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Wplyw pecznienia na zmiany mikrostrukturalne bentonitow badanych
metoda ESEM*

Barbara Grabowska-Olszewska**

Do badan wytypowano probki  bentonitow karbonskich z Radzionkowa. Ich glownym mineralem ilastym jest smektyt
(Na—montmorillonit) z domieszkq kaolinitu i illitu. Zastosowany srodowiskowy skaningowy mikroskop elektronowy (environmental
scanning electron microscope) (ESEM), pozwolil stwierdzi¢, iz reorientacja mikrostrukturalna pierwotnych mikrostruktur:
pseudoglobularnej i matrycowej nastqpita w wyniku pecznienia osmotycznego. Badane probki bentonitow o izotropowych
mikrostrukturach staly sie anizotropowymi wobec wyraznie rownoleglego uktadu mikroporow miedzymikroagregatowych.

Stowa kluczowe: bentonit, mikrostruktury: pseudoglobularna, matrycowa; srodowiskowy skaningowy mikroskop elektronowy
(ESEM), pecznienie osmotyczne

Barbara Grabowska-Olszewska — An influence of swelling on microstructural changes of bentonites studied with ESEM. Prz.
Geol., 49: 299-302.

Summ ary. Carboniferous bentonite samples from Radzionkow (Upper Silesia) were selected for the present study. Clay minerals
encompass mainly smectite (Na—montmorillonite) with an admixture of kaolinite and illite. An environmental scanning electron micro-
scope (ESEM) allowed to observe microstructural reorientation of primary pseudoglobular and matrix microstructures resulted from
osmotic swelling. The studied bentonite microstructures underwent transformation from the initially isotropic into the anisotropic
ones, which was evidenced by an parallel orientation of intermicroaggregate micropores.
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swelling

Pgcznienie itow i bentonitow jest zjawiskiem powszech-
nie znanym w przyrodzie i opisywanym przez wielu auto-
row zaréwno polskich, jak i zagranicznych. Wynika stad
bogactwo literatury z jednej strony, z drugiej roznorodno$é
metod i sposobow interpretacji uzyskiwanych wynikow.

Probe usystematyzowania czg$ciej stosowanych metod
badania pgcznienia, podjeta autorka (Grabowska-Olszew-
ska, 1998).

Wiele jest powodow, dla ktorych zjawiskiem tym zaj-
muja si¢ specjali$ci z r6znych dziedzin, a o randze proble-
mu $wiadcza migdzynarodowe konferencje ,,on Expansive
Soils”, ktore odbywaja si¢ przecigtnie co 4 lata. Pierwsza
taka konferencja odbyla si¢ w 1965 r. w Teksasie (USA).

Pecznienie, mowiac najogolniej jest procesem wyra-
zajacym si¢ wzrostem objgtosci pod wplywem nasycenia
woda. Do dzi$ nie znane sa wszystkie czynniki, ktore okre-
$laja dynamike tego zjawiska.

Niewatpliwie w odniesieniu do bentonitow/itow za
wazniejsze nalezy uznac:

— sktad mineratow ilastych, ich ilo§ciowy udziat oraz
charakter kompleksu sorpcyjnego,

— mikrostrukture i strukture,

— chemizm roztworéw nasycajacych oraz

— stopien nasycenia

a w przypadku ich komprymacji takze:

— gestos¢ objgtosciowa.

Pg¢cznienie jest procesem odnoszacym si¢ w pierwszym
rzedzie do mineratdéw pegczniejacych z grupy smektytu
(montmorillonit, beidelit), mieszanopakietowych (smek-
tyt/illit) i w ograniczonym stopniu do illitu, a badanie pgcz-
nienia w strefie nienasyconej, jest przedmiotem
szczegblnego zainteresowania specjalistow zajmujacych
si¢ ocena nosnosci itow jako podtoza budowlanego.

Bentonity natomiast zajmuja miejsce szczegoélne.

*ESEM (Environmental Scanning Electron Microscope).
Autorka stosowac bedzie w tym artykule termin ,,Srodowiskowy
skaningowy mikroskop elektronowy”

**Wydzial Geologii, Uniwersytet Warszawski,
ul. Zwirki i Wigury 93, 02-089 Warszawa

Ostatnie lata obfituja niebywalym wzrostem liczby
publikacji na temat bentonitow wykorzystywanych do
uszczelnienia miejsc sktadowania odpadow toksycznych
oraz radioaktywnych.

Zainteresowanie bentonitami wynika z ich skladu
mineralnego — reprezentowanego gtdéwnie przez mineraty
z grupy smektytu. To one gwarantuja niska przepuszczal-
no$¢, wysoka zdolno$¢ do pgcznienia, wysokie wartosci
pojemnosci wymiany jonowej oraz niskie wartoSci
wspotczynnikow dyfuzji, co oznacza istotng w praktyce
niska zdolno$¢ do transportu zanieczyszczen.

Jest to szczegolnie wazna wlasciwo$é przy sktadowa-
niu odpadow radioaktywnych, zawierajacych pierwiastki o
dhugim potowicznym rozpadzie (np.: uran, pluton).

Bentonity jako potencjalne bariery geologiczne

W Polsce nie podjgto jak dotychczas poszukiwania
bentonitdow mogacych spetniaé rolg barier dookota pojem-
nikéw z odpadami radioaktywnymi.

Ogolny przeglad ,,zasobow bentonitowych” daje publika-
cja pod red. Zabinskiego (1991), a prowadzone od lat w
Instytucie Hydrogeologii i Geologii Inzynierskiej Wydziatu
Geologii UW badania nad bentonitami (Grabowska-Olszewska,
1968, 1994; 1998; Kulesza-Wiewiora, 1982; Baker &
Grabowska-Olszewska 1 in, 1995; Kaczynski &
Grabowska-Olszewska, 1997) wykazaly, ze bentonit z
Radzionkowa (Na—montmorilonit) spo$rdd polskich przeba-
danych bentonitéw, charakteryzuje si¢ najwyzszymi warto-
$ciami ci$nienia pgcznienia Oy, = 400—1000 kPa, aktywno$cia
A = 2-4, pecznieniem swobodnym FS, wg ASTM D
454690, 50-190%, pecznieniem swobodnym FSyug, wg
Holtza i Gibbsa (1956), 140-500% oraz odpowiednio wyso-
kimi warto$ciami parametrow wyrazajacych hydrofilnosé
(tab. 1).

Inne natomiast bentonity wykazaty nizsze wartosci O,

— bentonit z Milowic §,,= 500-800 kPa,

— bentonit z Jawora 8, = 200-600 kPa,
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Tab. 1. Bentonity z Radzionkowa wartoSci wybranych parametrow fizycznych

Nr Glgb. Zawart. Wilgotnosé Granica Granica Granica Wskazmik Aktywnos¢ Gestosé Gestosé Porowatosé Wiskamik | Stopien
b pobrania frakeji w skurczalnosci plastycz. plynnosci lastyczn. wlasciwa objet. nasyce-
plasty porowat.
ki w ilowej warunkach | wy(%) Wp(%) wi, (%) szkieletu nia
stosunku f;<2pm powietrzno- grunt.
do spagu suchych
pokladu w (%)
610 na
poziomie Ps Pa
400m) | (%) L(%) | AQ( Mgm)) | Mgm)) | n(%) | e | S(%)
3 5,4-6,0 29 6,9 8,2 27,6 1379 110,3 3.8 2,64 2,13 19.3 0,24 80
9 7,5-7,7 34 8,6 8.8 37,5 133,6 96,1 2.8 2,53 2,05 19,0 0,23 90
14 8,6-8,8 56 7,0 7,0 53,3 180,0 126,7 23 2,47 2,13 13,8 0,17 100
16 8,9-9,1 27 7.4 21,3 121,8 100,5 3.7 2,52 2,09 17,1 0,21 90

— bentonit z Chmielnika 65, = 100-200 kPa (Grabow-
ska-Olszewska, 1998).

Bogate doswiadczenia krajow, ze wzgledu na znaczng
liczbg elektrowni atomowych, pozwolily na podanie
doktadniejszej charakterystyki bentonitéw i ich roli w §rodowi-
sku jako jednej =z barier izolacyjnych (Bucher &
Miiller-Vonmoos, 1989; Push, 1994):

— bentonity uzywane do budowania barier, musza by¢
bardzo silnie skomprymowane, aby ograniczy¢ dostep
wody do pojemnikéw z odpadami radioaktywnymi,

— bentonity musza takze speinia¢ rolg ciata podle-
gajacego plastycznym deformacjom, ze wzgledu na mozli-
wos¢ wystgpowania takich zjawisk jak ptynigcie skat,

— korozja pojemnikow zachodzi bardzo powoli i szacuje
sig, ze przez okres 1000 lat sa one calkowicie szczelne. W tym
czasie toksycznos$¢ silnie radioaktywnych odpadow maleje
do 1% ich pierwotnej warto$ci. Pozostata promieniotwor-
cz0$¢ jest zwigzana z izotopami o dtugim potowicznym roz-
padzie (HLW), takimi jak: ameryk™' Am 4,6x10°; pluton®
Pu 2,4x10% neptun®’ Np 2,2x10°% uran®® U 4,5x10’ lat,

— migracja izotopow przez ostong bentonitowa na
zewnatrz zachodzi na drodze dyfuzji, ktéra doprowadza do
wymiany kationowej w montmorilonicie. Przy grubosci
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do 150° po 1 roku ——
to 150° after 1 year stalolwy pojemnik

do 77° po 100 latach steel container ‘
to 77° after 100 years wysoce skomprymowany bentonit
do 65° po 1000 latach highly compacted bentonite

after 1000 years granit

,,,,,,,,

woda
water

aktynowce
actinides
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G
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7%
4
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Ryec. 1. Przekrdj poprzeczny multi-barier sktadowiska odpadow
radioaktywnych (wg Bucher & Miiller-Vonmoos,1989)

Fig. 1. A cross-section of the gallery with radioactive wastes
(acc. to Bucher, Miiller-Vonmoos, 1989)
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ostony bentonitowej 135 cm (ryc. 1) jest wymagane
10*-10° lat, aby izotopy mogty osiagna¢ otaczajace skaty,

— toksyczno$é pochodzaca z pojemnikéw po uptywie 10*
lat nawiazuje do naturalnej promieniotworczosci zt6z metali,

— bentonity, aby mogty speti¢ rolg ostony izolacyj-
nej, musza zachowaé swoja zdolno$¢ do pecznienia i
wymiany kationowej przez ponad kilkaset tysigcy lat,

— maksymalne zaggszczenie bentonitow w warunkach
laboratoryjnych, moze osiagna¢ wartoéci py 2—2,2 Mg/m’,
ktérym odpowiada cisnienie pecznienia ok. 60 MPa,

— przy pe= 1,8 Mg/m’, nie ma juz wody porowej, a ist-
niejaca uwadnia jedynie jony i jest przez to mato mobilna,
dostep wody do pojemnikéw z otaczajacych skat, o
wspotczynniku  przewodnosci  hydraulicznej 10 "°m/s
odbywa si¢ juz na drodze dyfuzji.

Niezmiernie wazna cecha bentonitow jest utrata ich
zdolnosci do pgcznienia wraz ze wzrostem cisnienia i tem-
peratury. Wedtug schematu (ryc. 1) w poczatkowej fazie
skladowania otaczajace pojemnik skaty maja 50°C, a
nastgpnie wewngtrzna warstwa bentonitu po uptywie:

— 1 roku osiaga temp. 150°C,

— 100 lat osiaga temp. 77°C,

— 1000 lat osiaga temp. 65°C.

Montmorillonit ulega transformacji w illit w tempera-
turze wyzszej niz 200°C. Zmienia si¢ rowniez jego mikro-
struktura, natomiast w temperaturze ponizej 100°C
zachowuje on swoja zdolnos¢ pgeznienia.

Kontynuujac prace nad bentonitami z Radzionkowa,
ktore wynikaja z planu naukowego Instytutu Hydrogeologii
i Geologii Inzynierskiej UW, dotyczacego oceny polskich
bentonitéw jako potencjalnych barier geologicznych, autor-
ka podjeta badania nad zmianami mikrostrukturalnymi w
wyniku pecznienia, metoda ESEM. Do badan wytypowano
te same probki, ktore umieszczono w tab. 1, tzn.: 3, 9, 14, 16.

Sklad mineralny

Analiz¢ skfadu mineralnego wymienionych probek
wykonano metoda XRD*, stwierdzajac, iz gtbwnym mine-
ralem w probkach separowanych i nieseparowanych jest
smektyt (Na—montmorillonit), ze znaczniejszym udziatem
kaolinitu w probee 16. Ponadto w probkach nieseparowanych
obecne sg kwarc, mika 1 w niewielkich iloéciach kaolinit.

Zmiany mikrostrukturalne z zastosowaniem ESEM

Obserwacje zmian mikrostrukturalnych zachodzacych w
poczatkowej fazie pgcznienia, umozliwia srodowiskowy
mikroskop elektronowy (ESEM), ktérego szczegodtowe zasa-
dy dziatania podane sa w publikacji Baker i in. (1993 a).

*Badania z zastosowaniem ESM 1 XRD (X-ray diffraction)
wykonano w Australian Petroleum Cooperative Research Centre
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Mikroskop ten umozliwia obserwacj¢ badanej probki
W jej stanie naturalnym oraz po nasyceniu woda, w prze-
ciwienstwie do skaningowego mikrosko opu elektronowego
(SEM), w ktérym musi panowac prozma 10" tor. ESEM pracuje
w warunkach zblizonych do ci$nienia atmosferycznego (~20 tor).

Probki w zastosowanym Electroscan ESEM moga uzy-
skiwa¢ powigkszenia 300700 razy.
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Rye. 2. Mikrostruktura bentonitu badana w ESEM przed nasyce-
niem woda (probka 3)
Fig. 2. ESEM micrograph of bentonite before wetting (sample 3)
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Ryc. 4. Mikrostruktura bentonitu badana w ESEM przed
nasyceniem woda (probka 9)
Fig. 4. ESEM micrograph of bentonite before wetting (sample 9)

Pierwotnie wykonuje si¢ zdjgcia dla powierzchni o
swiezym przetamie, ktore oznaczono jako before wetting,
nastgpnie — za posrednictwem specjalnej mikrostrzykawki
— doprowadzana jest woda do probki umieszczonej w
komorze probki w mikroskopie. Obnizenie temperatury i
podwyzszenie ci$nienia powoduje kondensacj¢ wody na
powierzchni probki. Przez ok. 10 min jest ona poddana
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Ryec. 3. Mikrostruktura bentonitu badana w ESEM po nasyceniu
woda (probka 3)
Fig. 3. ESEM micrograph of bentonite after wetting (sample 3)
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Ryec. 5. Mikrostruktura bentonitu badana w ESEM po nasyceniu
woda (probka 9)
Fig. 5. ESEM micrograph of bentonite after wetting (sample 9)
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Ryc. 6. Mikrostruktura bentonitu badana w ESEM przed
nasyceniem woda (probka 16)
Fig. 6. ESEM micrograph of bentonite before wetting (sample 16)

nasyceniu woda, ktora nastgpnie jest usuwana poprzez sub-
limacj¢ lub parowanie, w wyniku wzrostu temperatury i
obnizenia ci$nienia w komorze probki. Zdjecia wykonywa-
ne dla probek po nasyceniu woda oznaczane sa jako after
wetting.

Obserwowane zmiany mikrostrukturalne, bedace efek-
tem odpychania warstw podwdjnych, jest okreslane termi-
nem ,,pgcznienie osmotyczne”.

Wedlug Madsena, Miillera-Vonmos (1989) ESEM bada-
nia nie pozwalaja na wyrdznienie z pgcznienia osmotycznego
deformacji spowodowanych pgcznieniem wewnatrzkrysta-
licznym, gdyz to ostatnie powoduje wzrost odlegtosci migdzy
pakietami mineratéw ilastych zaledwie do Inm.

Przedstawione ryc. 2—7 ilustruja mikrostruktury pier-
wotne (before wetting; ryc. 2, 4, 6) 1 po nasyceniu woda
(after wetting; ryc. 3, 5, 7).

Pierwotne mikrostruktury maja cechy mikrostruktury
pseudoglobularnej i matrycowej (Grabowska-Olszewska i
in., 1984), nie wykazujacych uprzywilejowanej orientacji,
a mikropory migdzymikroagregatowe rownomiernie roz-
mieszczone o ksztaltach nieregularnych majq rozmiary od
2 do 10 pm (ryc. 2, 4, 6).

Po nasyceniu woda probki spgcznialy wielokrotnie
wzgledem pierwotnej objgtosci, a mikrostruktura ulegta
wyraznej reorientacji, stata si¢ mniej skomprymowana i
bardziej porowata. Pojawity si¢ mikropory migdzymikro-
agregatowe o rownolegltym uktadzie (ryc. 3, 5, 7).

Ten typ reorientacji mikrostrukturalnej w wyniku pecz-
nienia osmotycznego smektytu (wg posiadanej wiedzy autor-
ki) zostatl jak dotychczas opisany przez Baker i in. (1993b)
oraz Baker, Grabowska-Olszewska i in. (1995), a reorientacja
chlorytu w skatach zbiornikowych przez Baker i in. (1993a).
Natomiast zmiany mikrostrukturalne itow w wyniku proce-
so6w mrozowych opisal w Polsce Kumor (1989).

Podsumowanie

Przedstawione wyniki badan wskazuja na fakt, iz pgcz-
nienie osmotyczne spowodowato ostabienie struktury ben-
tonitu z Radzionkowa, powodujac jej przemiang z
izotropowej w anizotropowa, w ktdrej regularnie utozone,
wydtuzone mikropory, moga sta¢ si¢ naturalnymi drogami
migracji wody lub innych roztworow.

Badania te wykonane na prébkach o nienaruszonej
strukturze nawiazuja do konkretnych pierwotnych mikro-
struktur bentonitow.
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Ryec. 7. Mikrostruktura bentonitu badana w ESEM po nasyceniu
woda (probka 16)
Fig. 7. ESEM micrograph of bentonite after wetting (sample 16)

W przypadku budowy komprymowanych oston bento-
nitowych np. dookota pojemnikéw z odpadami radioak-
tywnymi, nalezy liczy¢ si¢ z faktem iz woda pochodzaca z
otaczajacych skat, na etapie pgcznienia osmotycznego moze
rowniez powodowaé reorientacje  mikrostrukturalna,
utatwiajaca migracje toksycznych zwiazkow do hydrosfery.

Taka reorientacja jest mozliwa, zwlaszcza gdy si¢
pordéwna rzeczywiste warto$ci ggstosci objetosciowej szkie-
letu gruntowego (p,) dla naturalnych bentonitéw z Radzion-
kowa (2,05-2,13 Mg/m’), tab. 1, z przewidywanymi dla
bentonitéw komprymowanych do wartosci pg 2—2,2 Mg/m’.
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