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Tiivistelma

Julkaisussa esitetddn KY2010-ohjelman hankkeen Bentoniitipuskurin kytketty
kayttaytyminen (PUSKURI) keskeisimmat tulokset.

VTT mallinsi LOT-kokeen tuloksia menestykselld ja tyon tuloksena saatiin
selked tilanneanalyysi bentoniitin THC-mallinnuksesta. Lisaksi VTT mallinsi
seka pilotti-mittakaavan kokeita ettd koko loppusijoitustilan kehitystd. VTT ja
Numerola laativat yhdessd kastumisen, diffuusion ja kationinvaihdon kytkevan
mallin, joka asennettiin kolmeen laskentaymparistodn: Numerrin, COMSOL ja
TOUGHREACT. VTT implementoi Petri Jussilan laatiman THM-mallin COM-
SOLiin. Geologian tutkimuskeskuksessa suunniteltiin bentoniittien mineralogis-
ta karakterisointia eri menetelmilld. PUSKURI-hankkeen puitteissa tehtiin
montmorilloniitista yksityiskohtainen 3D-kiderakennemalli, jonka avulla voi-
daan havainnollistaa monia bentoniitin kayttdytymiseen liittyvia prosesseja.

Jyvaskylan ylipistossa Jussilan malliin lisattiin suurten muodonmuutosten ku-
vaus siten, ettd teorian alkuperdinen rakenne voidaan sailyttad. Nain voidaan
yhdistdd suurten muodonmuutosten ns. hypoelastinen ja hyperelastinen teoria,
mika antaisi tavan siséllyttdd teoriaan myds aarelliset plastiset muodonmuutok-
set. Bentoniitin elastoplastisten ominaisuuksien mittaamiseksi hydrostaattisessa
puristuksessa kehitettiin kokeellinen menetelmd, jossa kumilla paallystettya
bentoniittindytettd puristetaan kokoon paineistetussa vesikammiossa. Laitteistoa
muokattiin edelleen siten, etté silld voidaan maarittdd vastaava kayttdytyminen
my0s yksiulotteisessa puristustilanteessa. Molemmilla menetelmilld voidaan
tutkia kompaktoitua bentoniittia seka elastisella ettd plastisella alueella. Ront-
gentomografiaan perustuvalla kokeellisella menetelmalla selvitettiin myds veden
kulkeutumista kompaktoidussa bentoniitissa. Tulokset viittaavat siihen, ettd dif-
fuusio on veden paakulkeutumismekanismi bentoniitissa.
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Abstract

In the report main results form a KYT2010 programme’s project Coupled behav-
iour of bentonite buffer (PUSKURI) are presented.

In THC modelling, Aku Itidld made and published his Master of Science The-
sis. Itala was able to successfully model the LOT-experiment. Additionally, he
also listed problems and development proposals for THC-modelling of bentonite
buffer. VTT and Numerola created in collaboration a model coupling saturation,
diffusion and cation exchange; the model was implemented and tested in Numer-
rin, COMSOL and TOUGHREACT. Petri Jussila’s PhD THM-model was im-
plemented into COMSOL to facilitate further development. At GTK, the miner-
alogical characterisation of bentonite was planned.

The previous THM model (Jussila’s model) including only small defor-
mations was successfully generalized to finite deformations in way at least for-
mally preserving the original formalism. It appears that the theory allows also a
possibility to include finite plastic deformations in the theory. In order to meas-
ure the relevant mechanical properties of compacted bentonite, two different
experiments, namely hydrostatic compression experiment and one-dimensional
compression experiment were designed. In the hydrostatic compression experi-
ment, a cylindrical sample of compacted bentonite covered with liquid rubber
coating is placed in the sample chamber equipped with a piston. The same de-
vice was also used in one-dimensional compression experiment. X-ray mi-
crotomographic techniques were used in order to study the basic mechanisms of
water transport in bentonite. The preliminary results indicate that in the present
experimental set-up, water transport is dominated by a dispersive mechanism
such as diffusion of vapour in gas phase or diffusion of water in solid phase.



Alkusanat

Kiinnostus bentoniittipuskurin mallinnukseen on ollut kasvussa viime vuosina
sekd muualla maailmassa ettd Suomessa. Alalle on tullut useita uusia nuoria
tutkijoita, jotka ovat lahes poikkeuksetta olleet joko juuri maisteritason tutkin-
non suorittaneita tai sitten he ovat tehneet opinnaytetyonsa erilaisissa bentoniit-
tihankkeissa. Useimmilla heista on nyt kdynnissa jatko-opinnot.

KYT2010-ohjelmassa on ollut k&dynnissa joukko bentoniittiaiheisia hankkeita,
joista laajin on ollut VTT:n, Jyvaskylan yliopiston ja Numerola Oy:n yhteishan-
ke Bentoniitipuskurin kytketty kayttaytyminen (PUSKURI), jota edelsivat mm.
hankkeet: Reaktiivinen kulkeutumismallinnus loppusijoitusolosuhteissa (REKU,
VTT, 2006); Lahialueen termo-hydro-kemiallinen mallinnus (LAHI-THC, VTT,
2007-2008), Bentoniittipuskurin kemiallinen jaakausieroosio (GLASE, VTT,
2008) ja Bentoniittipuskurin toimintakyvyn mallinnus ja simulointi (Jyvaskylan
ylipisto, 2007-2008).

PUSKURIin on osallistunut liséksi GTK ja Aalto-yliopisto. PUSKURI-
hankkeen projektipaallikkona on toiminut Kari Rasilainen (VTT), ja tieteellises-
td koordinoinnista on vastannut Markus Olin (VTT). Jyvaskylan yliopiston
osuudesta on vastuussa ollut Markku Kataja, Numerola Oy:n osuudesta on vas-
tannut Antti Niemistd, GTK:n osuudesta Lasse Ahonen ja Aalto-yliopiston
osuudesta Rolf Stenberg.

PUSKURI-hankkeessa on puhtaasti tieteellis-teknisten tavoitteiden lisaksi ta-
voitteena ollut laatia tutkimussuunnitelma bentoniitin tutkimisesta lahivuosina.
Suunnitelman laatimiseen ovat osallistuneet PUSKURI-hankkeen osapuolten
lisdksi Emmi Myllykyla ja Merja Tanhua-Tyrkk6 (montmorilloniitin liukenemi-
nen), Pirkko Holtta (kolloidit) ja Merja Itdvaara (mikrobit). Laadittu suunnitelma
raportoidaan erillisend englanninkielisena raporttina.
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Symboliluettelo

adsorptiofunktio

alaindeksi: kuiva bentoniitti (b), bentoniittiin sidottu vesi (bw),
vapaa vesi (fw) tai ilma (fa)
alkuaineen i kokonaispitoisuus
bentoniitin paisumisfunktio

biologiset ilmit (biological)

D:n elastinen osa

D:n plastinen osa
deformaatiogradientti

deviatorinen jannitystensori
deviatorinen jannitystensori
diffuusiokerroin kaasulle

dynaaminen viskositeetti

efektiivinen jannitys

efektiivinen plastinen muodonmuutos

elastinen tensori
entropian tuotto
faasin k ominaislampodkapasiteetti vakiopaineessa,

faasin k ominaislampodkapasiteetti vakiotilavuudessa
faasin k € {s,1,v, a} tiheys
faasin k lammonjohtuvuus
geometrinen tekija
huokoisuus

huokoisuus
huokosdiffuusiokerroin
hdyryn osuus kaasufaasista
hdyryn paine

ilman tiheys

jannitystensori

kaasun permeabiliteetti

kaasun viskositeetti

kalsiumin pitoisuus sidotussa vedessa



e

COMSOL

FLAC-3D

Numerrin

TOUGHREACT
Po

A

M

D
f
Oy
CNax
Cn

a+

Pt
¢

kalsiumin pitoisuus vapaassa vedessa
kationin i ekvivalenttiosuus
kationinvaihtokapasiteetti
kationvaihtopintapaikka

kemiallinen reaktionopeus eteenpdin
kemiallinen reaktionopeus taaksepéin
kemiallisen reaktion nettonopeus
kemialliset (chemical) prosessit ja reaktiot

kokeessa mitattava kokonaismuodonmuutosnopeus

komponentin i tilavuusosuus bentoniitissa
koordinaatiston metrinen tensori

koordinaatti deformoitumattomassa alkugeometriassa

koordinaatti deformoituneessa geometriassa
kovariantti aikaderivaatta

kuivan bentoniitin ominaistiheys (2 760 kg m™)
kyllastymisaste

kyllastyneen bentoniitin permeabiliteetti,
latentti [Bmpd hoyrystymiselle
leikkausmoduuli

[ammaonsiirron prosessit (thermal)

lampdotila

maksimaalinen tilavuusrajoitettu paisumispaine
mallinnusohjelmisto

mallinnusohjelmisto

mallinnusohjelmisto

mallinnusohjelmisto

materiaaliparametri, van Genuchten
materiaaliparametri, van Genuchten
mekaaniset prosessit ja ilmidt (mechanical)
muodonmuutostensori

myd&tofunktio

myd&tojannitys

natriumin pitoisuus sidotussa vedessa
natriumin pitoisuus vapaassa vedessa

nesteen tiheys
nesteiden ja kaasujen tilavuusosuus: huokoisuus



v(x',t) nopeuskentta

C oikeanpuoleinen Cauchy-Green -tensori

C ominaiskapasiteetti

p paine

Py painekokeen avulla méaéritelty myotéjannitys

g painovoiman kiihtyvyysvektori

a parametri, von Mises -mallissa

k parametri, von Mises -mallissa

Ks permeabiliteetti

Ds pintadiffuusiokerroin

S Piola-Kirchhoff -jannitystensori

LOT pitkaaikaiskoe Ruotsissa, Long Term Test of Buffer Material
A plastinen kerroin

H plastinen moduuli

v Poissonin suhde

Y puristuma

To referenssilampdtila

K selektiivisyysvakio kationinvaihdolle

u siirtymavektori

| stoikiometrinen ionivahvuus

K suhteellinen permeabiliteetti

K¢ systeemin siséinen parametri

€” systeemin siséinen parametri
THC termo-hydro-kemiallinen
THM termo-hydro-mekaaninen

Sv tilavuusosuus hoyrylle

Sa tilavuusosuus ilmalle

Ss tilavuusosuus kiintoaineelle

g tilavuusosuus vedelle

X vapaan ja kokonaisveden tilavuusosuuksien suhde
o varastotekija

V2 varauksen Z omaavan ionin aktiivisuuskerroin
O, veden haihtumisnopeus

ki veden permeabiliteetti

X veden saturaatio

Pw veden tiheys; seka etta vapaan etta sidotun (= 1 000 kg m),

vaikka sidotun veden tiheys voikin olla tata suurempi
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H

CVFEM

FEM

veden viskositeetti

veden viskositeetti,

virtausilmiot (hydraulic)

voluumielementtimenetelmé&, Control Volume Finite Element

Method
aarellisten elementtien menetelméa, Finite Element Method
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1. Johdanto

Kéytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituksen turvallisuuden arviointi riippuu
olennaisesti kuparikapselia suojaavan bentoniittipuskurin kéayttaytymisen ym-
martdmisestd. Kuparikapselin eliniké saatelee suoraan kapseliin loppusijoitettu-
jen radionuklidien vapautumisen alkamista. Kuparikapselin mahdollisen vaurion
jalkeen bentoniittipuskuri voi toimia kulkeutumista rajoittavana tekijana, mutta
samalla bentoniittipuskuri voi osallistua kolloidien muodostumiseen.

Bentoniittipuskurin toiminta maaraytyy osittain jo asennuksen jalkeisessa ti-
lanteessa, jossa puskuri alkaa vettya ja tayttdd mahdolliset asennusraot. Asennus-
ta seuraavia ajanjaksoja ovat jarjestyksessa mm. (1) osittain kyllastynyt termi-
nen, (2) kyllastynyt terminen, (3) pitkakestoinen vuorovaikutus pohjaveden
kanssa, (4) jadkausi, (5) kemiallinen jadkausieroosio sulamisvaiheessa. Termi-
nen viittaa siihen noin 10 000 vuoden ajanjaksoon loppusijoituksen jalkeen,
jolloin kaytetyn polttoaineen lammontuotto on merkittavaa.

Suomessa on selked kansallinen tarve bentoniitin kytketyn kayttaytymisen en-
tistd parempaan ymmartamiseen. PUSKURI-hankkeessa on jatkettu ja laajennet-
tu KYT2010:n piirissa vuonna 2009 aloitettua tiiviistd koordinoitua yhteistyota.
Sen puitteissa on saavutettu huomattavaa edistystad sekd yleisen THM'- etta
THC?-mallinnuksen kehittdmisessé ettd esimerkiksi bentoniitin reologisten omi-
naisuuksien ja siind tapahtuvien kulkeutumisilmididen réntgenmikrotomografi-
aan perustuvien uusien kokeellisten tutkimus-menetelmien kehittdmisessa.

Julkaisun luvussa kaksi luodaan lyhyt yleiskatsaus bentoniitin ominaisuuksiin
ja kayttaytymiseen. Luvussa kolme esitelladan PUSKURI-hankkeen tavoitteet ja
luvussa nelja kasitelladn melko perusteellisesti saavutettuja tuloksia.

! Thermo-Hydro-Mechanical
% Thermo-Hydro-Chemical
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2. Bentoniitin rakenne, ominaisuudet ja
kayttaytyminen

KBS-3-tyyppisessa kaytetyn polttoaineen loppusijoitusratkaisussa bentoniit-
tisavea kaytetddn eristimaan tai puskuroimaan kuparikapseli ja kalliopera toisis-
taan (kuva 1). Kuparikapselit laitetaan loppusijoitusreikiin, joiden taytteeksi
tulee noin 23-24 tonnia tdysin kuivaa bentoniittia ja noin 6,5 tonnia vettd. Ben-
toniitin tayttdma osuus sijoitusreidn tilavuudesta on noin 14—-15 m?, josta asen-
nusvaiheessa jaa vajaaksi noin 2,5 m*, jonka verran vetté kalliosta ja tunnelinayt-
teestd taytyy siirtya bentoniittin, jotta se on taysin kyllastynytta. Bentoniittia tai
vastaavaa materiaalia kdytetdaan myds loppusijoitustunnelin taytteessa.

Bentoniittipuskurille asetettuja vaatimuksia, bentoniitin rakennetta ja bentonii-
tille tapahtuvia prosesseja kuvataan kutakin tassa luvussa omissa kappaleissaan.
Aihepiiri on laaja, joten esitetty kuvaus on lyhyt.

Cladding tube Spent nuclear fuel Bentonite clay Surface portion of final repository

Bentonite: 1 s00m
1. Swelling clay

2. No advection ==
3. Mechanical protection
4.

Transport by diffusion

Fuel pellet of Copper canister Crystalline Underground portion of
uranium dioxide with cast iron insert bedrock final repository

Kuva 1. KBS-3-tyyppisen kaytetyn ydinpolttoaineen periaatekuvaus ja bentoniitin tehtavéat
siind (muokattu; SKB 2006b).
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2. Bentoniitin rakenne, ominaisuudet ja kayttaytyminen

2.1 Bentoniittipuskurin tekniset vaatimukset ja
toimintakykytavoitteet kaytetyn polttoaineen
loppusijoituksessa

Bentoniittipuskurin paatehtavat ja niita vastaavat prosessiluokat ovat:

0 veden virtauksen minimointi kuparikapselin ymparistdssa (hydrauliset pro-
sessit, H): alhainen vedenjohtavuus puskurissa

0 suotuisan kemiallisen ympariston yllapito (kemialliset, C, ja termiset, T, pro-
sessit)

0 vedessad tapahtuvan aineensiirron (esim. radionuklidien vapautuminen) vii-
vastaminen tai rajoittaminen (CH): aineen siirto vain diffuusiolla

0 kuparikapseliin kohdistuvan mekaanisen kuorman rajoittaminen (mekaaniset
prosessit, M): paisunta(paine) ja elasto-plastiset ominaisuudet

0 véhaista suuremman mikrobiologisen toiminnan rajoittaminen (B).

Bentoniitin kokeellinen tutkimus ja mallinnus ovat perinteisesti kulkeneet luoki-
tuksen THM tai THC mukaan, mutta nyt ollaan menossa kohti THMC(B)-
tyyppista toimintaa, missd B on vield suluissa, koska ty6té biologisten prosessien
tutkimiseksi bentoniitissa on tehty toistaiseksi vield vahan.

2.1.1 Puskurin tehtavat

Bentoniittipuskurin tehtavana kaytetyn polttoaineen loppusijoitustilassa on eris-
taa ja suojata kuparikapseli, jonka sisalle kaytetty polttoaine on sijoitettu. Kupa-
rikapselia voi uhata mekaaninen vaurioituminen esim. maanjaristysten lau-
kaisemien kalliosiirrosten yhteydessd, jolloin puskurin tehtdvana on vaimentaa
mekaanista rasitusta. Kuparikapseli voi myds korrodoitua, jos sen pinnalle péa-
see erilaisia korroosiota aiheuttavia yhdisteitd. Niinpd bentoniittipuskurin yksi
tarkeimpid tehtavid on estdd pohjaveden virtaus ja sitd my6ta advektio, joka voi-
si tehokkaasti kuljettaa erilaisia korrodoivia yhdisteitd. Bentoniittipuskurin teh-
tava on myds viivastyttaa radionuklidien mahdollista vapautumista kuparikapse-
lista muualle loppusijoitustilaan.

Asennusvaiheen jalkeen kuparikapselissa olevan kédytetyn polttoaineen lam-
montuotto on melko suurta, vastaten lahes sahkokiukaan keskimaaraista tehon-
tuottoa, joten lAmpda on johdettava kallioperaan, jotta kapselin pintalampétila ei
nousisi liikaa (yli 100 °C). Bentoniitin lammonjohtavuuden on siis oltava myos

14



2. Bentoniitin rakenne, ominaisuudet ja kayttaytyminen

osittain kyllastyneena riittdvan suuri, jotta lampotilaehto tayttyy kaikissa olosuh-
teissa ja kaikkina aikoina.

Taysin kyllastyneess ja riittavan tihedssa bentoniitissa (> n. 1 000 kg/m®) ai-
neensiirto tapahtuu vain diffuusiolla, joka bentoniitin tapauksessa on tehokkaasti
kytketty vuorovaikutukseen bentoniitin rakenteellisten pintojen kanssa: ka-
tioninvaihto, pintadiffuusio, anioniekskluusio ja paatypaikkojen pintakomplek-
saatio ovat esimerkkeja kytkennan laajasta vaikutuksesta.

Mikrobit voivat elad monenlaisissa olosuhteissa ja tuottaa haitallisia yhdistei-
t4, joista esimerkkind on sulfaatin pelkistyminen kuparin korroosiota aiheutta-
vaksi sulfidiksi. Mikrobitoimintaa kannattaa siis rajoittaa ja tahan on pyritty
asettamalla vaatimus bentoniitin  paisuntapaineesta (eli kuivatiheydestd)
korkealle.

2.1.2 Puskurille asetettuja ehtoja

Tayttadkseen edella esitetyt vaatimukset

0 puskurin veden johtavuuden tulee olla riittdvan alhainen advektion
estamiseksi

O paisuntapaineen pitaa olla riittava, jotta sijoitusreika on tiukka ja silla on
kyky tiivistya itsekseen; liséksi talla pyritadn takaamaan mikrobitoimin-
nan vahaisyys ja estaimaén kuparikapselin vajoaminen sijoitusreidn poh-
jalle

O riittdvan pieni huokoskoko, jotta radionuklidit eivat voi kulkeutua
kolloideina

0 kyky antaa riittdva mekaaninen suoja kuparikapselille pienia kalliosiir-
roksia vastaan

o0 olla riittdvan hyva lammonjohde

O paisuntapaineen pitaa kehittya riittdvan nopeasti.

Jotta yll& esitetyt ehdot tayttyisivét, niin esim. Posiva Oy kéyttdd seuraavia
suunnitteluperusteita (Posiva TKS-2009):

o montmorillonitiin osuus bentoniitissa tulee olla vahintaan 75 %

o tdysin kyllastyneen bentoniiitin tiheys tulee olla suurempi kuin
1950 kg/m® mutta alle 2 050 kg/m?

0 puskurin tulee olla niin taipuisa, ettd se vaimentaa alle 100 mm:n leik-
kaustyyppisen kalliosiirtyman vaikutusta riittavasti

0 koko loppusijoitustila tulee suunnitella niin, ettei lampétila puskurissa
ylitd 100 °C.
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2.2 Bentoniitin rakenne ja ominaisuudet

Bentoniitti madritelladn mineraalikoostumuksensa perusteella padasiallisesti
smektiittimineraaleista muodostuvaksi ainekseksi (Neuendorf ym. 2005). Ben-
toniittiesiintymat syntyvét yleensé vulkaanisen tuhkan sedimentoituessa ja muut-
tuessa merivesiolosuhteissa, joten eri esiintymissa kemiallinen koostumus (esim.
rauta- ja magnesiumpitoisuus) voi olla erilainen riippuen mm. alkuperéisen tuli-
vuoriaineksen koostumuksesta. Bentoniitin nimi tulee Wyomingin alueelta, jossa
sijaitsevat muodostumat ovat laajasti tuotantokéayttssa. Bentoniittitutkimuksessa
kaytetyn tuotemerkin "MX-80’ voitaneen katsoa viittaavan yleisesti natrium-
muotoiseen Wyomingin bentoniittiin. Bentoniittiaines on louhittavissa esiinty-
missé hyvinkin kovaa ja kiintedd, vaikka sen luonnollinen vesipitoisuus on jopa
30 %:n suuruusluokkaa. Louhittu bentoniitti murskataan ja kuivataan, minka
jalkeen siitd valmistetaan kayttotarkoituksen mukaisesti tuotteita. Seulomalla
erilleen halutut raeluokat saadaan granulista bentoniittia ja pulverituotteita saa-
daan eriasteisesti jauhattamalla. Kéyttotarkoituksesta riippuen bentoniitti voi-
daan esimerkiksi aktivoida antamalla sen reagoida NaCOgz:n kanssa, jolloin saa-
daan Na-bentoniittia.

Bentoniitin padmineraali on montmorilloniitti, joka kuuluu laajempaan smek-
tiittien paisuvahilaisten mineraalien ryhméan. Mineraalin erikoisominaisuuksia
ovat rakenteessa olevien Na- ja/tai Ca- kationien vaihtuvuus ymparistonsa kans-
sa sekd mineraalihilan kyky sitoa vaihteleva méaara vetta ja paisua sen vaikutuk-
sesta. Molemmat ominaisuudet liittyvét yleisesti smektiittiryhméan mineraaleihin
mutta ovat erityisen selvasti havaittavat montmorilloniitilla.

Bentoniitissa on liséksi yleensa vaihteleva maard sivumineraaleja. Sivumine-
raalien kokonaisméaara on suuruusluokkaa 15-30 %, josta valtaosa on tyypilli-
sesti kemiallisesti suhteellisen inerttejé silikaattimineraaleja, kvartsia ja maasél-
pia. Bentoniitin kohonnut rautapitoisuus ilmenee esim. hematiitin, magnetiitin
jaltai gotiitin esiintymisend sivumineraaleissa, ja rikin lasnéaolo puolestaan lahin-
na pyriitin esiintymisend. Rikkia voi olla myos sulfaattimineraaleina, lahinna
Kipsina ja baryyttina. Karbonaatit (kalsiitti, dolomiitti, sideriitti) ovat myds ben-
toniiteissa yleisesti tavattuja sivumineraaleja.

Paitsi, ettd bentoniitin sivumineraalit voivat olla hyvin merkittavia loppusijoi-
tuksen lahialueen geokemian (mm. Eh ja pH) kannalta, kertovat ne myds ben-
toniittimuodostuman synty- ja kehityshistoriasta. Rapautumista hyvin kestavat
silikaatit voivat olla alkuperdisid, lahes muuttumattomia vulkaanisia mineraali-
partikkeleita, mihin voi viitata myds niiden tyypillisesti smektiittiainesta selvasti
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suurempi partikkelikoko. Korkea Fe-Mg-mineraalien maara viittaa suhteellisen
emaksisesta vulkaanisesta aineksesta syntyneeseen bentoniittiin. Karbonaatti- ja
sulfaattimineraali saattavat puolestaan olla autigeenisia meren pohjaan sedimen-
toituneen bentoniitin mineraaleja, kun taas kaoliini voi viitata esiintyman myo-
hempééan mantereelliseen muuttumiseen.

2.2.1 Montmorilloniitin kidekemia

Montmorilloniitti on yksi jasen paisuvahilaisten savimineraalien — smektiittien —
ryhmassd, johon kuuluvat myés mm. nontroniitti, saponiitti, hektoriitti, saupo-
niitti, beidelliitti ja volkonskoaiitti. Montmorilloniitin kemiallinen kaava on ylei-
sessd muodossa:

MXMgXAlz,XSMOm(OH )2 'nHzo (1)

missa vaihtuva komponentti M koostuu suurimmaksi osaksi kationeista Na* tai
(0,5-)Ca*" (maarat varausekvivalentteina), mutta olosuhteista riippuen myds K*
ja (0,5-)Mg?®* kationeista. Vaihtuvan kationin ekvivalenttimaara riippuu alumii-
nia korvaavan magnesiumin maarastd, joka yleensé on suuruusluokkaa x ~ 0.33.
Monet smektiittiryhman mineraalit sisaltavat myods kahden ja kolmenarvoista
rautaa (erit. nontroniitti, saponiitti). Rautaa on pienind maarina myos montmoril-
loniitissa. Veden maara kuivassa montmorilloniitissa on noin 8-10 % (painosta,
105 °C poistuva vesi), eli n=2.

2.2.2 Montmorilloniitin kiderakennemalli

Kuten kaikissa silikaattimineraaleissa, perusrakenneyksikkona verkkosilikaateis-
sakin on neljan hapen tetraedrisesti ymparéima piiatomi. Pii-happi-tetraedrit
ovat Kiinnittyneet happiatomien vélityksellda kaksiulotteiseksi verkoksi, jossa
yksittainen “silma” muodostuu kuudesta tetraedrista (kuva 2). Smektiittien ra-
kenteessa kaksi tallaista verkkoa on asettunut vastakkain siten, etta tetraedriver-
kossa vapaaksi jadneet happiatomit osoittavat toisiaan kohti, mutta eivat kuiten-
kaan ole kohdakkain. Verkkoja liittavét toisiinsa niiden véliin sijoittuneet alu-
miini- ja/tai magnesium-atomit, joilla kullakin on kuusi happiatomia lahimpéna
ymparistonaan (kuva 3). Kunkin happioktaedrin kuudesta happiatomista nelja on
tetraedriverkon vapaaksi jadneitd happiatomeja (tetraedrin “kérkia”), joiden li-
sdksi rakenteeseen liittyy kaksi "oktaedrista” hydroksyyli-happea (OH"), jotka
eivat muodosta sidosta piiatomien kanssa, mutta sijaitsevat samassa tasossa kuin
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pii-happitetraedrien kérjet. Rakenteen geometria esitetaan usein tetraedri- (T) ja
oktaedri- (O) monikulmioiden avulla (TOT).
b

Kuva 2. Verkkosilikaattien perusyksikkd: 1) pii-happi-tetraedri (a—b-akselien tasosta kat-
sottuna); 2) tetraedriverkko c-akselin suunnasta katsottuna. Ylemman (paalle tulevan) pii-
happiverkon Si-atomit havainnollistavat verkkojen keskinaista siityméaéa (Aa = -1,867 A).

b

Kuva 3. Tetraedriverkkojen oktaedrinen liittyma: 1) Vasemmassa yldkulmassa neljasta
tetraedrin kéarjesta ja kahdesta OH-ryhmasta kationin (Al, Mg) ympérille muodostuva 6-
koordinaatio (oktaedri); 2) oktaedriverkko c-akselin suunnasta katsottuna. Rakenteen
dioktaedrisuus ilmenee siten, ettd joka kolmas oktaedrinen paikka on tyhja.

Kiteisen aineen rakennetta kuvataan kasitteen ’alkeiskoppi’ (unit cell) avulla,
joka on pienin rakenteen taysin maaritteleva yksikkd (kuva 4). Montmorilloniitin
jatkuvan jaksollisen rakenteen méérittelevéan alkeiskopin voidaan katsoa koostu-
van 36:sta kiintealla hilapaikalla sijaitsevasta atomista/molekyylista (taulukko 1)
ja ndiden muodostaman kerroksen valisesta tilasta, jossa sijaitsee vaihtuva katio-
ni ja vesimolekyyleja. Kemiallisena kaavana alkeiskopin verkkosilikaattikerros
vastaa siten edelld esitettya kemiallista kaavaa kerrottuna kahdella. Kerroksella
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on negatiivinen varaus, jonka kerrosten valilla sijaitseva vesimolekyylien kanssa
esiintyva vaihtuva kationi tasapainottaa:

(Al Mgy ), SigOz (OH )" @)

Montmorilloniitin alkeiskoppi koostuu mineralogisen c-akselin suunnassa nel-
jasta happiatomikerroksesta, jotka yhdessa muodostavat paallekkdin ladotun
TOT-geometrian. Verkkosilikaateille tyypillisesti rakenne ei siten ole jatkuva,
vaan koostuu paallekkéin ladotuista levyistd, jotka smektiittien tapauksessa ovat
levyjen valiin asettuneiden kationien ja vesimolekyylien elektrostaattisesti yh-
teen liimaamia (kuva 4). Kuvaan 4 on hahmoteltu alkeiskoppia kuvaava vi-
nosarmio, joka késittdd kiintedn kiderakennejakson liséksi kerrosten valiin jaa-
van tilan, jossa vaihtuvat kationit ja vesimolekyylit sijaitsevat. Kuvan rakenne
perustuu yksinkertaistettuun geometriaan, jossa tetraedrit muodostuvat toisiaan
sivuavista 2,8 &ngstromin (2,8 A = 0,28 nm) l4pimittaisista happi-ioneista, jol-
loin yhden TOT-kerroksen paksuudeksi tulee 11,2 A. Kuvassa 4 levyjen valiin
jatetty tila on korkeudeltaan 3,8 A, johon on sijoitettu 4 vesimolekyylia ja Na*-
ioni (ionisade 0,97 A). Todellisuudessa noin kaksi alkeiskoppia kolmesta sisaltaa
kationin. Nelja vesimolekyylia alkeiskoppia kohti on likimain kuivan montmo-
rilloniitin vesipitoisuus.

Kuva 4. Montmorilloniitin kiderakenne ja alkeiskoppi. Alkeiskopin mitoiksi saadaan hapen
ionisateesta (1,4 A) a=5,6 A, b =9,7 A. Alkeiskopin korkeudeksi on oletettu 15 A, jolloin
kerrosten vélisen tyhjan tilan korkeudeksi tulee 3,8 A.

Vaikkakin montmorilloniitin symmetria kunkin pééllekkéisen verkon tasolla on
heksagoninen (kuusikulmainen), on todellinen kolmiulotteinen symmetria kui-
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tenkin monokliininen (vinosérmio, jossa yksi kulma, P, ei ole suora), koska tet-
raedriverkkojen valilla on kationien oktaedrisesta koordinaatiosta johtuva sivut-
tainen siirtyma. Toisin kuin useissa korkeammissa lampdtiloissa syntyneissé
silikaattimineraaleissa, on montmorilloniitin tetraedrisesti koordinoituneena
atomina lahes pelkastaan pii. Alumiini, joka ioniséteensé puolesta voi korkeam-
missa lampotiloissa korvata piitd, on montmorilloniitissa lahes pelkastaan okta-
edrisella paikalla. Montmorilloniitti on dioktaedrinen verkkosilikaatti, mika tar-
koittaa ettd 2/3:een rakenteessa olevista oktaedrista koloista sijoittuu kationi
(AI**, Mg®"), ja joka kolmas oktaedrinen paikka on tyhja (kuva 3). Magnesiumin
korvatessa alumiinia syntyy rakenteeseen negatiivinen sahkdinen varausylimaa-
ra. Verkkosilikaattirakenteissa yleisesti varausylimaaraa voi syntya oktaedrisissa
paikoissa tapahtuvan ionien korvautumisen lisdksi myds tetraedrisissa paikoissa:
osassa pii-happi-tetraedreja piita (Si**) voi korvata alumiini (AI**). Levyjen va-
liin sijoittuvat kationit tasapainottavat syntyvan negatiivisen kerrosvarauksen.
Montmorilloniitissa tetraedrisena kationina on lahes pelkastaan Si**.

Monilla verkkosilikaateilla on edelld kuvattu kahdesta tetraedrikerroksesta ja
niitd yhdistavastd oktaedrikerroksesta muodostuva kolmikerrosrakenne, jossa
mineraalien huomattavatkin fysikaalisten omaisuuksien erot syntyvat primaari-
sesti ionien korvautumisista ja kationipaikkojen tayttymisasteesta. Montmoril-
loniitin kanssa Kiderakenteeltaan analogisia ovat mm. Kiteisten kivien primaari-
mineraaleina esiintyvat muskoviitti ja biotiitti, joissa korkeahko syntylampdétila
mahdollistaa kationien korvautumista myds tetraedrisissa paikoissa (AI** =>
25 % Si**-paikoista), ja korkea kerrosvaraus (-2 alkeisvarausta/36 atomia) tasa-
painottuu verkkojen valiin Kiintedsti — kovalenttisella sidoksella — Kiinnittyvén
kaliumin (K*) valityksella. Kiilteista muskoviitti (K-Al-kiille) on montmoril-
loniitin tavoin dioktaedrinen, kun taas flogopiitti on trioktaedrinen K-Mg-kiille.
Iliitti on kidekemiallisesti montmorilloniitin ja muskoviitin véalimaastoon sijoit-
tuva yleisesti tavattava savimineraali ja tyypillisesti myds muskoviitin rapautu-
mistuote. Illiitissa on yleensa tetraedrista alumiinia, mutta vahemman kuin mus-
koviitissa. Toisaalta dioktaedrisen alumiinin korvautuminen muilla kationeilla
(Mg, Fe, Mn) aiheuttaa kuitenkin kerrosvarauksen, joka on suuruudeltaan mus-
koviitin ja montmorilloniitin valimaastossa. Koska illiittia syntyy tyypillisesti
happamahkossa rapautumisympéristdssa, kerrosvarausta kompensoi kaliumin
lisdksi hydratoitunut protoni (HsO") ja kerrosten vilissd esiintyy myos vesimo-
lekyyleja ("hydrokiille™). Illiitin Kiilteitd alempi kerrosvaraus heikentaa kationi-
en kovalenttista (elektroniparin vélittdmaa) sitoutumista kerrosvaliin, joten illii-
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tilla on tyypillisesti kationin vaihtokapasiteettia, joskin vahemman kuin smektii-
teilla.

Smektiittien ja erityisesti montmorilloniitin erityisominaisuuksiin vaikuttavat
merkittavasti verkkosilikaattikerrosten liittyminen toisiinsa ja kerrosten valisen
tilan ominaisuudet. Montmorilloniitin kerrosvaraus on suuruusluokaltaan 0,5-1
alkeisvarausta/36 atomia, ja se syntyy lahes pelkéstdan kaksiarvoisen kationin
korvatessa alumiinia dioktaedrisessa paikassa. Kerrosten vélista varausta tasa-
painottava Kkationi sitoutuu rakenteeseen elektrostaattisesti ja on ymparistonsa
kanssa helposti vaihtuva.

Montmorilloniitin kiderakennemalli

Kiderakenne, kemiallinen koostumus ja niiden yhdessd muodostamat siséiset lainalaisuudet maarit-
televat mineraaliaineksen fysikaalis-kemiallisen kayttaytymisen. Savimineraalien kiderakenteet ovat
jo pitkdan olleet tunnettuja yleisella tasolla ja ne I6ytyvat alan kirjallisuudesta. Menetelmien kehitty-
essa lisatietoa on saatu eri hilapaikkojen tayttymisesta, vakansseista ja toisiaan korvaavien ionien
jarjestys-epéajarjestysilmiosta. Viani et al. (2002) esittivat epéjarjestysilmididen tarkastelun lisaksi
yksityiskohtaisen montmorilloniitin kiderakennemallin, jossa annetaan myds Rietveld-menetelmalla
tarkennetut atomien paikkakoordinaatit. Kyseinen rakennemalli on katsottavissa kolmiulotteisena
American Mineralogist'in kiderakennetietokannan kautta.

Kuvissa 2—4 esitetty kolmiulotteinen montmorilloniitin kiderakennemalli on tehty téssé tydssa mont-
morilloniitin  fysikaaliskemiallisen kayttaytymisen konseptualisoinnin apuvélineeksi. Rakenteen
atomien koordinaatit on laskettu yleisen geometrian perusteella (taulukko 1), ja ne ovat yhdenmu-
kaiset Vianin ym. (2002) esittdmien kanssa. Yleisesti ottaen kiderakenteiden visualisoinnissa kayte-
téan kolmea atomien suhteen erilaista konseptualisointia. Muun muassa edell& mainittu American
Mineralogist'in tietokannan® esitystapa kuvaa atomien koot olettaen ne varauksettomiksi, jolloin
esimerkiksi happiatomi on hieman pienempi kuin piiatomi. Liséksi selkeyden vuoksi atomien elekt-
roniverhoja ei kuvata toisiaan kohtaaviksi, vaan niiden vélille on merkitty sidosta kuvaava "tanko”.
Toinen, ja hyvin perinteinen tapa esittda silikaattien kiderakenteet on kuvata itse atomien sijasta
niiden keskinaisen sijainnin muodostama geometrinen kuvio: tetraedri, jonka nurkkapisteet kuvaa-
vat happiatomien sijaintia keskipisteesséa olevan piiatomin ymparilla ja saannéllinen oktaedri, jonka
kuusi nurkkaa kuvaavat kukin yhta lahelld keskusatomia sijaitsevia happiatomeja. Silikaattien kide-
rakennetutkimuksen pioneeri, Linus Pauling kaytti periaatetta, ettéd atomien kokona kéaytettiin niiden
ionimuotoisen elektronipilven vaikutussadettd. Empiiristen tulosten pohjalta Pauling (1929) laati
kidekemialliset rakenneséanndt, joiden perusteella kiderakenteet ja eri ionien koordinaatioluvut ja
mahdolliset sijaintipaikat mineraalikiteissé on helppo ymmartad. Tama esitystavan voidaan katsoa
olevan l&hinné realistista, joskaan silikaattimineraalit eivat ole tarkkaan ottaen ole ionikiteita, vaan
niiden sidoksissa on huomattavasti kovalenttisuutta (elektroniverhot "uppoavat” osin toisiinsa).

Kuva 5. Taustatietoa kuvia varten.

® http://rruff.geo.arizona.edu/AMS/result.php?mineral=montmorillonite
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2.2.3 Montmorilloniitin teoreettiset ominaisuudet

Edella esitetystd montmorilloniitin alkeiskopin sisallésta voidaan laskea teoreet-
tinen arvo mm. montmorilloniitin tiheydelle, mineraalin sisdiselle huokoisuudel-
le ja ionivaihtokapasiteetille. Alkeiskoppi koostuu kiinteiden hilapaikkojen osal-
ta 20 happiatomista, 4 hydroksyylimolekyylistd, 8 piiatomista ja yhteensé neljas-
t4 alumiini-magnesiumatomista (taulukko 2). Taman lisdksi oletetaan alkeisko-
pin kerrosten valisessa tilassa olevan 4 vesimolekyylia ja 0,67 vaihtuvaa Na*-
ionia (kuva 4). Rakenteen teoreettinen mitta maaraytyy hapen ionisateestd
(2,8 A) olettaen elektroniverhot palloiksi, jotka tetraedrissa sivuavat toisiaan.
Geometrisella tarkastelulla nahdaan, ettd alkeiskopin akselit ovat: a = 5,6 A ja b
= a-3¥2 = 9,7 A. Yhden TOT-kerroksen teoreettinen paksuus on vastaavasti
11,2 A. Todellisen montmorilloniitin réntgendiffraktometrisesti maaritetyt hila-
parametrit ovat jonkin verran pienemmét (Viani et al. 2002): a = 5,18 A; b =
8.98 A; ¢ =15 A. Alkeiskopin tilavuuksiksi saadaan edelld mainituista paramet-
reista; Vieor = 815 A% Vyiani = 698 AS. Teoreettisten ja mitattujen hilaparametrien
ero selittyy padosin sill, ettd silikaattien osin kovalenttisissa atomien valisissa
sidoksissa elektronipilvet yhtyvét osittain.

Atomimassoista ja alkeiskopin teoreettisesta tilavuudesta saadaan muunnos-
kertoimella (Na ~ 6,02-10%) montmorilloniitille teoreettinen tiheys 1 640 kg/m?®.
Vianin et al. (2002) maarittamalla alkeiskopin tilavuudella tiheydeksi tulee n.
1900 kg/m®, jos kédytetdan samaa ainemaaraa. Kaavan 1 mukaisen montmoril-
loniitin (x = 0,33, n = 2) kemiallinen koostumus oksidiprosentteina on esitetty
taulukossa 1. Vaihtuvan kationin (Na*) maara kemiallisesta kaavasta laskettuna
on 82 mE@/100 g oletuksella, ettd kaikki lamellitilassa olevat kationit ovat vaih-
dettavissa.

Taulukko 1. Montmorilloniitin teoreettinen koostumus painoprosentteina.

%

SiO, 59,6
Al,Os 21,1
MgO 3,3
NazO 2,5
H,0+ 45
H,0- 8,9

summa 100
* H,0+ on kidevetta (OH’), H,O- on lamelleissa olevaa vetta, joka haihtuu kuumennuksessa (105°C).
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Taulukko 2. Montmorilloniitin kiderakennemallin atomien keskipisteiden koordinaatit (A)
suorakulmaisessa koordinaatistossa. TO = tetraedrinen happi; OO = oktaedrinen OH'-
ryhmé; AIMg = oktaedrisesti koordinoitunut kationi, etupaassa Al. Alkeiskoppi toistuu a-
akselin suunnassa 5,6 A vélein ja b-akselin suunnassa 9,7 A vélein. Verkkosilikaattiker-
roksien valiin sijoittuvia vaihtuvia kationeja ei ole esitetty taulukossa. Rakenteen toistumi-
nen c-akselin suunnassa riippuu kerrosvéleissa olevien vesimolekyylien maarasta.

a b c a b c
TO-1 0,000 0,000 0,000 00-1 2,800 0,000 2,286
TO-2 1,400 2,425 0,000 00-2 0,000 4,851 2,286
TO-3 4,200 2,425 0,000 00-3 0,933 0,000 4,926
TO-4 2,800 4,850 0,000 00-4 3,733 4,851 4,926
TO-5 1,400 7,275 0,000 AlMg-1 1,866 1,617 3,606
TO-6 4,200 7,275 0,000 AlMg-2 4,851 3,233 3,606
TO-7 0,000 1,617 2,286 AlMg-3 4,851 6,466 3,606
TO-7 2,800 3,233 2,286 AlMg-4 1,886 8,083 3,606
TO-9 2,800 6,466 2,286 Si-1 0,000 1,617 0,572
TO-10 0,000 8,085 2,286 Si-2 2,800 3,233 0,572
TO-11 3,733 1,617 4,926 Si-3 2,800 6,466 0,572
TO-12 0,933 3,233 4,926 Si-4 0,000 8,085 0,572
TO-13 0,933 6,468 4,926 Si-5 3,733 1,617 6,641
TO-14 3,733 8,085 4,926 Si-6 0,933 3,233 6,641
TO-15 3,733 0,000 7,212 Si-7 0,933 6,468 6,641
TO-16 2,333 2425 7,212 Si-8 3,733 8,085 6,641

TO-17 5133 2425 7,212
TO-18 0,933 4,850 7,212
TO-19 2,333 7,275 7,212
TO-20 5133 7,275 7,212

2.2.4 Bentoniitin nanotason rakenne

Bentoniitin pddmineraali montmorilloniitti koostuu siis ohuista levyistd, joiden
paksuus on noin yksi nanometri ja halkaisijaa vastaava mitta noin 200400 nm.
Riippuen montmorilloniitin kationimuodosta ja mahdollisista muista tekijoista
ilmakuivassa bentoniitissa on muutamia kymmenia montmorilloniittilevyja paal-
lekkain ja niiden valissa noin yksi molekyylikerros vettéd (kuva 6). Huonekuivas-
sa bentoniitissa on néin ollen noin 10-15 painoprosenttia vettd, josta padosa on
lamellien valisessé tilassa. Bentoniitin sivumineraalit (silikaatit, karbonaatit,
oksidit ym.) ovat tyypillisesti raekooltaan montmorilloniitti-perusmassan rakeita
jopa tuhat kertaa suurempia (kuva 7).
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Interlayer water, and
exchangeable cations

Calcite/Quartz/Feldspar

Free water

Double layer water
(Bentonite porewater)

Kuva 6. Bentoniitin mikrorakennetta. (Bradbury & Baeyens 2002)

Kuva 7. SEM/BSE (back scatter) kuva MX-80-bentoniitista. Montorilloniitti-pohjamassan
seassa nakyy sivumineraaleja, esim. maasélpid, kvartsia ja Fe-oksideja. Mineraalit naky-
vat sitéd vaaleampina mita tihedmpia ne ovat (kirkkaat ovat paédasiassa oksideja). Kuva-
alan leveys luonnossa n. 1,5 mm. Kuva: Marja Lehtonen, GTK.

24



2. Bentoniitin rakenne, ominaisuudet ja kayttaytyminen

Montmorilloniitin lamellien sisédiset olosuhteet poikkeavat huomattavasti veden
esiintymisen ja ominaisuuksien kannalta bentoniittimassan mineraalirakeiden
vélisestd huokostilasta ja edelleen puskuria ympéaroivasta pohjavedesta (kuva 8).
Verkkosilikaattilevyilla on negatiivinen nettovaraus, jota levyjen pinnalle kiin-
nittyneet kationit (Na, Ca, K, Mg) kompensoivat. Polaariset vesimolekyylit pyr-
kivat muodostamaan hydrataatiokehédn kationien ymparille. Koska ndma kationit
eivat ole paikoilleen sidottuja levyjen pinnalle, levyjen vélissa on tavallaan erit-
tain véakeva suolaliuos, joka pyrkii sitomaan kaiken tarjolla olevan veden. Kun
vettd on vahan, tdméa pyrkimys liittyy kationien hydratoitumiseen, ja kun vesi-
kerroksen paksuus kasvaa, taipumus liittyy levyjen valisten varauksen aiheutta-
maan sdhkdiseen karkottavaan voimaan. Kompensoivat kationit kuitenkin var-
jostavat levyjen varauksia, ja kahdenarvoisten kationien peittdmilla levyilla kar-
kottava voima katoaa, kun noin kymmenen vesiatomikerrosta on levyjen valilla.
Siten kalsiummuotoinen montmorilloniitti ei paisu loputtomiin, mutta natrium-
muotoinen hajoaa aina yksittaisiksi levyiksi asti varsin korkeissakin suolapitoi-
suuksissa, jos paisuminen voi jatkua tilan puutteen rajoittamatta.

Montmorillonite | Gas | 1|
292 O AP A 9292 O QX l I

Albite
Plagioclase
K-Feldspar
Cristobalite

+ Kt Calt
02C0, N Koo <
¥ 0 ¥% NN P9 v &% 2= 2iapeittoa—]

XD, S, AP ca*t
Quartz

+ . <
S sfio* 3 Chalcedony

caMg®, K Tridymite

- " . Goethite
Fedl g;rg:';i_‘:i Hematite
Pyrite
— ‘ - . Siderite
TOD 2 Mg?* e coi I Calcite

| .| Gypsum

o S0, Anhydrite
Illite
”{ Muscovite

1

Ul

0 0 0 S0%, HCO ™ ,Si Fe?'Fe’" |

OExchangeable cations [l Interlayer water

@ Si (silicon) | Porewater
@ Al (Aluminum)

e O (Oxygen) 1 Groundwater

Kuva 8. Kaavio puskurisysteemin faaseista ja mahdollisista vuorovaikutuksista (Itala
2009).
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Kiven ja veden vélinen faasirajapinta poikkeaa yleensékin ominaisuuksiltaan
kummastakin rajaamastaan faasista. Bentoniitissa mineraali-vesi-faasirajan omi-
naispinta-ala on erittdin suuri johtuen erityisesti lamellien vélisesta tilasta. Toi-
saalta hyvin hienorakeista saviainesta sisaltaville maalajeille on yleensakin luon-
teenomaista korkea huokoisuus, vesipitoisuus ja koheesio, koska partikkelien
vélisen huokostilan ollessa pienikokoista tulee faasirajapinnalle muodostuvan
sahkoisen kaksoiskerroksen suhteellinen merkitys suureksi. Savet pysyvat koos-
sa (koheesiomaalaji), ovat erittdin huokoisia ja saavat erityisominaisuuksia
(esim. plastisuus) nimenomaan huokostilaan osin elektrostaattisesti sitoutuvan
veden ansiosta.

Lamellien valisessa tilassa korkea negatiivinen sahkdinen varaus on kerrosva-
rauksesta johtuva. Lamellien vélissa olevat kationit ovat suhteellisen heikosti
kiinnittyneet ja voivat siten vaihtua ympéristdssa olevien kationien kanssa, kun
taas lamellitila on anioneilta paasaantoisesti kiellettyd aluetta (anion exclusion).
Levyjen paddyt ja muut mineraalirakeiden ulkopinnat ovat my®s varautuneet,
mutta niissé varaus aiheutuu pinnan protoneista, joten paatyjen varaus on alhai-
sessa pH:ssa positiivinen ja korkeassa pH:ssa negatiivinen. Téllaisia pintapaik-
koja kutsutaan yleisesti pintakompleksaatiopaikoiksi, ja niihin voi kiinnittya
kationeita korkeassa pH:ssa ja anioneita alhaisessa pH:ssa.

Varatun pinnan laheisyyteen syntyy vedessa diffuusikerros, jossa olevat vara-
ukset varjostavat pinnan varausta. Pinnan ja varauspilven nettovaraus on nolla,
ja ne muodostavat erddnlaisen kondensaattorin. Diffuusikerroksen paksuus vaih-
telee alle nanometristd suolaisissa liuoksissa (ionivahvuus | > 1 M) aina kym-
meniin nanometreihin erittdin laimeissa liuoksissa (I < 0,001 M). Veden ominai-
suudet, kuten viskositeetti, poikkeavat diffuusikerroksessa normaalista vedesta.
Tasta syystd monet tutkijat jakavat bentoniitin veden levyjen valiseen interla-
mellaari-veteen, vapaaseen huokosveteen levypinkkojen (=mineraalirakeiden)
vélissa ja diffuusikerrosveteen silloin, kun vesi on lahella varattuja pintoja. La-
mellien valisessa tilassa vesimolekyylien vuorovaikutukset varauksellisen verk-
kosilikaattikerroksen ja lamellien valissd olevien kationien kanssa (hydrataa-
tiokehd kationin ymparilld) ovat niin voimakkaita, ettd interlamellaarinen vesi
voi olla esim. selvasti tihedmpad kuin vapaa nestemdinen vesi. Tama vaikeuttaa
osaltaan kaikenlaisen taselaskennan tekemista.

26



2. Bentoniitin rakenne, ominaisuudet ja kayttaytyminen

2.2.5 Makrotason rakenne

Bentontiitin rakenne on erilainen osittain kuivana ja taysin vedella kyllastynee-
na, ja se riippuu myds bentoniitin tiheydestd, joka voi vaihdella kolloidiliuoksen
hyvin alhaisista, kokeissa usein kéytetyista noin 10 kg/m® tiheyksist ydinjattei-
den loppusijoitustilan tavoitekuivatiheyteen n. 1 600 kg/m®. Jalkimmaisessa
tilanteessa vettd on vain pari desilitraa bentoniittikiloa kohti, kun tyypillisesséa
batch-kokeessa vettd on siis luokkaa 100 litraa per bentoniittikilo. Kokeellisten
tulosten skaalautuvuus liuoskokeista kompaktoituun loppusijoitustilan bentoniit-
tiin ei siis ole itsestaanselvyys.

Bentoniitti toimitetaan yleensa johonkin tiettyyn raekokoon jauhettuna, joskin
sitd voidaan jauhaa ennen kokeellista toimintaa vield pienempéaan raekokoon.
Jotta bentoniitin tiheys saadaan riittdvan suureksi, se joudutaan kompaktoimaan
puristamalla suurella voimalla (aksiaalinen tai isotrooppinen puristus ovat tyy-
pillisia), joka riippuu ndytteen koosta, koska haluttu tiheys saavutetaan puristuk-
sen kasvaessa riittdvan suureksi (riippuu mm. bentoniitin vesipitoisuudesta).
Kompaktoitu bentoniittilohko on siten ennen sen kastumista selvésti rakeista,
vaikkakin rakeet ovat kiinni toisissaan puristuksen seurauksena.

Puristustapa saattaa vaikuttaa paljonkin bentoniitin tiheysjakaumaan, koska
puristettaessa muodonmuutokset ovat suuria ja mahdollisesti plastisia, eikd ole
varmuutta siitd, ettd bentoniittilohkosta tulee puristuksen jalkeen homogeeninen
tiheyden suhteen.

2.2.6 Kolloidinen montmorilloniitti

Montmorilloniitti paisuu veden tunkeutuessa verkkosilikaattilamellien vélisiin
tiloihin. Vapaassa tilassa paisuminen on kaytannollisesti katsoen rajatonta veden
maarén lisaantyessd. Kuivana Kiinted bentoniitti muuttuu veden lisdyksella gee-
liksi, joka edelleen turpoaa vetta lisdédmalla ja lamellien joutuessa yha kauemmas
toistensa vaikutuspiiristd. Veden maéran kasvaessa riittavasti jaavat yksittaiset
kolloidikokoiset lamellin kappaleet suspensiona veteen. Bentoniitti-vesi-seosta
kaytetaan yleisesti mm. syvakairauksessa fluidina, joka toisaalta tiheytensa ja
viskositeettinsa ansiosta nostaa hyvin Kivijauhetta ylos ja toisaalta tukee kaira-
reian seindmaéa tukkimalla rakoja.

Kéytetyn polttoaineen loppusijoituksessa on jaksoja, jolloin bentoniitti saattaa
kollodoitua: asennusvaiheessa ja valittdmasti sen jalkeen bentoniittipuskurin lapi
sijoitustunneliin virtaava vesi voi aiheuttaa eroosiota, ja osa (ilmeisesti useimmi-
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ten vain pieni osa) bentoniitista voi liueta kolloideiksi; jadkauden jalkeisisséa
pohjavesiolosuhteissa loppusijoitustilaan voi tunkeutua hyvin vahasuolaista vet-
t4, joka voi myds aiheuttaa bentoniitin kollodoitumista, joka vastaa yhtd suurta
tilavuusosuutta.  Loppusijoituksessa kéytettdvdan bentoniitin kuivatiheys on
1 600 kg/m3, eli bentoniitin tilavuudesta kiintoaines tayttad noin 57 %, koska
bentoniitin ominaistiheys on 2 750 kg/m>. Tyhjan tilan osuus on siis noin 43 %,
ja siitd noin kolmannes on vettd, joka on edella kuvattujen montmorilloniittilevy-
jen valissa ohuena noin 0,3 nanometrin kerroksena, joka vastaa noin yhta vesi-
molekyylikerrosta.

2.3 Bentoniittipuskurin prosessit

Prosessi- ja mikrorakenneosaaminen luo tieteellisen pohjan tutkia kvantitatiivi-
sesti ja perustellusti loppusijoituksen turvallisuuden kannalta keskeisind pidetty-
ja selvityskohteita, esim.

eroosioilmiditad (mekaaninen ja kemiallinen)
pitkdaikaisstabiilisuutta (mineralogiset muutokset)
korkean pH:n vaikutuksia

vuorovaikutusta raudan kanssa

korkeiden suolapitoisuuksien vaikutusta
jaatymisen vaikutuksia.

©O OO0 O OO

Perusprosesseja bentoniitille on sen kastuminen, paisuminen ja paisuntapaineen
kehitys seka kationinvaihto ja aineensiirto diffuusiolla.

Bentoniittipuskuri on kytkeytynyt ymparistoonsa siten, etté siirtoilmict tapah-
tuvat seuraavalla tavalla

0 Energian sdilymiseen liittyva siirtoilmié on lammoénjohtuminen kupari-
kapselista bentoniitin kautta kallioperadn ja loppusijoitustunneliin.
Lammon tuotto on suurinta alussa, heti loppusijoitustilan sulkemisen
jalkeen, ja laskee muutamassa tuhannessa vuodessa hyvien pieneksi.

0 Liikemaaran sailymiseen liittyva siirtoilmid on veden virtaus osittain
kyllastyneeseen bentoniittipuskuriin kallion raoista ja mahdollisesti lop-
pusijoitustunnelista. Ehjan kallion vedenjohtavuus on niin pieni, etta ky-
se saattaa paremminkin olla diffuusion tapaisesta ilmidstd, kuten myods
veden liikkuessa vedellda kyllastyneessa bentoniitissa. Bentoniitin kas-
tuminen lienee ainakin aluksi virtausilmiod, mutta sekin voi muuttua dif-
fuusion tapaiseksi kastumisen edistyessé.
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0 Alkuaineiden katoamattomuuteen liittyva siirtoilmid on lahinna diffuu-
sio, joskin kastumisen alussa myds advektio osallistuu aineensiirtoon.
Diffuusio ei ole tyypillisen huokoisen aineen tapaista, koska anionieks-
kluusio on varsin voimakasta ja kationien massanjohtavuus (kuvataan
efektiivisella diffuusiokertoimella) normaalia yhtd huokoista ainetta suu-
rempaa. Kationien diffuusiomekanismi on ilmeisesti pintadiffuusio in-
terlamellaaritiloissa. Aineensiirto bentoniittipuskuriin tapahtuu diffuusi-
olla ympardivan kiven huokosvedestd, kallion raoista ja loppusijoitus-
tunnelista. Aineensiirtoa bentoniitissa aiheutuu myos lampétilagradient-
tien seurauksena, ei pelkastaan pitoisuusgradienttien johdosta.

0 Alkuaineet voivat kuitenkin reagoida keskenddn kemiallisesti synnyttden
uusia kiinteitd, liuenneita ja kaasumaisia yhdisteitd. On epdselvaa miten
suuri osa bentoniitin huokostilavuudesta on kaytdssa liuosreaktioita var-
ten, mutta tdmén osuuden tiedetddn muuttuvan tiheyden ja kyllastynei-
syyden funktiona. Mineraalien liukoisuuden tiedetaan riippuvan huo-
koskoosta, jota puolestaan ei bentoniitille kovin hyvin tunneta.

2.3.1 Kastuminen, paisuminen ja paisuntapaine

Bentoniitin kastumista, paisumista ja paisuntapaineen kehittymista on usein tut-
kittu pelkkand THM-prosessina, vaikka kemialla ja ainakin bentoniitin kationi-
muodolla tiedetdan olevan vaikutuksia myds mekaanisiin ominaisuuksiin.

Bentoniitin kastumista on mallinnettu perinteisilla ei-paisuvan huokoisen ai-
neen malleilla (esim. van Genuchten 1980) jonkinlaisella menestyksellakin.
Konseptuaalinen kuvaus bentoniitista paisuvana aineena, joka imee vetta kastu-
essaan interlamellaaritilaan ja pienentaa siten vapaata (selvésti yli nanoskaalan)
huokoisuutta, ei kuitenkaan kovin hyvin vastaa perinteisid kastumismalleja. Li-
sdksi monet sovellukset, kuten alkutilan eroosio, tarvitsevat kastumismallin, joka
kuvaa paitsi vapaasti paisuvaa bentoniittia kykenee myos kuvaukseen muuttu-
vassa lampdtilassa ja tiheydessa.

Suljetussa tilassa bentoniitti kastuessaan paisuu ja tayttaa tilan, jonka jalkeen
paisumispotentiaalia voi edelleen olla voimassa ja tamén seurauksena bentoniit-
tiin kehittyy sisdinen jannitys, jota yleensd kutsutaan paisuntapaineeksi. Paine
sanan kayttd saattaa jossain tilanteissa johtaa vaarinkasityksiin, koska jannitys ei
vélttdmatta jakaudu samalla tapaa tasan koko tilavuuteen kuten paine nesteissa ja
kaasuissa. Lisaksi bentoniitin muodonmuutokset ovat hitaita, joten jannitys las-
kee hitaasti tilavuuden kasvaessa. Sisdinen jannitys (tai paisuntapaine) voi kas-
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vaa niin suureksi, etta bentoniitin muodonmuutokset eivét enda ole elastisia vaan
plastisia, koska jossain mittakaavassa bentoniitin rakenne voi alkaa rikkoutua.
Vapaassa tilassa paisuessaan jannitys purkautuu muodonmuutokseen ja tila-
vuuden kasvuun. Vapaan tilan paisumista bentoniitissa voi tapahtua muun muas-
sa asennuksen jalkeisessa tilassa, kun bentoniitti véhitellen tayttaa koko loppusi-
joitusreian mukaan lukien asennusraot, ja tita seuraavassa alkutilan eroosiossa.
Kastuminen, paisuminen ja paisuntapaineen kehittyminen ovat pohjimmiltaan
nanotason ilmidita interlamellaaritilan vesimaaran kasvaessa, mutta samalla
bentoniitti kokee muodon ja rakenteen muutoksia myos kaikissa tata nanotasoa
ylemmissé tasoissa, mukaan lukien nanotason rakenteen rikkoutumisen.

2.3.2 Kationinvaihto ja diffuusio

Kationinvaihto ja aineensiirto diffuusiolla ovat toisiinsa laheisesti liittyvid ilmi-
0itd, koska bentoniitin vesifaasi jakautuu kahteen selkedsti erilaiseen osaan:

1. Montromorilloniittikerrosten valinen eli interlamellaarivesi, jossa on pal-
jon kationeita, mutta hyvin vahan anioneita. Korkeaan tiheyteen kom-
paktoidussa bentoniitissa tdimén veden osuus voi olla hallitseva ja lisaksi
kationien maaréa suuri, joten on odotettavissa, ettd myds kationien diffuu-
sio tapahtuu tassa faasissa.

2. Osittain tai tdysin vapaa vesi montmorilloniittihiukkasten vélisessa tilas-
sa. Tahan tilaan my6s anioneilla on ainakin osittainen paasy, mutta anio-
nit todenndkoisesti liikkuvat varsin eri muotoisessa huokostilassa kuin
kationit.

Kationinvaihtoa montmorilloniitissa on tutkittu paljon kuten myds sorptiota
montmorilloniittilevyjen paihin pintakompleksaatiolla. Pddosa tutkimuksista on
kuitenkin tehty varsin laimeissa (bentoniitin konsentraatio noin 10 kg/m?) vesi-
liuoksissa ja huoneen lampdtilassa.

Merkkiainediffuusiota on sen sijaan tutkittu kompaktoiduissa néytteissa tihey-
den ja lampdtilan funktiona, mutta téllaista tutkimusta tuleekin tehdad paljon,
koska tutkittavia alkuaineita ja niiden hapetustiloja on myds runsaasti. Tehdyt
tutkimukset tukevat sitd, ettd kationien massanjohtavuus, jota harhaanjohtavasti
kutsutaan efektiiviseksi diffusiviteetiksi, on tyypillisesti ja usein paljon suurempi
kuin anionien. Varsinaiset diffusiviteetit (apparentti diffuusiokerroin) eivét sen
sijaan ole niin suuria, koska kationien pitoisuus on vastaavasti suurempi, mika
kompensoi pitoisuuksien suhteellisen muutoksen.
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2.3.3 Alkutilan eroosio ja jaakausieroosio

Kuparikapselia suojaavan bentoniittipuskurin toimivuus riippuu ratkaisevasti
montmorilloniitin riittavasta tiheydestd, jonka lukuarvo riippuu asetetuista ta-
voitteista puskurin toiminnalle. Tiheyden alkuarvoa voidaan tarvittaessa saataa
kaytetyn bentoniitin valinnalla tai jopa sen esikasittelylla. Jotta bentoniittipusku-
rin pitkdaikaistoimivuus voidaan taata, eli kayttdd alun perin riittdvdd maaraa
montmorilloniittia, pitad kyeta arvioimaan mahdollinen montmorilloniittindvikki
ja sen seuraukset.

Taysin kastuneesta ja muutenkin tavoitetilan saavuttaneesta sijoitusreidsta ei
uskota bentoniitin havidvan, jos pohjavesiolosuhteet takaavat kohtuullisen suo-
laisuuden. Sen sijaan alkutilassa eli puskuribentoniitin kastumisen aikana ben-
toniitin massaa voi siirtya sijoitustunneliin alkutilan tai usein myds mekaaniseksi
kutsutun eroosiomekanismin kautta. Alkutilan eroosio on nimityksend hiukan
neutraalimpi, eikéd ota kantaa eroosiomekanismiin, jota ei toistaiseksi kunnolla
edes tunneta. Jadkauden lopussa, kun jaatikko vetdytyy ja sulaa loppusijoitusti-
lan lahistolla, loppusijoitustilaan voi tunkeutua normaalia suuremmalla paineella
erittdin laimeaa (vain hiukan ionivaihdettua vettd suolaisempaa) pohjavetta, jol-
loin bentoniitti ei mahdollisesti ole enéé stabiilia, vaan alkaa muuttua ensin gee-
liméiseksi ja siita edelleen kolloidiseksi sooliksi. Kolloidit voivat edelleen kul-
keutua tehostuneen pohjaveden virtauksen mukana pois sijoitusreidn l&heisyy-
destd. Tata kutsutaan jadkausi- tai glasiaalieroosioksi tapahtumahetken mukaan
tai kemialliseksi eroosioksi mekanismin mukaan.

Alkutilan eroosiossa tarkeitd mekanismeja ovat

0 puskuria kastelevan veden virtaus sijoitustunneliin: rakoa pitkin tulevaa
pistemaistd virtaussuinkua pidetdan haitallisimpana, mutta sek&an ei
yleensd aiheuta eroosion kannalta ehkéd tehokkainta turbulenttista vir-
tauskenttaa

0 bentoniitin kastuminen, joka riippuu puskuriin muodostuvasta virtaus-
kanavasta ja veden suolaisuudesta: suolainen vesi tunkeutuu nopeammin
syvemmalle bentoniittiin

0 kastumista seuraava bentoniitin vapaa paisuminen, joka voi tapahtua
vain virtauskanavaa kohti

0 varsinainen eroosiomekanismi, joksi on ehdotettu (turbulenttisessa vir-
tauskanavassa hyvin tunnettua) virtauksen aiheuttamaa leikkausjan-
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nitysta tai vapaan paisumisen aiheuttamaa bentoniitin makrorakenteen
rikkoutumista.

Alkutilan eroosio on kuin tuotantolaitos, jossa bentoniittiin tunkeutuva vesi ai-
heuttaa massansiirtoa kohti virtauskanavaa, jonka pinnalla sijaitsee varsinainen
tuotantolaitos, joka hajottaa bentoniitin pieniksi palasiksi, jotka virtaava vesi vie
mennessaan. Jotta ilmi6 kyettdisiin luotettavasti mallintamaan, pitad kyeta las-
kemaan bentoniitin kastuminen, paisuminen, hajoaminen ja kulkeutuminen vir-
tauskanavassa, kun virtauskanavan pituus, virtauksen maara ja veden suolapitoi-
suus vaihtelevat, ja kuparikapselista siirtyva lampé nostaa lampétilaa ja luo lam-
pétilagradientin. Vaikka kyse on paaosin makroskooppisista ilmidista, niin niita
ajavat prosessit ovat nano- tai mikrotason ilmiditd, joten mallinnuksen tueksi
pitad makrotason kokeellisen aineiston lisaksi tuottaa nanotason tietoa.

Jadkausieroosiossa bentoniitti on valmiiksi taysin saturoitunutta, ja sen muo-
donmuutosta ajaa laimea pohjavesi, joka kasvattaa montmorilloniittihiukkasten
ja — levyjen vélisia voimia niin, ettd bentoniitti alkaa paisua pohjaveden virtaus-
rakoon geeliméisena hidastaen myds veden virtausta raossa. Kun montmoril-
loniitin tiheys on riittavan alhainen, se alkaa muuntua kolloidihiukkasiksi, jotka
eivat hidasta veden virtausta niin paljon kuin geeli, joten hiukkaset alkavat siir-
tya virtauksen mukana rakoa pitkin kauemmas.

Jadkausieroosion tapauksessa tulee kyeta laskemaan bentoniitin vapaa paisu-
minen laajalla tiheysalueella ja erilaisissa huokosveden koostumuksissa. Lisaksi
tulee tietdd bentoniitin vaikutus pohjaveden virtaukseen ja suolan diffuusio ben-
toniitista pois. Yhdenarvoisten, eli lahinnd natriumin tapauksessa, on mallinnuk-
sessa edistytty, mutta kahdenarvoisten, eli lahinna kalsiumin tapauksessa, on
enemman teoreettisia ongelmia. IImidmaailmaa on tutkittu runsaastikin ja erito-
ten Ruotsissa viime vuosina, mutta yksimielisyytta mallinnustavasta ei ole saa-
vutettu.

2.3.4 Pitkdaikaisstabiilius: korkea pH, rauta ja suolainen pohjavesi

Bentoniitin suotuisat ominaisuudet perustuvat montmorilloniitiin riittavaan ti-
heyteen sijoitusreidssa. Erilaisten eroosioilmitiden (joissa bentoniitti kulkeutuu
pois virtaavan veden avulla) lisdksi montmorilloniittia voi uhata kemiallinen
muuntuminen tai liukeneminen, jotka voivat tapahtua jopa ilman mitaan ulko-
puolista ajavaa voimaa pelkastaan siksi, ettd montmorilloniitti ei ole stabiili saa-
vutetuissa olosuhteissa. Lisaksi on olemassa joukko ulkoisia uhkia, kuten:
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0 Korkea pH, joka voi seurata erilaisten sementtituotteiden reaktioissa syn-
tyvista pH:ta nostavista yhdisteistd, jotka kulkeutuvat bentoniitin lahei-
syyteen, jolleivat jo muodostu siella.

0 Rauta liukenee hapettomissa olosuhteissa melko liukoiseksi ja siten hy-
vin liikkuvaksi kahdenarvoiseksi raudaksi, joka voi reagoida montmoril-
loniitin rakenteeseen kuuluvan kolmen arvoisen raudan kanssa ja pelkis-
t&4 sen kahdenarvoiseksi. Tastd on seurauksena montmorilloniitin raken-
teen muuttuminen, joka riippuu myds hapettuneen kolmenarvoisen rau-
ta-atomin sijainnista.

o0 Bentoniitin kollodoitumisen kannalta suotuisat olosuhteet saavutetaan
kohtuullisen suolaisissa pohjavesioloissa, mutta liian suolainen vesi voi
olla uhka montmorilloniitin rakenteelle.

2.3.5 Mikrobitoiminta

Bentoniittipuskurissa tai sen lahistolla elava mikrobipopulaatio saattaa tuottaa
eritasoisia sulfidipitoisuuksia (Pedersen 2010, Taniguchi ja Kawasaki 2008):
taysin ehjassa puskurissa pitoisuudet voisivat pysya esim. alle yhdessa milli-
grammassa litrassa, mutta vaurioituneessa puskurissa pitoisuudet voisivat olla
kertaluokkaa tai kahta korkeammat. Kuparikapselin pinnalle péaastyaan sulfidi
voi aiheuttaa korroosiota, joka pahimmillaan lapdisee kuparin ja tarjoaa pohja-
vedelle reitin kaytetyn polttoaineen luo, ja ndin mahdollistuisi radionuklidien
vapautuminen bentoniittiin ja sieltd edelleen pohjaveteen.

2.3.6 Jaatymisen vaikutukset

Jadkauden aikainen ikirouta saattaa ulottua loppusijoitussyvyydelle asti, ja vaik-
ka tatd ei pidetd todennakdisend, niin bentoniitin jadtymisestd aiheutuvat haitat ja
niista palautuminen tulee tuntea. Bentoniitin tapainen huokoinen aine, jossa on
paljon pintaa ja suurin osa vedestd pinnan vélittomassa laheisyydessa, ei jaady
samalla tavoin kuin vapaa vesi.

Tyypillisesti sidottu vesi vaatii jaatyakseen alemman lampétilan kuin vapaa
vesi, mutta bentoniitin sisalla jadtymisen alettua voi olla termodynaamisesti
suotuisampaa vedelle siirtya sidotusta tilasta vapaaseen tilaan ja jaatya sinne.
Néin ollen bentoniitissa voi tapahtua rakenteellisia muutoksia sekd nano- ettd
makrotasolla, ja ndiden muutosten luonne ja palautuvuus ovat tarkeitd tutkimus-
aiheita.
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2.3.7 Perakkaiset ja rinnakkaiset ilmiot

Haastava, mutta tarked ilmidjoukko on perakkéin tai rinnakkain tapahtuvat il-
midt, jollaisia voisivat olla vaikkapa:

0 Montmorilloniitin liukeneminen tai saostuminen, jotka ovat hitaita reak-
tioita, mutta tapahtuvat eri nopeudella natrium- ja kalsiummuotoiselle
montmorilloniitille. Kationvaihto kykenee muuttamaan myds natrium- ja
kalsiummuotoisten (liséksi tietenkin kalium, magnesium tai jonkin muun
muotoisten) montmorilloniittien suhteellista osuutta, muttei kokonais-
madraa. Siten hitaasti tapahtuvat muutokset ymparistossa voivat vaikut-
taa kationinvaihdon tapahtumiseen samanaikaisesti liukenemis-
saostumisreaktioiden kanssa.

0 Alkutilan eroosion arvioidaan tapahtuvan erityisesti kallion raosta vir-
taavan veden kohdalla. Samaa rakoa pitkin kulkee my6hempind aikoina
pohjavettd, jonka suolaisuus voi vaihdella ja taten aiheuttaa muutoksia jo
eroosion vaikuttamaan kohtaan, jossa saattaa olla myds sivumineraalien
rikastuma, joka kasvattaa vedenjohtavuutta ja tehostaa diffuusiota. Jaa-
kauden aikaiset sulamisvedet tulevat myds samaa kalliorakoa pitkin.
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3. PUSKURI-hankkeen tuloksia

3.1 PUSKURI-hankkeen tavoitteet

Projektin yleisena tavoitteena oli kehittad ja laajentaa bentoniittipuskurin kytket-
tyyn kéyttdytymiseen liittyvadd osaamista loppusijoituksen turvallisuuden arvi-
ointia varten. Teknisessa mielessa hankkeessa yhdistettiin koordinoidusti aiem-
min erillisissd osaprojekteissa kehitettyd THM- ja THC-mallinnusosaamista,
jotta pystytddn paremmin edistamaan ndiden mallinnushaarojen kehittamisté.
Pitemman aikavélin tdhtdimena on kytketyn THMC-mallin luominen.

Hankkeessa laadittiin ja alettiin yllapitdd toimintasuunnitelmaa siitd, miten
bentoniitin kytkettyja prosesseja tulisi tutkia, jotta pystyttéisiin vastaamaan tur-
vallisuusanalyysissa esiin tuleviin kysymyksiin. Suunnitelmassa otetaan huomi-
oon sek& kokeelliset tutkimukset ettd niihin tukeutuva mallinnus. Tdmé& suunni-
telma raportoidaan erikseen (Olin ym. 2011).

Bentoniitin kytketyn kdyttaytymisen parempi ymmartaminen palvelee kansal-
lista osaamisen tarvetta. Mallinnusosaamista voidaan hyoddyntdd seka viran-
omaisten ettd teollisuuden projekteissa. Sitd voidaan myds hyddyntéda kokeellis-
ten tutkimusten suunnittelussa ja tulkinnassa seké varsinaisessa turvallisuusana-
lyysissa.

Projektin tavoitteena oli myods kouluttaa alalle uusia osaajia, jotka voisivat si-
toutua pitkaaikaisesti ko. tutkimusaiheeseen. Projektin piirissa harjoitettiin jatko-
opintoja, joiden pitemman aikavélin tavoitteena on vaitoskirja.

3.2 Koordinointi ja tutkimussuunnitelma
Koordinointi-osaprojektissa (VTT) suunniteltiin ja toteutettiin projektin sisall6l-

linen yhteisty0: tassa osaprojektissa konkretisoidaan tiivistetyn yhteistyén hyéty.
Hankkeiden koordinoituminen vaati aktiivista ty6td. Integroitaessa THM- ja
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THC-mallinnusta tarvitaan substanssiasiantuntemusta molemmista mallinnus-
haaroista. Lisdksi tarvitaan kokemusta numeerisesta mallintamisesta, koska vaa-
tivassa mallinnuksessa kohdataan todennakdisesti numeerisia ongelmia. Téasté
erityisosaamisesta osaprojektissa vastasivat TKK ja Numerola Oy. Koordinoin-
nissa tarvitaan myos kokemusta ja nakemystd siitd, mikd bentoniittipuskurin
kayttaytymisen olennainen rooli on loppusijoituksen turvallisuuden arvioinnissa
ja siitd, mitd on saavutettavissa hankittaessa kytketyn kayttaytymisen kuvaami-
seen aiempaa tarkempia mallinnustytkaluja.

Osaprojektissa laadittiin vaiheistettu tutkimussuunnitelma jatkotyon suuntaa-
misen tueksi. Tarkoitus oli selvittdd systemaattisesti kéytettévissa olevia kokeel-
lisia- ja mallinnustydkaluja bentoniitin kytkettyjen prosessien tutkimiseksi. Geo-
logian tutkimuskeskus (GTK) tuki suunnitelman laatimista alihankintana savi-
mineraaliosaamisellaan. Suunnitelmaa laadittaessa oltiin yhteistydssd HYRLin
KYT2010-projektin Kolloidien kulkeutuminen (KOLKU) kanssa. Samoin oltiin
yhteistydssd VTT:n KYT2010-hankkeen Montmorilloniitin liukeneminen pohja-
vesisimulanteissa (MOPO).

3.3 THC-mallinnus

Osaprojekti integroi VTT:n vuoden 2009 projektit Termisen vaiheen mallinnus
ja Jaakausivaikutuksen mallinnus. Kantavana ajatuksena on tarkastella bentonii-
tin evoluutiota yhtend jatkumona ja kehittdd THC-mallinnusta koko evoluution
tarkastelemiseksi. Kaytannon syistd evoluutiovaiheita késitelladn aluksi yksi
kerrallaan.

3.3.1 Pilotti-mittakaavan kokeiden mallinnus

Aku Italan diplomitydssé aloitettua LOT-kokeiden (Karnland ym. 2009) mallin-
nusta jatkettiin siten, ettd laskenta tehtiin 2D-aksiaalisymmetrisessa koordinaa-
tistossa, ja mallinnuksen parametrisointia (ja lahtodataa ylipaansa) tarkennettiin.
Kohdassa 3.3.2 on selitetty mallia tarkemmin ja annettu mallista joitakin tulok-
sia.

Lisaksi selvitettiin FLAC-3D:n soveltamista mekaanisiin ilmidihin eli 1&hinnd
bentoniitin paisumiseen aivan kokeen alussa TOUGHREACT lla (Xu ym. 2004)
tehtdvadn kemian mallinnukseen kytkettynd. FLAC-3D osoittautui kuitenkin
todella vaativaksi ohjelmaksi, ja perusteellinen tutustuminen sen toimintaan
voisi hyvin vieda parikin vuotta. FLAC-3D:n kytkeminen TOUGHREACTiin
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vaatisi oman kytkentdmoduulin luomista FLAC-3D:n omalla FISH-mallinnus-
kielelld, ja kaytettavissa olevilla resursseilla kyseisen mallinnuskielen ja ohjel-
man perusteellinen opettelu todettiin liian haasteelliseksi muiden tdiden ohella.
FLAC-3D:n opettelu vaatisi uusien ilmitiden opettelemista ohjelman muun si-
sallén opettelun ohella ja luultavasti pelkéastdadn tahan ohjelmaan perehtyvén
henkilon.

3.3.2 THC-malli pilotti-mittakaavan LOT-kokeesta A2

LOT-koe A2 tehtiin 450 metrin syvyydessd Aspon kalliolaboratoriossa. Veden
paine tunnelissa pidettiin korkeampana kuin héyryn paine ja veden virtausnope-
us riittdvan alhaisena estdmaén alkutilan eroosio. Vetta ei ollut riittdvésti saata-
villa kastumisen takaamiseksi riittdvdn nopeasti, joten siihen johdettiin vettd
toisesta raosta. Veden paine loppusijoitusreidssa oli n. 1,2 MPa. Vedenpaine
pidettiin vakiona koko testin ajan. Lisaksi kokeessa kaytettiin standardiolosuh-
teita korkeampaa lampdtilaa ja lampdtilagradienttia. Kokeessa bentoniittia oli
vain 9,6 cm normaalin 35 sentin sijasta, jotta kapseli saatiin kastumaan nope-
ammin. Tarkemmat tiedot kokeesta 16ytyvét Italan diplomitydstéa (Itala 2009), ja
tarkemmat tulokset (Itala 2010) konferenssiartikkelista, joka tullaan julkaise-
maan.

Mallin tarkoituksena oli luoda realistinen malli kokeesta, jossa lampda tuotta-
va kapseli ymparoidaan bentoniitilla ja kalliomatriisilla. MX-80-bentoniitti
koostuu péaaasiassa montmorilloniittimineraalista, joka oletettiin mallissa liu-
kenemattomaksi kationinvaihtimeksi. Mineraalin saostumis- ja liukenemisreak-
tioiden annettiin vaikuttaa huokoisuuteen ja permeabiliteettiin. Kaasufaasi koos-
tui vesihdyrysta ja ilmasta, kun nestemdinen faasi koostui vedesté ja liuenneista
kaasuista seké suoloista. Paikallinen tasapaino oletettiin kemiallisille reaktioille
pois lukien kinetiikasta riippuvat mineraalit. Bentoniitin kastuminen mallissa
tapahtui kalliomatriisin ja raon kautta. Kallio ja raon vedenpidatysparametrit
asetettiin siten, etta ne pysyivat koko ajan vedella kyllastyneena.

Mallin tulokset esitettiin kahdessa kohdassa raon tasossa aivan mallin ala-
laidassa seka 1,1 m raon ylapuolella. Ensimmadiset 9,6 cm kuvissa ovat bentoniit-
tia, ja loppu on kived tai rakoa. Alla olevissa kuvissa on esitetty joitakin mallin
tuloksia seka skemaattinen kuva mallista. Kuvasta 9 voidaan nahda, etta lampo-
tila on 130 °C:n ja 85 °C:n valilla jo muutaman paivan jalkeen. Radiaalinen lam-
pétilaprofiili oli ldhes vakio koko bentoniitin matkalla eik&d muuttunut enda vuo-
den jalkeen. Bentoniitin alkusaturaatio oli 40 % ja raossa ja kalliossa 100 %.

37



3. PUSKURI-hankkeen tuloksia

Malli saturoitui rakokohdassa n. 200 péivéssa ja raon ylapuolella huomattavasti
hitaammin saavuttaen noin yhden vuoden jalkeen noin 90 % kyllastymisasteen
mallin ylaosissa (kuva 10).
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Kuva 9. Lampétilan evoluutio etaisyyden (lammittimestd) funktiona eri ajan hetkilla. Lopul-
linen profiili saavutetaan jo 26 paivan jalkeen.
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Kuva 10. Saturaatio etdisyyden funktiona eri ajan hetkilla. Kaksi paikkaa (0 m ja 1,1 m)

eroavat toisistaan sel

vasti eri ajanhetkilla.

Mineralogisista muutoksista suurimmat tapahtuivat anhydriitin osalta, jonka
havaittiin saostuvan lahellda lammintd kapselia sekd lahelld bentoniitti-Kkivi-
rajapintaa, jossa sulfaattia diffundoituu ulos ja kalsiumia tulee sisalle (kuva 11).
Muut muutokset eivat olleet yhtd merkittavia, mutta esim. kalsedoni liukeni
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lammittimen lahelld ja saostui lahella kived. Kipsi liukeni parissa péivassa, ja
kalsiittia liukenee pienid maaria.

Anhydrite volume fraction

0.012

0.010 -

0.008 -

0.006

0.004 | ©

\
v
)
3
0.002 [
3
\

0.000 -

0a0m&Llm
— = 1a0m
5a0m
102 0m
............... lallm
_______ 5allm
-—cemmecmmes 10al.lm
A
/ )
'3 A
[/ #oN
e S 200 T |
Distance from Copper tube [cm]
. | .

0.00

0.05

0.10

0.15

Kuva 11. Anhydriitin tilavuusosuus etdisyyden funktiona eri ajan hetkilla. Tulokset raon
(0 m) ja kallion kohdalla olevan bentoniitin (1,1 m) nayttavat eroavan selvasti.
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Kuva 12. Liuenneen kalsiumin kokonaiskonsentraatio etaisyyden funktiona eri ajanhetkil-
1. Lahella rakoa kalsium-profiili ulottuu kauemmas bentoniittiin.

Kemiallisista spesieksista tdssd esitetddn vain Ca?" ja CI. Kalsium-profiili
(kuva 12) nayttad kasvavan ajan funktiona raon lahelld, mutta pysyy lahes va-
kiona 1,1 metrin padssa raosta. Tama johtuu kationinvaihdosta ja kallion huo-
nommasta permeabiliteetista, jolloin veden vaihtuminen on hitaampaa.
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Kuva 13. Liuenneen kloridin kokonaisuuskonsentraatio etéisyyden funktiona eri ajanhet-
killa. Kloridin konsentraatio kasvaa bentoniitti-kivi-rajapintaa kohti.
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Kuva 14. Vaihtuvat kalsium ja natrium etaisyyden funktiona eri ajanhetkilld. Kalsiumpitoi-
suus nayttdd nousevan ja natriumpitoisuus pienenee. Tasapainoa ei ole vield saavutettu.

Kloridin konsentraatio kasvaa saturaation mukana ja jatkuu diffuusiolla jopa 10
vuoden jalkeen (kuva 13). Montmorilloniitin kationinvaihtopaikkojen pitoisuus
nayttdd muuttuvan kalsiumpitoisempaan péin. Natriumin, kaliumin ja magnesi-
umin méaéran pienetessd, kun taas kalsiumin maara kasvaa (kuva 14 rako tasos-
ta). Kaliumin ja magnesiumin muutokset mallissa ovat kuitenkin huomattavasti
pienempid kuin natriumin ja kalsiumin. Pohjavedestd sisaan tuleva kalsium ja
anhydriitin saostuminen vaikuttavat kalsium/natrium-pitoisuuteen. Muutokset
ovat huomattavasti pienempid kauempana raosta. Kokeissa kationinvaihdin ei
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juuri muutu kalsium-muotoiseksi (tdma voi johtua esim. kationvaihdin kertoi-
mista, jotka on mééritetty 16ysélle bentoniitille).

Tuloksissa bentoniitin kemiallisen koostumuksen havaittiin korreloivan mine-
ralogisen koostumuksen ja kationinvaihdon kanssa. Kationinvaihdon tulokset
poikkesivat kuitenkin kokeellisista, vaikka kemiallinen koostumus korreloikin
kokeiden kanssa. Kokeissa muutoksia ei juuri tapahdu, paitsi kuumassa paassa,
jossa havaitaan kationinvaihdon natriumpitoisuuden alenema. Tama ero voi joh-
tua reunaehdoista ja siité, ettd kationinvaihdinselektiivisyyksia ei tunneta lampo-
tilan funktiona ja ettd ne on maaritetty 16ysélle bentoniitille. Vuonna 2011 onkin
tarkoitus tutkia kokeellisesti selektiivisyyttd lampétilan funktiona kompak-
toidussa ja 10ysassd bentoniitissa. Dramaattisia ja palautumattomia muutoksia
bentoniitissa ei kuitenkaan tapahtunut kymmenen vuoden simulaation aikana.
Tulevaisuudessa mallia on kuitenkin tarkennettava, jotta ymmarrettdisiin pa-
remmin kokeiden ja mallin erot ja jotta paastaisiin kasiksi malliin, jolla voitaisiin
ennustaa KBS-3-tyyppisen loppusijoitusreian evoluutio ja pitka aikaisturvalli-
suus.

3.3.3 Loppusijoitusmittakaavan mallinnus

Vuoden 2009 hankkeessa tehty termisen vaiheen mallinnus LOT-kokeesta ja
glasiaalieroosioalttiuden mallinnus pyrittiin - yhdistdmaéan todellisen loppu-
sijoitustilan normaalievoluution mukaisen puskurin kehittymisen malliksi:

1. \Valittiin edustava geometria ja parametrisointi (kuva 15).

2. Laskettiin aluksi ei-kyllastynyt terminen vaihe ottaen mahdollisuuksien
mukaan huomioon bentoniitin paisuminen.

3. Laskentaa jatketaan kyllastyneissa oloissa alenevassa lampétilagradien-
tissa.

4. Lampdtilan tasaannuttua laskenta jatkuu todennédkoisissa pohjavesi-
oloissa aina jadkauden loppumiseen asti.

5. Tarkastelu paattyy post-glasiaaliseen laimean pohjaveden pulssiin ja ar-
vioon kolloidien mukana menetettavasta bentoniitin massaosuudesta.

Laskenta tehtiin TOUGHREACT lla (Xu ym. 2004) kahdessa ja COMSOL Mul-
tiphysicsilla (COMSOL 2008) kahdessa ja kolmessa ulottuvuudessa. Laskennan
tuloksena saatiin bentoniittipuskurin paikallinen ja ajallinen kehittyminen tyypil-
lisessa tilanteessa nykyisen THC-osaamisen perusteella. Kohtien 4 ja 5 laskenta
on edelleen kdynnissa. COMSOL.in, jolla laskettiin tassa vaiheessa vain kyllai-
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syys ja lampdtila, tulokset on esitetty kuvissa 16 ja 17 (2D) ja 18 (3D).
TOUGHREACT:In, jolla pyrittiin laskemaan my0s kemiallisia reaktioita, tulok-
sia esitetddn kuvassa 19.

Time = 6a Slice: T(C) Streamline: Velocity Max: 66.571
. 27
20
2 60
o - 50
- 40
1: - 130
‘Ho
20
Y\i/x
Min: 10.5

Kuva 15. Mallinnettu geometria, virtaviivoja ja lAmpdtila (véarit) kuuden vuoden kuluttua
loppusijoitustilan sulkemisesta. Mallinnukseen on otettu mukaan yksi sijoitusreika (sym-
metriasyista kuvassa vain yksi neljannes ja parikymmentda metria kalliota ylos- ja alas-
pain).
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Temperature [C] at lower right corner of canister
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Kuva 16. Laskettu [ampétila ylh&alla ajan funktiona (noin 300 vuoteen asti) ja kyllaisyys-
profiilit alhaalla (muutamana eri ajankohtana). COMSOL 2D-tuloksia.
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Kuva 17. Pinta kuvaa kyllaisyyttd, tasa-arvopinnat |dmpétilaa ja virtaviivat osittain kyllas-
tynytta virtausta. TOUHGREACT-tulokset on esitetty kuvan ylareunan pisteessa (Hydro-
chemistry) ja muut COMSOL-kuvat kuvat keskella olevassa pisteessa (Temperature ja
Saturation).
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Temperature [C] at lower corner of canister
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niin korkeaksi kuin odotettiin (syy on selvityksen alla).
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Kuva 18. COMSOL 3D-tuloksia. Laskettu lampétila ylh&alla ajan funktiona (noin kolmeen
sataan vuoteen asti) ja kyllaisyysprofiilit alhaalla (muutamana eri ajankohtana). Lasketta-
va systeemi oli varsin suuri ja muistia kaytdssa 32 Gt, mutta siitd huolimatta kyllaisyystu-

lokset ovat huomattavasti numeerisesti epastabiilimpia kuin 2D-tapauksessa. Lampdtila ei
myd&skaan noussut
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Kuva 19. Vasemmalla: muutokset kylldisyydessa ja anhydriitin tilavuusosuudessa. Oikeal-
la: kationinvaihdon kehittyminen.

3.4 Bentoniittikoulutus (VTT)

VTT:lla ja muuallakin on havaittu, ettd nuorten tutkijoiden perehtyminen ben-
toniittiaihepiiriin on vaativaa tyotd. Osaltaan se johtuu siitd, ettd bentoniitti on
objektiivisesti katsottuna haasteellinen poikkitieteellinen aihe. Mutta vaativuus
johtuu osaltaan myds siitd, ettd alan kirjallisuudessa on semanttista kohinaa:
terminologia on epdyhtendista eika kasitteiden maérittely ole aina yksikasitteista.
Tama asiaintila hidastaa nuorten edistymista.

Bentoniitin tdrkeimmalld osamineraalilla montmorilloniitilla tiedetddn olevan
nanomittakaavassa muuttuva rakenne, ja makroskaalassa jauhettu bentoniitti
koostuu tietyn kokoisista rakeista. Toisaalta kompaktoidun bentoniitin raken-
teesta eli huokosista, niiden koosta ja jakautumisesta kdydaan jatkuvaa tieteellis-
ta kiistelya. Bentoniittitutkijoiden ty6té helpottaisi jonkinlainen yhdenmukainen
tydhypoteesi rakenteesta, jota voidaan tutkimuksen edistyessa tarkentaa, mutta
jota kaytettdisiin pohjana erilaisissa bentoniittitutkimuksissa.

VTT on hahmottanut aihepiirin niin tarkeaksi, ettd kevaalla 2010 alkaneeseen
VTT:n véitéskouluun aihepiiri valittiin heti ensimmadiselle kierrokselle. VTT
rahoittaa vaitdskoulun opiskelijan kuluista osan, muttei kaikkea, joten rahoitusta
on haettava lisdd muualta. Osaprojekti kattaa v. 2010 vaitdskoulun opiskelijan
ns. projektirahoituksen. Véitoskoulun kestoksi on kaavailtu neljaé vuotta.

Vaitdskoululainen joutuu rakentamaan yhteistydverkon alan tutkijoiden kans-
sa, jolloin tiedonsiirto puolin ja toisin tehostuu. Paatavoitteena on kuitenkin ben-
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toniitin rakenteen tydhypoteesin esittdminen ja testaaminen ja tdmén vaatiman
kokeellisen aineiston tuottaminen. Vaitostyotekijana aloitti kevaalla 2010
Michal Matusewicz Puolasta. Tyon ohjaamisesta vastaavat Markus Olin ja Arto
Muurinen, ja tavoitteena on véitoskirja vuoden 2014 aikana.

3.5 THM-mallinnus

3.5.1 Johdanto

THM-mallinnukseen liittyvan osaprojektin tavoitteena oli yleistada Petri Jussilan
véitoskirjassaan  (Jussila  2007) esittelemdd bentoniittipuskurin  termo-
hydromekaanista mallia. Jussilan mallissa kiintean faasin muodonmuutokset
oletetaan pieniksi ja elastisiksi. Tavoitteena oli myods sisallyttad malliin suuret
plastiset muodonmuutokset ja kehittdd kokeellisia menetelmid mallin vaatimien
parametrien madrittdmiseksi. Kokeellisen osuuden toisena tavoitteena oli selvit-
taa veden kulkeutumismekanismeja bentoniitissa.

3.5.2 Suurten elastisten muodonmuutosten implementointi THM-
malliin

Aiemmin kehitettyyn THM-malliin on pystytty lisadmaan mahdollisuus suurten
muodonmuutosten kuvaamiseen siten, ettd teorian alkuperdinen vapaaener-
giaformalismiin perustuva rakenne voidaan sailyttad. Kehitetty malli perustuu
kovarianttiin spatiaaliseen formalismiin, jossa muodonmuutosmitta maaritellaan
metrisen tensorin avulla kayttden erityisesti sen esitystd materiaalin mukana
kulkevassa koordinaatistossa. Koko teoriaa ei esiteta tassd, mutta sen perustulos
adrellisille elastisille muodonmuutoksille on:

, RN
0”=1MJ¥H

)

missda o on Cauchyn jannitystensori, & on Greenin Lagrangen muodonmuutos-
tensori, ¥ on vapaa energia ja A on matriisi, joka antaa muunnoksen kiinte&n
koordinaatiston ja materiaaliin sidotun koordinaatiston valilla.

Osoittautuu, ettd teorian avulla voidaan myds yhdistdd suurten muodonmuu-
tosten ns. hypoelastinen ja hyperelastinen teoria. Tama puolestaan nayttéisi an-
tavan ainakin eraan tavan siséllyttaa teoriaan myos &éarelliset plastiset muodon-
muutokset.
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3.5.3 Plastisten muodonmuutosten hypoelastinen malli

Lahtokohtana on se, etta deformoituvan materiaalin nopeuskentta V(x',t) voi-

daan jakaa elastiseen ja plastiseen osaan V = V¢ + VP, jolloin muodonmuutos-

nopeustensori D jakautuu vastaavasti elastiseen osaan D¢ ja plastiseen osaan
DP:
1( ovi OV p
D” zi(ax_lj-’-&j = Dﬁ + D” (4)
Hypoelastisessa jannitysmallissa jannitystensori riippuu vain muodonmuutoksen
elastisesta osasta differentiaaliyhtalon

Do’ = LMD (5)
mukaisesti; tdssd o on jannitystensori ja D, kovariantti aikaderivaatta. Materi-
aali oletetaan isotrooppiseksi, jolloin

. 1, . - v .
ijkl _ “(nikn il il 5 jk ij Kl
L 26(2(9 9" +9"g")+—-0"g ) (6)
missa G on leikkausmoduuli, v Poissonin suhde ja g kdaytetyn koordinaatiston
metrinen tensori.
Tavoitteena on kehittdd malli plastiselle muodonmuutokselle D?, jolloin jan-
nitysmalli (5) voidaan siis Kirjoittaa muodossa
Do = L™ (Dy - D) ()

Tama malli konstruoidaan kéyttden maksimaalisen entropian tuoton periaatetta
yhdistettyna sopivasti muotoiltuun plastisuus- eli myotokriteeriin.

3.5.4 Plastisen materiaalin kvalitatiivinen kayttaytyminen ja
mallittaminen

Elastisessa muodonmuutoksessa kappaleen jannitystila ja lampotila madraavat
muodonmuutostensorin taydellisesti. Talldin siis deformoitu kappale (vakiolam-
pétilassa) palaa alkuperdiseen muotoonsa, jos jannitykset poistetaan. Plastiselle
kayttaytymiselle luonteenomaista on my6étdminen: kun jannitys saavuttaa myoto-
rajan, kappaleeseen tulee muodonmuutoksia, jotka eivét palaudu vaikka janni-
tystila poistetaan.

Mydtoraja kuvataan myoétofunktion f avulla. Se on yhdeksanulotteisessa

jannitysavaruudessa maaritelty skalaariarvoinen funktio, joka riippuu lampétilas-
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ta ja lisdksi joukosta siséisia parametreja siten, ettd jdnnitysavaruuden osa f <0
on konveksi, ja siella materiaali kayttaytyy elastisesti ja my6topinnalla f =0

plastisesti.

Elastisessa muodonmuutoksessa mallin sisdiset parametrit eivat muutu. Sa-
moin kay ideaalisesti plastiselle materiaalille ts. myo6tdpinta sdilyy samana. Jos
jannitysta kasvatetaan asteittain l&htien nollajannitysta vastaavasta perustilasta,
jannitys kasvaa aluksi elastisesti (Dijp =0), ja jannitystila on alueessa f <O0.

Jos jannitys poistetaan tdssa tilassa, materiaali palautuu alkuperaiseen muotoon-
sa. Kun jénnitystila saavuttaa my6topinnan f =0, alkaa plastinen muodonmuu-

tos, jossa DiJP # 0. Jos jannitysta pyritadn edelleen kasvattamaan, jannitystila

muuttuu pitkin my6topintaa mutta ei voi siirtya sen ulkopuolelle. Jos jannitysta
vahennetadn plastisen muodonmuutoksen jalkeen, tila palautuu elastiselle alueel-
le, f < 0. Materiaalin muoto ei kuitenkaan palaudu alkuperdiseksi vaikka janni-
tys poistetaan kokonaan.

Plastiset muodonmuutokset aiheuttavat yleensd muutoksia aineen deformoi-
tumisominaisuuksiin. Karkenevalle materiaalille jannityksen kasvattaminen
myotorajan yli saa mydtopinnan muuttumaan. Kun jannitystd pienennetaan,
palataan elastiselle alueelle, ja jos jannitysta kasvatetaan uudelleen, niin myota-
minen tapahtuu yleensa likimain silla myétépinnalla, johon edellisen kuormituk-
sen aikana oli paasty. Mallin kannalta tdma tarkoittaa sitd, ettd jannityksen kas-
vattaminen myoétdpinnalla saa sisdiset parametrit muuttumaan ja mydétopinta

muuttuu. Jannitystilan ja parametrien muutos on kuitenkin sellainen, etta sys-
teemi pysyy koko ajan vastaavalla myo6topinnalla f = 0.

Funktion f eksplisiittinen muoto riippuu materiaalista. Yleensa tietyn tyyp-

pisille materiaaleille myétéfunktion muoto postuloidaan, ja siihen liittyvét para-

metrit maarataan kokeellisesti.
Oletetaan nyt, ettd myotofunktio f on muotoa

f =0 —ovy (8)
Missd oy = oer (07;T,K%) on ns. efektiivinen jannitys ja oy = oy (T,&%)

myotdjannitys. Suureet K* ja €” ovat systeemin sisédiset parametrit. Koska
myotdfunktio on skalaariarvoinen, voi o riippua vain jannitystensorin inva-

rianteista (Tro,Tro?,deto’). Edelleen on edullista rakentaa o (o);T,K%)

niin, ettd se antaa suoraan mitattavan jannityksen kokeessa, jolla selvitetadn ma-
teriaalin elastisia ja plastisia ominaisuuksia. My®6tojannitys o riippuu paramet-
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reista £, joilla kuvataan materiaalin karkenemista (tai pehmenemistd) plastisis-

sa muodonmuutoksissa.
Oletetaan seuraavassa, etta karkeneminen voidaan kuvata yhdella parametrilla,

joksi valitaan efektiivinen plastinen muodonmuutos &k , ts. oy = oy (e ).
Karkenemisparametri &% maaritellaan — analogisesti efektiivisen jannityksen

kanssa — plastista muodonmuutosta kuvaavan tensorin DP invarianttien avulla
ja skaalataan niin, ettd se antaa kokeessa mitattavan plastisen muodonmuutoksen.

3.5.5 Maksimaalisen entropian tuoton periaate

Plastinen muodonmuutos on dissipatiivinen prosessi, ja siihen liittyva entropian
tuotto on:

}/=0'ijDiJP+... 9)

missd ... (kaavan lopussa) sisaltdd mahdolliset tilan maérittelyssa tarvittavien
sisdisten parametrien muutoksesta syntyvat lisdtermit, joita ei seuraavassa tar-

kastelussa tarvita. Maksimaalisen entropian tuoton periaatteen mukaan plastinen
muodonmuutos maksimoi dissipaation y . Plastisessa muodonmuutoksessa myo-

tofunktio on nolla kaikilla ajan hetkilla. Téastd saamme konsistenssiehdon:

Df=f=0 (10)
missd f tarkoittaa tavallista skalaarifunktion materiaaliderivaattaa. Meilla on
siis sidottu &ériarvotehtdva, jossa on |0ydettava DiJP , jolle y maksimoituu side-
ehdolla f = 0. Tdmé johtaa yhtaloon

. of
P _

Dy = /lﬁ (11)
missd A on Lagrangen kerroin ns. plastinen kerroin. Osoittautuu, ettd tuntema-
ton kerroin A voidaan ratkaista konsistenssiehdosta (10).

3.5.6 von Mises -malli

Tarkastellaan aluksi yksinkertaisuuden vuoksi ns. von Mises -my&témallia, jota
kaytetaan yleisesti metalleille. Niille on tyypillista, ettd mydétaminen liittyy leik-
kausjannityksiin, mutta paine ei saa aikaan mydtamista, eikd painetaso muuten-
kaan vaikuta mydétamiseen deviatorisessa jannitystilassa. Liséksi metalleille
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plastinen muodonmuutos on tilavuuden séilyttava: Tr(Dp) = 0. Mallin myo-

tofunktio maaritellaan
3 2
f = (ESUS” ) — Oy (Eegf ) (12)

missa s =c" + pg" on deviatorinen jannitystensori ja p = —%Tr(a):—%a”gij
on paine. Madritellaén efektiivinen jannitys ja muodonmuutosnopeus

Oeff = (ETV(S ))

(13)
Dé = (gTr( (D) ))
Efektiivinen plastinen muodonmuutos maaritellaan
t t 2 .
g = Io D dt = IO (§ DPDI)Y2dt (14)

missé integrointi tehdaan pitkin materiaalipisteen rataa. Nama suureet on maari-
telty niin, ettd ne vastaavat suoraan yksiulotteisessa vetosauvakokeessa mitatta-
via suureita.

Jannitystensorin kolmiulotteisessa ominaisarvoavaruudessa mydétopinta
f =0 on o, -sdteinen sylinteri, jonka akseli on painejana o, = o, = o5 ; t&ssd
o 't ovat jannitystensorin ominaisarvot (vrt. kuva 20).

Tarkastellaan plastista muodonmuutosnopeustensoria

Df = /iii. = /iﬁ (15)
oo ZGY

Yhtaldiden (12) ja (13) nojalla saamme DJ; = /1 ja konsistenssiehdosta (10)

Saamme
3sjj . :
I Do —HA=0 (16)
ZGY

missd H = day/dee‘;f on plastinen moduuli, joka voidaan maarata vetokokeel-

la. Yhtal6iden (7) ja (15) avulla saadaan konsistenssiehdosta

3G 3G

); = ms Dkl = m-rr( SD) (17)

Plastinen muodonmuutosnopeustensori on siis
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9G
DP =22 Tr(sD)s; 18
i =86 +2r)o, DS (18)

Lopullinen elastoplastinen von Mises -malli saadaan nyt muotoon:
v o 9G
Tr(D)g" |- Iy
1= "(P) ) Y 6G + 2H)oy
missé 1, on indikaattorifunktio, joka saa arvon 0O elastisella alueella ( f <0) ja
arvon 1 plastisella alueella ( f =0).

Dol = 2G {( DI + Tr(s:D)s! } (19)

3.5.7 Paineriippuvat mydtomallit

Edella esitetty von Mises -malli soveltuu materiaaleille, joille ei voi aiheuttaa
plastista muodonmuutosta isotrooppisen jannitysjakautuman avulla. Kompaktoi-
tu bentoniitti ei ilmeisestikddn toteuta tdta ehtoa; bentoniitille voidaan aiheuttaa
plastinen muodonmuutos riittdvan suurella paineella. Tasta seuraa, ettd myoto-
pinnan on oltava suljettu positiivisen paineen suuntaan. Eras yleisesti myds maa-
lajeille kaytetty paineriippuva myotémalli on ns. Driicker-Prager -malli, joka
saadaan mydtofunktiosta

f Z(a(dijdij —3p2))1/2 +xp-oy(ek) (20)

Kuvassa 20 on esitetty yhtalon (20) mukainen myo6tdpinta (py6réahdyskartio)
erédilla parametrien a ja k arvoilla. Tarkastellaan seuraavassa kuitenkin la-
hemmin toista mahdollista paineriippuvaa myétdmallia, joka saadaan modifioi-
malla von Mises -mallia ja maarittelemalla mydtéfunktioksi

f = (a(oyo —3kp2) )" —oy (5
(21)

1/2
:[a(af +0%+02 —g(olJrO'Z +0'3)2)} —oy (k)

Parametrit @ ja k jatetadn toistaiseksi vapaiksi. Valinta a=3 ja k =1 antaa
von Mises -mallin. Jos k <1, niin my6topinta f =0 on pyorahdysellipsoidi,
jonka pyorahdysakseli on painejana o, = o, = o3 jannitystensorin ominaisar-
voavaruudessa (ks. kuva 20). Kuten kuvasta 20 voidaan paatella tdman mallin
mukainen my6topinta on kaikkialla siled, toisin kuin Dricker-Prager -mallin,
jossa myotdpinnalla on karki painejanalla. Seka Driicker-Prager -malli ettd mo-

difioitu von Mises -malli voivat olla realistisia bentoniitille vain alueessa jossa
paine on positiivinents. kun ¢, + o, + 53 < 0.
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a) WO b)

Kuva 20. Mahdollisten paineriippuvien plastisuusmallien mukainen myd&topinta jannitys-
tensorin ominaisarvoavaruudessa. a) Driicker-Prager -malli , b) Modifioitu von Mises -
malli, kun k = %. Kuvissa on esitetty myds ns. r -taso, jossa paine p = 0. Kuvaan b) on
merkitty mydtopinnan pisteet, jotka on mahdollista maarittdé hydrostaattisella puristusko-
keella (piste A) ja yksiulotteisella puristuskokeella (piste B).

Parametrisoidaan efektiivinen plastinen muodonmuutosnopeus analogisesti von
Mises -mallin kanssa asettamalla
N
D =(bDf D} ) (22)

missa b on toistaiseksi ma&radmaton parametri. Samaan tapaan kuin von Mises
-mallin tapauksessa saadaan malliyhtaloiksi:

Dol = 2G (D”+ v Tr(D)g”)—Iyar(p)Tr(S-D)S” (23)
1-2v O_YZ
missa
Sii _ il +(k+wjpgu (24)
1-2v
ja
I'(p) =
oy (25)
2 _ 3V(k—1)) 2 HCTY\/B 2 _ 2
o2 +3a(k 1)(k+ oo PP e a\/ay+3a(k Dkp
Lisaksi:
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Dy = ar(zp)Tr(S-D)(O'ij +kpg; ) (26)
Oy
oo =(a(ojol -3k pz))ll2 (27)
r
qg::;?HW@{»Jawc$+3ak—nkp2) (28)
‘c"e[;f = Lj De[;f dt (29)

Driicker-Prager -mallille voidaan suoraviivaisesti johtaa vastaavat kaavat, mutta
niitd ei esitetd tassa.

3.5.8 Parametrien maarittaminen

Modifioidun von Mises -mallin parametrit a, b ja k taytyy maarata kokeelli-
sesti. Koejarjestelyn on oltava riittdvan yksinkertainen ja symmetrinen, jotta
koko jannitystila ja muodonmuutos saadaan maarattyd. Bentoniitin tapauksessa
kyseeseen voisi tulla kaksi erillistd koetta: hydrostaattinen puristus ja yksiulot-
teinen puristus.

Hydrostaattisessa puristuskokeessa ndyte asetetaan nesteymparistéon ja mita-
taan ndytteen tilavuusmuutos ympardivan nesteen paineen p funktiona. Nayt-
teen muodosta riippumatta siihen indusoituva jannitystensori on muotoa
o' = —pg'. Valitaan efektiiviseksi jannitykseksi kokeessa mitattava jannitys-
suure eli paine: o = p. On syytd huomata, ettd tdima maaritelma on koetilan-

teeseen sidottu. Kayttdmalla maaritelmaé (27) saadaan parametrien valille relaatio

1
~301-k)

Muodonmuutos on puhdas tilavuusmuutos, jossa kappaleen mittasuhteet eivat
muutu; oletamme, ettd materiaali on ominaisuuksiltaan homogeenista ja iso-

trooppista. Muodonmuutosnopeustensori on siis muotoa Dj; = Ijgij , missa D

a (30)

on kokeessa mitattava kokonaismuodonmuutosnopeus: D o (dV / dt)Y3. On
ilmeista, ettd plastinen muodonmuutosnopeustensori on samaa muotoa:
Din = 5pgij (31)

missa DP on kokeessa mitattava lineaarinen plastinen muodonmuutosnopeus.

54



3. PUSKURI-hankkeen tuloksia

Valitsemalla efektiiviseksi plastiseksi muodonmuutosnopeudeksi Df = DP

saamme yhtalosta (22) parametrin b arvoksi

b=1/3 (32)
Hydrostaattisessa painekokeessa myotéfunktio on muotoa f = p — py, , MIissé
py on painekokeen avulla maéritelty myd6tojannitys. Kuvassa 21 on esitetty
kvalitatiivinen kuva tyypillisista koetuloksista.

Parametri k voidaan kiinnittd4 esimerkiksi riippumattomalla yksiulotteisella
puristuskokeella, jossa naytettd puristetaan suljetussa sylinterissa. Téalldin
Dy; = D on muodonmuutosnopeus kokeessa mitattavassa suunnassa, ja D =0
muilla indekseilla. Tassa kokeessa riittdd maarittdd mydtoraja, joten voimme
olettaa, ettd muodonmuutos tapahtuu kokonaan elastisella alueella. Jos materiaa-

lin elastinen Poissonin suhde on nolla, niin myds jannitys on yksiulotteinen:
oy =6 Jja oj =0 muilla indekseilla. Kayttamalla maaritelmaa (27) ja tulosta

(30) saadaan
ot =,/9(31;_"k)6 (33)
Jaiig? =P (34

missd &, on yksiulotteisessa puristuskokeessa mitattu myotdjannitys. Tésta

Myétdpinnalla patee siis

voidaan ratkaista parametri k :

i = 9Py 15y)* -3

9(py /5y)* -1 )

Ylla esitetty analyysi voidaan tehda suoraviivaisesti myds esim. Driicker-Prager
-mallille.
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P=0Cy el., pl.
.
Py=0y [ceee- 2 ; d
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Kuva 21. Kvalitatiivinen esitys syklisesté painekokeesta. a) Paine kasvatetaan alkutilan-
teesta O ohi myotdrajan A pisteeseen B (kuormitus), jonka jalkeen paine palautetaan
nollaan (vapautus). Mitataan paine, kokonaismuodonmuutos ja plastinen muodonmuutos
(muodonmuutos vapautuksen jalkeen). Toistamalla koetta eri paine- ja muodonmuutos-
tasoille voidaan mitata paine plastisen muodonmuutoksen funktiona. Tama tulos ja plasti-
sen moduulin H madrittdminen on esitetty kuvassa b).

Kuva 22. Puristuslaitteisto. Naytteen puristaminen tapahtuu keskell& olevassa kammiossa
D, joka on kuvassa auki. Kammion tilavuuden mittaamiseen kaytetyt kolme paikka-anturia
eivat ole kuvassa, mutta kirjain H osoittaa yhden anturin paikan, ja G on paineanturi.

Kammion tilavuutta sdadellaan hydraulisella puristimella 1.
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3.6 THM-kokeet ja alustavat tulokset

Projektin kokeellisen osan tavoitteena oli kehittdd menetelmid, joiden avulla
voidaan maarittaa bentoniitin elastoplastisia ominaisuuksia erityisesti mallinnuk-
sen tarpeita silmalla pitden. Edellisessa kappaleessa késiteltyjen mydétomallien
parametrien maarittdmiseen riittdd periaatteessa kaksi erillista koetta, esim. hyd-
rostaattinen puristuskoe ja yksiakselinen puristuskoe. Hydrostaattisella puristus-
kokeella pystytadn maarittdédmaan myotdpinnan leikkauskohta painejanan kans-
sa, siis esim. Drilicker-Prager -mallin tapauksessa, myo6tdpintana olevan kartion
karjen paikka ja sen siirtyminen plastisen muodonmuutoksen funktiona. Yksiak-
selisella puristuskokeella taas voidaan maarittdd myotopinnan leikkauskohta
ominaisjannitysakselien kanssa, kun bentoniitin ominaisuudet oletetaan iso-
trooppisiksi (ks. kaava 22 b).

3.6.1 Hydrostaattinen painekoe

Hydrostaattisessa puristuskokeessa kumilla pinnoitettu sylinterinmuotoinen ben-
toniittinayte laitettiin vedella taytettyyn puristuskammioon, jonka tilavuutta ja
sen myo0ta painetta voidaan muuttaa liikuteltavan méannan avulla. Mannan sijain-
ti ja kammion tilavuus maaratdén paikka-antureiden avulla, ja kammion paine
mitataan paineanturilla. Kumipééallystykselld estettiin bentoniitin kastuminen
kokeen aikana. Koska vesi ja paallystekumi ovat oleellisesti kokoonpuristumat-
tomia, aiheutuu kammion tilavuudenmuutos kokonaan bentoniitin tilavuuden
muutoksista; laitteiston joustamisen aiheuttama ndennainen tilavuuden muutos
paineen funktiona mitattiin erikseen ilman ndytettd ja sen aiheuttama korjaus
otettiin huomioon kokeiden tuloksissa.

Bentoniitin puristamiseen kaytetty mittauslaitteisto on esitetty avonaisena ku-
vassa 22. Keskelld olevan puristuskammion alaosa taytetdan vedelld kammion
ollessa auki, ja ohuella kumikerroksella paallystetty bentoniittindyte asetetaan
kammion pohjalle. Tdmén jalkeen kammio suljetaan nostamalla sen alaosa yl6s
kasikayttoisellda hydraulipumpulla. Sen jalkeen puristuskammio ilmataan. Kam-
mion sivulle sijoitettu paineanturi mittaa veden painetta puristuskammion sisélla.
Ylasylinterin sivuissa on pidikkeissd kolme paikka-anturia kammion tilavuuden
muutoksien mittaamista varten. Laitteiston yksityiskohtainen kuvaus [6ytyy
Elorannan opinndytetydsta (Eloranta 2010).

Kuvassa 23 on esitetty tyypillinen kuormituskayrd, kun ndytettd puristettiin
kaksi kertaa perdkkain noin sadan baarin paineeseen. Kuvasta nahdaan, etta en-

57



3. PUSKURI-hankkeen tuloksia

simmaisen puristuksen jalkeen naytteen tilavuus oli pienentynyt noin 15 % alku-
peréiseen tilavuuteen verrattuna. Jalkimmaisen puristuksen aikana néytteen tila-
vuuden muutokset néayttivat olevan elastisia, eli ndytteen myétéraja oli kasvanut
noin sataan baariin. Havaintojen mukaan bentoniitin tilavuuden muutokset saily-
vét ensimmadisen puristuksen jalkeen elastisina, jos paine ei kasvanut yli ensim-
maisen puristuksen maksimipaineen.

120

+  Laitteistoa ja naytetta kuvaava kayra
* | kuvaava kalib kayra
100 * ++ 1
+ ++
¥ ++
+ + +
80+ * & g
* + +
+  +%
= ; + 4T
e B0 + + g
o + + *
+ + +
+ +
a0t 3 + + % -
+ + +
* + + 3
# + + 4
200 % + + g
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$ + +
g+ +_'Hfh-
o1 L L i . L L
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Kuva 23. Kuormituskéayra ja laitteiston kalibraatiokayra. Ylimmat kayrat vastaavat paineen
lisdédmista ja alimmat vahentamisté. Tilavuuden referenssitila on tilavuus kahden baarin
paineessa.

120
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+ Kostea nayte
Tihea kostea nayte
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Kuva 24. Kolmen eri naytteen kuormituskayrat. Kuivalla ja kostealla naytteella on sama
kuivatiheys. Tihedn kostean naytteen kuivatiheys on noin 10 % suurempi.
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Kuvassa 24 on esitetty kolmen erilaisen naytteen kuormituskéayrat. Kuvan perus-
teella kuivan ja kostutetun (kosteus noin 7 %) naytteen, joilla oli sama kuivati-
heys, kayttaytymiset olivat tutkitulla painevalilla hyvin samanlaisia. Kuormitus-
kayra riippui voimakkaasti naytteen tiheydesta.

Kuva 25 havainnollistaa bentoniitin kdyttaytymista vaiheittain etenevéssa hyd-
rostaattisissa puristuksissa. Ensimmainen nayte puristettiin vaiheittain 25, 50, 75
ja 100 baariin niin, ettd puristusten valilla paine laskettiin nollaan. Toinen nayte
puristettiin kerralla 100 baarin paineeseen.

Néaytteiden kédyttaytyminen nayttaisi olevan hyvin sopusoinnussa edelld esite-
tyssa plastisuusmallissa tehtyjen oletusten kanssa. Se, etteivat kayrat asetu tas-
malleen paallekkéin, johtuu todennédkdisesti siitd, etteivat ndytteet olleet tdysin
identtisia. Kuten jo aiemmin huomasimme, kuormituskayrét riippuvat voimak-
kaasti bentoniittinaytteen kuivatiheydesta.

3.6.2 Yksiulotteinen puristuskoe

Yksiulotteisessa puristuskokeessa kaytettiin samaa puristuslaitteistoa kuin hyd-
rostaattisessa painekokeessa. Tassa kokeessa puristuskammio on halkaisijaltaan
9 cm oleva sylinteri, jonka pohja ja puristuspinta on valmistettu sintratusta terés-
levysta. Puristuskammion tilavuus mitattiin paikka-antureilla, kuten aiemmissa-
kin kokeissa, mutta puristuspaine mitattiin hydraulisen puristimen sylinterista.

Kokeessa puristuskammion pohjalle laitettiin tasainen noin senttimetrin pak-
suinen kerros bentoniittijauhetta ja kammion kansi painettiin vasten bentoniitin
pintaa. Kuten hydrostaattisessa painekokeessakin, puristaminen tehtiin seka vai-
heittain ettd yhdellad kerralla. Kuvassa 26 on esitetty puristuskokeissa mitatut
kuormituskayrat.

3.6.3 Veden kulkeutuminen bentoniitissa

Veden kulkeutumismekanismien tutkimiseksi rakennettiin naytekammio (ks.
kuva 27), jossa bentoniittindytettd voidaan kostuttaa vakiotilavuudessa. Kosteu-
den etenemistd voidaan seurata suoraan ottamalla ndytteestd sopivin aikavalein
3D-rontgentomografiakuvia. Kuvassa 28 on esitetty esimerkki talla tekniikalla
saadusta tuloksesta. Kuvasarja on muodostettu eri ajan hetkilla otettujen tomo-
grafiakuvien ja alkuajanhetkelld otetun kuivan naytteen kuvan erotuksena. Kuvi-
en perusteella nayttaa siltd, ettd kastuminen ei etene selkedna rintamana, kuten
puhtaassa paine-eron tuottamassa advektiossa tapahtuisi. TAma viittaa siihen,
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ettd kastumista dominoi jokin dispersiivinen mekanismi, joka voi liittya esim.
hoyryn diffuusioon kaasufaasissa ja/tai nestemdisen veden diffuusioon Kiintoai-
neessa. Johtopaatosta tukee myods kuva 29, jossa on esitetty bentoniittindyttee-
seen imeytyneen veden maara ajan funktiona kahdella eri painetasolla seké las-
kentamallien antamat ennusteet yksiulotteiselle diffuusiolle ja yksiulotteiselle
advektiolle. Malleissa kéytetyt parametrit on sovitettu niin, ettd imeytyneen ve-
den massa kokeen lopussa on sama kuin mitattu arvo. Tulos osoittaa, ettd kastu-
minen muistuttaa kvalitatiivisesti enemman diffuusio- kuin advektioprosessia

+  Puristettu useassa vaiheessa
#*  Puristettu yhdessa vaiheessa

4

100

p (bar)
3

40+

0 0.05 0.1 0.15 02 025 03 035

Kuva 25. Kahden lahes samanlaisen naytteen kuormituskayrat, kun ne puristetaan sadan
baarin paineeseen vaiheittain ja yhdella kerralla.

puristus suoraan maksimipaineeseen
O puristus voima kdytetty valistd nollassa

nétyteen paksuus [mm)

OO0 T
0000¢

4000 6000 8000 10000
puristuspaine [kPa)

Kuva 26. Kahden naytteen kuormituskayrat yksiulotteisessa puristuskokeessa.
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Kuva 27. Bentoniittindyte ja kostutuskammio osiin purettuna. Bentoniittindyte on puristettu
hiilikuituputkeen, ja sité voidaan kostuttaa pohjassa olevan sintterilevyn kautta. Kammio
on jaykka eikd muuta muotoaan merkittédvasti bentoniitin kostuessa ja pyrkiessa turpoa-
maan.

1 vrk 3vrk 6vrk 15vrk

Kuva 28. Réntgentomografiakuvasarja veden imeytymisestéa puhdistettuun kompaktoituun
bentoniittiin. Kuvissa on esitetty halkileikkaus vakiotilavuuteen suljetusta sylinterimaisesta
naytteestd, jota kastellaan sen alapinnan kanssa kosketuksessa olevan huokoisen mate-
riaalin 1&pi. Vaalea varisavy ilmaisee kastumisen seurauksena kasvanutta tiheytta.

09

081

03
/ ¥ diffuusiomalli

advektiomalli

havainnot 1,5 bar | |
——— diffuusiomalli

advektiomalli
havainnot 0 bar

6
aika [d)

10

Kuva 29. Bentoniittindytteeseen imeytyneen veden maara ajan funktiona kahdella eri pai-

netasolla.
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3.6.4 Alustavia johtopaatdksia THM-kokeista

Ylla esitettyjen alustavien tulosten perusteella on ilmeistd, ettd tassa tyossa kehi-
tetyilla/kéaytetyilla menetelmilla voidaan todellakin saada mallinnuksen tarvit-
semaa uutta tietoa bentoniitin elastoplastisesta kéyttaytymisestd. On kuitenkin
huomattava, ettd vaikka hydrostaattisen ja yksiakselisen puristuskokeen avulla
pystytadn madrittamadn parametrit annetulle myotémallille, se ei viela riité sii-
hen, ettd pystyttéisiin valitsemaan bentoniitille parhaiten soveltuva myétomalli
(my®6topinnan muoto). Tama vaatii vahintadn yhden lisdkokeen, jossa mitataan
materiaalin kayttaytymistd myos leikkausjannityksen alaisena. Lisaksi tulosten
soveltaminen bentoniitin  kayttdytymiseen loppusijoitustilanteessa edellyttaa
ainakin lampdtilan ja kosteuden vaikutuksen selvittamista malliparametreihin.
Tama kaikki vaatii toteutuakseen systemaattista ja varsin mittavaa koeohjelmaa.

Kastumiskokeiden alustavien tulosten mukaan veden etenemisessa bentoniit-
tiin ei ole havaittavissa selvad kastumisrintamaa. Lisaksi veden painetasolla on
vain véhainen vaikutus kastumisnopeuteen. Kuvassa 29 on esitetty bentoniitti-
naytteeseen imeytyneen veden maara ajan funktiona kahdella eri painetasolla.
Kuvassa on myds mallien antamat ennusteet yksiulotteiselle diffuusiolle ja yksi-
ulotteiselle advektiolle. Naiden havaintojen perusteella vaikuttaa ilmeiseltd, etta
ainakin naiden kokeiden tilanteessa péaasiallinen veden kulkeutumismekanismi
bentoniitissa on diffuusio.

3.7 THMC-mallinnus Numerolassa

3.7.1 THM-malli ja sen toteutus

Numerola Oy:ssa toteutettiin bentoniittipuskuria mallintava laskentaohjelmisto
Petri Jussilan véitoskirjassaan (Jussila 2007) esittaman mallin pohjalta. Lasken-
taohjelmisto  toteutettiin  Numerolan  kehittdmalla  Numerrin4-mallinnus-
ohjelmistolla. Tassd laskentaohjelmistossa Petri Jussilan malli on laajennettu
suurille siirtymille, ja Jussilan tydstd poiketen muuttujiksi on valittu tila-
vuusosuudet Kiintoaineelle, vedelle, hoyrylle ja ilmalle sek& hdyryn paine, lam-
patila ja siirtymévektori. Jatkossa naille kéytetddn merkintdja &, &, &,,&,, B ,
T ja U, vastaavassa jarjestyksessa lueteltuina. Lisaksi toteutuksessa on otettu
apumuuttujiksi puristuma ¥ seka veden haihtumisnopeus @, .

Néita perusmuuttujien merkintdja kayttden voidaan maaritella huokoisuus,
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n= 1- gs (36)
veden saturaatio,
g
== (37)
o n
ja hoyryn osuus kaasufaasista,
Sv
= (38)
“TE g
Edelleen faasien osatiheydet maaritellaan asettamalla,
Pk :gkﬁkl kE{S,I,V,a} (39)

Edelld olevassa kiintoaineen ja veden ominaistiheydet on oletettu vakioiksi.
Hoyryn ja ilman ominaistiheys saadaan tilayhtalosta,
. BM,
=——=, ke{v,a 40
po=—g kefv.a) (40)
missd M, on moolimassa ja R on yleinen kaasuvakio.
Numerrin-toteutuksessa ratkaistaan seuraavaa aikariippuvaa sailymislakisys-
teemia,

P v (pUs) =0, @)
%+V'(P|U|)—®| =0, (42)
6§v +V-(p,U,)+ O, =0 43)
0
L2+ V:(paU,) =0 (44)
-V.s-pg=0 (45)
oT
(PC)ett i (&y —€)0 = V(AVT) =0 (46)
missa,
P =Pk
R
(PC)eft = D, PCK, (47)
R
A= E
X
k e{s,I,v,a},
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e, ~& =l + (e ~¢f)(T ~To) - 1 (48)

Edella ¢ ja ¢ ovat faasin k ominaislampdkapasiteetit vakiotilavuudessa, ja
vakiopaineessa, 1, on faasin k lammonjohtuvuus, T, on referenssilampdtila ja
I, on latentti lampd hoyrystymiselle.

Sailymislakien formuloimiseen suurille siirtymille tarvitsemme suurten siir-
tymien rakenneanalyysissd kaytettavida merkintdja (Bonet & Wood 2008; Zien-
kiewicz &Taylor 2000}. Merkitddn X:lla koordinaattia deformoitumattomassa
alkugeometriassa ja X:ll& koordinaattia deformoituneessa geometriassa, jolloin
siirtymélle U patee

u=x-X (49)
Muunnetaan seuraavaksi Kiintoaineen liikemaaran sailymislaki deformoituneesta
geometriasta muuttujanvaihdolla deformoitumattomaan alkugeometriaan. Maari-
telladn muunnoksia varten deformaatiogradientti F

F- 2—;(( . 2—)“( (50)
ja merkitaan liséksi
J =detF (51)
Yhtaloissa tarvittava puristuma ¥ maaritellaan tdman determinantin avulla
Y=J-1 (52)

Tekemélld muuttujanvaihto x — X voidaan litkemaaran sailymislaki (45) kir-
joittaa deformoitumattomassa geometriassa seuraavasti

DIV(FS) +Jg =0 (53)
missd DIV on divergenssi X:n suhteen ja S on ns. toinen Piola-Kirchhoff -
jannitystensori

S=JFisFT (54)

Lisaksi tarvitaan materiaalilaki tensorille s . Maéritelladn deviatorinen jannis-
tystensori

_1

¥
S =Z(-Ccl-—Jct 55
2( ) 3 (55)

missa C on ns. oikeanpuoleinen Cauchy-Green -tensori C = F'F . Nyt kiintoai-
neen materiaalilaki voidaan maaritella seuraavasti

S=25GSP — (B—EKW + )y — & frBy)ICT (56)
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missd f; on bentoniitin paisumisfunktio, G ja K maédrittelevat bentoniitin

kimmo-ominaisuudet ja IT},, on bentoniitin maksimaalinen tilavuusrajoitettu

paisumispaine. Pienten siirtymien alueella timé materiaalilaki vastaa hyvin Jus-
silan (Jussila 2007) esittamaa materiaalilakia.

Systeemin (41)—(46) sulkemiseksi tarvitsemme vield seuraavat
materiaalilait,

¢B T-Ty " B—B,
I —¢™TIn(—
SRR [ G c.)n() p.]
L&)
57
04 7
ou
psUg = psE (58)
_ s kv s 5(51” iﬂ
pIUI =P " [VB p|g+ V( ) M 85 \ (59)
oy 4 o\ &
+§S a—g Bov\P + V(§S é) BOlP] + P E,
Ky -
Py = ~PuyDVE ~Gpy EVB + PR (60)
kg ou
PaUa = pafgDVE —(1- g)pa VB + Pa = (61)

ot

missd f on adsorptiofunktio, ;4 ja uy ovat veden ja kaasun viskositeetit, k; ja

kg ovat veden ja kaasun permeabiliteetti sekd D on diffuusiokerroin kaasulle.

Yksityiskohtaisemmat madrittelyt edellda oleville funktioille ja kertoimille on
esitetty Jussilan vaitostyossa (Jussila 2007).

Numerrind-mallinnuskielellda ohjelmoitiin systeemi (41)—(46) siten, ettd mas-
sansailymisyhtéldiden (41)—(44) ja energianséilymisyhtalon (46) paikkadiskre-
tointiin sovellettiin voluumielementtimenetelmaa (CVFEM, Control Volume
Finite Element Method; Baliga & Patankar 1983). Liikemaaransailymisyhtalo
(45) sen sijaan on ohjelmoitu kéayttden aarellisten elementtien menetelmaa
(FEM, Finite Element Method; Zienkiewicz & Taylor 2000). Kaikki séilymislait
siirretddn muuttujanvaihdolla deformoituneesta geometriasta kiintedan alkuti-
laan, jossa yhtélét ratkaistaan. Paikkadiskretoinnissa kéytettiin elementeittéin
trilineaarista funktioapproksimaatiota kaikille muuttujille.
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Aikaintegroinnissa kaytettiin aluksi takenevaa Eulerin menetelmaa (Johnson
1987). Sen stabiilisuusominaisuudet ovat hyvat, mutta koska se on tarkkuudel-
taan vain ensimmaisté kertalukua, niin askelvirhe on melko suuri askelpituuteen
verrattuna. Koska simuloitavat aikajaksot puolestaan ovat hyvin pitkia, aikainte-
groinnin kertalukua taytyi parantaa. Siitd huolimatta laskenta ei saanut muuttua
olennaisesti raskaammaksi, ja lisaksi aika-askelta piti pystya vaihtamaan kesken
simuloinnin. Kertaluvun nosto ja laskenta-aikavaatimukset johtivat valinnan
lineaariseen moniaskelmenetelméaan, jossa hyddynnetadan systeemin tilaa edelli-
silla aika-askeleilla. Sellaisia ei ollut valmiina vaihtuville aika-askeleen pituuk-
sille, joten projektia varten johdettiin seuraava toisen kertaluvun askellus:

(Af +2A10,)Yi — (A +2MA, + A3)yig + ASYip
A2A, + AJAS

= i (62)

jossa A, =t —t_, ja A, =t —t_,. Jos molemmat aika-askeleet ovat saman-
mittaisia, kaava yksinkertaistuu muotoon

3Y; —4Yig + Vi
= f. 63
A f; (63)

Menetelman voidaan osoittaa olevan L-stabiili, eli absoluuttisesti stabiili kaikilla
askelpituuksilla, ja karakteristisen yhtalén juuret lahestyvat nollaa askelpituuden
kasvaessa.

Tietokonemallin tehostamiseksi ohjelma on rinnakkaistettu. Mallin rinnak-
kaistuksen testaamiseksi ja realistisen kokoisten tehtavien laskemiseksi on han-
kittu ja kayttdonotettu jaetun muistin tietokone (HP ProLiant DL585 G5 (4U)).
Koneessa on nelja Opteron 8378 Quad-Core -prosessoria (2.4 GHz) ja 64 Gt 800
MHz muistia.

Numerrin4 on varustettu rinnakkaislaskentaominaisuuksilla, joista suurin osa
on kaytettdvissa ilman erillisia toimenpiteista “shared memory” -tyyppisilla tie-
tokoneilla. Tassd, kuten useimmissa osittaisdifferentiaaliyhtalomalleissa, tar-
keimmaét kohteet rinnakkaislaskennalle ovat algebrallisen yhtaléryhméan muo-
dostaminen elementtiverkon avulla sekd saadun lineaarisen yhtaléryhman ratkai-
seminen.

Tulokset yhtaléryhman rinnakkaisesta kasauksesta 310 420 muuttujalla ovat
taulukossa 3. Yhtaloryhmén ratkaisumenetelmaksi on valittu GMRES, joka sopii
yleisille, epasymmetrisille tehtdville. Pohjustimena on blokkidiagonaalinen epa-
taydellinen LU-hajotelma, BILU, jonka rakentaminen ja soveltaminen ovat
luonnostaan taysin rinnakkaisia operaatioita. Rinnakkaistaminen perustuu sys-
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teemimatriisin ja pohjustimen jakamiseen riveittdin ohjelman eri saikeille. Tu-
lokset yhtaléryhman rinnakkaisesta ratkaisemisesta 310 420 muuttujalla ovat
taulukossa 4.

Taulukko 3. Rinnakkaislaskenta kasauksessa.

ytimien lkm. aika [s] tehokkuus %

1 2177,63 100

2 1219,52 89

3 877,85 83

4 758,50 72

6 638,07 57

8 602,13 45
12 597,20 30
16 629,29 22

Taulukko 4. Rinnakkaislaskenta yhtaloryhman ratkaisemisessa.

ytimien lkm. aika [s] iteraatiomaara aikaliter [s] tehokkuus %
465,28 304 1,50 100
2 252,38 308 0,82 92
3 195,69 298 0,66 76
4 146,65 306 0,48 78
6 122,12 360 0,34 74
8 99,63 326 0,31 61
10 96,69 345 0,28 54
12 94,25 367 0,26 49
14 84,70 343 0,25 43
16 89,00 376 0,24 40

3.7.2 THM-mallin laskentatuloksia

Ohjelmalla on simuloitu laboratorioesimerkkia kolmiulotteisena erilaisilla dis-
kretointitarkkuuksilla algebrallisen yhtalosysteemin muuttujien maarén vaihdel-
lessa 5159 ja 2197470 valilla. Kuvassa 30 on esitetty kiintoaineen tilavuusmuu-
tos tr(e) = tr(%(Vu+(Vu)T)) ja siirtymakenttd U lopputilanteessa 2401,6 tun-

nin jalkeen. Kuvassa 31 on lampétila ja veden saturaatio samalta ajanhetkelta.
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Kuvassa 32 on bentoniitin paisuntapaine sylinterin seinamalla senttimetrin kor-
keudella pohjasta.

DB: Dum lall_001_cgrs.cgrs
Cycls:orr'MmE =comey

-0.01162

=

Max: 0.
Min: -001162

Vector

varu
0.0001289

Frrrrrrr g

B

—0.667e-05

oanifls

3.222e-05

TR
NoX

Kuva 31. Lampdtila ja veden saturaatio.
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Kuva 32. Paisuntapaine.

3.7.3 van Genuchten -tarkastelu

Eri ohjelmistojen laskentatulosten vertailemiseksi van Genuchten -tyyppistéa
huokoisen aineen kastumisen mallia on simuloitu Numerrin-ohjelmistolla yksi-
ja kaksiulotteisissa testitapauksissa. Valittu muuttuja oli téssé tapauksessa veden
saturaatio S . Ratkaistava yhtalé on

0S
e 64
P vV(D,VS) (64)
missé
— 2 B
D, = —M(@[l—(l— gv2 )AJ S‘”’H[l— 3—1/,11 /1) (65)
neA

ja po, x5, n Jja ¢ ovat materiaaliparametreja. Parametri A on materiaalikohtai-

nen mallin sovitusparametri. Koska mallin ratkaisuna saatava veden saturaatio ei
ole jatkuva materiaalien rajapinnalla, on toteutuksessa otettu omat muuttujat
edustamaan saturaatiota Kivessa ja bentoniitissa. Muuttujien kytkemiseksi raja-
pinnassa vaaditaan paineen jatkuvuus ja vastaava lisdmuuttuja on veden tila-
vuusvuo rajapinnan lapi. Kuvassa 33 on veden saturaatio kaksiulotteisessa tes-
tisimuloinnissa 60 tunnin jalkeen alkutilanteesta.
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3.7.4 Siirtymien laskeminen 3D-tomografiakuvista

THM-mallinnuksen kokeellista toimintaa on tuettu kehittamalla algoritmi siir-
tymakentén laskemiseksi 3D-tomografiakuvista. Tehtdvana on etsia siirtymavek-
torikenttd U, joka minimoi perakkaisissa kuvissa tapahtuneen muutoksen:

min > (R X+ u(x)) - P, () (66)

Menetelmdssa siirtymavektorikenttad approksimoidaan trilineaarisella element-
tiapproksimaatiolla. ~ Minimointi  on  toteutettu  Levenberg-Marquardt
-algoritmilla. Tehtava on saannollistetty sakottamalla siirtyman toisia derivaatto-
ja. Laskentaohjelma on toteutettu C-kielelld, ja sitd voidaan kutsua Matlab-
ohjelmasta. Menetelma toimii hyvin, mutta vaatii tapauskohtaista saatéa. Kuvas-
ta 34 nahdaan rontgentomografialla otettu kuva, jossa bentoniittia puristetaan
sylinterimaisessa geometriassa. Kuvassa nahdaan myods algoritmilla laskettu
siirtymavektorikenttd. Kuva mittauksineen on tehty Jyvaskylan yliopiston fysii-
kan laitoksen rontgentomografialaboratoriossa.

osws

g
3

£ %3

-y
] o e B

005 229 15 020

Kuva 33. Veden saturaatio.

70



3. PUSKURI-hankkeen tuloksia

120

Kuva 34. Bentoniitin puristuskoe.

3.7.5 Kemiallisten reaktioiden mallintaminen

Bentoniittipuskurin kemiallisille reaktioille tehtiin matemaattinen malli yhteis-
tydssd VTT:n Markus Olinin ja Veli-Matti Pulkkasen kanssa. Malli kasittaa nat-
riumin, kalsiumin ja kloridin reaktiot. Mallin tarkempi kuvaus on esitetty kappa-
leessa 3,8.

Kemiallisten reaktioiden malli toteutettiin Numerrin4 -mallinnuskielelld. Yh-
taldiden paikkadiskretointi toteutettiin volyymielementtimenetelmalla (CVFEM)
ja aikadiskretointi implisiittisen Eulerin menetelmalla. Ratkaistavina muuttujina
kaytettiin konsentraatioita C.,z+, Cy,+ Ccax, Ja Cnax . JOille kaytettiin paloittain
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3. PUSKURI-hankkeen tuloksia

lineaarista approksimaatiota. Kloridin konsentraatio c.- laskettiin varausten

sdilymisehdosta. Kemiallisten reaktioiden ohella ratkaistiin vapaan veden satu-
raatio van Genuchten -mallilla. Van Genuchten -mallista otettiin veden virtaus-
nopeus reaktioyhtaldihin. Testeissa huokoisuus asetettiin vakioksi ja kiintoai-
neen nopeus nollaksi.

Saturaatio [-]

0,0700730, 1,01143

Cl concentration [mmol/1]

L

0,0898538, -25,7082

Kuva 35. Veden saturaatio ja kloridin konsentraatio eri ajanhetkina.
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Ca concentration [mmol/1]

0,08 0.1

0,101163, -3,66885

Na concentration [mmol/1]

X [n]

0,0752531, -24,0583

Kuva 36. Kalsiumin ja natriumin konsentraatiot eri ajanhetkina.
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1000 P\

900

800
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300 T~

200

0 0,02 0,04 0,06 0,08 0.1

0,0497157, 547,381

6000

5500

5000

4500

4000

3500

3000

2500

2000

NaX concentration [mnol/1 of free water]

1500

1000 pE=

500

0,0917283, -65,6028

Kuva 37, Ccax, ja Cnax konsentraatiot eri ajanhetkina.

Koodi on toteutettu dimensioriippumattomasti, mutta vertailujen helpottamiseksi
testiesimerkiksi valittiin yksiulotteinen tapaus. Yksiulotteisen laskenta-alueen
pituus on 10 cm, ja alueen vasemmassa reunassa on Kiinnitetty sisdan tulevan
veden saturaatio, kalsiumkonsentraatio ja natriumkonsentraatio. Oikeassa reu-
nassa veden vuo on asetettu nollaksi. Testiparametrit on listattu taulukossa 5.
Kuvissa 35-37 on esitetty lasketut konsentraatiot eri ajanhetkind. Kemiallisten
reaktioiden kytkeminen osaksi THM-mallia on mahdollista jo talla hetkelld,
mutta reaktioiden vaikutusta THM-mallin suureisiin ei ole vield mallinnettu.
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3.8 Malli kastumiselle, kationinvaihdolle ja diffuusiolle

Numerola Oy:n ja VTT:n yhteistydna laadittiin alustava malli bentoniitin kastu-
miselle ja kastumisen aikaiselle kationinvaihdolle ja diffuusiolle. Mallin kastu-
misosiota voi vaihdella, mutta nykyinen toteutus perustuu van Genuchten
-lahestymistapaan. Malli esitetdan lyhyesti alla, ja siita pidettiin suullinen esitys
COMSOL.in Euroopan kokouksessa marraskuussa (Itédla ym. 2010).

3.8.1 Kaytettavat yhtalot

Kompaktoitu bentoniitti koostuu taysin kuivasta bentoniitista (montmorilloniitti
ja sivumineraalit), vedestd, joka voidaan jakaa vapaaseen ja sidottuun veteen, ja
ilmasta, jotka yhdessa tayttavat kaiken tyhjan tilan (kuva 38). Bentoniitin koko-
naismassa tilavuudessa V on siis

M=pMN+m%W+m%W+%%V

(67)
pb¢b + pw%w +Powr— 1— ¢DW
mista bentoniitin tiheydeksi saadaan:
P = dpp + ¢)pr > (68)
-X
missa
i on alaindeksi: kuiva bentoniitti (b), bentoniittiin sidottu vesi (bw),
vapaa vesi (fw) tai ilma (fa)
Pb kuivan bentoniitin ominaistiheys (2 750 kg m™)
Pw veden tiheys; seka vapaan etta sidotun (=1 000 kg m™), vaikka
sidotun veden tiheys voikin olla tatad suurempi
Pa ilman tiheys (= 1.3 kg m™) on pieni
b komponentin i tilavuus osuus: Z & =1=¢ +0¢
i=b,bw,fw,fa
) nesteiden ja kaasujen tilavuusosuus: ¢ = gy, + by + b1
7 vapaan ja  kokonaisveden tilavuusosuuksien suhde:

X = b /(Pow + Prw )
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Montmorillonite: X sites which bind Na and Ca (allowing though, diffusion)

S=¢hw+¢fw
¢

Air: gases, water vapour

Kuva 38. Bentoniitin yksinkertaistettu rakennemalli.

Kyllastymisaste S voidaan Kirjoittaa
Pow+w _ 1 S
S = = Tow 69
¢ 1-x ¢ ®9)
Kationinvaihtokapasiteetin CEC (eg/kg) eli pintapaikkojen X pitoisuus sidotun
veden tilavuutta kohti on

_ MCEC _ CEC¢bpr _ ¢b CECpb (70)

TN T oV
Kemiallinen malli on yksinkertaisin (yhden- ja kahdenarvoinen kationi, varausta
kompensoiva anioni ja pintapaikat, ei liuoskomplekseja): natrium ( Na ), kalsium
(ca), kloori (C1) ja kationvaihtopintapaikka (X). Na* ja Ca?" muodostavat
pintakompleksit NaX ja CaX, pintapaikan X~ kanssa:

b

2NaX + Ca?* = CaX, +2Na*

kP

L

kP Bharf[ Ca* ]

Missé [ -] tarkoittaa molaarista pitoisuutta (mol/L), K on selektiivisyysvakio,
B, on kationin i ekvivalenttiosuus ja y, on varauksen Z omaavan ionin aktii-

(71)

visuuskerroin laskettuna esimerkiksi Daviesin yhtdlén mukaan (Appelo ja Post-
ma, 2007)
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1 =2([Na*]+a[ca ]+ [cr )

J1
lgy, =2%lgy, —
2
va=vi =n

missa | on stoikiometrinen ionivahvuus.
Kunkin alkuaineen massa sailyy, mika pitoisuuksien avulla Kirjoitettuna antaa

Q = ¢waNa + ¢bWCNaX
Cea = $ruCea + PowCeax2 (73)
Cer = druCal
missa ¢; on alkuaineen i kokonaispitoisuus.
Varaustasapainon tulee vallita koko ajan seka vapaassa etté sidotussa vedessa
Cx = Cnax + 2Ccaxz (74)
Ccl = Cna +2Cca

Reaktiolle (71) voidaan kirjoittaa reaktionopeudet eteen- ja taaksepdin

Ke 71 B Clax C
Ri = akeyi[NaX]*[Ca] = —f”ﬁ’gqﬁgx < (75)
ja
2 2
R, = ak 7 [CaX, ][ Na]? = K/fCeaCia (76)
o oy
misté nettonopeudeksi saadaan R = R; — R, , joka tasapainossa on nolla, jolloin:
yR Kt fow _ Ccax2Chia 77)

2 =
kf ¢fW CaaXCCa

Veden virtaus lasketaan ratkaisemalla painekenttd p(x,t) annetuilla
reunaehdoilla ja alkuarvolla yhtalésta

S sa |2 (S (vo- o) | (78)

missd C on ominaiskapasiteetti, o on varastotekija, «,on permeabiliteetti, k,
on suhteellinen permeabiliteetti, p; on nesteen tiheys, g on painovoiman Kkiih-
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tyvyys ja u on veden viskositeetti. Nopeuskenttd u(x,t) aineensiirtoyhtalod var-
ten saadaan Richardsin laista:

U=—"2k(VP-pg) (79)

Tyossa kaytettiin paljon sovellettua van Genuchtenin lahestymistapaa (van Ge-
nuchten, 1980). Siina kyllastyminen kuvataan paineen, joka on negatiivinen kun
S <1, funktiona

1 7&
S(p)=|1+| 51" (80)
mista C saadaan p:n suhteen derivoimalla
oS gps A p -2 p |2
C = — = 1+|—
(p) 9P 5 = pe 1= 27| g o
(81)
Suhteellinen permeabiliteetti, k, , kirjoitetaan paineen avulla seuraavasti
1 A2 1 1V 2
R I PR e P O L (82)
Po Po

3.8.2 Aineensiirto molekulaarisella diffuusiolla

Aineensiirron ongelmana on 16ytéa pitoisuus, c=c(x,t), joka toteuttaa yhtalén
0 .
a(gbjcl)ZV(J” _Uci)"‘Rij (83)
Diffuusiota huokoisessa aineessa kuvataan usein muokatulla Fickin diffuusioyh-
tal6illa. Fickin ensimmaisen yhtalon sijaan diffuusiovuota j kuvataan seuraavasti
ji = —9;G(¢;,S)D;jVe (84)
missa i tarkoittaa spesiestd tai osaslajia; j = bw (sidottu vesi) tai fw (vapaa
vesi); G on geometrinen tekijé, joka ottaa huomioon huokoisen aineen pidem-

man diffuusiomatkan verrattuna homogeeniseen materiaaliin; se riippuu seka
tilavuusosuudesta ettd saturaatiosta. Vapaata ja sidotun veden diffuusiokertoimia
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on perinteisesti kutsuttu huokos- (D, ) pintadiffuusiokertoimiksi (D) (Rasmu-

son & Neretnieks 1983).
On selventavaa kirjoittaa auki siirtoyhtél6t kokonaisuudessaan

O (drwCcr ) =V -[(wDpV — U )Cg |
Ot (PwCna ) = V- [(#wDpV — U )Cna |+ 26 R

Ot (PowCnax ) =V - [(dowDsV — Up )Cnax | - 28 R (85)
Ot (PrwCca ) = v‘[(¢1=prV—Uf )CCa ]—¢rwR

Ot (PowCeaxz ) =V - [(dowDsV — Up )Ceaxa | + R

3.8.3 Esimerkkitapaukset vertailua varten: COMSOL Multiphysics,
TOUGHREACT ja Numerrin

COMSOLin suurin etu verrattuna moniin muihin mallinnustietokoneohjelmiin
on sen kyky kasitella monimutkaisia geometrisia rakenteita, kehittynyt ja jousta-
va laskentahilan luominen, ja vaihtoehtoiset ratkaisimet ja niiden hallinta.

PetraSim (Thunderhead engineering 2005) on kayttoliittymd, jolla voidaan in-
teraktiivisesti ohjata simulaatio-ohjelmia TOUGH2, T2VOC, TMVOC,
TOUGHREACT, TOUGH-Fx/HYDRATE ja TETRAD. Siind ei ole hyvia ty6-
kaluja realistisen 3D-geometrian laatimiseen.

Numerrin on matemaattinen mallinnusohjelmisto, jonka on kehittdnyt Nume-
rola Oy. Numertimessa matemaattiset mallit kirjoitetaan omalla mallinnuskielel-
14, joka antaa kayttajalle tayden kontrollin malliin ja numeeriseen menetelméaan.
Ohjelmistolla on mahdollista ratkoa osittaisdifferentiaaliyhtal6itd, ja seuraavassa
esitettavat tulokset on laskettu kontrollitilavuus FEM-menetelmélla.

Kolme erityyppista yksidimensioista mallinnustapausta tutkittiin kaikilla kol-
mella mallilla. Kaikissa mallinnuksissa tutkittava systeemi oli 10 cm pitké ben-
toniittisylinteri, jonka toinen paa on suljettu ja toinen paé kontaktissa ison hyvin
sekoitetun vesiséilion kanssa.

Ensimmaisessd tapauksessa alun perin osittain kuivan bentoniitin annettiin
kastua. Kaikissa malleissa tuli kayttdd van Genuchten -lahestymistapaa; kaikKki
parametrit on annettu taulukossa 5. Alkutilassa bentoniitin kyllaisyys S = 0,4.

Toisessa mallinnustapauksessa bentoniitin oletettiin olevan alun perin taysin
kyllastynyttd (S =1), mutta siind sallittiin tapahtuvaksi kationinvaihtoa. Sys-
teemissa oli sallittu Na — Ca -vaihto, jonka parametrit on annettu yhtalossa 71.
NaX :n and CaX,:n ekvivalenttiosuudet ovat 0,8 ja 0,2, jonka perusteella voi-
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daan laskea (Tournassat ym. 2007) huokosvedelle alkutilanne, ks. taulukko 6
(myo6s vesisailion pitoisuudet annettu). Kineettiset vakiot reaktiolle (71) asetet-
tiin seuraavasti k; =950 L?mol%s? ja k, = 2.0E5 L?mol?s™? (Tang & Sparks
1993), mutta jalkimmdainen arvo on muutettu yhteensopivaksi valitun selektii-
visyyskertoimen kanssa.

Kolmas tapaus yhdistaa kaksi edellistd: kationvaihtoa tapahtuu jo kyllastymi-
sen aikana. Muuten parametrit olivat kuten tapauksissa 1 ja 2.

3.8.4 Tulokset

Esimerkkituloksia kolmesta vertailutapauksesta on esitetty kuvissa 39 ja 40.
Kuten voidaan havaita, Numerrin- ja COMSOL-tulokset ovat lahelld toisiaan,
mutta ehka hiukan yllattden TOUGHREACTIn tulokset ovat selvésti erilaisia.
Syy oli se, ettd TOUGHREACTIssa tarvitaan selvasti tarkempi laskentahila
(luokkaa 5-10 kertaa tarkempi) kuin elementtimenetelmda soveltavissa ohjel-
missa.

Kemiallista mallia on paljon vaikeampi verrata mallien valilla, koska mallien
ldhestymistavoissa on selvid peruseroja. Tulokset nadyttavat diffuusion osalta
samanlaisilta, mutta kemiallisten reaktioiden vertaamiseen tarvitsee vield tehda
lisdd tutkimusta. Vield vaikeampaa on vertailla kemian malleja kastumisen aika-
na, ja ndiden asioiden parissa tehdaan edelleen tyota.
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Taulukko 5. van Genuchten ja muutama muu parametriarvo, joiden voidaan arvioida
olevan edustavia bentoniitille.

Parameter Value

A 0,3

Po 9,23 MPa
Prax 76 MPa
n 0,001 Pa s
Ky 6,4-10%" m?
D, 110" m%s
D, 1-10% m%s
X 0,05
CEC 0,8 eqg/kg

Taulukko 6. Toisessa sarakkeessa taulukossa alkuperdinen huokosveden koostumus
(Tournassat ym. 2007), kun ekvivalenttiosuudet ovat 0,8 ja 0,2 (NaX and CaX>), ja kol-
mannessa sarakkeessa ison vesisdilion pitoisuudet.

lon [mmol/L] [mmol/L]
[ Na* | 1,00e-3 100
[ca? |  1,22e-10 50
[clI ] 1,00e-3 200

1.0

e D

09F et
0.8

0.7 |

Saturation

0.6 |

— —- Numerrin
/ —— COMsOL
[ e TOUGH

0.5

0.4

0.3 ! ! ! ! ! ! ! ! !
0.00 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 0.07 0.08 0.09 0.10

Distance (m)

Kuva 39. Numerrin-, COMSOL- ja TOUGHREACT-tuloksia: saturaatio 0,1, 0,3, 1ja 3
vuotta, oikealla lyhyin aika.

81



3. PUSKURI-hankkeen tuloksia

0
-20x10° |
T -40x106 | :
a | :
=~ | Pressure :
o :
= [} :
2 |
3 I
& -60x10° I :
——~- Numerrin .
—— comsoL :
----- TOUGH :
-80x10° | :
J .: J
_100x106 T T 1 T  nanama T ? .

0.00 0.01 0.02 0.03 0.04 005 006 0.07 0.08 0.09 0.10

Distance (m)

Kuva 40. Numerrin-, COMSOL- ja TOUGHREACT-tuloksia: paine 0,1, 0,3, 1 ja 3 vuotta,
oikealla lyhyin aika.
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4. Yhteenveto

Bentoniittia on tutkittu pitkdan, mutta se on edelleen vaikeasti hallittava materi-
aali, koska materiaalin rakenne jo sindlladn on mutkikas, ja lisdksi ominaisuudet
tulee hallita monenlaisissa olosuhteissa ja mittakaavoissa.

PUSKURI-hankkeessa tehtiin seka kokeellista tyota ettd mallinnusta. Kokeel-
lisessa tutkimuksessa Jyvaskylan yliopistossa pyrittiin maarittamaan bentoniitin
mekaanisia ominaisuuksia ja erityisesti soveltamaan tomografisia menetelmia.

Mallinnuksessa tehtiin seka teorian kehittdmistyota ettd numeerista mallinnus-
ta erilaisilla tyokaluilla. Teoreettista mallia laadittiin Petri Jussilan THM-mallin
pohjalta isoille muodonmuutoksille, kastumisen, diffuusion seka kationinvaih-
don kytkemiseksi mukaan. Lisdksi kehitettiin teoriaa veden kulkeutumiselle
bentoniitissa sen kastuessa.

Numeerista mallinnusta tehtiin usealla eri tyékalulla kuten TOUGHREACTIl-
la, Numertimella ja COMSOL Multiphysics -ohjelmistolla. Numeerista mallin-
nusta tehtiin myds kokeellisen tomografiadatan tulkintaan. Numertimeen im-
plementoitiin Jussilan malli laajennuksineen ja COMSOL.iin Jussilan malli sel-
laisenaan. Pilotti- ja tdyden mittakaavan THC-mallinnusta tehtiin TOUGH-
REACTIlla ja COMSOL.illa. Liséksi tehtiin numeriikan kehitysty6td erityisesti
Aalto-yliopistossa.

PUSKURI-hankkeessa oli puhtaasti tieteellis-teknisten tavoitteiden lisaksi ta-
voitteena laatia tutkimussuunnitelma bentoniitin tutkimisesta I&hivuosina. Sen
laatimiseen osallistuivat PUSKURI-hankkeen osapuolten lisdksi KYT2010-
tutkimusohjelman tutkijat Emmi Myllykyla ja Merja Tanhua-Tyrkké (montmo-
rilloniitin liukeneminen), Pirkko Holtta (kolloidit) ja Merja Itavaara (mikrobit).
Laadittu suunnitelma raportoidaan erikseen englanninkielisena.
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