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Stowa kluczowe

Key words

Abstract

Monika Okonska

Ocena migracji wybranych znacznikow

w porowatym osrodku hydrogeologicznym na
podstawie parametrow wyznaczonych metoda
modelowania eksperymentu kolumnowego

The Assessment of the Tracers’ Migration in
a Groundwater Porous Medium on the Basis
of Parameters Determined by the Method
of the Column Experiment Modelling

sorpcjometr kolumnowy, krzywa przejscia, znacznik, model
numeryczny, parametry filtracji i migracji

column sorptiometer, breakthrough curve, tracer, numerical model,
filtration and migration parameters

During the research a method which would allow identifying the hy-
drogeological parameters of water filtration and pollutants migration
in a groundwater porous medium was worked out. The research pro-
cedure concerned the experiments carried out in laboratory conditions
and was enable obtaining parameters’ values in the laboratory scale.
The paper presents a tracers’ migration assessment on the basis of hy-
drogeological parameters determined by the method of the column
experiment modelling. Results’ correctness was proved by additional
analytical calculations, which enabled estimating hydrogeological pa-
rameters’ values. Obtain results of sorption processes show average in-
tensity of lithium and ammonium ions sorption. The retardation factor
of migration R for lithium ions equalled 4 and for ammonium ions it
is equalled 8.
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716  Monika Okoriska

1. Wprowadzenie

W hydrogeologii istotne jest rozpoznanie sposolaemieszczania siréznych substancji
zanieczyszczagych w warstwie wodorimej oraz rozpoznanie mwosci ich usuwania
lub rozcieéiczania. Stosowane do prognozowania przemieszcaanmnieczyszcaeroz-
wiagzania analityczne oraz metody symulacji komputem@wyvymagaj jednak, oprocz
zdefiniowania warunkéw granicznych (brzegowych capkowych), znajoméci parame-
trow hydrogeologicznych. W wyniku przeprowadzonytdwiadczé kolumnowych i ba-
daa modelowych wypracowano metpgozwalajca na identyfikagt wybranych parame-
trow filtracji i migracji w porowatym érodku hydrogeologicznym w skali laboratoryjnej
(Okonska, 2005a). W niniejszym artykule przedstawionempamigracji wybranych sub-
stancji na podstawie wyznaczonych metadodelowania eksperymentu kolumnowego
parametréw hydrogeologicznych.

2. Metodyka bada n

2.1. Badania laboratoryjne

Procedu¢ badawcz, ktéra umaliwita uzyskanie parametrow hydrogeologicznych,quz
stawiono schematycznie na rysunku 1.

f Eksperyment kolumnowy
[ (sorpcjometr kolumnowy)

c/c, | |

1.0

o5 I |
0.0 \ —_ | Skokowa krzywa przégia Impulsowa krzywa przégia
0 10 20 30 40M znacznika znacznika
| |

Model numeryczny
(Visual MODFLOW, MT3D

Parametry migracji
znacznika w skali prébki

@ =0.013[m

Rysunek 1. Schemat identyfikacji parametréw migracji w skali laboratoryjnej
Figure 1. The scheme of the migration parameters’ identification in a laboratory scale
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W pierwszym etapie badaprzeprowadzono laboratoryjne badania migracji \aplych
substancji przez probki gruntu. Biadczenia wykonano na sorpcjometrze kolumnowym
SK-2000 (Gruszczski, Matecki, 2002; Okaska 2005b). Badania przeprowadzono
na prébkach naturalnych gruntéw: piaskednioziarnistym i piasku drobnoziarnistym,
charakteryzujcych sg nieznacza zawartdcia frakcji ponizej 0,071 mm (odpowiednio
0,43% i 6,43%) i niewielk iloécia substancji organicznej (< 0,1 g/100 g). Dladego ro-
dzaju piasku zarejestrowano krzywe psézi jonow chlorkowych C| jonéw litu Li*

i jonéw amonowych NH. Jony chlorkowe traktowano jako znacznik idealolggapcy
procesom adwekcyjno-dyspersyjnym. Badania prowanlztosujc iniekcig ciagta i krot-
kotrwak roztworu ze znacznikiem (rys. 2). W wyniku ekspeentow laboratoryjnych
uzyskano odpowiednio skokowe i impulsowe krzyweefcia znacznikow przez probki
gruntdw. Zarejestrowanadznie dwanécie krzywych przejcia (Okaiska, 2006).

a) b) c)

T
0.4 I
|
I

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110

WWWWWWWWWWWWW jony chlorkowe t[h] i o jony jony t[h]
— w—_joNY litu —_—— A jony litu m— = jony litu
——0[1) AMONOWe 1 L] jony amonowe jony amonowe

Rysunek 2. Impulsowa krzywa przejscia znacznika przez piasek drobnoziarnisty:

a) iniekcja roztworu ze znacznikiem; b) probka gruntu z zaznaczonym kierunkiem filtracji;
c) krzywa przejscia znacznika: punkty - dane do$wiadczalne, linie - krzywe obliczone
numeryczne
Figure 2. Impulse breakthrough curve of tracer through fine sand:

a) an injection of input solution with tracer; b) a ground sample with filtration direction;
c) a breakthrough curve of a tracer: points - experimental data, line - the calculated curve

Doswiadczenia laboratoryjne przebiegaty w warunkachadyicznych, pod statym gradien-
tem hydraulicznym, w warunkachérodowiska utleniajcego. Przyjto, ze migracg sub-
stancji w porowatym @odku hydrogeologicznym warunkuprzede wszystkim takie pro-
cesy, jak: adwekcja, dyspersja hydrodynamiczna adsprpcja. Natomiast kinetykeakcji
chemicznych pomirto, zaktadajc ich natychmiastowy przebieg. Uwzdhiajac powyz-
sze warunki oraz brak w obszarze migracji innyobdet znacznika, przgjo nastpujacy
model matematyczny procesu migracji substancjiptmalane prébki gruntéw, przeksztat-
cajac réwnanie dyspersjStownik hydrogeologiczn2002) do postaci:

10C

Ea T div(D gradC) - div(UC) @
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gdzie:R - wspoiczynnik opénienia [-]; C - skzenie substanciC = C (x, y, z, } [mg/dn?];
D - wspétczynnik dyspersiji catkowitej fin]; U - wektor sredniej pedkosci przeptywu
[m/h]; x, y, z, t wspohrzdne przestrzenno-czasowe [m], [h].

2.2. Badania modelowe

W drugim etapie badiaskonstruowano model numeryczny przyciu programéw Visual
MODFLOW Pro v.3.1 i MT3D99 (Harbaugh i in., 2000hehg, 1996). Skonstruowana
siatka dyskretyzacyjna zawierata dzééskolumn i dziesi¢ wierszy oraz skiladala esi
Z dziestciu warstw obliczeniowych. Czynne bloki siatki chlktieryzowaly si wymiarami
AX=4y =5 mm,4z = 10 mm. Zadane w ten spos6b parametry modelwgliby odtwo-
rzy¢ w skali 1:1 geometgi probki gruntu, a w dalszej kolejgm warunki eksperymentu
laboratoryjnego przeprowadzonego na sorpcjomet@deninowym SK-2000. Warunki
filtracji wody zarejestrowane w czasie badalumnowych zamodelowano za pomaea-
runku brzegowego | rodzaju (staleg@mienia) w pierwszej i ostatniej warstwie modelu.
Migracje poszczegoblnych znacznikéw przez prébki piasku ademano, zadag warunek
brzegowy | rodzaju (statej koncentracji) w dolneargtwie modelu, w postaci dwoch
lub trzech okreséw dla odpowiedniagiej lub krétkotrwatej iniekcji znacznika. Dla ka
dego z dwunastu eksperymentéw skonstruowano jedeleimumeryczny.

Spairéd podstawowych parametréw charaktergzygh proces migracji substancji w wo-
dach podziemnych do modelu numerycznego wprowada@mtmsci parametrow:

B przenoszenia adwekcyjnego (wspotczynnika filtraxgjik,, k., wspotczynnika porowa-
tosci aktywnejn, oraz wspotczynnika porowatti catkowitejn);

B dyfuzji i dyspersji hydrodynamicznej (wspétczynnidlgfuzji molekularnejDy,, statej
dyspersji podhanej ai i poprzecznepy);

B sorpcji (stalej podziatify).

Wartdsci parametréw filtracji wody przez préblgruntu zadano na podstawie pomiarow
wykonanych podczas bafldaboratoryjnych na sorpcjometrze kolumnowym, azéak
na podstawie danych uzyskanych w wyniku przeprowagzh bada porozymetrycznych
(Okonska, 2006). Zatona jednorodn@ prébki gruntu w kierunk, y orazz umazliwita
wprowadzenie jednej wardoi wspoétczynnika filtracjik, = k, =k, = k. Zgodnd¢ bilansu
przeptywu wody z uzyskanym podczas eksperymentwrddbryjnego sprawdzano
przy wyciu modutu ZONE BUDGET, weryfikag wspotczynnik filtracji w granicach &t
du pomiarowego metody (+ 10%). Podsjalalibracji modelu hydrochemicznego byto
poréwnanie krzywych przéia (skokowych oraz impulsowych) obliczonych na elod
numerycznym z krzywymi przgjia eksperymentalnymi (rys. 2). Model tarowano rdgto
kolejnych przyblien. W procesie tarowania uzyskano parametry dyspessjipcji. Przyg-
to, ze wartdci statych dyspersji poprzecznyeh oraza, sa rowne zero, poniewsaniekcja
znacznika w czasie baflaa sorpcjometrze kolumnowym przeprowadzona zogietaz
cak powierzchng prébki gruntu. Zatdono ponadto zeraywvartas¢ wspétczynnika dyfuzji
Dy ze wzgkdu na dominujcy wptyw dyspersji hydrodynamicznej nad procesawfuji
podczas migracji znacznika. Przy modelowaniu migranacznika idealnego (jonow
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chlorkowych) kalibracji podlegata jedynie stata pgssji podiunej a.. W przypadku jo-
néw litu oraz jondw amonowych kalibracji podlegadarécz statej dyspersji podivej ai,
réwniez stata podziatiq. W modelu zatgono liniowa zaleznos¢ pomidzy stzeniem sor-
bowanego sktadnika w roztworze i w skale, zgodni®wnaniem izotermy Henry'ego.
W przypadku znacznikéw ulegajych sorpcji w modelu hydrochemicznym e réw-
niez zdefiniowa wartcs¢ gestasci objgtosciowej szkieletu gruntowegmy,.

Zgodna¢ wynikéw obliczéh numerycznych z pomiarami eksperymentalnymi oceanian
wedtug sformutowanych czterech wgkéow zgodndci, dla ktorych przyjto wtasne kry-
teria (Okaiska i in., 2004; Okiaska, 2006).

3. Wyniki bada n

W wyniku kalibracji modeli numerycznych uzyskanorteéci parametréw dyspersji hy-
drodynamicznej i parametrow sorpcji. We wszystkjptzypadkach uzyskano zatma

Z wyznaczonymi kryteriami zgodéd wynikow obliczér numerycznych z pomiarami eks-
perymentalnymi (tab. 1).

Wyznaczone w procesie kalibracji modelu numerycenegrtdci statej dyspersji podit
nej a. oraz wartéci parametrow sorpcji dla piaskwednioziarnistego i drobnoziarnistego
zestawiono w tabeli 1. Dla obu gruntéw uzyskanoteéar statej dyspersji podinej a,
rzedu kilkunastu mm. Wartg $rednia zanotowana dla piaskrednioziarnistego wynosi
0,010 m. Natomiast dla piasku drobnoziarnistégania warté¢ statej dyspersji podiunej
a. wyniosta 0,024 m. W tym przypadku jednak dyskusygnwyniki uzyskane dla skoko-
wych krzywych przejcia. Podczas kalibracji modelu stwierdzose w pewnych zakresach
wartasci stateja, (zazwyczaj 0,00-0,03 m) model w przypadku utwodiabnoziarnistych
wykazuje mad wrazliwosé, nie reagujc na zadawane wielkoi statej dyspersji podine;.
Nie zanotowano takich trudéa przy kalibracji krzywych przégia rejestrowanych metad
impulsowa. Po odrzuceniu niepewnych waito statej dyspersji podiunej a; $rednia war-
tos¢ tego parametru dla piasku drobnoziarnistego wyaio®17 m.

Wartdsci statej podziatu dla liniowej izotermy sorp&fiy, wyznaczono dla jondw litu i jo-
néw amonowych w procesie kalibracji modelu numenggo, natomiast zamieszczone
w tabelach wartii wspoétczynnika op#nieniaR obliczono na podstawie wast statych
podziatuKy, uzyskanych w wyniku modelowania (Gigka, 2006).

Otrzymane wyniki modelowania procesow sorpcyjnyaliadcz o $redniej intensywnsri
sorpcji jonow litu isredniej do diej intensywnéci sorpcji jondw amonowych (Osgda-
Ernst, Witczak, 1991)8rednia warté¢ wspotczynnika opgnienia migracjiR dla jonow litu
wynosi 4,00 (od 3,73 do 4,25), natomiast dla jor@monowych 7,93 (od 5,50 do 13,14).
Poréwnanie wartei wspotczynnikow opgnienia R badanych jonéw dla danego rodzaju
gruntu pozwala wyznaczy szereg intensywroi sorpcji poszczeg6lnych jonéw:
Li* < NH,". Jest to prawidiowé@ zauwaalna w przypadku obu rodzajéw gruntu. Praktycz-
nie nie dostrzegalne jest zricowanie wartéci wspoétczynnika op#nieniaR rozpatrywane
dla jonéw litu i dwoch rodzajow piasku. Jony amomromajszybciej migraj przez probk
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piaskusrednioziarnistego, a zdecydowanie wolniej przenueag sic przez probk piasku
drobnoziarnistego.

Tabela 1. Wartosci parametréw migracji okreslone na podstawie krzywych przejscia
przez piasek srednioziarnisty i piasek drobnoziarnisty.

Objasnienia: r - wspoétczynnik korelacji; nRMS - znormalizowany btgd RMS; ai - stata dys-
persji podtuznej; Ky - stata podziatu dla liniowej izotermy sorpcji; R - wspotczynnik
opdznienia.

Table 1. Migration parameters’ values received on the basis of the breakthrough curves
through semi-coarse sand and fine sand.

Explanation: r - a correlation coefficient; nRMS — normalized root mean square; ai - a longi-
tudinal dispersivity; Kq - a distribution coefficient for a linear adsorption; R - a retardation

factor.
Wskazniki Obliczenia
ok Model numeryczny ;
Rodzaj zgodno Sci analitycze
. Metoda
jonu r | PRMS | a Ka R Ka R

[ [%] m] | [Wmgidm * | [ [1/mg/dm °] [
PIASEK SREDNIOZIARNISTY

Jony skokowa 0,999 2,436| 0,005 - - - -
chlor-

kowe | impulsowa| 0,982 11,500 0,007 - - - -
Jony skokowa | 0,999 2,257 0,014 6,00E-0Y 4,00 6,29E-07 97 3,
litu impulsowa | 0,989 5,286 0,013 6,50E-0Y 4,25 5,55E-073,62
Jony skokowa | 0,996 4,979 0,007 1,00E-06 6,00 1,51E-06 11§,
2;?,% impulsowa | 0,983 9,150 0,013  9,00E-07 5,50 1,11E-066,23

PIASEK DROBNOZIARNISTY

Jony skokowa | 0,998 2,863 0,03
chlor- [
kowe | impulsowa | 0,952 13,483 0,01

4
litu impulsowa | 0,921f 18,730 0,01 5,00E-0f 4,04 7,96E-074,76

Jony | skokowa | 0,991 5404 0033 100E-06 7,07  1,70E-06 03 9
amo-
nowe | impulsowa| 0,937 14,621 0,032 2,00E-0p 13|14  2,7@E-D 13,83

0
8
Jony skokowa | 0,990 8,540 0,029  4,50E-0 3,¥3 8,69E-07 10 §,
0
3

*Wybrane wskaniki zgodndci krzywych obliczonych z daviadczalnymi.

W celu weryfikacji wartéci parametréw otrzymanych w procesie kalibracji elachume-
rycznego, przeprowadzono sprawdzeg obliczenia analityczne (tab. 1) (Domenico,
Schwartz, 1998; Kleczkowski, 1984). Punktem &@ig obliczé analitycznych byly uzy-
skane podczas éwiadcze laboratoryjnych krzywe przgjia. Uzyskano dolarzgodndé
wynikoéw bad#@ modelowych z przyhtonymi obliczeniami analitycznymi, cewiadczy o



Ocena migracji wybranych znacznikéw w porowatym osrodku hydrogeologicznym... 721

poprawnie przeprowadzonej kalibracji modelu numenggo i wiarygodrnéi otrzyma-
nych wartdci parametrow migracji (rys. 3).

a) b)
Wspo6tczynnik op@nienia R [-] Stata podziatuK 4 [1/mg/dm’]
15.0 3.0E-06
3 | 8
S 10.0 S 2.0E-06
] ] Aps ] Aps
g 1 Apd % Apd
N 5.0 N 1.0E-06
i «f
o o
0.0 0.0E+00 : :
0.0 5.0 10.0 15.0 0.0E+00 1.0E-06 2.0E-06 3.0E-06
obliczenia numeryczne obliczenia numeryczne

Rysunek 3. Poréwnanie wartosci parametrow sorpcji wytarowanych na modelu numerycz-
nym i obliczonych wzorami analitycznymi:
a) poréwnanie wartos$ci wspoétczynnika opdznienia R; b) poréwnanie wartosci statej podziatu
dla liniowej izotermy sorpcji Kq
Figure 3. Comparison of the sorption parameters’ values obtained on a numerical model
and calculated by analytical solutions:
a) comparison of a retardation factor R value; b) comparison of a distribution coefficient
for a linear adsorption K4 value

Wyniki analizy poréwnawczej warfoi parametrow sorpcji obliczonych wzorami anali-
tycznymiy w stosunku do warksi wytarowanych na modelu numerycznyrprzedsta-
wiono w tabeli 2, w postaci parametréw regresjiowej y = ax + b. W przypadku piasku
drobnoziarnistego przy poréwnaniu zaréwno wantovspotczynnika opinienia R, jak

i wartcsci statych podziatKy, wspotczynnik kierunkowya krzywej regresji przy warto-
sci bliskie jedndci. Dla piaskusrednioziarnistego parametr ten wskazat na uzyskanzie-
cietnie dwukrotnie wyszej zmiany wartei parametréw sorpcji obliczonych analitycznie
w stosunku do zmiany waga wytarowanych na modelu numerycznym. W obu praypa
kach wsp6tczynnik determinadi okreslit istotny zwiazek midzy badanymi zmiennymi:
od 0,94 dla piask&rednioziarnistego do 0,98 dla piasku drobnoziaegist

Ze wzgkdu na niewielkie rozmiary kolumny filtracyjnej nimozna bylo oszacowawarto-

sci statej dyspersji podinej a; za pomog niektérych podawanych w literaturze zaiesci

(np. Xu i Ecksteina, 1995). Przybdinie wartdci tego parametru uzyskano przez zastoso-
wanie reguty podawanej w pracy Appelo, Postma (1988z Mateckiego i in. (2006):

a, = 01Ix )

gdzie: a - stata dyspersji podimej [m]; x - dtugas¢ drogi migracji [m].
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Tabela 2. Parametry regres;ji liniowej y = ax + b.
Objasnienia: a - wspotczynnik kierunkowy, b - przesuniecie, R? - wspotczynnik determinacii.
Table 2. Parameters of the linear regressiony = ax + b.
Explanation: a - gradient, b - shift, R? - determination coefficient.

. Wspdiczynnik opé znienia R Stata podziatu Kg
Rodzaj gruntu
a b R2 a b R2
Piasek
srednioziarnisty 211 - 4,95 0,94 2,24 - 8E-07] 0,94
Piasek
drobnoziarnisty 0,96 1,46 0,98 1,23 3E-07 0,98

Zakfadajic dtuga¢ drogi migracji znacznika w kolumnie jako= 10 cm, otrzymano przy-
blizona warta¢ ai rowrma 0,01 m. Mana przyjé, ze wykonane tym sposobem oszacowa-
nie wartdci statej depresji podinej a; pozytywnie weryfikuje co do erlu wielkasci war-
tosci tego parametru wyznaczone podczas kalibracjighodumerycznego.

Pewne trudnéci moze nastecza umiejscowienie rezultatow batlana tle wynikéw do-
Swiadczé przeprowadzonych przez innych badaczy. Badaniaatjigionow litu i jondw
amonowych przez utwory piaszczysterseliczne, a poréwnanie wynikow jest tym trud-
niejsze,ze w procesach migracji substancji istptrole odgrywaj warunki srodowiska,
w ktérym przebiega badanie oraz sktad mineralogicmuintu.

4. Podsumowanie

W trakcie bada stwierdzono, 4 przy wyznaczaniu warfei parametrow hydrogeologicz-
nych i ocenie migracji znacznikéw przez prébki géw znaczenie ma:

B dokladna¢ przeprowadzonych pomiaréw przeptywu wody podczgsihdcze;

B precyzyjne wyznaczenie czasu pojawieni@ziacznika w roztworze w§giowym w
trakcie eksperymentéw kolumnowych, a w przypadkdahgrowadzonych metad
impulsows, réwniez maksymalnej koncentracji znacznika w roztworzeseigwym;

doktadnad¢ odwzorowania geometrii probki gruntu na modelu eoyoznym;

zmieniapce si¢ w czasie eksperymentu warunkisddadczenia (np. odczynu pH, war-
tosci wspétczynnika filtracjik), ktérych nie uwzgldnia model, a ktére magspowo-
dowa: ograniczenie migracji znacznika;

przyjecie wiaciwego schematu proceséw migraciji;
wiasciwy dobor zalenosci opisupcej procesy sorpcyjne (izotermy sorpcji);

algorytmizacja procesu kalibracji modelu.
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