 2, célula de ensaio 3, sistema de vasos

comunicantes entre reservatorios 4,bomba peristaltica 5, transdutor diferencial de pressdo 6

Figura 5.8 Sistema de vasos comunicantes entre reservatorios 1, bexiga de pvc flexivel 2, célula de ensaio 3.
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Figura 5.9 Sistema de aquisi¢do de dados 1, fonte de alimentagao transdutor 2, computador e software de

aquisi¢ao 3.

5.4.2 Execucio do Ensaio do Primeiro Equipamento

O equipamento foi desenvolvido para circular de forma continua as solugdes pelas
pedras porosas, agua na base e solu¢ao de KCIl no topo, mantendo constante a diferenca de
concentragdes entre o topo e¢ a base. Usou-se agua deionizada para circular pela base e
solucao de KCl 0,024 M para circular pelo topo. Ambas sao movimentadas desde a bexiga de
saida, passam pela pedra porosa e sdo coletadas na bexiga de chegada. Cada gota que chega
na bexiga de chegada movimenta do reservatorio (vaso comunicante) uma gota para outro
reservatorio, mantendo-se o volume constante. Desta forma ndo se permite variacdo de
volume, portanto ndo pode existir fluxo de solu¢des pelo corpo de prova e em conseqiiéncia
disto, se existir alguma pressdo gerada na célula serd registrada pelo transdutor diferencial de
pressao.

A cada 24 horas se fazia a coleta da solugdo na bexiga de chegada e simultaneamente

o mesmo volume de dgua e solugdo nova era colocado na bexiga de saida. Determinava-se o
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pH e a Condutividade Elétrica do liquido coletado. Os ions de interesse eram analisados
periodicamente, os cations mediante fotometro de chama e o anion pele método do
colorimetro HACH DR 2010.

O procedimento inicial do ensaio adotado, que mantinha a circulagdo continua das
solugdes com a bomba peristaltica, gerava pressdes indesejadas, impedindo a medigdo de
possiveis pressdes osmoticas que estivessem sendo geradas pelo gradiente quimico. Percebeu-
se que as bexigas eram as responsaveis por este problema, pois ofereceriam certa resisténcia a
chegada do liquido. Decidiu-se entdo mudar a forma de execuc¢ao do ensaio, para poder medir
as pressoes osmoticas. Passou-se a deixar por 24 horas a célula fechada (sem comunicagao
com o0s reservatorios), com comunicacdo aberta somente para o transdutor com as
concentragdes iniciais mantidas em ambas as pedras porosas. O volume foi mantido
constante, portanto caso alguma pressao fosse gerada a mesma seria registrada.

Apds este periodo de 24 h, movimentava-se com a bomba peristaltica um volume de
liquido suficiente para garantir a substitui¢do do liquido da pedra porosa tanto no topo como
na base. O liquido removido era analisado da mesma forma que no procedimento anterior.
Mediante este método de execugdo foi que se conseguiu determinar as pressdes osmaticas ao

eliminar qualquer interferéncia.

5.4.3 Arranjo do Segundo Equipamento

Depois do primeiro conjunto de ensaios com solu¢do de KCl algumas mudancgas foram
feitas. Decidiu-se eliminar o sistema de reservatorios com bexiga, dado que s6 tinham

interesse quando usados em conjunto com a bomba peristaltica para manter o volume
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constante. Em lugar deles, usou-se um sistema unico de reservatorio, conectados aos corpos
de prova com mangueiras de silicone, desde os quais fazia-se a substitui¢do da dgua e solugao
nas pedras porosas a cada 24 horas, coletando-as para analise quimica (ver figs. 5.10, 5.11,

5.12, 5.13).

Reservatorios

Fonte visor 363 Transdutor Diferencial
de Pressdo

Conversor RS 485
Computador

Figura 5.10 Desenho do arranjo de novo sistema de execug@o-reservatorio Unico e sistema de aquisi¢do (sem

escala)

Também mudou-se o sistema de aquisicdo do sinal do transdutor diferencial de
pressdo. Agora ele consta de 3 partes: uma fonte com display e saida RS-485, que alimenta o
transdutor, adquire o sinal e mostra o valor dela. Usando um conversor de sinal analogo
digital RS-485 transforma-se o sinal da saida da fonte. O sinal digital ¢ coletado através de
uma conexdao USB do computador, usando um software de aquisi¢ao (Fieldchart) com 8

canais.
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Figura 5.11 Foto do arranjo de novo sistema de reservatorio Unico e sistema de aquisicdo. 1 Reservatorios de
solugdo e de agua deionizada, 2 Célula com corpo de prova, 3 Transdutor diferencial de pressdo, 4 Fonte de

alimentag@o e visualizac@o do sinal do transdutor, Sconversor de sinal analogo digital RS-485.

Figura 5.12 Foto detalhe do arranjo de novo sistema de execugdo-reservatorio. 1 Reservatorios de solugéo e de
agua deionizada, 2 Célula com corpo de prova, 3 Transdutor diferencial de pressdo, 4 Fonte de alimentagéo e

visualizagdo do sinal do transdutor
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Figura 5.13 Foto do novo sistema - nico e sistema de aquisi¢do- 1 Reservatorios de solugdo e de agua
deionizada, 2 Célula com corpo de prova, 3 Transdutor diferencial de pressdo,4 Provetas para coleta, 5 Fonte de

alimentag@o e visualizag@o do sinal do transdutor.

5.4.4 Execucao do Ensaio do Segundo Equipamento

A execugdo ¢ semelhante ao descrito em 5.4.2 do primeiro arranjo. Usou-se agua
deionizada para saturar a pedra porosa da base e solucdo com 0,025 M de CuCl,.2H,0O (1600
mg/l de Cu™) para saturar a pedra porosa do topo. Deixa-se por 24 horas a célula fechada
(sem comunicacdo com os reservatorios), com comunicagdo aberta somente para o transdutor

e com as concentragdes iniciais mantidas em ambas as pedras porosas. O volume foi mantido
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constante, portanto caso alguma pressao fosse gerada, a mesma seria registrada. Apos este
periodo de 24 horas, movimentava-se por gravidade um volume de liquido suficiente, para
garantir a substituicdo do liquido da pedra porosa tanto no topo como na base, e coleta-se
numa proveta graduada registrando-se o volume. O liquido removido era levado ao
laboratério para os analises. Mediante este método de execugdo foi que se conseguiu

determinar as pressdes osmoticas.

5.5 ENSAIOS DE ADVECCAO

Os ensaios de adveccdo foram desenvolvidos usando um sistema de carga constante
semelhante ao desenvolvido por Leite (2000) e as células usadas foram construidas em
diferentes materias: em ago inox como nos ensaios membranas, em PVC base ¢ cilindro com
amostra, ¢ em acrilico a base e cilindro em PVC. As conexdes sao em PVC e as mangueiras
de silicone (fig. 5.4).

O primeiro ensaio foi executado numa célula de aco inox, usando a AM-3 e KCI. Os
restantes ensaios foram executados nas outras células descritas. Durante o ensaio com Cu foi
necessario desenvolver um sistema de frasco de Mariotti para a AM-3 para aplicar uma
pressdo menor, no entanto o GCL era executado com 86 kPa de pressdo. Apos 40 dias de
ensaio o GCL teve um aumento na condutividade hidraulica (ver figuras de GCL advec¢ao
com Cu no item 6.3.5), sendo necessario desenvolver outro sistema de Mariotti para continuar
a execu¢do do ensaio. Um novo ensaio foi executado nas mesmas condigdes € o aumento da
Condutividade Hidraulica aconteceu novamente. Maiores detalhes deste evento serdo

descritos no Capitulo 6.
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Figura 5.14 Ensaio de Advecgdo. 1 Célula com corpo de prova, 2 Proveta graduada de coleta, 3 sistema de

aplicagdo de pressdo, 4 Bexiga contendo a solugdo em estudo

Os ensaios de Advecgao foram executados com 0,023 M (875 mg/l) de KCI (K') e
com 0,0125 M (780 mg/l) de CuClL.2H,O (Cu'®). Escolheu-se esta diferenca das

concentragdes para manter a equivaléncia no numero de cargas elétricas positivas na solucao.
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Figura 5.15 Sistema de Frasco de Mariotti desenvolvido. 1 Reservatorio da solugo. 2 Tubo aplicaggo da pressio

atmosférica no reservatorio, 3 célula com corpo de prova, 4 Probeta graduada de coleta

5.6 ENSAIOS DE DIFUSAO

Depois de finalizado o ensaio de adveccdo na amostra da Fm. Corumbatai (AM-3)
com KCl foi realizado um teste de difusdo, com o mesmo corpo de prova. Dado que o corpo
de prova estava teoricamente saturado de K e ndo aconteceria nenhuma absorcdo, deixou-se
difundir KCI da mesma maneira que no ensaio de membrana e cada 24 horas era coletada
amostra como descrito em 5.4.1b. Este processo foi realizado com duas concentragdes 0,025 e

0,05 M.
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5.7 EXTRACAO DA SOLUCAO DOS POROS

Nos ensaios membrana com a Fm. Corumbatai foi necessario parar a execucao antes
dele chegar ao fim. Para se obter a concentragdo da solucdo dos poros foi necessario fatiar o
corpo de prova em 5 camadas, de forma a obter a quantidade suficiente para realizar as
analises quimicas.

Existem na literatura duas formas de se obter a solu¢do dos poros. Uma delas ¢ a
extragdo por diluicdo com agua destilada ou deionizada, usado por Paula et al. (1999) e Leite
(2001) ou pela agdo de um agente extrator (EDTA) usado por Shackelford (1991). Leite
(2001) teve problemas e nao pode usar os dados, por considerar que houve contaminagdo, por
extragdo maior presente na amostra de K. Shackelford (1991) também teve problemas de
contaminagdo no processo de extragdo. Em funcdo destes antecedentes negativos do método
decidiu-se buscar outras alternativas.

O outro método consiste em extrair por aplicagdo de uma pressdo, fazendo um
processo de adensamento acelerado, com auxilio de um macaco hidraulico aplicando pressdes
de até 25 MPa. Este método foi usado por diferentes autores como Goodalland Quigley
(1977), Yanful et al (1987), Barone et al. (1989), Barbosa et al. (1995 ), Boscov et al (1999),
Ritter et al. (1999), entre outros.

Escolheu-se este ultimo método para a extragdo, por considerar-se que tem menor
possibilidade de contaminacao. Foi necessario desenvolver um sistema de extragdo, para isto
construiu-se um sistema de embolo-camisa (fig. 5.16) com fundo conectado a uma seringa
para a coleta do liquido. Este sistema foi montado num portico e aplicada a pressao com um

macaco hidraulico (fig. 5.17 e 5.18). O processo durava 6 a 8 horas, com trés estagios de 6
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MPa (1 a 2 horas), 11 MPa (1 a 2 horas), e 16 MPa (4 a 6 horas). Com este método foi

coletado 7 a 10 ml de solucao.

Figura 5.16 Detalhe do sistema émbolo-camisa: 1cone¢do para mangueira, 2 camisa, pistdo, 4 o-ring

Figura 5.17 Sistema de extragdo: 1 seringa de coleta,  Figura 5.18 Processo de extragdo 1 seringa
2 macaco hidraulico, 3 camisa, 4 embolo, 5 portico
de reagdo
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6 RESULTADOS E DISCUSSAO

6.1 ENSAIOS DE CARACTERIZACAO

A caracterizacdo das 7 amostras estudadas da Fm. Corumbatai ¢ da bentonita do GCL
¢ apresentada na Tabela 6.1. Observa-se nas 7 amostras um conteido de finos de 56 % a 98
%, variando o contetdo de argila de 19 % a 70 %, em 5 delas a fracdo argila ¢ maior que 50
% (fig. 6.1). Essas mesmas amostras apresentam valores de limites de Atterberg maiores que
as das amostras 1 e 2.

Os parametros de compactagdo (Y4, ®op) Obtidos no ensaio Proctor Normal sdo
marcadamente diferentes para as amostras 1 e 2 em relagdo ao das outras amostras,
provavelmente pela diferenga na granulometria (fig. 6.2 a-g). O alto conteudo de argila gera
valores de limite de liquidez maiores que 50 %, valores de peso especifico seco (Y4 ) en torno
de 15 kN/m® e valores de umidade 6tima (@opt) de 21 a 30 % nas amostras 3 a 7.

A bentonita do GCL apresenta alto contetido de argila e valores de LL e IP altos,
caracteristicos deste tipo de material.

A CTC dos solos da Fm Corumbatai varia de 5 a 21 cmol/kg (Tabela 6.2), tendo o solo
da AM-3 a maior CTC. Considerando somente a fragdo argila a CTC varia de 7 a 69 cmol/kg,
e o solo da AM-3 tem valor intermediario (38 cmol/kg). Os valores maiores da CTC da argila
sdo das AM-1 e AM-2. A AM-3 apresenta valores intermedidrios na maioria das propriedades

avaliadas nas Tabelas 6.1 ¢ 6.2.
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Tabela 6.1 Propriedades fisicas dos solos

Amostra Granulometria s LL 1P Classificagéo Z Dopt
@em’) (%) (%) (SUCS)  (KN/m®) (%)
areia  silte argila
AM-1 22 51 27 2,90 42 18 CL 17,35 16,9
AM-2 44 37 19 2,89 38 14 CL 17,65 16,0
AM-3 15 31 54 3,11 74 32 MH 15,10 24,0
AM-4 5 42 53 3,00 71 38 CH 15,75 21,0
AM-5 2 33 65 2,76 85 50 CH 15,10 23,0
AM-6 11 19 70 2,75 60 19 MH 14,40 29,5
AM-7 2 44 54 2,71 101 63 CH 15,50 22,5
Bentonita 70* 490* 432%
GCL
*Bueno et al (2002)
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Figura 6.1 Curvas Granulométricas dos solos da Fm. Corumbatai
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Determinaram-se os valores maiores que 7 (basico) de pH em agua (Tabela 6.2) para

AM-1 e AM-2 sendo um indicador da possivel presenga de carbonato, as outras amostras tém

valores de pH em dgua menores que 7. A argila que compde o GCL tem pH basico.
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Proctor Normal AM-7
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Figuras 6.2 a-g. Ensaios de Proctor Normal das amostras da Fm. Corumbatai

Tabela 6.2 Propriedades fisico-quimicas dos solos

Amostra CTCsolo (cmol/kg) CTCarg (cmol’kg) pHH,O pHKCl ApH = (pH KCI - pH H,0)

AM-1 16 56 8,89 7,52 -1,38
AM-2 12 69 9,03 7,62 -1,41
AM-3 21 38 5,50 3,75 -1,75
AM-4 7 14 4,83 3,89 -0,95
AM-5 13 20 5,57 3,82 -1,75
AM-6 5 7 4,46 4,62 +0,24
AM-7 11 18 5,12 3,82 -1,30

Bentonita GCL 91 130 1045%  931* 1,14

CTCsolo capacidade de Troca de Cations do solo, CTCarg Capacidade de Troca de Cations da fragao argila.

* razdo solo solugdo 1:20

Observa-se um conteido de finos de 85 % na AM-3, contribuindo para que a
condutividade hidraulica seja na faixa de10' a 10" m/s nas condi¢des de compactagdo do
ensaio proctor normal, o que garante seu uso como barreira segundo as especificacdes dos
orgdos ambientais descritos em 2.3. O GCL tem condutividade hidraulica de 10" mys.

Os resultados dos ensaios de analise térmica diferencial (ATD) sdo apresentados na
Figura 6.3 a-g. A AM-6 ¢ a unica amostra que apresenta pico endotérmico em 350° C,

correspondente com 6xidos de Fe. Os resultados de ATD das amostras AM-4, AM-5, AM-6,
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AM-7 sdo muito semelhantes, com picos endotérmicos pequenos em 130° C a 180° C, picos
endotérmicos em torno de 600° C e exotérmicos em 950° C. Isto associado com a CTC da
fragdo argila permite identificar caulinita e ilita como componentes principais desta fragao.

Os resultados de ATD das amostras AM-1 e AM-2 sdo semelhantes. Apresentam
distintos picos endotérmicos, um pico duplo em 180° a 240 °C, um pico pequeno em 630 °C e
outro em 830 °C. Estes picos poderiam corresponder a interestratificados vermiculita-biotita
ou a saponita —clorita. A presenga de calcita (pico de 830) pode mascarar a identificagdo de
um possivel pico de esmectita ou vermiculita. A AM-3 apresenta picos endotérmicos em 180
°C e 600 °C, pico exotérmico a 950 °C, pelo que a composicao podera ser uma mistura de ilita,
caulinita e provavelmente pouca quantidade de esmectita (Figura 6.3-c), segundo Grim (1953)
e Mackenzie (1957). No caso da argila do GCL (Figura 6.3-h), o pico endotérmico intenso em
170 °C, e menos intensos picos endotérmicos em 650° ¢ 850° no ATD correspondem a uma

esmectita sodica, confirmado pelo alto valor da CTC.
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Figura 6.3 a-h. Analise Térmico Diferencial ATD das diferentes amostras estudadas

No difratograma (fig. 6.4a) observa-se um pico intenso e aberto em 7,5° a 8,5° (1,15 a
1,0 nm) correspondente a ilita ou interestratificado illita-clorita ou presenga de esmectita, um
pico em 12°a 12,5° (0,74 a 0,71 nm) correspondente a caulinita e pico em 26,5° (0,334 nm)
correspondente ao quartzo.

No difratograma da bentonita do GCL (fig. 6.4b) sao identificados um pico intenso e

aberto em 7,35° a 8,0° (1,2 a 1,1 nm) correspondente a esmectita sddica e picos em 21,1°

(0,421 nm) e 26,8° (0,332 nm) correspondente ao quartzo.
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AM-3 Bentonita
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Figura 6.4 a -b DRX da AM- 3 e da argila do GCL (tubo de cobre)

Os solos da Fm. Corumbatai tém de 5 a 10 vezes maior CTC que os materiais
compostos por misturas de solos das formagdes Serra Geral e Botucatu, estudados por Leite
(2000), Leite (2001) e Basso (2003) para uso em CCL'’s.

A mineralogia da fragdo argila dos solos da Fm. Corumbatai ¢ composta por misturas
de minerais 2:1 e 1:1. A presenca de 6xidos de ferro e aluminio s6 foi determinada na AM-6.
A presenca de carbonato (provavelmente CaCQO;) foi determinada na AM-1 ¢ AM-2 pelos
resultados de ATD e pelo alto valor de pH em H,O. A argila que compde o GCL tem 4 vezes
maior CTC que a AM-3, e esta composta por esmectita sodica

Considerando que a AM-3 tem 85 % de conteudo de finos onde 54 % ¢ argila, LL de
74 % e IP de 32 %, CTC do solo de 21 cmol/kg e mineralogia determinada no ATD de illita e
caulinita, decidiu-se avaliar a condutividade hidraulica K. Determinou-se o valor de K na
faixa de 10 ' a 10 '° m/s, considerada adequada para uso como barreira na normativa do
orgdos ambientais como descrito no item 2.2. Portanto decidiu-se utilizar este solo (AM-3)
para os estudos de adsor¢ao, de ensaio em lote (Batch Test) e de transporte de poluentes em
coluna. Na Tabela 6.3 sdo apresentadas as caracteristicas dos corpos de prova ensaiados em

adveccao e difusao —membrana.
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Tabela 6.3 Caracteristicas dos corpos de prova ensaiados no transporte de solutos

Amostra Area  Altura Pa n Massa total ~ Tempo de K (m/s) Carga hidraulica Concentragdo
(cm?) (cm?) (g/em’) seca (g) ensaio (d) x 10" (kPa) M)

AM-3D-M 1K' 65,47 4,7 1,54 0,43 474.9 119 1,5 0 0,023
AM-3D-M 2 K" 65,18 4,05 1,54 0,43 406,5 340 3,5 0 0,023
AM-3 D-M Cu** 65,18 4,05 1,54 0,43 406,5 120 15 0 0,024
AM-3 AdK* 65,18 191 1,54 0,43 191,7 202 6,7 74-82 0,023
AM-3 Ad Cu* 44,18 1,37 1,54 0,43 93,22 130 31 137! 0,0125
GCL D-M K" 65,18 0,95 0,626 0,78 36,22 155 35 0 0,023
GCL D-M Cu** 65,18 0,95 0,626 0,78 36,22 120 2,3 0 0,0125
GCL AdK* 44,18 095 0,626 0,78 22,12 190 1,5 82 0,023
GCL Ad 1 Cu* (celda5) 44,18 095 0,626 0,79 22,47 130 2,5 82/3,5" 0,0125
GCL Ad2 Cu* (celda9) 44,18 0095 0,626 0,79 22,47 45 1,8 82/3,5" 0,0125

D-M difusdo-membrana; Ad Advecgao; "I Ensaio com Frasco Mariotti
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6.2 ISOTERMAS DE ADSORCAO

Na AM-3 determinaram-se as razdes solo:solugdo 1:10 a 1:40 para o K" e de 1:40 a
1:100 para o Cu®" com capacidade de adsorver 10% a 30 % do soluto. No entanto para a
bentonita do GCL as razdes solo-solugdo que atingem essa faixa de adsor¢do sdo 1:100 a
1:200, sendo um indicador de comportamento diferente,devido a composi¢cao mineraldgica da
fragdo argila. Para o caso da bentonita as razdes solo-solu¢do maiores que 1:20 geram um gel,
pela alta capacidade de absorcdo de dgua da argila, tornando dificil a extracdo da solugdo
sobrenadante (fig. 6.5).

O tempo de equilibrio em todos os casos foi de 24 horas. Com estas condicdes de
solo:solugdo e tempo de equilibrio foram construidas as isotermas para K™ e Cu™ (fig. 6.6 ¢
Tabela 6.4) .

A AM-3 apresenta o melhor ajuste de adsor¢do de K' no modelo Freundlich com
coeficiente de determinacdo (1) proximo de 1, no entanto os ajustes sdo semelhantes nos dois
modelos para a adsor¢do do Cu™? (Tabela 6.4). No GCL, o melhor ajuste de adsor¢io do K' e
do Cu™ ¢ dado pelo modelo Langmuir, com r* proximo de 1. As caracteristicas diferentes de
adsorc¢do, determinadas nos ensaios em lote, sdo resultantes das diferengas na mineralogia das

amostras AM-3 e da bentonita do GCL, determinadas mediante CTC, ATD e DRX.
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Figura 6.5 Determinagdo da razio solo : solugdo da AM-3 e do GCL paraK' e Cu*". 1=1/4, 2=1/10, 3=1/20,
4=1/40, 5=1/60, 6=1/100, 7=1/200, 8=1/500

O fator de retardamento para as solugdes de KC1 0,023 M e de CuCI,H,0 0,0125 M e 0,025
M sdo apresentados na Tabela 6.5, usando as equagdes apresentadas no item 3.6, tanto pelo
método das secantes como das derivadas

Observa-se na Tabela 6.4 que a bentonita do GCL tem parametros de adsorcio
maiores que a AM-3, mas os valores de Ry calculado na Tabela 6.4 dependem: do modelo de
isoterma de ajuste como do método usado (secante ou derivada), da porosidade e da densidade
seca. A bentonita no GCL tem uma alta porosidade (0,78) e uma baixa densidade seca (0,626
g/em’), que faz que o valor de Ry seja proximo ao valor da AM-3. A maior queda nos valores

do R4 acontece quando se utiliza a derivada da isoterma de Langmuir, particularmente para o
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Cu™. Sera discutido este fato quando se obtenha os resultado de Rq nos ensaios de advecgdo (

item 6.3)
Isoterma K" AM-3 Isoterma GCL-K
15000 — 50000 8
12000 | L 40000 | —
B 9000 | e % 30000 =
2 [ i E’i F A
w6000 Pt + dados experimentais | 5 20000 e ’
e — - Mod Freundlich Fapl” * experimental
3000 --- Mod Langmuir 10000 7,/' — Langmuir H
/ ! - = Freundlich
0 T T T 0 T T T
0 1000 2000 3000 0 1000 2000 3000 4000
Ceq (mg/l) Ceq. (mg/l)
a) b)
Isoterma AM-3 Cu Isoterma GCL Cu
3500 50000 =
3000 - ez T
eI LT 40000 — (=T
2500 1 e e
3 2000 e — % 30000 <
=~ 1500 ¢ ¢ experimentali~ Z + experimetal
“ 1000 »/,"'1/ -- Freundli.ch v 20000 .. LaIr)lgmuir |
500 - - - Langmuir 10000 — - Freundlich —
0 : T T T T 0 [ } L L L L }
0 50 100 150 200 250 0 500 1000 1500
Ceq (mg/l) Ceq (mg/l)
c) d)
Figuras 6.6 a,b,c,d Isotermas de Adsor¢ao da amostra AM-3 e da bentonita do GCL
Tabela 6.4 Parametros de adsorc¢do das isotermas da AM-3 e do GCL
Freundlich Langmuir
K Kr (cm/g) n ° Sm(ugy) K emlpg, r
AM-3 34,21 0,7757 0,9962 22936 0,00047 0,8697
Bentonita GCL 328,85 0,6196 0,8836 30769 0,003234 0,9947
Ccu* K (cm’/g) n r Sm (ug/g) K cm’/ug, r
AM-3 468,8 0,344 0,9286 3571 0,026 0,947
Bentonita GCL 9183,3 0,2411 0,8449 39680 0,043 0,997
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Tabela 6.5 Retardamento do K e Cu" obtidos usando as isotermas de adsor¢io da Tabela 6.3

Freundlich Freundlich Langmuir Langmuir

secante derivada secante derivada
Am-3 K" Ry (875 mg/l) 243 18,6 28,2 20,2
Bentonita K R4 (875 mg/l) 21,1 13,4 21,9 6,4
Am-3 Cu Ry (791 mg/l) 21,9 8.2 16,3 1,7
Bentonita Cu? Ry (791 mg/l) 39,9 9,3 40,1 2,1
Am-3 Cu™” Ry (1587 mg/l) 14,3 5,6 8,8 1,2
Bentonita Cu" R4 (1587 mg/l) 23,5 5,8 20,8 1,3

6.3 ENSAIOS ADVECCAO

Foi necessario aplicar 75 a 86 kPa de pressdao no equipamento (7,4 a 8,5 m de altura de
carga, 1 = 400) para obter na saida do corpo de prova um volume de poros de solucdo, para
analise quimica, compativeis com os tempos da pesquisa. Foram executados em células de
aco inox e acrilico como as do ensaio difusdo-membrana (AM-3) e em células de PVC e

acrilico (descritos no item 5.5)

6.3.1 AM-3 Ensaio advec¢ao com KCI

No ensaio de adveccao (fig. 6.7) observa-se que o CI™ atinge um valor C/Cy = 1 para
17 VP. O K" atinge C/Cy = 0,95 depois de 45 VP. Observou-se que por 10 VP esse valor
permaneceu constante, considerando-se que o ensaio poderia ser encerrado depois de 200 dias

de execucao.
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Usando o critério de C/Cy = 0,5, de Freeze and Cherry (1979), determinou-se para o
CI o valor de Rq = 3 e para o K" Ry = 10. Quando usado o critério proposto por Shackelford
(1994), da area acima da curva de chegada, os valores obtidos foram diferentes, R4y = 4 para o

Cl" e para o K" R¢= 13,9. Em ambos os casos, observa-se que o CI" ndo pode ser considerado
como um tragador neste solo, pois ele apresenta capacidade de adsor¢do de anions, ainda que
menor que a capacidade de reter cations.

O balango de massa foi feito usando o volume e a concentragdo do liquido coletado na
saida, a concentracao da solucdo inicial e a CTC total da massa do solo no corpo de prova. O
resultado demostra que 51 % da CTC foi usada durante o ensaio. Este corpo de prova foi

usado depois para realizar um ensaio de difusdo, resultado que seraapresentado em 6.4.

s s Advecgdo Am- 3
y=10.0004x" - 0.0136x" + 0.1844x + 0.0187

] R’ =0.9802
lﬁ
. o, NW
- . VRSVAATY_2,
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v «%
08 L . - 0/0«»
8 ¢
L 7 ‘.’“ y=1.55E-05x" - 1.80E-03x" + 7.08E-02x - 2.91E-02
,m m PR 2_
0.7 f‘ ’mw‘ R*=9.78E-01
N
. XA
0.6 IRy )od
- .
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S 0.5 .? 9,
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Figura 6.7 a- Curva de chegada do ensaio de adveccdo AM-3 KCl 0,023 M: em volume de poros
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Figura 6.7 b- Curva de chegada do ensaio de advec¢do AM-3 KC1 0,023 M: b) em dias

Realizou-se uma simulagdo de adveccdo no Pollute 6.3, com condigdes de
concentragdo constante no topo e coluna infinita, para as isotermas de Freundlich e Langmuir.
Observa-se que a simulagdo para a isoterma Langmuir (fig. 6.8) com Dy=5 x 10° m?/s é
coincidente com os dados do ensaio desde o inicio até C/Cy = 0,75 (aproximadamente 80
dias). Desde C/Cy = 0,9 (aproximadamente 100 dias) a simulagdo com Dy =45 x 10° m*/s ¢ a
concordante, portanto ndo existe um unico Dy, que satisfaca na simulagdo os dados do ensaio.

No caso da simulagdo para a isoterma Freundlich (fig. 6.9) a curva com Dy= 2.5 x 10”
m?/s é coincidente com os dados do ensaio desde o inicio até C/Cy = 0,75 (aproximadamente
80 dias). Desde C/Cy = 0.9 (aproximadamente 100 dias) a simula¢do com Dy, = 45 x 10” m?/s
¢ a que melhor se ajusta. Neste caso, também ndo existe um unico Dy que satisfagaz na
simula¢ao os dados do ensaio.

A simulagdo em ambos casos desde o inicio do ensaio até C/Cy = 0,75 o valor de Dy, (5

a2,5x 10” m?/s) ¢ da mesma ordem de magnitude da difusdo livre do K.
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Modelage pollute AM-3 Advecgao
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Figura 6.8 Modelagem usando isoterma Langmuir AM-3 KCI
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Figura 6.9 Modelagem usando isoterma Freundlich AM-3 KCl



166

6.3.2 GCL Ensaio adveccao com KCl

No ensaio de advec¢do no GCL com solugdo de KCl (Fig. 6.10), observa-se que o CI’

atinge rapidamente o valor C/Cy = 0,95 para VP = 5. O K" atinge C/Cy = 0,95 depois de 40

VP, considerando-se que o ensaio poderia ter sido encerrado depois de 195 dias.

Diferentemente da AM-3, a curva do K" no GCL apresenta uma forma quase linear até C/C,

=0,8 (semelhante ao esperado para transporte com pouca dispersao.)

Usando o critério de C/Cy = 0,5, obteve-se Rg=1 para o Cl' ¢ R4=18,75 para o K"

Quando usado o critério proposto por Shackelford (1994) da area acima da curva de chegada,

os valores obtidos sdo de Rq (3,5 VP) = 0,7 para o Cl” e para o K" Rq (46 VP)= 19,3, valor

semelhante ao obtido pelo critério C/Cy= 0,5. Usado ambos os métodos determina-se que o

CI' é um tracador para a bentonita, portanto esta ndo apresenta capacidade de adsor¢ao de

anions.
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Figura 6.10 a- Curva de chegada do ensaio de advecg¢do do GCL KCl 0,023 M: em volume de poros
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Figura 6.10 b- Curva de chegada do ensaio de advec¢do do GCL KCl1 0,023 M: em dias

O balango de massa foi feito usando o volume e a concentragdo do liquido coletado na
saida, a concentrag@o da solugdo inicial e a CTC total da massa do solo no corpo de prova. O

resultado demostra que 50 % da CTC foi usada durante o ensaio.

Observa-se a diferenca de comportamento fisico-quimico entre o solo compactado e o
GCL, na curva de chegada do CI. No GCL se atinge C/Cy em 3 VP, enquanto que na AM-3
em 12 VP. O GCL apresenta uma baixa a nula capacidade de reter dnions, enquanto a AM-3
tem uma maior capacidade, embora seja menor que a capacidade de reter cations. A AM-3 e o
GCL tém R4 de 13,9 e 19,3 respectivamente para a mesma concentracdo de K usado. Ambas
as amostras atingem C/Cy = 0,95 com VP 40, num tempo de ensaio de 150 dias paraa AM-3 e
de 160 dias para o GCL. O corpo de prova da AM-3 tem uma espessura de 19 mm e o GCL
de 9,5 mm.

A modelagem no Pollute ndo foi possivel ajustar Dy, quando usados os parametros de
adsorcao da isoterma de Langmuir (fig. 6.11). Quando usados os parametros de Freundlich

determinou-se o melhor ajuste para D= 5x10""" m%/s (fig. 6.12).
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Figura 6.11 Modelagem usando isoterma Langmuir para GCL com KCl
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Figura 6.12 Modelagem usando isoterma Freundlich para GCL com KCl

A combina¢do massa de solo, condutividade hidraulica K, CTC ¢ n da AM-3 da um
desempenho equivalente a combinagdo massa de solo, K, CTC e n do GCL para reter K*, no

entanto a AM-3 tem melhor desempenho para reter CI" que o GCL.
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6.3.3 AM-3 Ensaio de adveccao com CuCl,2H,0

No ensaio de advecgdo na AM-3 (Fig. 6.13), com solugdo 0,0125 M de CuCl,H,0,
observa-se que o Cl atinge um valor C/Cy préximo de 1 para VP= 5. O Cu atinge C/Cy = 0,95
depois de 40 VP (120 dias de ensaio). Usando o critério de C/Cy = 0,5 obteve-se Rq =1 para o
Cl' e Rg = 10 para o Cu®". Quando usado o critério de Shackelford (1994), os valores obtidos
sdo: para o CI,, Rq( 5 VP) = 1,12 e para o Cu®", Rq (37 VP) = 13,34. Este valor de Rq ¢ menor
que os obtidos usando o método da secante nos batch test (Tabela 6.4, Fch =21,9 ¢ Lg =16,3)
e maior que aqueles obtidos usado o método da derivada (Fch = 8,2 e Lg = 1,7. O balango de
massa feito no corpo de prova resulta em que 58 % da CTC foi usada durante o ensaio.
Observa-se que as curvas de chegada das Figuras 6.7 ¢ 6.13 sdo semelhantes, quando atingido
C/Cy= 0,70 o volume de poros percolados ¢ igual ao do ensaio de advecgdo com o KCI.

Nos ensaios de adveccdo com Cu®' foi usada a metade da concentragdo molar de Cu”"
em relagdo a concentragio molar do K, mas foi mantido o nimero de cargas positivas, dado a
valencia +2 do Cu. O valor de Ry para o Cu*" é coincidente com o valor de Ry obtido para o
K", portanto, parece mostrar que o solo AM-3 quando percolado com solu¢des monoidnicas
com equivaléncia de cargas elétricas tem valores de retardamento semelhantes.

Este comportamento deveria ser verificado no futuro com outros solos e com ions de
valéncia diferente, usando solugdes monoidnicas e multionicas, considerando a equivaléncia
de cargas elétricas na solugdo.

Foram realizadas as modelagem com o Pollute usando os parametros das isotermas de
Freundlich e Langmuir, nas mesmas condi¢des que no ensaio com K. Observa-se na Figura
6.14 que ndo foi possivel ajustar a simulagdo com os dados reais usando os pardmetros de

Langmuir. No entanto, ao se modelar usando Freundlich ndo existe uma unica solucao (fig.
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6.14). Nos primeiros 40 dias o melhor ajuste é com Dy, = 1x10” m?/s, do dia 80 em diante Dj,

- 2
=5x10” m?%s.
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Figura 6.13 a-Curva de chegada do ensaio de Advec¢do AM-3 CuCl,2H,0 0,0125 M: a) em volume de poros
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Figura 6.13 b- Curva de chegada do ensaio de Advec¢cdo AM-3 CuCl,2H,0 0,0125 M: b) em dias
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Foram realizadas as modelagem com o Pollute usando os parametros das isotermas de
Freundlich e Langmuir, nas mesmas condi¢des que no ensaio com K. Observa-se na Figura
6.14 que ndo foi possivel ajustar a simulagcdo com os dados reais usando os pardmetros de
Langmuir. No entanto, ao se modelar usando Freundlich ndo existe uma unica solucao (fig.

6.14). Nos primeiros 40 dias o melhor ajuste ¢ com Dy, = 1x10™ m?/s, do dia 80 em diante Dy,

=5x10” m%s.
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Figura 6.14 Modelagem usando isoterma de Langmuir para AM-3 com Cu*"
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Figura 6.15 Modelagem usando isoterma de Freundlich para AM-3 com Cu**

6.3.4 GCL Ensaio de advec¢cdao com CuCl,2H,0

O GCL (fig. 6.16) foi avaliado com a mesma concentracdo de CuCl,2H,0 que AM-3.
O CI tem o mesmo comportamento do ensaio com KCIl, atingindo rapidamente (VP=5) C/Cy
=1. No primeiro ensaio durante os 10 VP inicias (20 dias de ensaio) a quantidade de Cu™
saindo do corpo de prova foi zero. Depois houve um aumento na vazao entre 10 ¢ 20 VP (22 a
28 dias de ensaio) decidiu-se entdo diminuir a carga hidraulica, dado que tinha acontecido
uma mudanga na vazio por um aumento na condutividade hidraulica (K). Para resolver este
problema foi desenvolvido um sistema de frasco de Mariotti (como explicado no item 5.5),
com aplicacdo de gradiente hidraulico menor, compatibilizando a nova vazao com a vazao

coletada de 0 a 10 VP. O aumento da K foi gerado pela destruicdo da estrutura da dupla
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camada elétrica, semelhante ao verificado por outros autores como descrito no item 3.2.3.
Nesse intervalo de tempo (10 a 20 VP) atingiu-se C/Cy = 0,3, logo que foi mudado o sistema
observou-se uma queda do valor de C/C, para 0,15.

Atribui-se esta queda ao fato da vazdo ter diminuido, portanto a velocidade de
transporte do soluto estd em valores compativeis com a velocidade de troca de cations da
solugdo com os cations das argilas. Para corroborar esta observacdo foi diminuida a vazao
quando atingido 135 VP e C/Cy = 0,95, usando uma pinga mohr na mangueira de saida e
mantendo-se a carga hidraulica. Observa-se na Figura 6.16 que diminui a concentracdo de
chegada (C/Cy = 0,90), o que confirmaria que o processo de troca ¢ favorecido pela baixa
velocidade de percolagdo.

Para o CI obteve-se Rg= 1 pelo critério C/Cy = 0,5 e para o Cu*" Rg= 28. Quando
usado o critério de Shackelford (1994) os valores obtidos foram de Ry (6 VP) = 1,3 para o CI
e de Ry ( 135 VP) = 34,35 para o Cu?’.Portanto existe uma diferenga de 23% no Ry do Cu
obtido, fato que nao aconteceu no Ryq do K, mas a curva ¢ irregular com diferentes eventos que
podem estar alterando o valor de Rg.

Esses eventos na curva de chegada (fig. 6.16) sao:

1 chegada nula de soluto até¢ VP =10

2 quebra da dupla camada elétrica e aumento da K em VP = 12

3 diminuicao da vazao, chegada linear de soluto com alta declividade da curva de C/C,
=0,15aC/Cy=0,7 (VP =20 a VP =50)

4 mudanga na declividade de C/Cy= 0,7 a C/Cy = 0,95 (VP =70 a VP = 135)

O balango de massa feito no corpo de prova resulta em que 98 % da CTC foi usada

durante o ensaio.
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Um novo ensaio de advecgdo de Cu com o GCL foi montado para descartar algum
problema de montagem na Célula 5. Observou-se o mesmo evento de aumento da vazao
quando coletados 3 VP (fig. 6.17), o que foi provocado por um aumento de 200 vezes na
Condutividade Hidraulica. O sistema foi mudado para um frasco de Mariotti quando atingido
11 VP e C/Cy = 0,90, verificando-se a queda no valor da concentra¢ao de chegada para C/Cy =
0,68. Repetiu-se o fato verificado na Célula 5, ao diminuir a velocidade de percolagdo a curva
de chegada muda sua forma, diminuindo a taxa de chegada de soluto. A hipdtese de
velocidades semelhantes no processo de percolacdo e de troca de cations favorecendo a troca
explicaria , de forma qualitativa, este fenomeno.

Para o CI obteve-se R4= 1 pelo critério C/Cyp= 0,5 e no Cu*' 0 Ri=5. Quando usado o
critério de Shackelford (1994) os valores obtidos sdo de R4 (4 VP) = 0,54 o que pode ser
considerado 1 para o CI. Usando a proje¢do de curva de chegada (GCL-Cul) durante o
aumento da condutividade hidraulica, o R4 (0 a 17 VP) = 7,41. No segundo tramo (GCL-Cu-
2), ao mudar para o frasco de Mariotti, o Rq (17 a 70 VP) = 14,93 para o Cu®". O Rg=122.3 é
resultante da soma dos dois trechos.

Nos dois ensaios de adveccdo do GCL com Cu™ resulta dificil determinar com
exatiddo o Ry pela mudanga no comportamento hidraulico. A pior hipdtese, no caso de um
aterro sanitario, ¢ que ao romper o efeito da dupla camada, com alto gradiente hidraulico no
lixiviado, em pouco tempo (dias ou semanas) a concentracdo da chegada atinge C/Cy =1 ¢ o
GCL nao teria o desempenho de uma barreira hidraulica eficiente. Seriam os outros elementos
de fundo do aterro (CCL, geomembranas) que desempenhariam essa fungdo. Com gradiente

hidraulico baixo (como no ensaio no frasco de Mariotti), C/Cp =1 em 120 a 150 dias.
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Finalizado o ensaio de advecdo da AM-3 com KClI, realizou-se um ensaio de difusdo

na mesma célula antes de desmontar o corpo de prova. Dado que C/Cy =1, ndo existiria

retardamento (Rq = 1) e poderia se determinar o coeficiente de difusdo efetiva e a tortuosidade

diretamente e assim comparar com o valor obtido no ensaio de difusdo-membrana no item

6.5.

Os valores obtidos mostraram que a taxa de chegada de soluto ¢ maior quanto maior a

concentragdo, tanto para o Cl" como para o K'. Observa-se na Figura 6.18 que a declividade

das retas tem valores semelhantes para as concentragdes usadas, independente do ion avaliado

por tanto a tortuosidade é semelhante para os dois ions quando ndo existe adsor¢ao. E possivel

que o calculo da tortuosidade seja influenciado pelos métodos descritos por Shackelford

(1991) que usam o programa Pollute, porque nele estd implicito o retardamento. Para o

2

. RyL
célculo de D da Tabela 6.6 foiusadoaeq. 4 T = 673 . com Ry =1.

Tabela 6.6 Valores de AQ/At, Tlag e D" no ensaio de Difusio depois do ensaio de Advecgdo

AQ/At Tlag (s) D K K
KCI (K" 1600 mg/l) 1,03x10-5 160194 1,92 x10” 0,98
KCI (K" 875 mg/l) 8,21x10-6 250913 1,23 x107 0,63

Os valores obtidos mostram que com o incremento da concentragdo a taxa de chegada

J4 . . ~ . *
de soluto aumenta e também o coeficiente de difusdao. Portanto deve-se considerar que o D e

T obtidos com uma determinada concentragao de soluto s6 podem ser usados para aquela

concentra¢do, dado que a difusdo efetiva depende da concentracao.
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Figura 6.18 Massa acumulada de K” e CI" no ensaio de difusio sem adsorgao.

6.5 ENSAIOS DIFUSAO-MEMBRANA

Foram realizados ensaios de difusdo de duas, maneiras como descrito nos items 5.4.2
e 5.4.4. No ensaio de difusdo e retardamento com medida da pressdo osmdtica ou ensaio
comportamento membrana, verificou-se que para ambas as solu¢des (KCl e CuCl,H,0) foram

gerada pressdes osmoticas .

6.5.1 AM-3 com soluc¢io de KCl (primeiro ensaio)

O ensaio de difusdo foi executado por 119 dias, mantendo-se constante a concentragao

nas pedras porosas no topo e na base. O corpo de prova foi fatiado em 5 camadas e analisada
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a agua dos poros de cada camada (fig 6.19). Observa-se que o CI difunde mais rapidamente
que o K'. A sua vez, a concentragio de K" na ultima camada é de 10 % da concentragdo do
reservatorio. Isto mostra a capacidade do solo de adsor¢do do soluto. Foi simulado no
Programa Pollute V 6.3 o transporte por difusdo nas condi¢des: concentragdo constante no
topo e fluxo de 4gua com velocidade fixa na base, isoterma Freundlich e Langmuir.

Na Figura 6.20 mostra-se a modelagem para a difusdo do CI'. As quatro modelagens
geraram bons ajustes com os valores do perfil, mas tém valores de tortuosidade variando de
0,75 a 0,9, como mostrado na Tabela 6.7, portanto a solu¢io ndo € tnica.

Na Figura 6.21 mostra-se a modelagem de difusdo com retardamento (adsor¢do segundo a
isoterma de Freundlich) para o K'. Neste caso s6 duas modelagens apresentam-se como
adequadas (II, IIT), mas os valores sdo sempre maiores que os valores de K do perfil da 4gua
dos poros. Quando se tenta ajustar os valores da modelagem no topo do perfil ndo coincidem
os valores da base do perfil e vice-versa. Portanto, novamente a solu¢do niao ¢ unica, com

valores de tortuosidade de 0,61 e 0,54.
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Figura 6.19 Concentragéo de solutos no perfil no solo
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Figura 6.21 Modelagem da difusdo sem retardamento de

CI' Pollute 6.3.

Tabela 6.7 Difusdo efetiva e tortuosidade obtida com os diferentes modelagens

Area (cm?) L (cm) W (cm) V (m/a) D*CI D*K" tCl- K"
(m?/s) (m?/s)
I 65 65 1 547,5 1,70E-09 - 0,85 -
II 64 8 8 68,44 1,70E-09  1,05E-09 0,85 0,54
111 65 5,2 12 45,625 1,80E-09 1,20E-09 0,9 0,61
I\% 65 4,2 15,7 34,87 1,50E-09 - 0,75 -

Além das dificuldades associadas as condi¢des de contorno, ndo se pode descartar que
~ + . . . . . A .
a adsor¢do de K seja maior que a determinada pelo ensaio de batch ou a existéncia de fluxos

acoplados gerados pelo gradiente quimico (fluxo osmético). Este ultimo processo ndo pode

ser avaliado no programa Pollute 6.

6.5.2 AM-3 com soluc¢io de KCl (segundo ensaio)

Nesta secdo sdo apresentados os resultados do CCL da amostra AM-3 frente a solug¢ao
de KCI. Na Figura 6.22 observa-se a curva acumulada de K coletado na base depois de 340
dias de ensaio. O balanco de massa entre o K retirado no topo e o que ¢ coletado na base (fig.

6.23) confirma que o equilibrio nao foi atingido. A quantidade de K retirado do topo ¢ 3 mg

por dia e ¢ coletado na base 1,8 mg por dia.
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Na Figura 6.24 observa-se a pressao osmotica gerada na AM-3. Até o dia 45 o ensaio,
foi executado como explicado em 5.4.1b, usando a bomba peristaltica de forma continua,
registrando-se pressdes negativas e positivas. Na Figura 6.23 ¢ constatado que aumenta a
chegada de K" até 1 mg/dia no dia 45, depois diminui ao mudar o método de execugio,
mostrando que estava sendo executado como um ensaio de advec¢do com baixa carga
hidréulica.

Ao mudar o método de execugdo comecaram a registrar-se pressdes osmotica de 1,5 a
3,0 kPa, que se mantiveram até a finalizagdo do ensaio, mostrando que o solo mantém seu
potencial membrana. Os valores de pressdo obtidos sdo semelhantes aqueles obtidos para
diferentes CCL por outros autores, tais como: —AP= 2,1 kPa para caulinita (Olsen, 1969), -AP

=2,5kPa e 5,5 kPa para amostra BK (Keijzer, 2000).
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Figura 6.22 Massa acumulada de K (0,023 M) coletada na base por difusdo na AM-3.

Na Figura 6.22 a curva acumulada de soluto por area parece ter atingido o estado

. , . 2 . . .
estacionario quando Q; > 10 g/m” (90 dias de ensaio). Mas ao se dividir essa curva em
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trechos, determinam-se varios estidgios quase estacionarios com diferentes declividades
AQJ/At e com coeficientes de determinacio (r*) de 0,999 a 1 (fig. 6.25). Isto gera variagdes
nos calculos dos pardmetros D', Ry e Tlag, usando o método (Tabela 6.8). Também mostra
um comportamento diferente ao determinado para GCLs com solugdes de KCI por Malusis et

al. (2001) e Malusis and Shackelford (2003).
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>
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Figura 6.23 Balango de massa de K' removido do topo e coletado na base.

Na Tabela 6.8 observa-se que o aumento da declividade da curva leva ao aumento do
Tlag da eq. a até a eq. e, portanto aumenta o Ry até o valor de 7,13. Na eq. f cai a declividade
da curva e o Tlag, coincidindo com varia¢des (geralmente aumento) da pressdo osmética. Isto

mostra o efeito da pressdo osmética, impedindo o avango do soluto pelos poros do corpo de

prova.
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Figura 6.24 Diferenga de pressdo quimico-osmotica medida durante o ensaio

Comparando a declividade da curva e= 3,19x10"° da Figura 6.25 com a declividade da
curva 1k = 8,2 x10° da Figura 6.18, verifica-se que o corpo de prova no ensaio difusio-
membrana atingiu 37 % do valor da declividade do ensaio de difusdo. Portanto para atingir o
mesmo valor seria necessario continuar o ensaio. Para o caso do Cl (fig. 6.26) acontece um
comportamento semelhante ao do K", mas neste caso observa-se declividade de 5,93 x 10-6,
aproximadamente 75 % do valor da Figura 6.18, mostrando uma evolu¢ao mais rapida do CI’
em relagio ao K. No més 11 do ensaio, o K tem uma taxa de chegada de 2,75 x10° o CI
tem uma taxa de 5,93 x10°° (fig. 6.25 ¢ 6.26). Esta diferenca na taxa de chegada ¢é verificada
também pelos resultados obtidos da concentragdo dos poros ao fatiar o corpo de prova (fig.

6.27)
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Figura 6.25 Massa acumulada de K (0,023 M) coletada na base por difusdo na AM-3. Segmentacdo em estagios

quase estacionarios

Tabela 6.8 Calculo de Ry, D” e T do K" método Tlag AM-3.

Am-3
a b c d e f

Ag/At (g/m?/s) 1,97E-06  2,40E-06  2,64E-06  2,97E-06  3,19E-06  2,75E-06

termo independente (g/mz) -5,45 -8,75 -11,2 -15 -18,9 -9,42
Tlag (s) 2,77E+06  3,65E+06  4,24E+06  5,05E+06  5,92E+06  3,43E+06

Tlag (dia) 32,02 42,20 49,10 58,45 68,57 39,65
D" (m%/s) 1,98E-10  2,41E-10  2,65E-10  2,98E-10  3,21E-10  2,77E-10

T 0,101 0,123 0,135 0,152 0,164 0,141

Ry 2,06 3,30 4,22 5,66 7,13 3,55

Concentracao de KC1=0,023 M
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Figura 6.26 Massa acumulada de CI" no ensaio de difusdo.

O corpo de prova foi fatiado em 5 camadas e analisada a 4gua dos poros de cada
camada (fig 6.27). Observa-se que o CI” difunde mais rapidamente que o K', mas ainda nio
atingiu na camada inferior a concentragdo do reservatorio de solucdo. Por sua vez, a
concentragdo de K' na ultima camada (proximo a base) é 25 % da concentragio do
reservatorio no topo. Constata-se o bom desempenho do corpo de prova de 4 cm da AM-3
para reter K.

Foi simulado no Programa Pollute V 6.3 nas mesmas condigdes que no ensaio de
difusdo de Musso & Pejon (2007). Observa-se na Figura 6.28 que nao ¢ possivel ajustar a
simulacdo aos dados experimentais tanto na isoterma de Freundlich como na de Langmuir.
Nas primeiras camadas a concentracdo modelada ¢ maior que a obtida da dgua dos poros. No
caso de ajustar o valor da simulacao com o valor de concentracao na ultima camada obteve-se
o valor de D'= 8x107'" m%s. A tortuosidade calculada com este ajuste ¢ T = 0,42. Este valor ¢
menor que o obtido no ensaio de difusdo, item 6.4. Neste caso, foi verificado a geragdo da
pressdo osmotica, o que geraria uma diminuicdo na difusdo efetiva, concordante com a

proposta de Malusis and Shackelford (2004).
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Figura 6.28 Modelagem em Pollute 6.3 do perfil de concentragdo de K nos poros da AM-3 usando isoterma

Langmuir (Lg) e Freundlich (Fch)

Fazendo o balanco de massa do K' retirado do topo e coletado na base, verificou-se

que o K" retido na AM-3 s6 ocupa 30 % da CTC da massa de solo. A taxa de chegada de K*

menor que no ensaio de difusdo, a distribuicdo da concentragdo nos poros ¢ o balango de
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massa indicam que uma camada de 4 cm solo compactado depois de 340 dias de ensaio tem
ainda capacidade continuar retendo K e continua gerando pressido osmotica.

Observa-se na Figura 6.28 que o Pollute ndo faz uma modelagem que se ajuste
exatamente com o que acontece no perfil do corpo de prova. O software ndo tem capacidade
para modelar o efeito da pressdo osmotica de forma explicita, pelo que a solu¢do obtida a
longo prazo ¢ conservativa, atribuindo um desempenho menor ao solo do que ele mostra no

ensaio.

6.5.3 GCL com soluc¢ao de KCI

Os resultados do ensaio membrana no GCL se apresentam nas Figuras 6.29, 6.30 e
6.32. Na Figura 6.29 observa-se a curva acumulada de K™ coletado na base depois de 155 dias
de ensaio. Na Figura 6.30, que apresenta o balango de massa de K" observa-se que depois de
130 dias atingiu-se o equilibrio entre o soluto retirado do reservatorio e o coletado na base,
indicando que o GCL teria esgotado a capacidade de reter K.

As pressdes osmoticas geradas sdo mostradas na Figura 6.31. Até o dia 10 de ensaio
ele era executado como explicado em 5.4.1b, usando a bomba peristaltica de forma continua,
registrando-se pressdes negativas e positivas. Ao mudar o método de execu¢do comegaram a
registra-se pressdes osmotica de 10 a 7,0 kPa, que se mantiveram até a finalizacdo do ensaio,

mostrando que o GCL mantém seu potencial membrana.
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Figura 6.29 Massa acumulada de K (0,023 M) coletada na base por difusdo no GCL.
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Figura 6.30 Balanco de massa de K* removido do topo e coletado na base no GCL

Entorno de 45 dias de execucdo do ensaio verificou-se que uma das mangueiras da
bomba peristaltica tinha rachaduras, gerando o esvaziamento da pedra porosa correspondente
e levando a queda da pressdao osmotica a valores proximos de 0 kPa. Substituida a mangueira,

retomou-se a condi¢ao anterior aos 55 dias de ensaio, mas verificando-se oscilagdes até o dia
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90, atribuidas a provavel presenca de bolhas de ar na pedra porosa, que ndo puderam ser

retiradas ap6s a troca da mangueira.
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Figura 6.31 Diferenca de pressdo quimico-osmotica medida durante o ensaio

Keijzer (2000) obteve pressoes osmodticas maximas de 6 kPa, para concentracdes de
NaCl de 0,1 M e 0,6 M na base e no topo numa bentonita compactada. Malusis and
Shackelford (2002) obtiveram valores de pressdes osmoticas de 28 kPa num GCL com
concentragdo de 0,020 M de KCl, e também registraram queda no valor depois de atingir um
valor maximo de 33 kPa. O GCL estudado neste trabalho gera pressdes osmoticas intermédias
aos dos autores acima, possivelmente pelo uso de diferentes solucdes, diferengca na
composicdo da argila e/ou porosidades diferentes.

Na Figura 6.29 a curva acumulada de soluto por 4rea parece ter atingido o estado
estacionario quando Q, > 15 g/m’. Mas ao dividir essa curva em trechos, determinam-se
varios estadgios quase estaciondrios com diferentes declividades AQy/At e com coeficientes de

determinacdo (r*) de 0,997 a 1 (Figura 6.32). Isto gera variagdes nos calculos dos pardmetros
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D', Rqe Tlag usando o método, ver Tabela 6.9. Também se mostra um tempo de execucao 3

vezes maior ao determinado para GCLs e solu¢des de KCI por Malusis et al (2001) e Malusis

and Shackelford (2003).
Membrana GCL
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Figura 6.32 Massa acumulada de K (0,023 M) coletada na base por difusdo no GCL. Segmentacdo em estagios

quase estacionarios

A finalizacao do ensaio foi determinada em fun¢ao de AQy/At manter-se constante nos
tltimos 30 dias de ensaio (fig. 6.32) e pelo balanco de massa de K indicar que o retirado do
topo era igual ao coletado na base (6 mg), como ¢ observado na figura 6.24 depois de 130 dias
de ensaio.

Neste ensaio, o balango entre os sitios de troca de cations da argila e o K™ adsorvido
mostra que foi usada 79 % da CTC. Portanto, o ultimo estagio, eq. g, ¢ realmente estaciondrio.
Malusis and Shackelford (2002a) nao apresentam estes dados, mas as diferencas de Ry para o

+ . ~ . . . ~ .
K" apresentadas anteriormente na Tabela 4.3 s3o indicadores de que nesses ensaios ndo foi
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usada totalmente a CTC disponivel do solo. Para determinar o R4 deve atingir-se o final do

ensaio, utilizando completamente a CTC disponivel da argila.

Tabela 6.9 Calculo de Ry, D” e t do K método Tlag GCL.

GCL

a b c d e f g
Aq/At
(g/m?/s) 491E-06 5,99E-06 6,96E-06 7,99E-06 8,96E-06 9,46E-06 1,01E-05
Termo
independente
(g/m®) -13,3 -18,2 -23 -29.91 -38,1 -42,6 -49.8
Tlag (s) 2,71E+06  3,04E+06 3,30E+06 3,74E+06 4,25E+06 4,50E+06 4,93E+06
Tlag (dia) 31,35 35,17 38,25 43,33 49,22 52,12 57,07
D* (m%s) 6,30E-11 7,69E-11  894E-11 1,03E-10 1,15E-10 1,21E-10 1,30E-10
T 0,032 0,039 0,046 0,052 0,059 0,062 0,066
Ry 11,4 15,5 19,6 25,5 32,5 36,4 42,5

Concentragdo de KC1=0,023 M

6.5.4 Discussdo do comportamento ante solucio de KCL da AM-3 e do GCL

Usando-se os valores de pressdes obtidas na AM-3 e no GCL e as pressdes osmoticas

(Am) teoricas, calculadas a partir das concentracdes da solugdo da base e do topo do corpos de

prova, calculou-se os valores do coeficiente de eficiéncia membrana (ou coeficiente quimico—

osmotico) o ( Tabela 6.10). A AM-3 tem valores menores de pressdo osmotica e de ® que

para o GCL, o que est4 de acordo com a diferenca mineraldgica da fragdo argila. No entanto,

o valor de pressdo osmotica e ® sao semelhantes ao de Keijzer (2000) para a amostra BK que

apresenta mineralogia semelhante. Valores semelhantes de ® e pressdo osmotica foram

obtidos por Yeo et al. (2005) para solos argilosos e mistura de areia com bentonita.
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Para o GCL os valores de pressdo osmotica € @ sao menores que os reportados por
Malusis and Shackelford (2002a), provavelmente devido as diferencas nas argilas que o
compdem e nas porosidades, mas os valores sdo semelhantes aos obtidos por Keijzer (2000)

para bentonita.

Tabela 6.10 Pressdes osmoticas medidas e tedrica, coeficiente de eficiéncia membrana para solugdo de KCI

—AP medida Am calculada (kPa) ® )

(kPa) méxima final do ensaio (Am méxima) (Ar final ensaio)
Am-3 1,5a3 -118 -94 0,013 20,017 0,016 a 0,021
GCL 7al0 - 118 -92 0,051 a 0,085 0,065 a 0,109

Atingir o estado estaciondrio na massa acumulada de soluto (fig. 6.22 e 6.29), ¢
condicdo necessaria para aplicar as equagdes do método Tlag para determinar D e Ry segundo
Malusis et al. (2001). Observa-se um comportamento diferente nos valores de massa
acumulada entre a AM-3 e o GCL (Fig. 6.22 e 6.29, Tabela 6.11). Depois de 20 dias de
ensaios, a massa acumulada coletada na pedra porosa da base ¢ quase a mesma para as duas
amostras (Tabela 6.11). Observa-se desse ponto em diante que a massa acumulada ¢ maior no
GCL.

Circulando a mesma concentracdo de soluto na pedra porosa do topo nos dois ensaios,
no GCL esta difundindo maior quantidade de soluto que na AM-3. A causa disto pode ser que
o GCL tem n = 0,78, enquanto que a CCL tem n = 0,43 e a altura dos corpos de prova no
GCL =0,0095 m e na AM-3 =0,04 m.

S6 depois de 340 dias de ensaio a massa acumulada de K na AM-3 ¢ semelhante ao do
GCL com 142 dias. Isto mostra que em condi¢oes de difusao de ions a combinagao massa de

solo, CTC e porosidade do corpo de prova da AM-3 tem melhor desempenho na reten¢do de
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soluto que a combinagdo massa de bentonita, CTC e porosidade do GCL, incluso

considerando que o GCL gera maior pressao osmotica € tem maior .

Tabela 6.11 Massa acumulada coletada na base da amostras

Q: AM-3 (g/m’)

QGCL (g/m’)

6.5.5 AM-3 com solucao de CuCl,2H,0O

Tempo
20 (d) 60 (d) 100 (d) 142 (d) 150 (d) 340 (d)
0,77 4,94 12,03 22 24 75
0,63 12,9 40 75 82 -

Nesta secdo sdo apresentados os resultados da difusdo e comportamento membrana na

AM-3 para a solugdo de CuCl,2H,0. Na Figura 6.33 ¢ apresentada a massa acumulada (Qy)

de CI" e Cu®*" apds 120 dias de ensaio e na Figura 6.34 o balango de massa para o Cu’'.
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Figura 6.33 a- Massa acumulada de Cu e Cl (0,023 M) coletada na base por difusdo na AM-3: tempo em

segundos
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Figura 6.33 b- Massa acumulada de Cu e Cl (0,023 M) coletada na base por difusdo na AM-3:

tempo em dias

Observa-se uma diminui¢ao do 40 % na massa de Cu retirado do topo ao avangar o
frente de difusdo no corpo de prova. Os valores de Cu”" determinados no liquido coletado na
base sdo baixos. Este fato deve estar relacionado a alta adsor¢dao do solo, como observado
quando da determinacdo da concentracdo do cation na agua extraida dos poros (fig. 6.37).

A diferenca de pressdo osmotica gerada no corpo de prova da AM-3 ¢ mostrada na
Fig. 6.35, atingindo o valor maximo de 1 kPa no 1° dia de ensaio, mas logo comecou a
diminuir até 0 kPa em 8 dias e continuou diminuindo até -0,5 kPa. Esta pressao ¢ equivalente
a diferenga de altura entre o topo e a base do corpo de prova, indicando que foi destruido

totalmente o efeito membrana.
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No caso da Q, do Cu®" ndo foi possivel dividir em diferentes trechos como para o K

pelo baixo valor de Cu®" acumulado. No perfil de concentragdo nos poros do corpo de prova

(fig. 6.37) determinou-se uma baixa concentracao na ultima camada. A subdividdo em techos

foi possivel para o Cl" quando Q, é > 5 g/m’. Observa-se comportamento semelhante ao

comportamento do K, no AM-3 e no GCL de divisdo em estagios quase estacionarios
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Figura 6.35 Diferenga de pressdo quimico-osmoética medida durante o ensaio
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Neste ensaio a geracdo da pressdo osmotica e o comportamento membrana sao
rapidamente destruidos, mas isto ndo gera uma rapida chegada de Cu®", que ¢ adsorvido pelo
solo. Depois de 120 dias de ensaio, o corpo de prova foi fatiado em 5 camadas e determinadas
as concentracdes da solu¢do dos poros, apresentada na Figura 6.37. Observa-se um
comportamento de Cl” semelhante ao determinado na difusdo de KCI. Ele se movimenta mais
rapidamente que o Cu®’. Na tltima camada a concentragio é de 1/3 do valor do reservatorio.
A concentragio do Cu®" é 1/30, o que é um indicador da alta capacidade de retencdo do solo,

e explica o baixo valor de Q; da Figura. 6.33.
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Figura 6.36 Massa acumulada de Cu®* (0,023 M) coletada na base por difusdo na AM-3. Segmentagio em

estagios quase estacionarios no CI.

Na modelagem feita no Pollute (fig. 6.38) observa-se semelhancas com a modelagem

de K" dado que ndo é possivel modelar o perfil completo para as dois modelos de isotermas.
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Existem diferengas entre o modelo Freunlich e Langmuir. No caso do modelo Langmuir a D’
para o melhor ajuste (5 x10” m?/s) é maior que a difusdo livre do Cu®" (0,8 x10” m?s).
Portanto ndo ¢ possivel no Pollute modelar corretamente usando os parametros desta isoterma.
Usando o modelo Freundlich obtiveram-se valores de D de 0,5 a 0,75 x10° m%/s que se
ajustam a concentragdo nas camadas 4 e 5 respectivamente. Este valores de D" sdo

determinados para fatores de tortuosidade t de 0,63 ¢ 0,94.
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Figura 6.37 Perfil de Concentragdo de Cu®" e CI" nos poros do corpo de prova da AM-3 depois de 120 dias de

ensaio
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AM-3 modelagem membrana polute
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Figura 6.38 Modelagem em Pollute 6.3 do perfil de concentragdo de Cu®" nos poros da AM-3 usando isoterma

Langmuir (Lg) e Freundlich (Fch)

6.5.6 GCL com solu¢ao de CuCl,2H,0

No caso do GCL, as curvas de massa acumulada de CI” e Cu®" sdo mostradas na Figura
6.39. O CI atinge uma taxa de chegada constante em 10 dias de ensaio, no entanto o Cu
demora 35 dias para comegar a ter uma taxa de chegada constante. Nos primeiros dias ¢
determinada baixa concentragdo de Cu®", mas esta aumenta a partir do dia 23.

No grafico de balango de massa (fig. 6.40) o valor de Eh aumentou de 0,09 mV até
0,30 mV desde o inicio do ensaio até o dia 23, mantendo-se constante depois. Na Figura 6.41
se apresenta a diferenga de pressdo osmdtica gerada, atingindo o valor méximo de 18 kPa no

2° dia de ensaio, mas comegou a diminuir até tornar-se 0 kPa no dia 23.
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Figura 6.39 Massa acumulada de Cu (0,023 M) coletada na base por difusdo no GCL

A queda da pressdo osmética, o aumento do Eh e a diminui¢do do pH de 9,2 a 5
indicam uma mudanga no corpo de prova nesses 23 dias de ensaio. Depois desta data,
comegou a ser coletado Cu?" na base do corpo de prova. A mudanca do Eh e do pH,
determinado na solugdo de saida, nio geraria condi¢des de precipitacio de Cu*" (GARRETS e
CHRIST, 1965), mas para verificar que nao acontega precipitacdo deveria determinar-se, em
futuros ensaios, estes parametros no interior do corpo de prova durante o ensaio. A
combinac¢do da concentracdo da solugdo e ion divalente deve ter mudado as propriedades da
dupla camada elétrica, aumentando a porosidade. Shackelford and Lee (2003) encontraram
eventos semelhantes usando solucdo de CaCl, em um GCL. Também atribuem essa mudanga
a variagdo da dupla camada. Efeito semelhante foi verificado nos ensaios de adveccdo do

GCL com Cu*" (item 6.3.2) ¢ o tempo em que aconteceu a quebra foi em aproximadamente

20 dias de ensaio.
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Balango Massa GCL-Cu
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Determinou-se para as solucdes de Cu®" que a massa de soluto acumulada por area
(Q)), no GCL apés 93 dias de ensaio, era de 53 g/m’. Na AM-3, no mesmo periodo, era de
menor que 1 g/m*. No caso da difusdo do potassio no GCL em 93 dias era de 35 g/m’, sendo
um indicador da diferenga de comportamento, produto da ruptura (quebra) do efeito da dupla
camada elétrica.

As curvas acumuladas (CI', Cu®") podem dividir-se em trechos que representam
estados quase estaciondrios como no ensaio com KCl (fig. 6.42). O CI” difunde mais
rapidamente que o Cu” no inicio do ensaio, mas o final do mesmo a taxa de chegada (1,28
x107) é semelhante a do Cu®" (1,12 x10”). Comportamento semelhante foi verificado no
ensaio de difusdo (fig. 6.18) no item 6.4.

Na Tabela 6.12 observa-se o aumento da declividade da curva leva ao aumento do

Tlag, por tanto aumenta o Ry estabilizando-se entorno de 17 a 18 nas curvasce e

GCL-Cu+2
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| R?=9.99E-01 o Cu3d
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b [ Linear (C1-2)
z 40 > = Linear (CI-1)
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Figura 6.42 Massa acumulada de Cu®" (0,025 M) coletada na base por difusio no GCL. Segmentagdo em

estadgios quase estacionarios
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Tabela 6.12 Calculo de Ry, D" e © do Cu®" método Tlag GCL

GCL

a b c d e
Aq/At (g/m*/s) 4,88E-06  9,07E-06  1,25E-05  8,25E-06 1,12e-5
Termo independente (g/m”) -10 -22,4 -36,1 -16,9 -343
Tlag (s) 2,05E+06 247E+06 2,89E+06 2,05E+06 3,06E+06
Tlag (dia) 23,72 28,58 33,43 23,71 35,45
D* (m?/s) 3,65E-11  6,79E-11  9,35E-11  6,17E-11  8,38E-10
T 0,046 0,085 0,117 0,077 0,105
Ry 5,0 11,1 18,0 8,4 17,1

Concentracao de CuCl,2H,O = 0,025 M

No caso da solugoes de Cu2+, observa-se que a combinagdo massa, CTC, porosidade
da AM-3 tem um desempenho melhor que a combinagdo massa, CTC, porosidade do GCL
estudado e o efeito membrana foi destruido em ambas amostras. O valor de Rq= 17,1 € menor
que os obtidos usando os parametros de Langmuir e Freundlich (Tabela 6.5). Também ¢
menor o R4 que o obtido no ensaio de Adve¢do (Rq =34 na célula 5 e R4 =22 na célula 9, mas
a concentragdo nestes ensaios ¢ a metade que no ensaio difusdo-membrana. Isto poderia
indicar que os valores sdo compativeis entre os ensaios, em particular entre a célula 5 e o

ensaio de difusdo-membrana.

6.6 AVALIACAO DA AM-3 E DO GCL. MODELAGEM NUM SISTEMA DE

BARREIRA COM AM-3

A AM-3 tem um bom desempenho para o K™ e o Cu®" nos ensaios de advecgdo e
difusdo-membrana. O GCL tem um bom desempenho para o K, o Cu®* gera a destruigdo da

dupla camada elétrica, comprometendo o desempenho deste material.
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Este fato considera-se como uma chave para melhorar os projetos de barreira de fundo
dos aterros sanitarios, dado que se domina o processo de difusdo, frente a lixiviados com ions
de diferentes valéncias o CCL da AM-3 mostrar-se-ia mais eficiente que o GCL. A pesar da
AM-3 ter uma condutividade hidraulica maior que o GCL, ao considerar o comportamento
fisico-quimico de uma camada de maior espessura, o CCL tem melhor desempenho.

Simulando dois cenarios com AM-3 em um sistema de barreira de fundo de um aterro
sanitario para o K, foi modelado no Pollute usando-se os melhores ajustes de Dy, obtido em
6.3.1:

1) camada de CCL 0,6 m + sistema de drenagem de 0,3 m + camada de CCL 0,6 m

2)camada de CCL 1 m + sistema de drenagem de 0,3 m + camada de CCL 0,6 m

Na Figura 6.43 observa-se a simulacdo do sistema de barreira dos aterros sanitarios
nos cenarios 1 ¢ 2 usando os pardmetros de Langmuir ¢ D, = 5 x 10 m?/s. No cenario 1, a
concentragdo na base da primeira camada ¢ C/Cy =0,5 (440 mg/l) depois de 100 anos e na
base de segunda camada ¢ C/Cy= 0,18 (156 mg/l).

No entanto no cendrio 2 a concentracdo na base da primeira camada ¢ C/Cy = 0,26
(230 mg/1) depois de 100 anos e na base de segunda camada ¢ C/Cy = 0,07 (64 mg/l).

Na Figura 6.44 observa-se a simulacdo do sistema de barreira dos aterros sanitarios
nos cendrios 1 e 2 usando os parametros de Freundlich e D, = 2,5 x 107 m¥/s. A figura mostra
um melhor desempenho deste sistema. No cenario 1, a concentragdo na base da primeira
camada ¢ C/Cy =0,38 (332 mg/l) depois de 100 anos e na base de segunda camada ¢ C/Cy =
0,06 (54 mg/l). No entanto no cendrio 2 a concentracao na base da primeira camada ¢ C/Cy =
0,13 (112 mg/1) depois de 100 anos e na base de segunda camada é C/Cy= 0,007 (6,2 mg/l).

Esta simulagdo mostra que a alternativa de um sistema duplo de barreira apresenta-se

como uma boa alternativa construtiva com este tipo de solo
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Figura 6.43 Simulagio no Pollute do transporte de K num sistema de barreira dupla de CCL AM-3. Parametros

Langmuir ¢ D, = 5 x 10° m?/s.
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7 CONCLUSOES

Os equipamentos desenvolvidos para os ensaios de advecdo e de difusdo-membrana
mostraram-se satisfatorios para obter os parametros das equagdes que governam os processos
de transporte de solutos.

O método de execucdo do ensaio difusdo-membrana produz uma pequena variagdo nas
concentragdes no topo e na base durante o intervalo de 24 horas utilizado entre as coletas, ndo
mantendo constante as concentragdes no topo € na base, mas permitiu determinar as pressoes
osmoticas geradas pela diferenga de concentragdo entre o topo e a base do corpo de prova.
Assim como, permitiu também determinar os valores do fator de retardamento e difusdo
molecular.

O equipamento de difusdo-membrana devera ser aperfeicoado para atingir o ideal, de
ndo permitir nehuma variacdo nas concetragdes, seja usando outro tipo de bexigas para a
introdugdo das solugdes ou usando uma bomba seringa, como em Malusis et al. (2001).

Os resultados dos ensaios de caracterizagdo geotécnica permitiram avaliar o solo da Fm.
Corumbatai como um material adequado para ser usado como barreira de argila compactada
(CCL), por cumprir os requisitos exigidos por diferentes legislagdes ambientais.

O CCL manteve sua condutividade hidraulica quando percolado com as solugdes de
KCl e CuCl,H,0 nas concentragdes usadas. Portanto, como ndo ocorreram mudangas que
diminuam seu desempenho hidraulico, considera-se que ele tem compatibilidade quimica com
as solugdes, nas condigdes de execucao dos ensaios.

O GCL manteve sua condutividade hidraulica quando percolado com KCI, mas teve um

aumento de 200 vezes depois de alguns dias de percolagdo com CuCIl,H,0. O aumento da K ¢
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gerado pela destruicdo da estrutura da dupla camada elétrica pelo cation divalente (Cu®). Isto
gera davidas com respeito ao desempenho do GCL como barreira, frente a solugdes que
possam alterar a sua estrutura interna, dado que a sua espessura ¢ da ordem de 0,01 m.

O balango de massa feito mostra que na maioria dos ensaios de advecgdo e difusdo-
membrana na AM-3 s¢6 foi utilizada entre 30 a 60 % da CTC, enquanto que nos ensaios com o
GCL advecgio bem como difusio-membrana de K™ e Cu®", foi usada quase completamente a
CTC. Este comportamento provavelmente esteja relacionado a porosidade do GCL que
facilita a adsor¢do e as trocas iOnicas.

Os perfis de concentracdo, nos ensaios de difusdo-membrana na AM-3, mostram que a
CTC nio foi usada totalmente, e que provavelmente poderia atingir o valor de 50 %, como no
ensaio de advecg¢do, caso so ensaios fossem continuados por mais tempo.

Nos ensaios de advec¢io, tanto com o Cu>* como para o K no solo da Fm. Corumbatai,
os valores do R4 sdo coincidentes. Isto demostra que o solo AM-3, quando percolado com
solugdes monoidnicas com equivaléncia de cargas elétricas, tem valores de R4 semelhantes.

Foram necessarios 4 a 6 meses de execucdo nos ensaios usando corpos de prova da AM-
3 de pequena espessura e aplicando altas cargas hidraulicas nos ensaios de advecgdo que em
fun¢do disto, podem ser considerados como ensaios de meio a longo prazo.

O tempo de execugdo dos ensaios de adveccdo e difusio membrana, avaliando o GCL
com os solutos e as concentragdes usadas, ¢ menor que o tempo necessario para avaliar
amostras de pouca espessura do CCL da AM-3.

Os valores do fator de retardamento, obtidos usando os parametros do ensaio em lote
pelo método da secante, sdo sempre maiores que os obtidos nos ensaios em coluna, mas sao
um valor de referéncia para avaliar o andamento dos ensaios de advecg¢do. E também um valor

de referéncia para avaliar o andamento do ensaio difusdo-membrana (método Tlag), dado que
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se determinou tempo de execucao maior que os obtidos na literatura e permitiu verificar a
consisténcia dos estados quase-estaciondrios determinados.

O R4 obtido no ensaio em lote deve ser considerado uma referéncia quando se avalia o
potencial de um solo como barreira. Tem a vantagem de ser obtido num ensaio de poucos dias
de duracdo, quando comparado com os meses de execu¢do dos ensaios de advecgdo ou
difusdo, mas poderia estar sobrevalorizando a capacidade do solo. Para determinar o Ry com
maior exatiddo deve-se executar o ensaio de Advec¢ao ou Difusdo-membrana.

O solo AM-3 apresenta condutividade hidraulica maior que o GCL, essa desvantagem ¢
compensada quando se aumenta a espessura da camada. Isto gera um aumento da capacidade
total de adsorcdo da AM-3 em relacdo ao GCL, gerando um desempenho igual ou melhor .

Na AM-3 observa-se que durante o aumento da pressdo osmotica diminui a taxa de
chegada de soluto. Isto mostra o efeito da pressdao osmdtica impedindo o avango do soluto
pelos poros do corpo de prova.

A velocidade com que é percolada a solugdo de Cu*” no GCL influi na adsor¢io do
cation pela argila. Velocidades semelhantes no processo de percolagdo e de troca de cations
favorecendo a troca explicaria , de forma qualitativa, este fendmeno. Portanto, deve-se avaliar
os processos de sor¢do mediante sua cinética e ndo em equilibrio como ¢ feito a partir dos
dados do ensaio em lote.

O programa Pollute 6.3 mostrou-se adequado na modelagem, com algumas restrigdes.
Apresenta limitagdes quanto as condi¢des de contorno, ndo permitindo avaliar adequadamente
o ensaio de adveccdo e o ensaio de difusdo membrana com geragdo de pressdo osmética. Os
pardmetros Dy ¢ D determinados na modelagem ndo sdo unicos. Além disso, ndo permite
determinar a evolug¢ao do perfil de concentracdo num ensaio de longo prazo como € o caso

dos ensaios de difusdo-membrana.
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A difusdo efetiva do K* e do CI sdo dependentes das concentragdo no caso da amostra
AM-3 ¢ quando ndo existe adsor¢do o valor de D* aproxima-se da difusdo livre. Para o0 GCL
os valores de Dy, e D’ obtidos sio da mesma ordem de magnitude.

O solo argiloso AM-3 da Fm. Corumbatai, comparado com outros solos da regido do
estado de Sao Paulo, apresenta melhor potencial de uso como barreiras por ter condutividade
hidraulica menor e maior capacidade de sor¢do de cations.

Quando ¢ comparado o desempenho do CCL da AM-3 com o GCL, observa-se que a
combinagdo espessura ¢ porosidade do corpo de prova junto a CTC do solo mostrou melhor
desempenho que o GCL, para as condi¢des e solugdes usadas nesta pesquisa. Isto mostra que

o CCL do solo estudado tem um bom potencial de uso como barreira em aterros sanitarios.

7.1 SUGESTOES PARA PESQUISAS FUTURAS

Os ensaios de adsor¢do em lote (batch test) devem ser executados com concentragio de
solugdes maiores que a capacidade de troca de cations, para determinar adequadamente a
capacidade finita de adsor¢do das argilas. Deve-se avaliar a cinética do processo de adsorgao
no ensaio em lote, dado que o processo na barreira acontece fora do equilibrio.

Melhorar o equipamento desenvolvido de forma a manter constante as concentragdes no
topo e na base durante a execugdo do ensaio. Instrumentar e automatizar as leituras do pH, Eh
e Condutividade Elétrica, nas solugdes e no interior do corpo de prova. Isto permitira avaliar

em tempo real a evolucdo do ensaio de advecc¢do e difusdo-membrana
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Avaliar o desempenho do GCL frente a lixiviados ou efluentes industriais. A sua vez,
desenvolver tratamentos com polimeros que possam diminuir o efeito negativo das solugdes
na Condutividade Hidraulica.

Fazer simultaneamente os ensaios classicos de colunas e de difusdo-membrana de longo
prazo com solos argilosos com diferentes espessuras, para avaliar melhor os resultados de Ry
e D" obtidos. Determinar D" depois de finalizado o ensaio de adveccio, para determinar a
tortuosidade sem efeito da adsorcao.

Deveriam realizar-se ensaios de advecc¢do usando solucdes com ions diferentes, mas
mantendo a equivaléncia de cargas elétricas, para verificar o efeito deste fator no
retardamento.

Realizar ensaios onde o soluto substitua facilmente os cations trocaveis das argilas (por
exemplo azul de metileno) do solo em estudo, permitindo avaliar o desempenho quimico da
barreira associada a capacidade de troca de cations que ela possui.

Avaliar o desempenho de anteprojetos de barreiras, com diferentes arranjos com CCL e
GCL, em ensaios de advecgdo e difusdo-membrana de solutos em células em equipamentos
como os utilizados nesta pesquisa.

Desenvolver pesquisas em aterros sanitarios experimentais em diferentes regides € com
diferentes combinacdes de materiais de barreira, avaliando os projetos por desempenho,
reunindo as pesquisa que tem sido desenvolvido nos ultimos 15 anos no Brasil.

Realizar a transferéncia dos conhecimentos, métodos ¢ técnicas de avaliacdo de
materiais para barreiras de aterro sanitarios e lagoas obtidos das pesquisas que acontecem em
muitas Universidades do Brasil, aos técnicos das prefeituras e dos 6rgdos ambientais mediante

seminarios, cursos € visitas a aterros em execugao.
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