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摘要：依据准好氧填埋的原理构建了填埋试验装置，在填埋装置各个层次设计采样装置，定期采集渗滤液进行分析，测定各个层次区域渗滤液中氨氮、硝态氮、亚硝态氮和总氮的质量浓度，分析各形态氮之间的变化规律与相关性，初步探讨氮转化的机理。结果表明，准好氧填埋上层区域中，渗滤液的氨氮与硝态氮质量浓度变化相关性极显著；中层和下层区域由于处于兼氧和厌氧状态，硝化作用较弱，渗滤液中氨氮与硝态氮质量浓度变化相关性不显著。上层渗滤液中氨氮与总氮相关性不显著，中层和下层氨氮与总氮相关性极显著，表明中层和下层区域中，渗滤液的氨氮质量浓度变化是导致总氮含量变化的主要贡献因素。
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目前，填埋仍然是大多数国家生活垃圾的主要处置方式[1]。国外城市生活垃圾卫生填埋技术和实践已发展到较高的水平，以关键技术为核心形成了生物反应器填埋、准好氧填埋、传统厌氧填埋等不同模式的技术系统，不同的技术系统在实践中不断发展，进一步促进垃圾填埋理论水平的稳步提高。
准好氧填埋是由日本学者提出，在日本的研究和应用较为广泛[2-3]。1975年，在福冈市政府的支持下，采用准好氧填埋工艺的Shin Kamata填埋场得以建成，多年的监测结果表明，准好氧填埋对环境改善具有积极作用[4]。1980年，日本学者在准好氧填埋的基础上又提出了循环式准好氧填埋的概念，并进行了循环式准好氧填埋的试验研究[5]。近年来，准好氧填埋工艺也逐渐引起欧美学者的关注。许多学者进行了相关的试验研究，Hamidi、Matsuto等学者研究表明，准好氧填埋结构在填埋场稳定化和渗滤液中氨氮的去除上具有优势[6,7]。意大利学者Roberto Raga提出了PAF（Pretreated Aerobic Flushing）的填埋形式，在准好氧填埋结构或好氧填埋结构下对垃圾进行淋洗，渗滤液中的COD、TKN、和NH3-N质量浓度下降很快[8]。此外，马来西亚、印度尼西亚、菲律宾、巴西、韩国的多个城市通过与日本进行技术合作也采用了此填埋技术来处理城市生活垃圾。

我国对准好氧填埋技术也开展了积极的探索。王琪等的初步研究结果表明，准好氧填埋结构能有效降低渗滤液中污染物的质量浓度[9-10]。杨玉飞、田艳锦等[11,12]研究表明准好氧填埋结构比厌氧填埋结构更有利于渗滤液中污染物的去除（尤其是氨氮的去除），准好氧填埋场稳定化速率大于厌氧填埋场。这些研究表明，准好氧填埋工艺不仅可以加速有机物的降解和填埋场的稳定化，而且可以从源头降低渗滤液中污染物的强度，为渗滤液的后续处理降低难度。
由于在垃圾本体内部布设采样装置采集渗滤液较为困难，因此，在准好氧填埋结构不同位置的渗滤液水质空间变化规律及各个形态氮之间的相关性研究还少有报道，对于准好氧填埋渗滤液中氮转化机理也不甚清楚。本研究通过自行研制的微量采样装置，在准好氧模拟填埋试验装置内采集渗滤液样品进行分析，研究渗滤液中各个形态氮之间的相关性，初步探讨准好氧填埋渗滤液中氮转化机理，为推广准好氧填埋工艺、解决渗滤液污染问题提供理论依据。
1  材料与方法

1.1  填埋试验装置的建立

整个实验在室内模拟填埋装置中进行，模拟填埋装置规格为1 m×1.5 m×1.8 m，模拟箱以PVC材料制成（图1）。填埋装置底部安装渗滤液收集管，然后在底部铺设HDPE膜，膜上铺设一层厚5 cm的碎石层，然后在膜上安装内径为5 cm的导气管，导气管管壁上布满孔径为13 mm的小孔（孔距为5 cm），导气管外围用直径为10 cm的石笼包围以利于导气。竖直导气管高度为2.2 m，伸出垃圾填埋装置。底部导气管与外界大气相通。外界的大气在填埋垃圾体内与外界环境温差的作用下，自然连续通入，并通过垃圾中的导气管进入到垃圾体内，使得准好氧填埋场内形成局部好氧区域。沿着填埋装置，从底部往上，分别在0.45 m、0.9 m、1.35 m的三个层次上设置采样点，每个层次上以导气管为中心设置8个采样点（采样点分布见图1）。
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图1  填埋装置示意
Fig. 1  The sketch of landfill

1.2  试验材料
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图2  上层渗滤液中各形态氮质量浓度变化

Fig.2  Variation of nitrogen mass concentrations of leachate in upper layer

表1  试验垃圾组分

Table 1  Component of experimental municipal solid waste

	成分
	厨余及灰土
	草木
	纸类
	布类
	塑料
	金属
	砖瓦玻璃

	比例/%
	77.6
	0.83
	10.8
	0.51
	4.54
	0.17
	6.45


试验所用的垃圾来自于北京市阿苏卫填埋场，垃圾组分见表1。两个填埋装置的垃圾装填过程同步进行，保持两个装置内所装填的垃圾属性相同，垃圾的含水率为52.9%，有机质含量为48.3%，灰分含量为51.7%，含水率、灰分按城乡建设部颁布的CJ/ T 3039-95《城市生活垃圾采样和物理分析方法》进行分析，有机质含量依据城市生活垃圾有机质的测定-灼烧法（CT/T 96-1999）测得，垃圾压实度均为0.73 t·m-3。
1.3  试验方法

待填埋箱各层开始产生渗滤液时，用真空蠕动泵从各层预先布好的采样器中抽取渗滤液，每个样点采样量为30~40 mL（每次取样都基本取完）。每2周对渗滤液采样1次，然后测定渗滤液中各形态氮的质量浓度。模拟降雨量根据北京市年降雨量分次控制，每两周一次，每次降雨量为0.02 m3。NH3-N、NO3-N、NO2-N和TN分别用纳氏试剂比色法（GB 7479-87）、麝香草酚分光光度法、分光光度法（GB 7493-87）和碱性过硫酸钾消解紫外分光光度法（GB11894-89）测定。
2  结果与分析

2.1  准好氧填埋上层渗滤液中各形态氮相互关系

图2是准好氧填埋结构上层渗滤液中各种形态氮的动态变化曲线（总氮、氨氮、硝态氮和亚硝态氮）。
渗滤液中总氮质量浓度13周前处于下降状态，从2862 mg·L-1下降到267 mg·L-1，13周后质量浓度值趋于稳定，维持在200～600 mg·L-1之间。渗滤液中氨氮质量浓度变化趋势不明显，且一直都维持在较低的水平（400 mg·L-1以内）。15周前渗滤液中硝态氮质量浓度都维持在10 mg·L-1以内，15周后硝态氮质量浓度快速上升，直到27周时达到65.2 mg·L-1。实验过程中出现了硝态氮累积现象，但亚硝态氮质量浓度变化趋势不明显，在低质量浓度范围轻微波动（0.3～3 mg·L-1）。对渗滤液中各形态氮进行相关分析发现，氨氮与硝态氮质量浓度变化呈极显著负相关（r=-0.74，p<0.01），而氨氮与总氮质量浓度变化相关性不显著（r=0.34）。

渗滤液中氨氮通常是垃圾渗滤液中含氮污染物的主要成分[13]，但本试验装置的上层渗滤液中氨氮质量浓度较低，与总氮的相关性不明显，表明上层渗滤液中氨氮的含量对于总氮含量的贡献较小。对于准好氧填埋工艺渗滤液变化规律进行分层研究的报道较少，何品晶等在研究生物反应器填埋工艺的脱氮规律时发现，填埋结构上层压实程度较轻，因此基本处于好氧环境，微生物活跃导致生化反应剧烈，大部分含氮有机物经氨化作用转化为氨氮，氨氮在有氧的条件下经过硝化作用生成了硝态氮[14]。本实验条件下，可能有部分氨氮通过吸附作用滞留在垃圾层，也可能有部分氨氮通过模拟降雨产生的淋溶作用迁移至下层，所以上层渗滤液中氨氮质量浓度相对较低。
当实验进行到27周时，上层渗滤液中氨氮和总氮质量浓度分别为45.2 mg·L-1和327 mg·L-1，其下降率分别达到了84.1%和88.6%，表明上层渗滤液中大部分氨氮已去除，且渗滤液中部分氮已经转化成气态或其他形式的氮[12]。渗滤液中硝态氮与氨氮质量浓度相关性极显著，表明渗滤液中氨氮的硝化作用较强，尤其在填埋中期以后，渗滤液中氨氮的硝化作用迅速加快，使得氨氮质量浓度快速下降，硝态氮质量浓度迅速增加，实验进行到27周时，硝态氮质量浓度高于氨氮质量浓度，并且仍有不断增高的趋势，表明在上层渗滤液中氨氮的去除效果较为显著。

2.2  准好氧填埋结构中层渗滤液中各形态氮相互关系
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图3  准好氧填埋结构中层渗滤液中各形态氮质量浓度变化

Fig. 3  Variation of nitrogen mass concentrations of 
leachate in middle layer of semi-aerobic landfill
中层渗滤液中各形态氮质量浓度变化与上层差异较大（图3），尤其是总氮和硝态氮。中层渗滤液中总氮质量浓度下降较缓慢且波动性较大；硝态氮质量浓度基本维持在稳定的状态。渗滤液中氨氮质量浓度19周前下降较缓慢,从2155 mg·L-1下降到1161 mg·L-1，19周后快速下降，27周时趋于稳定下降至163 mg·L-1。渗滤液中也出现了亚硝态氮累积的现象（质量浓度基本维持在4 mg·L-1），且亚硝态氮累积量稍微大于上层。对各形态氮化合物进行相关分析发现，氨氮与硝态氮质量浓度相关性不显著（r=0.04），表明中层渗滤液中硝态氮基本不是通过氨氮硝化作用产生。渗滤液中氨氮与总氮质量浓度的相关性极显著（r=0.77，p<0.01），表明中层渗滤液的总氮中氨氮占主要部分，其他形态氮的含量相对较少。

准好氧填埋结构由于特殊的填埋构造，使得中层基本处于兼氧状态，硝化细菌在兼氧条件下活性降低，硝化作用减弱，甚至不发生硝化作用，因此中层渗滤液中氨氮与硝态氮的相关性较差[12]。这也表明中层渗滤液中大部分的硝态氮可能来自上层渗滤液中硝态氮的淋溶，只有很少一部分硝态氮是通过氨氮的硝化作用产生的，硝态氮质量浓度受淋溶和反硝化作用影响较大[15]。本次实验中每两周对垃圾进行模拟人工降雨，降雨较为频繁，因此上层渗滤液中硝态氮通过模拟降雨的淋溶进入中层和下层。进入中层的硝态氮，一部分可能通过反硝化作用生成氮气去除，一部分滞留在渗滤液中。由于中层渗滤液中的氨氮基本不能通过硝化作用去除，因此渗滤液中氨氮含量较高。中层渗滤液中氨氮与总氮质量浓度相关性极显著，表明中层渗滤液中氨氮是渗滤液中氮污染的主体，主导了准好氧填埋中层渗滤液中总氮的变化。Lin Chiuyue研究发现低溶解氧下亚硝酸菌对溶解氧的亲和力较硝酸菌强[16]。准好氧中层大部分属于兼氧区域，因此中层渗滤液中亚硝态氮的累积量较上层严重。另外也可能是由于上层渗滤液中亚硝态氮的淋溶作用而导致了中层亚硝态氮累积量高于上层。

2.3  准好氧填埋下层渗滤液中各形态氮相关性

下层渗滤液中氨氮与总氮质量浓度相关性极显著（r=0.77，p<0.01），总氮与氨氮质量浓度均呈现出缓慢下降的趋势，且变化趋势基本一致(图4)。渗滤液中硝态氮质量浓度基本都保持在10～20 mg·L-1之间，且硝态氮质量浓度略高于中层。下层渗滤液中氨氮与硝态氮质量浓度相关性不显著（r= 0.13），说明下层渗滤液中大部分硝态氮也不是通过硝化作用产生，而是来自上层、中层渗滤液中硝态氮的淋溶。由图4可以看出，下层渗滤液中亚硝态氮质量浓度基本都在4 mg·L-1以上略高于中层。
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图4  准好氧填埋结构下层渗滤液中各形态氮质量浓度变化

Fig. 4  Variation of nitrogen mass concentrations of 
leachate in lower layer of semi-aerobic landfill
下层垃圾比中层和上层垃圾压实的更紧密，空气通过中心导气管在下层扩散更困难，使得下层基本处在厌氧状态下。由于厌氧状态下氨氮无法进行硝化反应，所以渗滤液中有机氮经氨化产生的氨氮基本都滞留在渗滤液中，同时上层和中层渗滤液中部分氨氮随模拟降雨流入下层，因此导致了下层渗滤液中氨氮质量浓度保持在较高的水平。渗滤液中总氮与氨氮含量极显著的相关性表明下层渗滤液中氨氮依然是渗滤液中氮污染的主体，主导了准好氧填埋结构下层渗滤液中总氮的变化。由图4可以看出，氨氮质量浓度与总氮质量浓度变化趋势基本一致。Tyrrel S F等研究发现渗滤液中硝态氮质量浓度主要取决于硝化与反硝化速率以及降雨产生的淋溶作用[17]，准好氧填埋结构下层基本处于厌氧状态，因此硝化作用很弱。由pH变化规律可知，准好氧填埋结构下层渗滤液中pH值基本都在8.0以上，Shrestha R K等研究发现pH对反硝化细菌的增殖和酶活性会产生一定程度的影响，当pH值高于8.0时，反硝化受到强烈抑制，导致亚硝酸的累积[15]。

3  结论

通过对准好氧填埋结构上、中和下层渗滤液中各形态氮相关分析可以得出：准好氧填埋结构上层对氮污染的去除效果最好，渗滤液中氨氮质量浓度与硝态氮质量浓度相关性显著，表明渗滤液中硝态氮主要来源于氨氮的硝化作用；渗滤液中氨氮与总氮质量浓度相关性不显著，表明上层总氮中氨氮含量较低。中层和下层渗滤液中氨氮和总氮的相关性极显著，表明中层和下层渗滤液中氨氮是渗滤液中氮污染的主体，主导了渗滤液中总氮的变化。但中层和下层渗滤液中氨氮与硝态氮的相关性不显著，说明中层和下层渗滤液中硝化反应较弱，渗滤液中硝态氮主要来源于上层渗滤液硝态氮的淋溶作用。
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The transformation mechanism of nitrogen in semi-aerobic landfilling leachate
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Abstract: According to the theory of semi-aerobic landfill, laboratory scale equipment was installmented. Sampling devices were set in different layers to detect the mass concentrations of ammonia nitrogen, nitrate nitrogen and nitrite nitrogen in leachate and analyzed the variation and relativity of various nitrogen forms to study its transformation mechanism. The results showed that the correlation of ammonia nitrogen and nitrate nitrogen mass concentration was obvious in upper layer. However, in the middle layer and the bottom layer, which was in facultative aerobic and aerobic condition, ammonia nitrogen and nitrate nitrogen mass concentration did not correlate significantly because of the weaker nitrification in the middle layer and the bottom layer. Further analysis of nitrogen in different levels demonstrated that the mass concentration of ammonia nitrogen correlated strongly with the concentration of total nitrogen (TN) in the middle layer and the bottom layer, but not in the upper-layer. The result indicated that the change of NH3-N was the main factor of the dynamic of TN in the middle layers and bottom layers in the Semi-aerobic Landfill.
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