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RESUMEN. El disefio y construcciéon de almacenamientosproblems. The potential of the code is illustrated with a
de residuos toxicos, como por ejemplo los residuosnodel of an infiltration lab test performed on a column of
radiactivos de media y alta actividad, requiere disponer deompacted bentonite under a strong thermal gradient.
herramientas que permitan predecir el comportamiento #&odel results reproduce fairly well the measurements of the
largo plazo del sistema. Por ello, es necesario el desarrololume of infiltrated water, final water content,
de algoritmos para el estudio y prediccibn deltemperatures, as well as concentrations of dissolved species.
comportamiento acoplado térmico, mecanico, We conclude indicating some of the potential applications
hidrodindmico y geoquimico de los materiales arcillososof these numerical tools for the analysis of water flow and
que se pretenden utilizar como barreras de contencidon gontaminant transport through the unsaturated zone.
sellado en dichos almacenamientos. En este contexto, en el
marco de proyectos financiados por ENRESA se han
desarrollado potentes cédigos para la modelacion del flujo
multifasico (agua, aire y otros gases), el transporte de uf - |ntroduccién.
sistema multicomponente de solutos y las interacciones
quimicas en condiciones no isotermas. En este trabajo s¢| estudio y la modelizacion del flujo y transporte
presenta la formulacion fisico-matematica y numérica demyltifasico en medios porosos tiene una larga tradicion en
problema, asi como las caracteristicas del codigo FADESgy ingenieria del petréleo y la geotermia. Existen codigos de
CORE (Juncosa, 1999) que permite resolver problemagyjo multifasico desarrollados en el marco de la mecanica
acoplados  termo-hidro-geoquimicos y mecanicos. Parge suelos no saturados que resuelven el flujo multifasico no
ilustrar el potencial del codigo se presenta la modelizaciofsotermo acoplado a deformaciones del esqueleto sélido.
de un ensayo de laboratorio de hidratacion a presiOgntre ellos cabe citar: CODE-BRIGHT (Olivella, 1995),
constante de una columna de bentonita no saturadapmMpPASS (Volckaert et al., 1996) y FADES (Navarro,
sometida a un fuerte gradiente térmico. EI modelo es capaggg7). En hidrologia subterranea estas herramientas se han
de reproducir las medidas experimentales de volumen d€omenzado a utilizar mas recientemente. Entre los codigos
agua, humedad final, temperaturas y concentraciones dgistentes cabe citar la familia de cédigos derivados del
varias especies quimicas. Se concluye indicando lasdigp TOUGH2 (Pruess, 1991) que resuelve el flujo
aplicabilidad del codigo al estudio de los procesos de flujo ynyltifasico no isotermo aplicando el método de diferencias
transporte de solutos y contaminantes a través de la zona ffjtas integradas. Son muy pocos los codigos existentes
saturada. que ademas del flujo multifasico no isotermo resuelven el
transporte de solutos reactivos. Uno de ellos es TOUGH2-
ABSTRACT. The design of toxic waste disposal sites, SUChCHEM (White, 1995) derivado de TOUGH2. Lichtner
as nuclear waste repositories, requires the assessment of {1®96) desarroll6 el cédigo MULTIFLO y mas
long term performance of the sites. Such evaluation must bgcientemente Juncosa (1999) ha desarrollado el cédigo
carried out using numerical algorithms which account forFADES-CORE mediante el acoplamiento del codigo termo-
the coupled thermal, hydrodynamic, mechanical anchidro-mecanico FADES (Navarro, 1997) y del cédigo de
geochemical processes that are expected to take place in thgjo y transporte reactivo CORE-LE (Samper et al., 1998).
clay materials used for sealing and back-filling the En este trabajo se presenta la formulacion fisico-
repositories. In this context, powerful codes have beermatematica y numérica del flujo y transporte multifasico no
developed for modelling coupled multiphase flow (water,isotermo. Se describen las caracteristicas del cédigo
air, gases), solute and heat transport and hydrochemic@lADES-CORE que permite resolver problemas acoplados
interactions  of multicomponent systems within  the termo-hidro-geoquimicos y mecénicos. El potencial del
framework of R&D Project funded by ENRESA. Here we cédigo se ilustra con la modelizacién de un ensayo de
present the physical and mathematical formulation of the@aboratorio de hidratacion de una columna de suelo
problem as well as the main characteristics of a recentlpentonitico sometida a un fuerte gradiente térmico. Se
developed code, FADES-CORE (Juncosa, 1999) whicleoncluye discutiendo otras posibles aplicaciones del codigo
solves coupled thermo-hydro-geochemical and mechanicall estudio de la contaminacién de suelos no saturados.
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Los procesos de interaccidn quimica incluyen reacciones
homogéneas y reacciones heterogéneas (Xu, 1996). Las
2.- Formulacién fisico-matematica. reacciones homogéneas incluyen las reacciones de
complejacién, las reacciones acido-base y las reacciones
El agua se mueve a través de un medio poroso en fornigdox. Las reacciones heterogéneas incluyen las de:
liquida, en respuesta al gradiente hidraulico (Ley de Darcy)ntercambio  cationico,  disolucion-precipitacion  de
y en forma de vapor, tanto en respuesta al gradiente d®inerales, disolucion de gases y adsorcion.
humedad (Ley de Fick) como de forma convectiva asociada La ecuacion general del balance de masas de una eispecie
al movimiento del aire que hay en el terreno (ley de Darcyse puede formular mediante la expresion
Buckingham). El flujo de agua en forma de vapor suele ser
de varios 6rdenes de magnitud inferior al correspondiente dmi .
en forma liquida y suele por ello despreciarse. Sin embargo —=-0 mltot +r
en zonas muy secas del medio poroso, el flujo en forma de B
vapor puede suponer una parte considerable del flujo total .
del agua. dondem es la masa de la especipor unidad de volumen
Los flujos de agua en forma vapor y liquido interaccionand i
mediante la evaporacion y la condensacion. Cuando un
frente liquido invade una zona muy seca, parte del mism@asico total de la espediéflujo advectivo y flujo difusivo)
se evapora. Por el contrario, si se produce un descenso de¥lar' €s el término fuente/sumidero (masa que se
temperatura o de la presién del liquido, parte del vapor dafiade/extrae por unidad de tiempo y de volumen de medio).
agua se condensa. El paso de agua en forma de Vapoﬂ_@_ Ecuacion (1) es aplicable a Cualquier especie del sistema
liquido y viceversa se realiza con un alto intercambio(@gua, aire, solutos y calor). El flujo masico total de una
energético (585 callg para el agua a 20 °C), lo que implicg@specie se compone de una parte convectiva, asociada al
que la energia transportada en el medio va a provenftujo advectivo de cada fase en la que esta presente, y otra
fundamentalmente del cambio de fase del agua. El analisiifusiva. Asi mismo, puesto que la i-ésima especie puede
del flujo multifasico no isotermo requiere considerar losestar presente en varias de Nsfases, su masa total se
siguientes procesos: a) flujp de agua en forma liquid&alcula mediante
(adveccion), b) flujo de agua en forma de vapor (adveccién
y difusion), c) flujo de aire en fase gaseosa (adveccion y . Ne .
difusion), d) flujo de aire en disolucién en el agua m = Q> SkkaL 2
(adveccion), e) flujo de calor a través de la matriz sélida k=1
(conduccién), f) flujo de calor a través del liquido
(conveccion) y g) flujo de calor en la fase gaseosalondeges la porosidady y S son la densidad y el grado

(conveccion). ] de saturacién de la k-ésima fase, respectivamenig, yes
Cada uno de estos procesos esta gobernado por u af ., ssica de | cien la fase&. Susi q
ecuacion de conservacion. A su vez, estas ecuacioned T@cclon masica de la especien la lase. ustituyendo

) en (1) se obtiene

guedan ligadas por relaciones de intercambio (cambios
fases, flujos de calor entre fases, etc.). Es habitual suponer
las siguientes relaciones de equilibrio: a) equilibrio entre la F i
fase liquida y la fase vapor (ecuacién de Kelvin o ecuaciond— Y (pg(kakE

)

. | .
el medio poroso (volumen de controlmtot el flujo

psicrométrica, b) equilibrio térmico entre las tres fases, c) =1 NF[ E( i i )] i
equilibrio entre el aire en disolucién y el aire de la fase X = kzzl_D pkxkgk T ©)
gaseosa , d) equilibrio entre el aire disuelto en el liquido y

el liquido (Ley de Henry) y e) equilibrio entre el aire que i

forma parte del gas y el vapor (Ley de Dalton, Ley de laslonde g, es el flujo advectivo de la fase j, es el flujo

proporciones definidas). N _ difusivo de la especieen la fasé.

Los mecanismos de transporte fisico son: a) adveccion, b)g esta ecuacion intervienen variables dependientes y
difusion molecular y c) dispersion mecanica. Cada uno dgariaples independientes. Las variables dependientes se
estos procesos produce un flujo de masa de soluto PRGicylan a partir de las variables independientes. La
unidad de superficie del med|o_y por unidad de tiempo. LOSjeccion de un tipo de variable como independiente
solutos ademas pueden sufrir fenomenos de exclusiOfyngiciona el algoritmo de resolucién. Generalmente las
anionica (Juncosa, 1999), como resultado de la repulsiopyriaples independientes se seleccionan de forma que sus
electrostatica experimentada entre las superficies cristalings;|qres calculados se puedan comparar de forma directa con
con exceso de carga negativa y los aniones del agygeqidas experimentales. Por ello, para el flujo multifasico
intersticial. Estos fenomenos dan como resultado QUe toman como incégnitas o variables independientes las

determinadas especies solo puedan ser transportadas PREsiones del liquido, la del gas y la temperatura, que estan
una fraccion de la porosidad total, denominada porosidadgsnciadas al flujo de agua, aire y calor, respectivamente.

accesible. Para el transporte de solutos se consideran como variables
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independientes las concentraciones de las especies quimidasma iterativa. Para resolver el transporte se calculan las
disueltas. Una especie quimica es una entidad quimiceelocidades de Darcy y se evallan los coeficientes de
distinguible del resto, tanto por su composicidon quimicadispersion mecanica y difusion molecular. La ecuacion de
como por la fase en la cual se presenta. El sistema quimi¢tansporte se resuelve en términos de concentraciones de las
gueda definido conociendo la concentracion de las especiespecies primarias. A continuaciéon se resuelve el sistema
primarias o basicas. Las concentraciones del resto de lgsiimico, obteniéndose de forma explicita el término
especies se obtienen a partir de las reacciones quimicas duente/sumidero quimico de la ecuacion de transporte. Se
las relacionan con las especies basicas. Las especiesuelve nuevamente la ecuacion de transporte teniendo en
quimicas necesarias para definir el sistema quimico son lagienta este término. El proceso se repite hasta que se
especies primarias. El resto de especies son las especmsmple el criterio de convergencia establecido por el
acuosas secundarias, las especies gaseosas, las fasesario. El sistema quimico se resuelve nudo a nudo
minerales, los cationes de cambio y las especies adsorbidasediante el método de Newton-Raphson. Una vez
El nimero de especies secundarias debe ser igual al numesbtenidas las concentraciones de las especies primarias se

de reacciones. obtienen las concentraciones de las especies secundarias, la
La ecuacion del transporte de la j-ésima especie primarieantidad de mineral disuelto o precipitado, adsorbido e
viene dada por intercambiado.
Una vez resuelto el transporte de especies reactivas se
ac. a(p xWg P-) 6(p x Wg W-) evallia I_a_yariacjén de la densidad (_jfe quuido, al variar su
plxlwel IO 5 e W B W o B Wt composicion quimica. Si esta variacion es mas del 2% se
ot ot ot resuelve nuevamente el flujo después de actualizar la
w (4) densidad del liquido para, posteriormente resolver el
0 P X 6’IYj 0 transporte de solutos reactivos. Generalmente no es
+—:L(C-)+r-(C-—C-) pore. VOS. e
ot J AN J necesario iterar ya que las disoluciones son diluidas y la

influencia en la densidad del liquido es minima.
donde el subindicedenota la fase liquida, el superindice Para la resolucién del sistema de ecuaciones en derivadas

denota el agua y el superindi€e representa el valor parciales se utiliza el método de elementos finitos de
; : Bubnov-Galerkin para la discretizacion espacial, un
conocido de la variableC, P, W, y Y, son las P P Y

concentraciones totales disuelta, precipitada, intercambiadtgemdo Ipon?_era%o en etl,tle.mpo para la dlsclret|za0|on
y adsorbida de la especie respectivamente es el €mporal, aplicando una técnica que conserva la masa o

contenido volumétrico de liquidoly ) es un operador que mass-conservative (Nayarro, 1997).' FADE.S,'CORE
viene dado por la siguiente expresion: contempla elementos 1-D lineales y no lineales, triangulos y

cuadrilateros con diferentes puntos de integracion. El

i codigo tiene incorporado un algoritmo automatico de
L(E) =0 E(pl X|W6| D D(E))— o Xlwa D( + (re - rc)(lf) (5)  generacion de intervalos de tiempo de forma que, cuando el
- h proceso no tiene variaciones importantes en las variables,
. . L aumenta el intervalo de tiempo y lo disminuye cuando hay
dondeg, es el flujo volumétrico del liquido (Ley de Darcy), ,qplemas de convergencia. El criterio de optimizacion esta
L es el coeficiente de dispersiomey re son 10s t€rmin0s  rejacionado con la convergencia del residuo (balance de
de la condensacion y evaporacion. masa) y de las variables de estado.

3.- Esquemas numeéricos y descripcion del codigo. 4.- Caso real.

~Se ha desarrollado un cédigo_de flujo,m_ultifésico No E| codigo FADES-CORE se ha desarrollado en el marco
Isotermo 'y transporte con reacciones quimidaSDES-  de| Proyecto FEBEX para la modelizacion del flujo y
CORE (Juncosa, 1999) obtenido a partir del c6digo termo+ransporte de solutos reactivos a través de bentonitas. En
hidro-mecanicoFADES (Navarro, 1997) y del c6digo de esta seccion se presentan los resultados de la modelizacion
transporte reactivoCORE-LE (Samper et al., 1998). Este de un ensayo de laboratorio de hidratacién de una columna
proceso ha requerido modificdfADES, afiadir nuevas ge pentonita no saturada sometida a un fuerte gradiente
subrutinas de calculo del transporte de solutos, modificagsrmico.

CORE-LE e introducir procesos geoquimicos y de FEBEX es un proyecto promovido por ENRESA y
transporte adicionales. financiado por la Comisién Europea en el que participan
El Cédlgo FADES-COREes aplicable a ﬂUjO Saturado, varios grupos de Espaﬁa (C|EMAT, CS|C_Za|din, DM-
flujo monofasico no saturado y flujo multifasico. El flujo se |peria, AITEMIN y las Universidades de La Corufa,
resuelve en términos de presiones de liquido y presi.ones @®litécnica de Catalufia y Madrid) Suiza, Francia y
gas. El transporte de calor se resuelve en términos dgemania. Dicho proyecto consiste en el estudio del campo
temperatura. Tanto el flujo multifasico como el transporteproximo para un almacenamiento de residuos radiactivos

de calor se resuelven de forma acoplada. Una vez r_esuegpgAA) en roca cristalina. El proyecto FEBEX consta de un
el flujo se resuelve el transporte de especies reactivas de



172 Juncosat al: Modelos de flujo multifasico no isotermo con reacciones quimicas

ensayo “in situ”, en condiciones naturales a escala real; ug) Dlsmlnumon deca?* que provoca el intercambio de
ensayo en maqueta, a escala casi real; y una serie de

ensayos de laboratorio para completar la informacion de los ca’* porNa:2Na" +X -Cal Ca”" +X - Na,
dos ensayos a gran escala (ENRESA, 1998).

En el ejemplo que se presenta a continuacién se h
modelizado el flujo multifasico no isotermo y el transporte
reactivo de la celda termohidraulica CT-18 llevada a cab
por CIEMAT en muestras de bentonita compactada con
fin de caracterizar los procesos geoquimicos inducidos pog
el efecto combinado de un gradiente térmico y un flujo def
agua (Cuevas et al., 1997).

Se ha realizado un modelo unidimensional (Juncos
1999) que representa longitudinalmente la celda. Por u
extremo se inyecta agua destilada a una presién\ieal
El otro extremo de la celda se mantiene a una temperatura
constante de 100C. El ensayo dur6 2619 horas. Para la
calibracion del modelo se realizaron distintas pasadas
variando los parametros hidrodinamicos y de transporte.
Para la calibracion de la entrada y distribucion de agua s€3 ;s
probaron distintos valores de la tortuosidad al vapor, de talf %‘
forma que para una tortuosidad de 1 se consigue que el gas
se difunda mas y se pueda evaporar mas agua en la zod® 20 =
proxima al calentador. EI modelo proporciona un ajuste @ e
excelente de la distribucion final del contenido de humedads
(Figura 1). Puede observarse que el ajuste es mejor cuand® 15 —| <> Tortuosidad alvapor variable
se adopta una tortuosidad para el vapor igual a la unidad. S¥ —2/\— Tortuosidad al vapor =1
la tortuosidad es variable con el contenido de humedad y Datos lg
menor que la unidad el ajuste empeora. Este 10 I I
comportamien'gg también se observa en la dis_tribuc_ic')n final 0.00 0.25 0.50 0.75 1.00
de concentracién de cloruro (Figura 2). En dicha figura se ) . , ,
muestran los resultados de la calibracién del transporte del Distancia adimensional
cloruro variando la tortuosidad, el coeficiente de difusion yrig. 1. Contenidos finales de humedad. Se muestran los valores medidos
la exclusiéon aniénica. Para obtener un buen ajuste con eh las distintas rodajas y los calculados con diferentes valores de la
modelo sin exclusién anidnica es necesario considerar Ufrtuosidad al vapor. Notese que el agua entra por el borde izquierdo y el
calentador se encuentra en la lado derecho.
coeficiente de difusién igual a 0.036 veces el valor de
referencia. En los otros dos modelos no se ha variado dicho
coeficiente de difusion. 03 ‘ ‘

La Figura 3 muestra los resultados de la distribucion '  ierfucuad vanmbe y esciiTon
espacial de sodio proporcionados por el modelo. R

En los primeros instantes del ensayo existe una— e z !
disminucion del Na disuelto (notese la diferencia entre los g 0.2 — .
valores para t=0 y t=3.8 £(n la Fig. 3). Esta disminucién =2 f— NHITES Mg 0d /
es provocada por el efecto del calentamiento de la celda. AR Y
aumentar la temperatura desde el valor ambiental hasta Iog /
valores del ensayo, que oscilan entre 100 °C en el extrems— 0.1 7,.._
del calentador y 40 °C en el extremo opuesto, se producg ,é;— g
precipitacion de calcita ya que su solubilidad decrece con la —t
temperatura. La precipitacion de calcita provoca la r
disminucién de Ca disuelto. Por el principio de Le 0.0
Chatelier, el sistema geoquimico responde para
contrarrestar dicha disminucién. Por ello, el calcio del 0.0 0.3 0.5 0.8 1.0
complejo de cambio es reemplazado por Na disuelto. Por Distancia adimensional

tanto, se produce la siguiente cadena de procesos termo-
geoquimicos: Fig. 2. Distribucion de concentraciones de @l final del ensayo. Noétese

1) Calentamiento (aumento de temperatura) que el agua entra por el borde izquierdo y el calentador se encuentra en la

. .. - . lado derecho.
2) Disminucion de solubilidad de la calcita
3) Precipitacion de calcitaga 2t + co 5‘ O CaCOg4

Disminucion deNa® disuelto
Posteriormente se observa un importante incremento de la
concentracién en las zonas préximas al calentador debido a
tos procesos de evaporacion, asi como una notable dilucion
n las zonas proximas a la fuente de hidratacion debida a la
ntrada de agua destilada. Transcurrido la mitad del ensayo,

concentracion de sodio tiende a disminuir

rogresivamente cerca del calentador como consecuencia
Egel fenébmeno de difusion y la llegada del frente de
YRidratacion.

)

p— |V 4

— o+ jortuisidad =1y el !
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1E+0 y reproducir razonablemente bien el comportamiento termo-

hidro-quimico de estos materiales cuando son sometidos al
efecto combinado del flujo de agua y de un campo térmico.
J# Queda por explorar el amplio potencial de este codigo para
el estudio de las complejas interacciones termo-

hidrodindmicas e hidrogeoquimicas que tienen lugar en la
L T zona no saturada.
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