生态环境 2008, 17(4): 1407-1410                                                         http://www.jeesci.com

Ecology and Environment                                                                E-mail: editor@jeesci.com
1410                                                                   生态环境  第17卷第4期（2008年7月）
杨志兵等：垃圾渗滤液有机组分和氨氮在孔隙介质中的迁移特征                                               1409

垃圾渗滤液有机组分和氨氮在孔隙介质中的迁移特征
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摘要：通过室内土柱淋滤模拟实验研究了垃圾渗滤液中有机组分（用CODCr表示）和氨氮在不同含水介质中的迁移规律和特征，并通过实验数据计算了延迟因子、CODCr衰减率和氨氮的单位质量介质吸附量等参数。结果显示，CODCr在中砂、细砂和粉土中迁移的延迟因子分别为1.13、1.23和1.24，表明有机物在三种实验介质中只发生轻微的延迟作用；CODCr在三种介质中的自然衰减率分别为50.8%、55.2%和64.8%；氨氮的迁移由于吸附作用发生明显的延迟，其在上述三种介质中迁移的延迟因子和单位质量介质吸附量分别为3.30和194 mg·kg-1、3.91和223 mg·kg-1，以及5.12和280 mg·kg-1；饱和条件下渗滤液中的氨氮较难发生硝化作用。上述结果可为评价垃圾渗滤液对地下水环境的影响提供技术参数。
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表1  试验所用含水层介质理化性质

Table 1  Properties of aquifer materials used in the experiment

	岩性
	容重

/(g·cm-3)
	w(有机质)
/%
	b(CEC)
/(cmol·kg-1)
	w (NH4+,背景值)
/(mg·kg-1)

	细砂
	1.88
	1.61
	4.70
	5.786

	粉土
	1.60
	1.31
	11.7
	9.607

	中砂
	1.72
	0.899
	11.3
	8.961


表2  渗滤液原液化学成分分析结果*
Table 2  Main components of original leachate

	项目
	质量浓度
	项目
	质量浓度

	pH
	7.6
	Cl－
	4.15×103

	悬浮物（SS）
	600
	NO3－
	7.92

	溶解氧（DO）
	<0.2
	NO2－
	2.75

	BOD5
	5.01×103
	NH3－N
	2.03×103

	CODCr
	1.57×104
	Ca
	135

	SO42－
	98.2
	Fe
	18.9


*表2中，除pH外，其余项目质量浓度单位为mg·L-1
垃圾填埋由于技术工艺简单、维护费用低以及土地可再利用已成为国内外广泛采用的垃圾处理方法，全世界有近70％的城市生活垃圾采用填埋方法进行处置[1]。我国的卫生填埋工程起步较晚，很多城市的部分生活垃圾不经任何技术处理即被随意掩埋或堆放。垃圾经过降雨淋滤后产生的渗滤液不断通过包气带进入含水层而污染地下水。垃圾渗滤液成分复杂、毒性高，因而其环境风险和危害甚大。国内外对垃圾渗滤液污染物在含水层中的运移模型模拟[2-4]、污染羽迁移的生物地球化学作用[5,6]和污染物衰减规律[7~10]进行过相关研究。但国内外的研究中针对不同含水层介质中渗滤液污染物迁移的实验模拟不多，而实验模拟对于确定运移模型中的关键迁移参数非常重要。本研究通过采集北京市亦庄X7地块垃圾堆放场地下三种不同岩性的含水层介质土样进行土柱的渗滤液淋滤实验，以确定渗滤液中有机组分和氨氮在不同介质中的迁移延迟因子、衰减率和吸附量，旨在为建立污染物迁移转化模型提供参数，也为预测、评价和控制渗滤液污染物对地下水的影响提供理论依据。
1  试验材料和方法

1.1  土样和渗滤液样品

从北京市亦庄X7地块砂石坑填埋场底部取得三种土样（中砂、细砂和粉土），代表不同含水层介质，各样品的容重、有机质含量、阳离子交换量CEC和NH4+质量浓度见表1。同时从六里屯垃圾填埋场（产甲烷阶段）取得垃圾渗滤液样品，垃圾渗滤液化学成分见表2。
1.2  试验装置

采用土柱试验装置来模拟渗滤液污染物在含水层介质中的迁移规律。试验土柱采用内径9 cm，高60 cm的有机玻璃柱装填土样，并在上下两段加约3.5 cm厚的石英砂。采用马氏瓶作为供液瓶。土柱底端开孔接出流管作为接样口。实验装置示意图如图1所示。实验温度为室温（24~33 ℃）。

1.3  实验方法和过程

按上述实验装置开展了三种不同岩性土样的6组土柱淋滤实验。土柱装填时，将自然风干及碾散后的土样采用分段称质量的方式装入并均匀夯实，尽量使土柱内样品接近天然状态。试验过程中，先进行土柱的饱和渗透实验和溴离子示踪穿透实验，测得了饱和渗透系数Ks、纵向弥散度α和有效孔隙度ne等参数（见表3）。然后用上述垃圾渗滤液稀释10倍后作为入渗水，采用定水头的方式对上述土柱进行淋滤，从底部接取水样分析：pH、CODCr、氨氮、总氮，并测量渗透速度。由于两组平行试验取得了非常接近的结果，所以只取其中三个不同土样的实验数据进行分析。


[image: image1.emf]
图1  渗滤液模拟淋滤实验装置示意图
Fig. 1  Sketch map of setup of column experiments
表3  土柱参数列表

Table 3  List of column parameters

	岩性
	高度/cm
	填充容重

/(g·cm-3)
	饱和渗透

系数/(cm·d-1)
	纵向弥散度

/cm
	有效孔隙度

	细砂
	53.0
	1.85
	0.39
	0.64
	0.295

	粉土
	53.0
	1.62
	0.16
	0.24
	0.362

	中砂
	53.0
	1.69
	2.76
	0.78
	0.315


2  实验结果和分析


[image: image2.wmf]0

2

4

6

8

10

12

14

16

18

20

22

24

0

20

40

60

80

100

120

140

160

180

200

 氨氮�

 总氮�

 

CODcr

 

pH

PV

数

氨氮、总氮

/

(

mg

·

L

-1

)

、

COD

Cr

/

(

10mg

·

L

-1

)

6.6

6.8

7.0

7.2

7.4

7.6

7.8

3号土柱�

pH


图4  中砂土柱渗滤液穿透曲线

Fig. 4  Breakthrough curves in medium sand column
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图3  粉土土柱渗滤液穿透曲线

Fig. 3  Breakthrough curves in silty soil column

针对垃圾渗滤液污染组分中有机污染物和氨氮含量高且对含水层和地下水影响大的特点，作者主要选择有机组分（由CODCr表征）和氨氮来分析其在含水层中的迁移规律。根据实验结果绘制各土柱渗出液CODCr和氨氮含量随时间变化曲线（即穿透曲线），通过曲线分析渗滤液中有机组分和氨氮在不同岩性中的迁移规律。在本文中，穿透曲线纵坐标采用污染物质量浓度，横坐标采用PV数（标准化的时间）。PV数即孔隙体积数（Numbers of pore volume），它等于​各土柱渗出液体积除以各土柱的孔隙体积（pore volume）。由于各土柱渗透速度不同，采用PV数，既反映了实验的时间进程，又便于各土柱之间的比较。各土柱的渗出液的CODCr、氨氮、总氮和pH值变化曲线见图2、图3及图4。

2.1  不同岩性中的有机组分迁移规律分析
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图2  细砂土柱渗滤液穿透曲线

Fig. 2  Breakthrough curves in fine sand column


从图2~4可以看出，各土柱的CODCr值变化比较相似，均大致经历了迅速上升、波动平稳和缓慢下降三个阶段。在刚开始的迅速上升阶段，三个土柱的CODCr值在渗出液体积小于2PV时即穿透了土柱，这表明介质对渗滤液中的有机组分并未表现出明显的吸附。随着淋滤的持续进行，各土柱渗出液CODCr值维持在峰值附近波动，说明此时土柱内的微生物还未适应新环境从而也未大量繁殖，而微生物的降解作用也非常有限。但随着淋滤时间的延长和入渗水中微生物所需营养物质的补充，土柱中微生物的降解能力逐渐增强，渗出水的CODCr值逐渐减小到最后趋于稳定。

虽然各土柱的CODCr值变化规律相似，但由于岩性的不同，各土柱对于渗滤液中有机污染物的迁移延迟因子和净化能力有一定差异。延迟因子Rd可表示为[11]：

Rd = Vw/Vp                          （1）
式中：Vw为水流平均速度；Vp为污染质迁移锋面速度。衰减率Re可用下式

Re =（C0-Ct）/C0×100％              （2）
表示。式中C0为初始渗滤液中CODCr的质量浓度（mg·L-1）；Ct为土柱渗出液CODCr的达到稳定时的质量浓度（mg·L-1）。根据实验结果计算出来的不同岩性对渗滤液中有机物的Rd与Re见表4。

表4  CODCr和NH4+-N土柱中迁移参数实验结果

Table 4  Results of transport parameters of 
CODCr and NH4+-N in columns

	土柱介质
	CODCr
	
	NH4+-N

	
	Rd
	Re/ %
	Rd
	Sa* /(mg·kg-1)

	细砂
	1.23
	55.2
	3.91
	223

	粉土
	1.24
	64.8
	5.12
	280

	中砂
	1.13
	50.8
	3.30
	194


*Sa：土柱单位质量介质吸附量
从表4可以看出，渗滤液中有机组分（CODCr）在不同介质土柱中迁移的延迟因子Rd在1.13至1.24之间。根据实验结果，CODCr在介质中迁移的延迟因子较小，一些其他研究者[7,9]的土柱实验也取得了相似的结果。通常含水介质对渗滤液中有机物质的吸附作用较弱，这表明其在地下水中的迁移只发生轻微的延迟，因此吸附作用在溶解性有机物在含水层中的衰减作用中并不太重要[6]。另外，不同介质对渗滤液中CODCr的衰减率在50%至65%之间，其中粉土的衰减率最大，细砂次之，中砂最小。这说明介质颗粒越细，渗滤液有机污染组分在介质中的自然衰减作用越强。

2.2  不同岩性中的氨氮迁移特征分析

从图2~4可以看出，相对于有机组分，氨氮在三种含水层介质中的穿透均非常缓慢，出现较为明显的延迟作用。由于氨氮是使渗滤液呈碱性的主要成分，因此氨氮迁移较慢可以用来解释前述实验中pH值先下降后上升的原因。根据实验所得氨氮和总氮穿透曲线对比，可以发现淋出液中氨氮占了总氮含量的90%以上，因此渗滤液在土柱介质迁移过程中只有极少部分氨氮发生了转化。这是因为饱和淋滤条件下，不能达到硝化反应所需的适宜的氧化还原条件和酸碱条件。
氨氮在饱和含水介质中迁移，产生延迟的主要原因是介质对氨氮的吸附（离子交换）作用，相比生物降解和转化作用非常弱，因此氨氮在含水介质中的迁移可用延迟因子来描述[8]。根据氨氮穿透曲线，用式（1）计算出不同介质中氨氮延迟因子Rd；还可用淋入液氨氮总量减去淋出液氨氮总量来计算单位质量土柱介质对氨氮的吸附量Sa（mg·kg-1），计算结果见表4。由计算结果可以看出，氨氮在不同介质中迁移的延迟因子Rd以及不同介质土柱单位质量吸附量Sa，粉土最大，细砂次之，中砂最小。说明介质颗粒越细，对氨氮的吸附作用也越强，因而氨氮迁移的延迟作用也越明显。

由氨氮穿透实验数据可知，各土柱介质对渗滤液中的氨氮产生净化去除作用非常有限（均小于5%）。由于实验土柱采用饱和土柱，而且渗滤液中有机物质量浓度较高（1000 mg·L-1以上），因此在氧气的补充受到限制的环境条件下，少量的有机物即可耗尽土柱孔隙水中的溶解氧，因此好氧性的硝化细菌很难生长，氨氮在土柱介质中也就较难发生硝化反应，也就很难通过硝化作用和反硝化作用得到去除。土柱介质中缺乏MnO2，淋滤液中硝酸盐含量相对于氨氮含量也很低，因此发生厌氧氨氧化反应的可能性也非常小[12]。另有研究[13]表明，在野外含水层条件下，氨氮的降解作用非常缓慢，自然衰减周期在12年以上。氨氮在地下水中的衰减转化机理有待进一步深入研究。

3  结论

实验结果表明，渗滤液中有机组分（CODCr）在不同孔隙介质（中砂、细砂、粉土）土柱中迁移的延迟因子在1.13至1.24之间，CODCr在这几种介质中的迁移只发生轻微的延迟作用。吸附作用不是CODCr在含水层中衰减的主要作用。中砂、细砂、粉土土柱对渗滤液中CODCr的衰减率分别为50.8%、55.2%和64.8%。介质颗粒越细，渗滤液有机污染组分在介质中的自然衰减作用越强。
渗滤液中氨氮在中砂、细砂、粉土三种介质中的迁移由于吸附作用产生了较为明显的延迟，其延迟因子分别为3.30、3.91和5.12，土柱介质对氨氮的单位介质吸附量Sa（吸附容量）分别为194 mg·kg-1、223 mg·kg-1、280 mg·kg-1。介质颗粒越细，对氨氮的吸附作用也越强，因而氨氮迁移的延迟作用也越明显。
渗滤液中CODCr在含水层中的吸附和降解状况并不能代表渗滤液中各种特殊有机物（如XOCs）的迁移转化规律。对于XOCs在含水层中的迁移转化，非常有必要单独进行研究。另外，渗滤液污染羽中氨氮在地下水中的降解和转化机理至今并不很清楚，有待深入研究。
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Transport characteristics of organic matters and ammonium
in leachate in porous media

Yang Zhibing1, Wang Jinsheng1, Teng Yanguo1, Guo Minli2
1. College of Water Sciences, Beijing Normal University, Beijing 100875, China;
2. Beijing Hydraulic Research Institute, Beijing 100044, China

Abstract: Column experiments were conducted to investigate transport characteristics of organic component (as CODCr) and ammonium of landfill leachate in three different aquiferous media, and retardation factors, CODCr decay rates and adsorption capacity for ammonium were calculated. The results showed that CODCr retardation factors in medium sand, fine sand and silty soil were 1.13, 1.23 and 1.24 respectively, which indicated that only slight retardation existed for transport of organic matters. CODCr decay rates in the three media were 50.8%, 55.2% and 64.8% respectively. Retardation for transport of ammonium was clearly observed, and retardation factor and adsorption capacity for ammonium in these three media were 3.30 and 194 mg·kg-1, 3.91 and 223 mg·kg-1, 5.12 and 280 mg·kg-1 respectively. The experiment results also indicated nitrification is hard to take place for ammonium in leachate under saturated condition. These results can be used as technological parameters for evaluating and forecasting pollution of landfill leachate in groundwater environment.

Key words: leachate; organic matters; ammonium; aquiferous media; transport
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