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Resumen: La principal preocupacién en los rellenos sanitarios es la posible migracién
de lixiviado y eventual contaminacién del agua subterrdnea. Esta migracion se controla
interponiendo barreras constituidas por capas de arcilla compactadas que poseen baja
conductividad hidrédulica y alta capacidad de retencién de contaminantes. El objetivo
de este estudio fue evaluar la conductividad hidraulica y la capacidad de retencién
de metales pesados de dos arcillas esmectiticas con el fin de determinar sus aptitudes
como barreras hidrdulicas y geoquimicas de rellenos sanitarios. Se realizaron ensayos
de conductividad hidrdulica de mezclas arcilla-arena con agua destilada y un lixiviado
real de residuos sélidos urbanos como fluidos permeantes. Adicionalmente, se realizaron
ensayos de adsorcién en lotes a partir de soluciones monometalicas de Cu(II), Zn(II),
Ni(II) y Cd(II). La conductividad hidraulica determinada con lixiviado fue entre uno
y tres 6rdenes de magnitud mayor en relacion con el agua, debido principalmente a la
elevada salinidad de dicho lixiviado, lo que contribuye a generar un estado mas floculado
delas arcillas y a la desaparicion de fases minerales solubles. Los datos de adsorcion de los
metales estudiados sobre las arcillas se ajustaron a la isoterma de Langmuir. La capacidad
de adsorcién de los metales analizados fue en el orden: Zn(II) > Cu(II) > Ni(II) > Cd(II)
paralabentonita CATAE y Zn(II) > Ni(II) > Cu(II) > Cd(II) para la fangolita NTOL.
La capacidad de adsorcién de Cu(II) y Zn(II) fue superior a la capacidad de intercambio
catiénico de las arcillas, mientras que para Cd(II) y Ni(II), la cantidad retenida no supera
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este valor. Por otro lado, la conductividad hidrdulica de las mezclas arcilla-arena fue

menor a 1 x 1072 m/s. En funcién de estos resultados, las arcillas analizadas muestran
unaaptitud adecuada para ser usadas como barreras hidraulicas y geoquimicas de rellenos
sanitarios de acuerdo con lo estipulado en la legislacién internacional para barreras
arcillosas.

Palabras clave: conductividad hidriulica, adsorcién, lixiviados, residuos sélidos
urbanos.

Abstract: Groundwater contamination through leachates migration in landfills is one
of the main concerns in this kind of disposal sites. To control this migration, compacted
clay liners of low hydraulic conductivity and high retention capacity are widely used
to isolate urban waste leachate. The aim of this work was to evaluate the hydraulic
conductivity and heavy metal adsorption capacity of two smectitic clays to determine
their hydraulic and geochemical properties to be used as clay barriers in landfills.
Hydraulic conductivity tests of sand-clay mixtures permeated with distilled water and
a real leachate were performed. Adsorption of Cu(II), Zn(II), Ni(II) and Cd(II) from
monometal solutions on clay fractions was evaluated through batch adsorption tests.
Hydraulic conductivity of the specimens permeated with a real leachate was of 1 to 3
orders of magnitude higher than the ones permeated with water. This could be attributed
to the highly salinity of the leachate which contributed to a more flocculated state of the
clays and the dissolution of soluble mineral phases. The heavy metal adsorption data were
fitted with Langmuir model. The adsorption capacities of the analyzed metals were in the
following order: Zn(II) > Cu(II) > Ni(II) > Cd(II) for CATAE bentonite and Zn(II)
> Ni(Il) > Cu(II) > Cd(II) for NTOL mudstone. The adsorption capacity of Cu(II)
and Zn(II) was higher than the cation exchange capacity (CEC) of the analyzed clays,
whereas for Cd(II) and Ni(Il), the retained quantity is lower than the CEC. On the

other hand, the hydraulic conductivity of the sand-clay mixtures was lower than 1 x 10~

? m/s. These results indicate the suitability of the tested clays to be used as hydraulic and
geochemical barriers in landfills according to the international legislation requirements
for clay liners.

Keywords: hydraulic conductivity, adsorption, leachates, urban solid waste.
INTRODUCCION

Los materiales arcillosos son ampliamente utilizados como componentes
de barreras hidraulicas para aislar residuos de rellenos sanitarios con el
fin de prevenir la contaminacién del agua subterrdnea y del suelo. Para
este fin, dichos materiales deben cumplir con una serie de propiedades
tanto desde un punto de vista hidromecénico como geoquimico: baja
conductividad hidrdulica (< 1 x 1077 cm/s), capacidad de hinchamiento
en medios acuosos y capacidad de retener contaminantes (USEPA 1992,
European Commission 1999). Durante anos, la comunidad cientifica ha
reconocido el hecho de que las arcillas esmectiticas son las que mejor
exhiben estas propiedades debido a su estructura laminar con carga
negativa permanente, lo que les confiere elevada superficie especifica y alta
capacidad de intercambio catiénico (CIC) (Churchman et al. 2006).

La conductividad hidrdulica de las barreras arcillosas puede sufrir
cambios cuando los lixiviados de residuos sélidos urbanos (RSU)
interacttan con las arcillas que las componen. Sin embargo, la naturaleza
de esta interacciéon quimica es dificil de controlar ya que depende de
numerosas variables del lixiviado y de la arcilla de la barrera, tales
como composicién quimica, tipos y concentracion de cationes (Aldacef
y Rayhani 2014). Algunos autores concluyen que la conductividad
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hidraulica de las barreras arcillosas aumenta cuando estdn en contacto
con los lixiviados debido a la mayor fuerza i6nica de éstos o una mayor
proporcién de cationes divalentes presentes en el agua de los poros, que
reemplazan a los cationes monovalentes y que contribuyen a disminuir
el hinchamiento osmético en la intercapa de la montmorillonita (Petrov
y Rowe 1997, Jo et al. 2001, Kolstad et al. 2004). Otros autores
han demostrado una disminucién en la conductividad hidrdulica de
suelos arcillosos cuando son expuestos a lixiviados de RSU, debido a la
obstruccién de los poros por crecimiento bacterial, expansion de la doble
capa iénica sobre la superficie del mineral, adsorcién de Na* y cambios en
el arreglo de las particulas del suelo por efecto de la elevada fuerza i6nica
(Griffin et al. 1976, Das 2002). Esta discrepancia en los resultados puede
ser atribuida a la dificultad experimental en simular las condiciones reales
alas cuales estdn expuestas las barreras arcillosas en los rellenos sanitarios.

La atenuacién de contaminantes en barreras arcillosas constituidas
por mezclas arcilla-arena se produce principalmente debido a procesos
de adsorcién (Ruiz et al. 2012). En el interior de los rellenos
sanitarios prevalecen condiciones de saturacién. La adsorcién de muchos
compuestos quimicos presentes en el lixiviado es esencialmente una
reaccion de intercambio catidnico con las arcillas. Los metales pesados
tales como Cu(II), Zn(II), Ni(II) y Cd(II) constituyen la principal fuente
de contaminacién de estos liquidos (Christensen et al. 2001, Kylefors
2003). Todos ellos son tdxicos en concentraciones elevadas y una forma
de evitar introducirlos al ambiente, cuando se realiza la disposicién final
de RSU, es a través del uso de barreras arcillosas con una elevada capacidad
de retencion. Existen numerosos estudios sobre la capacidad de retencién
de metales pesados de arcillas esmectiticas naturales (Abollino et al. 2003,
Ayaria et al. 2005, Jjagbemi et al. 2009, Sdiri et al. 2011, entre otros).
En particular, se ha observado que las esmectitas patagénicas poseen una
elevada capacidad de adsorcién de Cu(Il) y Zn(II) en medios acuosos
(Musso et al. 2014).

Aunque todas las investigaciones mencionadas constituyen
importantes aportes sobre el comportamiento hidraulico y la capacidad
de retencién de metales pesados por parte de las arcillas, estos sistemas
no han sido suficientemente estudiados utilizando lixiviados reales de
RSU. Es muy importante analizar el comportamiento hidraulico de
barreras constituidas por mezclas de arcilla-arena en presencia de liquidos
contaminantes con elevada fuerza iénica, como son los lixiviados, yaque la
informacién obtenida permitiria elaborar un disefio de barrera que tome
en cuenta esta incidencia para que la misma cumpla con los requisitos
hidraulicos y geoquimicos estipulados por la legislacién internacional
(USEPA 1992, European Commission 1999).

En la cuenca Neuquina, Norpatagonia Argentina, existen numerosos
afloramientos de arcilitas y fangolitas esmectiticas que podrian ser
utilizadas como barreras arcillosas. El objetivo de este estudio fue
analizar una bentonita sédica comercial de la F. Allen (CATAE) y
una fangolita calcirea de la F. Roca (NTOL) para determinar sus
aptitudes como barreras hidraulicas de lixiviados de RSU y como
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agentes de retencion de metales pesados comunmente encontrados
en dichos liquidos. Las condiciones experimentales fueron establecidas
muy cercanas al funcionamiento real de una barrera hidrdulica de
rellenos sanitarios. Adicionalmente, se establecieron las relaciones entre
las propiedades microscépicas (mineralogfa, composicién quimica) y
macroscépicas (hinchamiento, conductividad hidraulica y capacidad de
adsorcién de metales pesados) de las arcillas y su relacion con sus aptitudes
como constituyentes de barreras hidradlicas de RSU.

MATERIALES Y METODOS
Materiales

Las arcillas estudiadas corresponden a una bentonita sédica natural,
denominada CATAE vy a una fangolita calcdrea, denominada NTOL,
ambas aflorantes en el sector este de la cuenca sedimentaria Neuquina,
Norpatagonia Argentina. Estos materiales fueron previamente
caracterizados desde un punto de vista fisico, quimico y mineraldgico
(Musso et al. 2010, Musso et al. 2013). En el cuadro I se presentan sus
principales propiedades mineraldgicas, fisicas, quimicas y geotécnicas.
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CUADROI
PRINCIPALES PROPIEDADES MINERALOGICAS,
FISICAS, QUIMICAS Y GEOTECNICAS DE LAS ARCILLAS
ESMECTITICAS (MUSSO et al. 2010 Y MUSSO et al. 2013)

Propiedades Bentonita Fangolita
Gravedad especifica 2.7 2.64
Humedad natural (%) 113 53
Limite liquido (%) 340 117
pH 7.04 8.97
Granulometria

Arcilla (%) 90 30

Limo (%) 8 69

Arena (%) 2 <1
Mineralogia (%)

Esmectita 90 -

Tllita - 10

s - 70

% SMenI/S - 75

Cuarzo 205 T£1

Yeso 15-2 -

Ceolita 3j-4 ~2
Contenido de carbonatos (%) <1 10
CIC" (meg/100 g) 104.6 69.6

Cationes intercambiables (meq/100 g)

Na* 76.4 22.6
Ca’" 12.4 53.6
K 03 19
Mg’ 10.9 22.0
Superficie especifica total (m*/g) 754.4 642.8

*Capacidad de intercambio catiénico
SM = esmectita, I/S = interestratificado illita/esmectita

Para los ensayos de conductividad hidrdulica, las arcillas fueron
mezcladas con una arena de tamafo de grano medio y cuarzosa
(SP, SUCS, ASTM D2487-11, 2011), que se utilizé como agente
estructurante. Los porcentajes de arcilla utilizados en las mezclas varian,
segun se trate de CATAE o NTOL, ya que se seleccionaron de acuerdo
con el porcentaje de minerales arcillosos esmectiticos presentes en cada
material. De esta forma, para la bentonita CATAE se ensayaron mezclas
con 9 %, 12 % y 15 % de este material, mientras que para NTOL
los porcentajes utilizados fueron 15 %, 20 % y 30 %. La seleccién de
los porcentajes también se realizé6 tomando como referencia resultados
previos de conductividad hidraulica de mezclas bentonita CATAE-arena
permeada con una solucién de elevada fuerza idnica (CaCl,
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1000 mol/m?> ), donde se observé que al utilizar 12 % de esta arcilla se
cumple con los requisitos hidrdulicos internacionales (Musso et al. 2016).
De acuerdo con esto, se ensayaron mezclas con porcentajes por debajo y
por encima de este valor.

Las mezclas se permearon con agua destilada y con un lixiviado real de
RSU. Las propiedades de estos fluidos se detallan en el cuadro II. El pH
del lixiviado indicarfa que se encuentra en la fase metanogénica.

CUADRO1II
CARACTERISTICAS DE LOS FLUIDOS UTILIZADOS PARA
LOS ENSAYOS DE CONDUCTIVIDAD HIDRAULICA

Apgua Lixiviado real RSU

pH 5.5 8.94
SDT (mg/L) <10 15590

CE (uS/cm) 6.3 33800
Viscosidad a 20°C (cP) 1.0 1.40
Densidad a 20°C (g/cm?) 1.0 1.04
Cu’* (mg/L) - 9.51
Zn>* (mg/L) - 6.01
Ni** (mg/L) . 251
Cd** (mg/L) - 0.36
Na™ (mg/L) 1.5 645-29200%
Ca’ (mg/L) - 42-2880*
K* (mg/L) - 70-2786*
Mg (mg/L) - 59-3860*

RSU = residuos solidos urbanos, SDT = sélidos disueltos totales, CE = conductividad eléctrica
* datos tomados de Francisca y Glatstein (2010)

Los estudios de adsorcién se realizaron sobre la fracciéon < 2um
de cada material. Todos los reactivos utilizados para la preparacién
de soluciones de los metales estudiados fueron de pureza superior
a 98 % [CU(NO3)2.3H20, ZD(NO3)26H20, NI(NO3)26H20, Yy
Cd(NO3),.4H,0]. Se utilizaron soluciones de NaOH o HCl de 0.1 o
0.01 M para ajustar el pH mientras que el control de la fuerza idnica se
realizé con una solucién de NaCl 0.08 M.

Conductividad hidriulica

Los ensayos de conductividad hidrdulica se realizaron a carga variable
(ASTM D5856-95 2007) con permedmetros de pared rigida de 10 cm de
alto y 4.3 cm de didmetro. Las muestras fueron compactadas en las celdas
a un contenido de humedad éptima y una densidad de compactacién
correspondientes al punto méximo de la curva Proctor (ASTM D698-07
2007; Cuadro III). Todas las mediciones de conductividad hidraulica
se llevaron a cabo por duplicado. Los ensayos se dieron por finalizados
cuando se cumplidé con al menos una de las siguientes condiciones
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(ASTM D5856-95 2007, Rosin-Paumier y Touze-Foltz 2012): 1) una
conductividad hidrdulica estable, 2) la relacién efluente/influente fue
entre 0.75 y 1.25, y/o 3) un minimo de dos volumenes de poros se
fileré de las probetas. El tiempo de medicidn varié entre 1 y 17 meses
para la muestra mas y menos permeable, respectivamente. Se realizé un
seguimiento de la evolucién de la conductividad hidréulica con el tiempo
hasta alcanzar valores estables de la misma.

CUADRO III

CONDICIONES DE COMPACTACION DE LAS MEZCLAS ARCILLA-ARENA
PARA EL ARMADO DE LAS CELDAS DE CONDUCTIVIDAD HIDRAULICA

Arcilla  Contemdo de  Humedad Densidad aparente
arcilla (%) optima (%) maxima (g.-"cm3)
Bentonita 9 11.50 1.80
12 12.00 1.84
15 13.00 1.85
Fangolita 15 11.50 1.87
20 11.00 1.87
30 11.50 1.87

Indice de hinchamiento

El indice de hinchamiento de las arcillas se determind siguiendo
el procedimiento publicado en la norma ASTM D5890-11 (2011).
Se utilizé agua destilada y un lixiviado real de RSU como liquidos
hidratantes.

Difraccién de rayos X

Se realiz6 la difraccién de rayos X de las arcillas antes y después de
ser permeadas con un lixiviado real de RSU con el fin de observar
cambios en las fases cristalinas presentes como resultado de la interaccién
quimica entre éstas y el lixiviado. Luego de finalizados los ensayos de
conductividad hidrdulica, las probetas fueron desarmadas y se recuperd
la arcilla utilizando un tamiz malla 200. La arcilla fue secada a una
temperatura de 50 °C y posteriormente montada en un portamuestras
de alumnio de carga vertical. El equipo utilizado para este anilisis fue
un difractémetro de rayos X marca Rigaku modelo D-Max IIC, con
radiacién Cu (Ko = 1.5405 A).

Ensayos de adsorcion en lotes

El objetivo de estos ensayos fue determinar la capacidad de adsorcién

méxima de Cu(II), Zn(II), Ni(II) y Cd(II) por parte de las arcillas
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estudiadas. Para ello, se mezclaron 0.031 g de arcilla con 25 mL de
solucién monometal con varias concentraciones de los metales estudiados
(10-220 mg/L para el Cu(II), 1-210 mg/L para el Zn(II), 3-150 mg/L
para Ni(II) y 1-50 mg/L para Cd(II); El-Bayaa et al. 2009). Las menores
concentraciones de estas soluciones fueron similares a las concentraciones
promedio de Cu(II), Zn(II), Ni(II) y Cd(II) encontradas en lixiviados
reales de RSU de Argentina (Francisca y Glatstein 2010). Las soluciones
fueron preparadas utilizando NaCl (0.08 M) como electrolito y el pH
de cada una se ajustd a 5.5 utilizando un pHmetro Altronix EZDO-
PC. Las mezclas se colocaron en un agitador rotativo durante 24 h
a 25 °C, posteriormente se centrifugaron a 3600 rpm por 20 min
y el sobrenadante fue filtrado con acetato de celulosa de 0.45 pum
(Scharlab). La concentracién del metal en equlibrio (C.) se determiné por
espectrometria de absorcién atdmica (espectrofotémetro Perkin Elmer
AA200) (Bezzar et al. 2010).

La concentracién de metal adsorbido (qgev) se calculé por diferencia
entre la concentracién inicial (Ci) y Ce (mg/L), con la siguiente férmula
(El-Bayaa et al. 2009):

(C1—Ce) *0.025
0.031

ge (mg/g) =

Todos los ensayos se realizaron por duplicado. Los resultados
experimentales fueron ajustados mediante la isoterma de Langmuir

(Bohn et al. 1979).

RESULTADOS Y DISCUSION

Conductividad  hidrdulica de mezclas  arcilla-arena  permeadas con

diferentes fluidos

La conductividad hidrdulica, k (m/s), estd estrechamente relacionada con
las propiedades de los suelos y los fluidos permeantes. Por su parte, la
permeabilidad intrinseca K (m?), es independiente de estas variables y
se asume como una propiedad del medio poroso. Es decir, si un liquido
altera la permeabilidad intrinseca de un suelo, significa que la red de
poros del mismo se vio afectada (Fernandez y Quigley 1988). En las
arcillas esmectiticas esta alteracién estd causada por el mayor o menor
hinchamiento provocado por la hidratacién (Montoro y Francisca 2010).
Los valores de conductividad hidréulica y permeabilidad intrinseca de las
mezclas arcilla-arena ensayadas se muestran en el cuadro IV.
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CUADRO 1V

CONDUCTIVIDAD HIDRAULICA Y PERMEABILIDAD INTRINSECA
DE MEZCLAS ARCILLA-ARENA PERMEADAS CON AGUA
Y UN LIXIVIADO REAL DE RESIDUOS SOLIDOS URBANOS

Arcilla Conductividad hidraulica (m/s) Permeabilidad intrinseca (m?)

Arcilla Liquido (%) — — - -
Valor minimo  Valor méaximo  Valor minimo  Valor maximo
Bentonita Apua 9 8.39E-11 1.21E-10 1.24E-11 1.79E-11
12 2.10E-11 2 40E-11 3.11E-12 3.56E-12
1.84E-11 2.36E-11 2.73E-12 3.50E-12
Lixiviado 9 1 05E-07 1 88E-07 1 56E-08 2 T9E-08
12 4 27E-10 7.10E-10 6.34E-11 1.05E-10
539E-11 1.08E-10 8.00E-12 1.59E-11
Fangolita Apua 15 1.02E-09 9 07E-08 151E-10 1 34E-08
20 7.08E-10 1.48E-09 1.05E-10 2.19E-10
30 5.80E-12 1.50E-11 8 61E-13 222E-12
Lixiviado 15 2 86E-07 3 .62E-06 4.24E-08 5.37E-07
20 3 01E-07 533E-07 4 46E-08 7 90E-08
30 4 80E-11 1.40E-10 7.12E-12 2.07E-11

La conductividad hidrdulica de mezclas arcilla-arena en funcién del
contenido de arcilla en la mezcla se muestra en la figura lay b. Los valores
representados corresponden a la media geométrica de los duplicados.
Para ambos materiales, la conductividad hidrdulica disminuye a medida
que el porcentaje de arcilla aumenta, lo que es esperado debido a que la
hidratacién de un contenido creciente de esmectita en la mezcla produce
expansion y rellena los poros que conducen el flujo en la arena (Kenney
et al. 1992, Abichou et al. 2002). En ambos casos, la conductividad
hidraulica de las mezclas permeadas con lixiviado es mayor que la del agua,
lo que evidencia una correlacién negativa con el indice de hinchamiento
de estos fluidos. Se observa que para cumplir con el requisito legal

internacional (k < 1 x 10™ m/s), el porcentaje de arcilla que se utiliza
en ensayos con agua destilada debe aumentarse cuando el fluido es un
lixiviado real de RSU ya que la conductividad hidraulica es entre uno y
tres 6rdenes de magnitud mayor, dependiendo del porcentaje de arcilla
en la mezcla. El incremento de la conductividad hidrdulica ha sido
comunmente asociado con las propiedades del agua de los poros que
contribuyen a disminuir el hinchamiento osmético en la intercapa de
las esmectitas (Shackelford et al. 2000, Jo et al. 2001, 2004, Kolstad
et al. 2004). Los liquidos que suprimen el hinchamiento osmdtico se
caracterizan por poseer mayor fuerza iénica o mayor concentracién de
cationes divalentes (Norrish 1954, Norrish y Quirk 1954, Petrovy Rowe
1997, Jo et al. 2001, Kolstad et al. 2004). El reemplazo de iones Na* de la
intercapa de las esmectitas, por cationes de mayor carga y/o el incremento
de la fuerza i6nica disminuyen el espesor de la doble capa difusa, lo
que promueve la floculacién de las particulas y aumenta el espacio
disponible para el flujo (Schmitz 2006). De acuerdo con lo expuesto,
en este trabajo la elevada concentracién i6nica del lixiviado utilizado
(Cuadro 1II) serfa la responsable de producir una mayor floculacién de
las particulas de esmectita y consecuentemente el menor hinchamiento y
mayor conductividad hidrdulica en comparcién con el agua. Asimismo,
el contacto de la arcilla con el lixiviado produjo la desaparicién de
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fases minerales solubles como el yeso, lo que también podria contribuir
a dicho aumento. Otros autores han encontrado que lixiviados muy
acidos o muy basicos también pueden alterar la conductividad hidraulica
a través de la disolucién de fases minerales de la arcilla (Jo et al.
2001). Bajo estas condiciones y teniendo en cuenta que los valores de
conductividad obtenidos en el laboratorio deberfan ser un orden de
magnitud menor al limite estipulado por la legislacién internacional
(USEPA 1992, European Commission, 1999), el porcentaje de bentonita
CATAE minimo que deberfa utilizarse en una mezcla con este tipo
de arena es de 15 %, mientras que para la fangolita NTOL asciende
a 30 %. Esta diferencia de porcentajes responde a las caracteristicas de
textura y mineraldgicas de los materiales arcillosos. La fangolita NTOL
posee un hinchamiento mucho menor que la bentonita CATAE debido
a la presencia de calcita en su composicién mineraldgica, por lo que
en mezclas con arena se necesita un mayor porcentaje de este material
independientemente del fluido permeante.
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Conductividad hidraulica vs. contenido de arcilla de mezclas arcilla-
arena. (a) bentonita, (b) fangolita. RSU = residuos sélidos urbanos
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Otra observacién importante que surge de analizar estos datos es que
los valores de conductividad hidrdulica medidos con los dos fluidos se
acercan cuando el porcentaje de arcilla aumenta, lo que indica que las
propiedades hidraulicas de las mezclas estan principalmente controladas
por la cantidad de arcilla y en menor medida, por la composicién quimica
del fluido (Chalermyanont y Arrykul 2005, Benson et al. 2014).

A modo de ejemplo, en la figura 2 se muestra la evolucién en el
tiempo de la conductividad hidrdulica de mezclas que contienen los
porcentajes mas elevados de arcilla ensayados (15 % para CATAE y 30 %
para NTOL), ya que fueron las pruebas de mayor duracion. Para ambas
muestras se puede observar que la conductividad hidraulica medida en
agua disminuy¢ gradualmente alo largo de todo el periodo ensayado hasta
alcanzar un valor constante que corresponderia a un estado de saturacién
total de los poros. En el caso del lixiviado, la conductividad hidraulica
disminuyé en los primeros meses, pero luego aument$ gradualmente
hasta alcanzar un valor final de aproximadamente un orden de magnitud
mayor respecto al agua. Este incremento esta vinculado a cambios en la
interfase fluido-particula, provocados por la composicion del lixiviado,
que conduciria a una modificacién del equilibrio quimico como resultado
del intercambio de cationes entre la solucién vy la arcilla (Benson et al.
2010, Montoro y Francisca 2010). Un nuevo equilibrio quimico entre
la bentonita CATAE y la fangolita NTOL, con el fluido que ocupa los
poros, se alcanzé luego de varios meses debido a que la presencia de
multiples iones en el lixiviado conduce a una mayor competencia entre
ellos por los sitios activos de la arcilla. Razén por la cual las muestras
permeadas con con este liquido tardaron mds tiempo en alcanzar un valor
final de conductividad hidrdulica estable con respecto al agua (Fig. 2).
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Variacién de la conductividad hidrdulica con el tiempo. a) Mezcla con 15 % de
bentonita, b) Mezcla con 30 % de fangolita. RSU = residuos s6lidos urbanos

Las mezclas con 15 % de CATAE fueron permeadas con agua durante
un afio y con lixiviado durante un afio y tres meses (Fig. 2a). Mientras que
para 30 % de NTOL este tiempo ascendié a un afio y dos meses para agua
y un afo y medio para lixiviado (Fig. 2b). El mayor tiempo de ensayo de
NTOL respecto a CATAE, para los dos fluidos analizados, se atribuye a
un mayor contenido de arcilla utilizado para las mezclas con esta arcilla.

La figura 3 ilustra cémo el hinchamiento asociado con la hidratacién
de las arcillas esmectiticas afecta la estructura de los poros de las mezclas.
Ambos especimenes fueron permeados con un lixiviado real de RSU y
los dos poseen una apariencia homogénea y monolitica, con pocos poros
visibles, lo que da como resultado una baja conductividad hidrdulica (~

8 x 10719 m/s).
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Aspecto de las mezclas arcilla-arena compactadas, permeadas con un lixiviado
real de residuos solidos urbanos: a) 15 % de bentonita, b) 30 % de fangolita

Andlisis mineraldgico de las arcillas luego de estar en contacto con lixiviado

de RSU

El andlisis mineralégico de las arcillas luego de ser permeadas con el
lixiviado real de RSU se presenta en la figura 4. En los difractogramas
correspondientes a la bentonita CATAE se observan reflexiones que
mantienen sus espaciados y su morfologia, siendo la modificacién mas
importante la desaparicion del yeso (Fig. 4a). Teniendo en cuenta el pH
del lixiviado y la alta concentracién de Na* en el mismo, podemos decir
que la ausencia de yeso en las arcillas permeadas con el lixiviado puede ser
debida ala formacion de especies solubles en las condiciones de alta fuerza
idénicay pH.
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Patrones de difraccién de rayos X de las arcillas antes (abajo) y después (arriba)
de ser permeadas con un lixiviado real de residuos sélidos urbanos: a) bentonita,
b) fangolita. Sm = esmectita, I/S = interestratificado illita/esmectita, I = illita,
Cz = cuarzo, Fd = feldespato, Y = yeso, C = calcita, Ma = minerales arcillosos

En el difractograma correspondiente a la muestra NTOL (Fig. 4b)
se observa un desplazamiento de la reflexién d001 del interestratificado
/S, de 15A a 11.5A, con una notable asimetria hacia los angulos
bajos, lo cual indicaria un desplazamiento del ion Ca** por el ion Na*
en el espacio de intercapa de la esmectita y una distribucién en su
estructura probablemente desordenada. Esto puede ser atribuido ala alta
concentracion de Na® en el lixiviado, siendo el catién que predomina
(Cuadro II). Otros autores también han observado un aumento en la
proporcién de este catién en suelos arcillosos luego de ser permeados
con lixiviado (Aldaeef y Rayhani 2014). Asimismo, en lixiviados con un
elevado contenido de Na* el intercambio de este por iones Ca*" en la
estructura de la arcilla también ha sido documentado por Ruiz et al.
(2012), quienes estipulan que debido a este fendmeno el impacto del
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lixiviado en la barrera es menos importante en el caso de utilizar esmectitas
sddicas en comparacion con esmectitas calcicas.

Capacidad de retencion de metales pesados por las arcillas estudiadas

En la figura 5y el cuadro V se presentan las isotermas de adsorcion y
los parametros de ajuste al modelo de Langmuir, respectivamente. Las
isotermas de adsorcién son de tipo L, caracterizadas por una pendiente
inicial que disminuye al aumentar la concentracién del metal (Ce). Este
tipo de isoterma indica una afinidad relativamente alta de los metales
estudiados por las arcillas a concentraciones bajas (Sposito 1989).
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Fig. 5
Isotermas de adsorcién de Cu(II), Zn(II), Ni(Il) y Cd(II) sobre: a) bentonitay

b) fangolita a pH 5.5. Las lineas sélidas corresponden a las isotermas de Langmuir
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CUADROV
PARAMETROS DE ADSORCION DE LANGMUIR
Arcilla Metales Ki Cs R2
pesados (L/mg) (mg/g)
Bentonita cu?t 0.01 56.89 0.96
Zn?t 0.01 103.83 098
Ni*t 0.02 1122 0.96
cd*t 0.05 240 0.80
Fangolita Cu’t 1.42 8.16 0.81
Zn?t 0.01 49 59 0.94
Nitt 036 15.92 0.70
cd*t 0.45 278 0.65

KL = coeficiente de adsorcion de langmuir, CS = capacidad de adsorcién méxima

Los datos experimentales se ajustan muy bien a la Isoterma de
Langmuir, principalmente para la arcilla CATAE donde se obtuvieron

valores de R* > 0.80. En primer lugar, se observa que para la bentonita
CATAE, la maxima capacidad de adsorciéon de los metales analizados
fue en el orden: Zn(II) > Cu(II) > Ni(II) > Cd(II), mientras que para
la fangolita NTOL este orden se modifica levemente, siendo: Zn(II)
> Ni(Il) > Cu(I) > Cd(II). En el pH analizado (5.5) el proceso de
adsorcién que predomina para Zn(II), Ni(II) y Cd(II) es el intercambio
i6nico (Baeyens y Bradbury, 1997, Seo et al. 2008, Zazzi et al. 2012). En
contraste, la retenciéon de Cu(Il) es menos dependiente de este tipo de
adsorcién y mds dependiente de interacciones covalentes con la estructura
del mineral (McBride 1994).

La concentracién de metales retenidos sobre la superficie del mineral
aumenta a medida que se incrementa la concentracién inicial de
estos cationes en solucién acuosa. Para Zn(II) y Cu(Il) se alcanzan
concentraciones retenidas que superan la CIC del mineral. En el caso de
Ni(II) y Cd(II), ambas arcillas poseen una capacidad de adsorcién muy
similar. Las dos adsorbieron cantidades por debajo de sus CIC en todo el
rango de concentraciones analizado.

Tomando en cuenta las concentraciones tipicas de estos metales en el
lixiviado real utilizado (10 mg/L de Cu(II) o Zn(II), 25 mg/L de Ni(II)
y 1 mg/L de Cd(II)), con los datos de las isotermas se calcularon los
porcentajes retenidos a partir de estas concentraciones, sobre 0.031 g de
arcilla. Se observé que CATAE retuvo 50 % de Cu(II), 33 % de Zn(II),
16 % de Ni(II) y 10 % de Cd(II), mientras que NTOL retuvo 88 %
de Cu(II), 48 % de Zn(II), 38 % de Ni(Il) y 45 % de Cd(II). El mayor
porcentaje retenido por NTOL a bajas concentraciones est4 relacionado
al mayor coeficiente de adsorcién que posee esta arcilla (Cuadro V), lo que
evidencia una alta afinidad por la superficie del mineral. En el caso de este
material, en la fraccién menor a dos micrones se encuentra también illita



Revista Internacional de Contaminacion Ambiental, 2017, 33(1), ISSN: 0188-4999

por lo que la presencia de esta fase podria contribuir a la mayor cantidad
retenida en dichas concentraciones.

Estos resultados confirman que la capacidad de adsorcion de las arcillas
estudiadas podria contribuir exitosamente al retardo de la distribucién de

Zn(II), Cu(II), Ni(II) y Cd(II) en el ambiente mediante el uso de barreras
aislantes construidas con dichas arcillas.

CONCLUSIONES

El estudio del comportamiento hidrdulico de mezclas arcilla-arena con
variaciones en el porcentaje de arcilla frente a un lixiviado real de RSU,
arrojé como resultado que, con 15 % de bentonita CATAE y 30 % de
fangolita NTOL, se alcanzan valores de conductividad hidraulica dentro
de los rangos estipulados por la legislacién internacional (< 1 x 107 m/s).

En relacién con el agua, el lixiviado de RSU provoc6 un aumento de
la conductividad hidrdulica de entre uno y tres 6rdenes de magnitud,
dependiendo del porcentaje de arcilla utilizado en la mezcla. A mayor
porcentaje de arcilla, el efecto del lixiviado fue menor.

Los datos de adsorcidn ajustan bien a la isoterma de Langmuir. La
méxima capacidad de adsorcidn de los metales analizados fue en el orden:
Zn(II) > Cu(II) > Ni(II) > Cd(II) para la bentonita CATAE y Zn(II) >
Ni(II) > Cu(II) > Cd(II) para la fangolita NTOL.

Los valores de adsorcién y la conductividad hidrdulica de la bentonita
sodica comercial y la fangolita calcdrea en mezclas con arena, utilizando
porcentajes adecuados a sus caracteristicas mineraldgicas, muestran una
aptitud muy buena como barreras hidraulicas y geoquimicas.

La presencia de calcita e illita posee una importante influencia en el
comportamiento hidrdulico y de adsorcién de la fangolita NTOL, por lo
que deberfa ser un factor a tomar en cuenta en sedimentitas que se utilicen
para este fin.
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