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Abstract

Projektet EJA &r en hemtagning av kunskap om den s.k. Accelerated Mineralization
Technology (AMT). Denna japanska behandlingsmetods centrala del ér att
karbonatstabilisering kompletteras genom humifiering och bildning av leror, vilket leder
till fastliggning av savil metaller som organiska fororeningar. Bade karbonater, humus
och leror anses som stabila i minga naturliga miljder.
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Sammanfattning

Deponeringskostnaderna i Japan motsvarar ca. 400 US$ per ton aska, vilket ger
ekonomiska incitament att minska mdngden deponerad aska. Vid NIES (National
Institute for Environmental Studies) i Tsukuba, Japan, utvecklades den s.k. AMT-
processen (Accelerated Mineralization Technology) som syftar till att behandla askor
och producera ett jordmansliknande material till teranvindning. Malet med projektet
EJA var en vérdering av denna AMT-process, utgdende fran den information som finns
tillgénglig idag, och de mojligheter som den skulle kunna erbjuda for de svenska
forhallandena.

Med hjélp av forskare vid NIES sammanstilldes, 6versattes och virderades befintlig
litteratur samt opublicerade manuskript om AMT-processen. Behandlingen innebér att

askor tvittas, aldras och blandas med upp till 5 vikt-% komposterbart organiskt avfall.
Materialet stabiliseras pa deponi. Under upp till flera decennier fastlaggs metaller

genom en kombination av tre mekanismer: karbonatisering, bildning av leror och
humifiering. Aven svarnedbrytbara organiska fororeningar, som t.ex dioxiner, skall fastliggas
genom humifieringsprodukter eller de skall brytas ned genom anaeroba processer. Efter
fullbordad behandling skall materialet ateranvandas.

Den ldnga behandlingstiden gér AMT-metoden dock oattraktiv for askproducenter i
Sverige. Pa sikt skulle det ddremot kunna finnas intresse hos deponeringsforetag, som
har erfarenhet att disponera avfall i storre tidrymd. Vilket dock forutsétter att den
radande lagstiftningen inte ldgger ndgra hinder for metoden, t.ex. vad géller
nodvéndigheten att blanda askan med organiskt material. Dessutom kvarstar flera ars
forskningsarbete om AMT-processen for att forsta och bedoma de underliggande
biologiska och kemiska processer och deras samspel i sin helhet.
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Summary

In Japan, expenses for landfilling yield about 400 US$ per t of ash, which gives an
incentive to reduce the amount of landfilled ash. At NIES (National Institute for
Environmental Studies) in Tsukuba, Japan, the AMT process (Accelerated
Mineralization Technology) was developed aiming at the treatment of ashes and
production of soil-like material for reuse. The objective of the project EJA was to
evaluate the AMT process on the basis of available information and the possibilities the
process could offer with respect to the conditions present in Sweden.

With support of researchers at NIES, available literature including unpublished
manuscripts on the AMT process was compiled, translated and evaluated. During
treatment, the ashes are washed, aged and mixed with up to 5 weight-% of
biodegradable organic matter. The material is stabilized at landfill. During up to several
decades, metals are demobilized through a combination of three mechanisms, viz.
carbonation, clay formation, and humification. Also persistent organic pollutants (POP)
are demobilized due to humification products or they are degraded anaerobically. When
the treatment is completed, the reuse of the material is envisaged.

Due to the long treatment period, the AMT method might not be favored by ash
producers in Sweden. In the future, landfill companies could be interested in the
technology, since they are experienced to handle waste at long sight. This, however,
requires that the legislation does not pose any hindrance for the implementation of the
method, e.g. regarding the requirement to add organic matter to the ash. Above all, it
remains several years of research on the AMT process to fully understand and evaluate
the underlying biological and chemical processes as well as their interaction.
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1 Bakgrund

Den traditionella strategin for att reducera paverkan frén avfall pd omgivningen é&r att
isolera det. Deponier dr emellertid inte oforidnderliga slutforvar utan utvecklas genom
naturliga processer. Nar deponierna natt slutet pa deras tekniska livsldngd skall de
utgdra ett hot mot varken miljén eller méanniskohélsan. En uthallig begridnsning av
miljostorande utsldpp fran ett avfallsupplag kan darfor astadkommas bara om minst en
av foljande tva forutséttningar uppfylls [1, 2]:

(a) Det finns inget i deponin som kan orsaka emissioner.
(b) Det finns en naturlig process i deponin som, utan att energi tillfors utifrén, leder till
att deponin passiveras (utsldppen reduceras eller deras paverkan reduceras).

Alternativ (a) &r svart att genomfora i de fall det deponerade avfallets sammanséttning
avviker fran jordens ovriga miljoer. Alternativ (b) har en stor inneboende osdkerhet,
dels for att miljofaktorer kan fordndras genom naturliga processer och dels for att
minskliga ingrepp kan fordndra forutsittningarna for de naturliga processerna.

Slutsatsen blir att man sa langt det gar bor stréva efter att uppfylla bada forutsédttningar
samtidigt. Under deponins driftstid bor man arbeta for att skapa ett inert avfall. Genom
en lidmplig utformning pad upplaget och en lamplig placering bér man skapa
forutsattningar for naturliga processer som haller miljostorande @mnen kvar i deponin
och som tillater att de som kommer ut tas upp i naturliga kretslopp. Denna alternativa
deponeringsstrategi kan sammanfattas i begreppen: styr, sdrbehandla och slutlagra (3S)

[1].

I enlighet med 3S-strategin har forskargruppen kring Masahiro Osako vid National
Institute for Environmental Studies (NIES) 1 Tsukuba, Japan, utvecklat en metod att
behandla askor fran forbranningen av avfall: den s k AMT-metoden, eller Accelerated
Mineralization Technology. 1 denna metod blandas organiskt avfall med askorna, i
forsta hand flygaskorna fran avfallsforbranningen, i syfte att framstélla ett material som
liknar jordman. De miljoegenskaper som skall paverkas &r framst den léttlosliga andelen
av metaller, vilka finns i hoga halter, och halten av organiska miljostérande &mnen.

Malet for detta uppdrag fran Varmeforsks delprogram Miljériktig anvindning av askor
ar en véirdering av denna AMT-process, utgdende fran den information som finns
tillgénglig idag, och en bedomning av de mojligheter som metoden skulle kunna erbjuda
for de svenska forhallandena.
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2 Material och metoder

EJA ir ett samarbetsprojekt mellan Luled tekniska universitet (LTU), AF-Energi &
Milj6 AB och NIES. Det senare ar ett ledande och oberoende miljoforskningsinstitut i
Tsukuba (Japan) med sammanlagt ndstan 1000 forskare. Var kontaktperson har varit

Masahiro Osako, Dr. Eng.

Research Center for Material Cycles and Waste Managment
National Institute for Environmental Studies (NIES)

16-2, Onogawa, Tsukuba 305-8506, Japan

Befintlig litteratur om AMT-metoden och angrinsande fragor [3-11] bestar av artiklar
pa engelska i internationella tidskrifter och konferensbidrag samt av artiklar och
arsrapporter pa japanska. Hansyn har tagits dven till opublicerade manuskript [12-14],
presentationsunderlag i form av diagram och underlag fréan en forskningsvistelse i Japan
under 1998. Under det att detta underlag har sammanstillts och utvirderats har
underhandsinformation inhdmtats och utnyttjats. Texter pa japanska har 6versatts och
det centrala manuskriptet av Osako et al. [14] dversattes i sin helhet (Bilaga A).

Projektet EJA f6ljdes och stoddes av en referensgrupp tillsatt av Varmeforsk, som dven
granskat rapporten.

For dialogen och informationsutbytet utnyttjades LTU:s webbaserade konferenssystem
(http://Ist.sb.luth.se/).
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3 Beskrivhing av AMT-metoden

Malet for NIES:s utveckling av AMT-metoden (figur 1) 4r en uthéllig hantering av
askor fran forbranningen av avfall. Behandlade askor skall kunna ateranvéndas som
sekundédra konstruktionsmaterial. Alternativt skall upplaget av aska efter genomford
behandling motsvara orort, anvindbart land. Malet skall uppnas genom
jordmansbildande processer som minskar askornas benédgenhet till emissioner av farliga
dmnen.

Innovationen bestéar av den s.k. AMT-processen. Avfallsforbranningens askor tvittas
och éldras. Produkten blandas med upp till 5 vikt-% komposterat organiskt avfall och
stabiliseras p& upplag under upp till flera decennier. Genom karbonatisering och
bildning av leror stabiliseras metaller medan det organiska materialets humifiering leder
till adsorption och troligen anaerob nedbrytning av svarnedbrytbara organiska
fororeningar (POP, persistent organic pollutants). Efter fullbordad behandling skall
materialet kunnas dteranvinda, t.ex. som vigbyggnadsmaterial, vilket sparar
deponeringsvolym och forbéttrar resurshushallningen.

Komposteringen kan integreras med avfallsforbranningen: 6verskottsvarme leds till
komposten och gaserna fran komposten som ger en dalig lukt avlagsnas genom att

destrueras 1 avfallsforbrinningen.

AMT-behandlingen har testats i bade laboratoriums- och pilotskaleférsok. De senare

reventin of
leachate and gas

generation
]

Aging process
with washing

Biological/geochemical

Biological Mixing process stabilization process
Bio-waste |==| stabilization |™>| (organic materials (’soilification” within a fe
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Férslag pa AMT-processens integration i askhanteringsrutinerna samt atervinning
(Kim & Osako, personlig kommunikation).

Figure 1 Suggestion for the integration of the AMT process into a waste management system

(Kim & Osako, personal communication).
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Figur 2 Lysimetrar vid Fukuoka universitet som anvédndes for pilotskaleférsék. Fotografierna
togs under en forskningsvistelse 1998.

Figure 2 Lysimeters used for pilot-scale investigations at Fukuoka University. The photos were
taken during a research stay in 1998.

utfordes i lysimetrar med en diameter pa 1 m och en hojd pa 8 m vid Fukuoka
universitet (figur 2). Forsokstiden var som langst sju ar (1995-2002).

Processen har inte beskrivits i sin helhet pa en teknisk-vetenskaplig niva i nagot av de
tillgéngliga dokumenten. I synnerhet har inte forbehandlingen av askorna (tvétt och
aldring) och komposteringen beskrivits dver huvudtaget. Den bild av processen som
redovisas i detta kapitel har satts samman ur underhandsinformation.

3.1 Omvandlingsprocesser

I AMT-processen utnyttjas tre mekanismer for fastliggningen av miljostérande &mnen:
karbonatisering, bildning av leror samt humifiering. Den senare &stadkoms genom en
biologisk nedbrytning av organiskt material (figur 3). Denna delprocess genererar dven
koldioxid som tillsammans med atmosfirens koldioxid leder till karbonatisering av de
alkaliska askorna. I ett senare skede av AMT-processen bildas dven lermineraler. I det
tillgéngliga underlaget, publikationer och manuskript, redovisas endast undersokningar
av humifieringen och effekten av processerna pé de s.k. POP.

3.1.1 Humifiering

Humusdmnen skapas under den biologiska nedbrytningen av material med ett biologiskt
ursprung. De dr makromolekyldra foreningar med laddade grupper och ér i viss
utstrackning vattenlosliga. De formar binda katjoner, t.ex. metaller, med de laddade
grupperna och fastligger dem om humusédmnen é&r fasta och olosliga eller gér dem
mindre tillgdngliga om humusdmnen &r relativt sett lattlosliga. Eftersom de dr organiska
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Figur 3  Efterstrdvade humifierings och karbonatiseringsprocesser vid AMT-behandling (Kim &
Osako, personlig kommunikation).

Figure 3 Envisaged humification and carbonisation processes under AMT treatment (Kim &
Osako, personal communication).

foreningar tar de dven latt upp andra organiska foreningar som POP, vilket innebar
risken for spridning, om humusdmnen &r lattlosliga.

Mobiliteten hos humusédmnen och de komplexbundna féreningarna ar hogst vid hoga
pH-virden. Karbonatiseringen av metalloxiderna innebar dock en minskning av pH-
virdet och ddrmed en minskning av mobiliteten. Utéver pH-vérdet har dven
jonkoncentrationen och temperatur betydelse for humusdmnenas mobilitet.

Ingaende experiment har genomforts med hydrofoba organiska féroreningar (HOP,
hydrophobic organic pollutants), framfor allt dioxiner som ar de mest
uppmérksammade HOP [4, 8, 10]. I lysimeterforsok bekréftades att flygaskans dioxiner
dr svarlosliga i vattenfas, eftersom de dr hydrofoba [10]. Koncentrationen av samtliga
isomerer var under detektionsgriinsen i dessa forsok. Okad mobilitet observerades da
ytaktiva &mnen som Aldrichs huminsyra tillsattes [9]. Samma effekt iakttogs vid en
samdeponering med bottenaska, vilket forklaras av att komplex bildas med oforbréant
kol i askan [10]. Generellt fanns en god korrelation mellan halt 16st organiskt material
(DOC, dissolved organic matter) och dioxinkoncentration i vattenfas [13]. Eftersom
AMT-processen anvinder sig av kompost som organiskt tillsatsmedel, 6kar HOP-
mobiliteten allt efter nedbrytningen av organiskt material fortskrider [14]. Emellertid
forefaller de HOP som mobiliserats brytas ner. Annu har inte mekanismer for denna
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nedbrytning klarlagts. En hypotes &r att den anaeroba miljon i blandningen av aska och
kompost gynnar en biologisk nedbrytning av dioxiner [13].

3.1.2 Mineralomvandling

Mineralonvandlingen under AMT-behandlingen har inte studerats i detalj. Preliminéra
resultat indikerar dock ett mineralskifte (figur 4). Under behandlingen lakas kalcium ut,
vilket leder till att nettosammanséttningen i CaO-SiO,-Al,0O3 systemet forskjuts mot en
sammansittning som liknar den hos opaverkad jord. Aven en 6kad halt av karbonater
observerades pa askpartiklarnas yta efter AMT-behandlingen. Dessa resultat &r &n sa
lange semikvantitativa, da de erhéllits med svepelektronmikroskopi (SEM-EDS).

§10,

o Obehandlad aska
Jord
+ AMT-behandlad aska

Figur 4 AMT:s effekt pa mineralisering av askor (Kim & Osako, personlig kommunikation).

Figure 4 AMT:s effect on the mineralization of ashes (Kim & Osako, personal communication).
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3.1.3 Mekaniska processer

Under AMT-behandlingen utsétts blandningen av aska och organiskt material for
mekaniska belastningar (Bilaga B). En hypotes som framfors av Osako och medarbetare
ar att partiklarna sonderfaller som foljd av temperatursvangningar, frys-t6-cykler och
penetrationen av rotter fran véxter (figur 5).

Figur 5 Rotter i AMT-stabilatets toppskikt (Kim & Osako, personlig kommunikation).

Figure 5 Roots established in the top layer of AMT-stabilized ash (Kim & Osako, personal
communication).
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4 Diskussion

Nedan virderas de japanska erfarenheterna av AMT-metoden fran ett svenskt perspektiv
med avseende pa relevans, utvecklingsldge och anvindningspotential.

4.1 Relevans

I bade Sverige och Japan dr behandling och atervinning av aska intressanta. I Japan ar
behovet stort pa grund av befolkningstitheten som &r 331 invénare per kvadratkilometer
som ett genomsnitt over hela landet. Tas hinsyn till att 71 % av landsytan 4r obeboeligt
(bl.a. fjélltrakter) okar befolkningstétheten till mer 4n tusen invénare per
kvadratkilometer. Att anldgga nya deponiomraden kréaver stora resurser, vilket leder till
hoga deponeringskostnader, ca. 400 USS$ per ton aska [15].

AMT-processen utvecklades for att fastligga metaller och organiska fororeningar.
Dioxiner forefaller t.o.m. kunna brytas ner. Om AMT-processen jamfors med andra
metoder att behandla dioxiner i aska [16-19] ar slutsatsen att den borde kunna utvecklas
till ett kostnadseffektivt och robust alternativ. Huvudmaélet dr en uthallig hantering av
askor som lamnar mdjligheten att ateranvianda dessa. I Sverige produceras ca 1 miljon
ton aska per ar, varav ca 450 000 ton uppstér i forbranningen av hushallsavfall och ca.
270 000 ton 1 massa- och pappersindustrin. Energibranschen producerar
uppskattningsvis 200 000 till 300 000 ton per ar [20].

4.2 Utvecklingslage

Forskargruppen vid NIES ér vérldsledande inom analysen av POP (t.ex. dioxiner).
Arbetet med utvecklingen av AMT-processen har hittills fokuserats pa de organiska
fororeningarnas mobilitet. Humifieringens inverkan pa deras transport dr vl undersokt.
Processens potential for en anaerob nedbrytning av organiska fororeningar kan ddremot
annu inte bedomas.

En ytterligare nyckelfaktor som kvarstér att studera ér behandlingstiden pa upplag. De
hittills undersokta proverna frin pilotskaleforsok hade behandlats under 5 — 7 &r. Storre
spridning pa tidsintervaller behovs for att kunna uppskatta tidens effekt. Det som saknas
dr dven lakvattenanalyser. De krévs for att uppskatta mojliga emissioner under
behandlingen. Aven AMT:s effekt pa mineralisering borde kunna verifieras genom
Okade kalciumbhalter i lakvattenfas.

Bildningen av lermineraler och dess funktion dr fortfarande oklar. Stabiliteten hos de
nya mineralfaserna har inte undersokts. De flesta pastienden om mineralbildningen hos
aldrade askor baseras pa hypoteser. En av de f4 undersdkningarna inom omradet
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publicerades av Zevenberg et al. [21]. Infor en ateranvéndning av askor bor deras
egenskaper i olika miljéer och miljoernas paverkan pé fororeningarnas mobilitet
undersokas och kvantifieras.

Nyligen framlagda undersokningar [22] visar att d&ven kalciumsilikatfaser kan vara
betydelsefulla som metallsdankor i ett medellangt tidsperspektiv (figur 6). De bildas
inom nagra dagar till manader och formar demobilisera ménga metaller inklusive
kadmium genom adsorption, substitution for kalcium och inneslutning i
kristallstrukturen. Efter nagra ar kan silikaterna brytas ner och bilda leror som fungerar
som dnnu potentare metallfallor. Leror kénnetecknas dessutom av en 14g permeabilitet,
vilket kan leda till en slags solidifiering av askorna. Dessa samband borde testas
ytterligare och utvecklas for att forbittra fastliggningen av fororeningar i askor.

Karbonatiseringen av askorna har inte varit i fokus for forskargruppen vid NIES. Fast
processen har studerats och kvantifierats tidigare [23]. Vixelverkan mellan
karbonatiseringen och humifiering samt lerbildning &r inte heller forstadd till alla
delarna. Som ett exempel kan anforas att sdnkningen av pH-véardet leder till en 6kad
utlakning av kalcium [24], vilket torde paverka mineralomvandlingen.

Inverkan av mekaniska belastningar pa utlakningen pa lang sikt bor 4ven undersokas
nidrmare. Upprepade frys-td-cykler forvéntas bryta ner askpartiklarna. De nya ytorna ger
upphov till 6kad tillgédnglighet for fororeningar.

AMT-processen dr en lovande behandlingsmetod, men det saknas dnnu grundliggande
kunskaper som skulle tillata en utveckling och en optimering av processen

4.3 Anvandningspotential

Mojligheten att anvinda AMT-processen i Sverige, kanske ocksa i andra EU-lénder,
inom en snar framtid bedoms som lag. Detta beror pa tre faktorer:

(a) brist pa kunskap om processen,
(b) de langa behandlingstiderna och
(c) fordandringana i lagstiftningen.

Grundlidggande kunskaper saknas dnnu om de kemiska, bilogiska och fysikaliska
omvandlingarna under AMT-processen. Dessa dr en forutséttning for att utvecklingen
av metoden och dess anvindning skall bli framgangsrik.

Behandlingen tar for 1ang tid. I lander med l14g befolkningstithet, som Sverige, &r det i
sig inte en avgorande nackdel da utrymmesbehovet inte borde vara lika kritiskt som i
Japan. Investeringskostnaderna maste dock végas in i en beddmning: varje
producerande verksamhet, s d&ven producenterna av aska, vill ha sé kort tid som mdjligt
mellan produktionstillfdllet och anvéndningen. Att begéra flera ar eller t.o.m. flera
decennier for behandlingen &r oacceptabelt for branschen.
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Askhanteringen samt ateranvdandningen kommer dessutom att paverkas av betydande
fordndringar i den svenska lagstiftningen. Ett exempel ar det kommande
deponeringsforbudet for organiskt avfall. Den 1 januari 2005 kommer detta forbud att
trdda i kraft [25]. Enligt 4§ 1 avfallsférordningen (2001:1063) ar det sadant avfall som
innehdller organiskt kol, vilket inbegriper t.ex. biologiskt avfall och plastavfall.
Naturvardsverket har fétt i uppdrag att utreda behovet av ett fortydligande av
definitionen for organiskt avfall [26]. Beroende pa utfallet kan det leda till att oorganiskt
avfall som aska ej far blandas med organiskt avfall som kompost, &ven om det finns ett
behandlingssyfte som dessutom bygger pd uthallighet enligt t.ex. 3S-strategin.

10
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Figur 6 Réntgendiffraktogram pa (A) férsk flygaska, (B) flygaska lakad péa laboratorium (C)
deponerad flygaska. Féljande faser har identifierats (a) CaCIOH, (b) Ca(OH),, (c) KCI,
(d) CaSO,, (e) NaCl, (f) Ca,SiOy, (g) NH,MgCl;x6H,0, (h) Ca,Al,SiO;, (i) CasAl,Oe, (j)
AIOCI, (k) CaySiOy, () CaAl,Si;0sx4H,0, (m) CaSO4x0.62H,0, (n) NaNO; och (o)
SiO, [22].

Figure 6 XRD diffractograms of (A) raw fly ash, (B) fly ash leached at laboratory (C) landfilled
fly ash. Identified phases are (a) CaCIOH, (b) Ca(OH),, (c) KCI, (d) CaSO,, (e) NaCl,
(f) CazSiOy, (g) NHMgCl3x6H,0, (h) Ca,Al,SiOy, (i) CazAl,0s, (j) AIOCI, (k) CasSiO,,
() CaAl,Si,Ogx4H,0, (m) CaS0O4x0.62H,0, (n) NaNO; and (o) SiO, [22].

11
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5 Slutsatser

Forstudien till projektet EJA syftade till att fran ett svenskt perspektiv vérdera den
japanska AMT-metoden utgdende fran dels publicerat underlag, dels den
kompletterande informationen som inhdmtats fran metodens upphovsmaén. Slutsatserna
ar foljande:

AMT-metoden syftar till en uthallig hantering av askor som dven ger mdjligheten att
ateranvianda dem. Metoden utvecklades utifran en lovande ansats med ett
helhetsperspektiv. Upplagsfasen anvéinds som kemiskt och biologiskt behandlingssteg.
Produkten fran behandlingen har stabiliserats med avseende pa savél metaller som
svarnedbrytbara organiska fororeningar.

Anvindningspotentialen for metoden dr dock begriansad. Den ldnga behandlingstiden,
flera &r upp till decennier, gér metoden oattraktiv for askproducenter i Sverige. Pa sikt
skulle det ddremot kunna finnas intresse hos deponiforetagen, vilka har erfarenhet av att
deponera avfall under de tidsspann som é&r aktuella. Det forutsitter dock att den radande
lagstiftningen inte ldgger formella hinder for detta, t.ex. blandningen av aska med
organiskt material. Vidare aterstar flera ars forskningsarbete innan man forstatt de
underliggande biologiska och kemiska processerna samt deras samverkan och kunnat
bedéoma dem. Denna forstaelse dr en forutsittning for att potentialen hos AMT-
processen skall kunna utnyttjas.

12
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6 Forslag till fortsatt forskningsarbete

Tre omraden med kritiska kunskapsluckor har identifierats:

(@) Hur péaverkar bildningen av lermineraler de fysiska och kemiska
egenskaperna hos de behandlade askorna?

(b) Hur vixelverkar de olika mekanismerna for fastliggning respektivt
nedbrytning? Finns det t.ex. ndgon risk for fastliggningen av fororeningar pa
organiskt material endast &r tillfallig?

(c) Vilken inverkan har fysiska faktorer som t.ex. upprepade frys-t6- eller
vitning-torknings-cykler pa utlakningen fran de behandlade askorna?

Savil de resultat som redan lagts fram som framtida resultat behover utvirderas med
avseende pa dagens och morgondagens riktlinjer for avfall samt fororenad mark.

13
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Figur B1 Kemiska, fysiska och biologiska mineraliseringsprocesser vid AMT-behandling
(Kim & Osako, personlig kommunikation).
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Figure B1  Chemical, mechanical and biological processes of mineralization under AMT
treatment (Kim & Osako, personal communication).
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B Oversittning Studies on long-term behavior of micro-
pollutants in waste landfills and development of contro/
measures

OHSAKO M, KIM Y-J, TANAKA N, TOJO Y & SHIMAOKA T

Kélla: okdnd, troligen en arlig verksamhetsrapport for NIES

B.1 Abstract:

In this study, we created models to explain the long-term beahvior of micro-pollutants
such as heavy metals and hydrophobic organic pollutants (HOPs) in landfills, and
devised a new method of treating residues discharged from municipal solid waste
incinerators (MSWI). This study involved: 1) conducting factor analyses of elemental
compositions of MSWI residues using the database constructed last year (chapter 2), 2)
investigating the carbonation-humification of MSWI residues and estimating their
effects on the leaching behavior of pollutants (chapter 3), 3) constructing a numerical
program to simulate the long-term behavior of pollutants in landfills (chapter 4), and 4)
investigating a new method to stabilize pollution in MSWI residues by mineralogical
technology.

In chapter 2, the factor analyses of elemental compositions of MSWI residues showed
that the distribution patterns of the deviation of elemental contents differed depending
on the elements, and that those of some elements showed nearly log-normal
distributions and normal distributions. Heating values and cooling metods might affect
the distribution patterns.

In chapter 3, we investigate the possibility of carbonation-humification of incineration
residues through the extraction and identification of humic substances, and through
observations of themicrostructure by SEM. The samples used were MSWI residues
excavated from lysimeters 5 to 7 years after filling. The results showed that the top
layers from the surface to a depth of 30-70 cm had no odor of incineration residue and
contain the roots of some weeds, and so the layers contained large quantities of humic
substances compared with the other layers. We also observed the surface changes of
micro particles by SEM and EDX. The micro particles mixed with compost were
surrounded by organic-rich matter, while those without compost were surrounded by
calcium-rich matter resulting from incineration residue. In conclusion the leachability of
HOPs from landfill may actually increase with increasing humification of landfill
materials.

In chapter 4 regarding the numerical program, the target reactions are aerobic and
anaerobic fermentation of readily- and refractory-decomposed organic matter, acid
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fermentation, methane fermentation, oxidation of ammonia, nitrification of nitric acids,
denitrification and decomposition of various bacteria. A calculation for 820 years was
executed with the simulation model. The results successfully showed the stabilization
process, which started from aerobic degradation and ended with the steady methane
fermentation stage. The calculation results correspond to past findings, suggesting the
validity of the algorithm established by this study to calculate pollutant behavior.

Finally, in chapter 5 describes several experiments with leaching tests under various
conditions and the measurement of geometrical parameters which were carried out to
confirm the mechanism of leachability reduction and mineralogical stabilization of
harmful heavy metals, particularily lead (Pb) in the incineration ash through the aging
process. As a result, it was appeared that the existence of the moisture was
indispensable to the immobilization of the lead, and in the condition which wet and
drying were repeated, comparison with that which it was left under the constant water
content, the lead immobilization was promoted. Next on the centrifugal experience, it
was shown that below about 80 percent of water content of the ash could be removed by
giving the centrifugal force for 90 minutes. But in case of low water content, lead was
hardly to be removed. This is because the detail of the particle of the ash didn’t have
water. Leaching of lead was confirmed at high moisture content event hough the solvent
was water. In the strong acid, it is shown that lead remarkably leaches from ash.
Therefore, when the nitric acid was used, a large amount of lead could be removed.

B.2 1 Inledning

Det efterfragas en teknisk och politisk kontroll av avfall som innehéller tungmetaller
med hénsyn till deras miljopaverkan om 100 eller 1000 ar. Malet for denna studie &r att
etablera en langsiktig modell for en deponi och utveckla metoder att begrinsa utslapp i
ett 1angt tidsperspektiv.

Forra aret var det forsta av tre och foljande resultat uppnéaddes: vi undersokte
oorganiska fororenande 4&mnen, vi byggde en databas Gver tungmetaller i avfall,
identifierade kéllor till bly, testade olika mojliga material som kan sldppa ut HOPs,
rester efter solidifiering, och undersokte vidare fasta aterstoden efter
avfallsforbranningen tillsammans med l6sta humusédmnen och deras samband. Vi gjorde
ocksé forsok pa rening av aska vars aldring accelererats i bankskala i syfte att optimera
reningen av lakvattnet.

I &r &r det andra éret och vi har planerat foljande:

o  For de japanska resterna efter avfallsforbrdnningen har vi gjort en databas forra
aret och gjorde en sortering, sen

o  Undersokte vi dndringarna i kemiska egenskaper efter att avfallet deponerats i 5-
6-7 ar

0 Vi undersdkte dndringar i rotningsprocessen och CO, for att forsta forloppet for
dess utveckling

o  Vidare har vi tittat pa hur férorenande material har flyttat sig i jorden
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o Vi har forsokt hitta tekniker att behédrska tungmetaller och HOPs, speciellt
effekten av deras stabilitet efter ldring

B.3 2 Databas

2.1 Inledning

Ar 1999 briindes 78 % av avfallet, 51 miljoner ton, vilket ir mer #n i andra linder och
huvudsakliga produkten ar aska. Det dr darfor viktigt att veta vilka egenskaper askan har
och vi har samlat denna information i en databas.

2.2 Databasens struktur

Vi har anvént litteraturen och en enkét i Japan for att sammanstélla 1290 uppsittningar
av data fran 654 anldggningar i en Excel databas och i SPSS. Vi sorterade in dem efter
allménna karakteristika:

0 typ av avfall och typ av forbranning

o typ av panna, pannans storlek, driftsférhallanden
0 aska eller flygaska

W) innehall, vattenhalt, LOI

Vi utgick fran ca 1200 uppséttningar av data bland vilka det fanns 400 med uppgifter
om tungmetallhalter.

2.3 Resultat och utvirdering

2.3.1 Askans sammanséttning

I Tabell 2-3-1 visas askans koncentration av tungmetaller. Askan bestar i huvudsak av
metaller som Al, Ca, Fe, Mg, Na, Si. Foljande metaller &r giftiga: As, Cr, Cr(VI), Cd,
Hg, Pb, Sb, Se, Sn, Mo, CN, F. I avfallsjord faller koncentrationerna i ordningen Si, Al,
Fe, Ca, Na, K. Halten Ca ir storre for aska &n den brukar vara for jord. Halten Pb &r
hogre én griansvirdet och den ér riskabel. Det finns skillnader mellan median och medel.
Vissa metallhalter finns bara for ett fatal prover och viarden under detektionsgriansen
ingdr inte i medelvirdesbildningen. Vissa metaller dr inte i matintervallet.

Sarskilt forsokte vi hitta anledningen till att metaller inte finns i normal omfattning.
Halterna for Cd, Pb, Cr finns i en skev fordelning medan vardena for Cu, Al och Fe och
andra metaller &r normal- eller standardfordelade. Se Figur 2-3-1 for histogrammen.
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Tabell 2-3-1. Sammanstélining éver de data som ingar i databasen (koncentrationer i mg/kg

TS)
Amne Antal Konc. o o/medelvarde median Min Max
data  medelvirde
As 248 (19) 3,81 2,99 0,783 2.8 ND 15,9
Cr 207 (3) 321 238 0,741 270 ND 1250
Cr(VI) 111 (88) 142 125 0,880 <0,5 ND 395
Cd 287 (9) 11,9 15,3 1,286 49 ND 80
Hg 243 (50) 0,591 1,06 1,794 0,043 ND 4.9
Pb 387 (1) 908 898 0,989 521 <6 4300
Sb 30 84,9 99,7 1,174 46 5 410
Se 105 (60) 0,809 0,849 1,049 <1 ND 3,25
Sn 14 284 292 1,028 142 53 899
Zn 177 3810 2760 0,724 3280 562 16 000
Al 105 68 600 21600 0,315 68600 26000 121 000
Ca 174 123 000 43 700 0,355 110000 56200 229 000
Cu 167 3850 5440 1,413 1 850 160 33 000
Fe 146 46 000 28 700 0,624 41 800 2590 140 000
K 156 1060 4760 4,491 9900 3200 25700
Mg 102 17 200 5440 0,316 17 900 4100 28300
Mn 126 108 723 0,889 880 230 3400
Mo 15 5,15 1,60 0,311 5,29 3,27 8,47
Na 158 19100 9380 0,491 16 000 6900 48200
Ni 71 141 133 0,943 90,6 31 680
Si 90 165000 59400 0,360 160 000 61 700 290 000
Cl 103 10400 10100 0,871 7 400 1800 58000
CN 124 (69) 1,18 0,774 0,656 <1 ND 3,2
F 39 166 126 0,759 140 18 410
P 133 (95) 5700 3850 0,675 <0,5 ND 11400
PO, 13 18200 7420 0,408 15500 9900 34000
SO, 55 13000 7300 0,562 110 000 1020 31500
Totalt S 38 3220 2930 0,910 2 890 0,05 12000
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Figur 2-3-1 Histogram fér koncentrationerna av Cr, Cd, Pb, Al, Fe och Ca i askan.

2.3.2 Analys
Vi behover hitta anledningen till den skeva fordelningen. Vi har testat bara stoker-askor.
Ett forsta steg &r att testa forbranningsvarmet och metoden att kyla askan.

2.3.2 .1 Varmevirdet

Vi har delat upp dataméingden i tva delar efter det virme som utvecklats, se Tabell 2-3-2.
Prov med hogt vairmevarde kommer fran plast och papper, gissar vi.
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Tabell 2-3-2 Medel och standaravvikelse for kritiska @mnens koncentration som funktion av

vérmevérde
Amne Virme (cal) Antal data  medelvérde c o/medelvirde
As <1700 66 3,07 24 0,782
1700 < 77 3,39 2,16 0,637
Cr <1800 57 164 134 0,817
1 800 < 50 371 181 0,488
Cd <1650 78 8,21 10,1 1,230
1650 < 77 14,0 19,2 1,371
Hg <1800 56 0,315 0,629 1,997
1 800 < 53 0,796 1,33 1,671
Pb <1700 80 614 640 1,042
1700 < 88 1010 964 0,954
Zn <1800 38 2400 2200 0,917
1 800 < 36 3090 1 840 0,595
Al <1800 11 52900 14 000 0,265
1 800 < 9 87 800 11 900 0,136
Cu <1800 38 1290 1390 1,078
1 800 < 35 4900 6 460 1,318
Mn <1800 22 594 275 0,463
1 800 < 26 960 484 0,504

2.3.2.2 Samband med askkylningen

Vi delade ocksa upp proven efter metoden att kyla askan, men hittade inget samband.
Men metaller med hog smiltpunkt finns det mycket av i askan och lite av de metaller
som dr lattsméltande.

2.3.3 Analys av orsak

Vi har testat flera metaller for vilka det fanns mycket data och gissar oss till en paverkan,
se Tabell 2-3-3 med forbranningsvérmet och kylmetoden.

0 I kategori 1 med kvot 37,6 %, alla effekter har positiva viktfaktorer, sirskilt
viarmet for de metaller som finns i avfallet.

0 I kategori 2 med kvot 16,3 %, hogt forbranningsvarme och vikten ar positiv for
As och Cr, men negativ for Cd, Hg, Pb och Zn som forflyktigas.

0 I kategori 3, med kvot 14,7 %, har kylsystemet en positiv viktfaktor — vi ar inte

sékra men vissa metaller 16ses 1 sldckningsvattnet — detta behover bekréftas, se
histogrammet i Figur 2.3.1
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Tabell 2-3-3  Resultat av analysen for kritiska &mnen
Kategori 1 2 3 4

Heating value 0,56 0,651 0,143 -0,029
Kylsystem 0,263 0,399 0,735 0,349
As 0,379 0,115 -0,596 0,617
Cr 0,696 0,539 -0,344 -0,161
Cd 0,791 -0,364 -0,119 0,252
Hg 0,696 -0,478 0,313 0,243
Pb 0,703 -0,231 0,143 -0,246
Zn 0,713 -0,081 -0,087 -0,571
Vikt av bidraget 37,626 16,344 14,675 12,989

2.3.4 Aska frdn samma anldggning

Vi tittade pa aska fran en och samma anldggning for att se pa de ojimna metallerna och
gjorde en databas bara for dem. Hénsyn togs till byggnadsaret.

For Pb har vi s6kt en korrelation men inte funnit nadgon. Vi behdver mer data.

Tabell 2-3-4 Jamférelse fér en och samma utrustning
Anliaggning Byggar Antal Typav Provtagnings- Typav  Avfallets Effekt
prov aska intervall ugn  varmevirde (antal
ugnar)
A 11/74 5 Botten 2 mén Stoker 1300 150 (3)
B 3/94 10 Flyg, 3 mén Stoker 1900 200 (3)
blandat
C 3/84 6 Boten 2 man Rorlig 1500 130 (3)
rost
D 9/95 8 botten 1 mén Roterugn 2 000 95 (2)
E 2/90 12 Botten 1 man Stoker 1 600 75 (2)
F 6/80 6 Botten 2 man Stoker 1 800 150 (3)
G 9/95 6 botten 2 man stoker 2200 180 (3)
anldggning Cr Cd Pb
mv c o/mv. mv c o/mv. mv c o/mv
A 7,62 5,21 0,684 633 775 1,224
B 436 96,3 0,221 88,4 43,6 0,493 1 810 800 0,442
C 598 78,6 0,131 6,1 2,65 0,434 1560 970 0,622
D 329 53,5 0,163 0,796 0,451 0,567 505 141 0,279
E 41,9 18,5 0,442 1,99 2,87 1,442 233 129 0,554
F 925 841 0,909 16,8 6,51 0,388 3520 1600 0,455
G 550 537 0976 595 224 0376 2180 1260 0,578
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2.4 Avslutningsvis

Vi har testat effekten av tungmetallhalten i askan: det finns variationer som ér olika for
de olika metallerna. Vissa bland metaller upptréder i en skev distribution, vilken orsakas
av forbranningsvéirmet och kylsystemet.

2.5 Referens
Ohsako M, Inoue ?, Kim Y, rapport for aret H12

B.4 3 Kemiska forandringar av avfallet i en deponi

3.1 Inledning

Ar 1999 producerades 55 miljoner ton avfall varav 78 % forbrindes, 6,7 % deponerades
och 15,2 % behandlades pa annat sétt. Det innebér att resterna efter
avfallsforbranningen uppgar till 6 miljoner ton som huvudsakligen dr aska som
deponerats utan vidare atgiard. Men ingen vet hur tungmetallerna och farliga kemikalier
paverkar miljon.

Det bésta sittet &r att stabilisera bade oorganiska och organiska fororeningar for att
minska deras kvantitet, separera tungmetallerna och aterfora till naturen. Stabilisering
innebdr att oorganiska och organiska dmnen binds fast genom karbonatisering,
mineralisering och rotning. Materialet blir jord, det oférbranda ger koldioxid som binds
vid Ca som é&r kvar fran forbranningen till CaCOj;. Det organiska materialet sonderfaller
till Idgmolekyldra &mnen genom rétningen. Det var darfor som vi undersokte hur langt
rotningen fortskridit 1 5-8 ar gamla prov av deponerat avfall.

3.2 Experimentellt

3.2.1 Forsoksmaterialet

Fran anldggning nr 28 tog vi prov 1995 och frén anldggning nr 29 tog vi prov 1997 pé
tre hojder (SL, ytlagret, UL, 6vre lagret och LL, ldgre lagret), se Tabell 3-2-1.

Anldggning 28 ir en vanlig fyllning med aska frén en stokerpanna med 20 % aska fran
elfilter, 60 % huvudaska, krossat avfall 15 %, kompost 5 % i lysimeter A (diameter 1 m
och hojd 8 m). Lysimeter B skiljer sig fran A vad avser elfilteraskan som behandlats
med ett organiskt kelat med pH= 11-12 och en molmassa pa 3000 till 5000 g/mol. I C
tillsattes oorganiskt fosfat till ett pH-varde pa 1,1-2,1.

Proven fran anldggning 29 som plockades 1997 las i lysimeter med en diameter pa 0,3
m och h6jd pd 4 m. P4 samma sétt som for (28) tog vi tre lager, se Tabell 3-2-1 och

behandlingarna motsvarade de for askan 28.

Som kontrolltestmaterial plockades bottenaska fran stad A:s anldggning.
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Tabell 3-2-1 Karakteristika fér materialen

Anldggning nr fyllnadsmaterial provbendmning
Nr 28 (diameter 1 m, h6jd 8 Prov 1! A-SL, A-UL, A-LL
m) (juni 1995) Prov 2° B-SL, B-UL, B-LL
Prov 3° C-SL, C-UL, C-LL
Nr 29 (diameter 0,3 m, h6jd Flygaska + bottenaska L2-SL, L2-UL, L2-LL
4 m) (tidigt 1997) (1+3) L6-SL, L6-UL, L6-LL
Flygaska behandlad med
komplexbildare+ bottenaska
(1+3) L9-SL, L9-UL, L9-LL
Fosfatbehandlad flygaska +
bottenaska (1+3) L16-SL, L16-UL, L16-LL
Endast bottenaska
Fotnot till tabellen:

SL, ytlagret mellan 50-70 cm, UL, 6vre lagret, LL, ldgre lagret

', 20 % obehandlad elfilter aska fran en stokerpanna + 60 % bottenaska + 15 % krossat avfall + 5 %
kompost

2,20 % flygaska som behandlats med komplexbildare + 60 % bottenaska + 15 % krossat avfall + 5 %
kompost

3,20 % flygaska som behandlats med fosfater + 60 % bottenaska + 15 % krossat avfall + 5 % kompost

3.2.2 Karakterisering av lakningen av rotat material

Vi har anvint Simon-Speichermanns extraktionsmetod och separerat material som
torkat i rumstemperatur och forsokte anvinda korn mindre dn 4,67 mm. Vi extraherade
med en dubbelportion N/4 natriumhydroxid i en skaktest under 24 h. Efterat adderades
avjoniserat vatten till en N/8 natriumhydroxidldsning och vi extraherade under 24 h.
Darefter filtrerades provet med ett 0,45 um membranfilter. Losningen har vi anvént for
att karakterisera nedbrytningsprodukterna.

For analyserna har vi tittat efter E220/E260, E465/E665, den specifika UV absorbansen
(E254/DOC), AlogK (log K400 — log K600), melaninindex (MI, E450/E520) och deras
fordelning. Vi tittade ocksa strukturen av sméa korn med SEM och energidispersiv
Rontgen, och karakteriserade mineraliserat material med rontgenananlys.

3.3 Resultat

3.3.1 Testmaterialets karaktir

Om man ténker pa jordstudierna s& paverkas huvudmineralerna av védret, organiskt
material, minniskan, geografin, vatten, matrisen och tid. I denna undersékning ar dock
védret, organiskt material, geografi och tidsaspekten desamma. Matrisen av de andra
mineralerna, ménniskans aktivitet (t ex pH-styrningen) ar faktorer som ér olika.

Vi tittade pa lysimetrarnas ovre lager, ner till 30-70 cm och hittade rétter av véxter,
varfor den daliga avfallslukten forsvunnit.
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Vi har métt TOC och LOI for det stabiliserade testmaterialet och resultaten visas i tabell
3-3-1. For lysimeter B fran anldaggning 28 dr TOC ligre &n i lysimeter A eller C, men
skillnaden &r inte sa stor. For anlaggning 29 dr TOC ldgre dn for anldggning 28. Vi
testade de 3 olika nivderna, UL &r lagre och LL hogre, men vi fann inget samband
mellan TOC och glédgningsforlusten (LOI) for dessa prover.

Tabell 3-3-1 TOC och LOI hos de undersékta proven

Anldggning Prov Lager TOC (%) LOI (%)
28 A SL 2,81 12,2
UL 1,87 20,4
LL 1,78 30,0
B SL 3,39 11,3
UL 2,84 12,8
LL 2,42 19,3
C SL 2,60 10,5
UL 2,36 16,4
LL 1,53 21,6
29 L2 SL 1,01 22,0
UL 1,55 16,0
LL 1,91 24,8
L6 SL 1,68 19,0
UL 1,03 19,5
LL 1,65 26,3
L9 SL 1,96 19,1
UL 1,88 14,9
LL 1,71 22,2
L16 SL 1,36 11,0
UL 2,76 15,1
LL 1,36 17,6
Kontrollprov 0,84 22,9

3.3.2 Extraktion av nedbrutet material

E220/E260, E465/E665, E254/DOC, melaninindex samt AlogK undersoktes.
E220/E260 visar det bionedbrutna materialet, samma som LHS, nedbrutet material fran
avloppsvatten och LFA {or vatten: det bionedbrutna materialet 4r mer &n AHA, Aldrich
Humic Acid. E220/E260 halten &r hogre ju djupare man gér utom for L6 och L9, vilket
betyder att det biologiska ytterskiktet dr mer stabilt. Kontrollen av E220/E260 mingden
ger foljande ordning:

Kontrollmaterialet > anldggning 29 > anldggning 28 > lakvatten > Aldrich HA

E465/E665 Humin &r 3,8 ~5,8 och 7.6 ~11.5. Det betyder att ett 1agt virde av nedbrutet
material innehaller hogmolekylédrt material som har storre andel av aromatiska

10
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foreningar. Ett hdgre viarde av nedbrutet material betyder att det finns ldgmolekylért
metarial, alifater. Men tesresultatet och forklaringen stimmer inte.

Dock, anldggning 28 lysimetrar ABC har mera hogmolekyldrt nedbrutet material dn
anldggning 29 lysimetrar L2, L6, L9 och L16, men de har ett ldgre virde. Dessutom dr
nedbrutna materialet E465/E665 vérdet dr lagre én lakvattnet fran avfallet. Vi gissar att
den extraherade vétskan har svag absorbans i dess vaglangder, eller ingen alls, vilket
paverkar resultatet. L2-L6, kontrollmaterialet UL/LL hade ingen absorbans 1 E465/E665
varfor vi inte kunde gbra nagon figur 6ver resultatet.

Det dr svart att jaimfora dessa resultat med nedbrutet material frin forbranningsresterna
och existerande humus. Vi antar att 1amplig forbehandlings- och upparbetningsmetod
bor undersokas for testmaterialen, t ex att extrahera kloriderna som finns i hog
koncentration och blockerar ljusabsorptionen.

E254/DOC ér forhallandet av nedbrutet material i organiskt kol. Testmaterial som har
brutits ner langt visar hogsta vardet. Resultaten for E254/DOC 1ag i intervallet 0,011 till
0,036, d v s de &r mindre nedbrutna dr Aldrichs huminsyra (0,086), och samma géller
for lakvattnet med varden mellan 0,023 och 0,044. Sarskilt visar ytskiktet (SL) pa
lysimetrarna A, B, C och L2 ett relativt hogt vérde, vilket visar att graden av
nedbrytning &r olika i ytskiktet, mellanlagret och bottenlagret. Vi antar att vider och
vind samt vixter paverkade direkt ytskiktet, som ddrmed fétt en hogre grad av
nedbrytning. Det har det ldgsta E254/DOC.

E450/E520 ar melaminindex, vilken &r ett av de enklaste nyckeltalen for att klassificera
nedbrutet material. MI for 97 st prover av japansk jord ar i intervallet 1,49 till 2,36. Vi
kan klassificera jord efter M1 i tre kategorier:

0 A-typ med huminsyra, 7

0 B-typ med huminsyra 1,7 — 2,0

0 P eller Rp-typ, med huminsyra > 2,0 (de flesta jordarter)

MI i denna studie ligger i intervallet 0,78 till 2,05 och vérdet for kontrollmaterialet dr
4,61, vilket dr en stor skillnad.

Syranedbrytningens AlogK vérdet blir mindre allt efter nedbrytningen fortskrider. |
allménhet dr AlogK vérdet far A-typ syra ldge &n nedbrytningsvédet for B, P eller Rp-
typen. Japan Soil Association kallar A-typ huminsyra for jord med AlogK < 0,065.
Enligt Kumada (ref 2) ar AlogK-virdet for A-typ huminsyra < 0,6, for B-typ huminsyra
ar det 0,6 till 0,8 och for Rp-typ ér det 0,8-1,0.

Véra resultat dr i intervallet 0,02 till 1,22 och 1,85 for kontrollprovet. Om
klassificeringen enligt ovan kan anvéndas for denna studies material kan vi bedoma att
allt nedbrutet material &r av A- eller B-typ, eller &tminstone Rp. Detta motséger dock
resultateb fran E465/E665 testerna. Vi behover déarfor fordjupade studier pa detta
omréde.

11
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3.3.3 Molmassans fordelning

Vanligen okar molantalet nir nedbrytningen fortskrider. Det ar ként att molantalet av
huminsyran &r storre dn det for fulvosyra, men det dr svart att dela upp nedbrutet
material i huminsyra och fulvosyra med bara molantalet.

Figur 3-3-1 visar resultaten fran en méitning av molédra distributionen for den
extraherade vétskan frin ytlagret med HPLC — det var mer 4n 10 % av material frén
anldggning nr 28 som hade en molmassa 6ver 15 000 dalton. Var angar anldggning nr
29 dr andelen mindre &n 10 %. Vi antar att lagmolekylart material blir s& sminingom
hogmolekylért. Som referensvirde har vi Aldrichs huminsyra som har under samma
forhéllanden en molmassa pé 850 till 2500, vilket stimmer med Kims resultat (ref 7).

100% gz
80%

wf;} .'_I_.
40%

20% F

s 0O ~500
00//0 TR PRI Yy
A B C [2 16 L9 LI6
Surface layer
E3-3-1. X/ (SL) ol FREO 5
Figur 3-3-1 Férdelningen mellan hégmolekyldra och lagmolekyldra andel av det organiska

material som I6sts upp

3.3.4 Analys av mikrostrukturen med SEM-EDS och Rontgen

Vi undersokte materialen i lysimeter C for anldggning 28 (som antogs vara langst
géngen i nedbrytningen) och lysimeter L2 for anldggning 29 (som antogs ha kommit
kortatst pa viagen) med SEM/EDS. Sma partiklar i lysimeter C blandade med kompost
omgavs av organiskt material, och det finns inget sddant material i testmaterial fran
anlidggning 29 utan kompost, som bestar mest av kalcium. Organiskt material med runf,
elliptisk eler oregelbundna former i anldggning 28:s lysimeter C dr matreial som bryts
ner och vi antar att det extraherats under extraktionen av nedbrutet material.

Analys med Rontgen ger for anldggning 28 och 29: CaCOj; (kalcit) och SiO; (a-kvarts)
ar huvudmineralen. Svaga peakar pekar pa AlSizOg (albit), CaSO4-2H,0 (gips),
CaAl;Si,0g (anorthite), CagAl(SO4)3(OH)12-26H,0 (ettringit). En anledning till
mineralbildningen var material fran forbranningsresterena som CaO, SiO;, Al,0O3 och
Fe,O3 som reagerar genom cementreaktioner och ettringiserar och bildar CaSi hydrat.
Niér detta skapade material dr i kontakt med luftens koldioxid under en lang tid tror vi
att denna karbonatiserar och neutraliseras samt bildar till sist mineral som CaCOj3 och
CaSO4-2H20.

12
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3.4 Diskussion

3.4.1 Klassificeringen av nedbrutet material

Se Figur 3-4-1 for klassificeringen av material som brutits ner efter MI och AlogK.
Referensdata utgors av analysdata for de 97 japanska jordarna. Huvuddmnet som bryts
ner i anldggning 28, med morkaste farg i vitskeextraktet ar B-typ och nedbrutet material
1 anlaggning 29 ér av A-typ. Dessa resultat &r motsdgelsefulla. En anledning &r den
svaga eller icke-absorberande egenskapen vid vissa vagldngder. Fran dessa testresultat
behover vi en diskussion om material som bryts ner med hog kloridhalt i extraktet fran
forbranningsrester.

= References WA

2
¢B AC
1.8 qpOL2 OL6
ALY
1.6 1% control
1.4
W 1.2
&
N 08
0.6
0.4
0.2
0
0 1 2 3 4 5

Melanic Index

34-1. BHEMEOSM
References: H A+ HAREFES4E (1997) £ b

3.4.2 Nedbrytningsgraden som funktion av lysimeterdjupet

Figur 3-4-2 visar absorbansen vid UV 260 nm fér HPLC-extraherad vétska fran
lysimetrarna A, B och C, SL, UL och LL-horisonterna foér anliggning 28 samt L2, L6,
L9 och L16 for anldggning 29. Som Ni kan se fran (a-c) i Figur 3-4-2 dr absorbansen
hogst for SL-horisonten for A, B och C, lagst for LL-horisonten, vilket stimmer med
med resultaten fran Figur 3-3-2. Lysimeter C:s SL och LL-horisonter har sérskilt hog
absorbans, varfor vi tror att C, som behandlats med ett oorganiskt medel, har brutits ner
snabbast.

Diagram (d) i Figur 3-4-2 visar absorbansen for endast SL-skikten — det finns ingen
storre skillnad mellan olika lysimeter, men som for anldggning 28 visar lysimeter L9,
behandling med ett oorganiskt medel, den hogsta absorbansen.

Lysimetrarna som behandlats med ett oorganiskt medel, som C och L9, kan latt
bearbetas med borr och vi kunde bekréfta att vixtrotterna spridits djupt.
Bearbetningsbarheten giller materialen i UL och LL-lagren i lysimetrarna. De &r
fluffiga, vilket betyder forhéllanden med god ventilation och god perkolering.

13
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3.4.3 Kompostliknande organiska materialets roll

Det finns sma skillnader i nedbrytning beroende pé behandlingsmetoden for flygaskorna.
Den viktiga skillnaden dr anldggning 28 med kompost och krossat avfall samt
anldggning 29 med endast forbranningsrester. Figur 3-4-3 visar ocksa
nedbrytningsgraden av proven. I mitten av den koncentriska cirkeln adr Aldrichs
huminsyra som dr mest nedbruten. Punkterna for anlaggning 28 ligger ndrmare center

an punkterna for anldggning 29.

I anldggning 28:s fall vet vi inte vilka material som skapas av nedbruten kompost. Vi
antar dock att nedbrytningen accelereras genom tillskottet av organiskt material pa
samma sétt som komposten i Figur 3-2-1 som visar TOC och LOI. Vi tror att tillskottet
av kompost ger battre ventilation, béttre perkolering och bittre fuktforhéllanden och
hjélper att 6ka bakterierna och deras aktivitet. Mer systematiska studier behovs.

En skillnad till mellan anldggningarna 28 och 29 ar skillnad i tid, som r ca 1 ar.
Djupare studier behdvs for att kartligga nedbrytningens tidsberoende.

14
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3.4.4 Kort tanke om extrakten frén fororenat material som skapas under nedbrytningen

Affiniteten av 16st huminsyra (DHM) till HOPs och deras roll o mobiliseringen ar
vilkand (ref 7-9). Sérskilt har Mr.Osako rapporterat i referens 9 att skapandet av
dioxiner i deponier paverkas av DCC (Dissolved Colouring Components), liksom DHM.
Okningen av HOPs-extraktionen som absorberas av DHM styrs av olika faktorer, t ex
absorptionen av DHM pé fasta material, koadsorptionen av DHM och HOPs till fast
material, absorptionen av DHM och HOPs, eller absorptionen av HOPs i fasta material.
Sorptionen varierar beroende pa naturliga omsténdigheter (pH, jonkoncentration,
temperatur). Emellertid, 4ven om forhallanden dndras 6kar koncentrationen av HOPs
ndr koncentrationen av DHM oOkar. Dérfor tdnker vi att det finns en mojlighet att HOPs
extrakten i deponier okar allt efter nedbrytningen av organiskt material fortskrider under
lang tid.

3.5 Slutsats

Vi har undersokt nedbrytningen i deponier 5-7 ar efter aterstédllandet och dragit
slutsatser om extrakt av fororenade material genom deponiens forandring. Vi bekréftar
att det finns véxtrotter fran jord i oversta lagren, ned till 30-70 cm lagren och att lukten
fran forbranningen forsvunnit i lysimetern. Graden av nedbrytning dr olika i de olika
lysimetrarna. Déar det fanns organiskt material &r graden av nedbrytning hog. Vi tror att
en tillsats av kompost forbattrar ventilationen, perkoleringen, vilket hjilper mikroberna
och deras aktivitet. Nar nedbrutet material ar vétskeformigt blir det storre utlakning av
HOP fran deponier.

3.6 Referenser

Referenserna ar foljande:
1) information pa en webb plats
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2) Kumada, 1995

3) Honma, Yamamoto och Matsui, Pedologist 32 (1988), 69-78

4) en universitetsbok om jord

5) Schnitzer 1977

6) Japan Soil Association

7) Kim, Lee och Osako (1999), J Korean Solid Wastes Engng, pa koreanska

8) Kim Y-J, Lee D-H och Osako M; 2002, "Effect of dissolved humic matter on the
leachability of PCDD/F from fly ash — Laboratory experiment using Aldrich humic
acid”, Chemosphere 47:6 (2002) 599-605

9) Osako M, Kim Y-J och Lee D-H; 2002, A pilot and field investigation on mobility
of PCDDs/PCDFs in landfill site with municipal solid waste incineration residue”,
Chemosphere 48:8 (2002), 849-856

B.5 4 Utvecklingen i deponin i ett Idngt tidsperspektiv

4.1 inledning

ijuni av H.10 (1999) antog Japan en lag om sanering och avstangning av
avfallsforbrdnningsanldggningarna. Regelverket for saneringsanlédggningarna
(deponier?) beror pa den genererade jordméangden, temperaturen i deponins lager,
koncentrationer i lakvétskan. Men en sddan utvirdering av deponier dr en bedémning av
drift- och underhéllsfragor, den 4r inte en utvirdering av om deponin ér totalt
stabiliserad, att allt skulle ha blivit jord. Deponier ger inte vanlig jord och
anvéndningsomraden for deponin dr begrinsade.

Nu diskuterar man om deponier kan totalt atervinnas till riktig jord. Nu for tiden
mineraliseras avfallet och det finns organiskt material som inte bryts ner. Detta innebér
att man gér at motsatt hall fran stabilisering. Av den anledningen &r det mycket viktigt
att undersoka hur deponien fordndras av reaktioner och processer i en lang tidsskala.

I detta skede har vi forklarat aktiviteten hos sma méangder férorenande &mnen pa en lang
tidsskala. Syftet dr att bygga upp en metod att styra processen. Manga olika aktiviteter
hos denna lilla méngd fororeningar i deponins olika skikt paverkas av ett flertal
transportprocesser och fysikalisk-kemiska reaktioner, nedbrytningen av den biologiska
aktiviteten... Vi méste kartldgga reaktion for reaktion vad som pdverkarfororeningarna
och samtidigt tittar vi pa miljoforhallanden 1 deponiens skikt och bedomer deras
aktivitet pa en lang tidsskala. I denna studie stiller vi upp ekvationer for de olika
reaktionerna i en deponi, anvénder oss av en enhetscell for att undersoka
miljoforhallanden i cellen och samtidigt omvandlingen til jord, transporten av fukt, gas
och olika kemikalier. Vi programmerar reaktionen av hela deponiomréadet. Vi adderar
en modell for aktiviteten hos en liten kvantitet fororenande &mnen i berdkningsmodellen.
I experiment simulerar vi aktiviteten hos fororenande d&mnen i 1ag koncentration, vilka
ar svara att simulera. Vi forsoker hitta en metod att styra dem.
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I &r testade vi f6ljande, vilket blir en bas for aktiviteten i en lang tidsskala av
fororenande dmnen i lag halt:

0 Ett berdkningsprogram om utvalda organiska och oorganiska komponenter, dér
vi skiljer mellan ldttnedbrytbara, svarnedbrytbara och icke-nedbrytbara &mnen.
0 Utveckling av ett matematiskt modellprogram for att berdkna aktiviteteten i en

lang tidsskala for den organiska nedbrytningen. Det kan hénda att denna upphor
pa grund av en l1ag bionedbrytningsaktivitet, vilken kan uppmérksammas genom
att gas kommer ut och paverkar pH. Hér tittar vi pa en enhetscell.

Vi lyckades att reproducera forloppen med detta berdknngsprogram. Vi hittade deponier
med

1) Léamplig ventilation

2) Syrajdsning

3) Metanjdsning som kommit igdng

4) Kontinuerlig metanproduktion och

5) Slutligt stabiliserad deponi

Vi har inte tittat pa aktiviteten hos POPs och skapandet/forsvinnandet av nedbrutet
material vilken paverkar POPs, inte heller pa hydrofoba aktivitetn och aktiviteten av de
skadliga tungmetallerna, de fysikalisk-kemiska reaktionerna, men vi vill gérna bygga
upp en bas av sadana reaktioner.

4.2 Berikningsprogram for organiska och organiska dmnen, sammansittningen i
deponin

4.2.1 Totala schemat for prognosprogrammet for den langa tidsskalan

Programmet i denna studie innehéller f6ljande:
1. Grundreaktionen i en cell
Tungmetallernas aktivitet i en cell
Skiktbildningen, vattentransporten, gastransporten, materietransporten i deponin
Stabiliseringen av nedbrytningen och vittringen
Aktiviteten hos svarnedbrytbara hydrofoba &mnen

kv

Forndringen pa en lang tidsskala av olika material i deponin beror pa forhéllanden i
deponin, och inte bara de fororenande &mnen som finns i lag halt. Dessa forhéallanden ar
atmosfdren i deponin: absorptionen, vattenmingden, pH, jonkoncentrationen,
teperaturen. Det ar darfor enormt viktigt att reproducera denna atmosfar i det
matematiska programmet.

Om det finns mycket organiskt material i deponin da bestdms atmosfiren av den aeroba
nedbrytningen och syrajosningen, metanproduktionen och stabiliseringen, i nimnd
ordning. Darfor forklara vi reaktionen for de organiska komponenterna, deras
nedbrytning pé foljande sétt. [ Figur 4-2-1 har vi sammanstéllt en bild 6ver reaktionerna
och de faktorer som hor till dem.
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Figur 4-2-1. Skiss &ver reaktioner och energi- samt materiebalanser i en deponicell.
Bilden bestar huvudsakligen av text som &r oléslig i originalet.

Vad avser punkt 2, tungmetallernas aktivitet, fortsétter vi kolonntester under aeroba och
anaeroba forhéllanden. Vi testar fortfarande och planerar att titta pa resultaten nésta ar.
Joniseringen av tungmetaller och koaguleringen beror i stor utstrdckning pa pH-
forhallandena. Vi kan anvanda modell (1) for attfd en reaktion.

Vad avser punkt 3 anvinder vi enhetsceller och gor flera lager. Efter det gor vi nésta
generation. Vi har etablerat en berdkning for andra generationen och ménga lager.
Enhetscellen som vi skapat i (1) dr gjord med klassobjekt och darfor ar det 1att att gora
manga lager. Vi anvinder de aktuella vaderuppgifterna for regnet.

Vad avser punkterna 4 och 5 har vi inte gjort nagot 4n, men vi anvinder testresultaten
frdn samma projekt.

4.2.2 Numeriska formler for grundreaktionerna i en enhetscell

4.2.2.1 variabler i en cell

Vi visar nu variabler och parametrar som &r beroende av varandra i en enhetscell, se
Figur 4-2-2. Variablerna ar

qu" for vattenflodet in _ _
qu’™ for vattenflodet ut (qu™ = qi" + VERm0')
g, gasflodet (q = - V(RT/P1)ZRg)

V, cellens volym (V =V + Vg + Vg)

V., vattenmingden i cellen

V1/V = 0, mittnadsforhallandet

Vg, gasmingden i cellen

Vs, mangden fast material i cellen

Pr, totala trycket

R, gaskonstanten

T, temperaturen i cellen

Koncentrationen i vitskan ér C' (i=1:8 for attiksyra, acetat, ammoniak, ammonium,
nitrat, kolsyra, bikarbonat, karbonat och kalcium)

Koncentrationen i luft ar P' (i=1:6 for syrgas, kvdvgas, metan, koldioxid, vdtgas och
ammoniak).

Koncentrationen i fasta materialet dr Si (i=1:4 for Sorg, lattnedbrytbart organiskt, Scgy,
svarnedbrytbart organiskt, Snon, €j nedbrytbart organiskt samt S;no, oorganiskt)

Fyllnadsvirdet vid tidiga forhallanden 4r pav gry fOr fast material, pav, wer for vatten och
Psolid fOr fasta materialet.
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Bakteriekvantiteten dr Xi (i=1:6, MT, metanbakterier fran éttiksyra, MT2 metanbakterie
frén vitgas och koldioxid, OA, aerob nedbrytning av lattnedbrytbara organiska &mnen,
OS, syrajdsningsbakterie for lattnedbrytbara organiska &mnen, NA, aerob
nedbrytningsbakterie for svarnedbrytbara organiska &mnen samt NK, anaerob
nedbrytningsbakterie)

Bla-2-2. B A EFVCBOTHEELLERRU A4 —4

Figur 4-2-2 Sammanstélining 6ver beteckningarna i ekvationerna

4.2.2.2 ekvationer
Detta avsnitt har inte 6versatts da det mest bestar av matematiska formler.

4.2.2.3 bakteriell nedbrytningshastighet
Detta avsnitt har inte Oversatts da det mest bestar av matematiska formler.

4.3 Resultat fran berikningar for superling tid av den organiska nedbrytningen i
en cell

Vi ridknade upp till 820 ar, d v s 30 000 dagar. Det tog 5 minuter for 0,1 d.
Berékningsresultaten visas i Figur 4-3-1. I detta fall har vi anpassat parametervirden for
att simulera forhallandena. Med denna metod har vi bara fatt resultat for organiska
dmnen som dr nedbrytbara, men vi tycker att vi fatt viktiga resultat.
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Figur 4-3-1 Ett exempel pa resultaten fran en simulering av férloppen i en deponi 6ver 820

ar.

Det testmaterial som vi hade var brinnbart avfall, plast, forbrinningsrester med en
glodforlust pa 5 %. Obrannbart avfall deponeras, brannbart avfall i stora deponier efter
att jirn plockats bort och monstren krossats. En deponivolym p& 1 m’ innehaller 10,4 kg
lattnedbrytbart organiskt material, 99,8 kg svarnedbrytbart organiskt material, 122,4 kg
icke-nedbrytbart organiskt material, mineraler 688 kg TS. Vid fuktméttnad innehaller
volymen 29,5 % luft, 26,5 % vétska och 44 % fast material. In kommer 2,2 mm vatten
per dag.

Om trycket dr under atmosfarstryck sugs luft in (det blir ett negativt relativt tryck nér
koldioxid absorberas i vatten). Gas strommar in och ut. Insidan av det fasta materialet
har samma temperatur som luften och &r stabil vid 300 K.

Den forsta aeroba nedbrytningen tar 0,2 d (5 h) och syret forsvinner ur deponin som
Overgér i en annan regim. Det andra skedet &dr syrajdsningen som rader mellan 0,2 d och
30 d. Under denna tid minskar méngden lattnedbrytbart samtidigt som dttiksyrmingden
oOkar till flera tiotusentals ppm (detta vérde ar tror vi for hogt). Koldioxid och vitgas
produceras, kvdvgas drivs ut ur deponin vilket gor att dess koncentration minskar. Det
tredje skedet fran dag 30 till dag 200 a4r metanjdsningens borjan. Gaskoncentrationen
gar upp mycket och éttiksyrakoncentrationen minskar mycket. Det innebdr att dttiksyran
jaser till metan. I det fjarde skedet produceras metan kontinuerligt mellan dag 200 och
dag 20 000. Metan produceras fortséttningsvis pa en lag niva (huvudsakligen genom
nedbrytningen av bakterier). De svarnedbrytbara &mnena tar lang tid att brytas ner i de
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numeriska resultaten. I det femte skedet &r deponin stabiliserad fran 20 000 d till
odndlighet. Metan produceras inte ldngre eller fortsétter pa en mycket 1ag niva. Kvivgas
kommer tillbaka till deponin. Syrgas kommer ocks4 tillbaka, men pa grund av
attiksyrans nedbrytning forbrukas den och syrekoncentrationen stannar pé en 1ag niva.
Slutligen 6kar syrehalten nir organiskt material har forsvunnit, men inte forrdn aeroba
nedbrytningen och syrajdsningen upphort. Syrekoncentrationen 6kar men &r inte
tillracklig for att acroba bakterierna skall komma igang i ndimnvérd omfattning. Vi har
kunnat prova genom denna berékning.

4.4 Slutsats och framtida arbeten
Foljande forlopp tycker vi behover ldggas in 1 berokningsprogrammet:

0 Det nedbrutna materialets aktivitet och transport

0 De oorganiska materialens aktivitet (tungmetaller, saltkemiska balans,
absorption och lakningsaktivitet

0 Viarmedverforing

0 Fukt

0 Gastransport

Vi vill utdka denna modell till en 3D-modell, och vill géra en modellkalkyl av POP i
laga koncentrationer.

B.6 5 Mekanismer for stabiliseringen av tungmetaller genom aldring

5.1 Inledning

Dagens socio-ekonomiska forhallanden karakteriseras av massproduktion,
masskonsumtion och massdvergivande, vilket betyder att avfall 6kar med en vérdering
av typ av avfall, brist pa slutbehandling av forbranningsrester, kapacitet. Det ger
problem for den biologiska sfaren, atmosfaren och industriaktivitet. Ménniskor ar
oroliga om deponeringens sikerhet (slutbehandling) eftersom férhéllanden inte dr
kontrollerade. Darfor behovs det kunskap om fororeningar i sma halter i ett l&ngt
tidsperspektiv for behandlingsplatsen och hur de kan styras.

I denna studie har vi mitt &ndringen i den extraherade karaktéren hos &ldrat material, d
v s dldrad aska i kombination med vatten, temperatur och tryck. Vi forstar nu
mekanismerna for stabiliseringen. Forst aldrar vi aska under vissa fukt-, tryck- och
temperaturforhallanden, sen éndras forhdllandena och bestimmer &dndringen i
sammansattningen. Darefter undersdker vi mekanismen for stabiliseringen. Vi vet att
ytjorden i Japan till 40 % bestar av vulkanaska och anser att forbranningsrester ar
minniskoskapad vulkanaska, och sdker dérfor végar att fordndra kemin i
forbranningsrester sa att de ocksa blir jord.. Man kan ocksa péverka processen genom
att addera nagot till eller gora nadgot med forbranningsresterna sé att man kan styra dem
och stabilisera resterna.

For att minska andelen fororenande dmnen i forbranningsresterna kan man anvénda

centrifu7gering och plocka ut dem tillsammans med vattnet, och undersoka
stabiliseringen av forbrédnningsrester och utlakning av tungmetaller.
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5.2 Forsoksforhallanden och forsoksmetod

5.2.1 Aldringsforsok med forbrinningsrester

5.2.1.1 Fors6ksmaterial

Vi anvénder elfilteraska och forbranningsrest (bottenaska?) fran en
forbranningsanlédggning som har torr rokgasrening och presenterar resultat fran
andningsforsoken i enlighet med Miljoministeriets test nr 46 (JLT nr 46) enligt Tabell
5-2-1. Forst anvinds flygaska med mycket bly for vilken olosligheten ér 1itt att tolka.
Direfter testade vi IR aska (bottenaska) och ser om den har samma karakteristika.

Tabell 5-2-1 Materialférhallanden i férséken

Amne Flygaska bottenaska

Innehall Halt i extraktet Innehall Halt i extraktet
(mg/kg) (mg/1) (mg/kg) (mg/1)

Ca 240 000 2 500 14 800 600

Na 35700 - 8520 -

K 32 500 - 5280 -

Pb 3650 19 1190 0,26

Cr 980 0,07 990 <0,01

Cd 280 <0,01 9 <0,01

Tabell 5-2-2 Forséksférhallanden

Forsok nr Typ av aska Temperatur (°C) Utrustning
Al Flygaska 110 Tork
A2 Flygaska 60 Tork
A3 Bottenaska 110 Tork
A4 Bottenaska 60 Tork
B1 Flygaska 17 Rumstemperatur
Cl Flygaska 120 Autoklav
C2 Bottenaska 120 Autoklav

Tabell 5-2-3 Experimentella férhéllandena

Max diameter 4,75 m
Densitet 2,33 g/cm3
Ca 120 000 mg/kg
Na 8 200 mg/kg
K 6 700 mg/kg
Pb 750 mg/kg
Cr totalt 230 mg/kg
Cd 12 mg/kg
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5.2.1.2 Forsok med fukthalten

Vi gjorde foljande forsok for att kontrollera om det finns nagon effekt av upprepad
befuktning och torkning pé utlakningen av bly. For att bestimma torktiden vid varje
temperatur befuktades materialet till 30 % och torkades pa ett plasttrag vid 60°C eller
110°C. Vi foljde processen varje timma genom att laka provet och kunde bestimma
minimum tid for att provmaterialen skulle bli torrt. Vi tog forsdksmaterialet i en
behallare, hillde rent vatten pa det och anpassade fukthalten till 30 %. Vi torkade i
torkapparat vid 60°C eller 110°C, hillde rent vatten till en fuktighet pa 30 % igen. Detta
dr processen och vi upprepar den.

Nar vi torkar upprepade ganger har vi samma tjocklek pa traget, 1,5 cm. Efter en
process tar vi 50 g av materialet och gor en JLT-46 laktest vid statisk pH.

I forsoken anpassa pH vid L/S = 10 forhéllandet med hjilp av 1 N HNOs till pH 4, 6, 8§,
10 och 12. Vi blandar under 6 h, filtrerar av med ett membranfilter pa 0,45 pm. Vi
utvirdera genom att méta pH och Pb-koncentrationen i vitskan. Vi testade ocksé
lakvattnet med 30% fuktighet vid 17°C.

5.2.1.3 Hog temperatur och hogt tryck forsoket

For att bestimma utlakningen av bly fran forbréanningsresten vid hog hog temperatur
och hogt tryck gjorde vi foljande test.

For anvénde vi rent vatten till 30 % av forbréanningsresten (bottenaskan?), la i rena
triangelflaskor pa 500 ml, och la dem i en autoklav for att minska antalet bakterier
(120°C, 223 kPa). Under locket la vi en triangelflaska med 100 ml bégare for att behélla
samma fuktighet inom 1-2 %. Vi testade materialet efter upprepade vétning och
torkning pa samma sétt som ovan med hjélp av JLT-46 pH-statiska test. Resultaten fran
pH-métning och bestdming av Pb visas i Figur 5-2-2.

5.2.2 Centrifugeringstest

1 denna forsoksserie centrifugerade vi forbrénningsrestaskan (Incineration Residue Ash)
(bottenaska?), en vanlig aska, i vétska fOr att ta bort farliga tungmetaller. Vi har anvént
aska som lufttorkats. Vi méttade forbranningsrestaskan i destillerat vatten eller en
16sning av salpetersyra. Dérefter sdnktes trycket med en vakuumpump och 16sningen
sugs upp for att fordelas i strilar 6ver askan. Déarefter centrifugerade vi testmaterialet
med hog vattenkoncentration. Vi visar karakteristika hos forsoksmaterialet i Figur 5-2-3.

Forsta testvattnet fran en centrifugering av IR askan med lag fuktighet ar 32,4 %. Vi
anvénde en Kokusa centrifug H2929 (som &r ganska vanlig i Japan) med 14,1 cm radie
pa rotorn, 6 st provror, 80 g per ror. Vi anvande tre olika centrifugeringshastigheter —
forst 2 000 g, sen 5 000 g och sist 10 000 g — och tider pa 2, 5, 10, 20, 30, 60, 90
minuter. Vi bestdimde forhdllandet mellan centrifugerade vétskan och fast material. Vi
riaknade forhallandet mot tiden, samt utférde JLT-46 testeet fore och efter centrifugering.
Vi gjorde ett tillginglighetstest fore centrifugering och mitte pH, Ca, Na, K, Pb, total Cr,
Cd efter centrifugering och gjorde analyser.
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Vi anvinde 16sningsmedel for hogt vattenuttag, rent vatteb och anvinde 5N salpetersyra
for att 6ka Pb-utkakningen. IR-askan med hog vattenhalt tog vatten som rann igenom av
gravitationskraften. Efter att vatten runnit ut genom tyngdkraften, centrifugerade vi som
tidigare. Det tidigare testet nr 4, diar kunde vi inte se ndgon tydlig relation mellan
centrifugalkraften 2 till 10 000 g och tungmetallutlakningen. Vi anvinde stegen 100 g,
500 g, 1 000 g, 2 000 g och 5 000 g under en tid pa 90 min. ###Naista sats fick vi inte
nagon rattsida pa: fest solvent for centrifugering analyserade losningsmedel dteranvind

IR-aska vitska och vitska frdn centrifugering losningsmedel efter absorption och
tryckminskning#

5.3 Resultat och prognos

5.3.1 resultat av aldringstest med IR-aska

5.3.1.1 Andring i vattenupptagningshastighet vid olika torktider och i kvarvarande bly

I Figur 5-3-1 visar vi flygaskans relation mellan fuktighet och torktid, och i Figur 5-3-2
mellan Pb-lakning och torktid. Torkning vid 60°C ger en langsammare torkning &n vid
110°C, Efter 8 h ar fukthalten nere vid 0 %. Blylakningens koncentration gick ner
mycket forsta timman och fortséter ga ner langsammare direfetr. Efter 8 h ar
forhallandena i askan stabila.

Nir vi torkade vid 110°C blev fukthalten nistan 0 % efter 2 h och utlakningen av Pb
blev ligst efter 3 h. Man kan séga att fastliggnigen av Pb tar det minst 8 h vid 60°C och
3 hvid 110°C torkning. Det &r en enda torkning. Ur Figur 5-3-2 ser vi att fastldggningen
av Pb sker snabbare om vi torkar vis 60°C dn vid 110°C. Blyets fastldggning,
fuktighetsforhdllanden och torkningshastigheten paverkar varandra. Vi har forstétt att
fastlaggningen av bly kréver nérvaron av vatten.

30

BKE(%)
pr

RZIREFREI(h)
5-3-1. &7k L LRI MR

Figur 5-3-1 Utlést méngd i olika férsék
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Figur 5-3-2 Utlést blyméngd i olika férsék

5.3.1.2 Fastldggningen av Pb, beroendet pa fukt och torkprocess

Vi visar tidsberoendet av Pb-lakningen (koncentrationen i lakvattnet) for flygaska i
Figur 5-3-3. Man kan se att Pb inte l0ses upp efter en vitnings- och torkningsprocess.
For

0 Material som é&r i fuktig kondition och stod i rumstemperatur i 48 h
0 Material som torkats vid 600C och anvints efter 40 h

0 Material som torkats vid 1100C ocha navénds efter 15 h

0 Material med olika temperaturer och tid

Blev blyutlakningen mindre &n 0,01 mg/l som &r mindre &n grénsvérdet i reglerna. I den
tidigare testen trodde vi att blyets fastliggning kunde paverkas av vattnet, men material
som torkats vid 1100C har storre acceleration av blyuppldsningen dn material som hade
samma fuktighet. Testerna visar saledes att temperaturen har betydelse ocksa.

Hérnést visar vi testresultatet med IR aska i Figur 5-3-4. Extraktibiliteten hos detta
materials bly var hog men efter flera cykler av vat/torr behandling sag vi att bly
fastlades, pa samma sétt som for flygaska. Materialen klarade reglerna vad giller Pb.

11404 —8—110°C (A1)
15 —e— 60°C (A2) 1
—a— 17°C (B1)

Pb (mg/l)

0 20 40 60
E¥fE (h)
5-3-3. PbiftHiE ORI
Figur 5-3-3 Utlést blyméngd i olika férsék

25



VARMEFORSK

03
BERD K
—8—110°C (A3)
:“_‘\‘ 0.2 —— 60“0 (A4) 4
E
& 0.1 |
U L L
0 20 40 60
BF Rl (h)

B 5-3-4. PbiFHREORERL(L
Figur 5-3-4 Utlést blyméngd i olika férsék

5.3.1.3 Blyets fastldggningsreaktion vid hog temperatur och hogt tryck

I Figur 5-3-5 visar vi dndringen av koncentrationen av extraherat eller utlakat bly under
(hogt P, hog T) forhallandena for flygaska och for IR-aska. Efter flera gdngers
uppvarmning och trycksittning blev Pb-halten légre dn griansvirde for IR-askan efter 2
h, men inte for flygaskan. Halten av bly fran flygaskan ar 0,29 mg/1 efter 2 h vid f6rhojd
temperatur och forhojt tryck. Vi gjorde om testet med befuktning/torkning 3 ggr, totalt 9
h, vid 1100C och fick fram en koncentration som var lagre dn 1,5 mg/l. Resultaten frén
dessa forsok visar att trycksittning och uppvérmning av fuktig aska accelererar
fastlaggningen av bly.

Pb (mg/1)
Pb (mg/l)

B fEl(h)

5-3-5. Pb DiFHEE & I - MFERSEI OB
Figur 5-3-5 Uppl6sningen av bly under olika férhallanden

5.3.1.4 Lakvattnets forhallande mellan pH och Pb-fastlaggningen

Vi undersokte fastliggningen av bly i befuktning/torkningsforsok,
uppvéarmning/tryckséttningsforsok som metoder att 4ndra miljoforhallandena samtidigt
som lakvattnets pH édndras. Vi visar sambandet mellan blyets fastlaggning och
lakvattnets pH for de olika proven i Figur 5-3-6. Blyets fastldggningshastighet betyder
att minskningshastigheten for koncentrationen dr 2 % (forstdr inte denna sats). Under
befuktning/torkningsforhillandena gar pH ner nir blyet fastliggning 6kar. A andra
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sidan under hogt tryck och hog temperatur forhallandena 6kade fastliggningen av bly
dven om pH inte dndrats. Efter dessa tester drar vi slutsatsen att blyets fastldggning vid
hogt tryck och hog temperatur paverkas mer av mineralsammanséttningen én av pH.

100
80
60

40

PoOFELEE (%)

20

9 11 13
pH
Bl 5-3-6. Pb fH{tH#E L pH O
Figur 5-3-6 Uppl6sningen av bly under olika férhallanden

5.3.1.5 Upplosningen av bly och dess pH-beroende

Vi testade blyets upplosning fran material dir bly fastlagts i en pH-beroende test och
titade pé upplésningen av Pb i sur miljo och starkt alkalisk miljé. De material som vi
testade ar:

0 Aska i ett tidigt stadium av fastldggningen, 0,5 h

0 Aska i ett sent stadium av fastldggningen, 2 h

0 Material som befuktats och torkats 2 ggr, och 5 ggr

0 Material som behandlats vid hogt tryck och hog temperatur

Vi visar resultaten for flygaskaAl och A2 i en pH-beroende test i Figur 5-3-7.

Vi forstér att utlakningen vid pH 12 (starkt alkalisk miljo) av Pb minskade efter
behandlingen jimfort med originalaskan. Utlakad mingd enligt JLT-46 dr mycket liten,
vilket betyder att vid fastlaggningen har bly dndrats till bly som inte dr pH-beroende. I
sur miljo, pH 4, okar det utlakade blyet jimfort med originalaskan. Utlakningen 6kar
med material dir Pb fastlagts. Sarskilt material som inte &r 16sliga 16ser sig ganska
mycket i sur miljo, vilket innebér att det finns mycket bly som 16ser sig vid lagt pH.

Vi analyserade den ursprungliga flygaskan och material som har varmts upp i autoklav
under 1 h med asveende pd kemiska strukturen. I den ursprungliga askan fanns Pb som
metalliskt bly, PbS och PbSO,4 som en form av oldsligt bly. Efter uppvérmning under
tryck dndrades PbSOy till PbCOs, vilket inte stimmer med resultaten fran pH-
beroendetesten. Andringen hor snarare ihop med modifikationer av matrisen kring Pb,
vilket maste undersdkas nidrmare.
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5.3.2 Centrifugeringsforsoken

I figur 5-3-8 visar vi relationen mellan IR-aska med 1ag vatenhalt och varvtal for en
slurry med hog askhalt. Nér vi centrifugerade 90 min fick vi 16sningsmedlet fran IR-
askan:

0 67 % efter centrifugering vid 200 g

0 73 % efter centrifugering vid 5 000 g

0 78 % efter centrifugering vid 10 000 g

I tabell 5-3-1 visar vi for 16sningsmedel fran IR-aska (centrifugkraften 10 000 g) resultat
fran lakforsok for IR-askan fore samt efter centrifugering. Dessutom visar vi
lakresultaten for olika material efter en tillgénglighetstest. Eftersom Totalt Cr och Cd
mindre &n japanska griansvdrden testade vi Pb. Det finns ingen skillnad i Ph mellan
16sningsmedlet efter centrifugering och lakvattnet i en laktest.

Tabell 5-3-1 Méngd som gétt i I6sning i de olika férséken

Storhet I forsoket
Forhallandet Fore Efter tillganglighet
Lakvatten/aska  centrifugering  centrifugering
pH 12,6 12,7 12,8 0,2
Ca 1 100 4300 2500 100 000
Na 1 300 2000 50 5400
K 1 000 1 400 350 3400
Pb 0,1 3,1 3,9 32,3

Vad angar Ca, Na, K och Pb, har IR-16sningsmedlet ldgre lakvattenhalt, sérskilt for Pb.
Halten 1 IR-16sningsmedlet var 3 % av halten i lakvattnet, d v s ungefdr samma som fore
centrifugeringstest, och vi kunde inte fa bort det. I centrifugeringen kunde vi ta bort
tungmetaller frén flygaskans lakvatten, men inte for IR-askan. En orsak ér att bly &r
bundet pa olika sitt, d v s fordelningen av bly i tvédrsnittet av en IR-askas partikel dr
annorlunda den i en flygaskas partikel. Partiklarna 4r stérre och de har en komplicerad
struktur. IR-askan har sma porer och det finns tungmetallerna i smépartiklarnas IR-
16sningsmedel, som darfor inte kunde tas bort med centrifugering. Och sé finns med Ca
och ClI- i IR-askan som hjilper utlakningen av Pb. Halten Pb i lakvattnet efter en laktest
ar storre 1 aska som centrifugerats én i askan fore centrifugering. Det finns bly som inte
tas bort med 16sningsmedlet och partiklar av IR-aska forstors av de starka krafterna vid
centrifugeringen, vilket ger en storre kontaktarea och ddrmed storre utlakning. Det
spelar ingen roll vid centrifugeringen da den utlakade médngden bly 4r mycket mindre &n
vad som finns i askan. Det finns inte sd stor volym i en centrifugeringstest.

Som vi forklarat kunde vi inte ta bort bly fran IR-askan med en liten vattenvolym i
centrifugeringen. Darfor gjorde vi en test med en stor vattenvolym i forhallande till IR-
askans mangd med malsittningen att ta bort det Pb som finns i utrymmet mellan de smé
hélen i partiklarna. Vi visar i Tabell 5-3-2 lakvitskan, absorptionen och reducerade
trycket for laktesten pa IR-aska fore centrifugering och efter centrifugering. Vi visar

28



VARMEFORSK

olika vitskevolymer med olika absorbenttryck. Vi visar ocksa relationen med
centrifugeringskraften.

Tabell 5-3-2 utlost midngd fran aska till vattnet under olika centrifugeringshastigheter.
Tabellen dr ganska stor och tillfor mycket litet, varfor den inte aterges har.

Om man tittar pa skillnaden mellan lite vatten vid centrifugeringen och mycket vatten
vid centrifugering kunde man ta bort bly efter absorbering och minskat tryck. Det finns
ocksa ett beroende av den borttagna volymen pa centrifugeringskraften. For Ca, Na och
K finns det inte nagon markerad skillnad mellan mycket-vatten férhallanden och lite-
vatten forhéllanden. Dér bly togs bort under processen tror vi att 16sningsmedlet
kommer in i sma siter i partiklarna och kunde 6verfora Pb till 16sningsmedlet. Vi forstar
att god tillgang till vatten och lagre tryck &r ett effektivt sitt att ta bort Pb fran IR-aska.

I nésta steg har vi jamfort resultaten fran anvindningen av olika 16sningsmedel under
mycket vatten forhallanden i Tabell 5-3-2. For Na, K finns det ingen skillnad mellan
olika l6sningsmedel. For Ca och Pb visar laktester att vi kunde ta bort vétskan mer
effektivt nir salpetersyrahalten var hogre. Vid centrifugering med mer &n 100 g hade
l6sningsmedel med HNOj tagit bort mindre bly &n rent vatten.

Nu undersdkar vi laktesternas resultat med 16sningsmedel baserade pA HNO3;. Om man
anvénder dessa losningsmedel far man starkt sura férhallanden och man kan fa ut mera
bly &n vad som kan prognosticeras ur tillgédnglighetstestets resultat (Tabell 5-3-1).
##Svarbegriplig sats: i IR-16sningsmedlet som vi tog ut efter centrifugering finns det
mycket bly, men vi fick bly efter centrifugering av IR-askan — vi tror att det fanns
16sningsmedel i IR med hogt Pb-innehall i IR — vi héllde IR-16sningsmedel i askan och
det fanns mycket bly kvar, 50 % vid centrifugering vid 100 g och 10 % vid
centrifugering 5 000 g — det finns alltsa kvar vitska i IR-askan###

5.4 Slutsatser
V1 visar att resultatet fran denna studie ar:

0 Vattenhalten &r viktig for forhallanden for fastliggningen av bly

0 Blyets fastliggning accelereras om man upprepar befuktning och torkning
jamfort med stdndigt fuktiga forhallanden

0 Blyets fastldggning paverkar inte bara pH men péverkar ocksd dndringen av
kristallstruktur eller mineralforandring

0 Om man behandlar askan med en ldmplig befuktning/torkning med hog
temperatur och hogt tryck 16ses den upp under sura férhallanden

0 Vi testade centrifugeringsforsok med olika centrifugalkrafter for IR-aska under

mindre fuktiga forhdllanden. Vi fick ungefér 70 till 80 % av l6sningsmedlet fran
IR-askan efter 90 min men IR-askan och flygaskan ar annorlunda. Vi kunde inte
ta bort Pb i lika stor utstrdckning som i laktesterna trots att vi centrifugerade IR-
askan under relativt torra forhallanden vid hdgt varvtal. Vi tror att partiklarnas
fordelning i askans inre struktur, blyets tillstand i IR-aska och flygaska ar olika,
vilket paverkar lakningskarakteristika.

0 Vi kunde accelerera blyets upplosning genom att fylla kaviteter och
mellanrummen mellan mikropartiklarna i IR-askan med vétska nér vi tillférde
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denna i riklig mangd. Och sa kunde vi ta bort mycket Pb med HNOs-baserade
16sningsmedel jamfort med vad tillganglighetstesten gav anledning att forutsdga.
Och méangderna i laktestet minskade lika mycket eller mindre &n med vatten

5.5 Litteratur

Shimaoka

Chimenos

Zevenbergen

Shimaoka m fl, 12th Ann. Mtg of Japan Solid Waste Management Society
Miyaxxx?, 10™ Ann. Mtg of Japan Solid Waste Management Society
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B.7 6 Slutsatser

Det hér aret har vi sorterat bottenaskans in i en databas, undersokat den fysikalisk-
kemiska fordndringen av deponi under 5-7 ar, sdrskilt rotning och karbonatisering.
Genom tester har vi sett fordelningen av utlakningen av fororenat material. Vad géller
aktiviteten i ett langtidsperspektiv av fororenat material titar vi pa biologiska reaktioner,
fysikaliska reaktioner i enhetsceller av en deponi, dverforings- och fordelningsmodell
och gjort ett berdkningsprogram. Till sist forsokte vi hitta en teknik att styra
utlakningspotentialen for tungmetaller och HOPs i ett langt tidsperspektiv, sdrskilt
effektiviteten av tungmetallernas mineralstabilisering och dess mekanism och vi skriver
om var asikt.

Vi anvéinde databasen i Kapitel 2 och analyserade orsaken av grunddmnens struktur i
huvudaskan. Vi understrok att fordelningsformen f6r grunddmnens kvantitet 4r olika for
olika grunddmnen. Det finns grundimnen som har en skev fordelning och andra har en
normalf6rdelning (log-standard fordelning) och anledningen som péverkar formen ar
uppvarmningsvolymen och kylningsmetoden.

I Kapitel 3 testade vi rotning av deponi som har gatt 5-7 ar efter deponering. Vi
undersokte kvantiteterna av fororenat material. Nér vi tog upp proven fann vi véxtrotter
1 yttre lagret, ner till 30-70 cm djup och det luktade inte langre som en forbréanningsrest
brukar goéra. Graden av nedbrytning 4r olika beroende pa lysimetrarnas innehall. Da
kompostliknande organiskt material tillforts var graden av nedbrytning hog. Genom att
addera kompost har ventilationen och permeabiliteten for vatten vid perkolering och
fuktbehallningen blivit hogre och tilliter en storre mikrobiologisk aktivitet. D&
nedbrutet material kommer ut 6kar HOPs i1 deponin.

I Kapietl 4 har vi testat foljande tva saker om fororenat material i en deponi i ett mycket
langt tidsperspektiv:

Ett berdkningsprogram for slumpmaéssigt plockat organiskt material i deponi sorterat i
lattnedbrytbart, svarnedbrytbart och ej nedbrytbart

Ett berdkningsprogram for mikrobiologiska nedbrytningen av material, deras uppkomst
och forsvinnande och gasproduktion och pH-fordndring, i ett langt tidsperspektiv

Den modell som stéllts upp anvéndes for berékning, vilket hjélpte analysen av det langa
tidsperspektivet och av material i sma koncentrationer. I &r har vi lyckats med denna
modell att reproducera foljande processer i deponin:

Aerob nedbrytning

Syrajédsning

Borjan av metanjdsningen

Den kontinuerliga metanproduktionen

Stabiliseringen och till sist den permanenta stabiliseringen

Kopieringen stimde med de existerande forhallandena (troligen menar de: forhdllanden
i en verklig deponi kunde dterges)

© © O © O

I Kapitel 5 undersokte vi tungmetaller under dldringen, och sérskilt blyets fastliggning
och stabiliseringsmekanism. For fastliggningen av bly ir tillgdngen till vatten mycket
viktig. Fastliggningen av bly accelerade med befuktning-torkningscykler jaimfort med
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konstanta forhallanden. Blyets fastliggning paverkar kruistallstrukturen och orsakar
mineralforandringar och inte bara pH. Med en kombination av befuktning och torkning
vid hogt tryck och hég temperatur 6kade 16sligheten i sur miljo. Vi testade IR-askan
med en liten tillsats av vatten, med olika centrifugeringskrafte under 90 min och fick ut
70 — 80 % av l6sningsmedlet, men IR-askan skiljer sig fran flygaskan. Vi tog bara lite
bly med centrifugering av IR-askan med en liten tillsats av vatten jamfort med det som
lakar ut vid en laktest. Vi formodar att partikelférdelningen och partiklarnas inre
struktur och formen av blyets forekomst i askan, IR-aska och flygaska, dr olika, vilket
paverkar utgangen av forsoken.

Vi har testat och 6vertygat oss om att vi kan accelerera utlakningen av bly genom att se
till att 16sningsmedlet fyller kaviteter och mellanrummen mellan mikropartiklar i IR-
askan. Se ovan Kapitel 5 och tillsatsen av HNO3-baserade 16sningsmedel ledde till en
hogre utlakning av dn i laktesterna. Salpetersyrans extraktionsforméga ar dock mindre
an rent vattens.

I sammanfattning, for varje kapitel fortsétter vi nu i tredje aret testen av nedbrytningen
av IR-aska, pH, HOPs och tungmetaller som f{6ljd av nedbrytningen och
karbonatiseringen. Sddana test som vi gjorde i Kapitel 4 och vi anvénder den som
simuleringsmodell vilket ger en fOrutsdgelse av tillgdnglighetstestets resultat, den
langsiktiga stabiliseringens omfattning utgdende fran den kortsiktiga stabiliseringen
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