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Tiivistelma

Energian ja ymparistdon leikkauskohdassa on viime vuosina tapahtunut suuria
mullistuksia. Energiamarkkinat ovat vapautuneet ja osana kestavaan kehityk-
seen pyrkimysta ekologinen ajattelu on saanut jalansijaa myds perinteisessa
markkinataloudessa, tyyppiesimerkkind vinredn sdhkon kasite ja kierratys. Ym-
paristbproblematiikassa on siirrytty megasarjaan, esimerkiksi ilmastokysymyk-
sessa eletdan suurten péatosten aikaa. Energia- ja ymparistoteknologian myyn-
nissd myyjaltd vaaditaan yha enemman osaamista. Tuotteiden kayton pitka-
aikaiset ymparistdbominaisuudet vaikuttavat ratkaisevasti kaupan syntyyn. Perin-
teisen kovan teknologian rinnalle tarvitaan uutta innovatiivista pehmoteknolo-
giaa. SIHTI-ohjelma on paneutunut naihin kysymyksiin niin sanotuilla strategi-
silla selvityksillaan.

Ymparistonsuojelun ohjaukseen tarvittavaa tietoutta on luotu lukuisissa ympéa-

ristbvaikutusten arvottamiseen liittyvissd hankkeissa seké talouden ja ymparis-
ténsuojelun optimia hakevissa selvityksissa. Yritystasolla tehtdavaa ymparisto-

laskentaa varten on luotu uusia tytkaluja ja menetelmia ja paastoporssien mo-
nulotteisia vaiktuksia on analysoitu. Poliittisen p&atoksenteon tueksi on kehi-

tetty kasvihuonekaasujen kehitysta kuvaavia indikaattoreita ja analysoitu vaih-

toehtoisten paastdrajoitustekniikoiden kustannuksia ja tehokkuutta.

SIHTI-ohjelmassa savukaasujen puhdistustekniikka-alueelle on syntynyt oma
vahva tutkimuskokonaisuutensa, jonka ympadrille on kehittynyt kansainvalises-
tikin arvostettuja tutkimusryhmié. Pienhiukkasten tarkeimpid paéastolahteita on
kartoitettu, koostumuksia ja kokojakaumia mitattu ja erilaisia keinoja vaikuttaa
pesureitten ja sahkdsuodattimien erotustehokkuuteen tutkittu. Tutkimusryppaa-
seen on kuulunut seka teoreettisia mallinnuslaskelmia, laboratoriomitan laite-
teknista kehitystyota ettd tdyden mitan koetoimintaa. Osoituksena onnistuneesta
panostuksesta on, etta tutkimustuloksia on jo voitu hyédyntaa kaupallisesti ja



tayden mittakaavan laitetoimituksia ulkomaille on jo toteutettu. Uusia innova-
tiivisia teknisia ratkaisuja ympéaristopaastdjen mittaamisella on myos kehitetty.

Metsateollisuuden ymparistovaikutusten hallinnan parantamiseksi on ohjelman
puitteissa perusteellisesti mitattu ja mallinnettu haitallisten aineiden kulkeutu-
mista eri virroissa ja prosessiyksikdissa seka tutkittu ja kehitetty gadstavan
teknologian ratkaisuja mm. sellutehtaan vesikiertojen sulkemiselle, viherlipea-
sakan ja tuhkan hyoddyntamiselle seka siistauslietteen ja jatepaperin poltosta
syntyvan tuhkan kierrattamiselle. Turvetuotannon valumavesien seka poly- ja
melupaastéjen paremmalle hallinnalle on kehitetty uusia menetelmia ja ohjeita,
joita on jo otettu kayttdon. Vaihtoehtoisia ratkaisuja kaytettyjen turvetuotanto-
alueiden jalkikaytolle on niin ik&&n tutkittu.

Poikkitieteellisen lahestymistavan takia SIHTI-ohjelma on pyrkinyt tiedotta-
maan tutkimustuloksistaan mahdollisimman laajasti. Ohjelman vuosiseminaari
ja sen yhteydessa pidettavat istunnot energiantuotannon paastdjen ymparisto-
vaikutuksista, pienhiukkasten erottamisesta ja kiinteiden jatteiden hyotykaytosta
suovat oivallisen tilaisuuden niin esitelmanpitjille kuin kuulijoillekin antaa
oman panoksensa meitéd kaikkia hyvin laheisesti askarruttavaan kysymykseen,
mika on oikea tie ja etenemistapa kestavaan energiantuotantoon.
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Abstract

Great revolutions have taken place in the intersection of energy and environment
in recent years. The energy market has been liberated, and in part of sustainable
development, an ecological pattern of thought has gained a footing in traditional
market economy, typical examples being green electricity and recycling. As
regards environmental problems, we have moved towards a mega-league; for
example, we are living an era of great resolutions on environmental issues. More
diversified knowhow is required from the sellers of energy and environmental
technology. Long-term environmental impacts of the use of products are of
decisive significance in business transactions. New innovative soft-line
technology is required in addition to conventional hard technology. The Finnish
National SIHTI Programme has attended to these issues via so-called strategic
surveys.

Knowledge required for the control of environmental protection was created in a
number of projects on evaluation of environmental impacts and in assessments
searching an optimum for economy and environmental protection. New tools
and methods were developed for environmental accounting in enterprises, and
diversified impacts of emission exchange were analysed. Indicators describing
the development of greenhouse gases were developed and costs and efficiency of
alternative technologies for limiting emissions were analysed to support political
decision-making.

In the SIHTI Programme, a strong research integrity was formed in the field of
flue gas cleaning technology, and research groups with a high international es-
teem were also formed. Most significant emission sources of particulates were
surveyed, their composition and particle size distributions were measured, and
different tools of improving the separation capacity of scrubbers and electrical
precipitators were studied. This research integrity included both theoretical
modelling calculations, laboratory-scale equipment-technical development and



full-scale testing. An indicator of successful focusing is that research results
have already been utilised commercially, and industrial-scale equipment com-
missions have been executed. New innovative technical solutions for measuring
emissions to the environment have also been developed.

To improve the control of environmental impacts of the pulp and paper industry,
the transportation of detrimental substances in different flows and process units
were measured and modelled, and new solutions of non-waste technology were
developed for closed water cycles in pulp mills, for the use of green liquor
sludge and ash and for the recovery of ash from the combustion of deinking
sludge and waste paper. In peat production, new methods and instructions were
developed and introduced for the control of drainage waters and for dust emis-
sions and noise problems. After-use alternatives for exhausted peat production
fields were also studied.

Due to the interdisciplinary approach, the SIHTI Programme has disseminated
information about research results as widely as possible. The Annual Seminars
of the Programme, and sessions on environmental impacts of emissions from
energy production, separation of particulates, and utilisation of solid wastes have
offered excellent opportunities to the lecturers and to the audience to bring their
own contribution to the issue occupying our mind: what would be the right way
of approaching sustainable energy production.



Alkusanat

Hyva lukija!

Kuusi vuotta kestanyt energia- ja ymparistéteknologian tutkimusohjelma SIHTI

2 lahestyy loppuaan, ja tassa vuosikirjassa kerrotaan vuosina 1997 - 1998 saa-
vutetuista tarkeimmistéd tuloksista. Kahtena viime toimintavuonna on ollut
kadynnissa lahes 30 tutkimuslaitosten ja yliopistojen johtamaa projektia seka
kymmenkunta yritysten tuotekehityshanketta. Tutkimusohjelman kokonaisra-
hoitus vuosina 1997 - 1998 oli yhteensa noin 20 Mmk, josta Tekesin rahoitus-
osuus oli lahes 11 MmKk ja osallistuvien yritysten rahoituspanos noin 4 Mmk.

Ohjelman ja eri projektien hallinnointiin ja raportointiin liittyvien tehtavien li-
saksi toiminta loppusuoralla on ollut erittdin vilkasta. YhdéBsigesin muiden
energiateknologiaohjelmien kanssa SIHTI 2 -ohjelmaa ovat evaluoineet Elin-
keinoelaman tutkimuslaitos (ETLA) ja ulkomainen asiantuntijaryhma, ja siihen
littyen jarjestettiin useita haastattelutilaisuuksia, joissa kuultiin ohjelman vas-
tuuhenkildiden, johtoryhméan jasenten, projektipaallikdiden ja eri asiantuntijoi-
den nakemyksia SIHTI 2 -ohjelman kansantaloudellisesta ja teknologisesta
merkityksesta seké tieteellisestd tasosta. Ohjelman puitteissa on myés kartoi-
tettu teollisuuden nakemyksia tulevaisuuden tutkimustarpeista SIHTI-ohjelman
toiminta-alueella ja jarjestetty kansainvalisia asiantuntijakokouksia mm. ympa-
ristbtalouden ja -analytiikan alueilta. Syksylla 1997 ja kevaalla 1998 jarjestettiin
ohjelman tutkijoille osa-aluekohtaiset tytéseminaarit ja lokakuussa 1998 pidet-
tiin ohjelman paatdésseminaari. Tuloksia ja johtopaatdksia naista tapahtumista
on osittain sisallytetty tahan vuosikirjaan ja osittain myéhemmin ilmestyvaan
ohjelmakohtaiseen loppuraporttiin.

Ohjelman hallinnoinnnista on vastannut VTT Kemiantekniikka. Ohjelman joh-
tajana toimi tekn. tri Kari Larjava ja teknisena koordinaattorina dipl.ins. Rabbe
Thun, molemmat VTT Kemiantekniikan ymparistotekniikka-alueelta. Tekesin
nimeaman 18-henkisen johtoryhméan puheenjohtajana toimi ympéristdjohtaja
Heikki Niininen Imatran Voima Oy:std. TEKESIin puolesta ohjelmaa valvoi
projektipaallikkd Raija Pikku-Pyhalto.



Ohjelman vastuuhenkildind haluamme kiittda kaikkia niitd henkil6ita ja tahoja,
jotka ovat tukeneet meita tdman antoisan ja haasteellisen tehtavan hoidossa ja
myo6tavaikuttaneet SIHTI 2 -ohjelman mielestamme onnistuneeseen lopputulok-
seen.

Espoossa lokakuun 31. paivana 1998

Kari Larjava Rabbe Thun
SIHTI 2 -ohjelman johtaja SIHTI 2 -ohjelman koordinaattori
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Yhteenveto tuloksista 1993 - 1998

Kari Larjava & Rabbe Thun
VTT Kemiantekniikka

1. Ohjelman yleiskuvaus

1.1 Tavoitteet

Tiedon tuottaminen energiantuotannon ja -kaytén ymparistévaikutuksista
Uuden kustannustehokkaan teknologian kehittdminen p&astdjen hallintaa ja
vahentamista varten

Paasttjen mittaus- ja valvontateknologian kehittaminen

Uuden tekniikan kehittaminen energiantuotannossa syntyvien kiinteiden
jatteiden oikeaa kasittelya ja kayttoa varten

Hyvan tietopohjan Iluominen strategiselle pdaatoksenteolle Suomen
energiahuollolle asetettavista paastotavoitteista ja -rajoista.

1.2 Tutkimusalueet

Energiantuotannon ymparistdvaikutukset ja niiden rajoittaminen
Puhtaampi teknologia sellu- ja paperiteollisuudessa
Savukaasujen puhdistusteknologia

Ympaéristoon joutuvien paadstdjen mittaus ja valvonta
Voimalaitosten kiinteiden jatteiden kasittely

Turvetuotannon ymparistovaikutukset

Kiinteiden jatteiden kayttd energiantuotantoon

1.3 Projektit ja rahoitus

Kuusi vuotta kestanyt SIHTI 2 -ohjelma on perustunut yliopistojen ja tutkimus-
laitosten perus- ja soveltavan tutkimuksen projekteihin sek& yritysten tuote- ja
prosessikohtaisiin tutkimus- ja kehitysprojekteihin. Myds muutamia teollisen
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mitan demonstrointiprojekteja on kaynnistetty ohjelmassa. Ohjelman kaynnista-
misen jalkeen vuonna 1993 on toteutettu yhteensa 145 projektia. Useimpien
projektien kestoaika on ollut 2 - 3 vuotta.

SIHTI 2-ohjelman rahoitus oli vuosina 1993 — 1998 noin 100 miljoonaa
markkaa, josta Tekesin osuus oli Iahes 50 prosenttia.

2. Ymparistokysymykset ovat elintarkeita
energiataloudelle

Tarkein rakenteellinen muutostekija SIHTI 2-ohjelman loppuvaiheessa on ollut
energiamarkkinoiden vapautuminen erityisesti Suomessa, mutta myds muualla.
Energian kauppa on vapautettu, avoimet markkinat ovat laajentuneet ja alan
yritykset ovat etsineet uusia kaupan muotoja. Vanhat liiketoiminnot ja niiden
taloudelliset perusteet ovat muuttuneet naiden uusien olosuhteiden mukaisesti.
Tama kehitys on myds merkinnyt sitda, ettd monet aikaisemmat valtiovallan
valvontatoimet ovat menettaneet merkitystaan.

Ympaéristéteknologian nakotkulmasta monet pitkan aikavalin skenaariot ja
energiatalouden kehityskulut ovat ristiriidassa keskendan ja antavat vain niukasti
suuntaa tulevien tutkimuspyrkimysten suuntaamisesta. Tiedamme esimerkiksi,
ettd ympariston pilaantuminen alkaa olla yh& nakyvampaa. Toisaalta toistaiseksi
on vaikea maaritelld konkreettisia, koko maapallon kasittavia toimenpiteita tai
suuntauksia tdman ei-toivotun muutoksen hidastamiseksi.

On melko vaikea ennustaa, voidaanko esimerkiksi ilmastonmuutosta vastaan
taistella edistamalla taloudellista valvontaa, nopeuttamalla teknologista kehitysta
ja sen sovelluksia, asettamalla tiukempia paastorajoituksia vai mitka keinot oli-
sivat tehokkaimpia. On tutkittava perusteellisesti erilaisia skenaarioita selvem-
man kuvan saamiseksi tasta hankalasta tilanteesta. Helppo ratkaisu olisi taistella
ilmastonmuutosta vastaan, samoin kuin mitd muuta tahansa ympéaristdongelmaa
vastaan, vaihe vaiheelta ja vain soveltaen edellakavijamaiden koeteltua teknolo-
giaa ja kokemusta.

Energiamarkkinoiden vapautuminen ja kamppailu ymparistovaikutuksia vastaan

nayttavat aiheuttavan sentyyppisia seurauksia, ettd uuden teknologian kysynta
alkaa eriytya laadullisesti. Tarvitaan erilaisia teknologioita ja toimenpiteita, ja
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seka laadullisia ettd ymparistonsuojelullisia kriteerejd on sovellettava eri tilan-
teissa. Téallaiset odotukset heijastuvat myo6s tutkimus- ja kehitystydhon. Ener-
giantuotannon ja -kulutuksen pitéisi tapahtua seka taloudellisesti kannattavalla
ettd ymparistda saastavalla tavalla, olla joustavaa ja vastata vallitseviin olosuh-
teisiin. Energiamarkkinoiden muutosvauhdin pitdisi myos heijastua teknologia-
muutoksiin. Koska tutkijoiden on myds varauduttava tarpeiden ja olosuhteiden
jatkuviin muutoksiin, tutkimustoiminnan yhdistaminen tuloksia hyddyntavien
yritysten tavoitteisiin ja tarpeisiin on tarkeampaa kuin koskaan.

Ympaéristo- tai energiansadstokysymykset ovat nykyaan kayttdvoimana kaikessa
energiaa koskevassa tutkimuksessa ja kehitystydssa. Kansallinen SIHTI 2 -tut-
kimusohjelma on kuitenkin ollut ainoa erityisesti ymparistokysymyksiin, ts.
vahemman saastuttavan energiateknologian kehittdmiseen tahdannyt ohjelma.

Kiinnostus tdh&n kuusivuotiseen ohjelmaan on kasvanut alusta lahtien, mika on
nahty lisdantyvana projektiehdotusten ja tukihakemusten maéarana ja osanottaja-
maaran kasvuna SIHTI 2 -tilaisuuksissa, jotka ovat kasitelleet energiateknolo-

gian erilaisia ymparistokysymyksia.

Kun ohjelma nyt on l&ahestyméasséa loppuvaihettaan, seurantaohjelman suunnittelu
samantapaisin tavoittein on jo aloitettu. SIHTI 2 -ohjelman erityisalueille synty-
neet tietotaitokeskukset ovat todennadkoisesti keskeisessa asemassa myo6s uutta
tutkimusohjelmaa toteutettaessa.

3. Uuden ymparistba saastavan teknologian
kehittdminen ja vienti

Energia- ja ymparistbteknologian kehitystyd on ollut lohdullisen nopeaa viime
vuosina. Ymparistdén uhkatekijat tunnustetaan nyt maailmanlaajuisesti ja monet
hallitukset pyrkivat vaikuttamaan sekd kansallisiin poliittisiin paatoksiin etta
teknologian kehitystyohon edistaakseen kestavaad kehitysta. Tamé on havaitta-
vissa kansainvalisilla markkinoilla, joilla puhtaampien teknologioiden ja tuottei-
den kysyntéa on niin suurta, ettd myos puolivalmiita tuotteita on tuotu runsaasti
markkinoille. On erittain tarkeaa, etta tulevat investoinnit kohdistetaan seka kan-
sallisesti ettéd kansainvalisesti korkeatasoisen teknologian energia- ja ymparist6-
tutkimukseen ja -kehitykseen seka tuotteisiin. Vain pitkalle kehitetty ja luotetta-
va teknologia voi alentaa ymparistokuormitusta kestavalla tavalla.
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Uusien teknologioiden kehitystyon merkitys kasvaa kilpailun kiristyessa. Tanaan
kannattava kauppa voi jo huomenna olla laskussa, jos nykyisten tuotteiden
jatkuva kehitystyd epdaonnistuu. Sen vuoksi uudesta teknologiasta on hankittava
luotettavaa kokemusta kaytanndssa. Erilaisia puhdistusteknologioita tarvitaan
myds ensi vuosituhannella, mutta ne toimivat enemmankin integroituina proses-
sikomponetteina, mika tarkoittaa, ettd samassa laitteistossa sovelletaan erilaisia
talteenottoprosesseja. Talteenotetut sivuaineet ja kemikaalit taytyy kierrattaa
takaisin prosessiin tai niista tuotetaan erilaisia raaka-aineita myéhempaa teollista
hyotykayttéa varten.

Kestava kehitys edellyttdd teknologiaa, joka on sopusoinnussa luonnon ja kaik-
kien ekojarjestelmien kanssa ja minimoi ihmisen toimintojen vaikutuksen luon-
toon kehityksen kaikissa vaiheissa. Suomessa kehitetty energia- ja ymparisto-
teknologia on nykyisin hyvin arvostettua kaikkialla maailmassa. Suomea pide-
tdan edellakavijamaana monissa teknisissa sovelluksissa. Hyva maineemme an-
taa meille poikkeuksellisen hyvat mahdollisuudet kehittda ja markkinoida kor-
keatasoista puhdasta teknologiaa erilaisissa kansainvalisissa yhteyksissa ja myos
markkinoida sitd maailmanlaajuisesti.

Kauppa- ja teollisuusministerion katsausten perusteella Suomen ekovienti voisi
nousta jopa 130 miljardiin markkaan vuoteen 2010 mennessgkigsen ko-
konaisviennin tasolle. Siten investoinnit energia- ja ymparistoteknologiaan ovat
kannattavia myds kansalliselta ndkdkannalta. Ekoviennin kasvattaminen uutta
teknologiaa kehittAmalla on erityisen tarkedd myds tyollisyydelle. Nykyviennis-
sa ja ehkad koko teollisuudessa tarvitaan rakenteellista muutosta. Perinteisesti
voimakkaat alueemme, sellu- ja paperiteollisuus sekd metalliteollisuus, tuskin
kykenevat yksin ratkaisemaan tyottomyysongelmiamme, vaikka nailla aloilla
onkin ndhtavissa suotuisa kehitys pitkalle tulevaisuuteen.

Erilaisten ennusteiden mukaan pienen ja keskisuuren teollisuuden kehitys sinetoi
Suomen kohtalon, koska kaksi kolmasosaa tydvoimastamme tytskentelee nailla
sektoreilla. Kehitetylla energia- ja ymparistoteknologialla ja siihen liittyvalla
ekoviennilla on lupaavat tulevaisuudennakymat, ja alalla on jo nyt runsaasti
menestyvia pienid ja keskisuuria vientiyrityksia. Tata kehitysta pitéisi edistaa
kaikin kaytettavin keinoin.

Energia- ja ymparistdteknologian tavoitteet eivat realisoidu itsestaan. Viran-
omaisten, tutkimuslaitosten ja teollisuuden yhteisty6ta tarvitaan myos tulevai-
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suudessa. Keskeisia instituutioita ovat kauppa- ja teollisuusministerio, ympéris-
toministeriod, tydvoimaministerid, sekd monet muut, kuten ymparist6-, teknolo-

giankehitys-, tutkimus- ja keksintokeskukset, yritykset, teollisuuden organisaa-
tiot, ja myds kunnat sekd ammattialojen yhdistykset. Ne kaikki voivat tukea

ymparistéteknologian ja siihen liittyvan kaupan kehitystd. SIHTI 2 on hyva esi-

merkki tallaisesta laajasta ja hedelmallisesti yhteistyosta eri tahojen kesken.

4. Strategiset selvitykset kestavan
energiantuotannon perustana

Energiantuotantoon ja energiateknologiaan liittyva liiketoiminta sitoutuu yha
tiiviimmin "pehmeiden” ymparistokysymysten asiantuntemukseen. Esimerkiksi
kasite "vihred sahk¢”, paastoporssin mahdollisuudet séahkdpdrssin "hautomoi-
na”, ulkoiset kustannukset ja vihred laskenta ovat alueita, joissa pitaisi kehittaa
perusteita integroituna alan muuhun kehitystyéhon.

Erilaiset strategiset selvitykset, kuten elinkaari- ja ulkoisten kustannusten ar-
vioinnit ovat avainasemassa laajempia kokonaisuuksia valvottaessa. Myds
teknologian vienti& ajatellen ymparistonsuojeluun tarkoitettujen laitteiden

toimitukset vaativat "pehmeéan pakkauksen”, esimerkiksi ymparistovaikutusten
arviointina.

Erilaisten ympaéristovaikutusten arviointi samalta pohjalta, ts. ymparistdvaiku-
tusten arviointi ja arvotus taloudellisten toimien pohjana on kuitenkin hyvin
vaativa tehtava. Erityisesti Suomen kaltaisissa maissa saattaa olla vaikeaa ar-
vioida oikealla tavalla ympaéristdvaikutuksia kaukaisilla vientimarkkinoilla tai
viestittdd omista saavutuksistamme ymparistonsuojelun alalla selkealla ja us-
kottavalla tavalla. On ilmeinen vaara, ettd kuluttajat tekevat paatoksia, jotka
perustuvat vaariin kasityksiin tai tuntemuksiin, jotka ovat jarjenvastaisia tai
kohtalokkaita teollisuudellemme. Sen vuoksi on aarimmaisen tarkeaa, ettd suo-
malaiset tutkijat osallistuvat aktiivisesti maailmanlaajuisiin keskusteluihin, joi-
den perusteella tehddan sopimukset paastojen rajoista ja vahennystavoitteista.

Voidaan olettaa, etta talla alueella tehddan tulevaa kehitystyota siten, ettd ympa-
ristbvaikutusten arviointi ei rajoitu ainoastaan tuotannon vahingollisiin vaikutuk-

siin, vaan myos tuotteen tai palvelun ymparistovaikutukset otetaan kokonaisuu-
dessaan huomioon. Elinkaariajattelu on epdailematta oikea kehityssuunta ympa-
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ristbnsuojelussa. Kulutuksen aiheuttamien ymparistovaikutusten vahentamis-
vastuu ja -velvollisuus siirretddn tuottajalle, mutta tama aiheuttaa myo6s suuria
vaikeasti hallittavia muutoksia teollisuuden ja teknologian kehityksessa.

Tiedonvalityksessa kehitystyd on jo alkanut. On kehitetty erilaisia ymparistohal-
linta- ja raportointijarjestelmid, joiden avulla yritykset voivat tiedottaa ymparis-
tétuntemuksestaan ja saavutuksistaan ja siten lisata luotettavuuttaan kuluttajien
ja investoijien piirissa. Vaikutusten arvioinnissa kehitystyd on kuitenkin kovin
varhaisessa vaiheessa. Erilaisia arviointimenetelmid on testattu vaihtelevin tu-
loksin, mutta toistaiseksi vaikutusten vertailuun ja arvotukseen ei nayta olevan
mitaan yleisesti hyvaksyttya menetelmaa.

SIHTI 2 on alusta alkaen tukenut energiantuotannon strategista merkitysta kos-
kevia tutkimuksia. Tama tutkimusaihe on kattanut poikkeuksellisen laajan alu-
een, johon ovat kuuluneet mm. kasvihuonekaasupaastdjen vaikutusten arvioin-
timenetelmien kehitys, polttoaine- ja paastdverojen vaikutusten analyysit, eri-
laisten polttoaineketjujen ulkoisten kustannusten arviointi, seka erilaisten tyo-
kalujen kehittaminen ja testaaminen ymparistbpaatoksentekoa ja -laskentaa var-
ten. Ohjelman piirissa on tuotettu tarkeitd tausta-asiakirjoja poliitikoille, jotka
ovat osallistuneet maailmanlaajuisten kasvihuonekaasupaasttjen vahentamisso-
pimuksia koskeviin kokouksiin. Taloudellista tukea on myodnnetty useille kan-
sainvélisille kokouksilla, joissa on kasitelty ymparistdvaikutusten ja kokonais-
kustannusten arvioinnin erilaisia tekijoita. Nama kokoukset ovat johtaneet mm.
useiden uusien kansainvalisten asiantuntijaverkostojen luomiseen.

Ohjelman tarkeitd tuloksia ovat myds laajan ja korkeatasoisen elinkaari-

inventaarioon perustuvan tietopankin rakentaminen Suomen energiantuotantoa
varten seka elinkaariajatteluun perustuvien tydkalujen ja menetelmien kehitta-
minen ja kaytto yritysten ymparisttd koskevassa paatoksenteossa.

5. Ekotehokkuus ja vaikutusten arviointi

SIHTI 2 -ohjelman kaksi keskeista aluetta ovat olleet elinkaarianalyysi ja eko-
tehokkuus. Elinkaarianalyysi (LCA) ja sen taloudellinen jatke TCA siirtavat
perspektiivin yrityksen, tuotantolaitoksen ja tuotteen kokonaisvaikutuksiin, kun
taas ekotehokkuus suhteuttaa jalostusarvon ymparistévaikutuksiin. Kokonaisvai-
kutus ja tehokkuus ovat kaiken toiminnan perustana. Kokonaisvaikutuksien ja
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tehokkuuden pitéisi olla huolellisen p&atoksenteon osina riippumatta siita, onko
kyseessa investointi, yritysosto vai tuotteen laadun kehittaminen.

LCA:n ihannekuva on potentiaalisesti tehokas tytkalu yritystoiminnan ympa-
ristbvaikutusten vahentamiseen. Maarittelemalld tuotejarjestelman ymparistéra-
situkset kehdosta hautaan LCA voi luoda ideoita ndiden rasitusten véhenta-
miseen prosessimuutoksilla, tuotteen uudelleen suunnittelulla, materiaalin
korvaamisella tai parannetun jatehuoltovaihtoehdon valinnalla. LCA:n haittoja
tai viela osin kehittyméttomi& alueita ovat kuitenkin avointen ja luotettavien
menetelmien kehittdminen ympadristdvaikutusten arviointia ja vertailua varten.
Erilaisia polttoaineketjuja ja energiantuotantojarjestelmid koskevien laajojen
arviointien lisaksi SIHTI 2 -ohjelmassa on tehty mm. jatepaperin kierratysta ja
jatehuoltojarjestelmid koskevia LCA-tutkimuksia. Vaihtoehtoisia vaikutusten
arviointi- ja arvotusmenetelmia on testattu ja kehitetty edelleen. Yleinen
johtopaatés nayttdd olevan, ettd vaikka edistystda on tapahtunut,
voimantuotannon ulkoisten kustannusten arviointiin ei ole viela yhteismitallista
lAhestymistapaa ja tulosten siirtdminen olosuhteista toisiin  aiheuttaa
luotettavuusongelman, koska monet Kkeskeiset tekijat ovat hyvin
paikkasidonnaisia.

Ekotehokkuus maaritellaan yleisesti kestavaksi kehitykseksi yritystasolla tai
lisdarvoksi ymparistdvaikutusta kohti. Naitd maaritelmia ja niiden osia on
tutkittu yksityiskohtaisesti ja sovellettu kaytantoon tuotantoyksikkotasolla.
Ekotehokkuuden kytkentdja kokonaistehokkuuteen ja tuottavuuteen on myos
tutkittu. Ekotehokkuusindeksi on kehitetty ja sita on testattu Suomen ja Ruotsin
sellu-, paperi- ja kartonkitehtaiden prosesseihin ja tuotteisiin. Indeksissa
bruttolisdarvo ilman inventointien muutosta on jaettu ympéristdvaikutuksella,
joka koostuu resurssien kulutuksesta, jatevesistd, paastoista ja jatteista.
Seitseman erilaista alun perin LCA-tarkoituksiin kehitettyd arvotusmenetelmaa
on testattu. Tutkimus paljastaa, ettd ekotehokkusindeksissa lisdarvo halutun
tuoton mittana on melko rajoittunut taloudellisen toimivuuden osoitin ja hyvin
herkk& markkinahintojen muutoksille, kun taas kokonaisympéaristohaitta riippuu
arviointimenetelmien oletuksista. Tutkimuksen perusteella on tehty erilaisten
laitosten ja tuotteiden ekotehokkuusvertailuja.
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6. Savukaasujen puhdistus

Savukaasupuhdistuksen alueella pienhiukkasten erotus ja hiukkaspaastoja ja
niiden terveydellisia vaikutuksia koskevat projektit ovat muodostaneet pieneh-
kon kokonaisuuden SIHTI 2-ohjelmassa. Naitd tarkeitd kysymyksia selvittavat
suomalaiset tutkimusryhmat ovat jo saavuttaneet kansainvalista kuuluisuutta, ja
eri yliopistoja, tutkimuslaitoksia ja yrityksid edustavat ryhmien jasenet ovat jo
mukana laajemmassa kansainvalisessa yhteistydssa. Yksittdisten tutkimuspro-
jektien tulosten hyédyntamismahdollisuudet ovat parantuneet, koska koko ketjua
paastotlahteista terveydellisiin vaikutuksiin on voitu tutkia samassa kokonaisuu-
dessa. Taméa on ollut erityisen tarkeaa, koska viimeisimpien vaikutuksia koske-
vien tutkimusten mukaan alle 2,8m:n hiukkasten pitoisuuden kaupunki-
ilmassa on havaittu korreloivan selvasti ihmisten kuolleisuuden kanssa.

Pienhiukkaspaéastojen liséksi on tutkittu kaasumaisten komponenttien vahenta-
misteknologioita keskittyen erityisesti typpioksideihin ja rikkiyhdisteisiin. Puh-
distusteknologioissa on keskitytty pesureihin ja sdhk&suodattimiin. Pesuripro-
jektit kasittelivat lahinna erilaisten erotusmekanismien teoreettista mallinnusta,
mutta tayden mitan teollisia kokeita uudella laitesuunnittelulla on myds tehty.
Sahkdsuodin-projektit sisalsivat seka teoreettisia aerosolien muodostumismeka-
nismien tutkimuksia, pienten partikkeleiden kertymaa ettd ESP-toiminnan opti-
mointia.

Jatkuvatoimisten laitteiden kehittaminen hiukkas- ja kaasupéaastdjen valvontaa ja
mittausta varten on myos ollut useiden tutkimusten kohteena.

6.1 Pienhiukkaspéaastot

Mm. pienhiukkaspaéastojen lahteitéd ja terveydellisia vaikutuksia on tutkittu.
Paastotietoja on keratty eri puolilta Suomea ja niiden tuloksia on verrattu Yh-
dysvalloista saatuun vertailuaineistoon ryhmaanalyysien ja monimuuttujamallien
avulla. Koska Suomesta on saatavissa niukalti aineistoa pienhiukkaspaastéjen
koostumuksesta ja maarasta, tehtiin mittauksia aineiston tdydentamiseksi.

Tutkimus pienhiukkasten kokojakaumasta ja koostumuksesta Suur-Helsingin
alueella toteutettiin alipaineimpaktorin avulla. Tutkimus osoitti mm, etta pienet
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hiukkaset ovat pddasiassa viittd kokoluokkaa (massajakauman huippu): 0,03,
0,1, 0,5, 2 ja um. Kaksi ensimmaista kokoluokkaa kéasittavat paaasiassa or-
gaanisia ja epaorgaanisia hiiliyhdisteitd, jotka ovat peraisin laheisista polttopro-
sesseista, toisin sanoen liikenteesta ja energiantuotannosta. Allm®, koko
sisaltdad lisaksi liikenteestd perdisin olevaa ammoniumsulfaattia ja natriumia.
Alle 0,5 um:n hiukkaset ovat etdisemmista lahteistd. Ne ovat perdisin polttopro-
sesseista ja sisaltavat monia haitallisia raskasmetalleja, kuten Cd, Pb, V, As, Sb
ja Ni. Hiukkaset sisaltavat myos hiiliyhdisteitd, sulfaattia ja ammoniumia. Alle 2
pm:n jae sisdltdd paaasiassa meresta perdisin olevia aineosia (Na, Mg ja Cl).
Suurin jae sisaltda katu-, rakennus- ja siitepdlya ja muita orgaanisia hiukkasia.

Kuvassa 1 nahdaan As:n ja Sh:n hiukkaskokojakauman erot kahdessa mittaus-
pisteessa. Tulosten perusteella voidaan tehdé johtopaatds, ettd Vallilan mittaus-
pisteessa 35 - 45 % PM 2,5:std on peraisin paikallisista lahteista ja loput kau-
kaisemmista lahteista.

VALLILA AND LUUKEKI, 15.-17.19.19%6
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Kuva 1. As jad Sb-hiukkasten kokojakauma Vallilan mittauspisteiden polynay-
tteissa (llmatieteen laitos 1998).
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6.2 Savukaasupesureiden ja sahkdsuodattimien
mallinnus ja kehitys

Ohjelmassa toteutettiin useita erilaisia projekteja, jotka koskivat savukaasupesu-
reiden mallinnusta. Yhdessa projektissa kehitettiin teoreettinen malli, joka kuvaa
sahkdisten ilmididen vaikutusta pienten hiukkasten erottamiseen pesurissa. Mal-
lin soveltuvuutta on testattu laboratoriomitan pesurissa. Toisessa projektissa
kehitettiin termodynaaminen tasapainomalli kuvaamaan kaasun ja nesteen raja-
pinnan kemiallisia reaktioita. Soodakattilan olosuhteita simuloiva tasapainomalli
on kehitetty ja testattu.

Tasapainomalli, joka kuvaa kaasukomponenttien liukenevuutta savukaasupesu-
rissa on myos kehitetty. Eri aineosien erotusnopeuksia sekd pesunesteen koos-
tumus ja sen lampoteho on laskettu tarkoitukseen kehitetylld mallilla. Yhden
mallinnustutkimuksen kohteena oli savukaasupesurin erotustehokkuuden opti-
mointi luomalla pesuriin sellaiset olosuhteet, ettd hiukkaskoko kasvaa hiukkas-
ten pinnalle tiivistyvan vesihdyryn avulla.

Naiden mallinnusprojektien yhteydessa on valmistunut useita vaitéskirjoja ja
lisensiaattitoita.

Mallinnustutkimusten ohella tehtiin kenttatutkimuksia erilaisilla pesureilla. Yh-
dessa projektissa testattiin NaHg@@suria S@n erottamiseen soodakattilan
savukaasuista, ja toisessa tutkittiin typpioksidien poistoa taytekappalekolonnissa
kayttaen NgS ja NaHSQ absorptioliuoksina. Molemmilla pesureilla saadut
erotustasot vastasivat hyvin teoreettisilla malleilla saatuja tuloksia.

Tuhkan aktivoinnin vaikutusta leijupetipolton rikinpoistoon on myds tutkittu.
Projektin tavoitteena oli kehittaéd menetelma tuhkan sisaltdman reagoimattoman
kalkin reaktiivisuuden parantamiseksi seka demonstroida se hiilikattilassa.
Alustavien tulosten mukaan kalkintarve pienenee jopa 50 prosenttiyksikkoa.

Uusi menetelma NQ ja ammoniakkipaastojen vahentdmiseksi CFB-kattiloista
on kehitetty ja testattu. Siind N@Aaastda valvotaan paaasiassa SNCR-
tekniikalla, ts. injektoimalla ammoniakkia sisaltavaa vetta uuniin. Mahdollisesti
reagoimaton ammoniakki hajotetaan SCR-katalyyteilla, jotka on sijoitettu katti-
lan konvektiovydhykkeeseen. Samanaikaisesti hajotetaan vastaava maara typpi-
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oksideja. Investointikulut ja toiminta huomioon ottaen ratkaisu osoittautui erit-
tain edulliseksi. NQin poistossa saavutettiin erinomaiset tulokset. Heti kun
ammoniakki-injektointi aloitetaan, N&paastét putoavat jyrkdsti 10 ppm:n ta-
solle. Jos kattilan polttoaineena kaytetddn biomassaa ja jatepuuta, katalyyttien
deaktivoituminen voi nopeutua.

Perinteinen savukaasupesuri ei pysty erottamaan pienjn#ihiukkasia kaa-
susta. Suurilla laitoksilla pienhiukkaspaéastét puhdistetaan sahkdsuodattimilla,
jotka vaativat suuren tilan ja investoinnin. Pienilla laitoksilla hiukkaspééastot
erotetaan tavallisesti kuitusuodattimilla. Naiden suodattimien kayttéon liittyvia
ongelmia ovat korkeissa lampdtiloissa vaadittavien kuitumateriaalin kalleus,
korkea energiankulutus paineenlaskun takia ja jatkuva huollontarve.

SIHTI-ohjelman puitteissa on kehitetty myts sahkodtehosteinen pesuri. Talla
pesurilla alle <lum:n hiukkasten erottaminen parani kaytannon kokeissa O pro-
sentista 60 — 70 prosenttiin. Sahkotehosteisia pesureita kaytetdan jo teollisen
mitan dieselvoimalaitoksilla.

Sahkodsuodattimien toiminnan tehostamista tutkittiin kolmessa eri projektissa.
Kahdessa projektissa keskityttiin parantamaan sahkdsuodattimen erotustehok-
kuutta 0,1 — 1,Qum:n hiukkasten osalta. Minimierotustehokkuus on talla alueel-

la. Toisena tavoitteena oli minimoida hiukkasten uudelleen irtoaminen kerros-
tumatasoista. Alustavien tulosten mukaan varausolosuhteet ja savukaasun vesi-
pitoisuus ovat tarkeimpia tekijoitd taman kokoluokan hiukkasten erottamisessa.
Sahkodsuodattimen toimintaa voidaan parantaa saatamalla sen virtaa ja jannitetta.
Sahkdsuodattimen toimintaa koskevat laboratorio- ja kenttdkokeet tehtiin laa-
jemmassa kansainvalisessa Suomen, Ruotsin ja Yhdysvaltojen vélisessa yhteis-
tyossa.
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Kuva 2. Jannitepulssin ja veden injektoinnin vaikutus pienten hiukkasten erottu-
mistehokkuuteen sahkosuodattimessa (VTT Kemiantekniikka 1998).

7. Uuden paastomittaustekniikan kehitysty6

Vedottaessa ymparistoa saastaviin tekijoihin ei useinkaan kiinniteta riittavasti
huomiota siihen, miten ympariston saastdminen on arvioitu tai todennettu. Ko-
kemukset osoittavat, ettd lupa-, valvonta- ja mittauskaytdnnét vaihtelevat kan-
sainvélisesti melko paljon ja voivat aiheuttaa sekaannusta verrattaessa paastdarvoja

eri foorumeilla.

Nykyisten heterogeenisten mittausjarjestelmien haitat tulevat jyrkimmin ilmi
tilanteissa, joissa ymparistotilastoja ja paastotietoja verrataan kansainvalisella
tasoilla tai kaytetdaan kansainvalisessa yhteistydssa ja tiedonvaihdossa. Erdat maat
ovat saattaneet saada epdsuoraa hyottyd tastd sekavasta tilanteesta ja toiset taas
karsineet siita riippuen kyseessa olevista maassa kaytetyista paastomittaus-
menetelmista. Tama haitta voi saada merkittdvat mittasuhteet, jos kahta tulosta
verrataan julkisuudessa ja toista tulosta pidetaan parempana kuin toista viittaamatta
kaytettyyn padstomittaukseen tai laskentamenetelmaan. Monista herkista
ymparistokysymyksista voidaan vetda yksinkertaistettuja johtopaatoksia ja
seurauksena voi olla ristiriitaisia mielipiteité ilman riittdvan realistista pohjaa.
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Pyrittaessa tehokkaampaan ja kestavaan ymparistotoimintaan mielenkiinto on
viime aikoina kohdistunut ympéristohallinta-, -laskenta- ja -tilinpitojarjestelmien
(mm. EMAS) kehittamiseen, ymparistomerkkeihin ja elinkaarianalyyseihin. On
jo vakiintunut kaytantd keratd paastotietoa eri toiminnoista ja arvioida koko-
naisymparistévaikutukset téllaisen tiedon pohjalta. On siten ilmeistd, etté proses-
sin luotettavuus menetetaan, jos paastot on mitattu ja tiedot tietoa keratty vaih-
televin tavoin.

Viime kadessé, mutta ei vahiten, harmonisoinnin puute vaikeuttaa kansainvalis-
ten ymparistésopimusten verifiointia ja soveltamista. Soveltamalla valikoiden
mittausmenetelmia jotkut maat voivat saavuttaa helposti paastorajat, kun taas
toiset maat eivat saavuta niitd vakavista yrityksistd huolimatta. On olennaisen
tarkedd, ettd emissioida voidaan vertailla tehtdesséa kansainvalisia sopimuksia.
Kaikki naytteet pitéisi ottaa, kasitella ja mitata normitetuilla ja harmonisoiduilla
menetelmilla..

Energiantuotannon kaasumaisten (N60O,, NH; ja HCI) paastojen jatkuva-
toimiseen mittaukseen on SIHTI 2 -ohjelmassa kehitetty uusia laitteita, jotka
perustuvat FTIR-tekniikkaan ja Fabry-Perot-spektrometriaan. Lisdksi on kehi-
tetty bioantureita raskasmetallipddstojen jatkuvatoimiseen mittaukseen. Bioantu-
ritekniikassa on yhdistetty kuituoptiikka ja fluoresenssimittaustekniikka. Optis-
ten kuitujen kapillaarirakennetta on muutettu ja erilaisia loistebioaieneita on
litetty optisten kuitujen sisdpinnoille. Laser-indusoitu fluoresenssi on hyvin
herkk& mitattaville erikoisaineosille (Ce, Mn ja Pb). Toinen uusi ohjelmassa
kehitteilld ollut tekniikka on ioniliikkuvuusspektrometrian kayttd yhdistettyna
itse-organisoituviin karttoihin. Tama tekniikka sopii esimerkiksi pahanhajuisten
rikkipaastojen mittaukseen.

Mittauksissa on kaytetty uusinta aerosolimittaustekniikkaa, kuten:

- alipaineimpaktori (BLPI)

. jatkuvatoiminen sahkdinen impaktori (ELPI)
- sahkoinen luokittelija (DMA)

. elektronimikroskoopit (SEM, TEM)

- aerosolimonitori (TEOM).

Edella mainituista menetelmista ELPI& ja TEOMia on kehitetty SIHTI-hank-
keissa.
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8. Suljetut kierrot sellu- ja paperiteollisuudessa

Jatevesien haihdutus on yksi huomionarvoinen menetelma pyrittdessé suljettui-
hin vesikiertoihin eri teollisuudenaloilla. SIHTI 2 -ohjelmassa on kehitetty uutta
haihdutustekniikkaa sellu- ja paperiteollisuuden jatevesien puhdistukseen. Haih-
dutustekniikan ja suljettujen vesikiertojen lisaantyva kaytto voi kuitenkin tuottaa
uusia konsentraattityyppeja, jotka on hoidettava asianmukaisesti.

Ongelmallisten konsentraattien tai lietteiden loppukuivauksessa seka jatevesien
haihdutuksessa vapautuvien ainesten karakterisointia on tutkittu kokeellisesti
lopputuotteiden mahdollista jatkokasittelya silmalla pitden. Tutkimuksen tar-
koitus oli kartoittaa, kuinka konsentraattien, lietteiden ja jatevesien aineosat
kulkeutuvat haihdutuksessa ja tuottaa siten perustietoa sellu- ja paperiteollisuu-
den suljettujen kiertojen suunnittelua varten. Tutkimuksessa kaytettiin
termomekaanisen sellutehtaan, kuorimon ja siistauslaitoksen jatevesien haihdu-
tuskonsentraatteja. Tulokset osoittivat, ettd matalapainehaihdutuksella voidaan
saada hyvin puhtaita kondensaatteja.

Haihdutustekniikoiden ominaispiirteitd ja niiden sovelluksia eri teknologia-
alueilla kartoitettiin ja kayttokustannuksia laskettiin. Jateveden laatu vaikuttaa
olennaisesti kustannuksiin. Jos jatevedella on ei-toivottuja ominaisuuksia, se
esimerkiksi on likaavaa tai syovyttavaa, on tavallisesti turvauduttava kalliisiin
materiaaliratkaisuihin ja seurauksena ovat suuremmat investointikustannukset.
Taman ongelman valttAmiseksi on kehitetty ja testattu mm muovisia lAmmon-
siirtopintoja.

Tayden mitan kokeita monivaihehaihduttimilla on tehty eréilla sellu- ja paperi-
tehtailla Suomessa, Norjassa ja Ruotsissa. Yksi testatuista haihdutusjarjestel-
mista toimii mustalipedhaihdutuksen jatelammolla. Toistaiseksi saadut
prosessitekniset kokemukset ovat olleet hyvin lupaavia. Haihdutuskonsentraatti
sekoitetaan mustalipeddn ja poltetaan soodakattilassa. Puhdas kondensaatti
kaytetaan korvaamaan paperikoneen tuorevetta.

Lapimurto haihdutustekniikan kéaytossa lahinna sellutehtaiden vesikiertojen sul-
kemiseen on odotettavissa lahitulevaisuudessa. Kun tavoitteena on vaikutuksil-
taan minimoitu tehdas (MIM), vaaditaan taysin suljettua vesikiertoa. Valkaisu-

jateveden maara voidaan vahentaa 4 - 6 kuutiometrilla tuotettua sellutonnia kohti
ottamalla talteen eméassuodos. TAma jarjestelma on jo toteutettu uusimmilla val-
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kaisulaitoksilla. Suodosten esihaihdutus seka loppuhaihdutus mustalipean kanssa
ja poltto soodakattilassa on harkinnan arvoinen vaihtoehto seka TCF:n ettd
ECF:n yhteydessa. ECF-valkaisussa kloori voidaan poistaa sadhkdsuodattimen
tuhkasta kloridinpoistoprosessilla, joka perustuu tuhkan liuotukseen ja kiteytyk-
seen.

Kun sellutehtaan vesikierto on suljettu edella kuvatun mukaisesti, jaljelle jaa
valkaisuveden ohella viela kuorimovesia, jotka sisaltavat myrkyllisia ja biologi-
sessa puhdistuksessa huonosti hajoavia aineksia ja ravinteita, joiden poisto voi
olla kriittistd jatevesilaitoksella. Nykyaikaisessa kuorimossa rumpu on Kkuiva
eika oikeastaan tuota jatevesia kesaaikaan. Talvella puuta sulatetaan ns. sulatus-
kuljettimella, jossa kiertdéd lammin vesi. Mark&a kuori on puristettava ja tdma
puristesuodos taytyy poistaa jarjestelméasta ennen jatevesilaitosta. Eraat ruotsa-
laiset valkaisematonta sellua tuottavat tehtaat ovat sulkeneet kierron sekoitta-
malla puristetun suodoksen hakkeeseen ja seurauksena vesi taytyy haihduttaa
mustalipedn haihdutuslaitoksessa. Jarjestelma perustuu kuoripuristesuodoksen
erilliseen haihdutukseen. Eradalla suomalaisella tehtaalla haihdutus tapahtuu
puhallinyksikossé. Kondensaatti kaytetddn kondensaatti- ja suihkutusvetena
kuorimossa ja konsentraatti johdetaan kuoren kanssa voimalaitoskattilaan.
Periaatteessa konsentraatti voitaisiin haihduttaa myts mustalipedn kanssa ja
polttaa soodakattilassa. Kuorimoveden COD- ja fosforiemissiot alenevat yli 90
%, mika alentaa huomattavasti ilmastointialtaiden kuormitusta ja vahentda
jatevesikuormitusta vesistoissa.

9. Kiinteat jatteet tehokkaampaan kayttoon

Energiantuotannon seka sellu- ja paperiteollisuuden kiinteiden jatteiden vahenta-
minen, kayttd tai molemmat ovat olleet erityisen kiinnostuksen kohteena SIHTI

2 -ohjelmassa. Kaasumaisten ja nestemaisten paastdjen hyotykayton teknologia-
taso on Suomessa korkea myo6s kansainvdliselta kannalta katsoen, kun taas kiin-
teiden jatteiden mahdolliseen hyotykayttéon seka jatehuoltoon liittyvien ympa-
ristbvaikutusten vahentadmiseen on kiinnitetty vdhemman huomiota. Savukaasu-
jen ja jatevesien tehokkaampi puhdistus epapuhtauksista johtaa useimmissa ta-
pauksissa suuriin ei-toivottujen kiinteiden jatteiden méaariin. Niitd ei aina voida
kierrattaa takaisin prosessiin, vaan muita kaytto- tai kasittelyvaihtoehtoja tarvi-
taan.
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On arvioitu, ettd sellu- ja paperiteollisuuden suljetut vesikierrot lisdavat kiintei-
den jatteiden maardd huomattavasti. Jo nyt sellu- ja paperiteollisuuden kiinteét
jatteet muodostavat ongelman, joka vaatii nopeita ratkaisuja. Tiukemmat kaato-
paikkoja koskevat standardit seka lisdantyvat jatemaksut ja jatehuoltokustannuk-
set pakottavat laitokset etsimaan vaihtoehtoisia prosessiteknisia ratkaisuja kasva-
ville jatemaarilleen.

Monet sellu- ja paperitehtaat seka laitevalmistajat pyrkivat 16ytdmaan kestavia
ratkaisuja kiinteiden jatteiden tehokkaammalle hydtykaytdlle. Biolietteiden ja vi-
herlipedsakkojen energiasisaltd mahdollistaisi naiden jatefraktioiden hyotykay-
ton polttamalla, jos niille voidaan kehittdd sopivaa ja kustannuksiltaan kohtuul-
lista vedenpoistotekniikkaa. Ohjelmassa on tutkittu useita prosessointivaihtoeh-
toja. Yksi vaihtoehto on sekoittaa tuhkat ja lietteet ennen mekaanista puristusta.
Talla tavoin suodospuristekakun kuiva-ainepitoisuutta voidaan lisatd. Tuhkassa
olevien raskasmetallien erotus luokittelulla tai uuttamalla seka helpompi tuhkan
kasittely rakeistamalla mahdollistaisivat tuhkan kierratyksen metsdan. Alusta-
vien kustannuslaskelmien mukaan yhden kehitteilla olevan prosessin tuomat
mahdolliset saastét voisivat olla useita miljoonia markkoja vuodessa. Eras uusi
konsepti, joka perustuu jatepaperin poltosta ja siistauslieteista tulevan tuhkan
termokemialliseen kasittelyyn mahdollistaa ndiden vaikeasti kasiteltavien jattei-
den kayton kierratyspaperin tayteaineena.

Voimalaitosten tuhkan ja rikinpoistojatteiden mahdollisia kayttévaihtoehtoja on
tutkittu SIHTI 2-ohjelmassa melko perusteellisesti. On arvioitu, ettd voitaisiin
saavuttaa jopa yli 200 miljoonan markan hy6ty vuodessa, jos tuhka voitaisiin
kayttda maarakennusaineena luonnon mineraalien sijasta. Lentotuhkan sisalta-
mat palamattomat aineet kuitenkin vaikeuttavat sen kayttéa. Lentotuhkan jalki-
kasittely saattaisi parantaa tilannetta, mutta paras tapa olisi arvioida palamatto-
mien osuus polttoaineen laadun perusteella. Nain olisi helpompaa vaikuttaa pala-
mattoman aineen maaradan asianmukaisella polton valvonnalla. Polttoaineen laa-
tuvaihtelut seka erilaiset yhteispolttojarjestelmat tekevat ennustamisen kuitenkin
hankalaksi. Polton valvontaan vaikuttavat myds muut tekijat, kuten Low-NO
poltto, jossa palamattomien maara on vielakin ratkaisevampi tekijéa. Yhteispolton
vaikutuksia voimalaitoksen materiaalivirtoihin ja uusia hiilen karakterisointime-
netelmia on myos tutkittu.
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9.1 Jatehuollon paastojen hallinta

Kunnallisen jatehuollon jatteiden energiasisallon hyddyntadminen ymparistonsuo-
jelun kannalta hyvéaksyttavalla tavalla on asia, jolle poliittiset paatdoksentekijat
vaativat monipuolista ja luotettavaa teknis-taloudellista perustelua. Kaytettavissa
ei kuitenkaan ole yleisesti sopivia integroituja jarjestelmia talous- ja teollisuus-
jatteiden turvalliselle ja taloudelliselle kasittelylle eik& loppusijoitukselle, vaan
kuhunkin tilanteeseen on kehitettava raataloidyt jarjestelmat. Niinpa SIHTI 2 -
ohjelmassa on tutkittu talousjatteiden keraysta ja lajittelua, paperin ja pakkaus-
jatteiden polttoa, biologisesti hajoavien jatteiden anaerobista madattamista seka
naihin liittyvid ymparistonsuojelukysymyksia.

Ohjelmassa on kehitetty integroitu bioterminen jatteenkasittelyjarjestelma, jossa

kuitupitoinen kuiva jatefraktio kasitellaan entsymaattisesti ennen anaerobista

madatysta biologisesti hajoavan jatefraktion kanssa. Nain voidaan tuottaa enem-
man biokaasua. Sen poltosta saatu lisdenergia voi olla ratkaisevaa koko jarjestel-
man kannattavuudelle. Anaerobisesta kasittelystd jaanyt humusfraktio voidaan

kierrattaa.

Kaatopaikat ja jatevedenkasittelylaitokset ovat merkittavia metaanilahteita. Maa-
ilmanlaajuisesti 10 — 20 % ihmisen toiminnan aiheuttamista metaanipaastoista
ovat peréisin jatehuollosta, ja teollistuneissa maissa tama osuus on viela suurem-
pi, keskimaarin 30 — 40 %. Suomessa jatehuollon on arvioitu aiheuttavan noin
puolet kaikista ihmisen toiminnan aiheuttamista metaanipaastoistd. Metaani on
hiilidioksidin ohella térkein ihmisen toiminnan tuottama kasvihuonekaasu.

Yhdessé tutkimusprojektissa selvitettiin erilaisten kaupunkijatteiden ja lietteiden
vaihtoehtoisten kasittelytekniikoiden aiheuttamia kasvihuonekaasupaastoja seka
tekijoita, joilla niihin voitaisiin vaikuttaa. Tavoitteena oli maaritella erilaisten
jatteenkasittelyjarjestelmien kasvihuonekaasupaastot, niin etta voitaisiin arvioida
erilaisia ndiden paastojen rajoittamismahdollisuuksia.

Tehtyjen arvioiden mukaan jatehuollon kasvihuonepaastot ovat noin 7 % fossii-
listen polttoaineiden kaytdn aiheuttamista paastdistda Suomessa. Jos otetaan huo-
mioon kaatopaikkojen toiminta hiilinieluina ja jatteenpoltosta saadun energian
oletetaan korvaavan fossiilisista polttoaineista tuotettua energiaa, kasvihuonevai-
kutus alenee alle puoleen arvosta, jossa otetaan huomioon vain paastdjen
vaikutukset. Metaanin tuotanto kaatopaikkojen jatteestéd saavuttaa maksiminsa
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Kuva 3. Biojatteiden ja polttokelpoisten jatteiden erotustehokkuuden merkitys
kasvihuonekaasupaastojen arvioinnissa. Kasittelyketjupr MHO- ja fossiiliset
CO,-paastot on otettu huomioon. Netto paastot laskettiin vahentamalla jate-
energian kayton vaikutus (ns. paastdosaastot) fossiilisten polttoaineiden korvaaji-
na ja hiilen pitkdaikainen varastoituminen kaatopaikkoihin (hiilinielu). Numero-
arvot ovat CQ-ekvivalentteina jatetonnia kohti 100 vuoden aikana (VTT Ener-
gia 1998).
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korkeintaan 10 - 20 vuoden kuluttua. Tama antaa mahdollisuuden alentaa jate-
huollon kasvihuonevaikutusta kaatopaikkakaasujen talteenoton ja energiakayton
kautta.

Vaihtoehtoisten jatehuoltojarjestelmien kustannustehokkuutta on myds arvioitu
karkeasti. Kaatopaikkakaasun talteenotto on havaittu yhdeksi kustannustehok-
kaaksi tavaksi alentaa jatehuollon kasvihuonekaasuvaikutusta suurilla kaatopai-
koilla. Jatteiden energiakayttd on tehokas tapa vahentdd kasvihuonekaasuja eri-
tyisesti, jos jatepolttoaineella voidaan korvata fossiilisia polttoaineita. Jatekulje-
tusten suhteellisen korkea kustannustaso rajoittaa tehokkaasti kuljetusten péaéasto-
ja. Vaikka kuljetusten maara kaksinkertaistuisi lisdantyvan lajittelun seuraukse-
na, kuljetuksen paastot olisivat vain 3 - 4 % kaatopaikkakasittelyn kustannuksis-
ta.

10. Turvetuotannon ymparistévaikutusten valvontamene-
telmat

SIHTI 2-ohjelman AQUA PEAT-projekteissa on tutkittu ja kehitetty uusia vir-
taamaveden mittausmenetelmia ja -laitteita turvetuotantoalueiden vesistdihin
kohdistuvan kuormituksen luotettavaan valvontaan. Venturimittausjarjestelma
on kehitetty tilanteisiin, joissa ojan kallistus on lilan pieni kolmiopadolle. Kol-
miomittapato ei valttamatta anna luotettavia virtaama-arvoja matalan virtauksen
aikana, mutta venturimittausjarjestelma antaa. Venturijarjestelma perustuu kuris-
tumaan, jonka kanavan kapeneminen aiheuttaa, jolloin seurauksena on korkea
virtaus. Menetelma ei ole erityisen herkka tukkeutumiselle kiintoaineksesta eika
aiheuta haitallista patoumaa, joten turvetuotantoalueen kuivausongelmat valte-
taan. Havaittiin myds, etta virtauksen saanndstely tuotantoalueen ojissa mahdol-
lista kiinteiden hiukkasten tehokkaan talteenoton. Virtauksen saanndstelyn ja
matalan laskeuma-altaan vaikutusta vesistoihin kohdistuvan kuormituksen alene-
miseen tutkittiin myds. Salaojavesille on tyypillistéa korkea rautapitoisuus. Lisak-
si tutkittiin salaojien vaikutusta pohjaveden tasoon ja turvetuotantoalueen kuivu-
miseen.

Vedenkasittelytutkimuksissa seurattiin kuutta erikokoista kemikaalien annostelu-
asemaa vuosina 1995 - 1996. Tavoitteena oli kehittdd puhdistusmenetelman te-
hokkuutta, taloutta sekd annostelu- ja valvontajarjestelmia. Laitekehittelytydta
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tehtiin p&&asiassa kalkinsyottolaitteella, jota tarvitaan pH:n s&atelyyn ja jalki-
neutralointiin. Jatkuvatoimisen pH-mittarin soveltuvuutta annostelun valvontaan
tutkittiin myos, ja PC-pohjainen valvontajarjestelma kehitettiin. Sadantaolosuh-
teita tutkittiin laboratoriokoken seké pienella laskeutusaltaalla maastossa. Flok-
kulointi ei kuitenkaan etene maastossa yhta hairiintymattémasti kuin laborato-
riossa, ja sen vuoksi kemikaalien kulutus oli jonkin verran suurempaa turvetyo-
mailla kuin laboratoriossa. Vesien erikoisominaisuuksien takia kemikaalikasitte-
lyn kustannukset vaihtelivat 0,3 mk:sta/MWh jopa 2,7 mk:aan/MWh. Puhdistus-
tulokset olivat hyvia kaikilla tydmailla, vaikka eroa olikin eri tutkimuskohteiden
valilla. Himmentaminen naytti myos vaikuttavan puhdistustuloksiin.

Jatkotutkimuksissa on kiinnitetty huomiota kemikaalin tehokkaaseen sekoittumi-
seen kehittdmalla saostuskemikaalin syottdtekniikkaa seka lisdamalla selkeytys-
altaaseen hammennyslevyjd. TAman seurauksena on saatu kemikalointiprosessi
toimimaan paremmin ja annostelukemikaalit tehokkaampaan kayttdon. Samalla
on alennettu kayttokustannuksia jopa noin 0.25 mk/kasitelty edikemika-

loinnin taloudellisuutta on kehitetty my6s kalkin annostelutekniikkaa kehittamal-

la. Kahdelle kemikalointiasemalle rakennettiin kalkkisiilot seka niihin liittyva
annostelulaitteisto. Lisaksi on selvitetty jatelipean kayttdmahdollisuutta kemika-
lointimenetelman pH:n saatdon niilla asemilla, jotka edelleen kayttavat lipeéa
kuivatusveden happamuuden kasittelyyn kemikaloinnille optimaaliseksi.

Vedenkasittelymenetelmana suodatuskenttd osoittautui sopivaksi alentamaan
kuormitusta erikoistilanteissa muutaman vuoden ajan. Haihdutusaltaan teho al-
koi pieneté 4 - 5 vuoden kuluttua. Menetelm&a voidaan kayttaa esimerkiksi leik-

kaamaan huippukuormitusta ojitus- ja kunnossapitotoimien aikana.

Pumppukuivaus on yleistynyt turvetuotantoalueiden kuivatusmenetelmana. Talla
hetkelld noin 25 % Vapo Oy:n turvetuotantoalueista on pumppukuivatuksen va-
rassa. Pumppaamalla turvekerros voidaan hyoddyntédd tehokkaammin. Samalla
valtytaan laskuojien perkauksilta seka niihin liittyviltd ympéaristéhaitoilta. Pump-
pujen ja pumppaamorakenteiden ikaéntyessa huolto- ja kunnossapitotyt seka
valvontarve kasvaa. Pumppujen toimintavarmuus on ehdoton edellytys onnistu-
neelle turvetuotannolle.

Tutkimus, joka koski turvetuotannon vaikutuksia rapukantaan, osoitti, etta turve-
tuotanto vaikutti sen lisd&ntymiseen. Valumavesien rautapitoisuudella oli erityi-
sesti vaikutusta. Rautapitoisuus ei yksin selittdnyt jyrkkid kannan vaihteluita,
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vaan siihen vaikuttivat myds muut tekijat kuin turvetuotanto. Raudan esiintymi-

nen ja vaikutukset riippuvat veden kemiallisista tekijoistd, kuten redox-poten-

tiaalista, happipitoisuudesta ja pH:sta. Kompleksimuodostus humusaineiden
kanssa vaikuttaa my6s reaktiokapasiteettiin.

11. Turvetuotantoalueiden jalkikayttovaihtoehdot

Loppuun kaytettyjen turvetuotantotydémaiden pohjan sopivuutta muuhun kayt-
toon on tutkittu kestavan kehityksen periaatteiden mukaisesti. Suon pohja voi-
daan metsittaa tai alue voidaan muuttaa lintujarveksi tai maatalouden erikois-
kayttoon turvetuotannon loputtua. Lupaavia tuloksia on saatu esimerkiksi mansi-
kan, nurmimattojen ja ruokohelven viljelysta. Suopohjan puhtaus ja vahainen
rikkaruohomaaré mahdollistavat myds herkkien mausteiden ja yrttien viljelyn.

Metsityksen onnistuminen on hyvin rippuvainen maaperatyypista. Jos se onnis-
tuu, kasvu on samaa luokkaa kuin kangasmetsassa. Jos jaljelle jaéanyt turvekerros
on hyvin ohut ja pohja on karkeaa soraa tai moreenia, suopohjaa ei kannata met-
sittda huonon ravinnetalouden ja hydrologisten ongelmien takia.

Jos suonpohja voidaan vesittaa, sitad voidaan kayttdd kalankasvatusaltaana tai lin-
tujen pesimajarvend. Samalla alkaa luonnollinen soistumiskehitys. Lintujarvien
lintulajit ovat osoittautuneet kiinnostaviksi ja monimuotoisiksi. Naista alueista
on viime aikoina tullut suosittuja turistikohteita.
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Labko X: 57.6 ha E % -
Sadetia 198 mm = 114 000 m’

Pumppu B
Sadetts 47 600 m' Sadetusia 565 b= 46 600 m’

Sadettimien kautia tuli aingsmiirind fuctanioalucelia
kangasmetsifiin vuosing 1994-96 veden mukana keskimIirin:

Anmmonismtyppel 113 kg
MNitraatlitypped 2.8 kf
Eokonnisiyppel 163 kg
Fokonaisfoaforiz 3,9 kg
Kiintoaineita 1640 kg

Mittapadon kautia poistui alueelta

13 500 m” vetid ja sen mokana: KangasmetsSalueelle jEi:
NH,-N: 6,5 kg 107 kg NH =N = 94 %
HO=N: 1,1 kg 1.7 kg MO -N = & %%

N-100: 39 Kg 1233 kg M-tof = 76 %%
P-iod: 1,1 kg 18 kg P-tot =73 %
Kiintoaineiia: 200 kg 1430 kg kiintsainetts = BT %%

Kuva 4. Utajarven Erkansuon koealueella keskim&arin vuosina 1994 - 1996 ka-
sitelty vesimaara seka veden mukana tulleet, mittapdon kautta poistuneet ja kan-
gasmetsaalueella jaaneet ainemaarat (METLA 1998).
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Paastojen ymparistovaikutukset ja
niiden rajoittaminen
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136T Suomen kasvihuonepaastojen
taloudellinen rajoittaminen

Mukana olevat organisaatiot

Valtion teknillinen tutkimuskeskus

Yhteystiedot
VTT Energia, Energiajarjestelmat

PL 1606 (Tekniikantie 4 C), 02044 VTT, Espoo
puh. (09) 4561, faksi (09) 456 6538

Vastuunalainen johtaja/tutkijat

Vastuunalainen johtaja: TKT llkka Savolainen, VTT Energia
Muut tutkijat: Antti Lehtila, VTT Energia; Sami Tuhkanen, VTT Energia

Projektin kesto

1.5.1997 - 31.12.1998

Kustannukset ja rahoitus
Kokonaiskustannukset: 960 000 mk

Rahoitus: Tekes 500 000 mk, kauppa- ja teollisuusministerio 132 000 mk, ym-
paristoministerié 132 000 mk, teollisuus 96 000 mk
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1. Projektin kuvaus

Tyo6n tavoitteena oli selvittdé taloudellisimmat keinot rajoittaa kasvihuonekaasu-
paastdja Suomessa. Alan tutkimus on ennen painottunut lahinna hiilidioksidi-
paastojen vahentamiseen, joten on ollut tarpeellista selvittdd myds muiden kas-
vihuonekaasujen merkitys paastdjen vahentamisessa. Metaani- ja dityppioksidi-
paastojen rajoittaminen hiilidioksidipdéstdjen ohella voi lisatd taloudellisesti
edullisen rajoituspotentiaalin maaraa, mika voisi jossakin maarin helpottaa hiili-
dioksidipaéastojen vahentamistarvetta. Tallaiseen monen kasvihuonekaasun yhta-
aikaiseen rajoittamiseen tahdatddn myos joulukuussa 1997 solmitussa YK:n
ilmastosopimuksen Kioton poytakirjassa, joka antaa sopijaosapuolivaltioille
mahdollisuuden valita, mille kaasuille rajoitustoimenpiteet kannattaa kohdistaa.

Tarkastelut tehtiin VTT Energiassa kehitetylla Suomen energiajarjestelman
EFOM-ENV-mallilla, johon tydn alkuvaiheessa lisattiin kuvaukset kaikista mer-
kityksellisista ja kohtalaisen hyvin tunnetuista hiilidioksidi-, metaani- ja dityppi-
oksidilahteista. Projektin loppuvaiheessa energiajarjestelméan paastdénvahennys-
mahdollisuuksia tarkasteltiin hieman syvallisemmin, ja naiden tarkastelujen tu-
lokset julkaistaan VTT Publications -sarjassa loppuvuoden 1998 aikana.

2. Johdanto

YK:n ilmastosopimuksen Kioton poytakirjan tavoite on ihmisen aiheuttaminen
hiilidioksidi- (CO,), metaani- (Ch) ja dityppioksidipaastéjen @0), seka
erdiden halogenoitujen yhdisteiden (HFC- ja PFC-yhdisteet i [@astojen
vahentaminen teollisuusmaissa. Néista kaasuista hiilidioksidi on seka Suomessa
etta globaalilla tasolla ylivoimaisesti merkittavin. Suomessa hiilidioksidin osuus
kaikista mainituista kasvihuonekaasupéaastdista oli 100 vuoden integrointiajalla
laskettujen GWRkertoimien (IPCC 1996) mukaan noin 82 % vuonna 1990.
Muista kaasuista merkittdvimmat ovat metaani ja dityppioksidi, joiden yhteen-
laskettu osuus Suomessa on noin 17 %. Kolmen muun kaasun osuus jaa
yhteenséd alle yhteen prosenttiin. Niiden p&astbarviot ovat myods hyvin
epavarmoja. Naista syista niitd ei oteta huomioon tassa tutkimuksessa.

1 GWP = Globaali lammityspotentiaali (Global Warming Potential)
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Kioton poytékirjassa vahennystavoite on asetettu kaikkien mainittujen kaasujen
GWP-painotetulle summalle. Tama antaa sopimuksessa mukana oleville val-
tioille esimerkiksi mahdollisuuden valita, mille kaasuille vAhennystoimenpiteet
kannattaa kohdistaa. Liséksi paasttt lasketaan vuosien 2008 - 2012 keskiarvona,
jotta voidaan eliminoida esimerkiksi huonoista vesivoimavuosista aiheutuvat
vaihtelut. EU:n tavoite sopimuksessa on vahentaa paastdja 8 % vuoden 1990
tasosta. EU:n jasenvaltioille asetettin maakohtaiset tavoitteet vuoden 1998
kesakuussa, ja Suomen tavoitteeksi tuli 0 %, joka kaytdnnossd kuitenkin
tarkoittaa paastdjen vahentamistd, koska esimerkiksi hiilidioksidipaastot ovat
kasvaneet aikavalilla 1990 - 1996 noin 10 % lahinna energiankulutuksen kasvun
ja fossiilisten polttoaineiden kayton lisdantymisen seurauksena (Tilastokeskus
1997).

Taman tutkimuksen paatavoite on arvioida taloudellisimmat kasvihuonekaasu-
paastéjen rajoituskeinot Suomessa olettaen, etta talous kehittyy samalla tavoin
kuin KTM:n energiamarkkinaskenaariossa (KTM 1997). Tydssa on selvitetty
myds Kioton sopimuksen vaatimien paastonvahennysten aiheuttamat vuosittai-
set kokonaiskustannukset Suomessa. Tassa raportissa esitellaan lahinna projek-
tin alkupuolella saatuja tuloksia, jotka ulottuvat vuoteen 2025 asti. Energiasek-
torin tarkastelua on monipuolistettu projektin loppupuolella siten, etta maakaa-
sun tuonnin, biomassan ja uusien energiatekniikoiden hinnan seka saastotoimen-
piteiden potentiaalin kehityksien vaikutuksia on tutkittu jakamalla ne sek&
pessimistiseen ettd optimistiseen tapaukseen. Lisaksi skenaariotarkasteluja on
pidennetty vuoteen 2040 asti (Lehtil& & Tuhkanen 1998).

3. Suomen kasvihuonekaasupaastot

Vuonna 1990 Suomen hiilidioksidip&astot olivat noin 55 Mt fC®™erkittavin
hiilidioksidipaasttjen aiheuttaja Suomessa on fossiilisten polttoaineiden kaytto.
Noin 98 % CQ-paastdista on peraisin energiasektorilta ja loput 2 % sementin ja
kalkin valmistusprosesseista, joissa raaka-aineena kaytettdvaan kalkkikiveen
sitoutunut hiili vapautuu ilmakeh&én hiilidioksidina. Myds metséaekosysteemin
siséltdmien hiilivarastojen nettomuutokset vaikuttavat paastétasapainoon, mutta
tdssa tutkimuksessa niita ei oteta huomioon, koska metsitetyn alueen maaran on
oletettu pysyvan kaytanndssa vakiona tarkasteltavalla ajanjaksolla. Lisaksi
hiilinieluihin liittyvista laskentamenetelmista sovitaan kansainvélisesti aikaisin-
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taan vuoden 1998 lopulla Buenos Airesissa pidettavassa ilmastosopimuksen
osapuolien kokouksessa (COP-4).

Lahes kaikki ihmisen toiminnan aiheuttamat metaanipaastot ovat Suomessa pe-
raisin kaatopaikoilta (n. 60 %), maataloudesta (n. 30 %) ja polttoprosesseista (n.
10 %). Vuonna 1990 metaanipaastot olivat noin 310 kt,JGadniiden kehitys

on 90-luvulla ollut hieman laskeva johtuen kaatopaikkasijoitettavan jatteen ja
karjaeldinten maaran vahentymisista. lhmisen toiminnan aiheuttamat dityppiok-
sidipaastot ovat Suomessa peraisin polttoprosesseista (erityisesti leijukerrospolt-
to), maataloudesta, typpihapon valmistuksesta jg- N® NH;-paastojen ai-
heuttamasta typpilaskeumasta. Paastot ovat 1990-luvulla lisdantyneet lahinna
leijukerrospolton ja katalysaattoriautojen yleistymisen takia.

4. Laskentamenetelma

Taman tutkimuksen tarkastelut on tehty EFOM-ENV-mallilla, joka on ns.
kvasi-dynaaminen lineaarinen optimointimalli. Mallia on kaytetty laajasti
kansallisten energiajarjestelmien ja niista aiheutuvien-C80,- ja NO.-
paastojen analysointiin (esim. Lueth ym. 1997, Lehtila & Pirila 1996, Russ ym.
1991). Tutkimuksen aikana mallia laajennettiin siten, ettd silla voidaan
tarkastella hiilidioksidipaastojelisaksi mydsmetaanija dityppioksidipaastoja.
Malliin tehtiin kuvaukset kaikista merkittavista ja hyvin tunnetuista,CGH,-

ja N,O-paastolahteista ja niiden potentiaalisista rajoituskeinoista. Paastdjen
laskentamenetelmét perustuvat paaasiassa IPCC:n (1997) ohjeisiin. Paastoker-
toimien laskennassa on kaytetty kansallisia tietoja aina, kun se on ollut
mahdollista. Lisaksi polttoprosessien gl N,O-paastokertoimet ovat peraisin
Tilastokeskuksen ILMARI-mallista (Gronfors 1997).

EFOM-ENV-mallissa koko kuvattu systeemi koostuu energia- ja materiaali-
virtojen ketjuista. Kuvatun energiajarjestelman ketju alkaa primaarienergian
hankinnasta ja paattyy loppukulutussektoreille. EFOM-ENV on ns. hankinta-
malli, jolla voidaan selvittaa, millaiseksi energiajarjestelmaa tulisi kehittad, kun

kysynnan oletetaan muuttuvan tietylla tavalla (Lehtila & Pirila 1993). Mallissa

optimoinnin kohdefunktiona on kuvatusta jarjestelmasta koko tarkasteltavalta
ajanjaksolta aiheutuvat diskontatut kokonaiskustannukset (diskonttauskorko
5 %), joita pyritddn minimoimaan asetettujen reunaehtojen puitteissa.
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5. Skenaariot

Tassa yhteenvedossa keskitytddn vain tydssa tehtyihin perustarkasteluihin. Laa-
jemmat tarkastelut julkaistaan vuoden 1998 lopulla VTT Publications -sarjan
raportissa (Lehtild & Tuhkanen 1998). Perustarkasteluissa on analysoitu kasvi-
huonekaasupaastdjen vahentamista kolmen eri skenaarion avulla. Ne eroavat
toisistaan ainoastaan asetettujen paastonrajoitusten suhteen. Perusskenaariossa
(vertailu), ei kasvihuonekaasupaastoille aseteta mitaan rajoituksia ("business as
usual”). Ensimmaisessa rajoitusskenaariossa{@oitus) tavoite kohdistetaan

vain hiilidioksidipaastoille siten, etta ne rajoitetaan keskimaarin vuoden 1990 ta-
solle aikavalilla 2008 - 2012. Toisessa rajoitusskenaariossa (Kioto) GWP-
painotettujen CQ, CH,- ja N,O-paastojen summa rajoitetaan 1990 tasolle, ku-
ten edella. Naiden kahden eri rajoitusskenaarion avulla voidaan tutkia, kuinka
metaani- ja dityppioksidipaastojen lisaaminen "kaasupakettiin” vaikuttaa hiili-
dioksidipaastdjen rajoittamiseen. Edellamainittujen rajoitusten lisaksi molem-
missa rajoitusskenaariossa rajoitus tiukkenee lineaarisesti vuoteen 2025, jolloin
paastojen taytyy olla 5 % vuoden 1990 tason alapuolella.

Energiankulutuksen kasvu eri loppukulutussektoreilla on paaasiassa KTM:n
energiamarkkinaskenaarion (EMS) mukaista. llman paastonrajoitustoimenpiteitéa
kysynnén kasvu vastaa noin 2 - 3 % talouskasvua. EMS:n oletusten mukaisesti
energiaintensiivisen prosessiteollisuuden kasvu jaa keskimaaraista kasvua alem-
maksi. Tasta syysta skenaariossa erityisesti primaarienergian, mutta myds sah-
kon kulutus bruttokansantuotetta kohden laskee tasaisesti (KTM 1997).

Merkittdvimmat oletukset skenaarioissa energian hankinnan ja tuotannon suh-
teen ovat: ydinvoimakapasiteetti on rajoitettuykyiseen maarddnsa
tehonkorotukset huomioonottaen, vesivoiman tuotannossa hidas kasvu
modernisointien ja pienvesivoiman lisayksen avulla on sallittu, sahkon
nettotuonti on rajoitettu 5 TWh:iin vuodessa, maakaasun tuonti saa olla enintaan
6,2 mrd. M vuonna 2010 ja enintdédn 10 mrd.3 fvuonna 2025 ja
puupolttoaineiden kaytté on verrannollista teollisuuden puunkayttéon. Naissa
tarkasteluissa on kaytetty melko varovaisia oletuksia teknisen kehityksen,
biomassan hintakehityksen ja saastotoimenpiteiden suhteen. Kuten aiemmin jo
mainittiin, naiden suhteen on kuitenkin tehty monipuolisempia tarkasteluja,
joissa kehityskulut on jaettu pessimistisiin ja optimistisiin tapauksiin (Lehtila &
Tuhkanen 1998).
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6. Tuloksia

Mallitarkasteluista tuloksena saadut Suomen kasvihuonekaasupaastot esitellaan
kuvassa 1. Vertailuskenaariossa paastdjen-ék@ivalenttisumma kasvaa noin

30 % aikavalilla 1990 - 2010. Tama johtuu lahinna energian ja fossiilisten
polttoaineiden kaytdn lisaantymisestd, joka vaikuttaa padasiassaaCRh0-
paastoihin. Hiilen kayttd lahes kaksinkertaistuu vertailuskenaariossa aikavalilla
1990 - 2010. Metaanipaastét muuttuvat varsin vahan vuoden 2000 jalkeen.
1990-luvulla tapahtuneen Gipaastojen alenemisen syyt mainittiin
aikaisemmin tekstissa.
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Kuva 1. Suomen kasvihuonekaasupaastot eri skenaarioissa.

Rajoitusskenaariossa hiilidioksidipaastot vahentyvat nopeasti vuoden 2005
jalkeen. Tadmad on tarkastelujen mukaan halvin tapa saavuttaa asetetut
paastorajoitusehdot. Yhtend syynd on se, ettd vuoden 2005 tienoilla kaytosta
poistuu melko paljon fossiilisia polttoaineita kayttavid voimalaitoksia, joten se
on taloudellisesti jarkevin hetki uuden “puhtaamman” kapasiteetin
rakentamiseen. Laitosinvestointeja koskeva pdaatoksenteko tulisi kuitenkin
aloittaa valittdmasti, jotta niilla olisi merkitysta Kioton poytakirjan tavoitteita
ajatellen.

Kioto-skenaariossa C&paastot ovat noin 2 Mt korkeammalla tasolla kuin,CO
rajoitusskenaariossa. Tama johtuu siitd, ettd Kioto-skenaariossa myts muiden
kaasujen halpa rajoituspotentiaali voidaan ottaa huomioon, jollop@estoja

ei tarvitse vahentaa niin paljoa. Toisaalta metaanipaasttja vahennetddn molem-
missa skenaariossa lahes saman verran. Tama puolestaan johtuu kaatopaikka-
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kaasun ja palavan jatejakeen hyoddyntdmisestd energiana, jotka molemmat
vahentavat seka CPOetta CH-paastoja. Kuvasta 1 nahdaan myoONaas-

tojen kasvu vertailu- ja CLrajoitusskenaariossa. Syyt kasvuun ovat kuitenkin
erilaiset: vertailuskenaariossa hiilen lisaantynyt kayttd ja,-@itusskenaa-
riossa lisaantynyt biomassan leijukerrospoltto, jota otetaan kayttogmed

tuksen takia. Kioto-skenaariossa typpihapon tuotannon paastéjen rajoittaminen
katalyyttisin menetelmin ja leijukerrospolton maltillisempi kasvu k&&ntavéat
N,O-paastot laskuun vuoden 2000 jalkeen.

Paastonrajoitukset aiheuttavat suuria muutoksia primaarienergian hankinnan
rakenteessa, kuten kuvasta 2 nahdaan. Molemmissa rajoitusskenaariossa hiilen
kayttd vahenee 70 - 80 % ja puupolttoaineiden kaytté kasvaa jopa 170 - 180 %
verrattuna vertailuskenaarioon. Maakaasun kayttd yli kaksinkertaistuu aikava-
lilla 1990 - 2010 kaikissa skenaariossa, ja rajoitusskenaariossa se lisdantyy noin
8 % enemman kuin vertailutapauksessa. Kuvasta 2 voidaan havaita, etta rajoi-
tusskenaariossa primaarienergian kokonaiskulutus on noin 7 % pienempi kuin
vertailutapauksessa. Tama aiheutuu teollisuudessa ja rakennusten lammityksessa
kayttoon otetuista energian saastotoimenpiteista.

Paastonrajoituksesta aiheutuneet suorat vuosikustannukset ja marginaalikustan-
nukset esitellddn kuvassa 3. Rajoituskustannukset on laskettu vahentamalla

rajoitusskenaarioiden vuosikustannuksista vertailuskenaarion vastaavat kustan-

nukset. Kustannukset nousevat ajan kuluessa, koska kasvava energian kulutus ja
tiukkenevat rajoitustavoitteet vaikeuttavat paastojen rajoittamista.

Kuten kuvasta 3 nahdaan, seka rajoitus- ettd marginaalikustannukset ovat sel-
vasti alemmat Kioto-skenaariossa, koska metaanin ja dityppioksidin mukaanot-
taminen lisda kustannustehokkaiden rajoitusmahdollisuuksien maaréa, jolloin
kalleimpia CQ-rajoituskeinoja ei tarvitse ottaa kayttoon. Tasta syysta on jarke-
vaé asettaa rajoitustoimia kaikille tarkastelluille kasvihnuonekaasuille. Marginaa-
likustannukset ovat molemmissa rajoitusskenaariossa yli kaksi kertaa korkeam-
pia kuin keskimaaraiset rajoituskustannukset. Tastd nahdaan hyvin, ettd paasto-
rajoitusten tiukentaminen voi nopeasti nostaa rajoituskustannuksia. Yleisesti
marginaalikustannukset ovat vuonna 2010 kansainvalisesti kohtuullisella tasolla,
koska taloudellisesti jarkevien paastonrajoitustoimenpiteiden kustannusten yla-
rajana on pidetty noin 50 ECU/t G@kv. (de Jager ym. 1998).
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Kuva 2. Primaarienergian kulutus vuonna 1990 seka vuosina 2010 ja 2020 eri
skenaarioissa.
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Kuva 3. Suorat paastonrajoituskustannukset ja marginaalikustannukset.

7. Johtopaatokset

Tybn tulokset osoittavat selvasti, ettd tarkastellun kolmen kasvihuonekaasun
yhtéaikainen vahentadminen on taloudellisesti jarkeva&, koska talldin voidaan
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hyodyntad myos metaanin ja dityppioksidin edullista rajoituspotentiaalia.
Talloin rajoituskustannukset jaavat noin 20 % alemmiksi kuin pelkkig- CO
paastoja rajoitettaessa. Suorat rajoituskustannukset ovat vuoden 2010 tienoilla
noin 2 mrd. mk vuodessa, kuten kuvasta 3 nahdaan. Jos tama kustannus jaettai-
siin esimerkiksi tasaisesti kaikelle tuotetulle sahkélle (v. 2010 n. 88 TWh), nou-
sisi sahkon hinta keskimaarin lahes 2,5 p/kWh. Tama merkitsisi yli 10 %:n nou-
sua energiaintensiivisen teollisuuden sahkon hintaan. Naiden teollisuudenalojen
kilpailukyky on pitkdti riippuvainen halvasta energiasta, joten paastojen
vahentamisestd aiheutuvien kustannusten jakaminen on Suomessa hankalaa
ilman, ettd energiaintensiivisen teollisuuden kilpiajky huononee. Talldin
paastojen rajoittamisesta seuraisi myds suuria kansantaloudellisia kustannuksia
suorien kustannusten lisdksi. Tama voitaisiin mahdollisesti estda kohdistamalla
rajoituskustannukset tarkeimmissa teollisuusmaissa samalla tavoin. Suorien
rajoituskustannusten lisaksi paastdjen rajoittamisesta aiheutuu luonnollisesti
myds valillisia kustannuksia, jotka voivat olla varsin merkittavia.

Tehtyjen laskelmien perusteella kustannustehokkaimmat kasvihuonekaasupaas-
téjen rajoitusmenetelmét energiasektorilla ovat hakkuutahteiden ja maakaasun
energiakayton lisddminen seka saastdtoimenpiteet teollisuudessa ja rakennusten
lammityksesséa. Tarkasteluissa ydinvoimakapasiteetti rajatiikyiseen maa-

ransa tehonkorotukset huomioiden. Muutokset energiasektorilla ovat luonnolli-
sesti suuria, koska energian kulutus kasvaa skenaariossa koko ajan. Tassa mie-
lessd energian saastotoimenpiteiden vaikutus paasttja rajoitettaessa on merkit-
tava. Mallissa kuvattujen saastotoimenpiteiden kustannukset on arvioitu koh-
tuullisen korkean taloudellisen tuottovaatimuksen mukaan, joten niiden kayt-
té6notolla voidaan paasta edullisiin paastévahennyksiin. Todellisuudessa saas-
téohjelmat eivat ole kovinkaan helposti ja nopeasti toteutettavissa. Niiden koh-
distaminen useille eri loppukulutussektoreille yhtaaikaisesti vaatii jonkin yleisen
pakottavan tekijan, esimerkiksi energiaveron. Myo0s paatoksenteon ja
asennemuutoksen hitauden takia saastotoimenpiteiden laajamittainen
kayttoonotto voi olla hankalaa, vaikka ne olisivatkin taloudellisia keinoja.

Maakaasun kaytdn lisdaantyminen aiheuttaa luonnollisesti muutoksia energian
tuotantorakenteeseen. Erillisen séahkdntuotannon ja kaukolampdvoiman tuotan-
non alueilla merkittavin muutos on maakaasukombivoimaloiden nopea yleisty-
minen. Rajoitusskenaariossa maakaasukombeilla katettaisiin yli 20 % koko sah-
koén hankinnasta vuonna 2010. Paastdja vahennettdessad myos kiinteiden poltto-
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aineiden (hiili, turve, puu) kaasutus (IGCC) yleistyy vuoden 2010 jalkeen teolli-
suuden vastapainevoiman ja kaukolampévoiman tuotannossa.

Jatehuollon piirissa taloudellisimmiksi rajoituskeinoiksi osoittautuivat ns. pala-
van jatejakeen poltto muun polttoaineen seassa seka kaatopaikkakaasun talteen-
otto ja hyédyntaminen energiana. Teollisuudessa typpihapon tuotannosta aiheu-
tuvien NO-paastojen katalyyttinen konvertointi osoittautui erittain edulliseksi
vahennyskeinoksi, vaikka kirjallisuudessa (de Jager ym. 1996) olleesta kustan-
nusten vaihteluvalista valittiin ylaraja. Tata tekniikkaa ei kuitenkaan ole viela
kaupallisessa kaytossa, mutta ldhitulevaisuudessa se lienee yksi mahdollisuus
paastojen vahentamiseen.
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130T Halukkuus maksaa puhtaammasta
ilmanlaadusta

Mukana olevat yritykset ja organisaatiot

Energia-Ekono Oy, Helsingin Energia, limatieteen Laitos, Maa ja Vesi Oy, Ti-
elaitos, Ymparistoministerio

Yhteystiedot
Energia-Ekono Oy

PL 93 (Tekniikantie 4 D), 02151 Espoo
Puh. (09) 46911, faksi (09) 469 1275

Vastuunalainen johtaja/tutkijat

Vastuunalainen johtaja: Tomas Otterstrom, Energia-Ekono
Muut tutkijat: Lea Gynther & Petri Vesa, Energia-Ekono

Projektin kesto

1.6.1996 — 31.3.1998

Projektin kustannukset ja rahoitus
Kokonaiskustannukset: 683 000 mk

Rahoitus: Tekes 410 000 mk, ymparistoministerio 70 000 mk, yritykset
203 000mk.
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Tiivistelméa

Helsingissa tehtiin vuonna 1997 tutkimus halukkuudesta maksaa puhtaammasta
ilmanlaadusta. Tutkimus toteutettiin contingent valuation -menetelmaéan (CV)
perustuvana kyselytutkimuksena kahden tuhannen helsinkildisen keskuudessa.
CV-menetelmaa kaytetaan yha yleisemmin erilaisten ymparistévaikutusten ta-
loudellisen arvon selvittdmiseen. Talla menetelmalld on tehty jo pitkalti yli
kaksi tuhatta tutkimusta ja mm. kehityspankit (Aasian kehityspankki ja
Maailmanpankki) ovat omaksumassa sen kayttéoénsa hankearvioinnissa.

Tavoitteena oli selvittdd, kuinka paljon asukkaat olisivat valmiita maksamaan
pystydkseen valttamaan erditd ilmansaasteiden aiheuttamia terveysvaikutuksia.
Lisaksi pyrittiin selvittamaan, mista taustatekijdistda maksuhalukkuus riippuu ja
kuinka saadut arvot suhtautuvat vastaaviin ulkomaisiin tutkimustuloksiin. Tut-
kimus on ensimmainen ilmansaasteiden terveysvaikutusten arvoa mittaava pe-
rusteellinen CV-tutkimus Suomessa.

Kyselyn vastausprosentti oli noin 37 %, joka on pieni, mutta tyypillinen vas-
tausprosentti kirjekyselynd toteutetuille contingent valuation -tutkimuksissa.
Tutkimuksessa kuvailtiin kahdeksan erilaista oiretta tai sairautta, joita mm.
ilmansaasteet lisaavat. Vastaajilta kysyttiin maksuhalukkuutta valttéaa erityisesti
nadiden vaivojen aiheuttamaa kipua ja sérkya seka menetetyn vapaa-ajan arvoa
eli sairauksien yksikkdarvon subjektiivista komponenttia. Lisaksi yksikkbarvoon
laskettiin mukaan sairaanhoitokustannukset sekd menetetyn tyGajan arvo. Tulok-
set on koottu taulukkoon 1, jossa on myds vertailutietona EU:n JOULE-ohjel-
man ExternE-projektissa suositellut, maksuhalukkuuksiin perustuvat yksikko-
arvot. Osa tuloksista on hyvin lahella ExternE-projektissa suositeltuja yksik-
koarvoja kahden viimeisen poiketessa niistd merkittavasti. Erot johtuvat toden-
nakoisesti erilaisista sosiaaliturvajarjestelmista ja kulttuurisista tekijoista.

Naita yksikkdarvoja ja muiden vaikutusten kohdalla markkinahintoja sovellet-
tiin kahteen tapaustarkasteluun. Toinen tarkastelukohde oli Helsingin Energian
Hanasaari B-voimalaitoksen rikinpoistolaitoksen kayttéonotto. Toinen kohde ol
teoreettinen tarkastelu, jossa Helsingin kaupungin liikennelaitoksen ke n

nen citydieselia polttoaineenaan kayttava linja-autokalusto vaihdettaisiin maa-
kaasubusseihin. Tapaustarkasteluissasovellettin ExternE:ssd kehitettyd
vaikutus-
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Taulukko 1. CV-tutkimuksen tuloksena saadut yksikk6arvot (1996 hintatasolla),
hoitokustannusten ja tuottavuuden menetyksen osuus yksikkdarvoista (%),
virherajat seka ExternE-projektissa sovelletut arvot (muunnettu vuoden 1995
hintatasolta vuoteen 1996 kuluttajahintaindeksilld).

Terveysvaikutus  Yksikko- Hoitokustannukset  Virherajat  ExternE-
arvo jatuottavuuden G6y4»1,4-1,6  arvot
menetys mk mk
mk % yksikkoarvosta
Oireilupéaiva 96 35 43 - 216 43
Astmaoirepaiva 136 17 53 - 348 210
Rajoittuneen toi- 561 63 212-1071 426
mintakyvyn paiva
Paivystysvastaan- 1 253 80 596 - 2 289 1 265
ottokaynti
Sairaalassaolo 10 494 85 5137-19735 45656
Lapsen yskapéaiva 210 19 82 - 538 40
! Sisaltaa hoidon ja tuottavuuden menetyksen kustannukset sekéd vapaa-ajan menetyksen
ja kivun ja séryn arvon.

polkumenetelmaa (impact pathway method). Menetelma koostuu neljasta vai-
heesta: paastémuutosten selvittdminen, pitoisuusmuutosten arviointi, ymparisto-
vaikutusten arviointi altistus-vaikutusfunktioin (terveys-, materiaali- ja luonto-
vaikutukset seka ilmastonmuutos) ja taloudellinen arvottaminen CV-menetel-
malla muodostetuin yksikkdarvoin ja markkinahinnaoin.

Hanasaari-B-voimalaitoksen rikinpoistolaitoksen kayttéonotto pienensi rikki- ja
hiukkaspaastoja 20 - 30-osaan savukaasujen ohivirtaustilanteeseen verrattuna.
Vaikutus Helsingin ilmanlaatuun kokonaisuudessa jai melko véhaiseksi pitoi-
suuksien melko matalan lahtétason takia. Typpipaastoihin ja siten myds otso-
ninmuodostukseen seka hiilidioksidipaastoihin rikinpoistolaitoksen kayttdon-
otolla ei ole vaikutusta.

HKL:n linja-autoliikenteen osuus Helsingin typen oksidien pitoisuuksien alueellisis-
ta vuosikeskiarvoista on 10 - 30 % ja hiukkasten 20 - 40 %. Jos tama linja-autolii-
kenne kayttaisi citydieselin sijasta maakaasua ei rikkidioksidipitoisuuksissa
tapahtuisi muutosta, silla jo citydieselin rikkipadstot ovat merkityksettoméat. Sen
sijaan leviamismallien antamien tulosten mukaan typen oksidien alueellisten
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pitoisuuksien vuosikeskiarvot laskisivat alueesta riippuen 5 - 12 %. My6s hengi-
tettavien hiukkasten (P} ja pienhiukkasten (PM) pitoisuuksien alueellisten
vuosikeskiarvojen odotettavissa oleva laskun paateltin olevan samaa suuruus-
luokkaa.

Hanasaari B -voimalaitoksen rikinpoistolaitoksen kayttdonotto vahensi merkitta-
vasti voimalaitoksen aiheuttamia terveysvaikutuksia Helsingin, Espoon, Van-
taan ja Kauniaisten vaestdssa. CV-tutkimuksen yksikkdarvoja soveltaen sairas-
tuvuuden vahenemaksi saatiin noin 1,5 milj. mk vuodessa p&aasiassa alentunei-
den hiukkaspitoisuuksien vuoksi. Kuolleisuusriskin laskun hyddyksi arvioitiin
ExternE-projektissa esitetyin yksikkdarvoin noin 9,8 milj. mk vuodessa. Lis&ksi
arvioitiin muutos muiden ymparistovaikutusten kustannusten maarissa. Materi-
aalien korroosion, ympariston likaantumisen ja metsien happamoitumisen vahe-
nemisen taloudelliseksi hyddyksi saatiin noin 1,7 milj. mk vuodessa. Paasttjen
vahenemasta johtuvat hyoddyt arvioitiin siis yhteensa noin 13 milj. markaksi vuo-
dessa. Rikinpoistolaitoksen tarvitseman omakayttdsahkon tuottamisessa syntyy
paastoja, joiden yhteenlasketuksi haitaksi arvioitiin noin 1 milj. mk. Taten rikin-
poistolaitoksen ymparistohyotyjen nettoarvo arvioitiin noin 12 milj. markaksi
vuosittain. Samaan aikaan rikinpoistolaitoksen kaytté- ja kunnossapitokustan-
nukset olivat 11 milj. mk ja investoinnin poistot 16,5 milj. mk vuodessa.

HKL:n bussiliikenteen polttoainemuutoksen vaikutus olisi viela rikinpoisto-
laitoksen vaikutustakin merkittdvampi; lahinn& hiukkasten aiheuttaman sairas-
tuvuusriskin vaheneman taloudelliseksi arvoksi Helsingissa saatiin noin 5 mil].
mk vuodessa. Kuolleisuusriskin laskun hyddyksi arvioitiin ExternE-projektissa
esitetyin yksikkdarvoin noin 28 milj. mk vuodessa. Lisdksi arvioitin muutos
muiden ympadristdvaikutusten kustannusten maarissd. Ympariston likaantumi-
sen, metsdvaurioiden, satovaurioiden ja ilmaston lampenemisen vahenemisen ta-
loudelliseksi hyddyksi saatiin noin 0,6 milj. mk vuodessa. Taten polttoainemuu-
toksen ymparistohyodyt arvioitiin yhteensa noin 33 miljoonaksi markaksi vuo-
sittain. Polttoainemuutoksen aiheuttamien typen oksidien paastdjen terveys-
vaikutukset eivat sisally edelld oleviin arvioihin, koska niiden arvioimiseksi ei
ole luotettavia altistus-vaikutusfunktioita. Nitraatti- ja otsonipitoisuuksien
muutosten terveysvaikutuksia ei pystytty arvioimaan riittdvan luotettavien
pitoisuusarvioiden puuttuessa. Polttoainemuutoksen vaatimien investointien
paaomakustannukset olisivat 5 - 15 %:n laskentakorolla laskettuna 13 - 22 milj.
mk vuodessa polttoainekustannusten noustessa noin 2 milj. mk vuodessa.
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Tapaustarkasteluihin ~ siséltyy erilaisista syistd johtuvaa epévarmuutta.
Epavarmuutta sisaltyy seka niihin haittoihin, joita on arvioitu, etta niihin, joista
haitta-arviota ei ole voitu esittda. Terveysvaikutukset dominoivat tuloksia ja
naissa haitta-arvioissa merkittavimmat epavarmuudet syntyvat altistus-vaikutus-
funktioista ja kaytetyista maksuhalukkuuteen perustuvista yksikkdarvoista.
Naistd kahdesta epavarmuustekijastd suurempi epavarmuus sisaltyy altistus-
vaikutusfunktioihin. My0s pitoisuusarvioihin siséltyy epéavarmuutta, silla vain
typen oksidien ja rikkdioksidin pitoisuudet on voitu mallintaa ja hiukkas-
pitoisuudet on paatelty typen oksidien levidmiseen perustuen.

Molemmissa tapaustarkasteluissa huomioon on otettu vain paikallisten
terveysvaikutusten ymparistohyddyt ja luontovaikutusten vahenemisesta Suo-
messa aiheutuvat ymparistohyodyt. Osa paastoista - varsinkin energiantuotan-
nosta - kulkeutuu maan rajojen ulkopuolelle ja naiden haittojen vaheneminen pi-
taisi lisda hyotyja. Naita hyotyja ei kuitenkaan ole arvioitu merkittavista epéavar-
muustekijoista johtuen. Samoin terveysvaikutukset on arvioitu vain paakaupun-
kiseudun alueella, silla pitoisuuslaskelmat oli projektin puitteissa mahdollista
tehda vain télle alueelle.

Arvottamismenetelmien metodologiseen arviointiin ei ole luotu yksikasitteista
kriteeristdd. Yleisten kriteerien puuttuessa contingent valuation -menetelméan
arvioinnissa on kaytetty tassa tydssa neljaa teknisen ja kaytannon soveltuvuuden
kriteerid. Menetelmien teknistd soveltuvuutta voidaan mitata niiden 1) teoreet-
tisten perusteiden patevyydella ja luotetiadella seka 2) kattavuudella. Kay-
tanndn soveltuvuuden mittareita ovat 3) soveltuvuus erilaisiin kohteisiin ja 4)
menetelman toteuttamisen helppous. Batdella eli validitedlla tarkoitetaan,
mittaako menetelma sitd mita sen on tarkoituskin mitata. Luotettavuudella eli
reliabiliteetilla mitataan, kuinka luotettavasti menetelm& antaa oikean tuloksen
toistetuissa mittauksissa. Kattavuus viittaa niihin kustannustekij6ihin, jotka me-
netelmé ottaa huomioon. Se paranee, jos muut kuin kayttdarvot (non-use values,
esim. olemassaoloarvot) ja kuluttajien ylijgama voidaan lisata muihin arvioihin
kayttajien hyodysta. Menetelméan soveltuvuutta mitataan niiden erilaisten ympa-
ristbhyddykkeiden maaralla, joiden arvoa menetelmalla voidaan arvioida.
Toteuttamisen helppouden mittarina on menetelman vaatimat resurssit.

CV-menetelman tavoitteena on kohteen (esim. ilmanlaadun) kokonaisarvon
maarittdminen. Menetelman teoreettinen perusta - asian kysyminen suoraan - on
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hyva. Keskeinen ongelma on kuitenkin keinotekoisen valintatilanteen ja
todellisen kayttaytymisen valinen ero. Menetelmén luotettavuus on kaytannossa
todettu hyvaksi. CV-tutkimus soveltuu lukuisten erilaisten hyddykkeiden arvon
maarittamiseen. CV-menetelmda on my6s ainoa menetelmd, joka soveltuu
eraiden vaikutusten arvon maarittamiseen. Tallaisia ovat mm. vauriot
kulttuurihistoriallisesti arvokkaissa kohteissa ja luonnon virkistysarvo. CV-
tutkimuksen etuna useimpiin muihin menetelmiin on se, etta sen toteuttamiseksi
tarvitaan vahan lahtétietoja ja menetelma tuottaa itse oman tutkimusaineistonsa.
Toisaalta kyselyn laatiminen vaatii erityista asiantuntemusta ja esitestausta,
joten toteuttaminen on usein kallista.Edella mainituista syistd contingent
valuation -menetelm&@ soveltuu hyvin useimpien ilmansaasteiden vaikutusten
taloudelliseen arvottamiseen. Koska ilmansaasteilla on vaikutuksia, joille on
olemassa markkinahinnat (esimerkiksi puiden kantohinnat) seka niita, joille ei
ole (esimerkiksi metsien virkistysarvo), mahdollistaa menetelma naiden
yhteismitallistamisen. Illman laadun ymparistovaikutukset ovat riittavan
konkreettisia ja ymmarrettavia ymparistohykkeitd, jotta niiden arvoa on
mahdollista tiedustella kyselytekniikalla. Lisdksi menetelm& mahdollistaa
testauksen virheiden varalta. CV-menetelmdn soveltamisesta |6ytyy yli kaksi
tuhatta kansainvalistd esimerkkia ja myts Suomessa menetelmdd on kaytetty
muiden kuin ilmansaasteiden vaikutusten arvottamisessa (esimerkiksi
vesistovaikutukset). Tama tutkimus vahvisti menetelman kayttokelpoisuutta
Suomessa ja ilmansaasteiden vaikutusten arvottamisessa.

Soveltuvuus on parhaimmillaan, kun kysymyksenasettelulla pyritd&n erilaisten
vaikutusten yksikk6arvojen muodostamiseen ja tuloksia sovelletaan yhdessa
muiden menetelmien, esimerkiksi altistus-vaikutus -funktioiden kanssa (ns.
vaikutuspolku- eli impact pathway -menetelmd). CV-tutkimuksen tulosten
luotettavuus riippuu erityisesti toteutustavasta, kysymysten ymmaémgnedesta,
virhelahteiden huomioimisesta ja testauksesta. CV-tutkimusten laadun
varmistamiseksi on kehitetty kansainvalisia ohjeita (mm. Arrow-Solow-paneeli).
Kaytannossa toiminnassaan CV-tutkimusta ja jo tehtyjen tutkimusten tuloksia
ovat kayttaneet hankearvioinnissa mm. kehityspankit (Aasian kehityspankki),
energiantuottajat (Ontario Hydro) ja lilkkenneviranomaiset (Ruotsin tielaitos).
CV-menetelman laajan sovellusalueen, mydnteisten kayttbkokemusten ja
ohjeistuksen tuoman tulosten luotettavuuden paranemisen ansiosta menetelmén
kaytto yleistyy jatkossa.
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Projektin kuvaus

Tutkimuksen tavoitteena oli selvittéda jatkotutkimuksia varten, miten lahitulevai-
suuden kaupunkivoimalan ymparistovaikutuksia voidaan tarkastella systemaatti-
sesti osana laitoksen suunnittelua ja toiminnan ohjausta. Tatéa varten selvitettiin
kaupunkivoimaloille asetettavia ympaéristd- ja toimintaymparistdvaatimuksia ja
niiden kehitysté lahitulevaisuudessa sek&a mahdollisia kiinteiden polttoaineiden
ja maakaasun kayttdon perustuvia teknisia ratkaisuja ja niiden ymparistthaitto-
jen vahentamismahdollisuuksia. Lisaksi arvioitiin ymparistovaikutusten hallin-
taan liittyvia kehitystarpeita.

Sahkdn ja lammon yhteistuotantoon soveltuvia, kaupunkialueelle sijoitettavissa
olevia laitostyyppeja vertailtiin alustavasti tutkimuksessa tarkeimmiksi arvioitu-
jen ymparistokriteerien ja niihin vaikuttavien teknisten ominaisuuksien perus-
teella. Tarkeita kriteereitéa ovat teknisen ja taloudellisen toimivuuden liséksi so-
veltuvuus sahkon ja lammon yhteistuotantojarjestelmén osaksi, korkea hyoty-
suhde, kasvihuonekaasupaastot, ymparistbhaittojen minimointi, sivutuotteiden
hyotykayttémahdollisuudet, riskittdmyys ja tilantarve. Laitosratkaisun valinta on
kuitenkin aina optimointikysymys, johon vaikuttavat voimakkaasti paikalliset
tekijat. Ymparistohaittojen teknisen hallinnan menetelmien liséksi olisi tarkeata
kehittda arviointimenetelmia, joissa pystytddn yhdistamaan ymparistdtavoitteet
laitokselle asetettaviin teknisiin taloudellisiin ja toiminnallisiin tavoitteisiin.

1. Johdanto

Vaeston ja taloudellisten toimintojen keskittyessa suurkaupunkialueille ener-
giantarve nailla alueilla kasvaa edelleen. Koska lisdksi yhdistetty s&hkon- ja
lammontuotanto kuuluu Suomessa energian tuotannon ymparistohywaksytta
den ja kilpailukyvyn perusedellytyksiin, kpunkialueelle sijoitetut voimalat
ovat olennainen osa voimalarakentamista myds tulevaisuudessa.

Sijoitus kaupunkialueelle edellyttad, etta laitokset ovat mahdollisimman pitkalle
ympéardivan yhteison hyvaksyttavissa. Suunnittelussa ei kuitenkaan voida unoh-
taa taloudellisia ja teknisia nakdkohtia, vaan ymparisténakdkohdat on entista
enemman pyrittava liitthmaan osaksi muuta suunnittelua. Ymparistovaatimus-
ten, teknologian, taloudellisen optimoinnin ja yhteiskunnallisen hyvaksytta-
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vyyden vuorovaikutusten ymmartaminasettaa energiantuotannon ymparisto-
tutkimukselle uusia vaatimuksia.

2. Tavoite

Tutkimus on esiselvitys, jonka ensisijaisena tavoitteena on ollut arvioida, mité
lahitulevaisuuden kaupunkivoimalaratkaisujen kehittaminen, niiden ymparisto-
tavoitteiden arviointi ja ympadristdtavoitteiden saumaton liittdminen muuhun
suunnitteluun ja laitosten toiminnan ohjaukseen vaatii ymparistétutkimukselta.
Tata varten selvitettiin ympariston ja toimintaympariston kaupunkivoimaloille
asettamia vaatimuksia ja niiden kehitysta lahitulevaisuudessa. Lisaksi arvioitiin
kaytettavissa olevia teknisia ratkaisuja ja kehitystarpeita ymparistbhaittojen va-
hentéamiseksi.

Tutkimuksessa keskityttiin suurten kaupunkien alueelle sijoitettavissa oleviin,
sahkon ja lammon yhteistuotantoon soveltuviin, alueen energiantuotantojarjes-
telmaa taydentaviin laitostyyppeihin. Lisaksi edellytettiin, ettd vaihtoehdot ovat
realistisesti kaytt6on otettavissa jo lahitulevaisuudessa. Polttoainevaihtoehtoina
tarkasteltiin hiilen ja maakaasun kayttba sekd jatteiden tai puupohjaisen
polttoaineen polttoa yhdessa hiilen tai maakaasun kanssa. Hajautetut pienvoima-
laratkaisut ja vield kehitteilld olevat vaihtoehtoiset energiamuodot ja -jarjes-
telmat jaivat selvityksen ulkopuolelle.

3. Kestavalle kaupunkivoimalaratkaisulle asetettavat
vaatimukset

Tekninen toimivuus ja taloudellinen kannattavuus ovat aina voimalavalinnan
olennaisia kriteereitd. Jo nykyisin ja tulewaigessa todennakdisesti yha enene-
vassa maarin teknis-taloudelliseen toimivuuteen on pystyttava yhdistamaan ym-
paristohaittojen minimointi ja laitoksen yhteiskunnallinen hyvaksyita. Ki-
ristyva kilpailu ja nopeasti muuttuva toimintaymparistd edellyttavat tuotantolai-
toksilta myds entista suurempaa joustavuutta, kuten mahdollisuutta polttoainei-
den vaihtoihin ja laitoksen muuntamiseen teknisen kehityksen ja kiristyvien tai
muuttuvien ymparistévaatimusten mukaisesti.
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Yhteiskunnan ohjauksen tarkeimmat energiantuotantoon liittyvét [&hitulevaisuu-
den tavoitteet ovat

- kasvihuonekaasupaasttjen (energiantuotannossa hiilidioksidi, typpioksiduuli
ja metaani) vahentaminen

. siirtyminen yhdennettyyn ympaéristélupamenettelyyn, jonka seurauksena
kokonaisvaikutusten arvioinnin ja vahentamisen merkitys kasvaa

. typen ja rikin oksidien paastdjen vahentdminen jatkuu edelleen, mutta vahen-
nystoimet toteutetaan jatkossa todennakéisimmin yhdennettyna muiden hap-
pamoitumiseen, rehevoitymiseen ja alailmakehan otsonia muodostumiseen
vaikuttavien paastdjen (SOVOC, NH;) vahentamiseen

. jatteiden hyédynnettdvyyden parantaminen ja Ijitysiduesijoitettavien
jatemaarien vahentaminen

- ymparistokustannusten siirtdminen hintoihin, mink& toteutuminen pyritaan
varmistamaan taloudellisia ohjauskeinoja, kuten verotusta, kayttaen

. ymparistokuormitusten markkinointijarjestelmén soveltuvuuden selvittami-
nen.

Kaupunkiympadristd asettaa rajoituksia laitoksen sijoituspaikan valinnalle, polt-
toaineiden kuljetukselle ja varastonnille sekd usein myds laitoskoolle. Mahdolli-
set sijoituskohteet on méaaritelty jo kaavoitusvaiheessa. Laitos olisi sijoitettava
lampokuormaan nahden jarkevasti ja ensi sijassa olisi pystyttava kayttdmaan
olemassa olevaa sahko- ja kaukolampoverkkoa seka rakennettuja kuljetusyh-
teyksia ja varastoalueita.

Asukkaiden hyvaksyntéa edellyttda lahiympéaristolle haitalliseksi koettujen ympa-
ristbkuormitusten, kuten pdély-, haju- ja meluhaittojen, minimointia, mahdolli-
simman riskitdnta laitosta, kuljetusten aiheuttamien haittojen ja onnettomuusris-
kien minimointia seka laitoksen sopeutumista maisemakuvaan. Ymparistotietoi-
suuden kasvaessa kiinnitetd&n huomiota myos asioihin, jotka eivéat valittomasti
nay lahiymparistdn laadussa, kuten uusiutuvien energiamuotojen kayttoon, lisa-
energian tuotannon tarpeellisuuteen ja energiantuotannon kokonaisvaikutuksiin.

Koska laitossuunnittelu ja laitoksen tuleva kaytté on useiden kymmenien vuo-
sien prosessi, olisi pystyttava arvioimaan myos tulevaa kehitysta sekéd ymparis-
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tOvaatimusten ja arvojen muutoksia l&hivuosikymmenina. Tulevan kehityksen
arviointi on hankalaa, koska kansainvélinen ja kansallinen energiapolitiikka,
toimintaymparisto ja arvot ja asenteet ovgkyisin jatkuvassa muutostilassa.
Siksi mahdollisimman suuren joustavuuden sailyttaminen on tarkeaa.

Raportissa kasiteltyja tuotantovaihtoehtoja vertaillaan joidenkin ominaisuuksien
osalta alustavasti taulukossa 1. Taulukon vaihtoehtojen lisaksi raportissa on mu-
kana myo6s kaasutustekniikka. Tarkempi arviointi vaatii kustannustekijat, valin-
tojen syy- ja seurausvaikutukset sek& kohdekohtaiset tavoitteet huomioon otta-
vaa selvitysta.

4. Kehitystarpeet

Koska kaupunkivoimaloiden tekniset ratkaisut ovat samantyyppisia kuin voima-
loissa yleenséakin, ovat tuotanto- ja ymparistonsuojelutekniikkaan ja ympéariston
hallintaan liittyvat tutkimustarpeet monilta osin samoja kuin yleensa voimalois-
sa. Sijainti lahella tihedd asutusta edellyttdd kuitenkin ymparistdteknisesti edis-
tyneitd, mutta mahdollisimman riskittémia vaihtoehtoja. Myds laitosten ympa-
riston hallinnan tason on oltava korkea.

Paastojen kasittelyssa painopiste on siirtymassa ilmaan joutuvien paastojen ra-
joittamisesta syntyvien jatteiden hyddyntamismahdollisuuksien parantamiseen
ja epapuhtauksien poistojarjestelmén optimointiin siten, ettd lopputuloksena on
hyddyntamiskelpoinen tuote tai tuotteita seka mahdollisimman va&han loppusijoi-
tettavia jatteitd. Tahan liittyy yhdistettyjen paasttjen kasittelytekniikoiden kehit-
taminen ja tekniikoiden toiminnan optimointi ottaen huomioon vaikutukset mui-
hin paastoihin ja lopputuotteeseen.

Paatoksenteon tukena kaytettavat ymparisténhallinnan menetelméat ovat viela
monilta osin kehitysvaiheessa ja niiden hallittu littaminen osaksi yrityksen paa-
toksentekojarjestelmééa on siksi hankalaa. Systemaattisten tekniset vaikutukset,
kustannukset, tulevan kehityksen, alueelliset ja paikalliset vaikutukset huomioon
ottavan arviointimetodiikan kehittdminen on kuitenkin tarpeen suunnittelun hel-
pottamiseksi ja kehitystyon suuntaamiseksi oikeisiin kohteisiin. My6s tuleva
lainsdadantd edellyttda laitosten ja niiden ymparistdvaikutusten tarkastelua ko-
konaisuutena.
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Taulukko 1. Tuotantovaihtoehtojen teknisia ominaisuuksia ja kehitysarvioita.

Ominaisuus Polypoltto, Pdlypoltto, limanpaineinenPaineistettu Maakaasu-
perinteinen vylikriittinen  kiertoleiju- leijupoltto kombi
hoyry- poltto (Topping)
prosessi
Sahkodntuot.
hyotysuhde, % 38 - 42 43 - 47 38-42 40 - 43 (4550-58
(LHV) 50)
Hyo6tysuhde yh-
distetyssa sahkon88 - 89 % 89-90% 88-89% 88 -90 % 90-91%
ja lammodntuotan-
nossa, %
Rakennusaste 0,6 0,6 - 0,65 0,6 0,6-0,8 1,1-1.2
(sé&hkon ja lam-
mon tuotanto-
suhde)
Minimi/maksimi- > 100 MW, > 100 MW, > 50 MW, > 100 MW,
koko
Arvioitu kehitys- Kaupallinen Kaupallinen Kaupallinen Kaupallinen Kaupallingn
vaihe 2010 — poistuva
Vaatimukset Hiili Hiili Hiili, jate, Hiili, jate, Maakaasu
polttoaineelle Turve Turve turve, bio- turve, biomas- (6ljy vara-

Biopoltto-  Biopoltto- massat, seos-

aine < 10 % aine < 10 %polttoaineet,
Ei suuria Ei suuria myds heikko-

sat, seospolt- polttoaine)
toaineet, myos
heikkolaatuiset

laatuvaih-  laatuvaih- laatuiset ja ja hankalat.
teluja teluja hankalat. Polttoaine-
Polttoainevaih- vaihdot mah-
dot mahdol-  dollisia, mikali
lisia, mikali suunniteltuja
suunniteltuja
Tilantarve - laitos 1 1-1,1 0,8-0,9 0,5-0,7 <1
Soveltuvuus van- Soveltuu, jos Hyva, jos vain Kaasuturbii-
hojen laitosten kattila uusit-  kattila uusittava nin lisdys
uusimiseen tava hoyryvoima-
laan
Paastdjen kasit- Kangassuotimet Sorbentin Keraamiset suo-olttotek-
tely Yhdistetyt poistotekniikat, kayton timet, sorbentin nisen NQ-

— kehitysnakymat rikinpoisto alkuainerikkiné tehostaminen kaytdn tehosta- poiston ke-
tai rikkihappona, elo- Jatteistd tuot- minen, jatteista hittyminen

hopean poisto, jatteistd teita
tuotteita (tuhkat)
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Taulukko 1 jatkuu

Paastot ilmaan

polttoainetehoa
kohti
NO,
ei katalyyttia <70 mg/MJ <70 mg/MJ <70 mg/MJ <70 mg/MJ < 35 mg/MJ
katalyytti <60 mg/MJ <60 mg/MJ 20 - 40 mg/MJ 20 - 50 mg/MJ < 20 mg/MJ
SO, <70 mg/MJ 50 mg/MJ 50mg/MJ(Ca:S
(Caas2-3) 15-2)
<50 mg/MJ <30 mg/MJ
(Ca:S>3, tuh- (Ca:S >2 - 3,
kan maara tuhkan maara
suuri) suuri)
N,O <10 mg/MJ <10 mg/MJ 20— 70 mg/MJ ? ?
Hiukkaset <25mg/MJ <25 mg/MJ <25 mg/MJ <5mg/MJ <1 mg/
CO.J/sadhkdtehoa 220-245 200-216 220 -245g/MJ 215 -235g/MJ 90 - 105
kohti g/MJ g/MJ (185 - 210 g/MJ
(hiili/maakaasu) MG/mj)
Jatteet:
RP-jate + tuhka 15-2
— suhteellinen 1 1 2-25 (PFBC)***
maara 1-1,5(PCFB)
Kemikaalien
Kaytto: 1-1,5 1-1,5 2-3 1,5 - 2 (PFBC)
Ca:S (90 % rikin- 1-1,5(PCFB)
poisto) NH; NH;
Katalyytti-
tekniikat
Riskit Ammoniakin kaytto typen- Paineistus Kaasu-
poistossa vuodot
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1. Introduction

Because of the complexity and trade-offs between different points of the life cy-
cles of the analysed systems it is practically impossible that a product could have
consistently lower levels for all interventions than alternative products. When
compared to another product a product always has higher levels for some inter-
ventions and lower levels for others. Therefore, a method measuring the environ-
mental damage caused by each intervention is needed in order to make a choice
between the products. However, there is no commonly agreed methodology for
this particular purpose. A reason to the prevailing situation is that the proposed
assessment methods include value judgements. There is no scientifically based
method for reducing LCA results to a single overall score representing the envi-
ronmental harm caused by a product. Another issue is that most of the methods
presently proposed produce relative results which are very loosely if at all con-
nected to the real ecology. Therefore they are less feasible for purposes, like as-
sessing the sustainability of products, which require actual ecological arguments.

Values and subijectivity are typical of any ranking, weighting and aggregation
across categories of the life cycle impacts because no natural scientific methods
are available. In many cases it is also obvious that relevant natural scientific meth-
ods simply cannot be constructed because of the complexity of the interactions
and internal structure of the technical and ecological systems. In most of the meth-
ods the valuation is implicitly or explicitly based on economic criteria. For various
reasons, however, economically obtained criteria cannot correctly reflect ecologi-
cal arguments. The very high number of interventions that product systems cause,
alone makes it impossible to obtain relevant economic prices for them all. But,
eventually, the fact that ecological services are considered free in today's eco-
nomic thinking, denies the grounds for a meaningful price setting for any damages
which reduce the capability of the nature to provide those services.

Because of the increasing concern to sustain the level of ecosystem services and
the disability of economic methods to provide reliable information for decisions,
there is a need for new, ecologically based valuation methods. One such approach
is the expert judgement method, based on Delphi technique, which rejects the
economic basis in favour of the judgements of a group of environmental experts. It
is built on four main assumptions:
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1. A group of experienced scientists with a good understanding of environ-
mental problems are the most knowledgeable and capable members of soci-
ety for judging the relative significance of a number of interventions.

2. The judgements of the experts involved in the process are based on purely
environmental rather than economic grounds.

3. The expertise of the experts enables them to judge which interventions are
more damaging to the environment and to human health, and which are less
damaging.

4. On the basis of this expert knowledge, the experts can rate each intervention
in a way which reflects its true environmental significance by comparison
with other interventions.

These are considerable assumptions, which, in case they fail, substantially re-
duce the relevance of the obtained ratings. Another important factor, which ob-
viously will affect the results, is the method for consulting a panel of scientific
experts. In order to produce valid results, it is necessary that the consulting
method enables the experts to understand the task correctly and to express their
opinions honestly and free from all external pressures. Impacts of environmental
interventions are so complex that judgements about their relative significance,
in terms of the damage they do to the ecosystems, including human species, may
be controversial. It is necessary, therefore, that the method of consulting the
scientific experts does not expose them to public controversy or censure when
making the judgements in valuation. It is also quite important that the experts
understand what is the method and the procedure to assess the relative impor-
tance of the interventions and how they should record their judgements. And,
finally, adequate background information on the scene of the interventions must
be available for the experts.

Thus it is not self-evident that the expert judgement based environmental in-

dexes for different interventions were essentially more correct and certain than

any other indexes produced with other kinds of methods. To get a picture of the

guality of these indexes it is necessary, therefore, to evaluate the method and its
results at different points of the procedure. That was done in this study. The

evaluation was based on an actual Delphi study made in 1995 - 1996 in Finland,
Sweden and Norway. This study will be referred to as Delphi | study, or as case

study.
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The main questions addressed were the significance of the results and the op-
erational quality the Delphi-procedure. The results obtained by applying the
expert method indexes were also compared with the results obtained with other
valuation methods for the background life cycle inventory of the case study.
Additional material includes feedback data from panellist of the case study,
collected with a questionnaire, in which eight of the sixteen panellists answered,
and interviews of the experts, who answered the questionnaire. Questionnaire
data was analysed to identify major dimensions in the criteria for evaluating
interventions and correlation of the final indexes of the Delphi | study with
these dimensions. The method used to detect the dimensions was reciprocal
averaging. The rest of the questionnaire material was used to document panel-
lists' opinions and experiences of the Delphi process, familiarity with the envi-
ronmental impacts of various interventions, and classification in typologies of
cultural theory.

Quiality of results and methodological aspects, such as effects of task instruc-
tions, selection of the index basis, as well as effects of the final standardisation
were analysed statistically. Accordingly, effects of various postulates made on
the conformity of the environmental harm conceptions of the experts, and influ-
ence of the moderators' decisions were assessed based on standard statistical
indicators. The status of consensus and its development in the Delphi process
were studied with help df-entropy analysis.

Application of the Delphi method to LCA valuation is a new idea, and, conse-

guently, the method is still very much under development, far from maturity.

This should be taken into account when considering the results out of the
evaluation of the case study, which was the third of the kind in Europe.

The study was carried out in the SIHTI-research programme. The research par-
ties were VTT Chemical Technology, Neste Corporation and Landbank Envi-
ronmental Research and Consulting. The Group of Industrial Environmental
Economics of VTT Chemical Technology was responsible for the project with
Landbank and Neste as a sub-contractors.
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2. Delphi technique

The Delphi technique was initially developed in America in the 1950s for the
military defence administration to assess and develop cold war strategies. Typi-
cal of such problems is the subjectivity and scarcity of the available information
and the high complexity. The technique inquires the views of experts, and seeks
a consensus between them. This is done in an iterative manner. To minimise the
potential bias of views and hang-ups of the process due to various peer pressures
and in situ conflicts, the inquiries are normally carried out separately between
each expert and the administrators of the project. Thus it is ensured that partici-
pants remain anonymous, and possible distortions caused by rank, dominant
personalities or by experts simply expressing the views of the organisations they
represent are minimised.

A Delphi study proceeds stepwise, as the flow diagram of the Delphi | study
shown in Figure 1 indicates. First one or two expert panels are recruited. It has
turned out that it is not necessary to have large numbers of experts in panels.
Eight members is often sufficient to develop a consensus view. Next, each
member is sent an initial questionnaire inquiring his or her opinions. Then, the
completed questionnaires are returned to the monitoring team, who summarise
the responses and circulate them back to the panel members, accompanied with
a new reply form. In this first iteration, the panel members can compare their
responses with those of their peer colleagues.

There are three basic situations a member can stand with his or her opinion
about a problem. First, there may be a complete consensus on that problem,
which this member naturally also shares. In that case it is not necessary for any
member to treat the problem more, since new opinions cannot add the consen-
sus. The second possibility is that there is general consensus, which the member
does not share. In this case the member may choose either to move part or all of
the way towards the majority opinion or to stick to the dissenting opinion. In the
latter case the member is invited to state his/her case, and this statement is then
circulated to the other panellists in the next round of the procedure.

The third option is that there is no general agreement on a problem. In the actual
fact, this was perhaps the most frequent situation in the Delphi | study. It was
not recognised as a separate case, however, because the goal was to achieve the
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Panel selection

 "snowball method"
« 16 experts, 2 panels

/ Initial questionnaire \

Tasks:
23 interventions (list of interventions with their current annual rates)
A) ranking (desirability of making 1 percent cut in the curremtual flow)

B) rating (further reduction in the higher ranked intervention until an
additional 1 percent reduction is judged to give greater benefit, if applied toghe
lower-ranked intervention)

C) effect of locations

Air: Water:
Urban Lake
Rural River

Baltic Sea Estuary

Qaﬂ Baltic Sea J

Visits by administrator

Clarifications:
+  data presentation
*  tasks

First iteration \
Feedback:

+ Rankings by judge and average rank
* Ratings by judge and median rank
* Weighting at various locations by judge and median rank

Tasks:

. ranking (with explanation if differ more than 7 positions from the
average)

«  rating (relative effect of a 1% reduction compared with a 1% reductio

nitrogen oxides as reference, 1000 points) /

Second iteration

5

Feedback:
« ratings by judge and median rating, values outside the inner-quartile ranpe
« rankings by judge and average rank
« comments given by judges

Tasks:

- final rating for each intervention based on relative benefit of a 1% cut in
intervention compared with 1% cut in nitrogen oxides

\

( F \

inal ratings

+  Standardised to the sum of 1000
+  Results of 2 panels combined

Valuation factors

(units/kg intervention)

+ Rating of intervention/
Annual flow of intervention

Figure 1. The main flow of the Delphi process in the Delphi | study.
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consensus. Instead, this case was treated as the second case, considering the
mean opinion as a (pseudo-) consensus. The iteration is repeated as long as the
replied views converge. When there is no further progress towards the consen-
sus the procedure is stopped. An interesting question is, how much this process
of "opinion work-out" may affect the ratings of the interventions.

The basic equation, which determines the eventual harmfulness indexes of all
interventions of the expert judgement method based on the Delphi technique,
defines the relationship between the specific harmfulness of two subsequently
ranked interventions as

V.
. @
Mii+1Vie

m o _
‘Z{HI -

Here the rating factorr(,, ) is the ratio between the environmental benefits for

a 1% cut, which the judges are asked to estimate in the Delphi process. From
this equation one can obtain a recursion for a series of specific harmfulness
indices{#,",#,,#%,...}, so that

3
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|| j,j+l

One might calld; a 'size factor' on an implicit environmental harm scale, be-
cause from the latter part of (2) we get for the relative (to the first ranked) total
harm of an intervention

=" i=23,... (4)
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3. Results of the evaluation

To use the recursion for building up an index statistics it is necessary to fix the
series (2) at some point, common for all judges. Fixing can be done in a number
of ways. There is no scientifically proved way though. Therefore, one must rely
on some postulate, based on which the index system will be fixed assuming that
the postulate is true. A fundamental assumption, underlying any such postulate,
is, however, that environmental harm can be expressed as a single quantity. This
is a rather strong assumption considering all the different angles from which the
importance of the environment may be assessed, even if the overall aspect were
limited to ecology as it was in the Delphi | study. Questions about the impor-
tance of the future and the present, dead and living nature, and humans and
other species are just a few examples of the complexity of the problem.

In the Delphi | study, total nitrogen oxide was first selected as a basis, because it
was found some consensus in its ranking. Eventually, however, the basis was
changed from 'total of NOto 'total of all interventions'. To find out effects of

the base selection and functioning of the base postulates, indexes based on four
postulates shown in Table 1 were computed and compared. The kind of confor-
mity assumed between the judges' thinking is the separating factor between
them. A comparison of the dispersion coefficients between the first three pos-
tulates on the first round is presented in Table 2.

Table 1. The key postulates for the four studied bases of the harmfulness in-
dexes.

Base Assignment Key postulate

first ranked'  Index of lranked Specific harmfulness (per unit of intervention)
=1 000 of the ' ranked intervention is the same at

each judge.

'total of first  Total of I ranked = Total harm of the *iranked intervention is the

ranked' 1 000 same at each judge.

'total of NQ' Total NQ,=1 000 Total harm of NCs the same at each judge.

'total of all'  Total all interven- Aggregate total harm of all interventions is the
tions = 1 000 same at each judge.
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Dispersion reduces when shifting from the 'first rank’ -base to the 'total of NO
base, except for a few interventions, such as carbon dioxide emission. An inter-
esting finding in Table 2 is that the basis of the 'total of the first ranked' gives
the smallest average dispersion on the first round, about 29% smaller than the
'total of NQ/ base. Thus, the first ranked intervention might have been an alter-
native to NQ emissions as a reference for the iteration rounds. However, the
final problem would still have been, how to bring obviously different concep-
tions of the judges about the environmental harm in a common scale. This
problem would occur in all cases, and would require a transformation of harms
of the different base interventions into a common scale, for instance, into a
monetary one. Such an assessment would rather inevitably bring in other than
ecological values, which were tried to be avoided in the Delphi | study.

Figure 2 gives an overview of the development of the dispersion coefficients in
the 'total of N@ base. On the second round, the first iteration round, the aver-
age dispersion of the index values is reduced by about 40%. The converging
tendency does not continue on the third round though. The average dispersion
coefficient is practically the same on the third round as it is on the second
round. For some interventions the consensus seems to be slightly increasing and
for some others decreasing. The eventual uncertainty of the indexes is high, the
95% confidence interval ranging from zero (for Ngbnissions, because they are

the base) to £8.5 times the average of the distribution. The conclusion is that the
indexes based on the 'total of N@ostulate are less dispersed than those cal-
culated, for instance, on the ‘first ranked' postulate, but, nevertheless, they are
very uncertain.

The final indices of the Delphi | study were computed on the 'total of all inter-
ventions' basis. Compared to the 'total of,Néase, the dispersion of many in-
dexes was substantially reduced. For instance, over 40% reduction occurred at
green house gas emissions, carbon monoxide, VOCs, sulphur dioxide emissions,
water releases of oils and greases, and oil resource. It is impossible to estimate
exactly, how much the convergence depended on the possibly more correct in-
dex basis and how much just on the mechanical effects of standardisation pro-
cedure. However, if we reduce the standardised final indexes so that the specific
index of the nitrogen oxide emissions is the same in both bases we get a com-
parison shown in Figure 3. As can be observed the mutual weights of the inter-
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Table 2. Comparison of the coefficients of dispersion (ratio of the standard de-
viation to the average) of the harmfulness indexes on the first round.

Intervention fRank NO, Dfrom 1%Rank D from

specific 1*'Rank  Total NO,

% % %

Ammonia (air) 3.91 3.40 -13.0 1.87 -45.0
Benzene (air) 3.74 2.03 -45.7 2.33 14.8
Carbon dioxide (air) 1.53 3.72 143.1 1.10 -70.4
Carbon monoxide (air) 2.62 3.57 36.3 2.06 -42.3
Heavy metals (air) 3.84 3.73 -2.9 1.94 -48.0
Methane (air) 2.37 3.97 67.5 1.81 -54.4
Nitrogen oxides (air) 2.13 0 -100.0 1.17
Nitrous oxide (air) 3.39 2.11 -37.8 2.01 4.7
Particulates (air) 3.88 1.77 -54.4 1.89 6.8
Pesticides (air) 3.95 2.54 -35.7 1.91 -24.8
PM 10 (air) 2.97 2.52 -15.2 1.56 -38.1
Sulphur dioxide (air) 2.48 1.73 -30.2 1.55 -10.4
VOCs (air) 3.60 3.45 -4.2 1.94 -43.8
BOD+COD (water) 3.93 2.62 -33.3 2.12 -19.1
Heavy metals (water) 3.93 1.82 -53.7 2.38 30.8
Nitrogen as N (water) 3.04 3.86 27.0 1.52 -60.6
Oils and greases (water) 3.96 1.72 -56.6 2.46 43.0
Phenols (water) 3.99 2.87 -28.1 251 -12.5
Phosphorus as P (water) 3.92 3.55 9.4 2.41 -32.1
Suspended solids 3.99 3.33 -16.5 2.79 -16.2
Oil in ground (Resource) 2.43 4.00 64.6 1.58 -60.5
P in ground (Resource) 3.99 2.80 -29.8 2.81 0.4
Soil erosion (Resource) 3.87 3.95 2.1 2.40 -39.2
Average 3.37 2.83 -16.0 2.01 -29.1

ventions have changed dramatically. For example, indexes of oil in ground (re-

source), methane (air), carbon monoxide (air), carbon dioxide (air) and nitrous

oxide (air) have been reduced by over 75%. Thus it can be concluded that the
influence of the moderators' decision to change the index basis for the final re-
sults has been very significant. The index profile differs essentially from the one

produced by the experts with nitrogen oxide emissions as reference. Had the
judges really made the rating in the 'total of all' -base, and had they been sticking
to their opinions, the resulting indexes should have had similar proportions as in
the NQ, base.
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Figure 2. Development of the index dispersions in the Delphi process.

The development of the consensus of the judges was analysed by means of a K
entropy analysis of the rankings in order to see, to which extent the Delphi
method affects the consensus, or in other words, changes the opinions of the
individual judges. Maximum K entropy corresponds to a complete disagreement
among the judges about the rank of an intervention. Then, all rank groups are
predicted equally probable for an intervention and the distribution of the judges'
votes becomes maximally even. Minimum entropy follows from a complete
agreement. In that case, all judges consider an intervention to belong to the same
rank group, and K entropy becomes zero. K entropy does not necessarily reveal
anything about the level of knowledge of the judges. It only measures the degree
of agreement among them. For the analysis, five rank groups were used corre-
sponding to ranks 1 to 5, 6 to 10, 11 to 15, 16 to 20 and 21 to 23.
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Figure 3. Differences (dark shade) between the indexes of the 'totalof NO
base (after third round) and the final indexes of the 'total of all interventions'
base (final indexes in the Delphi | study, light shade). The latter have been re-
duced so that the index of the nitrogen oxide emissions is the same in both
bases. Note the logarithmic scale.

Figure 4 shows a summary of the analysis in relative (to maximum) K entropies.
It appears that the entropies have generally reduced between the first an the
second round. From the second to third round the trend in K entropy is also
reducing, but not so clearly as from the first to the second round. This suggests
that the tolerance of opinion changes was already used up on the first iteration
round and, thus, the second iteration could not essentially increase consensus,
because the judges stuck to their previous opinions.

Figure 5 shows the relative entropy changes between the rounds in the order of
the change between the first and the second round. The largest change in the
first iteration (the second round) has occurred in nitrogen oxide emissions, over
50%. This finding is not surprising, if we consider that on the iteration rounds
NO, emissions were used as a reference, where all other interventions were to
be compared. Moreover, they were listed at the top of the recording grid ac-
cording to the order of the average rankings from the initial round. They were
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Figure 4. Relative K entropies for ranking of interventions on the three rounds
of the Delphi | study, five rank groups.
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thus pushed in a way to the top of the ranking in the first iteration. A more sur
prising finding might be that out of the top ten interventions in the entropy decline
order, six interventions appeared in the top ten of the intervention list provided in
the recording grid for the first iteration round. This list was in the order of the
rankings from the first round, and these ranks were also accompanying the inter-
ventions on the list. These six interventions were Nitrogen oxides (air) (1. in en-
tropy decline, 1. in the recording grid), Nitrogen as N (water) (3. in entropy de-
cline, 3. in the recording grid), Sulphur dioxide (air) (4. in entropy decline, 2. in
the recording grid), Carbon dioxide (air) (6. in entropy decline, 5. in the recording
grid), VOCs (air) (7. in entropy decline, 6. in the recording grid), and PM 10 (air)
(10. in entropy decline, 8. in the recording grid). This indicates that the Delphi
technique has worked quite efficiently for consensus search on the first iteration
round. The fact that the convergence of the top interventions was about 40%
stronger than that of the rest of the interventions, suggests that both the feedback
from the initial round and way (rank order) it was communicated to the judges
have affected judges decisions in the first iteration.

In the second iteration of the Delphi | study, consensus developed quite differently
from the first iteration. The overall K-entropy reduced by 3.0%, the first ten inter-
ventions in the recording grid of the second iteration by 1.5%, whereas the inter-
ventions further in the grid were reduced by over 4%. These figures indicate that
the third round was not very effective in increasing consensus and that the feed-
back from the first iteration did not have a similar effect to the first iteration. One
explanation to this finding may be that the ranking of interventions fed back to
judges was rather similar to the feedback of the first iteration, during which many
judges who saw it necessary to change their rankings already changed them.
Among the top ten there were eight same interventions as in the first iteration.
Thus there was less reason to change the rankings anymore in the second iteration.
On the other hand, judges who felt that there is no reason to change the rankings
kept that view also in the second iteration.

The valuation factors produced in the Delphi | study were compared to two Fin-
nish methods developed by the Finnish Environment Institute (SYKE) and by the
Statistics Finland (TILASTOK), a German Delphi-study, Euro-Barometer and the
Swedish EPS-valuation method. Comparisons were made in three different ways:
(i) for relative contributions of different impact categories to the total penalty
point score including all methods, and using the total intervention
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Comparison of impact category weights
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Figure 6. Comparison of the relative contributions of different impact catego-
ries to the total scores of different valuation methods. The results are based on
the total intervention quantities of the target areas of each method.

guantities of the target area of each method as the basis of the total score calcu-
lations, Figure 6(ii) for relative contributions of different emissions to the total
penalty points given including the Finnish valuation methods only, Figure 7, and
(iii) for rape seed oil and light fuel oil, which were the LCA cases in the Delphi

| study, Figure 8.

77



It should be noted that the results of the different valuation methods are not fully
comparable. Assumptions had to be made to get the following figures. All
methods do not comprise the same intervention list, for instance. Therefore, all
some interventions have not been taken into account, because of missing valua-
tion coefficients.

The Swedish EPS method stress strongly the use of resources, such as fossil
fuels, etc., and further the emissions causing climate change. In the SYKE
method, the eutrophication, climate change, acidification, and biodiversity re-
ceive biggest scores and resources consumption and ecotoxicity some less. For-
mation of tropospheric ozone has the smallest weight. The method of Statistics
Finland weights most highly resources depletion, ecotoxicity comes next, and
then photo-oxidation and eutrophication. The results based on Delphi | indexes
stress climate change and eutrophication most, then comes acidification and
ozone formation. The Delphi study performed in Germany weights consumption
of resources, ozone depletion, greenhouse effect, ecotoxicity and wastes quite
evenly. Eutrophication is stressed relatively less.

In Figure 7 the total scores of SYKE and Statistics Finland methods are calcu-
lated using the total annual emissions in Finland, and those of Delphi | using the
sum of the total annual emissions in Finland, Sweden and Norway. For the
comparison each total score is normalised to value of 100, i.e. the sum of the
normalised contributions of the interventions included in Figure 7 is 100 for
each valuation method.

The results of Statistics Finland cover more impact categories than those of
Delphi I and SYKE, for instance, emissions causing ozone depletion and radia-
tion, and thus the results in this comparison are generally relatively lower in the
case of the interventions compared. Biodiversity and ozone depletion, for in-
stance, are relatively high scored in the method of Statistics FinlangisCO
predominantly stressed in the results of Delphi I, followed by nitrogen oxide
emissions and toxic substances.,£80,, and toxic emissions have the largest
contribution in the SYKE method.
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Figure 7. Comparison of the relative contributions of different emissions to the
total penalty points given by the Finnish valuation methods (SYKE and Statistics
Finland) and Delphi | indexes for the total annual emissions in Finland. Total
score basis for Delphi | is the sum of Finland, Sweden and Norway for each
emission

In Figure 8 which compares the total penalty points for rape seed oil and light
fuel oil life cycle inventories, which were the LCA cases of the Delphi | study,
valuation factors of each method are harmonised using éd@ssions as the
basis, meaning that the factor £laas been given a value of 100 in each method
and the other factors are reduced to this basis by multiplying them with the ratio
of 100 to the original value of the factor of €O
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COMPARISON OF VALUATION RESULTS
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Figure 8. Comparison of valuation results for rape seed oil and light fuel oil on
the base of various valuation methods.

The results of Statistics Finland and Delphi | seem very similar. The ratio be-
tween the total scores of the compared systems is about two. SYKE method
gives a value of four to the same ratio, and EPS about 0.25. The similarity be-
tween Statistics Finland and Delphi | may depend on a number of reasons.
Partly this might be due to the similarity in the origin of the coefficients, be-
cause both methods employed Finnish experts in the development of the valua-
tion factors. But, since SYKE method, which shows very different scores, was,

to large extent, also based on the same sources, this explanation must be ques-
tioned.

4. Conclusions

Transparency and certainty are essential qualities for an acceptable and trusted
valuation method. Based on the evaluation of the expert judgement method de-
veloped in the Delphi | study both of these criteria may be only partially accom-
plished by such a method. As for the technical procedure the method is well
documented and transparency is good. Argumentation of the judgements, how-
ever, should be increased.
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The quality of the valuation indexes is explicitly available, but their certainty is
very low for most interventions. The opinions of the experts differ much from
each other. How much this depends on different values and how much on differ-
ences in knowledge etc. is impossible to assess. Also, how much the technique
used and the statistical handling of the expert answers may have impacted the
eventual scores of different interventions is difficult to assess. However, appli-
cation of the expert judgement by means of the Delphi -technique to LCA
valuation is a new idea, and, consequently, the method is still very much under
development, far from maturity. This should be taken into account when consid-
ering the results out of the evaluation of the case study, which was the third of
the kind in Europe.
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Pienhiukkaspéaastot - lahteet ja
koostumus
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142T Orgaanisten yhdisteiden hiukkaspaéastot

Suomessa - esiselvitys

Mukana olevat organisaatiot
Kuopion yliopisto
Yhteystiedot
Kuopion yliopisto, Ymparistotieteiden laitos
PL 1627, 70211 Kuopio
puh. (017) 162 211, faksi (017) 163 229
Vastuunalainen johtaja/tutkijat

Vastuunalainen johtaja: Prof. Taisto Raunemaa,
Ymparistotieteiden laitos
Tutkijat: Tarja Yli-Tuomi, Satu Seppala

1. Johdanto

1.1 Orgaaniset yhdisteet

Kuopion vyliopisto,

Orgaaniset yhdisteet (OC - organic carbon, OM - organic matter) ovat hiiliyhdis-
teita. Kaikki hiiliyhdisteet eivat kuitenkaan ole orgaanisia, esimerkiksi hiilidiok-
sidi (CGO,), natriumkarbonaatti (N&O;) ja kaliumsyanidi (KCN) ovat epaor-
gaanisia yhdisteita (Fessenden & Fessenden 1990). Alkuaine- eli elementaalihiili

(EC) muodostuu vain hiilesta.

Orgaaniset yhdisteet luokitellaan funktionaalisten ryhmien mukaan. Luokkia
ovat muun muassa alkaanit, alkeenit, alkyynit, aromaattiset hiilivedyt, alkoholit,
aldehydit, halogenoidut yhdisteet, amidit, amiinit, areenit, karboksyylihapot,
esterit, eetterit, ketonit, nitriilit, sulfidit ja thiolit. Samaan luokkaan kuuluvien
yhdisteiden rakenne ja kemialliset ominaisuudet ovat yleensa samankaltaiset.
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Haihtuvat orgaaniset yhdisteet (VOC - Volatile Organic Compound) ovat
yhdisteitd, joiden hoyrynpaine on korkea. Ulkoilmassa ndma yhdisteet ovat
kaasufaasissa. Puolihaihtuvien orgaanisten yhdisteiden (SVOC - Semi-Volatile
Organic Compound) kaasu-hiukkasjakauma riippuu olosuhteista (lampdtila,
paine, pitoisuus kummassakin faasissa). Vaikeasti hajoavat orgaaniset yhdisteet
(POP - Persistent Organic Pollutants) ovat biologisesti huonosti hajoavia ja usein
haitallisia aineita.

1.2 Miksi orgaaniset yhdisteet ovat tarkeita ilmakehassa?

Orgaanisten yhdisteiden mé&&rat ovat suuria ja niiden teollinen kayttd on
lisdantynyt. Pitoisuuksille ulkoilmassa ei ole asetettu raja-arvoja. Orgaaniset
yhdisteet (erityisesti VOC) ovat kuitenkin térkeitad fotokemiallisissa reaktioissa,

jotka johtavat otsonin muodostumiseen ala-ilmakehdssa. Yhdysvalloissa
otsonipitoisuuden 8 tunnin keskiarvopitoisuudelle on annettu raja-arvo 0,08 ppm
(157 pg/md) ja 1 tunnin keskiarvopitoisuudelle 0,12 ppm (235 pug/m3) (US EPA
1997).

Orgaaniset hiukkaset ovat optisesti aktiivisia, alentavat nakyvyytta ja vaikuttavat
maapallon séteilytasapainoon (direct climate forcing). Orgaaniset yhdisteet muo-
dostavat myos huomattavalla potentiaalilla kaasutilasta hiukkasia (kaasu-hiuk-
kasmuuntuma). Alle yhden mikrometrin kokoiset orgaaniset aerosolit ovat tii-
vistymisytimi&, jolloin ne vaikuttavat pilvien muodostumiseen ja siten epasuo-
rasti sateilytasapainoon (indirect climate forcing). Orgaanisten yhdisteiden ja-
kaumaa hiukkasiin ei tunneta, mutta palamisaerosoleissa rakenteen on oletettu
olevan kerrostunut. Orgaaniset yhdisteet voivat vaikuttaa myds epaorgaanisten
aerosolien kemiallisiin, optisiin ja hygroskooppisiin ominaisuuksiin (Barthelmie

& Pryor 1997).

Orgaaniset yhdisteet muodostavat suuren osan ulkoilman pienhiukkasmassasta
(PM2.5 - hiukkasten halkaisija alle 2,5 pum). Pienhiukkasiin  sitoutuneet
yhdisteet kulkeutuvat hengitysilman mukana keuhkoihin. Monet orgaaniset
yhdisteet ovat toksisia ja karsinogeenisia ja ovat siksi tarkeita terveysvaikutusten
kannalta.
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1.3 Ulkoilman orgaanisten yhdisteiden tutkimus Suomessa

Suomessa orgaanisten yhdisteiden hiukkasfaasipaastéja ei juuri ole selvitetty,
vaikka tiedossa on, ettd mm. organokloridit muodostavat helposti hiukkasia.
Suomen ymparistokeskuksen Suomen ilmapaastét ja skenaariot -projektissa
(SIPS) tarkastellaan orgaanisista yhdisteistd VOC- ja POP-yhdisteitd. Muita
tutkittavia yhdisteitd ovat kasvihuonekaasut, happamoittavat yhdisteet,
raskasmetallit ja hiukkaset. Hiukkasiin sitoutunutta orgaanista massaa ei tutkita.
Projektissa selvitetddn maamme ilmapaastét kaikista paastolahteista. Tulokset
raportoidaan  vuosittain  Euroopan  Ympadristokeskukselle  CORINAIR
tietokantaan. (Melanen 6 Ekqvist 1997). Projektin tuloksia VOC- ja POP
yhdisteiden osalta esitellaan kohdassa 12.

2. Paastolahteet

Hiukkasiin sitoutuneita orgaanisia yhdisteita paasee ilmaan useista lahteista. Ih-
misen aiheuttamina paastoja tulee liikenteesta (auto-, juna-, laiva- ja lentoliiken-
ne), energiantuotannosta ja teollisuudesta seké hajapaéastdind maataloudesta, tie-
polyna, puun poltosta, tupakoinnista ja ruuanlaitosta. Luonnosta orgaanisia yh-
disteitd vapautuu kasvillisuudesta seka metsapalojen yhteydessa. Los Angelesis-
sa tehdyissa tutkimuksissa kaupungista I6ytyi yli 70 eri paastolahdetyyppia
(Shauer ym. 1996).

Paasttselvitysta varten tarvitaan tietoa, mista lahdetyypeista paésee ilmaan mer-
kittaviamaaridorgaanisig/hdisteita.Y hdisteefjoko muodostavatiusiahiukkasia,

ovat hiukkasiin jo sitoutuneita tai kondensoituvat ilmakehé&ssa olevien hiukkas-
ten pinnalle. Taméan jalkeen arvioidaan hiukkaspaastot halutussa kokoluokassa
seka orgaanisten yhdisteiden osuus kyseisen kokoluokan hiukkasmassasta.

Lahteiden kartoitus voidaan osittain perustaa ulkomailla tehtyihin orgaanisten
yhdisteiden selvityksiin. Suomen teollisen rakenteen erilaisuus ja poikkeavat
ymparistoolot on kuitenkin otettava huomioon. Erityisesti turvevoimaloiden ja
selluteollisuuden paéastot seka tieliikenteen erityispiirteet (talvella lumi, kevaalla
ja loppusyksysta hiekoitushiekka) on selvitettavd omina kohteinaan. Myos erot
likennekulttuurissa (ruuhkia vahemman kuin suurkaupungeissa, esimerkiksi Los
Angelesissa) seka lAmmitystarpeessa ja polttoaineiden kaytdssa (puunpoltto) on
otettava huomioon.
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Orgaanisten yhdisteiden hiukkaspaastoja ei Suomessa ole tahan asti lainkaan tar-
kasteltu. Myds ulkomailta tietoa on varsin rajoitetusti. Yhdysvalloissa on EPA:n
toimesta paatetty laajasta ulkoilman mittausverkostosta. Naissa yhtena hiukkas-
mittauskohteena on seka orgaanisen etta elementaalihiilen monitorointi.

3. Orgaanisten hiukkaspaastdjen mittaaminen

Orgaanisten hiukkaspaéastojen arviot on varmennettava mahdollisimman laajasti
kokeellisin maarityksin. Orgaanisten hiukkaspaastéjen mittaaminen ja mittaus-
tuloksen oikea tulkinta on vaikeaa. Mikali paasto aiheutuu yhdisteen lamp6étilan
nousemisestargaanisteryhdisteiderkondensoitumineja sekundaaristehiuk-
kastenmuodostuminemmuuttavatkaasunjaahtyessgpaastonodellista hiukkas-
pitoisuuttaja hiukkaskokojakaumadikali naytekaasimetaansuodattimendapi
kuumana, kondensoituvat kaasut lapaisevat suodattimen, mutta kondensoituvat
my6hemmin. Impaktio nesteeseen taas keraa muitakin kuin kondensoituvia kaa-
suja ja hiukkasmaaritys vaaristyy. Parhaana naytteenottomenetelmana pidetdan
laimennustunnelia, missa savukaasu laimennetaan ja jaahdytetdan ulkoilman
lampdotilaan ennen hiukkaskerdysta (Hildemann ym. 1991). Jadhdytys ja ikaan-
tyminen voidaan tehdd my6s suuressa, usean sadan kuutiometrin kammiossa.

Osa keratysta hiukkasmassasta voi myds haihtua naytteen keréayksen ja varas-
toinnin aikana. Hiukkasten ja kaasujen valilla voi tapahtua kemiallisia reaktioita.
Orgaanisia kaasuja adsorboituu suodatinmateriaaliin ja keréttyjen hiukkasten
pinnalle. Kvartsisuodattimeen adsorboituvan orgaanisen kaasun maara riippuu
virtauksen etupintanopeudesta (McDow & Huntzicker 1990). Miguel ja Andrade
(1986) ovat havainneet, ettd nopeus vaikuttaa myos hiukkasfaasissa olevien
orgaanisten PAH-yhdisteiden pitoisuuteen suodattimella.

Hiukkasten kemiallisen koostumuksen tiedetddn myos olevan erilainen eri koko-
luokissa. Orgaaniset yhdisteet ovat usein konsentroituneet pienhiukkasiin. Yksin
puutteellisen keraysmenetelman vuoksi voidaan siten saada vaara kasitys pien-
hiukkasten orgaanisen massan osuudesta. Kerdimissa on myds usein muovisia ja
kumisia osia ja rasvaa, joista vapautuu orgaanisia yhdisteita naytteeseen.

Tulokset laitospaéstoista edustavat harvoin kyseisen lahdetyypin keskimaaraisia
paasttja. Useimmiten ne kertovat vain paastoista kyseisissa kayttdolosuhteissa.
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4. Sekundaaristen orgaanisten aerosolien muodostuminen

Sekundaarisia orgaanisia aerosoleja muodostuu seka luonnosta perdisin olevista
ettd ihmisten aiheuttamista kaasumaisista paastoistd. Hiukkasia muodostuu paa-
asiassa yhdisteistd, joissa on 5 - 10 hiilimolekyylia. Orgaaniset yhdisteet kon-
densoituvat muodostaen uusia hiukkasia, reagoivat heterogeenisesti jo olemassa
olevien hiukkasten kanssa tai kondensoituvat olemassa olevien hiukkasten pin-
nalle. Muodostuminen on monimutkaista, eikéa kemiallisia reaktioreitteja ja-tuot-
teita useinkaan tunneta. Muodostumisessa on havaittu vuodenaikaisvaihtelua
johtuen seké luonnon ettd ihmisten aiheuttamien emissioiden ja saatilan syk-
leista. Kemialliset reaktiot ovat erilaisia eri vuodenaikoina (hapettimien pitoi-
suus, lampdtila ja suhteellinen kosteus) ja ilmakehan sekoittumiskerros vaihtelee
(Barthelmie & Pryor 1997).

Luonnon paastdjen on havaittu dominoivan orgaanisten aerosolien muodostu-
mista ehka yllattden myds joillakin kaupunkialueilla (Atlanta), mutta muissa
(kuten Los Angeles) ne muodostavat vain osan, arviolta 15 %. Tarkein biogee-
ninen ryhma ovat monoterpeenit, jotka muodostavat jopa 80 % havupuiden
VOC-paastdista. Terpeenien sekundaarireaktioissa tiedetdaan syntyvan myos
uusia hiukkasia.

Kaupunkialueilla ajoneuvojen paéastét muodostavat noin puolet antropo-
geenisista VOC-paastoistd, teollisuuspdastét ovat seuraavaksi tarkein ryhma
(Barthelmie & Pryor 1997).

Los Angelesissa VOC-yhdisteista peraisin olevista aerosoleista 62 % syntyy aro-
maattisista hiilivedyista, 13 % biogeenisista monoterpeeneista, 18 % alkaaneista
ja 7 % olefiineista (Barthelmie & Pryor 1997).

5. Faasijakautuminen

Orgaanisia yhdisteita esiintyy kaasussa, nesteessa ja hiukkasissa. Jakautuminen
on tarked, silla se vaikuttaa kemiallisiin reaktioihin, kaukokulkeumaan, depositi-
oon seka vaikutuksiin ihmisissa ja luonnossa. Yhdisteiden jakautuminen kaasu-
ja hiukkasmuodon kesken (gas-particle partitioning) on keskeista ilmoitettaessa
tai mitattaessa orgaanisten hiukkasten maarid. Hiukkasmuodossa orgaaniset
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yhdisteet voivat esiintya huomattavastikin poikkeavissa kokoluokissa, mika
lahes taysin maaraa niiden kulkeutuvuutta ja pitkalti myds vaikusta. Hiukkasissa
jakoperusteena on kaytossa leikkauskoko 2,5 mikrometrid. Yhdisteet jakautuvat
kuitenkin eri tavalla. Kaavio jakautumisesta on kuvassa 1.

ORGAANINEN MATERIAALI
\

palamisprosessit,

haihtuminen
i \4
ORGAANISET | ORGAANISET

'« Haihtuminen—|
KAASUT HIUKKASET

—
Palamisprosessit

Biologiset hiukkaset
Kaasu-  Kondensoituminen (siitepdly, bakteerit jne.)
hiukkas-  ja kiinnittyminen

muuntuma hiukkasten pintaan S

l— koagulaati(»l

Ydinhiukkaset Kertyméahiukkaset
d,<0.1pum| 0.1<qg<25um

A

Kaasuﬂ PMZY.S ‘dp>v2.'5 un+

Kuva 1. Orgaanisten yhdisteiden jakautuminen. Hiukkaset voivat olla joko
nestemaisia tai kiinteita.

5.1 Kaasu-neste jakautuminen

Kaasu-neste jakautumista kuvaa Henryn laki.

C,=Hp = HC RT 1)
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missd G, on konsentraatio vedessa [mol/m3]
Ca konsentraatio ilmassa [mol/m?3]
kaasun osapaine tasapainotilanteessa [atm]
Henryn lain vakio [mol/m3 atm]
moolinen kaasuvakio [J/mol K]
lampétila [K]

- I

Henryn lain vakio riippuu voimakkaasti lampoétilasta sekd yhdisteen
polaarisuudesta. Sander (1996) on kerannyt ja muuttanut yhtendiseen muotoon
lagjan tiedoston ymparistokemian kannalta tarkeiden orgaanisten (ja
epéaorgaanisten) yhdisteiden Henryn lain vakioista. Yhdisteluokat on ryhmitelty
kolmeen ryhmaan ilma-vesi-jakautumisen suhteen (Taulukko 1).

Henryn lakia voidaan kayttaa laskettaessa yhdisteiden jakautumista ilman ja
vesistojen valilla, mutta myds ilmakehdssa laskettaessa pitoisuuksia

vesipisarassa tai sumussa.

Taulukko 1. Orgaanisten yhdisteiden ilma-vesi jakautuminen yhdisteryhmittain.

H=10" 1< H < 100: H = 10"

suurin osa ilmassa iimassa ja vedessa suurin osa vedessa

alkaanit ja sykloalkaanit PAH-yhdisteet polyolit (moniarvoiset
alkoholit)

alkeenit ja sykloalkeenit ketonit aminohapot

alkyynit esterit suurin osa

karboksyylihapoista
yksirenkaiset aromaattiset  heterosykliset (sis typped) osa pestisideista

suurin osa halogenoiduista  nitriilit osa nitraateista
suurin osa rikkia siséltavista nitrot osa alkoholeista
osa nitraateista suurin osa alkoholeista osa aldehydeista
osa eettereista suurin osa aldehydeista

suurin osa amineista
suurin osa pestisideista
osa hitraateista

0sa eettereista
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5.2 Kaasu-hiukkasjakautuminen
Adsorptiomallit

Perinteisesti kaasu-hiukkas-jakautumisen on ajateltu tapahtuvan kaasumaisten
yhdisteiden adsorptiona kiinteiden hiukkasten pinnalle. Jungen (1977) ja
Yamasakin (1982) kehittamat yhtalot perustuvat Langmuirin isotermiin, jossa
oletetaan, ettd hiukkasten pinnalla on tietty maara paikkoja, joihin yhdisteet
voivat adsorboitua (Pankow 1987).

c,6,

Junge (1977): p=—""-—
P +¢6,

(2)

missd@ on adsorboitunut fraktio
g; aerosolin pinta-ala [cm2/cm3]
po  kaasun kyllastyshoyrynpaine
G parametri,  joka  riippuu desorptiolammosta, nesteesta
haihtumislammosta, lampdtilasta ja  adsorboitumispaikkojen
maarasta pinta-alaa kohden (Jungen arvio: ¢ = 0,13 torr cm)

Yhdiste on pasasiassa kaasussa, jos genl* atm. Jos pon 10*-10"" atm
yhdiste on jakautunut kaasu- ja hiukkasfaaseihin jajes 30" atm yhdiste on

sitoutunut hiukkasiin.

Yamasaki (1982):

C A
Iogﬁ = T +B 3
c,]/TsP
missa [G] on yhdisteen konsentraatio kaasussa [ng/m3]
[Co] yhdisteen konsentraatio hiukkasissa [ng/m3]

TSP kokonaishiukkaskonsentraatio [pg/m?]
A ja B ovat yhdisteelle ominaisia vakioita.

Tasapainotilassa adsorboituneiden molekyylien (Yamasaki kasittelee erityisesti
PAH-molekyyleja) odotetaan olevan hiukkaskokofraktiossa, jossa on eniten
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adsorptiopaikkoja (pinta-alaa) eli adsorptioon perustuvat mallit ennustavat nain
yhdisteiden olevan pienhiukkasiin sitoutuneina.

Absorptiomallit

Etenkin kaupunki-ilmassa osa hiukkasista on nestemaisia tai amorfisia. Talloin
jakautuminen perustuu ainakin osittain yhdisteiden absorptioon orgaaniseen
liuottimeen. Absorptioon perustuva malli ennustaa, ettd tasapainotilassa yhdis-
teet ovat sitoutuneet hiukkasiin niiden orgaanisen materiaalin maaran mukaan.
Karkea tiepdly ja kasveista perdisin olevat suuret hiukkaset sisaltavat paljon
orgaanista ainetta, joten absorboitumalla jakautuneita yhdisteita 16ytyisi myods
suurhiukkasista. Erityisesti PAH-yhdisteiden, joiden molekyylimassa on pieni

(fenantreeni ja pyreeni) on havaittu sitoutuvan suurhiukkasiin (Allen ym. 1997).

Useissa tutkimuksissa kaasu-hiukkasjakautumista kuvaamaan on kaytetty
yhtal6a:

[c,]/TsP
“T e “
[¢]
missa K on lampotilasta riippuva jakautumisvakio[m3/pg].
Yhtélo ei kerro, milla mekanismilla jakautuminen tapahtuu. Pankow on (1994)
esittanyt yhtalét adsorptioon perustuvalle ja absorptioon perustuvalle jakautumi-
selle sek& naiden yhdistelmalle.

Jos jakautuminen tapahtuu p&éasiassa adsorptiona (Pankow 1994):

_ N,a T ¥ [ RT
P 1600p, °

(5)

missd N on sorptiopaikkojen pinta-alakonsentraatio [# /cm?]
arsp  hiukkasten pinta-ala [cm?/g]
Q desorption entalpia [kJ/mol]
Qv haihtumisentalpia [kJ/mol]
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R moolinen kaasuvakio
T lampétila [K]
pL yhdisteen hoyrynpaine nestemaisena [torr]

Jos jakautuminen tapahtuu p&&asiassa absorboitumalla (Pankow 1994):

f760RT

K, = 6
P MW, ¢ pL,io:l-O6 ©

missa §, on absorboivan orgaanisen aineen massaosuus
MW, absorboivan orgaanisen aineen keskimaarainen molekyylipaino

[g/mol]
& yhdisteen i aktiivisuuskerroin orgaanisessa faasissa [moolifraktio]
p.° puhtaan yhdisteen kaasun paine halutussa lAmpdtilassa [torr]

Yhdistettyna tasapainovakio voidaan kirjoittaa muotoon (Pankow 1994):

1

K = El\|saTSF,Tef°f‘WRT f 760RTU
O

+
1600 MW, ¢10°

(7)

p 0

P

Adsorption osuus kasvaa, jossatai €°?”RT syurenee eli hiukkaskoko on
pieni ja haihtuminen on vahaista. Absorption osuus kasvaas.jokdsvaa tai
MW, tai & pienenevat eli orgaanista yhdistettd on hiukkasessa paljon ja
yhdisteen molekyylipaino on pieni.

Liang ym. (1997) seka Allen ym. (1997) ovat tutkimuksissaan saaneet tuloksia,
jotka tukevat absorptiota puolihaihtuvien orgaanisten yhdisteiden kaasu-hiuk-
kasjakautumismekanismiksi.

6. Orgaanisen massan maarittaminen
Naytteen kokonaishiilipitoisuus voidaan maarittaa helposti polttamalla kaikki

hiili hiilidioksidiksi, jonka maaré mitataan. Kokonaishiilimaarityksissé tulokset
ovat vertailukelpoisia, vaikka hiilidioksidimaarityksiin kaytetadan erilaisia,-CO
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detektoreja. Orgaanisen (OC) ja elementaalihiilen (EC) maarittdmiseen ei ole
standardimenetelmaa ja eri menetelmien antamat tulokset voivat poiketa paljon.
Ongelmana on sopivan vertailumateriaalin puute. OC:n ja EC:n mé&aritelméat
eivat myoskaan ole tarkat. Analyyseissa kaytetdaan lahinna operatiivisia
maaritelmia ja fraktiot maaritelladn analyyttisten ominaisuuksien perusteella,

kuten “haihtuva ja haihtumaton hiili”. Orgaanisen ja epaorgaanisen hiilen

erottaminen on vaikeaa, silla osa OC:stad voi muuttua EC:ksi analyysin aikana
(Appel 1993).

OC/EC-analyyseissa on kaytetty useita eri menetelmia. Optiset menetelmat
perustuvat oletukseen, ettd elementaalihiili on hiukkasmassan ainoa valoa
absorboiva komponentti. Talldin EC-pitoisuus voidaan maarittdd naytteen
reflektanssin tai transmittanssin avulla. Kun EC-pitoisuus tiedetaan, OC voidaan
maarittad kokonaishiilen ja elementaalihilen erotuksena. Menetelmien
ongelmana on kalibraatio: elementaalihiilen absorptiivisuudelle on
kirjallisuudessa raportoitu arvoja valilla 2 - 1?/gy tosin arvon 8 - 10 m?/g on
katsottu olevan lahinn& oikeaa. Liséksi hiukkasten penetroituminen suodattimen
pintaa syvemmalle vaikeuttaa analyysia (Cadle & Croblicki 1982). Malm ym.
(1994) ovat raportoineet myds korkeassa lampétilassa palavan orgaanisen hiilen
pitoisuuden korreloivan absorbanssin kanssa.

Menetelman, jossa maadritetddn kokonaishiili sen jalkeen, kun orgaaniset
yhdisteet on poistettu liuotinuuton avulla, ongelmana on, etteivat kaikki
orgaaniset yhdisteet uutu. Talléin EC:n osuus Yyliarvioidaan. Orgaanisten
yhdisteiden typpihappohajotus taas hajoittaa osan elementaalihiilestékin, jolloin
kokonaishiilianalyysi aliarvioi EC:n osuuden (Cadle & Croblicki 1982).

Termiset menetelmat perustuvat siihen, ettd OC palaa alemmassa lampétilassa
kuin EC. Orgaaninen fraktio hajoitetaan kuumentamalla suodatinta
heliumkaasussa noin 650 °C:n lampdtilassa ja elementaalihiili poltetaan
suodattimelta noin 700 °C:n lampdtilassa helium-happiatmosfaarissa. Hiili
muutetaan katalyyttisesti hiilidioksiksi ja usein edelleen metaaniksi. Ongelmana
on, ettd osa orgaanisista yhdisteistd muuttuu palaessaan elementaalihiileksi
(Cadle & Croblicki 1982). Ongelma on poistettu termis-optisissa menetelmissa,
joissa seurataan naytteen transmittanssia tai reflektanssia. Joissain menetelmissa
lampétilaa nostetaan asteittain, jolloin sekd orgaaninen (120, 250, 450 ja 550
°C), etta elementaalihiili (550, 700 ja 800 °C) saadaan jaettua matalan ja korkean
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l[ampdotilan fraktioihin (Malm ym. 1994). Tallainen menetelmé on kaytossé myos
Kuopion yliopistossa (mm. Alander & Raunemaa 1997).

Hiili muodostaa noin 71 % orgaanisesta massasta. Kun orgaanisen hiilen maara
on saatu maaritettyd, hiukkasten orgaaninen massa (OM) voidaan arvioida
kertomalla OC luvulla 1,4 (Malm ym. 1994).

7. Orgaanisen massan koostumuksen maarittaminen

Yhdistetasolla orgaanisesta massasta on maéaritetty lahinnd polyaromaattisia
hiilivetyja (PAH).

Kaksi yleisinta PAH-analyysimenetelmdad ovat kaasukromatografia-massa-
spektrometria (GC/MS) ja korkeapaine nestekromatografia (HPLC) yhdistettyna
fluoresenssi- tai UV-detektoriin. Nailla menetelmilla voidaan tutkia myds muita
orgaanisia yhdisteitd. GC/MS- ja HPLC-menetelmien resoluutiot ovat samat.
HPLC-analyysilla voidaan havaita pienempid pitoisuuksia kun taas GC/MS-
analyysilla yhdisteet tunnistetaan paremmin (Zelensi ym. 1979).

Analyyseja edeltdd orgaanisten yhdisteiden erottaminen hiukkasmassasta
Soxhlet-uutolla tai sonikaatiolla. Uutoissa on kaytetty hyvin erilaisia liuottimia

ja liuotinseoksia. Liuottimen tai liuotinseoksen valinnassa on otettava huomioon
naytteen ominaisuudet seké se, mita yhdisteita naytteesta halutaan irrottaa.

Kuvassa 2 on esimerkki ulkoilman pienhiukkasista tehdyn GC/MS-méaarityksen

tuloksista. Yhdistetasolla voidaan tunnistaa vain 10 % keratysta orgaanisesta
massasta. Naista polyaromaattisia hiilivetyja on noin 2 % (Rogge ym. 1993e).
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Other 2.1 %

op—
100 % 7%
00 %1 Others 17.3 % Unidentified Dlterpenolc_: Acidk 1.9 %
0 Organics Aromatic
Non- 27.5 % Polycarboxylic
80%7T | Ammonium 8.7 % Extractable, acids 13.7 %
Non-Elutable
70 %+ Nitrate 7.5 % Organics
38.3% Unresolved Aliphatic
Organics Dicarboxylic
60 % T Sulfate 23 % 71.6 % acids 40.2 %
ot
S0% N-glkenoic acids 2.2(%
40%T -
0 EC 14.9 % Identified N-alkanoic acidg
Elutab_le Organics 33.7%
30% T Organics 72.5%
61.7 %
20% T Organics Resolved
28.6 % Organics
10 %+ ' 28.4 %
N-alkanes 7.9 9
0% t t t t {
Total fine Organics Elutable Resolvable Identified
particle mass 7.0 pg/m3 organics organics organics
24.5 pg/m3 3.7 pg/m3 910 ng/m3 683 ng/m3

Kuva 2. Ulkoilman pienhiukkasista (PM2) tehdyn GC/MS-maarityksen tulos
West Los Angelesista vuodelta 1981. Eluoituvilla (elutable) yhdisteilla tarkoite-
taan yhdisteita, jotka liukenevat uutossa ja kulkeutuvat analyysilaitteen kolonnin
lapi. Analyysissa selvina piikkeind erottuvista (resolved) yhdisteista vain osa
voidaan tunnistaa (identified) (Rogge ym. 1993e).

8. Orgaanisen hiilen paastoselvityksia

Orgaanisten hiukkasten ainoa laajempi kokeellinen méaaritys perustuu Los Ange-

lesissa vuosien 1980 ja 1982 PM10- ja PM2-paastoihin seka niista tehtyihin or-

gaanisen hiukkasmassan ja orgaanisten yhdisteiden analyyseihin 1991 - 1997.
Naiden tulosten esittely on seuraavassa.

Los Angelesin tarkeimmistd paastolahteistd arvioitin orgaanisten hiukkasten

osuus vuoden 1980 tammi-helmikuun PM10-paastdissa (Cass ym. 1982) seka
vuoden 1982 PM2-paastoissa (Hildemann ym. 1991). Cass ym. arvioivat yli 50
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lahteen paastomaarat yhdistelemalla useiden eri tutkimusryhmien tekemien paas-
totutkimusten tuloksia. Esimerkiksi PM10-massapadastt otettiin tutkimuksesta,
jossa ei oltu tutkittu massan kemiallista koostumusta. Kemiallinen koostumus
saatiin tutkimuksesta, jossa ei kasitelty paastdjen massaa. Nama kaksi tutkimusta
yhdistamalla saatiin arvio PM10-massasta ja sen koostumuksesta. Tutkimusten
kerays- ja analyysimenetelmat olivat kuitenkin erilaisia.

Yhteenveto Cassin ym. tuloksista on taulukossa 2. Los Angelesissa jopa puolet
energiasta saadaan maakaasusta, joten stationaaristen lahteiden polttoaineiden
polton hiukkaspaastét ovat pienet. Paastdselvityksesta puuttuvat mm. mydhem-
min tarkeédksi havaitut resuspensio ja lihan kypsentamisesta aiheutuvat paastot.

Taulukko 2. PM10 hiukkasiin sitoutuneiden orgaanisten yhdisteiden p&aéstot Los
Angelesissa tammi-helmikuussa 1980 (Cass ym. 1982).

Lahde OC paastd  Lahteen
[kg/vrk] osuus
bensiinikayttdiset ajoneuvot 10198 32 %
teollisuusprosessit 6386 20 %
renkaiden ja jarrujen kuluminen 2104 17 %
stationaaristen lahteiden polttoaineen poltto 3202 10 %
pienpoltto (hajapaasto) 2530 8 %
laivat, junat, sotilasajoneuvot ja muut dieselkoneet 217 7%
dieselautot 1598 5%
lentokoneet 5282 1%

Hildemann ym. (1991) tekivat paastomaaritykset vuoden 1982 PM2-hiukkasiin
sitoutuneesta orgaanisesta massasta. Tutkimuksessa mitattiin lihan paistamisen,
katalysaattoriautojen, ei-katalysaattoriautojen, dieselautojen, tiepdlyn, renkaiden
kulumisen, jarrujen kulumisen, kasvien lehdista kulumalla tai hankautumalla ir-
toavien hiukkasten, kaasulaitteiden, tupakoinnin, kattojen tervaamisen, poltto6l-
jyn polton sekad puunpolton (méanty, tammi ja synteettinen puu) orgaaniset paas-
t6t, hiukkasten massa, metallien pitoisuudet seka ionit. Samanaikaisesti keratyis-
ta naytteistd maaritettin myéhemmin noin sadan orgaanisen yhdisteen pitoisuu-
det (Rogge ym. 1991, 1993a, 1993b, 1993c, 1993d, 1994, 1997a, 1997b). Mui-
den lahteiden orgaaniset PM2-paasttt arvioitiin aiemmin tehtyjen selvitysten pe-
rusteella. Paastot on maaritetty kaikkiaan yli 70 1&ahdetyypille.

98



Kooste Hildemann ym. (1991) tuloksista on taulukossa 3. Liikennepéaéstojen
osuus on 40 %, lihan paistamisen 27 % ja puun polton (takoissa) 18 %. Suurim-
mat yksittéiset paastolahteet ovat lihan paistaminen ja tiepoly paallystetyilta teil-
td. Osa pakokaasujen hiukkasista seka jarrujen ja renkaiden kulumisesta aiheutu-
vista hiukkaspéaastoista laskeutuu tien pinnalle. Pdlya kulkeutuu myods paallysta-
mattémilta teiltd autojen renkaissa seka tuulen mukana tien ulkopuolelta ja kas-
villisuudesta. Tien pinnalle laskeutunut poly resuspensoituu liikenteen vaikutuk-
sesta.

Taulukko 3. PM2-hiukkasiin sitoutuneiden orgaanisten yhdisteiden paastét kau-
punkialueella Los Angelesissa 1982 (Hildemann ym. 1991).

Lahde OC pééastd  Lahteen
[kg/vrk] osuus
lihan paistaminen 6331 27 %
tiepdly paallystetyiltd teiltd 4728 20 %
takat 4173 18 %
ei-kat bensiinikayttoiset autot 3460 15%
dieselajoneuvot 1859 8 %
pintojen paallystys 1433 6 %
metsapalot 877 4%
katalysaattoriautot 859 4%
tupakointi 802 3%
orgaanisen kemian prosessit 692 3%
jarrujen kuluminen 690 3%
kattotervapadat 556 2%
renkaiden kuluminen 414 2%
muut lahteet 2948 10 %

9. Paastofaktoreita hiukkasten orgaanisille yhdisteille

Edustavien tiettyd l&hdetyyppida kuvaavien paastofaktoreiden muodostamiseen
tarvittaisiin tietoa hiukkasten pienhiukkasmaaristd, kokojakaumasta ja kemialli-
sesta koostumuksesta useista eri laitoksista. Talla hetkella tietoa on vahan edes
yksittaisista teollisuuslaitoksista. Paastttutkimukset ovat keskittyneet kokonais-
massan ja raskasmetallipdastojen selvittdmiseen, joistain |ahteistd on tutkittu
my6s PAH-yhdisteiden pitoisuuksia. Seuraavassa listataan laajimmat ulkomaiset
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orgaanisia hiukkaspéastoja koskevat tutkimukset. Kotimaisia selvityksia ei ole
tiedossa.

Aikaisemmin esitellyssa Los Angelesin orgaanisten hiukkasten tutkimuksessa
Rogge ym. (1991, 1993a, 1993b, 1993c, 1993d, 1994, 1997a, 1997b) ovat maa-
rittivat noin sadan orgaanisen yhdisteen pitoisuudet lihan paistamisen, kata-
lysaattoriautojen, ei-katalysaattoriautojen, dieselautojen, tiepdlyn, renkaiden ku-
lumisen, jarrujen kulumisen, kasvien lehdista kulumalla tai hankautumalla irtoa-
vien hiukkasten, kaasulaitteiden, tupakoinnin, kattojen tervaamisen, poltto6ljyn
polton seké puunpolton (manty, tammi ja synteettinen puu) paastoissa.

Jenkins ym. (1996) simuloivat biomassan avopolttoa polttotuulitunnelissa. He
maarittivat kokonaishiukkaspaastoista 19 PAH-yhdisteen pitoisuudet poltettaes-
sa ohran, maissin, riisin ja vehnan korsia, manteli- ja pahkindpuiden oksia seka
douglaskuusen ja ponderosamannyn haketta. Freeman ja Cattell (1990) tutkivat
yhdentoista PAH-yhdisteen pitoisuuksia kokonaishiukkasmassassa poltettaessa
puita, kasvillisuutta seka paperituotteita eri tavoilla.

Khalili ym. (1995) ovat raportoineet 20 PAH-yhdisteen pitoisuudet TSP-péas-
toissa sekd haihtuvien orgaanisten yhdisteiden paastot koksiuuneista, diesel ja
bensiinikayttoisista ajoneuvoista, maantietunneleissa ja puun poltossa.

10. Orgaanisten yhdisteiden pitoisuuksia ulkoilman hiuk-
kasissa

Orgaanisten yhdisteiden hiukkaspitoisuuksia voidaan maarittaa paitsi paastossa
myds jo ilmaan levinneissa hiukkasissa. Orgaanisen aineen (OM) pitoisuuksia
on Suomessakin madritetty sekad tausta-alueilla (taulukko 4) ettd taajamissa
(taulukko 5). Keskim&arin OM muodostaisi PM2.5-massasta naiden tulosten pe-
rusteella noin 37 %, PM10-massasta 32% ja TSP-massasta 12 %.
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Taulukko 4. Orgaanisen aineen pitoisuuksia tausta-alueilla. Suluissa orgaanisen
aineen massaosuus.

Hiukkasten OM-pitoisuus [ug/m?] PM2.5 PM10 TSP Léhde
IMPROVE - Suomi
Rautavaara kesat 1991 ja 92 1.2-1.8 Raunemah ja Y
(50 - 65 %) 1997
Rautavaara talvi 1991-92 0.1-05 Raunemad ja Y
(12 - 40 %) 1997
IMPROVE - USA
ithosa 1993-94 2.5 (23 %) Eldred ym.£19
lansiosa 1993-94 1.2 (32 %) Eldred ym.€19
Bliss State Park  1993-94 1.3 (39 %) 1.7 (27 %) Eldred yn€, 19
South Lake Tahoe 1993-94 4.9 (52 %) 7.9 (38 %) Eldred yrS., 19
USA tausta-alueet 1975 3.4 (12 %) Shah ym., 1986
Fraser Valley, Kanada heinéa-elokuu 1993 3.5 (37 %) Pryor ym7, 199

Taulukko 5. Orgaanisen aineen pitoisuuksia taajamissa.

Hiukkasten OM-pitoisuus [ug/m3] PM2.5 PM10 TSP Lahde

USA kaupungit 1975 9.2 (12 %) Shah ym., 198
Los Angeles 1982 6.2-8.7 (15-29 %) Shauer yrf., 1
Los Angeles 1986 9.8-18.6 (18-32 %) Solomon ym.,
Mexico City syyskuu 1990 9 (22 %) Miranda yrh.,
Mexico City helmikuu 1991 18 (47 %) Miranda yri.,

PAH-pitoisuuksia on eri ymparistdissd maaritetty paljonkin ja hyvin erilaisista
kokofraktioista. Yhdisteiden lukuméaéara on yleenséa 10 - 25. Mittaukset ovat ly-
hytaikaisia. Suomessa ulkoilman hiukkasten PAH-pitoisuuksia on tutkittu Kuo-
piossa PM2.5- ja PM10-hiukkasista (Seppala ym. 1998), Kokkolasta PM15-frak-
tiosta (Pyysalo ym.,1987) ja Helsingistd kokonaishiukkasmassasta (Pdnka ym.
1990). Kuopiossa suurimmat pitoisuudet seka PM10- etta PM2.5-kokofrak-tiois-
sa olivat bentso(g,h,i)peryleenilla, pyreenilla ja kryseenilla. Useissa tutkimuksis-
sa (Sheu ym. 1997, Rogge ym. 1993b, Miguel & Pereira 1989) naiden yhdistei-
den on osoitettu olevan liikenneperadisia, joten niiden esiintymista voidaan pitaa
vahvana perusteena taajamanaytteiden liikkenneperaisyydelle.
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Rogge ym. (1993e) ovat maarittaneet Los Angelesin ilmasta yli 80 orgaanisen
yhdisteen pitoisuudet PM2-naytteista. Naytteita oli keratty 24 tuntia joka kuudes
vuorokausi vuoden ajan. Orgaanisen massan koostumus analysoitin HRGC ja
GC/MS analyyseilla. Polyaromaattisten hiilivetyjen lisdksi tietoa on alkaaneista,
alkaani- ja alkeenihapoistaldehydeistd, aromaattisista karboksyylihapoista,
puun savun merkkiaineista, polyaromaattisista ketoneista ja kononeista, steroi-
deista, typpeé sisaltavistad orgaanisista yhdisteista seka alifaattisista dikarboksyy-
lihapoista. West Los Angelesin tulos on esitetty koosteena kuvassa 2 (s.14).

11. Reseptorimallit padstdjen arviointivalineena

lImaan paasseiden epépuhtauksien kulkeutumista ja muuntumista voidaan kuva-
ta erilaisilla leviamismalleilla. Levidmismallit seuraavat paastéjen muuntumista
ja kulkeutumista lahteesta reseptoripaikkaan. Lahtotietoina kaytetaan paastomaa-
rid ja meteorologisia tietoja. Leviamismalleihin joudutaan aina tekemdaan voi-
makkaita yksinkertaistuksia. Leviamismalleilla voidaan arvioida tarkasteltavan
alueen epapuhtauspitoisuuksien keskimaaraisia arvoja halutulla aikavalilla, mut-
ta ilmasta mitattujen epapuhtauksien alkuperan selvittamiseen tarvitaan myos
muita menetelmia (Juntto 1994).

Reseptorimalleilla pyritaan paattelemaan tietylla paikalla mitatuista epapuhtaus-
pitoisuuksista saasteiden paastolahteet ja kunkin lahteen vaikutusvoimakkuus
mittauspaikalla. Mittauspaikan pitoisuuteen vaikuttaa paastdmaaran ja paaston
koostumuksen lisdksi kulkeutumistodennakoisyys paastblahteestd mittauspaikal-
le ja yhdisteiden kemiallinen muutunta ilmakehassa (Juntto 1994). Paastot levia-
vat korkeista piipuista laajalle alueelle eivatka vaikuta paikalliseen ilmanlaatuun
hengityskorkeudella yhta voimakkaasti kuin matalalla olevat hajapaastot.

Reseptorimallit perustuvat mitattujen aineiden valisten korrelaatioiden sisalta-
maén informaatioon. Luotettavan tuloksen saamiseen tarvitaan useamman kym-
menen mittauksen tulokset. Niitd reseptoripaikalla mitattuja aineita, jotka eivat
sisélly paastoprofiileinin ei voida kayttdd hyvaksi reseptorimalleissa. Tietoa
paastotlahteista tarvitaan siten paastofaktoreiden tunnistamisessa. Malliin valittu-
jen yhdisteiden suurimmat paasttlahteet pitaa tietaa ja sisallyttaa malliin. Orgaa-
nisten hiukkaspaastojen tuntemus on siten edellytys reseptorimallien kaytolle
my0s orgaanisilla yhdisteilla.
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Orgaanisten yhdisteiden pitoisuuksia voidaan periaatteessa kayttaa reseptorimal-
leissa, silla eri paastolahteistd vapautuvan orgaanisen massan koostumus on eri-
lainen ja lahteen osuus on siten arvioitavissa. Tueksi tarvitaan tietoa raskasme-
talleista ja epadorgaanisesta hiilesta, silla samoja yhdisteita tulee kuitenkin useista
eri lahdetyypeistd. Malleissa ei voida ottaa huomioon yhdisteiden kemiallisia
reaktioita ilmakehdassa, joten malliin voidaan siséllyttaa vain stabiileja yhdisteita
(Shauer ym. 1996).

Pitkia naytesarjoja ulkoilmanaytteiden orgaanisten yhdisteiden pitoisuuksista ei
ole olemassa.

Reseptorimallien kayttdéa orgaanisten yhdisteiden lahdeanalyysissa rajoittaa en-
nen kaikkea laadukkaiden paastofaktoreiden puute. Tietoa on lahinna vain PAH-
pitoisuuksista, mutta niistakin varsin vahan. Lisaksi paastotutkimuksissa kaytetyt
menetelmat, ulkoilmamittausmenetelmét ja tutkimusryhmien kayttamat analyy-
simenetelmat ja laaduntarkkailu vaihtelevat suuresti. Selvitysta tehtdessa naihin
on kiinnitettédva arvioitua enemman huomiota.

Schauer ym. (1996) kayttivat kemialliseen massatasapainoon perustuvaa resep-
torimallia Los Angelesin hiukkasléhteiden mallittamiseen. Orgaanisen massan
koostumus oli analysoitu HRGC ja GC/MS tekniikoilla. Lisaksi oli maaritetty 34
metallin, elementaalihiilen, orgaanisen hiilen ja ioniyhdisteiden pitoisuudet.
Pienhiukkasmassan (PM2) koostumus ja orgaanisten yhdisteiden pitoisuudet
naytteissa on raportoitu Roggen ym. (1993e) julkaisussa.

Reseptorimallissa Schauer ym. (1996) kayttivat kaikkiaan 45 orgaanisen yhdis-
teen, kahden metallin (piin ja alumiinin) seka elementaalihiilen pitoisuutta. Mal-
liin sisallytetyt paastdlahteet kattoivat tutkijoiden arvion mukaan noin 85 % ul-
koilman orgaanisen hiukkasmassan primaarilahteista. Lahdeprofiileita oli kay-
tossd 12. Yhdisteet oli valittu Los Angelesissa tehtyjen paastdlahdeselvitysten
perusteella. Valintakriteereina kaytettiin myos yhdisteiden stabiilisuutta. Mallis-
sa kaytetyilla yhdisteilla ei saanut olla muita merkittavia paastolahteita.

West Los Angelesin pienhiukkasmassan kemiallinen koostumus ja arviot orgaa-
nisen massan lahteista esitetdédn kuvassa 3 (Schauer ym. 1996). Merkittavimmat
orgaanisen massan lahteet West Los Angelesissa ovat analyysin perusteella lii-
kenne (bensiinikayttdiset ja dieselajoneuvot, tiepdly seka renkaiden kuluminen
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yhteensé 38 %), puun poltto (22 %) ja lihan paistaminen (20 %). Paastolahdesel-
vityksessa Hildemann ym. (1991) saivat likenteen osuudeksi 40 %, puun polton
18 % ja lihan paistamisen 27 %. Los Angelesin tuloksia tarkasteltaessa on muis-
tettava maakaasun suuri osuus alueen stationaaristen lahteiden polttoaineena
(Cass ym. 1982).

Keskimaarainen PM2-kokonaismassa West Los Angelesissa vuonna 1982 oli
24.5 pg/m3 (Rogge ym. 1993e). Pienhiukkasmassan lahdearvio on taulukossa 6.
Suurimman osan PM2-massasta muodostavat sekundaariset (noin 43 %) ja
likenneperaiset hiukkaset (36 %) (Schauer ym. 1996).

100 % COMPOSITION OF PM2 MASS SOURCES OF ORGANIC MASS
b—
Others Others
90 % 17.3 % 14.8 %
0.5 % Natural gas comb.
1.6 % Tire wear depris
80 % - . 2.0 % cigarette smoke
° Ammonium 8.7 9 Pavdd road dust 7.0 o 2.1 % vegetative detritus
. 0
70% Nitrate 7.5% Diesel exhaust
14.6 %
60 % + Sulfate
23.0% Gasoline vehicles
50 % -+ 15.1 %
op 1 EC
40% 14.9 % Meat cooking
. 0
20.3 %
30% °
20 % - Organics
8.6 % Wood smoke
. 0
10 % + 22.0%
0% } |

Total PM2 mass 24.5 pg/m3 Organics 7 pg/m?

Kuva 3. West Los Angelesin pienhiukkasmassan (PM2) kemiallinen koostumus
(Rogge ym. 1993e) ja orgaanisen komponentin ldhdeanalyysi (Shauer ym.
1996).
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Taulukko 6.Reseptorimallin antama tulos West Los Angelesin PM2-massan
lahteistd vuonna 1982 (Shauer ym, 1996).

PM2 lahde West Los Angeles

Primaariset
diesel pakokaasu 17%
tiepoOly paallystetyilta teiltd 12 %
puun poltto 10 %
lihan paistaminen 8 %
bensiiniautot (katalysaattori + ei kat) 6 %
kasvillisuus 1%
renkaiden kuluminen 1%
tupakointi 1%

Sekundaariset
orgaaniset (muut lahteet + sekundaariset) 4%
sulfaatti (sekundaariset + tausta) 23 %
nitraatti 7%
ammonium 9%

Harrison ym. (1996) ovat kayttaneet paakomponenttianalyysin ja multilineaari-
sen regressioanalyysin (PCA-MLRA) yhdistelméda PAH-yhdisteiden lahdeana-
lyysissa. Reseptorimallissa kaytettiin 18 PAH-yhdisteen seka 19 metallin, am-
moniumin, EC:n ja anionien pitoisuuksia. Tuloksissa on esitetty 11 PAH-yhdis-
teen jakautuminen kuuteen paastofaktoriin (taulukko 7).

Tulokset edustavat ikdantyneen ja ndin myds osittain valikoidun orgaanisen
hiukkasmassan koostumusta.

Harrisonin ym. (1996) julkaisussa ei kerrota, kuinka suuren osan massasta fakto-
rit yhteensa selittavat. Malliin eivat sisdlly puun poltosta vapautuvat hiukkaset

eika lihanpaiston paastot, jotka Los Angelesissa muodostavat merkittdvan osan
(10 ja 8 %) PM2-massasta.

105



Taulukko 7. Paastblahteiden massaosuudet (%) PAH-yhdisteiden ja kokonais-
hiukkasmassan pitoisuuksista (Harrison ym. 1996).

Yhdiste Tiep6ly Sekund. hiukkaseKivi- Liiken- Jatteiden Tie-

+ 6ljyn poltto hiili ne poltto  suola
Fluoreeni 40 £ 10 14+5 4+1 7+2 20+x6 8%l
Fenantreeni 332 265 -3+1 15%+7 16+3 132
fluoranteeni 35t 4 23+3 0+1 12+5 10+x2 206
Pyreeni 36+5 33+3 5+2 8+4 18+3 103
Kryseeni 35+3 18+4 22+12 15+8 2+1 -1#1
Bentso[b]- 696 20+ 7 -1+1 12+5 -2+2 1%2
fluoranteeni
Bentso[K]- 61+3 8+3 19+4 101 3+1 -1+3
fluoranteeni
Bentso[a]- 654 31 5+2 23+8 75 -3%5
pyreeni
Benzo[ghi]- 58 + 20 -1+3 4+1 28+18 -2+1 67
peryleeni
Indeno[1,2,3 53 + 12 22+13 1+1 18+5 45 O0zx1
-cd]pyreeni
Koroneeni 61+12 8+5 1+2 32+7 -1+1 -1+2
TSP 325 23+4 11+7 25+8 72 2%2

12. Olomuodon suhteen erittelematdnta tietoa orgaanis-
ten yhdisteiden paastoista

12.1 Suomen ilmapéaastot ja skenaariot -projekti

Suomen ymparistokeskuksen Suomen ilmapaastét ja skenaariot -projektissa
(SIPS) (Melanen & Ekqvist 1997) selvitetddn maamme ilmapaéastot kaikista
paastotlahteista (pistelahteet, pien- ja hajapaastot, maatalouden paastét, luonto-
paastot, likennepaastot). Orgaanisista yhdisteista tarkastellaan VOC-yhdisteita
(haihtuvat orgaaniset yhdisteet) ja POP-yhdisteitad (vaikeasti hajoavat orgaaniset
yhdisteet). Hiukkasiin sitoutunutta orgaanista massaa ei projektissa selviteta. Tu-
lokset raportoidaan vuosittain Euroopan Ymparistokeskukselle CORINAIR-tie-
tokantaan.
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Pistelahteiden paastotiedot perustuvat padasiassa mittauksiin, joissa on omat virhe-
lahteensa. Pien- ja hajapaastot on laskettu kulutuslukujen ja paastokertoimien
avulla. Paastokertoimet ovat epatarkkoja mikali ne perustuvat kertaluontoisiin mit-
tauksiin tai muutaman aineen koostumustietoihin, eivatka aina ole sovellettavissa
vallitseviin olosuhteisiin. Maatalouden p&astokertoimia ja paastojen arviointia lei-
maa suurehko epavarmuus. Luontopaastdjen arviointityd on viela kesken.

Liikennepaastojen laskennassa yleisten teiden ajoneuvotyyppikohtaiset liikenne-
suoritteet pystytdan arvioimaan tielaitoksen tietorekisterin perusteella. Katusuorite
sen sijaan on huonosti tunnettu. Polttonesteen kulutus ja paastot lasketaan myydyn
polttonestemaaran perusteella. Paastdjen laskenta perustuu vuosimallin 1993
moottorin paastdihin normaalissa kayttélampdétilassa. Perusvuoden autokanta
muodostuu 20 vuosimallista. Perusvuoden paasttkertoimia muutetaan lukuisilla
korjauskertoimilla. Vaikka suoritteisiin ja paastdkertoimiin siséaltyy runsaasti epa-
varmuustekijoitd, voidaan liikennepéastojen arviota pitda kokonaisuutena melko
luotettavana.

NMVOC-yhdisteiden (haihtuvat orgaaniset yhdisteet metaania lukuunottamatta)
paéastoarviot ovat taulukoissa 8 - 10. Kaikista aineista, joista haihtuu orgaanisia yh-
disteita ei ole saatavissa koostumus- ja kayttttietoja. Nain ollen laskennalliset
paastomaarat eivat kerro todellista ilmaan haihtuvien orgaanisten yhdisteiden maa-
rad. Virheet voivat olla huomattavia, kun kaytetaan harvoihin kertaluonteisiin mit-
taustuloksiin tai muutaman aineen koostumustietoihin perustuvia paastokertoimia.
Myds pk-teollisuuden lukumaéaraisesti runsaat ja erilaiset NMVOC-paastoét joudu-
taan arvioimaan. Suomen olot saattavat poiketa huomattavastikin paastokertoi-
mien maaritysoloista. Paastot saattavat vaihdella myos laitetekniikasta johtuen.
Kulutustuotteiden todellisia kayttomaaria on vaikea selvittda ja niissa seka tuottei-
den sisaltamien liuotteiden maarissa tapahtuu muutoksia. Ongelmallisimpia alueita
NMVOC-péaastojen arvioinnissa ovat puun pienpoltto (ei riittavasti tietoa), jateve-
sien kasittely, kaatopaikkakaasut sekéa kulutustuotteet.

POP-yhdisteet ovat biologisesti huonosti hajoavia ja yleensé varsin haitallisia ai-
neita. Merkittdva osa haitallisimmista POP-yhdisteistd muodostuu epataydellisen
palamisen seurauksena. SIPS-projektissa POP-paéastoista arvioidaan heksakloori-
sykloheksaani, pentakloorifenoli, heksaklooribentseeni, tetrakloorimetaani, trik-
loorieteeni, tetrakloorieteeni, triklooribentseeni, trikloorietaani, poly-
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Taulukko 8. Ihmisen toiminnasta aiheutuvat NMVOC-kokonaisp&astot vuonna

1995 (Melanen & Ekqvist 1997).

Paastolahde

P&astd [1 000 {]

Polttoaineperéiset paastot

pienet lampolaitokset 1
asunnot ja kiinteistott 21
likenne ja muut liikkuvat lahteet 81
maa- ja metsatalous 13
Polttoaineiden jakelu 8
Liottimien kaytto (sis. taulukossa 7 esitettavat
pistelahteiden paastot, yhteensa 33 000 t/a 59
Jatevesien ja lietteiden kasittely 2
Yhteensé 190

Taulukko 9. Pistelahteiden (ilmoitusvelvollisten laitosten) NMVOC-paastot
toimialoittain vuonna 1995 (Melanen & Ekqvist 1997).

Toimiala NMVOC [t]
Energiantuotanto 1
Kemian teollisuus 23
Metalliteollisuus 2
Metséateollisuus 6
Muu teollisuus 1
Yhteensa 33

aromaattiset hiilivedyt, polyklooratut bifenyylit seka polyklooratut debentso-
dioksiinit ja -furaanit. POP-yhdisteiden paastdarviota heikentda se, etta kaikkia
toimintoja, joista voi aiheutua paastoja, ei ole osattu ottaa huomioon tai paasto-
jen arviointia varten on kaytetty kyseisistd toiminnoista kvantitatiivista tietoa
vain rajoitetusti. Myds paastokertoimien kayttdon liittyy epavarmuuksia
(taulukko 11).

Myds PAH-yhdisteiden maarittely vaihtelee ja paastokertoimet kasittavat laitos-
kohtaisesti usein vaihtelevan maaran yhdisteitda. Paastoarvioihin suurin vaikutus
on silla, lasketaanko naftaleeni PAH-yhdisteisiin vai ei. Naftaleenin osuus PAH-
paastobissa on yleensa suurempi kuin muiden yksittdisten aromaattien (taulukko
12).
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Taulukko 10. Pistelahteiden (ilmoitusvelvollisten laitosten) NMVOC-paéastot
yhdisteittdin vuonna 1995 (Melanen & Ekqvist, 1997).

NMVOC-yhdiste Paasto [t]
Aldehydit 0.07
Alifaattiset hiilivedyt 3
Alkoholit 6
Aromaattiset hiilivedyt 1
Eetterit 0.7
Esterit 2
Hiilivetyseokset 5
Ketonit 1
Muut NMVOC-paastot v. 1995 ilmoitusten mukaan:
Vinyylikloridi 12

1,1,1.trikloorietaani, asetonitriili, etyleenioksidi,

halogenoidut hiilivedyt, liottimet, metyleenikloridi,

perkloorietyleeni ja trikloorietyleeni,

joiden paastott yhteensa 2
Yhteensa 33

Taulukko 11. PAH-, PCB- ja PCDD/F-paasttt ilmaan vuonna 1995 ((Melanen
ja Ekqvist, 1997).

PAH (sis. naftaleenin) PCB PCDD/F
[t] [kg] [I-TEG grammaa]
580 15 900 155

Taulukko 12. PAH-hajapaastot ilmaan sektoreittain vuonna 1995 ((Melanen &
Ekqvist 1997).

Lahde Paéasto [kg] PAH-lukumaara
Puun poltto kiinteistossa 109 000 15

Oljyn poltto kiinteistossa 2 000 15
Tieliikenne 70 000 10
Kreosoottikasitellyn puun poltto 4700 10
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12.2 CORINAIR (CORe INventories AIR)

CORINAIR on Euroopan Ymparistokeskuksen selvitys ilmansaasteiden
paastoistd Euroopassa (CORINAIR: http:/www.eea.dk/frdb.htm). Tavoitteena on
harmonisoida EU-maiden paastoétietojen ilmoituskaytantd siten, ettd tiedot ovat
vertailukelpoisia. Maat raportoivat paastdinventaarionsa vuosittain. Tietoa
keratdadn yhdisteista SO NO,, NMVOC, NH;, CO, CH, N,Oja CO.
Raskasmetallien ja POP-yhdisteiden seuranta on tulossa ohjelmaan mukaan.

CORINAIRIn kuuluvat paastotlahteet luokitellaan ryhmiin 1) energiantuotanto,
sahkon ja lammon yhteistuotanto ja kaukoldmpd, 2) kaupalliset, laitosten ja
asuntojen pienkattilat, 3) teollisuuslaitosten polttoprosessit, 4) tuotantoprosessit,
5) fossiilisten polttoaineiden kaivanto ja jakelu, 6) liuottimien kayttd, 7)
tielikenne, 8) muut liikkuvat ldhteet ja koneet, 9) jatteiden kasittely ja
havittaminen, 10) maatalous ja 11) luonto.

Vuoden 1990 NMVOC-kokonaispaastdt 29 Euroopan maasta on esitetty
taulukossa 13. Suomen paastot vuonna 1990 olivat 457 240 t eli 2 %.

Taulukko 13. 29 Euroopan maan NMVOC-kokonaispaastét vuonna 1990
(CORINAIR: http:/www.eea.dk/frdb.htm).

NMVOC [t]

1 energiantuotanto 55 163

2 pienkattilat 1002 081

3 teollisuuslaitosten polttoprosessit 157 238

4 tuotantoprosessit 1231676

5 fossiilisten polttoaineiden kaivanto 1383 029

6 liuottimien kaytto 4 945 565

7 tieliikenne 6 802 739

8 muut liikkuvat lahteet ja koneet 676 763

9 jatteiden kasittely ja havittaminen 506 961
10 maatalous 758 756
11 luonto 4 452 288
Yhteensa 21 972 259
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Euroopan Ymparistétoimisto on julkaissut EMEP ja CORINAIR ohjelmien
yhteisen ilmapéaastoja koskevan inventaarioppaan. Opas sisaltaa tietoja paastojen
maarittamisesta seka emissiofaktoreita (CORINAIR 1996).

12.3 EPA:n AIRS-tietokanta

AIRS-tietokanta (US EPA: http://www.epa.gov/airsweb/) sisdltaa Yhdysvaltojen
suurten paastolahteiden paastotiedot yhdisteistd, joille EPA on asettanut
terveysperusteisen raja-arvon (criteria pollutants) eli komponenteista C, NO
SO, TSP, PM10 ja hiukkasten lyijypitoisuus. Liséksi tietoa on VOC-paastoista,
jotka eivat kuulu kriteeriyhdisteisiin, mutta ovat kriteeriyhdisteisiin kuuluvan
otsonin (smog) esiasteita. Tietokannasta pystyy hakemaan tietoa yksittaisten
laitosten tarkkuudella tai SIC koodein luokiteltua tietoa. Taulukossa 14 esitetdén
suurten laitosten (paastd >100 t/vuosi) VOC-paastot aloilta, joiden osuus
kokonais VOC-paastdsta on >1 %. Viisi suurinta paastélahderyhmaa ovat

- kemianteollisuus

. Oljynjalostamot

« paperiteollisuus

- primaarinen metalliteollisuus
« kulkuvalineiden valmistus.

Tietokannassa on myos yksittaisten mittauspaikkojen ulkoilmasta maaritettyja
tuloksia. Ulkoilmasta ei kuitenkaan toistaiseksi ole mitattu VOC-pitoisuuksia.

12.4 EPAnN Toxic Release Inventory

EPA velvoittaa Yhdysvalloissa toimivat tehtaat (SIC koodit 20 - 39 manufactu-
ring) raportoimaan toksisten kemikaalien (kaikkiaan 643) paastot ilmaan, veteen
ja maaperaan seka jatekemikaalien kasittelyn. Tiedot ovat kaikkien néhtévissa
internetissd (US EPA: Toxics Release Inventory: http://www.rtk.net/ www/
data/tri_gen.html). Raportointivelvollisia teollisuudenaloja ovat elin-tarvike-,
tupakka-, tekstiili-, vaatetus-, puutavara-, huonekalu-, paperi-, kemian-, muovi-,
Oljynjalostus-, nahka-, kivi/savi/lasi- ja elektroniikkateollisuus, primaarinen me-
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Taulukko 14. VOC-yhdisteiden p&astdt Yhdysvaltojen suurista paastolahteista
(VOC-paasto >100 t/a). Listassa alat, joiden osuus >1 % kokonaispaastosta (US
EPA: http://www.epa.gov.airsweb/).

Industry VOC Per cent of
Emissions Total VOC
[t/year] Emissions
Chemicals and Allied Products 432775 21
Petroleum Refining and Related Industries 302096 15
Paper and Allied Products 165666 8
Primary Metal Industries 118203 6
Transportation Equipment 105008 5
Rubber and Miscellaneous Plastics Products 103536 5
Electric, Gas, and Sanitary Services 88085 4
Wholesale Trade-Non-Durable Goods 80424 4
Oil and Gas Extraction 80156 4
Fabricated Metal Products,
except Machinery and Transportation Equipment 75395 4
Food and Kindred Products 72652 4
Lumber and Wood Products, except Furniture 67431 3
Printing, Publishing, and Allied Industries 67013 3
Furniture and Fixtures 59491 3
Electronic and other Electrical Equipment and Components,
except Computer Equip 30801 2
Industrial and Commercial Machinery and Computer Bguip24340 1
Wholesale Trade-Durable Goods 21744 1

talliteollisuus, metallin jatkojalostus, koneiden valmistus, kulkuvalineiden val-
mistus, painotalot, mittaus/valokuvaus ja sekalainen teollisuus. Tarkempaa tietoa
aloista saa esimerkiksi luokittelusta Standard Industrial Codes Categories
(http://www.ebgi.com/SIC/index.htm).

Vuonna 1995 toksisten kemikaalien massapaastoista noin 71 % tapahtui ilmaan.
Suurin osa kemikaaleista on orgaanisia yhdisteitd. Tiedoissa ei ole eritelty yhdis-

teiden olomuotoa tai tarkasteltu niiden muuntumaa tai reaktioita iimakehassa.

TRI-tietokanta on kaikkien kaytettavissa internetin kautta. Hakuja pystyy teke-
maan alueittain, yksittéisen tehtaan paastoista, teollisuusaloittain ja teollisuusyh-
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tymittain. Liséksi voi valita haluaako tietoa kaikkien toksisten yhdisteiden yh-
teispaastdista vai yksittaisten yhdisteiden paastoista.

Taulukossa 15 esitetddn raportointivelvollisten teollisuusalojen kokonaisilma-
paastét Yhdysvalloissa, alan osuus kaikkien alojen yhteenlasketusta ilmapaastos-
td seka 12 paastomaaraltéan suurimman orgaanisen (paast6 yli 10 000 tonnia/
vuosi) ja kahden epaorgaanisen yhdisteen osuus kunkin alan paastosta. 12 orgaa-
nista yhdistetta (metanoli, tolueeni, ksyleeni, hiilidisulfidi, n-heksaani, metyyli
etyyli ketoni, dikloorimetaani, styreeni, etyleeni, trikloorietyleeni, n-butyylialko-

holi ja 1,1,1-trikloorietaani) muodostavat useimmilla aloilla 49 - 96 % kaikkiaan
643 yhdisteen kokonaispaasttsta. Vain primaarisessa metalliteollisuudessa (14
%), kivi/savi/ lasiteollisuudessa (14 %) ja tupakkateollisuudessa (3 %) naiden
yhdisteiden osuus on pieni. Epaorgaanisista yhdisteista suolahapon ja ammonia-
kin paastot ovat suurimmat. Useimmilla aloilla 12 orgaanisen ja kahden epéor-
gaanisen yhdisteen yhteisosuus on 67 - 99 %.

Taulukossa 16 on esitetty edella mainittujen 12 orgaanisen yhdisteen kokonais-
paastott, yhdisteen osuus 643 toksisen yhdisteen ilmapaastdista sekd yhdisteen
paasttjen jakautuminen eri teollisuusalojen kesken. Kemianteollisuudella ja
muoviteollisuudella on suuria paasttosuuksia useilla yhdisteilla, samoin kulku-
valineteollisuudella ja metallien jatkojalostuksella. Paperiteollisuus on merkitta-
va paastolahde metanolille ja elintarviketeollisuus n-heksaanille.

Hajapaasttjen osuus toksisten yhdisteiden paastoista vaihtelee teollisuusaloittain
valilla 8 - 57 % (taulukko 15). Vastaavasti yksittaisten yhdisteiden hajapaastot
ovat 19 - 51 % kokonaispaastdista ilmaan (taulukko 16). Paikallisen ilmanlaadun
kannalta hajapaastét ovat piippupaastoja olennaisemmat.

Metanoli, metyyli etyyli ketoni, dikloorimetaani ja n-butyylialkoholi jakautuvat
ilmaan ja veteen (Henryn lain vakio 1-100). Kaikkien 12 yhdisteen kyllastyshoy-
rynpaine on kuitenkin niin korkea, ettei niiden tavallisissa oloissa juuri pitaisi
absorboitua olemassa olevien hiukkasten pinnalle tai muodostaa uusia hiukkasia.
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Taulukko 15. Hajapaasttjen osuus 12 paastomaaraltaan suurimman orgaanisen
yhdisteen kokonaispaastoista teollisuusaloittain (US EPA: Toxics Release
Inventory: http://www.rtk.net/ www/data/tri_gen.html).

SIC-koodi

Teollisuusala

Hajapaasttjen osuus
ilmapaastoista

29
20
27
33
34
21
28
37
31
35
22
32
39
38
24
30
26
36
25
23

Oljynjalostus
Elintarviketeollisuus
Kirjapainot tms

Primaari metalliteollisuus

Metallien jatkojalostus
Tupakka
Kemianteollisuus
Kulkuvalineteollisuus
Nahka

Koneet

Tekstiili (ei vaatetus)
Kivi/savi/lasi
Sekalainen
Mittaus/valokuvaus
Puu

Muoviteollisuus
Paperiteollisuus
Elektroniikka
Huonekalut
Vaatetus

57 %
53 %
49 %
48 %
47 %
44 %
38 %
37 %
35%
34 %
34 %
34 %
33%
29 %
29 %
29 %
28 %
22 %
20 %
8 %
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Taulukko 16. Hajapaasttjen osuus 12 paastomaaraltdan suurimman orgaanisen
yhdisteen kokonaispéaastdista yhdisteittdits EPA: Toxics Release Inventory:
http://www.rtk.net/ www/data/tri_gen.html).

Hajap&astdjen osuus

Yhdiste iimapéaéastoista
n-Heksaani 51 %
Etyleeni 44 %
Trikloorietyleeni 43 %
1,1,1-Trikloorietaani 41 %
Dikloorimetaani 40 %
Metanoli 36 %
Tolueeni 35 %
Metyyli etyyli ketoni 34 %
Styreeni 30 %
Ksyleeni (isomeerien seos) 28 %
Hiilidisulfidi 25 %
n-Butyyli alkoholi 19 %

12.5 EPA:n ilmansaasteiden paastofaktorit

EPA on tehnyt kokoomateoksen ilmansaasteiden paastofaktoreista (US EPA:
AP-42, osa 1: http://www.epa.gov/ttn/chief/ap42.html). Teoksen viidennessa
painoksessa on tietoa yli kahdestasadasta stationaarisesta paastdlahdeluokasta.
Lahteista esitetdaan lyhyt kuvaus kaytetyista prosesseista seka niiden paastélah-
teistd. Useista aloista on lisaksi kerrottu alalla yleisesti kaytetyista ilmansuoje-
lumenetelmista. lImansaasteiden paastomaéarien arviointiin on esitetty alakohtai-
sia paastotfaktoreita, jos niitd on ollut saatavilla.

AP-42 kasittelee neljaatoista tarkedd lahderyhmaa, joita ovat ulkoiset polttopro-
sessit, kiintedn jatteen havittdminen, sisdiset polttoprosessit, haihtuminen, ol-
jynjalostus, orgaaninen kemianteollisuus, nesteiden sailytysastiat, epdorgaaninen
kemianteollisuus, elintarviketeollisuus ja maatalous, puutuoteteollisuus, mine-
raalituoteteollisuus, metalliteollisuusekalaiset lahteet seka kasvihuonekaasujen
biogeeniset lahteet.
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Paastofaktorit luokitellaan viiteen luokkaan (A - E) sen mukaan, miten hyvin ne
soveltuvat kuvaamaan useiden samantyyppisten lahteiden paastéja. Luokituksen
tekevat asiantuntijat ja arvostelijat. Luokitus voi vaihdella suuresti, silla faktorit
voivat perustua mittauksiin, mallitukseen, massatasapainolaskuihin tai muuhun
informaatioon. Luokitus on kaksivaiheinen. Ensin méaaritetdan faktoreiden muo-
dostamisessa kaytettavien paastotietojen luotettavuus. Seuraavaksi arvioidaan
faktorin kayttokelpoisuus arvioitaessa kyseisen lahdetyypin vuotuista kansallista
keskiarvopaastéa (AP-42: Emission Ratings: http://www.epa.gov/oar/oagps/
efactors.html #ratings).

Paastotiedot luokitellaan neljaan laatuluokkaan (A - D), jotka ovat:

A. Testit perustuvat luotettavaan menetelméén ja ne on raportoitu riittavan tar-
kasti

B. Testit perustuvat yleisesti ottaen luotettavaan menetelmaan, mutta niité ei ole
raportoitu riittavan tarkasti

C. Testit perustuvat menetelmaan, jonka luotettavuutta ei ole testattu tai uuteen
menetelmaéan tai taustatiedot ovat liian puutteelliset.

D. Testit perustuvat menetelmaan, jota ei pidetad luotettavana, mutta jolla saa-
daan arvio paaston suuruusluokasta

Paastofaktoreiden luokat ovat:

A. Erinomainen. Faktori perustuu A- tai B-luokan lahdeaineistoon, joka on pe-
raisin useasta satunnaisesti valitusta laitoksesta. Lahdetyyppi on riittdvan
suppea, jotta padstodjen vaihtelu on minimoitu.

B. Keskiarvoa parempi. Faktori perustuu A- tai B-luokan lahdeaineistoon, joka
on peraisin riittavan monesta laitoksesta. Vaikka mitdén spesifista virhetta ei
nayttaisi olevan, ei ole varmaa, edustavatko testatut laitokset satunnaisotosta
kyseisesta teollisuuden alasta. Lahdetyyppi on riittdvdn suppea, jotta
paasttjen vaihtelu on minimoitu.

C. Keskimaarainen. Faktori perustuu A-, B- tai C-luokan lahdeaineistoon, joka
on peraisin riittdvan monesta laitoksesta. Vaikka mitdan spesifista virhetta ei
nayttaisi olevan, ei ole varmaa, edustavatko testatut laitokset satunnaisotosta
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kyseisestd teollisuuden alasta. Lahdetyyppi on riittdvdn suppea, jotta
paasttjen vaihtelu on minimoitu.

D. Keskimaaraista huonompi. Faktori perustuu A-, B- tai C-luokan l&hdeaineis-
toon, joka on perdisin muutamasta laitoksesta. On syytd olettaa, etteivat
laitokset edusta satunnaisotosta kyseisesta teollisuuden alasta. Lahdetyypin
sisdlla saattaa esiintya vaihtelua.

E. Heikko. Faktori perustuu C-tai D-luokan ldhdeaineistoon. Voi olla syyta
olettaa, etteivat laitokset edusta satunnaisotosta kyseisesté teollisuuden alasta.
Lahdetyypin sisalla saattaa esiintya vaihtelua.

Paastofaktoreita on seuraaville orgaanisen aineen komponenteille: kokonais OC
(TOC), kokonais OC metaania lukuunottamatta (TNMOC), haihtuvat orgaaniset
yhdisteet (VOC), polysyklinen orgaaninen aines (POM) sekéa aldehydit. Naista
faktoreista on taulukossa ilmoitettu laatuluokka. Yhdistetasolla ilmoitetuista
orgaanisista yhdisteistd seka metallien paasttfaktoreista on laatuluokan liséksi
ilmoitettu, kuinka monen yhdisteen tai metallin tiedot faktoriin sisaltyy. Joillain
aloilla polyaromaattisten hiilivetyjen (PAH) faktorit on ilmoitettu erikseen. Li-
saksi taulukossa on kooste lahteiden hiukkaspaasttfaktoreista. Hiukkasmaisen
orgaanisen aineen osuutta ei naiden faktoreiden avulla pysty maarittamaan.

Useimmilla aloilla paastot vaihtelevat laitoksittain niin suuresti, ettei yleista
paasttfaktoria voida maarittda. Esitetyistakin faktoreista suurin osa kuuluu laatu-
luokkiin D tai E eli ovat tasoltaan suhteellisen huonoja.

13. Yhteenveto

Orgaaniset yhdisteet jakautuvat ilmassa kaasu- ja hiukkasfaasin kesken. Orgaa-
niset hiukkasyhdisteet muodostavat noin 30 % kaupunki-ilman PM2.5-massasta.
Orgaaniset aerosolit ovat tarkeita terveysvaikutusten, alailmakehan otsonin, na-
kyvyyden ja maapallon sateilytasapainon kannalta. Orgaanisesta hiukkaskom-
ponentista, sen lahteistd ja koostumuksesta, tiedetd&n kuitenkin varsin vahan.

Hiukkasiin sitoutuneita orgaanisia yhdisteita vapautuu ilmakehaan seka luonnos-

ta ettd ihmistoiminnan seurauksena useista kymmenista lahdetyypeista. Suorien
hiukkaspéaastojen lisaksi ilmakehdssa muodostuu merkittdvia maaria sekundaari-
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sia hiukkasia orgaanisista kaasuista ja hoyryistd kemiallisten reaktioiden ja kon-
densaation kautta.

Laajin orgaanisia hiukkaspaasttja koskeva selvitys on tehty Los Angelesissa.
Paasttjen koostumusta on tutkittu sekd PM10- ettd PM2-hiukkasista. PM2-hiuk-
kasiin sitoutuneiden orgaanisten yhdisteiden paastolahteita on arvioitu myoés re-
septorimallin avulla. Suurimmiksi paastolahteiksi havaittiin likenne, lihan kyp-
sentaminen seka puun poltto takoissa.

Suomessa orgaanisten yhdisteiden hiukkasfaasipaéastoja ei ole selvitetty lain-
kaan. Suomen ymparistokeskus arvioi tosin vuosittain haihtuvien orgaanisten
yhdisteiden (VOC) ja vaikeasti hajoavien orgaanisten yhdisteiden (POP) paastot
Suomessa kaikista paastélahteista. Tulokset raportoidaan vuosittain Euroopan
Ymparistokeskuksen CORINAIR-tietokantaan.

Yhdysvalloissa suurten paastélahteiden VOC-paéstot raportoidaan AIRS-tieto-
kantaan. EPA velvoittaa teollisuuden raportoimaan myoés toksisten orgaanisten
(ja epaorgaanisten) yhdisteiden paasttt. Tulokset ovat nahtavilla TRI-tietokan-
nassa. Tietokannassa ei ole mainintaa yhdisteiden olomuodosta.

EPA on myo6s koonnut tietoa ilmansaasteiden paastofaktoreista yli kahdestasa-
dasta stationaarisesta paastdlahdeluokasta. Tietoa orgaanisten yhdisteiden paas-
toista on kuitenkin vain muutamista l&ahdetyypeista. Useimmilta aloilta ei ole
tehty tarpeeksi luotettavia mittauksia ja usein paastot vaihtelevat laitoksittain
niin suuresti, ettei yleista paastodfaktoria ole voitu maarittaa.

Orgaanisten hiukkaspaéastojen karkea arviointi Suomessa voidaan télla hetkella
perustaa vain Suomen orgaanisten yhdisteiden kokonaispaastdjen ja Euroopan
seka Yhdysvaltojen tietokantojen vertailuun ja arvioon hiukkasosuudesta Yhdys-
valloissa tehtyjen mittausten pohjalta. Haihtuvien yhdisteiden paastojen lisaksi
on talldin luotava arvio puolihaihtuvien ja tiivistyvien yhdisteiden osuuksille,
mika tarkoittaa tutkimuspanostusta selvitystython nailla alueilla. Kayttamalla
hyvéaksi teoreettisia laskelmia orgaanisten kaasujen adsorptiosta ja absorptiosta
hiukkasiin voidaan yhdisteiden sitoutumisen astetta ja maaraa hiukkasmuotoon
seka orgaanisten hiukkaspaastojen maarad pyrkia laskennallisesti estimoimaan
Suomen sadaoloissa. Tulosten varmentamisessa on kuitenkin kaytettdva hyvaksi
ulkomailla tehtyja orgaanisten yhdisteiden hiukkaspaastojen yksityiskohtaisia
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mittaustuloksia. Sellaisilla toiminnan alueilla, joissa tiedot kaasumaisistakin
paastoista kokonaan puuttuvat Suomessa, kuten turvevoimaloiden tai selluteolli-
suuden orgaanisista hiukkaspaastoista, tarvitaan omia selvityksid. Suomessa on
my0s selkeasti panostettava paastojen kokeellisiin maarityksiin.

Orgaanisten yhdisteiden hiukkaspaastojen suora mittaus on vaikea johtuen seka
hankalista havaintomenetelmista etta yhdisteiden kemiallisesta ja fysikaalisesta

reaktiivisuudesta paaston aikana ja sen jalkeen. Naitd suoria mittauksia pitaa te-
hostetusti kehittda ja ottaa kayttéon. Orgaanisia hiukkaspaastdja voidaan tosin

tutkia epasuorasti analysoimalla orgaaninen aines kokonaisuutena tai tutkimalla

paaston kemiallinen koostumus kerétysta hiukkasnaytteesta jalkikateen. Kemial-

listen analyysien tekoa hiukkasfaasista haittaa kuitenkin yhdisteiden huono erot-

tuvuus ja usein vain alle kymmenesosa orgaanisista komponenteista voidaan tun-
nistaa.

Taajamissa ja tausta-alueilla tehdyt kokeelliset havainnot hiukkasmassan koostu-
muksesta viittaavat vahvasti siihen, ettéd orgaanisten yhdisteiden osuus hiukka-
sissa voi yltaa aina 40-50 prosenttiin pienhiukkasmassasta. Yhdisteiden keskitty-
minen erityisesti pienhiukkasiin merkitsee, ettd ndma biologisesti aktiiviset yh-
disteet kulkeutuvat kauas paastdlahteista hengitysilmaan, ylailmakehaan ja valta-
merien ylle.
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Projektin kuvaus

Tutkimuksen paatavoitteena on erilaisia analysointimenetelmia kayttaen selvit-
taa miten kayttékelpoinen on suomalainen mittausaineisto arvioitaessa Suomen
pien-hiukkaskuormituksen koostumusta ja aikakehitysta ja miten pienhiukkasai-
neisto soveltuu eri lAhderyhmien arviointiin ja miten sita voitaisiin soveltaa laa-
jempaan vaeston hiukkasaltistumisen arviointiin. Suuren osan pienhiukkaskuor-
mituksesta on arvioitu aiheutuvan energian tuottamiseen ja kayttoon liittyvista
toimista.

Tutkimuksessa selvitetaan myds pienhiukkasten mittausmenetelmien ja tulosten
vertailtavuutta. Vuoden 1997 aikana tutkimuksessa keskityttiin kaupunkien mit-
tausverkoista saatujen PM10-pitoisuuksien analyysiin ja toteutettiin kaksi mit-
taussarjaa. Ensimmaisessd osassa vertailtiin eri tutkimuslaitosten kayttamien
hiukkas-kerdinten antamia tuloksia seka PM10- ettd PM2.5-massalle. Naytteiden
alkuainekoostumus on analysoitavana Yhdysvalloissa. Toisessa mittaussarjassa
tutkittiin miten orgaanisen hiukkaskomponentin ja OC/EC-suhteen méaritys on-
nistuu ulko-ilman hiukkasnaytteista ja miten erityisesti PAH-pitoisuudet ovat
mitattavissa pientehokeraimid kaytettdessa. Aikaisempaan ainekoostumusta ana-
lysoivaan tutki-muksen osaan liittyen Rautavaaralla keratyt PM2.5-naytteet vuo-
silta 1993 - 1996 ovat analysoitavina Kalifornian yliopistossa Davisissa. Tulok-
set ovat kaytettdvissa kevaalla 1998. Eri lahteiden osuutta Suomessa havaitta-
vaan pienhiukkaskuormitukseen ja tutkimustarvetta arvioidaan l&hemmin tutki-
mushankkeen loppuraportissa.

1. Johdanto

Ihmiset altistuvat pienhiukkasille kaikissa ymparistdissa niin ulko- kuin sisa-il-
massakin. Korkeiden hiukkaspitoisuuksien on jo kauan tiedetty olevan tervey-
delle haitallisia, mutta viime vuosina julkaistut laajat epidemiologiset tutkimuk-
set viittaavat siihen, ettéd nykyisia raja-arvoja alhaisélakm pitoisuuksilla voi

olla yhteytta terveyshaittoihin. Haittojen arvellaan johtuvan ennen kaikkea pien-
hiukka-sista (d<2,5 um), silla ne deposioituvat syvélle keuhkoihin ja niiden ke-
miallinen koostumus poikkeaa luonnon tyypillisestd hiukkaspélystd enemman
kuin suurten hiukkasten.
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Suomessa ei alle 2,5 um hiukkasten pitoisuuksista ole kovinkaan runsaasti tietoa
saatavilla, mutta taajamien mittausverkostojen tuottamia PM10-pitoisuuksia
voidaan yrittad kayttaa yleiskasityksen muodostamiseen massakuormituksesta.

Erityisen tarke&ksi systemaattisen analyysin tekee tarve arvioida puhdistustek-
niikoiden tai rajoittavan lainsdadannon vaikutusta kuormitukseen tai sen osiin.

Talloin on voitava varsin selkedsti osoittaa paitsi epapuhtauden [Ahde myds vai-
kutuksen laajuus. Talla hetkella kaytettavissa olevan tiedon perusteella voidaan
sanoa, etta tiedot ovat varsin lyhyella aikajanteellda tehdyista mittauksista, jolloin

seka saatila ettd padston jaksottaisuus antavat helposti harhaisia tuloksia.

Talla hetkella hiukkasten alkuperda koskeva tieto on spekulatiivista tai puuttuu
kokonaan. Lahdearviointia varten tarvitaan tietoa paitsi hiukkasten pitoisuudesta,
myos kokojakaumasta ja koostumuksesta sekd paastdissad etta ymparistossa.
Paastokertoimista on tietoa metalleista, mutta tieto hiukkaspaéastéjen koostumuk-
sesta ja paastdn muuntumasta kokofraktioittain puuttuu kokonaan. Kun metallien
osuus pienhiukkaskuormasta on suhteellisen pieni, on orgaanisen seké sulfaatteja
ja nitraatteja sisaltavien komponenttien tuntemiseen yha suurempi tarve.

Kun paikallista ja myds alueellista kokonaiskuormitusta on vuosien kuluessa sel-
vitetty, tutkimukset ovat olleet varsin suppeita ja menetelmat toisistaan poikkea-
via. Menetelmien kayttdkelpoisuuttakaan ei juuri ole testattu.

2. Tulokset 1997

2.1 Taajamien PM10-pitoisuudet

Tutkimuksessa on tarkasteltu 17 paikkakunnan (22 paikan) PM10-vuosikeski-
arvoa vuosina 1991, 1992 ja 1995 siltd osin kun aineistoa on ollut saatavilla. Ai-
neisto on tuotettu kaupunkien mittausverkoissa. Mittauspisteet sijaitsevat kau-
punkien keskustoissa ja on aikanaan valittu kaasumaisten yhdisteiden mittaami-
seksi.

Eri laitteiden antamien tulosten valilla havaittiin suuria eroja (Raunemaa & Yli-
Tuomi 1997a). Erot johtuvat mittausmenetelmien eroista (taulukko 1). Naista
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Weddingin PM10 sekd TEOM ovat EPA:n hyvdksymid menetelmid, ja seuraa-
vassa kasitellddn vain niiden tuloksia. Tiedot 17 mittauspaikalta ovat taulukossa
2.

Taulukko 1.Suomessa PM10-mittauksissa yleisimmin kaytettyjen laitteiden
ominaisuuksia.

Kimoto 131 Wedding PM10 TEOM Eberline

Menetelma PM10 HIVOL PM10 HIVOL Tapered Element R-sateilyn
Oscillating Microbalance vaimeneminen

PM10 inlet Impaktori Sykloni Impaktori Impaktori
Suodatinmateriaali Lasikuitu Lasikuitu Teflonpaallystetty lasikuitu Lasikuitu
Suodattimen koko [mm] 4120 203 x 254 @127 Nauha, leveys30
Virtaus [I/min] 400 1133 3 1000
Jakso 1 vrk 1 vrk 3 min (jatkuvatoiminen) 10 min (jatkuvatoiminen

Joka 3. paiva Joka 3. paiva Tietyn massakertyman jalkeen

(1%-2 kk vali)

EPA metodi EPA reference method EPA equivalent method
RFPS-1087-062 EQPM-1090-079
Huomautettavaa Mittauskammion lampétila + 50 °C

Viidessa paikassa mittauspisteen korkeus maanpinnasta tai etdisyys tiestd on
suurempi kuin muissa kaupungeissa. Mittauspaikan sijainti vaikuttaa pitoisuus-
arvoon ja niinpa naissa pisteissa PM10-vuosikeskiarvo on keskimaéarin 25 % pie-
nempi kuin asukasluvun tai likennemaaran perusteella voisi olettaa. Kun Kuo-
piossa mittauspiste vaihdettiin kadun vierelta (etaisyys tiehen 10 m) puistomai-
sen alueen keskelle (etdisyys tiehen 50 m), havaittu pitoisuus pieneni kolmas-
osaan (Kuopion ilmanlaatu 1994). Etaisyyden ja korkeuden korjaamista lasken-
nallisin perustein ei pidetty luotettavana, joten poikkeavat pisteet on jatetty ta-
man tutkimuksen jatkokasittelysta pois.
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Taulukko 2. Mittauspaikan tiedot TEOM ja Wedding pisteistd seka PM10 vuosi-
keskiarvo 1995.

1995 Etaisyys| Korkeus | Menetelma PM10
tiestd m m ug/md
Helsinki, T66l0 5 4 TEOM 30
Hameenlinna 20 2,5 TEOM 19
Jyvaskyla 15 2,5 TEOM 15
Kouvola 10 4 TEOM 18
Kuopio 50 4 TEOM 13
Oulu, keskusta 5 4 TEOM 21
Tampere 5 5 TEOM 24
Vaasa 11 9 TEOM 19
Espoo, Leppavaara 25 4 Wedding 19
Helsinki, Kaisaniemi - 14 Wedding 22
Helsinki, Rautatieasema 2 4 Wedding 31
Helsinki, Vallila 20 12 Wedding 19
Kajaani 5 10 Wedding 11
Lahti, MOysa 20 5 Wedding 15
Lahti, tori 10 3 Wedding 16
Seingjoki 5 2 Wedding 16
Vantaa, Tikkurila 2 4 Wedding 20

PM10-vuosikeskiarvoon vaikuttavat mm. sdéolosuhteet. Useimmilla paikkakun-

nilla mittaukset aloitettiin vasta 1990-luvun alussa, joten pitkid naytesarjoja ei

ole olemassa. Vantaan Tikkurilassa PM10-pitoisuuksia on mitattu vuodesta 1990
l&htien. Naiden kuuden vuoden keskiarvo on 20 pg/m? ja keskihajonta 2 pg/ms.
Suurin vuosikeskiarvo (23 pg/ms3) on mitattu vuonna 1990 ja pienin (16 pg/ms)

vuonna 1993 (Aarnio ym. 1996). Helsingissd vuoden 1990 keskilampdtila oli

+6,7 °C ja vuoden 1993 +5,5 °C (Laakso 1998).

2.1.1 PM10-vuosikeskiarvo ja erédét energian tuotto- ja
kayttosektorit

Kuvassa 1 on esitetty TEOM ja Wedding paikkakuntien PM10-vuosikeskiarvo

lahikadun liikennemaaréan mukaan. Vastaavat kuvaajat PM10-vuosikeskiarvolle
asukasluvun, sahkonkulutuksen (Sahkdlaitostilasto 1995) seka kaupunkien
ilmoitusvelvollisten voimalaitosten TSP-pééastdjen (Suomen ymparistbkeskus,
1995) suhteen ovat kuvissa 2a-c.
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Kuva 1. PM10-vuosikeskiarvo lahikadun likennemé&éaran mukaan vuonna 1995.
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Kuva 2. PM10-vuosikeskiarvo asukasluvun, séhkonkulutuksen (S&hkolaitosti-
lasto 1995) seka ilmoitusvelvollisten voimalaitosten TSP-paastdjen (Suomen
ympaéristokeskus 1995) mukaan vuonna 1995.
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Liikenne

Liikennemaaran ja PM10-pitoisuuden valinen regressio on hyva (r2 = 0,669).
10 000 ajoneuvoalvrk lisays liikennemaaréassa nostaa ajovaylan lahella havaitta-
vaa PM10-vuosikeskiarvoa 9 pg/ms3 (kuva 1). Tulos sisdltaa epavarmuustekijoita
ja tarkemmat mittaukset liikennemaaran ja pienhiukkaspitoisuuden yhteyden sel-
vittdmiseksi ovat tarpeen. Laskennalliseksi pohjatasoksi saadaan 7 £+ 3 pug/ms.
Kun liikkenneméaéara on 10000 ajoneuvoalvrk, aiheutuisi noin 50 % pienhiukkas-
kuormituksesta suoraan lahiliikenteesta.

Pelkastddn massapitoisuuteen perustuva analyysi liikenteen ja pienhiukkasten
yhteydesta ei kuitenkaan ole riittdva. Myos liikenneindikaattoria varten tarvitaan
koostumusanalyyseja. Ulkomailla likenteen ja hiukkaspitoisuuden vélinen yh-
teys on osoitettu kemiallisen koostumuksen avulla. Birminghamissa PM2.5-mas-
sa koostui padasiassa kaukokulkeuman sekundaarisista sulfaatti- ja nitraattihiuk-
kasis-ta seka liikenteen suorista hiukkaspaastdista. Kokofraktio 2,5 - 10 um
koostui la-hinna liikenteen nostattamasta tiepolysta. Liikenteen suorat hiukkas-
paasttt muo-dostivat talvella 41 % PM2.5- ja 32 % PM10-massasta ja vastaavas-
ti kesalla 40 % ja 23 % (Harrison ym. 1997).

Santa Barbarassa Kaliforniassa ajoneuvojen suorat paastdt muodostivat mittaus-
ten perusteella PM10-massasta 30 - 42 %, liikenteen nostama tiepoly 25 - 27 %
ja meriaerosoli 18 - 23 % (Chow ym. 1996). Nama tulokset tdsmaavat Englan-
nissa saatuihin arvoihin.

Liikennemaaraa ja pienhiukkasia esittavasta kuvasta 1 kay ilmi, etta TEOM an-
taa noin 20 % suurempia PM10-arvoja kuin Wedding. TEOMin suuremmat ar-
vot olivat yllatys, silla TEOMissa kerayskammion lampétila on +50 °C, jolloin
puolihaihtuvista yhdisteistd (mm. ammoniumnitraatti sek& osa orgaanisista yh-
disteista) havidd enemman kuin alemmissa lampdétiloissa. Eron TEOMin ja Wed-
dingin tulosten valilla voidaan tulkita johtuvan laitteiden erilaisesta leikkausra-
jasta.

Asukasluku ja energiankaytto ja PM10-vuosikeskiarvo
Asukasluvun ja PM10-vuosikeskiarvon tarkastelu antaa taustapitoisuudeksi 15 +

1 pg/m3 (kuva 2a). Kaukolamman kulutus (Kaukolampétilasto 1995) antaa léhes
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yht&pitavan tuloksen asukasluvun kanssa, sen sijaan sahkdnkulutus tuottaa alem-
man arvon 13 = 1 ug/m? (kuva 2b). Koska asukasluku ja ajosuorite riippuvat toi-
sistaan (Kanner 1997) voidaan paatella noin 20 000 asukkaan taajamissa lilken-
teen ja muun tausta osuuksien olevan yhta suuret. Sahkoénkulutuksen lisaantyes-
s& 1 000 GWh lisaantyy PM10-pitoisuus 5 pg/ms.

Voimalaitosten paastot ja PM10-vuosikeskiarvo

limoitusvelvollisten voimalaitosten TSP-paastdjen ja PM10-vuosikeskiarvojen
valilla ei ole paikkakunnittain juurikaan merkittavaa regressiota, eivatka voima-
laitospaéstot nayta lisaavan oman alueen pienhiukkaspitoisuutta (kuva 2c). On
todettava, ettéa kokonaishiukkaspaasto (TSP) ei kuvaa kovinkaan hyvin pienhiuk-
kaspaastod, josta huomattava osa aiheutuu kaasuyhdisteiden muuntuman tuotta-
mista sulfaateista ja nitraateista. Suoria PM10- tai PM2.5-mittaustuloksia ei ollut
saatavilla voimalaitoksista.

Tutkimuksessa arvioitiin myds yhden voimalaitoksen nakyvaa vaikutusta alueen
ilman hiukkaspitoisuuteen. Lahdessa Lahti Energia Oy:n hiukkaspaastot piene-
nivat vuonna 1995 noin kuudesosaan vuoden 1994 tasosta maakaasuun siirtymi-
sen johdosta. Samanaikaisesti Lahden Lampoévoima Oy:n hiukkaspaastot kuiten-
kin kasvoivat noin 20 %. limoitusvelvollisten laitosten kokonaishiukkaspaéastot
pysyivat samalla tasolla. Vuonna 1996 Lahti Energian osuus oli sahkdtaseesta
7,7 % ja lampotaseesta 27,1 % (Sipilainen 1997). Maakaasuun siirtymisen vai-
kutusta ei voitu havaita vertailtaessa Lahden kaupunki-ilman PM10-tuloksia eri
vuosina.

2.1.2 PM10-tausta

Vuonna 1992 BAPMoN tausta-asemilla pientep <d2,5 pm) ja suurten hiuk-
kasten (gd>2,5 um) yhteispitoisuudet olivat Jokioisissa 11 pg/ms? ja Sodankylas-
sa 5 pg/m3 (kuva 3) (Ilmanlaatumittauksia 1992). Taman mukaan taajamien ul-
kopuolella hiukkasten taustapitoisuus pienenee siirryttdessa etelasta pohjoiseen.
Naytteet oli keratty Nucleporen kaksoissuodattimilla. Menetelmé eroaa kaupun-
kien PM10-mittauksista muutenkin kuin hiukkaskoon suhteen, joten tulokset ei-
vat ole suoraan vertailukelpoiset. Annettujen arvojen perusteella Etel&- ja Keski-
Suomen PM10-tausta olisi noin 10 pg/m3. Tama tulos tasmaa liikkennemaaran
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perusteella saatavaan pohja-arvoon 7 + 3 pug/m3, jolloin lahistdlla ei olisi yhtaan
suoraan pienhiukkasia tuottavaa liikennetta. Siten liikennemaara kuvaisi parhai-
ten kaupunkikeskustojen tausta-arvot ylittavaa PM10-pitoisuutta.

BAPMoN 1992
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Kuva 3. Pienten ja suurten hiukkasten pitoisuuksien summa BAPMoN asemilla
1992 (llmanlaatumittauksia 1992).

2.2 PMF-faktorianalyysi liikenteen vaikutuksen
tunnistamisessa

Kuopion ja Oulun vuoden 1995 PM10-tuntikeskiarvot (TEOM mittauksista)
analysoitiin positiivisella matriisin faktoroinnilla (PMF) aikasarja-analyysina.
Liiken-nemaarassa on arkisin yleensa huippu aamu- ja iltaruuhkien aikaan. Vii-
konloppui-sin likennemaarét kasvavat vasta mydhemmin, eikéa selvia huippuja
esiinny. Vas-taava kayttaytyminen on havaittu mm. hiilimonoksidipitoisuuksis-
sa. PM10-analyysissa ei loytynyt arki- ja viikonloppufaktoreita vaan aamu-,
iltapaiva- ja iltafaktorit (kuva 4). Tama tulos vahvistaa oletusta saaolojen vai-
kutuksesta hiukkaspitoisuuteen, silla saan vaikutus on suurempi hiukkasiin kuin
kaasumaisiin epépuhtauksiin. Aamuruuhka ja iltaruuhka poélyavat eri tavalla.
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PM10 Kuopio 1995
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Kuva 4. PMF2-faktorianalyysin tulos Kuopion 1995 PM10-aineistolle (tunti-
arvot).

2.3 Hiukkasten kemiallinen koostumus

Suomessa taajamien pienhiukkasmassan kemiallista koostumusta on analysoitu
vahan ja menetelmat ovat olleet toisistaan poikkeavia. Useiden aineiden pitoi-
suudet ovat jaaneet alle maaritysrajan ja tieto hiukkasmassan koostumuksesta on
jaanyt puutteelliseksi. Valtaosa mittauksista on tehty metalliteollisuuspaik-
kakunnilla, misté johtuen edes karkeata kuvaa koko maan tilanteesta ei ole mah-
dollista saada. Koostetaulukoissa (taulukot 3 ja 4) on esitetty yleisimmin maari-
tettyjen alkuaineiden pitoisuudet PM2.5- ja PM10-hiukkasissa. Samoilta paikka-
kunnilta on tuloksia lyhyilta aikajaksoilta muiltakin mittauspaikoilta. Kokooma-
taulukot raportoiduista PM10- ja PM2.5-tuloksista on esitetty julkaisussa
"Taajamien PM10-pitoisuudet Suomessa" (Yli-Tuomi & Raunemaa 1997b).

Mittaukset ovat rajoittuneet lyhyisiin aikajaksoihin ja muutamiin alkuaineisiin.
Esimerkiksi orgaanisen ja epéorgaanisen hiilen osuutta ei ole tutkittu, vaikka
ulkomailla on havaittu hiiliyhdisteiden muodostavan PM10-massasta noin kol-
mas-osan. PM2.5-massassa osuus on vielakin suurempi.
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Taulukko 3. Yleisimmin maaritettyjen alkuaineiden pitoisuuksia PM2.5-hiukka-
sissa.

PM2.5 [ng/m3] Pb Zn Fe Cu Ni S K Si Viite

Helsinki*(< 1um) 225 20* 56* @ 1* 4*  833* 72* 269* Raunemaaym., 198
Kokkola, Ykspihlaja < 150 210 11 12 1760 < < Pesonen ym., 1987
Imatra, Teppanala < 2000 2200 < < 1700 360 < Saariym., 1987
Harjavalta, Kultakoukku 160 < 207 33 19 2790 226 770 Saariym., 1989
Raahe, Kummatti < 76 1030 12 19 1560 410 700 Saariym., 1991b
Espoo, Varikko 44 42 < 5.8 < - - - Saari ym., 1991

- ei maaritetty
< yli 50 % naytteista pitoisuus alle maaritysrajan (pitoisuus mittaustulosten keskiarvo;

jos tulos on ollut maéritysrajaa pienempi, arvona kéytetty maaritysrajaa tai sen puolikasta)
* leikkausraja 1 pm

Taulukko 4. Yleisimmin maaritettyjen alkuaineiden pitoisuuksia PM10-hiukka-
sissa.

PM10 [ng/m?3] Pb  Zn Fe Cu Ni Cd As \Y S Viite
Kokkola, Ykspihlaja 19 210 380 23 - 09 21 - 2200 Pesonenym., 1987
Harjavalta, Kultakoukku 101 187 560 61 20 4.6 36 9 3040 Saariym., 1989
Raahe, Kummatti 30 < 1300 31 10 < < 13 3800 Saariym., 1991b
Valkeakoski, Tietolanharju 10 18 - - - - - - - Valkeakosken kaupunki, 1993
Kuopio, Kasarminpuisto 10 18 840 30 3.3 < < 5.8 - Hosiokangas, 1995

ei maaritetty

< yli 50 % naytteista pitoisuus alle maaritysrajan (pitoisuus mittaustulosten keskiarvo;
jos tulos on ollut maaritysrajaa pienempi, arvona kaytetty maaritysrajaa tai sen puolikasta)

Jotta hiukkaskoostumuksesta saataisiin kokofraktioittain alustavaa vertailukel-
poista tietoa, toteutettiin kaksi mittaussarjaa. Ensimmaisessa kerattiin PM2.5- ja
PM10-naytteita Kuopion keskustasta samanaikaisesti neljalla eri tutkimuslaitos-
ten kayttamalla laitteella (ks. 2.3.1). Naytteet ovat analysoitavina PIXE mene-
telmalla Yhdysvalloissa Kalifornian yliopistossa. Toisessa mittaussarjassa ke-
rattiin hiukkasnaytteita PAH-analyysia varten kahdessa hiukkaskokoluokassa
(ks. 2.3.3). Lisaksi kerattin naytteitd orgaanisen ja ep&orgaanisen hiilen
(OC/EC) méaarityksiin (ks. 2.3.2).
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2.3.1 Laitevertailu

Laitevertailussa olleet laitteet on esitelty taulukossa 5. Mittaukset tehtiin 18.6. -
1.7.1997 vdlisena aikana. Keraysaika oli 33 - 48 h/nayte. Mittauspiste sijaitsi
vilkkaasti liikennoidyn kadun (noin 15 000 ajoneuvoa/vrk) varrella, 5 m ajora-
dan reunasta ja 3,7 m korkeudella maanpinnasta.

Taulukko 5Laitevertailussa olleiden laitteiden ominaisuudet.

Laite Kaytetaan Esierotin Fraktiointi-  Fraktiot Suodattimet Virtaus
menetelmé [um] [lpm]
GENT-naytteenotin  Useat tutkimusryhméat PM10- 8 um poly- 2.5-10 8 um PC-kalvo 18
ympéri maapalloa* impaktori karbonaattikalvo ~ <2.5 Teflo
Virtuaali-impaktori limatieteen- PM15- virtuaali- 2.5-15 Teflo 1.67
laitos impaktori impaktori <25 Teflo 15
EXPOLIS Kansanterveys- PM10 + PM2.5 -
MEM-keréin laitos impaktorit <25 Teflo 16.7
Kaksifraktiokerdin ~ Useat tutkimusryhmat - 8 um poly- >2.5 8 um PC-kalvo 0.72
ympéari maapalloa karbonaattikalvo ~ <2.5 2 pm PC-kalvo
* TEOM Kuopion PM10- - <10 teflonpéaallysteinen 3
kaupunki impaktori lasikuitu
** KIMOTO Kuopion - - TSP lasikuitu 400
kaupunki

* mm. International Atomic Energy Agency (IAEA) Co-ordinated Research Program (CRP) ydintutkimusohjelma
** Kauempana tiestd, Kuopion kaupungin mittauspiste

Laitteiden vélinen ero on selvasti pienin PM2.5-massassa (kuva 5). Virtuaali-
impaktorin ja MEM-keraimen ero on 1 - 4 pg/m3 eli 13 - 54 % keskiarvosta.
GENT-keraimen tulos eroaa edellisista erityisesti 29.6. - 1.7. mittausjaksolla.
Kaksifraktiokerainten tulokset poikkeavat seka toisistaan ettéa muista laitteista.

Karkean fraktion tuloksissa erottuu selvasti ylaleikkausrajan vaikutus (kuva 6).
Virtuaali-impaktorin (leikkausraja 15 um) tulokset ovat 2,5 - 5-kertaiset GENT-
kerdaimeen (leikkausraja 10 um) verrattuna. Kaksifraktiokerainten tulokset ovat
epamaaraisia ylaleikkausrajan epamaaraisyyden vaikuttaessa.
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Karkean fraktion osuus korostuu kokonaismassassa. Kuvaan 7 on siséllytetty
myods kaupungin tulokset, joissa PM10 on mitattu TEOMilla ja TSP Kimoto
131:1l4. Mittauspiste sijaitsee noin 40 m paassa tutkimuspisteesta. Piste siirrettiin
vuonna 1994 tien vierelta nykyiseen paikkaan, jolloin PM10-pitoisuudet laskivat
kolmasosaan. Heindkuun toisena paivana mitattu TSP on huomattavan korkea.
Tama selittdd PM15 nousua jo 29.6. - 1.7. (virtuaali-impaktori).

PM2.5
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Kuva 5. Laitevertailun PM2.5-tulokset, 1997.
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Kuva 6. Laitevertailun tulokset suurista hiukkasista (>2,5 um ), 1997. Laitteissa
erilaisia ylarajoja. Kaksifraktiokerdaimen ylaleikkausrajaa ei ole maéaritelty.
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Kuva 7. Laitevertailun kokonaispitoisuudet, 1997. Leikkausrajat ovat erilaisia.

Kaksifraktiokerdimen leikkausrajaa ei ole maaritelty. Pylvailla esitetyt PM10- ja

TSP-pitoisuudet on mitattu kaupungin mittauspisteessd, noin 40 metrid
kauempana tiesta.

Taulukko 6.Laitevertailun keskiarvot ajalta 29.6. - 20.6 ja 23.6. - 1.7.1997.
Suurissa hiukkasissa ja kokonaismassassa keraimilla on erilaiset
ylaleikkausrajat.

PM2.5 >25um Kokonaismassa
[ug/m?] [ug/m?] [ug/m?]
VI 11 31 42
GENT 6 11 18
MEM 9 - -
2FRAKa 13 7 17
2FRAKDb 14 13 19
kaupunki PM10 - - 9
kaupunki TSP - - 24
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Tulosten vertailu (taulukko 6) osoittaa, etta yksittaisten laitteiden antama PM2.5-
massapitoisuus poikkeaa lyhytaikaisessa maarityksessd jopa 47 % laitteiden
keski-arvosta. Laitteiden valilla voi olla systemaattinen ero, vaikka leikkausraja
on nimellisesti sama. Tama ero tulee selkeasti esille mikali tekninen leikkausraja
poikkeaa, kuten havaitaan karkean hiukkasfraktion erosta VIilla ja GENT-
keraimelld. Leikkausrajan tarkalla arvolla on huomattavasti suurempi merkitys
10 pum leikkausrajalla kuin 2,5 pm leikkausrajalla.

2.3.2 Orgaaninen ja epdorgaaninen hiili

OC/EC ja PAH-kerayksia varten valmistettiin Tampereen teknillisen korkeakou-
lun fysiikan laitoksella GENT-kerdaimen tyyppinen kerdin. Kerdimen ylaleik-
kaus-raja on 10 um. Esierottimena olevan impaktorin rakenne on TTKK:n val-
mistamassa laitteessa tukevampi kuin GENT-kerdimessa. Fraktiointi 2,5 - 10 um
ja alle 2,5 pum hiukkasiin tapahtuu Nucleporen 8 um huokoskokoisen polykar-
bonaattikalvon avulla. Virtausnopeus on 18 Ipm. Kerdimeen on mahdollista
vaihtaa 2.5 um esierotin. Kerdin soveltuu my6s savukaasumittauksiin, mikali
kaytetddn kuumuutta kestavaa suodatinkoteloa. Kerédimen kehittdminen jatkuu
TTKK:ssa.

Orgaanisen ja epaorgaanisen hiilen suhde seké orgaanisen hiilen terminen spekt-
ri maaritetd&n Kuopion yliopiston termis-optisella hiilianalysaattorilla. Hiukkas-
naytteesta haihtuva hiili hapetetaan mangaanioksidiputkessa hiilidioksidiksi ja
pelkis-tetdan edelleen metaaniksi, joka mitataan liekki-ionisaatiodetektorilla. Or-
gaaninen hiili analysoidaan heliumatmosfaérissa ja epaorgaaninen helium-happi-
seoksessa.

Hiukkasnaytteita hiilimaarityksia varten kerattiin kvartsikuitusuodattimelle Kuo-
pion keskustassa elokuussa ja marraskuussa 1997. Naytteiden keraysaika oli 2 -
3 vrk ja naytteitd kerattiin kolme kappaletta seka kokofraktiosta PM2.5 etta
PM10.
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2.3.3 PAH-pitoisuudet

Orgaanisten yhdisteiden kemiallinen analyysi on tydlasta ja ulkoilman hiukkas-
naytteiden orgaanisesta massasta vain kymmenisen prosenttia saadaan tunnis-
tettua yhdistetasolla. Tunnistetuista yhdisteistd on polyaromaattisia hiilivetyja
noin 2 % (Rogge ym. 1993a). PAH-yhdisteet ovat karsinogeenisia ja terveysvai-
kutusten kannalta massaosuuttaan tarkeampid suuren riskikertoimen takia.

Kaupunki-ilman hiukkasten pienet PAH-pitoisuudet asettavat pienen hiukkas-
massan analyysille suuria vaatimuksia. Taman takia PAH-naytteet kerataan ylei-
sesti suurtehokeraimelld ilman kokofraktiointia. Suurin osa PM2.5-kerdimista on
pientehokeréimia, joiden keraama hiukkasmassa jaa suhteellisen pieneksi. Ta-
man tutkimuksen tavoitteena oli selvittda soveltuvatko kaytettavissa olevat ta-
valliset analyysimenetelmat nain pienten PAH-pitoisuuksien maarittdmiseen.
Suomessa ulkoilman hiukkasten PAH-pitoisuuksia on ylipdataan tutkittu vahan
ja tulokset antavat lisatietoa sellaisenaankin.

Naytteet kerattiin Gelmanin huokoskooltaan 1 um Zefluor suodattimille. PM2.5-
kerayksessa 2.5 - 10 um hiukkaset kerattiin Nucleporen 8 pum huokoskokoiselle
polykarbonaattikalvolle (ei sovellu PAH-analyyseihin).

Keraykset tehtiin loka-marraskuussa 1997 Kuopion keskustassa. Kerayspaikka
oli sama kuin laitevertailussa. Keraysjaksoilla keskilampdétila vaihteli -5°Ct+4
kosteus 79 - 98 % ja tuulennopeus 1 - 5 m/s. Keskimaarainen PM10-massa-
pitoisuus keraysjaksolla oli 13 pg/nPM2.5-massapitoisuus 5 pg/fa koko-
fraktion 2,5 - 10 um 11 pgfnYhdelle suodattimelle hiukkasia keréttiin keski-
maarin 3 vrk. Analyysid varten yhdistettin 1 - 4 suodatinta. Naytteiden
keskimaa-raiseksi PM10-massaksi tuli oli 1536 pg ja PM2.5-massaksi 678 ug.

Keraysjakson 13.10. - 2.11.97 PAH-pitoisuudet maaritettin HPLC-tekniikalla
Geologian tutkimuskeskuksessa Kuopiossa (2 naytettéd/kokofraktio) ja kerays-
jakson 2.11. - 16.11.97 GC/MS -tekniikalla Kuopion yliopistossa ymparistotie-
teiden laitoksella (3 naytettad/kokofraktio).

HPLC-maaritys pohjautuu 1SO/DIS 13877 -standardiluonnokseen. Suodatin-

naytteet uutettiin tolueeniin Soxtec-tekniikalla. Tolueenifraktio konsentraoitiin,
puhdistettiin patruunalla, haihdutettiin kuiviin typpivirrassa ja uutettiin asetonit-
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riiliin, josta PAH-yhdisteet maaritettiin asetonitriili-vesi-gradienttieluutiolla.
HPLC-laitteistossa on fluoresenssidetektori. Joidenkin PAH-yhdisteiden pitoi-
suudet nollandytteesséa olivat pienempia kuin maaritysraja. Naytepitoisuuksista
on talléin vahennetty maaritysrajana kaytetty arvo.

Naytteista maaritettin seuraavat 12 PAH-yhdistettd: fluoreeni, fenantreeni,
antraseeni, fluoranteeni, pyreeni, bentso(a)antraseeni, kryseeni, bentso(b)-
fluoranteeni, bentso(k)fluoranteeni, bentso(a)pyreeni, dibentso(a,h)antraseeni ja
bentso(g,h,i)-peryleeni.

GC/MS -analyysia varten suodatinnaytteet uutettiin Soxhlet-uutolla tolueenissa.
Uuton jalkeen tolueenifraktio konsentroitiin haihduttamalla liuotin rotavaporilla
lahes kuiviin. Jaannds puhdistettiin fraktioimalla ja siirrettiin ajoliuokseen
(dikloorimetaani). Maarityksessa kaytettiin sisaisia leimattuja PAH-standardeja.
NollanaytteetehtiinkummallekinkokofraktiosarjalleerikseenYksittaisen PAH-
yhdisteen maaritysraja on 1 ng/néayte.

Naytteista maaéritettiin edella mainittujen PAH-yhdisteiden lisaksi naftaleeni,
asenafteeni, asenaftyleeni ja indeno(1,2,3-c,d)pyreeni. Naftaleeni, asenaftaleeni
ja asenaftyleeni ovat helposti haihtuvia yhdisteitd, joista naftaleeni on herkim-
min haihtuva. Naiden yhdisteiden tuloksia ei ole esitetty seuraavassa suuren
vaihtelun takia.

PAH-pitoisuudet laskettiin seka massaosuutena etta ilman tilavuusyksikkda koh-
den. Tassé esitetyt tulokset ovat alustavia. Taulukossa 7 on esitetty eri menetel-
milld havaitut massaosuudet. Keskiarvoa laskettaessa nollatulokset (pitoisuus
naytteessa pienempi kuin nollanaytteessa) on otettu huomioon nollana.

HPLC-menetelmalld suurimmat yksittéiset pitoisuudet olivat pyreenilla, krysee-

nilla ja bentso(g,h,i)peryleenilla. Useissa tutkimuksissa (Sheu ym. 1997; Rogge
ym. 1993b; Miguel & Pereira 1989) ndiden PAH-yhdisteiden on todettu olevan

likenneperaisia. GC/MS-analyysissa suurimmat yksittdiset PAH-pitoisuudet

molemmissa kokoluokissa oli fluoranteenilla, pyreenilla, kryseenilla, bent-

so(a)pyree-nilla ja bentso(g,h,i)peryleenilla.

GC/MS-analyysi antaa keskimaarin 70 % suurempia arvoja kuin HPLC. Ana-
lyysit on tehty eri aikajaksoilta keratyista naytteista, mutta todenndkoisesti eroa
aiheutuu myds menetelmien eroista.
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Taulukko 7.Kokofraktioiden PM2.5 ja PM10 PAH-pitoisuuksien keskiarvot eri

menetelmill&.
PM2. PM1
HPL GC/M HPL GC/M
13.-18.10, 21.10.- 5.- 13.-18.10, 21.10.- 2.-
[ng/mg [ng/mg [ng/mg [ng/mg
fluoreen 50 0 30
fenantree 30 80 10 60
antrasee 10 10 0 10
fluorantee 80 130 40 70
pyreen 90 150 40 80
bents(a)antrase 50 130 30 50
kryseen 80 190 40 70
bentso(b)fluorante 50 130 20 50
bentso(k)fluorante 0 110 0 30
bentso(a)pyree 60 110 30 70
indeno(1,2,3- nd 90 nd 0
dibentso(a,h)antrase 0 10 0 10
hentso(a h \nervl 70 310 30 100

Keraysjaksolla 13. - 18.10.97 havaituista PAH-yhdisteista 60 - 80 % oli sitoutu-
nut PM2.5-hiukkasiin. Tama vastaa ulkomaisia havaintoja (mm. Sheu ym. 1997;
Allen ym. 1996). Keraysjaksolla 5. - 8.11.97 noin 50 % PAH-yhdisteista oli
sitoutunut PM2.5-hiukkasiin. Vaihtelua selittd& saatilassa tapahtuneet muutokset.

Ulkoilman hiukkasten PAH-pitoisuuksia on maéaritetty hyvin erilaisista
kokofraktioista ja eri ymparistdissa (taulukko 8). Pitoisuudet on yleensa
ilmoitettu ilman tilavuusyksikkdéa kohden (ng/m3). Kokeiden perusteella PAH-

yhdisteiden maarittdminen onnistuu paremmin PM2.5-naytematriisista.

Sheu ym. (1997) ovat mitanneet suurimmat yksittaiset PAH-pitoisuudet pienista
hiukkasista (<1pm). Adsorboituminen erityisesti pieniin hiukkasiin johtuu
pienhiukkasten suuresta pinta-alasta, jolloin orgaanisen hiilen ja myds PAH-

yhdisteiden adsorptiolle on runsaasti pinta-alaa (Sheu ym. 1997).
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Taulukko 8Tutkimuksissa mitattuja keskimaaraisia PAH-pitoisuuksia (ng/ms).

TAMA TUTKIMUS  Pyysaloym.  P6nkdym. Allenym. Rogge ym. Bodzekym.  Smith ym.
(1997) (1987) (1990) (1996) (1993a) (1993) (1996)
kaupunki kaup./teoll.alue  kaupunki kaupunki kaupunki  teollisuusalue maaseutu
Kuopio Kokkola Helsinki  USA USA Puola U.K.
PM2.5 PM10 PM15 TSP PM19 PM2.1 TSP ISP
fluoreeni 0.14 1.33 0.06
fenantreeni 0.30 0.05 0.35 0.84 5.18 7.02 0.06
antraseeni 0.03 0.10 0.63 31.05 0.03
fluoranteeni 0.62 0.25 0.60 221 7.94 0.09 20.24 0.07
pyreeni 0.69 0.55 0.70 2.53 4.60 0.12 12.18 0.1
bents(a)antraseeni 0.54 0.07 0.19 84.47 0.04
kryseeni 0.80 0.81 0.70 19.04 0.07
bentso(b)fluoranteeni 0.55 0.90 0.77 0.12
bentso(k)fluoranteeni 0.40 0.58 1.03 0.06
bentso(a)pyreeni 0.53 0.79 0.60 1.23 1.08 0.32 75.84 0.06
indeno(1,2,3-cd)pyreeni 0.74 0.56 0.60 2.09 0.96 0.43 0.11
dibentso(a,h)antraseeni 0.02 0.32 0.03
bentso(g.h.i)peryleeni 1.04 0.74 0.75 3.18 0.77 411 31.31 0.21

Tama tutkimus antaa kuvan PM2.5- ja PM10-fraktioiden PAH-pitoisuuksista
kaupunki-ilmassa. Mittausjaksot kuvaavat alkutalven tilannetta, jolloin PAH-pi-

toisuudet ovat yleensd suurempia kuin muina vuodenaikoina. Pitoisuudet ovat
samalla tasolla kuin Kokkolassa havaitut, mutta selvasti (25 - 50 %) pienemmat
kuin Helsingissa. Riittavan pitkdkestoinen pienkeréys antaa siten mahdollisuu-
den myds PAH-analyysiin. Vuorokausitasolle talla menetelmalla ei kuitenkaan
voida menna. Kerdimen suurempi tilavuusvirta on eras ratkaisu analyysien luo-
tettavuutta lisattédessa.

Taajamailmassa oleva yhdisteiden suuri lukumaara vaikeutti analyysia GC/MS -
tekniikalla. Naytematriisin vaikutuksen minimoimiseen on kiinnitettdva huomio-

ta ja sen osuutta on vield selvitettava tamantyyppisten naytteiden analysoinnissa.
Erilaisten liuotinseosten tehokkuus ulkoilman hiukkasnaytteiden uutossa pitaa
selvittaa tarkemmin, jotta saanto olisi mahdollisimman hyva.
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1. Johdanto

Hiukkasia on Suomessa keratty kaupunkiymparistossd suurtehokeraimilla
kokonais-pitoisuuksien seurantaa ja ohje- ja raja-arvojen valvontaa varten.
Melko vahan on tutkittu tietyn kokoisten hiukkasten pitoisuuksia, kutessiiv
PMyo, kaupunkihiukkasten kokojakaumia tai eri kokoisten hiukkasten alkuperaa.
Viimeisimmat kansainvéliset tutkimustulokset osoittavat kuitenkin, ettd ylla
mainittujen hiukkasten ominaisuuksien tutkiminen on tarked osa arvioitaessa
hiukkasten terveydellisia vaikutuksia (Dockery & Pope 1994, Schwartz ym.
1996).

Tassa tutkimuksessa selvitettiin  paakaupunkiseudun ilmakehassa olevien
hengitettavien hiukkasten koostumusta, hiukkaskokojakaumaa seka tarkeimpien
paastblahteiden osuuksia mitatuista pitoisuuksista. Naytteet kerattiin useisiin
kokoluokkiin, joista analysoitiin tarkeimmét alkuaineet ja ionit. Musta hiili
mitattiin etalometrilla. Paastolahteiden arviointi tapahtui tutkimalla ilmakehan
virtauksia ja vertailemalla samanaikaisesti mitattuja pitoisuuksia kolmen
mittauspaikan valilla.

2. limakehamittaukset

lImakehanaytteet keréttin  10.4.1996 - 4.6.1997 YTV:n mittausasemilla

Helsingin Vallilassa ja Espoon Luukissa seka syksysta 1996 alkaen limatieteen
laitoksen ilmanlaatuosaston katolla Herttoniemesséa. Vallilan mittausasema
sijaitsee noin 14 metrin etdisyydella Hameentiesta, jonka keskimaarainen
arkivuorokausiliikenne vuonna 1997 oli noin 14 000 ajoneuvoa. Hiukkaset

kerattiin 3,5 metrin korkeudella maanpinnasta. Luukin taustamittausasema on
noin 25 km Helsingin keskustasta luoteeseen, noin yhden kilometrin paéssa
valtatie numero 2:sta (Vihdintie, Porintie) metsan keskella entisen maatalon
pihalla. My6s Luukissa kerayskorkeus oli 3,5 metria. Herttoniemen mittauskoppi

sijaitsi teollisuusalueella noin seitsemén kilometria itaan Helsingin keskustasta,
teollisuusalueen lapi kulkevan kadun varrella, noin 20 metrin korkeudella.
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Berner-alipaineimpaktori (BLPI; Berner & Lirzer 1980) jakaa keratyt hiukkaset
10:een eri kokoluokkaan hiukkaskokoalueella, jossa aerodynaaminen halkaisija
(EAD) on valilla 0.03-15 pum. Keraysalustana kaytettiin rasvattuja Nuclepore-
polykarbonaattikalvoja (Hillamo & Kauppinen 1991). Virtuaali-impaktori (VI,
Loo & Cork 1988) jakaa keratyt hiukkaset kahteen kokoluokkaan: EAD<2,5 pm
ja 2,5<EAD<15 um. Pienet hiukkaset kerattiin teflonsuodattimelle (Millipore 1
pm ja 12 kesakuuta 1996 alkaen Gelman 2 pum) ja isot hiukkaset
polykarbonaattisuodattimelle  (Nuclepore 0,4 um). Pienten hiukkasten
kerayksissa kaytettiin 9.8.1996 alkaen nailonsuodattimia (Gelman) kerdamaan
teflonsuodattimelta haihtunut typpihappo. Sekd VI- ettd BLPI-laitteissa
kaytettiin hiukkasten esierotinta (Liu & Pui 1981), jolla poistettiin yli 15 pm:n
kokoiset hiukkaset keratysta ilmasta.

24 tunnin VI-naytteita kerattiin keskimaarin yksi viikossa eri viikonpéaivina ja 48
tunnin BLPI-naytteitd keskimaarin yksi kuukaudessa arkipdivina. Kesakuussa
1997 keréttiin nelja 24 tunnin BLPI naytettd. Samanaikaisesti BLPI-keraysten
kanssa kerattiin molemmissa paikoissa yksi tai kaksi 24 tunnin VI-naytetta, mika
mahdollisti kerdyslaitteiden ja saatujen tulosten keskinaisen vertailun. Keraykset
aloitettiin ja lopetettiin Vallilassa noin klo 9 aamulla ja noin tuntia myéhemmin
Luukissa.

Mustan hiilen (black carbon, BC) pitoisuuksia mitattiin etalometrilla (Magee
Scientific, Model AE-14U; Hansen ym. 1982) Vallilassa marraskuusta 1996
kesédkuuhun 1997.

2.1 Virtuaalil-impaktorikeraykset, pienet hiukkaset (PM  ,5)

Vallilassa ja Luukissa kerdattiin 53 VI-nayteparia 10.4.1996 - 4.6.1997 vélisend
aikana ja Herttoniemessa keréattiin 30 naytettd 24.10.1996 - 14.5.1997 valisena
aikana. Kuvassa 1 nadhdaan pienille (EAD<2,5 um) hiukkasille mitatut massapi-
toisuudet. Kerattyjen naytteiden pienten hiukkasten massapitoisuuksien keskiar-
vo oli Vallilassa 11,3 pg/f Luukissa 7,8 pg/fja Herttoniemessa 7,6 pgim
Mainitut massapitoisuudet koostuvat punnitusta massasta sekéa keraysten aikana
haihtuneesta ammoniumnitraatista (Seinfeld, 1986). Samanaikaisesti kerattyjen
naytteiden pienten hiukkasten massapitoisuuksien Vallila/Luukki-suhde oli kes-
kimaarin 1,44.
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Jos oletetaan, ettd hiukkasten kaukokulkeutuma on samansuuruinen Vallilassa ja
Luukissa ja ettd Luukissa ei ole paikallisia paastéja, Vallilassa on noin 30 %
pienten hiukkasten massasta peréisin paikallisista lahteista. Todellisuudessa
Luukissakin on ainakin jonkin verran paikallisia paastoja, joten Vallilan pienten
hiukkasten massasta yli kolmasosa on paikallista.

Massapitoisuus [pg/f

30

25

| Vallil
1 O Luukki

20

[ Herttoniem

15

Paivamaara

Kuva 1. Pienten hiukkasten massapitoisuudet Vallilassa, Luukissa ja
Herttoniemessa Vl:lla mitattuna. Massapitoisuuksien keskiarvot olivat Vallilassa
11,3 pg/m, Luukissa 7,8 pgfija Herttoniemessa 7,6 pgimvallila/Luukki-
suhde oli keskimaarin 1.44.

ICP-MS-menetelmélla analysoitiin VI-naytteistd seuraavat alkuaineet: Ag, Al,
As, B, Ba, Be, Bi, Ca, Cd, Co, Cr, Cu, Fe, K, Li, Mg, Mn, Mo, Na, Ni, Pb, Rb,
Sb, Se, Si, Sr, Th, Ti, Tl, U, V ja Zn. Naista ei ole esitetty B, Be, Cr, Li, Se, Si ja
Th. Taulukossa 1 esitetdan Vallilan, Luukin seka Herttonimen pienten hiukkas-
ten alkuainepitoisuuksia. Muutamien alkuaineiden pitoisuudet on Korjattu rin-
nakkaisten INAA/PIXE-analyysien perusteella. Alkuaineiden keskiarvopitoi-
suudet olivat Vallilassa, Luukissa ja Herttoniemessa samaa luokkaa. Usean al-
kuaineen kohdalla Luukin suhteellisen korkeat keskiarvopitoisuudet johtuivat
muutamasta korkeasta pitoisuudesta, joita enimmakseen esiintyi etelaisten ilma-
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virtausten vallitessa, jolloin Helsingin alueen paastét kulkeutuivat Luukkiin.
Myds merituuli saattaa vaikuttaa joidenkin komponenttien pitoisuuksiin.

lonikromatografilla (IC) on naytteistd analysoitu vesiliukoinen,SONO;-,

Cl-, NH,-, Na-, C&-, K-, Mg?"-, oksalaatti-, malonaatti-, glutaraatti-,
metaanisulfonaatti- seka sukkinaattipitoisuus (taulukko 2). Kuten alkuaineiden
keskiarvopitoisuudet, ovat myds ionipitoisuudet Vallilassa, Luukissa ja Hertto-
niemessa samaa suuruusluokkaa pienissa hiukkasissa, mika kuvastaa sita, etta
useimmat tdman kokoisissa hiukkasissa olevat alkuaineet ja ionit ovat lahinna
kaukokulkeutunutta alkuperaa.

Hiukkasmassan komponentit pienille hiukkasille gRMilmenevat kuvasta 2.
Vallilan pienhiukkaset koostuivat paéosin sulfaatista (20 %), orgaanisista hiili-
yhdisteista (19 %), mustasta hiilesta (19 %), nitraatista (14 %), maaperan kiviai-
neksesta (8 %) ja ammoniumista (9 %). Luukin pienhiukkasten pddkomponentit
olivat samat kuin Vallilassakin, mutta Luukissa sulfaattin ja maa-aineksen osuus
oli suurempi ja mustan hiilen sek& nitraatin osuus pienempi. Mustaa hiilta mitat-
tiin vain Vallilassa, jossa sen osuus pienhiukkasten massasta oli 28 mittauksen
perusteella keskimaarin 19 %. Mustan hiilen osuus pienhiukkasten massasta
nousi Vallilassa erityisen korkeaksi tyopaivien aamuruuhkien aikana. Orgaanis-
ten hiiliyhdisteiden suuntaa antavat maarat on arvioitu Vallilan BC-pitoisuuden
perusteella ja veden maara kirjallisuustietojen perusteella.
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Taulukko 1. Vallilan (10.4.1996 - 4.6.1997), Luukin (10.4.1996 - 4.6.1997) seka Herttoniemen (24.10.1996 - 14.5.1997)
pienten hiukkasten (PM) alkuaineiden pitoisuuksia (ngfjn

Keskiarvo (Keskihajonta) Mediaani 25-% piste 75-% piste Minimi Maksimi
Vallila Luukki Herttoniemi Vallila | Luukki Hertt. Vallila | Luukki Hertt. Vallila | Luukki Hertt. Vallila | Luukki Hertt. Vallila | Luukki Hertt.
Ag 0.0108 (0.0085) 0.0087 (0.008Q) 0.0095 (0.0041) 0.0083 0.0055 0.po63 00052  (.0040 P.0040 |0.0151 | 0.0103 | 0.0107 | 0.0040| 0.0004 0.0018 021560 0.08434
Al 53.8 (47.2) 41.9 (48.5) 47.9 (35.1) 46.p 27}4 389 22.8 12.4 7.1 13.4 2.8 64.5 2.7 0.8 6.2 2940 | 287.4 | 151.6
As 0.74 (0.68) 0.81 (1.12) 0.49 (0.35 0.51L 0.44 0.40 0.B8 0J30 .28 0.69 D.81 0.50 0.17 0.19 0.17 3.90 7.34 1.79
Ba 2.01 (1.33) 0.95 (1.27) 1.06 (0.54 1.5 0.44 0.93 1.8 0J30 (.68 .44 1.20 1.23 0.59 0.04 0.35 7.00 7.31 2.49
Bi 0.022 (0.017)| 0.021 (0.017 0.018 (0.00p) o0.0p7 0.016 014 0j011 Q.010 D.013 |0.027 ]0.025 | 0.023 | 0.005 | 0.001] 0.008 0.084 0.097 0.041
Ca 65.3 (45.8) 61.4 (56.3) 35.7 (13.1) 56.f 4213 349 40.5 30.1 26.4 19.0 8.1 40.4 17.9 6.4 15.3 335.0 | 332.3 66.0
Cd 0.11 (0.12) 0.12 (0.13) 0.10 (0.06 0.08 0.97 0.08 0.p4 0J04 .05 0.11 D.15 0.12 0.01 0.02 0.02 0.64 0.62 0.27
Co 0.129 (0.227)| 0.121 (0.169 0.108 (0.06B) 0.080 0.059 084 0j045 (.034 D.049 |0.124 ]0.147 | 0.172 | 0.015| 0.003] 0.024f 1.64] 093 0.256
Cu 2.9 (1.5) 3.1(5.7) 1.5 (0.6) 2.7 1.4 1.3 1.9 0.9 1p 35 2{3 18 1.1 .3 D.7 8.1 B5.7 2.8
Fe 88.3 (52.3) 52.3 (65.6) 36.9 (18.2) 86.p 2418 324 44.5 11.3 26.1 1114.9 63.2 45.4 20.1 <1.7 13.2 266.9 | 289.0 84.9
K 77.3 (92.0) 80.0 (83.9) 55.5 (22.7) 47.9 4818 5119 28.3 29.6 3.3 13.9 D1.0 66.1 8.1 3.7 23.3 450.6 | 468.1 | 1121
Mg 23.1(12.1) 23.8 (14.8) 22.8 (13.7) 21.4 2113 2113 14.0 11.6 p.2 29.8 B4.4 25.7 5.3 1.7 4.1 65.3 74.6 56.4
Mn 3.0 (2.2) 2.3(1.9) 2.9 (2.1) 2.6 1.8 2.3 1.9 0.8 1p 34 34 J4 0.6 D.3 D.9 15.3 9.1 9.73
Mo | 0.162 (0.112)| 0.142 (0.131 0.122 (0.04) 0.141 0.310 OJ17 0j080 (.058 D.089 0.215 (0.185 | 0.157 [ 0.010 | 0.004] 0.041 0.59 0.65¢0 0.194
Na 157.5 (92.5) 160.2 (131.3 163.6 (97.9) 1529 1341 1440 81.4 11.9 116.5 194.4 [193.6 ]185.6 17.2 10.9 26.1 387.8] 779.] 404.1
Ni 1.8 (1.2) 1.4 (1.8) 1.7 (1.0) 15 1.0 1.4 0.9 0.6 0.p 217 115 42 0.2 D.2 D.4 5.7 12.3 4.2
Pb 5.4 (5.0) 5.0 (4.4) 7.4 (8.3) 4.0 3.5 5.9 2.4 1.8 3p 613 6}2 q.6 (.7 D.6 1.4 B1.3 21.9 42.0
Rb 0.22 (0.18) 0.26 (0.21) 0.23 (0.27) 0.18 0.20 0.19 0.12 0j11 Q13 Q.24 D.30 0.25 0.04 0.03 0.08 1.06 1.08 0.87
Sb 0.70 (1.21) 0.33 (0.38) 0.29 (0.17) 0.4p 0.21 0.22 0.p9 0J10 Q.18 Q.72 D.36 0.33 0.11 0.01 0.13 9.03 1.85 0.75
Sr 0.42 (0.27) 0.32 (0.16) 0.32 (0.16) 0.3p 0.31 0.27 0.p7 0J22 Q21 Q.47 D.38 0.37 0.11 0.07 0.14 1.56 0.79 0.79
Ti 0.77 (0.67) 1.14 (2.23) 0.89 (0.67) 0.5p 0.46 0.91 0.p4 0j11 425 1.25 1.3 1.4 £0.03 [|<0.03 0.15 2.81 14.7 2.4
Tl 0.016 (0.022)( 0.015 (0.016 0.017 (0.02L) 0.0p9 0.010 O0p10 0j006 ({.006 p.009 ]0.017 [0.017 | 0.017 | €0@@1 | 0.005] 0.124| 0.085 0.10
U 0.0050 (0.0039)[ 0.0060 (0.0080Q)  0.0040 (0.003§0) 0.0038  0.020 0.p030  0{0021  Q.0010 P.0020 |[0.0059 | 0.0060 | 0.0060 | 0.0007| 0.0004 0.001p  03m 46 0.008T4
\% 4.6 (3.4) 2.8 (2.2) 3.6 (2.2) 4.2 2.3 3.4 2.1 11 2B 710 3{8 42 9.5 D.3 1.2 15.6 10.7 10.4
Zn 12.9 (7.9) 12.1 (9.3) 10.9 (6.3) 10.7 8.9 9. 7.6 556 5|9 15.6 1.6 14.2 4.1 1.7 4.3 50.2 41.7 28.0
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Taulukko 2. Vallilan(10.4.1996-4.6.1997), Luukin (10.4.1996-4.6.1997) seka Herttoniemen (24.10.1996-14.5.1997) pienista
hiukkasista (PMs) analysoitujen ionien pitoisuudet (ng)nseka ilman kaasumaisten komponenttien pitoisuudet {ug/m
hiukkasmassapitoisuudet (ud)rja mustan hiilen pitoisuudet (ugin- : Ei analysoitu

Keskiarvo (Keskihajonta) Mediaani 25-% piste 75-% piste Minimi Maksimi

Vallila Luukki Hertt. Vallila | Luukki [ Hertt. | Vallila [ Luukki| Hertt. | Vallila| Luukki| Hertt. | Vallila| Luukki| Hertt.] Vallila| Luukki| Hertt.
lonit:
SO~ 2299 (1727)| 1956 (1469) 2098 (140f) 1761 1536 2904 1p33 14075 691 999 (2440 |2813 | 400 | 254 | 415 | 7808 6514 5462
NOs 1760 (3002)| 874 (1242)] 896 (478 1104 543 830 653 309 494 1416 (919 [i238 |111 | 125 | B@®m4| 7498 | 1982
Cr 40.0 (56.3) | 35.5(72.9)| 47.3(78.0 1744 103 144 41 4.6 19 481 414 71 |22 [<0.02 | 2.6 |[339.0| 496.0| 347.7
NH," 1148 (1247)| 750 (749) 756 (453 829 557 742 499 338 493 1220 [f49  J100 |196 92 177 | 6720 | 3755 | 1644
Na’ 132 (93) 106 (98) 154 (96) 111 78 13 54 39 110 167 144 173 11 0.2 |16 357 (413 | 420
ca’ 49 (49) 31 (40) 28 (10) 33 19 26 26 6 23 54 34 3 <04 <04 |2 334 177 50
K* 61 (88) 46 (55) 41 (22) 30 29 34 22 19 24 59 58 s <07 <p7 18 489  ps54 99
Mg** 15.4 (12.4) | 11.5(10.8)] 16.9 (12.6 1283 84 142 76 43 8 185 157 poo [09 |<03 |17 |e64 | 477 | 499
Oksalaatti 85 (66) 59 (47) 43 (30) 67 42 32 30 23 14 1117 7B 57 11 3 3 451 07  JL11
Malonaatti 8.39 (10.25)| 5.46(6.38)) 2.40(4.04d 500 4.04 O0f7 0}46 (31 12 13.09 [8.41 |2.72 |<0.05 [<0.05] <0.05| 51.58| 34.50Q 15.80
Glutaraatti 2.64(2.99) | 2.37(2.98) 0.91(1.21 141 119 ofp7 o047 036 (22 P64 [B27 |0.78 |<0.14 |<0.14 | <0.14 | 10.84| 13.7d 4.50
Metaanisulfonaatti| 30.2(46.2) | 22.1(24.3) 11.3(184) 14p 129 4|7 40 38 2 477 $26 |91 1.0 |<01 |13 |280.0 | 99.2 | 68.6
Sukkinaatti 8.0 (9.2) 7.2 (6.7) 2.4 (1.5) 4.3 4.6 1. 1.9 2p 13 112 1p4 4 402 |os 0.8 (433 [26.2 | 5.9
Kaasumaiset komp.:
SO, 58(.1) | 1.6(1.3) - 47 1.4 - 3.1 0.F - 66 2|0 12 Q.0 - 36.0 6.4 -
NO 23.6 (24.0) 1.1(2.8) - 16.p 0.26 - 1144 0.p4 - 2B.5 0.65 - 5.7 (.00 - 1429 |15.3 -
NO, 31.6 (12.7) 7.5(6.2) - 28.2 6.( - 22|19 31 38.7 9.3 - 11.2 D.3 - 711 B4.5 -
O3 43.1 (19.3) 56.8 (24.2) - 421l 560 : 29.3 3%.4 - 54.1 75.0 - 7.3 |[5.3 - 84.3 [02.3] -
CO 442 (179) - - 438 - - 319 - - 502 - - 0 - - 97b - -
BC (musta hiili) 1.4 (0.7) - - 1.2 - - 0.9 - - 1.4 - - 0.8 - - 4.1 . 1
Massapitoisuus 11.3(79 78148 763p) 92 69 JFO 163 |42 |47 129 |10.0]10.2] 3.9] 2.0] 3.3 406 22p 16.1
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Kuva 2. VallilanLuukinja Herttoniemermienterhiukkasterkomponentiimaa =maaperg&oksideiksiasketutAl, Si,Fe,Ca,K
ja Ti); r.met.= raskasmetalli{oksideiksiasketutPb, Zn,V, Ni, Cu,Mn ja Ba); meri= merisuola (vesiliukoiset Na, Mg ja Cl)).
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2.2. Bernerin alipaineimpaktorilla tehdyt keraykset

Yhteensa BLPI-naytteita kerattiin 13 seké Vallilassa etta Luukissa, mutta kolme
Luukin naytetta epéonnistui asemalla esiintyneen teknisen vian vuoksi. BLPI-
mittauksissa ei voitu korjata ammoniumnitraatin haihtumista. Kuvassa 3
nahddan 13. - 15.5.1997 Vallilassa ja Luukissa kerattyjen hiukkasten
massakokojakaumat. Vallilassa isojen hiukkasten pitoisuus on suurempi kuin
Luukissa vilkkaan liikenteen aiheuttaman re-emission vuoksi.

35
- Vallila; 32.3 ug/m3
30 [
r = = = =Luukki; 9.2 pg/m3
E 25 |
S 0|
3 r / \
520 |
S 12,0 pg/rh /203ug/r\ﬁ
815 | A\
Sl /N / \
'g 10 C / \ / \
5 [ . ;
: 60ug/rﬁ\,4 32pg/rﬁ \
0 “} } .
0.01 0.1 1 10 100

Aerodynamic particle diameter [um]

Kuva 3. Hiukkasten massajakaumat Vallilassa ja Luukissa 13-15.5.1997.
IiImoitetut pitoisuudet ovat kokonaipitoisuus (BY pienten hiukkasten (P4
ja isojen hiukkasten (PM.19 pitoisuuksia.

Talvella kun maa on marka, lumen peitossa tai jAdssa, ovat isojen hiukkasten
pitoisuudet yleensa alhaisimmillaan. Koska re-emittoitunut aines on kooltaan
suurempaa kuin 1 pm, vaikuttaa tamé& alentavasti my0s pienten hiukkasten
siséltamiin maa-aine pitoisuuksiin (leikkausraja 2,.0 um). Talvisaikaan pienten
hiukkasten pitoisuudet ovat tyypillisesti suuremmat kuin isojen hiukkasten
pitoisuudet.
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Kevaalla kun lumi ja jaa sulaa ja maa paljastuu ja kuivuu, alkaa re-emittoituneen
aineksen osa nakya etenkin suurten hiukkasten pitoisuuksissa. Kevaalla oman
lisdnsa pitoisuuksiin tuo talven aikana teille ja kevyen liikenteen vaylille
levitetty hiekka, joka nousee tuulen ja autojen nostattamana. Paitsi
hiekotushiekkaa re-emittoituneessa materiaalissa on myds nastarenkaiden
asfaltista irroittamaa ja renkaista irronnutta materiaalia Isojen hiukkasten
pitoisuudet ovat kevaalla usein suuremmat kuin pienten hiukkasten pitoisuudet.

Kesékuukausina suurten hiukkasten pitoisuudet ovat korkeat koska maa on
kuivaa ja polyaa herkasti. Luukissa on taman lisdksi kesalla leiritoimintaa, joka
todennéakdisesti vaikutaa hiukkaspitoisuuksiin (grilli, sauna, liikettd hiekkatiella
jne.). Syksylla sateet ja markdna pysyva maa alentavat isojen hiukkasten
pitoisuuksia.

Alkuaineanalyysit tehtiin ICP-MS:lla Vallilan ja Luukin naytteistd. Alkuaineet
voitiin jakaa kolmeen ryhmaan sen perusteella esiintyikd jotakin alkuainetta
paaosin pienissa (ryhma 1) vai isoissa hiukkasissa (ryhma l1ll) vai suunnilleen
saman verran molemmissa kokoluokissa (ryhma l):

- Ryhméa I: B, Bi, Cd, Ni, Se ja V. (Talvisin my6s As, Pb ja Tl.)

- Ryhma Il: Ag, As, Pb, Tl ja Zn. (Talvisin myds Fe (Luukki), K, Li (Luukki),
Mn, Mo, Rb ja Sb (Luukki).)

- Ryhma lll: Al, Ba, Ca, Co, Cu, Fe, K, Li, Mg, Mn, Mo, Na, Rb, Sb, Sr, Th,
Tija U.

Ryhma 1 on pieni koska siihen kuuluvat paikallisten polttoprosessien hiukkaset
ja kaukokulkeutunut hiukkasaines deposoiduttuaan osin re-emittoituu suurten
hiukkasten mukana. Talvisin ryhm&an | lukeutuu my6s muutama ryhméaan I

kuuluva alkuaine. Ryhman Ill alkuaineet ovat etupaédnsa peraisin maaperasta,
mutta useimpia loytyy myds pienind pitoisuuksina polttoprosessien ja

kaukokulkeutuneiden hiukkasten joukosta. Tama ilmenee etenkin talvella,

jolloin usea aine kuuluu ryhmadan 1l, koska maaperan osuus keratysta
hiukkasmassasta pienenee.
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3. Ajoneuvojen hiukkasmittaukset

Ajoneuvojen hiukkaspaastojen kokojakaumia mitattiin VTT:n moottoritekniikan
laboratoriossa seka Neste Oy:n moottorilaboratoriossa. Kerayslaitteena oli sa-
manlainen BLPI kuin ilmakehamittauksissa. Keraysalustana oli rasvattu Nucle-
pore-polykarbonaattikalvo tai rasvattu alumiinikalvo.

Dieselautoista (VW Passat ja Ford Transit, keraykset Nesteelld) ja bensiiniau-
toista (Nissan Sunny ja Nissan Micra, keraykset VTT:Il&) hiukkasnaytteet kerat-
tiin laimennustunnelista imemalla laimennettua pakokaasua impaktorin lapi. Au-
toja kuormitettiin alustadynamometrilla FTP-75-ajosyklin mukaan. Keraysaika
oli noin 31,5 minuuttia.

Micra oli varustettu kolmitoimikatalysaattorilla. Sunnylle tehtiin kaksi lamminta
(moottori lammin testin alkaessa) testia (I) ja kaksi kylméaa (moottori kylma tes-
tin alkaessa) testia (k). Micralle tehtiin kaksi kylma+lammin (k+l) testia
(keraysaika 2*31.5 min). Keraykset dieselautoista suoritettiin [ampimalla moot-
torilla. Molemmissa autoissa oli polttoaineena kahdesti kesélaatuista dieseldljya
(DIK) ja kahdesti talvilaatuista citydieselid (DITC). Passat oli varustettu hape-
tuskatalysaattorilla.

VTT:ssa raskaasta dieselmoottorista (Volvon koemoottori THD 103 KB) kerat-
tiin hiukkasnayte minilaimennustunnelista. Koemoottoria kuormitettiin tasaisesti
joko kuormitusmoodilla 4 (7 mittausta) tai 5 (1 mittaus). Kerdysajat vaihtelivat 9
ja 20 minuutin valilla.

Taulukosta 3 ndhdaan, ettéa dieselautojen hiukkaspéastot olivat noin satakertaiset
bensiiniautoihin verrattuna. Citydieselin paastoét olivat Transitilla 33 % ja Passa-
tilla 18 % pienemmat kuin kaytettdessa tavallista kesadieseldljya. Kaikkien pa-
kokaasujen hiukkaskokojakaumien huiput sijaitsivat 0,1 - 0,2 um kohdalla.

Analysoimalla kemiallisia komponentteja GFAAS:lla, ICP-MS:lla ja/tai IC:lla
hiukkasnaytteista yritettiin 10ytda autojen pakokaasun hiukkasille merkkiaineita.
Jotta mahdollista merkkiainetta voitaisiin tehokkaasti kayttaa paastojen jaljitta-
miseen tulisi merkkiaineen olla halkaisijaltaan 0,03 - 0,.2 pm kokoisissa hiukka-
sissa. Naytteista l0ytyi yleisesti kaytettyja merkkiaineita, mutta lyhyiden kerays-
aikojen vuoksi vain vahan.
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Taulukko 3. Yhteenveto ajoneuvojen ja Volvo-moottorin hiukkaspaastoista.
Lyhenteet: (k+l)=kylma- ja lammintesti, (I)=lammintesti, DIK=kesalaatuinen
dieseltljy, DITC=talvilaatuinen citydiesel.

Hiukkaspaastot

mg/min mg/km
BENSIINIAUTOT Micra (k+I) 0,20 0,34
Sunny (1) 0,58 1,03
DIESELAUTOT Transit DIK 59,6 104,8
DITC 39,9 70,3
Passat DIK 55,8 98,9
DITC 46,0 81,4
RASKAS DIESEL Volvon koemoottori 125,6 -

4. Yhteenveto ja johtopaatokset

Kolmessa paikassa kerattiin paakaupunkiseudun ilmakehasta eri kokoluokkia
edustavia hiukkasia. Naytteistd analysoitiin noin 50 alkuainetta ja 13 ionia. Li-
saksi mitattiin useiden kaasujen ja hiukkasmaisen mustan hiilen pitoisuuksia se-
kd saaparametreja. Saatietoja hyvaksi kayttden laskettiin kaikille naytteille kul-
keutumisreitit, joita my6ten ilmamassat saapuivat kerayspaikoille. Kansainvali-
sesti verrattuna paakaupunkiseudun hiukkasten massan ja kemiallisten kompo-
nenttien pitoisuudet ovat varsin pienet.

lImakehasta kerattyjen pienhiukkasten sisaltémastad ammoniumnitraatista haihtui
keraysten aikana keskimaéarin 50 - 60 %. Haihtuminen oli Vallilassa suurempaa
kuin Luukissa. Haihtuneen ammoniumnitraatin osuus punnitusta pienhiukkasten
massasta oli Vallilassa noin 9 % ja Luukissa noin 6 %.

Pienhiukkasten keskimaarainen massa oli Vallilassa (11,3°pugéktvasti kor-

keampi kuin Luukissa (7,8 pghnia Herttoniemessa (7,6 pgimVallilan suu-

remmat pitoisuudet johtuvat padosin paikallisen likenteen paastoistd. Myos
suurten hiukkasten massa oli Vallilassa selvasti korkeampi kuin Luukissa ja
Herttoniemessé, mika selittyy Vallilan paikallisen liikenteen nostattamasta katu-
polystd ja osittain myds Herttoniemen kerdyspaikan korkeasta sijainnista (20
metria maanpinnan ylapuolella). Huomattakoon, ettd Herttoniemen Luukkia pie-
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nempi PM s-pitoisuus johtuu l&hinn& siita, ettéd Herttoniemen keraykset aloitet-
tiin vasta lokakuussa 1996 (katso kuva 1).

Pienhiukkasista mitattujen komponenttien keskiarvopitoisuudet olivat samaa
luokkaa Vallilassa, Luukissa ja Herttoniemessa.

Bensiini- ja dieselkayttdisten ajoneuvojen pakokaasujen hiukkasista mitattiin
massakokojakaumat. Muutamista naytteistd analysoitiin kemiallisia komponent-
teja. Analysoitujen komponenttien joukosta ei 10ytynyt selke&td merkkiainetta
pakokaasujen hiukkasmaisille paastoille. Koska pakokaasuhiukkaset koostuvat
paadosin orgaanisista hiiliyhdisteista ja epaorgaanisesta hiilesta kattoivat analy-
soidut komponentit vain pienen osan pakokaasuhiukkasten punnitusta massasta.
Kaikkien pakokaasujen hiukkaskokojakaumien huiput sijaitsivat 0,1-0,2 pm
kohdalla.

Tutkimustuloksia voidaan hyodyntaa hiukkasten terveysvaikutusten arvioinnis-
sa, likenne- ja kaupunkisuunnittelun tukena seka limatieteen laitoksen ilmanlaa-
dun tutkimuksissa. Tutkimuksessa tehtyja ilmakehamittauksia tullaan myéhem-
massa vaiheessa hyddyntamaan myos Ilimatieteen laitoksen, Kuopion yliopiston
ja Kansanterveyslaitoksen tutkimushankkeissa, joissa selvitetddn paakaupunki-
seudun paastolahteiden vaikutuksia hiukkaspitoisuuksiin sekd hiukkasten ter-
veysvaikutuksia. Tutkimustuloksia voidaan hyddyntaa myos vertailtaessa eri
mittausmenetelmia keskenaan. Lisdksi tutkimus tuottaa arvokasta tietoa hiukkas-
ja raskasmetallipitoisuuksista EU:n raja-arvojen uudistamisty6ta silmalla pitaen.

Kiitokset

Tutkimuksen tekijat kiittavat Tekesin SIHTI 2- ja MOBILE-tutkimusohjelmia
seka liikenneministeriota ja ymparistoministeriota rahoituksesta. Kiitokset myds
Neste Oy:n ja VTT:n kerayksissa avustaneille henkildille seka YTV:n mittaus-
asemahenkilokunnalle projektin eteenpdin saattamiseen tehdysta tyosta.
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1. Yleista

Kuopion yliopiston ilmafysiikan ja -kemian laboratorioon on rakennettu pala-
misaerosolien ikaantymistutkimusta varten 143:nmkokoinen ulkokammio.
Kammiossa on tehty palamisaerosolin ikdantymiskokeita kevyen polttodljyn ja
kuusihakkeen savukaasuilla. Laboratorion 8mkokoisessa sisékammiossa on
tehty UV-sateilytyskokeita hiilivedylld ja typen oksidilla seka kevyen polttodl-
jyn hiukkassuodatetulla palamisaerosolilla. Tuloksena on saatu hiilivedyn ja ty-
pen oksidien pitoisuuksien suhteen vaikutus palamisaerosolin valokemiallisiin
reaktioihin. Esikokeiden perusteella paastélahteen tunnistaminen hiukkaskoostu-
muksen (OC/EC) perusteella on ongelmallista ja edellyttdd yksityiskohtaisempia
tutkimuksia.

2. Tutkimustyon tulokset

2.1 Ulkotiloissa sijaitsevan suuren ik&d&ntymiskammion
(ulkokammio) rakentaminen

Kuopion yliopiston ilmafysiikan ja -kemian laboratorioon rakennettiin palamis-
aerosolien ikaantymistutkimusta varten 143mkokoinen vakiotilavuuksinen
tutkimuskammio (pinta-alan ja tilavuuden suhde 1;3) polttoyksikén yhtey-

teen. Kammion seindmat ovat 250 um:n paksuista FEP-(teflon)kalvoa, joka on
kiinnitetty ruostumattomasta teraksestéa valmistettuun kehikkoon. FEP-kalvon la-
paisykyky aallonpituusalueella 356 nm (UVA) on 60 % (kuva 1). Teflonkalvon
kiinnitykseen kehitettiin erityistekniikka, missa saumakohdat mm. tiivistettiin
neopreenikumilistalla. Kammion lattiakalvon alla on heijastava liséakalvo. Kam-
mion rakenteessa tarkeété on paitsi kovan tuulen ja sateen kestavyys, myés ma-
teriaaliemissioiden valttaminen; rakenteista ei saa emittoitua tutkimusta haittaa-
via hiukkasia tai tiivistyvia kaasuja. Kammio on 1,8 m korkean perusosan paalla,
mika sallii lahes esteettdman aurinkosateilytyksen pilvettdmissa oloissa. Kaavio-
kuva on kuvassa 2. Kammio peitetddn talveksi muotoillulla suojapeiteella, joka
sidotaan kammion perusosaan. Rakenteelliset ratkaisut, ts. teflonkammio ja peite
ovat osoittautuneet hyvin sdankestaviksi.
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Kuva 1. FEP-teflonkalvon UV-sateilyn lapaisykyky aallonpituudella 356 nm.

2.2 Kammion lisarakenteet

Tutkittavana olevan aerosolin sekoittamiseksi kammiossa on taajuusmuuttajalla
varustettu sekoitin, jonka pydrimisnopeutta saatamalla sekoitusta voidaan tehos-
taa. Tutkittava kaasu tai kaasuseos johdetaan kammioon lattian I&pi tehdyn yh-
teen kautta joko suoraan savukanavasta, pakoputkesta tai laboratoriotiloista. Tar-
vittaessa kaytetddn erillistd puhallinta. Kokeiden valilla kammio puhdistetaan
kammion alapuoliseen tilaan asennetulla suodattimilla varustetulla tehopuhalti-
mella, jonka tilavuusvirta 300 Pa:n painehaviolla on 1086.nMaksimiteholla
kammion ilma vaihtuu 7 kertaa tunnissa. Suodatinyksikké koostuu EU4-esisuo-
dattimesta seka puhaltimen jalkeisista EU9-jalkisuodattimesta ja EU14-mikro-
suodattimesta. Poistoa varten kammion katonrajaan on rakennettu kaksi alhaalta
kasin avattavaa ja suljettavaa luukkua. Kammion sivussa on ovi instrumentointia
ja huoltoa varten.
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Kuva 2.Kaaviokuva Kuopion yliopiston ilmafysiikan ja -kemian laboratorion
143 n¥:n tutkimuskammiosta ylh&aalta ja sivulta kuvattuna.

Kammion alapuolella on mittauslaitteistoa varten erillinen suoja, johon on l&api-
viennit kammiosta. Naytelinjoja on talla hetkella viisi. Suodatinnaytteen kerays-
linjat ovat 20 mm:n ruostumatonta terdsta ja hiukkasanalysaattorien ja kaasuana-
lysaattorien naytelinjat 6 mm:n ruostumatonta terasta tai teflonia. Naytteenot-
toon tarvittava ilmamaéara korvataan ulkoilmalla.

Kammioon on asennettu eri puolille kiintedsti viisi K-tyypin termoelementtia,

joiden avulla seurataan kammiossa olevan aerosolin lampétilaa. Kammion kes-
kelle on liséksi asennettu Vaisalan HMP230 lampdtila-kosteusanturi.
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2.3 Kammion tiiveystestit

Kammion tiiveys testattiin noin kolmen vuorokauden mittaisilla tiiveyskokeilla.
Tiiveyskokeissa Merkkiaineena kaytettiin inerttia hiilidioksidia £Biilidioksi-
dipitoisuutta mitattin FTIR- menetelmaan perustuvalla ,@@alysaattorilla,
jonka mittausalue oli 0 - 3 000 ppm.

CO,-pitoisuuden lisaksi kammiosta mitattiin molemmissa kokeissa lampdtila ja
suhteellinen kosteus. Kokeiden aikana lampdtila vaihteli aamuyon 8 °C:n ja pai-
van 52 °C:n valilla. Suhteellinen kosteus vaihteli komplementtisesti lampétilan
kanssa ollen aamuyo6lla 95 % ja paivalla 15 %. Kokeessa 2 mitattiin myods kam-
mion ja ulkoilman paine-eroa mikromanometrilla. Paine-ero oli suurimmillaan 5
Pa.

Kokeen alussa kammio huuhdeltiin hiukkassuodatetulla ilmalla. Sen jalkeen
kammioon sy6tettiin hiilidioksidia, jonka pitoisuudet olivat 4 - 6-kertaiset tausta-
pitoisuuteen (390 ppm) verrattuna. Tiiveyskokeiden tulokset esitetdan kuvassa 3,
jossa on kammion suhteellinen G@itoisuus ajan funktiona. Kammion Gi-
toisuus alenee noin 2 % tunnissa eli noin puoleen vuorokaudessait@&uu-

den aleneminen on eksponentiaalista lukuunottamatta polveilua, joka johtuu
kammion ilman lampdlaajenemisesta ja tuulen vaikutuksesta.

Hiilidioksidikokeiden perusteella kammio on varsin tiivis. Todettu pitoisuuden
alenema vastaa vuotovirtausta ulkoilmaan ja poistumaa seinille.
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Kuva 3. Kammion tiiveystestien merkkiaineen GOsuhteelliset pitoisuudet
kammiossa ajan funktiona. Mitatuista pitoisuuksista on véahennetty
taustapitoisuus 390 ppm, jolloin 0 %:n suhteellinen pitoisuus vastaa
taustapitoisuutta.

2.4 Kammion ventilaatiokokeet

Kammion puhdistustehoa tutkittin mittaamalla kammion sisailman hiukkasko-
kojakaumaa sahkoiseen liikkuvuuteen perustuvalla SMPS (Scanning Mobility
Particle Sizer) -laitteistolla kokoalueella 10 - 450 nm. Jakaumia mitattiin ulkoil-
masta, kammiosta puhaltimen toimiessa ja puhaltimen pysayttdmisen jalkeen.

Kuvassa 4 esitetddn ulkoilmasta ja kammiosta huuhtelun aikana mitatut hiuk-
kaskokojakaumat. Ulkoilman hiukkaset ovat télla kokoalueella pddasiassa noin
100 nm:n kokoisia. Kammion sisalla oli ennen puhdistusta runsaasti noin 30
nm:n kokoisia ns. nanohiukkasia. Huuhtelun aikana naiden hiukkasten pitoisuus
aleni 30 minuutissa taustapitoisuuden tasolle (alle 1 000 hiukka3}a/kamnsta-
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Kuva 4. Ulkoilmasta ja kammiosta puhdistuksen aikana mitattuja
hiukkaskokojakaumia.

pitoisuus ei hairitse palamisaerosolikokeita, joissa hiukkastasot ovat luokkaa 10
hiukkasta/crd. Hiukkassuodattimet ovat siten puhdistuksen kannalta riittavan
tehokkaita.

Huuhtelu vaikuttaa koko kammion hiukkaspitoisuuteen kuitenkin vain riittdvan
pitkakestoisena. Kammion ilma ei vaihdu yhtd tehokkaasti koko kammiossa ja
Hiukkasia irtoaa huuhtelun jalkeen myts kammion seinamiltéa sateilypakotteen
vaikutuksesta. Koko kammion ilma puhdistuu 12 tunnissa. Esimerkkina
tehokkaimman puhdistuspisteen hiukkaspitoisuuden kayttaytymisesta on kuva 5.
Huuhtelu pudottaa kokonaishiukkaspitoisuuden 10 %:iin puolessa tunnissa. Kun
puhallin pysaytetaan, hiukkaspitoisuus alkaa uudelleen kohota, mutta saavuttaa
sitéd alhaisemman tason, mitd kauemmin kammiota on huuhdeltu.
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Kuva 5. Kammion keskelta mitattu kokonaishiukkaspitoisuus puhdistuskokeissa.

2.5 Kammion sateilykentta

Kammion sisdinen sateilykentta maaritettiin mittaamalla kammioon saapuvan
auringon sateilyn irradianssi kammion sisalla. Irradianssia mitattiin useasta eri
kohdasta ja eri korkeudella Macam spektroradiometrilla SR 9910, jolla voidaan
mitata sateilyd seka UVC-UVA etta nédkyvéan valon alueella (aallonpituudet 240
- 800 nm) 0.25 nm:n tarkkuudella. Irradianssia mitattiin alueelta 290 - 800 nm
kanavaresoluutiolla 1 nm. Keskimaarainen selkedn sadan kokonaisirradianssi oli
keskipaivalla 350 - 400 W/ On otettava huomioon, ettd sateily-
kenttamittaukset eri pisteissa tehtiin eri paivina ja sddoloissa, jotka olivat erittéin
vaihtelevat kesalla 1998. Pilvisyys vaikuttaa irradianssiin alentaen sen noin
kolmasosaan ja aiheuttaa skannaavassa mittauksessa hetkellista hairiGta.
Kuvassa 6 on tyypilliset aurinkoisen ja pilvisen saan spektrit ja kokonaisir-
radianssit kammion keskipisteessa.
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Kuva 6: Sateilyn spektri 143 *m ulkokammion keskipisteessa
aurinkoisella ja pilvisella saalla.

2.6 Sisdkammio

Kuopion yliopiston ilmafysiikan ja -kemian laboratorion sisétiloissa sijaitseva 6
m:n vakio-UV-séteilytyskammio (pinta-alan ja tilavuuden suhde 3% am
valmistettu 50 um:n paksuisesta FEP-teflonista, jonka UVA-sateilyn lapaisevyys
on noin 95 % (kuva 1). Kammio on kokoonpuristuva eika sinne johdeta
korvausilmaa naytteenoton aikana, minkd vuoksi kammion sisélté ei laimene.
Kammion pinta-alan ja tilavuuden suhde muuttuu kokeen edetessa, mika lisda
seinamahavioita ja yhdessd kammion rajallisen tilavuuden kanssa rajoittaa
kokeen kestoa. Kammiossa on sekoitin ja lapiviennit aineiden syottamista ja
mittausantureita varten. Kammion sivuilla on yhteenséa 68 kpl 40 W:n Blacklight
250 UV-lamppuja, joiden sateily on padasiassa aallonpituusalueella 320 - 400
nm. Vakio-olojen ansiosta kammiossa on mahdollista tehdd systemaattisia
mittauksia huonelampoétilassa. Sisdkammiokokeita voidaan kayttda tehokkaasti
nopeaan perusilmididen luonteen ja nopeuden tarkasteluun, mihin ulkotiloissa ei
ole mahdollisuutta.
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UV-sateilytyskammiossa tutkittiin testiaineen, ksyleenin (aromaattigeipCja

typen oksidien (paaasiassa NOsekoituksen valokemiallisia reaktioita. NO
hapettuu ilmakehdssa N®si, joten NQ-kokeet simuloivat ikaantyneen
palamisaerosolin kayttaytymista ilmakehéassa, erityisesti UV-sateilykentassa.
Kokeista kuvataan seuraavassa hiilivedyn ja typen oksidien pitoisuuksien
suhteen vaikutusta valokemiallisissa reaktioissa tuotettavan otsonin ja sekun-
daarihiukkasten muodostumiseen (kuva 7). Kokeiden kesto oli noin 2,5 tuntia.
Seka otsonin etta sekundaarihiukkasten muodostuminen oli nopeinta, kun hiili-
vedyn ja typen oksidien suhde oli noin 20:1. Sekundaarihiukkaset kasvoivat noin
100 nm:n kokoisiksi. Reaktioiden nopeutuminen kammiossa oli mahdollista
suuren irradianssin ja pitkaa ikaantymista simuloivan/NO-suhteen vuoksi.
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Sateilytettdessa 63m kammiossa kevyen polttodljyn hiukkassuodatettua pala-
misaerosolia (hiilivedyt, NQ typpimonoksidi hapettuu hitaasti typpidioksidiksi.
Otsonin muodostus on hidasta ja sekundaari-hiukkasten kondensaatiokasvu
vastaavasti hitaampaa. Palamisaerosolin typpimonoksidi inhiboi otsonin ja se-
kund&aarihiukkasia muodostavien matalahdyrynpaineisten yhdisteiden synty-
mista.

2.7 lkaantymiskokeet ulkokammiossa

Ulkokammiossa (143 #n tehtiin alustavia ikdantymiskokeita seka testikaasulla
(ksyleenin ja typpidioksidin sekoituksella) ettd kuusihakkeen ja kevyen poltto-
6ljyn savukaasuilla. Kestoltaan 1 - 2 vuorokauden kokeissa seurattiin lampdtilaa,
suhteellista kosteutta, sateilyn irradianssia seka otsonin, typen oksidien ja rikki-
dioksidin pitoisuutta ja mitattiin hiukkaskokojakaumaa ja hiukkas-PAH-
pitoisuutta. Kammiosta kerattiin naytteitd gravimetrista analyysia ja termis-
optista hiilianalyysia varten hiukkasten massapitoisuuden sekd orgaanisen ja
epéaorgaanisen hiilen (OC/EC) suhteen maarittAmiseksi. Hiukkasnaytteenotossa
kaytettiin esi-impaktoria, jossa oli kaksi impaktioastetta leikkausrajoilla 6,3 ja
1,0 um. Alle mikrometrin kokoiset hiukkaset kerattiin kayttden kahta rinnak-
kaista keruulinjaa. Linjassa oli perékkain teflon- ja kvartsisuodatin tai kaksi
kvartsisuodatinta (etupintanopeus 19 cm/s). Suodattimien jarjestelylld saadaan
selville mm. kvartsisuodattimelle kaasufaasista jaavan valekiintoaineen eli arte-
faktin maara. Menetelman kayttokelpoisuutta kuvaavat koetulokset ajalta 20.7. -
31.7. (kuvat 8a ja 8b). Teflonsuodattimilta maaritetyt kuuden kokeen massapi-
toisuudet (kuva 8a) vastaavat hyvin kvartsisuodattimilta samanaikaisesti maari-
tettyja artefaktikorjattuja massapitoisuuksia (kuva 8b). Kvartsisuodattimilta
maaritetyt korjaamattomat massapitoisuudet olivat 20 - 100 % suuremmat.

Hiukkasten massapitoisuus kammiossa alenee (kuva 8) kokeen aikana, mika
aiheutuu hiukkasten ajautumisesta kammion seinille. Suhteellinen ajautumisno-
peus oli keskimaarin 20 % tunnissa.

Kun palotilassa on eri ilmatilaisia alueita, padstén hiukkaskokojakaumaa (kuva
9) ei voida sellaisenaan kayttaa paastolahteen tunnistamiseen. Alustavien kokei-
den perusteella OC/EC-suhde muuttuu vuorokauden aikana orgaanisen osuuden
kasvaessa. Muutoksen kayteiigitta paastolahteen tunnistamiseen on tutkittava
huomattavasti yksityiskohtaisemmin.
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Kuva 8. Ulkokammiokokeissa teflon- (a) ja kvartsisuodattimille (b) keratty-

jen naytteiden gravimetrisen analyysin tulokset. Kvartsisuodattimien analyy-
seissa on tehty artefaktikorjaus.

Kuva 9. Kevyen polttodljyn savukaasun hiukkaskokojakaumat, parametri-
na savukaasun happiylimaara.
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kaumat ikdantymiskokeen aikana.

Hiukkasten koko kasvaa samanaikaisesti (kuva 10) koagulaation ja kondensaa-
tion vaikutuksesta, kun kaasufaasin tiivistymiskykyiset aineet siirtyvéat kammios-
sa olevien hiukkasten pinnalle. Alkuperaisten hiukkasten maaran alennettua jal-
jelle jddneista kaasumaisista yhdisteistd alkaa muodostua valokemiallisten reak-
tioiden tuotteina uusia hiukkasia. Kokeissa polttodljyn savukaasuista (kuva 10a)
muodostui uusia hiukkasia viela saman iltapdivan aikana, mutta kuusihakkeen
palamisaerosolista (kuva 10b) uusien hiukkasten muodostuminen kaynnistyi vas-
ta seuraavana aamuna valokemiallisten reaktioiden kaynnistyttyd. Savukaasujen
koostumus vaikuttaa hiukkasmuodostukseen.

Palamisaerosolihiukkasten orgaanisen ja epaorgaanisen hiilen suhde muuttuu
ikdantymisen vaikutuksesta (kuva 11). Tuoreen kuusihakkeen palamisaerosolin
OC/EC suhde on 0,24 ja 6ljyn ainoastaan 0,03. Seka kuusihakkeen etta kevyen
polttodljyn palamisaerosolien orgaanisen hiilen osuus kasvaa, kun hiukkaset
ikaantyvat. Ikaantyneiden aerosolihiukkasten OC/EC-suhteet ovat vastaavasti
hakkeelle 2,5 ja dljylle 6,9.
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Kuva 11. Ikd&ntymisen (24 tuntia) vaikutus kuusihakkeen ja kevyen polttodljyn
palamisaerosolihiukkasten orgaanisen ja epaorgaanisen hiilen osuuksiin

2.8 Jatkotutkimuksen ja kehittamistyon tarve

Ulkokammion analyysivalmiuden kehittdminen rakenteellisin jatkot6in ja testi-
mittauksin on tarpeen. Kokeiden kannalta on valttdmatonta, ettd naytteenottoa
vastaava korvausilma suodatetaan myds kaasujen suhteen. Kammioon kehitetdéan
suodatetun korvausilman syottd samalla tilavuusvirralla kuin naytteenotto. Kam-
mion tuuletusluukkujen toiminta ei mydskaan ole tyydyttavaa, vaan valmistajan
rakenteita joudutaan korjaamaan.

Kokeet mm. dieselpolttoaineen ja bensiinin pakokaasuilla tehdaan jo aloitetun
jatkotutkimuksen puitteissa. Naihin litetddn myés tandem-DMA kokeet.
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3. Tutkimustyon tulosten hyddyntadminen

Rakennettu 143 #m ulkokammio hyodyttaa oleellisesti ilmakemian tutkimusta
Suomessa. Tutkijoiden saama asiantuntemus hyddyttdd myds yhteistyétahoja eri
teollisuuden aloilla. Polttomoottorien ja kattiloiden paastéjen kayttaytymista va-
littdmasti paaston jalkeen voidaan nyt tarkastella seka vallitsevissa sddoloissa et-
ta valituissa oloissa. Samalla saadaan tietoa paastdjen muuttumisesta kuljetuksen
aikana. Seka prosessikaasuja etta uusien puhdistustekniikoiden (mm. katalyytti-
set puhdistimet) vaikutusta voidaan tutkia jarjestelmallisesti. Ulkokammio on
kaytettavissa suoraan myds normimittausten tekemiseen, mm. PM2.5 direktiivia
hiukkasmittauksille asetettaessa.

Kammio sekad taman tutkimuksen tulokset ovat ensimmaisia alallaan (kammio-
kokeet) Suomessa. Tutkimusty6lla on siten ratkaiseva merkitys maan ymparisto-
teknologian tutkimuksen kehittdmiselle.

4. Tutkimustyon tulosten julkistaminen ja muu tiedotta-
minen

Mittaustekniikan kehitystyon tuloksia on julkaistu vuoden 1997 Euroopan Ae-
rosolikonferenssissa (Leskinen ym. 1997; Alander & Raunemaa 1997) ja Envi-
ronmental Analytical Chemistry -konferenssissa (Leskinen ym. 1998a).

Sisakammiokokeiden tuloksia on esitetty 32. Fysiikan paivilla Tampereella 19.-
21.3.1998. Abstrakti on julkaistu Proceedings of the XXXII Annual Conference
of the Finnish Physical Societgarjassa (Leskinen ym. 1998b). Kammiokokei-
den tuloksia on esitelty myos 5. kansainvalisessa aerosolikonferenssissa Edin-
burghissa 12. - 18.9.1998. Esityksen abstrakti on julkaistu Journal of Aerosol
Sciencekonferenssijulkaisussa (Leskinen ym. 1998c).

Tutkimuksista on valmistunut syventavia opinnaytteita (Tissari 1998ab). Tutki-

mustuloksia kaytetdan myo6s osana pro gradu -tutkielmissa, lisensiaatin tutkiel-
missa ja vaitoskirjatdissa Kuopion yliopistossa.
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5. Kansainvélinen yhteisty6 ja sen hyddyntaminen

Tutkimustyolla on kansainvalista ohjausta vaitoskirjatdiden osalta (Leskinen,
Alander). Tutkimuksen aikana on kayty myos aihepiirin keskusteluja alan eu-
rooppalaisten ja yhdysvaltalaisten asiantuntijoiden kanssa. Tutkimuskammiota
tullaan kayttamaan koetilana tutkittaessa hiukkaskeraimia PM10- ja PM2.5-maa-
rityksia varten. Tassa yhteistydssd ovat mukana Duisburgin ja Géteborgin yli-
opistot.

6. Tutkimustyodn toteutuminen tutkimussuunnitelmaan
verrattuna

6.1 Sisaltd

Suunnitelman mukaisesti Kuopion yliopiston ilmafysiikan ja -kemian laborato-
rion yhteyteen rakennettiin vuosina 1997 - 1998 suuri tutkimuskammio ikaanty-
miskokeita varten. Rakentamisen ja instrumentoinnin hitaus viivastytti kammion
testaamista ja ikdantymiskokeita. Kokeet aloitettiin sisskammiossa, jossa kokeita
tehtiin suunniteltua taydellisempina.

Kammion yhteyteen rakennettiin puhdistuslaitteisto ja suoja mittalaitteille. Kam-
mion tiiveys ja ventilaatio testattiin mittausyhteitten asentamisen jalkeen.

Suunnitelman mukaisista esikokeista tutkittiin puun ja kevyen polttodljyn pala-
misaerosolien ikdantymista. Bensiini- ja dieselkayttdisten henkildautojen aeroso-
litutkimuksia ei voitu sateisen kesén takia tehda. Hiukkaskokojakaumaa ja koko-
nais-PAH-pitoisuutta seurattiin onnistuneesti kokeiden ajan. Palamisaerosoleista
kerattiin myos hiukkasnaytteet, joista osasta méaaritettin OC/EC-suhteet termis-
optisella hiilianalyysilla.

Hiukkasten pintarakenteen tutkimista varten TDMA-laitteistolla tehtiin esikokei-

ta. TDMA-analyysien tekeminen siirrettiin kéynnisséd olevaan jatkotutkimuk-
seen.
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Kuopion Energian 200 MW:n turvepdlykattila ei ollut kaytossa kesalla 1998.
Syksyn 1998 aikana kattilan paastdista mitataan PM2.5-hiukkaspitoisuus ja maa-
ritetddn OC/EC-suhde hiukkasnaytteistd voimalaitoksen toimiessa taysteholla.

6.2 Aikataulu, henkilétydkuukaudet ja kustannukset

Mittaukset aloitettiin puoli vuotta aiottua aikataulua mydhemmin kammion ra-
kentamisen viivastymisen takia.

Henkilétyokuukaudet suunnitelmassa 15 kk, toteutuneet 18 kk. Palkkakustan-
nukset noin 30 % suunniteltua suuremmat, ostetut palvelut 15 % tutkimussuun-
nitelmasta, muuten suunnitelman mukainen. Yliopiston osuus sisékammion kus-
tannuksissa ei mukana alkuperaisessa tutkimussuunnitelmassa.

6.3 Yhteistyo

Yhteisty6 toteutunut tutkimussuunnitelman mukaisesti.

Julkaisut, raportit ja opinnéytetyot
Laite- ja polttotekniikka

Leskinen, A., Alander, T. & Raunemaa, T. 1997. Tandem DMA technique in
analysis of a light fuel oil combustion aerosol. Abstracts of the 1997 European
Aerosol Conference, Hamburg, 15-19 September 1997. J. Aerosol. Sci., vol. 28,
suppl. 1, s. S545 - S546.

Alander, T. & Raunemaa, T. 1997. Thermal-optical method in automotive
particle emission carbon analysis. Abstracts of the 1997 European Aerosol
Conference, Hamburg, 15-19 September 1997. J. Aerosol. Sci., vol. 28, suppl. 1,
S. S543 - S544.

Leskinen, A., Alander, T. & Raunemaa, T. 1998a. TDMA technique in the
surface analysis of light fuel oil combustion aerosol. Submitted to 2nd
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International Colloquium on Process Related Environmental Analytical
Chemistry (PREACH), Espoo, 31 May-3 June 1998. 1 page.

Tissari, J. 1998a. Puupolttoaineiden rakenne, koostumus ja polttoon vaikuttavat
ominaisuudet. Kirjallisuuskatsaus. Syventava tyd. Kuopio: Kuopion yliopisto.

Tissari, J. 1998b. Puun polton paastomittaukset. Syventdva tyd. Kuopio:
Kuopion yliopisto.
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Leskinen, A., Raunemaa, T., Alander, T. & Laitinen, L. 1998b. Experimental
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Proc. . XXXII Annual Conference of the Finnish Physical Society, Tampere, 19.
- 21 March 1998. P. 1.6.
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S. S453 - S454.
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1995

Projektin kustannukset ja rahoitus

Kokonaiskustannukset:
RahoitusTekes

1. Johdanto

VTT Elektroniikassa on kehitetty kapillaarikuitu, jonka kayttamista fluoresens-
simittauksiin on tutkittu tassa projektissa. Kapillaarikuituanturia kehitettiin
aiemmin Tekesin SIHTI 2 -tutkimusohjelmassa [1] ja VTT:n Masto-projektissa

183



[2], jonka aikana mittausmenetelmasta oltiin jatetty patenttihakemus [3]. Kapil-

laarianturi koostuu kvartsilasista valmistetusta kuidusta ja sen sisalla olevasta
reidstd. Kuidun valmistuksen jalkeen kapillaarin sisdpinnalle pinnoitetaan fluo-

resoiva kalvo, jonka virittamiseen kaytetddn laseria. Tutkittava ndyte imetaan
kuituun kapillaarivoimalla, minka jalkeen mitataan fluoresenssin intensiteetin tai

elinajan muutos. Kapillaarikuidun soveltamista laaketieteen ja kemiantekniikan

analytiikan tarpeisiin seké ymparistomittauksiin on selvitetty teollisuuden edus-

tajien Orion Oy:n ja Vaisala Oy:n kanssa.

2. Mittausperiaate

Tutkittava bioanturi muodostuu kvartsilasista valmistetusta kapillaarikuidusta
[4]. Kapillaarin sisépinnalle kiinnitetdan biokalvo, jossa syntyvaa fluoresenssia
mitataan. Kapillaarin sisdseinamaan on MCVD-tekniikalla valmistettu ohut, vain
muutaman mikrometrin paksuinen valokanava, johon viritysvalo kytketaan.
Koska valokanava on lahella fluoresoivaa biokalvoa, saadaan aikaiseksi hyva
kytkenta virittdvan valon ja fluoresoivan materiaalin valilla. Valo etenee siten,
etta optisesta kentasta noin 100 nm ulottuu kapillaarin sisapuolelle ja vuorovai-
kuttaa merkkiainemolekyylien kanssa synnyttaen fluoresenssia [5]. Silikonilla
padllystetty kapillaari muodostaa toisen suuremman valokanavan, jonka tehta-
vana on koota fluoresenssin synnyttdma valo ja kuljettaa se kapillaarin paahan.

Fluoresenssivalo
Fluoresoiva kalvo

Virittava valo

Kuidun suojakerrog

100 - 300 pm ng>n >g

k— 300 - 500

Kuva 1. Kapillaarikuidun rakenne [6].
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3. Mittaukset

Fluoresenssin mittaaminen kapillaarikuidusta voidaan suorittaa joko kuidun
paasta tai sivusta. Kuituun kytkeytyy alle kymmenen prosenttia syntyneesta
fluoresenssista. Lisddamalla naytekuidun pituutta voidaan kasvattaa kuituun kyt-
keytyvaa mitattaussignaalia. Mittauksissa on kaytetty 5 - 20 cm pitkia kuituja.

Mitattavia naytteita saatiin Dmitry Papkovskylta ja Orionilta, joille myds lahe-

tettiin kapillaarikuitua omiin mittauksiin. Dimitry Papkovskyn kanssa oltiin yh-

teydessa jo aiemmin SIHTI 2 -projektissa Turussa toimivan JBL instituutin
kautta.

3.1 Fluoresenssimittaus

Kuidun paasta mitattaessa joudutaan kayttdmaan voimakkaampaa suodatusta
viritysvalon poistamiseksi mittaussignaalista. Suodatuksen tarvetta voidaan va-
hentda mittaamalla samasta paasta, mista viritys tapahtuu. Virityspaasta mitatta-
vaa signaalia ei pystytd keraamaan yhta tehokkaasti detektorille kuin vastakkai-
sesta paasta kuitua, mika pienentda signaalia. Suoritetuissa mittauksissa sivusta
ja paasta on saatu yhta suuri signaali, mista johtuen suodatukseltaan yksinkertai-
sempaa sivusta mittausta on kaytetty enemman. Mitd suurempi on viritys- ja
emissioaallonpituuksien ero sitd kannattavammaksi tulee mitata kuidun paasta,
koska suodatus helpottuu.

Fluoresenssin virityksessa kaytettiin Argon-laseria (488 nm) (kuva 2). Synty-
nytta fluoresenssia mitattiin valomonistinputkella ja optisella spektrianalysaatto-
rilla. Fluoresenssin kerdamisessa kaytettiin apuna peilia. Viritysvaloa suodatet-
tiin alipdasto- ja kaistanpaastdfilttereilla. Emissiovaloa suodatettiin ylipdasto- ja
kaistanpaastofilttereilla.

Dmitry Papkovsky pinnoitti kapillaareja phorfyreenipinnoitteilla (PtCP) (kuva 3)
ja FITC Il -leimalla (kuva 4). Phorfyreenipinnoitteen fluoresenssia on mahdol-
lista muuttaa hapella ja rikkidioksidilla. Phorfyreenipinnoitteella viritysvalon
(488 nm) ja emissiovalon (650 nm) suuri aallonpituusero mahdollisti mittauksen
vastakkaisesta paasta kuitua, mista viritys tapahtui. FITC Il -leimalla viritysva-
lon (488 nm) ja emissiovalon (535 nm) ero oli niin pieni, ettd mittaus jouduttiin
tekemaan kapillaarin sivusta.
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1. XY-Manipulaattori
2. Mikroskoopin linssi
3. U-ura

4. Alipaastofiltteri

5. Kaistanpaastofiltteri

6. Ylipaastofiltteri

Kuva 2. Fluoresenssimittapaikka.
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Kuva 3. Phorfyreeni-leiman fluoresenssi.
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Kuva 4. FITC Il leiman fluoresenssi.

3.2 Kemiluminesenssimittaus

Kapillaarikuidun herkkyysmittauksia tehtiin Orionilta saaduilla leima- ja
substraattiliuoksella. Mittauksia on suoritettu seka kuidun sivusta ettd sen paéasta
(kuva 5). Sivusta mitattaessa kapillaari sijoitettiin valomonistinputkeen kiinni-
tettyyn alumiinipalaan, johon oli porattu heijastuspinta kapillaarin taakse. Paasta
mitattaessa kapillaarikuitu sijoitettiin sisaltd hiottuun alumiiniputkeen, joka ke-
raa myos kuidusta karkaavaa valoa valomonistinputkelle. Molemmat mittausta-
vat antoivat saman tuloksen (kuva 6).

Orion suoritti kemiluminesessimittauksia saamillaan kapillaarikuiduilla. Kapil-
laarilla tehtiin TSH-immunomaaritys, jossa 5 cm pituisen kapillaarin 1api ajettiin

10 erda 2 pl:n annoksia leima-nayteseosta 20 min aikana. Standardi 50 ja stan-
dardi 0 -suhteeksi saatiin noin 100. Naytteen sitoutuminen on mahdollista saada
nopeaksi, koska kapillaarin pinta-ala/tilavuusuhde on iso ja lapimitta pieni.
Naytettd voidaan ajaa kapillaarin l1api suuri ylimaara tilavuuteen verrattuna ja
konsentroida taten leima kapillaarin sisdseindan.
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Kuva 6. Eri mittaustapojen vertailu kemiluminesenssin avulla.
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3.3 Magneettipartikkelimittaus

Kapillaarissa syntyvan fluoresenssin maaraa pyrittin nostamaan kasvattamalla
naytteen konsentraatiota. Leima-aine sidottin magneettipartikkeleihin, jotka
keréttiin magneetin avulla kapillaarin sisapinnalle lyhyelle muutaman millimet-
rin matkalle (1 - 3 mm). Magneettipartikkelit saatiin tuottamaan valoa substraat-
tiliuoksen avulla, joka pumpattiin kapillaariin partikkeliliuoksen jalkeen.

Magneetit pidettiin koko mittauksen ajan kapillaarin kylke& vasten (kuva 7). Ne
toimivat myos heijastavana pintana syntyneelle kemiluminesenssille. Magneet-
teja ei voinut vieda aivan valomonistiputken eteen, koska magneetit hairitsivat
sen toimintaa. Valon kerayksessa kaytettiin apuna myos linssia ja peilia.

Kapillaari

Peili . ,
0 Valomonistinputki

™

Linssi

Magneetti

Kuva 7. Magneettipartikkelien mittaussysteemi.

Magneettipartikkelimittaus tehtiin kahdesta erilaisesta naytteestd ST50 ja STO0.1
(kuva 8), joista molemmista saatiin mitattua signaali. ST50:sta saatiin dekadia
suurempi signaali. Tausta mitattiin tyhjasta kapillaarista.
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Kuva 8. Magneettipartikkeleiden tuottama valo.

3.3.1 Valomonistinputken suojaaminen magneetilta

Magneetin vaikutusta valomonistinputkeen tutkittin magneettipartikkeleilla
suoritettavassa kemiluminesenssimittauksessa. Magneetti voidaan myds poistaa
mittauksen ajaksi, mutta samalla helposti menetetdédn osa magneettipartikkeleis-
ta, jos substraattiliuoksen pumppausta jatketaan mittauksen jalkeen. Kuvan 9
mittaus tehtiin kahdella linssilla (f = 20 mm), jotka asetettiin valomonistinputken

ja kapillaarin valiin. Tassé etuna oli pitka etéaisyys (noin 5 cm) magneetilta va-
lomonistinputkelle. Magneetin poistaminen ei lisdnnyt signaalia, joten magneetti
ei enda vaikuttanut valomonistinputkeen.

Kuvassa 10 kapillaari vietiin noin 0,5 - 1 cm:n paahan valonistinputkesta. Valiin
laitettiin metallilevy, jossa oli valomonistinputken efektiivisen aukon suuruinen
reikd (0 = 8 mm). Metallilevyn lisd&minen kapillaarin ja valomonistinputken
eteen paransi herkkyytta noin yhdella dekadilla.
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Kuva 9. Magneetti kaukana valomonistinputkesta.
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Kuva 10. Magneetti lahella valomonistinputkea

4. Projektin organisaatio

Projekti suoritettiin VTT Elektroniikan mikroelektroniikkakeskuksessa. Yhteis-
ty6tahoina toimivat VTT:n Bio- ja elintarviketekniikan laboratorio, Vaisala Oy
ja Orion Diagnostica. Projektin johtoryhmaan kuuluivat: Jussi Mykkanen, Vai-
sala Oy, Pentti Juhala, Orion Diagnostica, Hans Séderlund, VTT Bio- ja elintar-
viketekniikka, ja Kari Larjava, VTT Kemiantekniikka (Tekesin edustaja). Pro-
jektin aikana kapillaarikuitua esiteltiin Labsystemsin edustajille, jotka ilmaisivat
my0s kiinnostuksensa kaytettyyn tekniikkaan.
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5. Yhteenveto

Optisen kapillaarikuidun avulla voidaan pienentad naytetilavuutta, mink&a avulla

saavutetaan pienet diffuusiomatkat. Fluoresenssi viritetdan kapillaarikuidun

sisapinnalla, jolloin normaalisti fluoresenssimaaritykseen kuuluvat pesuvaiheet
voidaan jattaa pois. Anturikuidun valmistukseen kaytetaan massavalmistukseen
soveltuvaa valokuidun valmistusprosessia, jolloin ratkaisua voidaan hyédyntaa
my0Os kertakayttdisissa antureissa. Koska kuituanturin tuottama informaatio on
valoa, voidaan mittaussignaalin siirrossa ja kasittelyssa hyddyntéaa valokuitutie-
toliikenteeseen kehitettyja komponentteja.

Kapillaarikuitu soveltuisi hyvin kentallé/luonnossa suoritettavaan mittaukseen,
jossa haluttaisiin saada mittaustulos heti paikan paalla mahdollisesti kannetta-
valla mittalaitteella. Pieni nayte kok@l @0 pul) rajoittaa kapillaarin herkkyytta,
joka voidaan parantaa konsetroimalla nayte hyvin kapillaarin sisdan esim. mag-
neettiparktikkeleiden avulla. Kapillaarikuitu sopii luonnostaan hyvin nestemais-
ten naytteiden mittaamiseen. Nesteita voidaan pumpata helposti kapillaarin 1api
ja nayte voidaan imea kapillaarivoimalla kuidun sisaan. Kapillaarikuitua olisi
myOs mahdollista kayttdd kaasujen mittaamiseen. Talléin mitattavaa kaasua
voitaisiin imea kuidun lapi suuri tilavuus ja samalla konsentroitaisiin nayte ka-
pillaarin sisépinnalle.
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Summary

The project was focused on the design and study of new solid-state luminescent
materials to be employed for environmental analysis purposes. The research
included the following main parts:

1. Design of new solid-state phosphorescent materials sensitive,fdO§@nd
NO,, and analytical systems based on these materials
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2. Design of new materials for luminescence lifetime-based oxygen sensors;

3. Studies of the possibilities of electrogenerated chemiluminescent detection of
long-lived luminescent dyes and its use for the development of trace analysis
of environmental samples.

In the course of the 2-year study significant progress has been achieved. The
main results obtained are summarised below.

1. Results

1.1 Optical system for sensing of SO ,/sulfite using
a phosphorescent probe

Covalent conjugates of water-soluble phosphorescent dye — platinum(ll) complex
of coproporphyrin | (PtCP) and bovine serum albumin (BSA) were synthesised,
isolated in a pure form and their spectral-luminescent properties and quenching
behaviour was investigated in aqueous solutions. In the presence of sulfite, strong
dynamic quenching of phosphorescence of PtCP-BSA conjugates was observed in
the acidic pH range. The quenching appears at pH below 4.0, reaches its maximal
level at pH of about 1.5, with Stern-Volmer quenching constants being as high as
2000 M". Detailed investigation showed that the quenching is associated with the
formation of SQ. Due to the exceptionally long lifetime of the phosphorescent
probe, the efficiency of quenching by $56f the PtCP-BSA was much higher (10
times and more) than for other systems reported. The phosphorescence of PtCP-
BSA was strong enough in the presence of ambient oxygen (oxygen is also strong
guencher) which enabled to use it in air-saturated aqueous solutions, particularly
for quantitation of S@sulfite. Only few other compounds, namely Fe(3+) and
nitrite ions were found to cause quenching interferences for therSe based on

the phosphorescent dye.

The above findings allowed creation of sensitive analytical system for quenched-

phosphorescence detection of ,B0Iphite (Figure 1). A simple flow-injection
system for the determinations of J€lfite was developed based on the PtCP-
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Figure 1. New FIA system and oxygen sensor set-up.
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BSA conjugate immobilised on a preactivated microporous membrane (Biodyne
ABC, Pall). Such a phosphorescent membrane was then placed in a flow-through
cell in the stream of the acidic carrier buffer and linked to the luminescent detector
(AB2 fluorometer, SLM-Aminco) by means of a bifurcated fibre-optic bundle to
monitor continuously the phosphorescence intensity from the sensor. Such a solid-
state phosphorescent probe allowed rapid detection gfsBghite in aqueous
samples with maximal sensitivity of about <8 (0.64 ppm) and analytical range

up to 10 mM. Main characteristics and performance of the new analytical system
for SO, detection were evaluated. Typical sensor response curve and calibration
graph are shown in Figure 2 and Table 1.

Phase shift, T Intensity 0 kPa
degrees units .
Intensity
=]
Lo ]
curve
3.5 kPa

= —
( Phase
7.0 kPa curve
TS Kia 3 \
14.0 KPa (
N
17.5 KPa
=~ [\
10 min

Figure 2. A typical sensor response curve and calibration graph.
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Table 1. Main characteristics of the FIA sulphite sensor with PtCP-BSA on a
Biodyne membrane as an active element.

Parameter Description

Carrier buffer 0.05 N HCI (pH 1.3)

Flow rate 0.3 ml/min

Sample volume 0.1-0.5ml

Response time (peak) | 2 minutes

Single assay cycle 5-10 minutes (5 - 10 assays/hour)
Membrane stability min. 4 weeks of continuous use
Recalibration 3 points daily

Interfering species Fe(3+) and oxygen

Limit of detection 10 uM

Analytical range 10pyM - 10 mM

Precision 3.6% at 1 mM, 9.5% at 50M

The new FIA system was tested with real samples and showed its usefulness,
although turbid and coloured samples were found to have significant interfer-
ence on the luminescence intensity signal from the sensor. Further development
of the above system is envisioned which will include its integration with the
phosphorescence phase detector. This will enable to realise luminescence life-
time-based sensing approach which promises elimination of the above interfer-
ences and significant improvement of overall sensor performance. The main
results are under patenting process.

1. 2 New materials for luminescence lifetime based oxygen
sensors: the use of microporous light-scattering support

New materials for luminescence based oxygen sensors and technology of their
preparation were worked out. In contrast to conventional technologies, which
utilise flat transparent oxygen-impermeable support materials for sensor fabrica-
tion, such as glass surface or polyester film, our approach was based on the use
of microporous light-scattering supports such as membrane filters and fibrous
structure depth filters.

Using the oxygen-sensitive polymer compositions with of platinum(ll) complex
of octaethylporphine-ketone (PtOEPK, phosphorescent dye), a number of differ-
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ent oxygen-sensitive coatings and support materials were studied comparatively,
so as to demonstrate the regularities of the new approach and its practical ad-
vantages. It was demonstrated that the new technology and sensing materials
display a number of advantages over conventional oxygen sensor membranes.
These advantages are:

- Highly scattering media of the microporous support provide a significant (8-
10 times) increase of the luminescence intensity signal obtained from the sen-
sor element achieved with the same amount of sensitive coating. This allows
significant saving of the sensing materials, bringing down sensor photo-
bleaching, improvement of the reliability of measurements and signal resolu-
tion.

- Good mechanical protection of the oxygen-sensitive layer and of additional
biolayer(s), such as enzyme or antibody coatings, from erosion by liquid flow
and mechanical particles. Problem of efficient adhesion of the oxygen-sensitive
layer and biolayer to the support material was essentially eliminated.

- The oxygen membrane with microporous support provides protection for the
measurement system (luminescence detector) from background interferences by
ambient light and sample.

- Simple and robust procedure of sensor fabrication in which the sensitive
coating is applied very uniformly. This is defined by the uniform thickness of
the microporous sorbents such as membranes, and their uniform capacity for
liquids and in particular for the coating mixtures. Simple "drop technology"
can be efficiently used for membrane preparation, and thus there is no need
of special casting equipment.

- With selecting the material of the microporous support, it is possible to preserve
the sensitivity of the coating almost unchanged; therefore the new technology is
applicable to a large variety of luminescent sensitive coatings, not only oxygen
sensors.

- Despite of significant thickness of resulting sensor membranes, high surface
area and 3D-microstructure of the oxygen-sensitive layer provide the sensor fast
response. The membranes have high capacity for the oxygen-sensitive coating
and for additional recognition species. For example, enzymes and antibodies
can be trapped inside the micropores using crosslinking or passive adsorption.
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Additional sensitive layer(s) has close contact with the oxygen-sensitive layer,
and the resulting biosensor also provides reasonably fast optical response to the

analyte.

New sensor active elements were tested in combination with the fibre-optic
phosphorescent phase detector as a prototype luminescence lifetime-based oxy-
gen sensor to monitor oxygen in the gas phase and in aqueous solutions. Typical
response curve to different oxygen levels is given on Figure 3. Characteristics of
different sensor membranes are summarised in Table 2. They showed higher
efficiency and better performance than conventional sensor membranes and look

very promising for environmental applications.
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Figure 3. A typical response curve to different oxygen levels.

Microporous oxygen sensor membranes open new opportunities in the develop-
ment of sensitive bioassays and new assay formats, such as measurement of trace
activity of oxidase enzymes and optical immunosensors. We showed that using the
microporous oxygen membrane it is possible to achieve high sensitivity of meas-
urement of activity of oxidase enzymes, as well as bioreagents labelled with such
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Table 2. Properties of oxygen sensor membranes prepared on different support
materials using PtOEK-polystyrene oxygen-sensitive coating.

Material Manu- Pore size/ Rel. int. | Lifetime | Lifetime
facturer [thickness signal* | N,, ms | air, ms

Non-porous supports
Polyester (standardDu Pont |150um thick, 01 63.3 16.1

Mylar) non-porous

Bulk PTFE (white) |Du Pont |1 mm thick, 3-4 n.m. n.m.
NONpPorous

Microporous and fibre supports

PTFE-1 Millipore |0.5/30pum 10.1 63.7 15.3

PTFE-2 MSI 1.2/200pum 10.9 64.1 15.6

Durapore Millipore [0.45/120um 8.0 64.6 16.6

Cellulose Sartorius |0.22/180um 9.4 64.0 154

Acetate

Nylon Pall 0.22/150um 10.4 63.9 17.8

Fibre glass Sigma  |{0.8/230um 10.6 64.4 15.7

Filter paper Sigma | not defined 9.2 64.0 16.0

Microparticle supports
SigmaCell TLC sigma 2-20/200pum** 10.4 64.1 15.9
(type 100 cellulose
Al O3 sigma 2-20/200um** | very n.m. n.m.
weak

* measured in air with a fibre-optic phosphorescence phase detector, ** particle
size/thickness of layer; n.m. not measurable

enzymes, which are bound specifically to the membrane. The new optical set-up for
measurement enzymic activity is shown schematically in Figure 4. The principle of
such measurements is that the reaction mixture, i.e., the enzyme and its substrate in
appropriated buffer containing dissolved oxygen, is placed inside the microporous
sensor membrane, so as to soak and fill it. The membrane is then covered with an
oxygen-impermeable material(s), such as glass or plastic slide, to remove excess of
sample from and limit access of ambient oxygen to the membrane.

If the cover material is (semi)transparent, the phosphorescent signal from the
oxygen membrane membrane can be easily monitored using phosphorescent phase
detector. Its changes correspond to the changes of dissolved oxygen levels as a
result of enzymic reaction. Thus, enzyme activity can be quantified using
predetermined calibration with standard solutions of enzyme. It was shown that
such set-up provides significant improvement in sensitivity compared to systems
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1 - Enzyme membrane;
2 - Sample cell; 3 - Holder;
4 - Sample; 5 - Waveguide.

Figure 4. The new optical set-up for measuring enzymic activity.

without isolation from oxygen. Thaternalvolumeof the membrane is quite small
and well-defined for each type of membramesl thus only a small sample is
needed for the analysis.

In a similar way, it was also possible to quantify enzymatic activity or amount of
enzyme, which is bound to the membrane, e.g., in a standard solid-phase enzyme
immunoassay format with glucose oxidase label. A large surface and/or internal
area of the oxygen membrane can be used to immobilise the component(s) of the
binding assay system, like antigens or antibodies. To prepare an immunosorbent on
the basis of the microporous oxygen membrane, passive adsorption of proteins on
polymer surfaces is applicable. A typical calibration graph is shown on Figure 5 for
simple 1IgG — anti-IgG model. One can see that the sensitivity of the new
immunosensor is quite comparable and even exceeds that of conventional ELISA.
The immunoasensor are therefore widely applicable to environmental monitoring
and large variety of important analytes.

Beside good sensitivity, an important advantage of the new optical immunosensor
is that like with the oxygen membrane, all optical measurements can be performed
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Figure 5. A typical calibration graph for simple 1gG — anti-lgG model.

under ambient light without serious interferences. For many of the existing optical
immunosensors careful elimination of ambient light interferences still remains one
of the major problems. Immunosorbents on the basis of microporous oxygen
membranes also display high binding capacity to antigens and antibodies due to
large surface area. They also can be used in a flow mode, which enables more
efficient mass transfer for the binding components. The main results are under
patenting process.

Further development of this part of the project is planned in two main directions:

1. Testing and evaluation of the new immunosensor system with practical
analytes important for environmental monitoring, such as pesticides, and
aromatics

2. Development of systems for express analysis based on the microporous
immunosensor membranes.

Funding and collaborators are sought for continuation of this work.
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1.3 Preliminary studies on sensing of NO

Phosphorescent polymer film compositions and phosphoreacent Langmuir-
Blodgett (LB) coatings based on platinum and palladium porphyrins were tested
in the presence of nitrogen oxides (NCDynamic quenching of phosphores-
cence was accompanied by chemical interaction with the dye molecules causing
persistent decrease in the phosphorescence signal and irreversible degradation of
the sensor. Two modes of NQ@uantitation, based either measurement of
intensity or phosphorescence life-time were examined. For the phosphorescent
polymer film compositions the analytical range of N@as 0 - 3.0% (m/m) with

a detection limit of 0.1%. For the LB-film coatings the sensitivity was about five
times better: the range was 0 - 1% (m/m) with a detection limit 0.02%. Unfortu-
nately, for both systems the analytical range was poor for practical purposes, but
the data obtained are at least useful for evaluation of possible interferences by
NOx in other applications. Further work on optimising the structures of
phosphorescent molecules and support materials is needed, as well as develop-
ment of specific sensors for different nitrogen oxides.
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1.4 Wide-band excitation of luminescent compounds by electrical
pulses in aqueous solutions

For certain analytical purposes electrical excitation of fluors is advantageous over
photoexcitation. Use of electrical excitation system can drastically decrease the
equipment manufacturing costs, especially for the cases where the excitations
occur at the UV region.

Various types of luminophores can be electrically excited at thin insulating film-
coated electrodes in aqueous solutions. The cathodic electrochemiluminescence
(ECL) of luminophores at thin insulating film -coated electrodes has been
explained by hot electron injection into agueous electrolyte solution, which makes
possible energetic reactions in aqueous solutions. On the contrary, this is not
possible at active metal electrodes utilised in conventional electrochemistry.

Usually inorganic insulating films allow the use of only pulsed cathodic excitation
since cathodit DC polarisation destroys the insulating properties of the oxide film
within a few milliseconds. However, a pulsed excitation is, in fact, very beneficial
because it allows an easy time-resolved measurement and thus is widening the
potential of electric excitation to multiparameter applications.

The research was initially focused onto the development of electrodes capable of
stable functioning in ECL. It was shown that certain metals coated with thin insu-
lators are able to serve as the cathodes and can be applied to majority of the known
luminescent labels having very different fluorescence lifetimes.

Further, hot electrons originating from certain chemicals, which can trap such

energetic electrons and release them within their dissolution in water, were studied
as the source of chemiluminescence excitation. An example of the latter for envi-
ronmental applications is demonstrated as the analysis of thallium ions. Thallium

is deposited with coal minerals and is a harmful by-product in burning of coal.

1.5 Hydrated electron-induced chemiluminescence of thallium(l) ion

Dissolution of x-ray irradiated sodium chloride or additively coloured potassium
chloride induce generation of hydrated electrons which produce thallium(l)-
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specific chemiluminescence in the presence of thallium(l) ions. Such lumines-
cence is also called extrinsic lyoluminescence (ELL) of x-ray irradiation
coloured sodium chloride, or additively coloured potassium chloride. The ELL is
considered chemiluminescence induced by the dissolution-produced strong
reducing and oxidising agents, i.e. hydrated electrons, surface-bound and only
partially hydrated hole centres, and hydroxyl or sulphate radicals (in the case of
additively coloured potassium chloride dissolved in solution containing
peroxydisulfate ions). Thallium(l) dichloro complex (TI(D®las the main
emitter in ELL processes at about 430 nm. The reduction-initiated excitation
pathway of TI(I)C} involves a colloidal thallium atom surrounded by chloride
anions (TI(0):2C) while, in the less important oxidation-initiated excitation
pathway, the precursor of excited TI(DCls transiently existing TI(I)GI
produced by dissolution-uncovered hole centres (or sulphate radicals). Both of
the lyoluminescence procedures allow to detect TI(I) below nanomolar
concentration level, yielding linear log-log calibration plots spanning over
several orders of magnitude of concentration. The analysis of thallium(l) is of
importance in the environmental protection.
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1. Introduction

Reduced sulphur compounds (hydrogen sulphide, dimethyl sulphide and methyl
mercaptan) are distinguishable by their unpleasant odour even at low concentra-
tions. These compounds constitute a major air quality problem in districts with pulp
and paper mills or related chemical industries. Since no continuous measurement
methods are yet available for monitoring such compounds in exhaust gases, sulphur
compounds are usually sampled manually with laminated bags and analyzed by gas
chromatography. Continuous measurements would be desirable, however, in order
to limit the amounts of substances emitted and check the functioning of the
cleaning equipment.

A new technique based on ion mobility spectrometry (IMS) has been proposed for
continuous measurement of sulphur compounds. This technique is based on
ionization of a gas sample by radioactive bombardment (Eiceman & Karpas 1994),
whereupon the resulting ions are spontaneously converted to dimers and clusters.
The mixture of ions is then transferred into electrical field. Traditional IMS
measures the flight time of the particles, but other forms of the technique have been
developed to a commercial level, including IMCELL measurement, the approach
chosen here (Paakkanen & Huttunen 1994). The fundamental difference is that the
latter is based on a flow-through principle in which the deviation of the ions in the
electric field is measured rather than the flight time.

The signal produced by the measuring device does not give the concentrations of
measured signals directly, and the signals in any case show a non-linear depend-
ence on the concentrations of the observed components. This makes difficult to use
output signals for analyzing mixtures of gas components, so that an intelligent
method is needed for modelling the dependence of the signal on gas concentration.
Neural computing has been employed successfully in many similar cases (Davis &
Wang 1995, Fujiwara 1995, Simula & Kangas 1995), its advantage but its inde-
pendence of any a priori hypothesis. The model is based directly on the measure-
ment data, and it is also possible to model non-linear phenomena. As the problems
encountered in this kind of work are comple, it would be of advantage to be able
to visualise the measurement signals and their relations to each other before
creating the concentration model. Interactive modelling of this kind can be accom-
plished using self-organising maps (Kohonen 1995) and Sammon's mapping
(Sammon Jr 1969).
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The objective of this work was to evaluate a new approach achieved by combining
the IMS technique with computationally intelligent methods such as self-
organising maps and Sammon's mapping. The method should be able to visualise
the measurement data, so that the information can be used to judge whether the
laboratory and process monitoring site data are comparable. Furthermore, it could
also be used to judge the possibilities for creating a momentary concentration
model for odorous sulphur compounds. Some preliminary work had already been
done by one of the authors on monitoring the phases of yeast fermentation using
this approach (Kolehmainen 1997).

2. Methods
2.1 IMCELL technique

IMCELL is an advanced form of the traditional IMS technique which is a
proprietary technology of Environics Industry Oy (Kuopio, Finland). Its main
advantages are its speed and independence of time. Furthermore, it is possible to
detect both positive and negative ions at the same time with a single cell, and the
cell will tolerate large amounts of sample and recover very quickly.

The cell works by a flow-through technique, which means that all the air coming to

the detector also flows through the cell. lonisation is achieved by means of an

Am-241 source that emits 5.92 MeV a-particles. There are three positive and three

negativechannelsletectingheparticles. Théasicprincipleisillustratedin Figurel.
AM-241

Ionization sample air

| | | |
deflection

collection for positive ions
| |

Figure 1. Schematic diagram of the MGD-1 device.
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2.2 Processing measurement data

As an example of the nature of the data gained from IMCELL measurements, a
profile for hydrogen sulphur is presented in Figure 2. The values are proportional to
a mix of gases which is used to zero the MGD-1 device. This standard gas mixture
contains 20 ppm of each sulphur compound in nitrogen: hydrogen sulphide,
dimethyl sulphide, methyl mercaptan, carbon disulphide (CS2) and carbonyl

sulphide (COS).
t & t I t I t
Ché

Figure 2. IMCELL profile of hydrogen sulphur (101 ppm).
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The recognition of various compounds simultaneously in current applications is
based on a proprietary pattern recognition algorithm. This working mode was not
used here, however, because the algorithms used to teach the device are not able to
describe the recognition situation visually. They are thus unable to help in analys-
ing a complex mixture of gases found at the monitoring site of a pulp factory.
Instead, the device was first calibrated with a known mixture of gases and the
channel values were collected as such without trying to recognise them with the
device itself. Instead, a number of computationally intelligent methods (especially
neurocomputing and related methods) were considered. The methods that were
ultimately used with the data were the SOM algorithm, Umatrix representation and
Sammon's mapping.
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2.3 Self-organizing maps

The basic idea behind the SOM algorithm is that the neurons come to represent a
number of original measurement vectors. The prototype data are contained in the
neurons in the form of weight vectors. After the training phase, the original
measurement data are sorted into the neurons according to the weight vectors. Thus
similar input patterns (measurement vectors) are located in one neuron or in a
group of closely adjacent neurons known as a cluster. Each cluster is now assumed
to represent the effect of one sulphur compound or a mixture of such compounds,
so that the next step is to identify these clusters. For this purpose two other methods
are used here: Umatrix representation (Ultsch & Siemon 1990) and Sammon's
mapping (Sammon Jr 1969).

2.4 Sammon's mapping

Sammon's mapping (Sammon Jr 1969) is an iterative method based on a gradient
search. The aim of the algorithm is to represent points in an n-dimensional space,
usually in 2 dimensions. The algorithm finds locations in the target space so that as
much as possible of the original structure of the measurement vectors in the
n-dimensional space is conserved. The numerical calculation is more time-
consuming than that of the SOM algorithm, however, which can be a problem with
a massive data set. On the other hand, it is able to represent the relative distances
between vectors in a measurement space and is thus useful for determining the
shapes of clusters and the relative distances between them. Consequently it is of
benefit to combine these two algorithms. Sammon's mapping is thus applied here at
the stage where the SOM algorithm has already made a substantial reduction in the
data by substituting a few representative prototype vectors for the original data
vectors.

2.5 Umatrix representation

The Umatrix representation (Ultsch & Siemon 1990) is a way of describing the
relative distances between the neurons in a SOM map. It is calculated by
comparing the n-dimensional weight vectors of neighbouring neurons. The result of
the calculation is a number which is assigned to each neuron on the map. These
numbers can then be used as grey level values or as a Z-axis dimension in
visualisation, for example.
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3. Experimental work
3.1 Laboratory measurements

Measurements with the MGD device for detecting the most common odorous sul-
phur compounds found in paper making processes, hydrogen sulpb®le qH

methyl sulphide (DMS) and methyl mercaptan (MM), were first carried out in the
laboratory. The concentrations needed for measurement were achieved by diluting
H,S and MM from gas cylinders and DMS was evaporated from the liquid. In ad-
dition, the most common matrix compounds found in gaseous emissions from the
process were measured, i.e. sulphur dioxide,Sihd terpene compounds
(a-pinene, b-pinene and 3-carene), the concentrations of which were determined by
gas chromatography. Each diluted concentration was monitored with MGD device
for five (5) minutes at a sampling frequency of 0.5 seconds and the results stored.
The data series for each compound or mixture of compounds were further com-
bined into one file, which was then used to create the visual representations. A
sketch of the laboratory measurements is provided in Figure 3.

laminar chamber exhaust
RS-232
DMS
PC
A uip
H2SMM STD \
gas cylinders liquid

Figure 3. Sketch of laboratory measurements.
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3.2 Field measurements

Process data for the pulp mill were obtained by monitoring two fume ducts, one in
a process in which wood chips were being fed into a pulping tank and the other
after burning of the waste gas. The measurement equipment consisted of the MGD
device, a drying system for the gas sample and a portable computer. The drying
system consisted of a glass flask filled with CaCl2 3@HB00 g). CaGlwas used
because it was known to be inert to sulphur compounds. Concentrations of odorous
sulphur compounds were also determined by gas chromatography to provide a
reference value. The reference samples were collected in laminated bags and
analysed within 30 minutes of sampling. The concentrations at the other monitoring
site were under 1 ppm, and thus below the limit that is meaningful for this
evaluation. A sketch of the arrangements for the field measurements at the

monitoring site is provided in Figure 4.

laminar chamber

. exhaust
|_pulp mill
-1 exhaust pipe
| —
Q/IGD-l'
drying
A" chamber RS-232
PC
\\ uip
CacCl2 * 2H20

Figure 4. Sketch of monitoring site measurements.
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4. Results

The SOM map for the laboratory measurements is presented in Figure 5. Here the
clusters are marked with the labels according to the corresponding sulphur

compound names. The grey level is formed from the variable which indicates the

origin of the data (data series). The same map is presented in 3-dimensional form in
Figure 6, where the Z-axis presents the Umatrix values, which describe the relative
distances between neighbouring neurons. Thus the "valleys", or clusters, on the
map are more homogeneous than the uplands. Comparison of the grey levels with
the Umatrix values shows that the original data series are almost all located in

clusters of their own.

The normalised average MGD-1 channel values in each neuron are given Figure
7. It can be seen, that they form a different "fingerprint" for each compound or
mixture of them.

The corresponding Sammon's mapping is presented in Figure 8. Here the signals
for the different concentration levels of dimethyl sulphide (dms) are located in two
separate regions. This means that it has a nonlinear dependence on the
concentration level. By contrast it is significant that methyl mercaptan (mm) and
the mixture of dimethyl sulphide and methyl mercaptan (dm) form a markedly
tighter clusters. Also, the signals for sulphur dioxide§S@m a tight cluster that
stands out easily.

The most significant result of this mapping is that hydrogen sulphig),(fs
mixture with dimethyl sulphide (hd) and dimethyl sulphide (dms) in low concen-
trations form just one cluster with potential overlapping of the signals of these
compounds. It should be noted, however, that the circles marked here do not
represent variation in the signals.

In Figure 8 the data series from the wood chips feed have been added to the
Sammon's mapping as a trajectory line. The signals for it form a predictable
structure which begins near the compound clusters containing hydrogen sulphur
and ends at the clusters representing different terpene compounds. However, it
seems to be that the terpene compounds dominate the signal when sulphur
compounds are present only in low concentrations. Thus, it can be seen from the
mapping that the method is indeed able to describe the falling concentrations of
odorous sulphur compounds.
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I Stellac)

Figure 5. Self-Organizing Map (SOM) of data series for the laboratory meas-
urements with sulphur compounds labeled to neurons.
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Stellalc)

Figure 6. Self-Organizing Map (SOM) of data series for the laboratory in 3-
dimensional format ; Z-axis formed from Umatrix value.
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Figure 7.Self-Organizing Map (SOM) from laboratory measurements with nor-
malized and scaled channel values as bar graphs.
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Figure 8. Sammon's mapping from laboratory measurements with time trajec-
tory (line) drawn from wood chips feed process data series.

5. Conclusions
5.1 Discussion

The aim of this work was to evaluate the usefulness of a new method constructed
by combining IMS measurements with computationally intelligent methods such as
self-organizing maps and Sammon's mapping. The results showed that such a
combination was able to describe the characteristics of odorous sulphur
compounds. The method evaluated here was able to give visual and numerical
results which could be used to decide whether individual measurements of pure
compounds or mixtures can be distinguished from each other. At least the
following points must be taken into consideration. The most important feature is
the domination of the signal by hydrogen sulphur when this is present at noticeable
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concentrations. Another important feature is non-linearity, which was most marked
in the data series representing different concentrations of dimethyl sulphide.

The results of the data series from the wood chip filling part of the process implied
that it should be possible to construct a concentration model for estimating odorous
sulphur compounds at process monitoring sites. The model is likely to include
some restrictions due to the domination of the IMS signal by hydrogen sulphur and
the non-linearities in the concentration response, and it will therefore require more
extensive measurements both in the laboratory and at the process monitoring sites.

The problem of monitoring sulphur compounds emitted from pulp and paper mills

is a difficult one, especially when there is a mixture of several compounds present,
and this is also a difficult situation for the IMS measurement technique. These
difficulties can be overcome by means of neurocomputing, especially Self-Organ-
ising Maps, thus making it possible to exploit the best features of IMS measure-
ment, its sensitiveness and ease of use.

5.2 Recommendations for future work

In order to obtain more precise results in laboratory measurements, some
modifications will have to be made in the course of future research. First of all, the
data generated should include more sampling points, especially for mixtures of
compounds. This can be achieved using gradients in gas concentrations produced
using commercially available gas calibrators under computer control.

Measurements at monitoring sites require better equipment for drying the exhaust
gases, as the drying system that was used here is not suitable for field conditions.
Also, the data logging at the monitoring site was too complicated due to the
software that was used. A separate program for field usage should be constructed or
the data should be gathered using modems or a direct data logger.

The data processing also needs some further inspection, and the preprocessing of
the data in particular should be done using several methods and comparing the
results. In this way, some phenomenon, especially some of the non-linearities,
could perhaps be explained better and more accurately.
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Finally, once more data are available, a concentration model for reduced sulphur
compounds can be created. The most promising technique for such a task would
seem to involve use of the Self-Organizing Map algorithm.

Acknowledgments

We would like to thank the research group on Engineering and Computational
Intelligence at the University of Jyvaskyla, Finland, for the possibility to use
their Neural Data Analysis (NDA) package. They can be contacted at the fol-
lowing address:

Pasi Koikkalainen (prof., group leader)
P.O.Box 35

FIN-40351 Jyvaskyld, FINLAND

Fax. +358-14-602763, Email nda@erin.jyu.fi

References

Bell, S. E., Mead, W. C. , Jones, R. D., Eiceman, G. A. & Ewing, R. G. 1993.

Connectionist hyperprism neural network for the analysis of ion mobility spectra:

an empirical evaluation. Journal of Chemical Information and Computer Sciences,
vol. 33, pp. 609 - 615.

Davis, J. F. & Wang, C.-M. 1995. Pattern-based interpretation of on-line process
data. In: Bulsari, A. B. (ed.). Neural networks for chemical engineers. London:
Elsevier Science B. V. Pp. 443 - 470.

Dunteman, G. H. 1989. Principal components analysis. In: Series Quantitative
applications in the social sciences. London: Sage Publications, Inc.

Eiceman, G. A. & Karpas, Z. 1994. lon mobility spectrometry. Boka Raton, USA:
CRC Press, Inc.

Fujiwara, T. 1995. Process modelling for fault detection using neural networks. In:
Bulsari, A. B.(ed.). Neural networks for chemical engineers. London: Elsevier
Science B. V. Pp. 283 - 296.

222



Hecht-Nielsen, R. 1991. Neurocomputing. Reprinted with corrections. USA:
Addison-Wesley Publishing Company, Inc.

Kohonen, T. 1995. Self-organizing maps. Berlin-Heidelberg: Springer-Verlag’

Koikkalainen, P. 1994. Progress with the tree-structured self-organizing map;
ECAI'94. In: Cohn, A. (ed.). Proc. 11th European Conference on Artificial Intel-
ligence, Aug 1994. New York: Wiley & Sons. Pp 211 - 215.

Kolehmainen, M. 1997. Methods of computational intelligence in handling ion
mobility based IMCELL-measurement data from fermentation process. Master of
Science Thesis (biotechnology). Kuopio: University of Kuopio.

Kotiaho, T., Lauritsen, F. R., Degn, H. & Paakkanen, H. 1995. Membrane inlet
mobility spectrometry for on-line measurement of ethanol in beer and in yeast
fermentation, Analytica Chimica Acta, vol. 309, pp. 317 - 325.

Mason, E. A. 1984. lon mobility: Its role in plasma chromatography. In: Carr, T.
W. (ed.). Plasma chromatography. New York: Plenum Press.

Ministry of the Environment. 1997. The Finnish Environment '96. The Finnish
Background Report for the EC Documentation of the Best Available Techniques
for Pulp and Paper Industry.

Oja, E. 1995. Unsupervised neural learning. In: Bulsari, A. B. (ed.). Neural
networks for chemical engineers. London: Elsevier Science B. V. Pp. 21 - 32.

Paakkanen, H. & Huttunen, J. 1994. Gas detector based on ion mobility. Finnish
Air Pollution Prevention News, no. 5 - 6/94, pp. 20 - 24.

Pham, D. T. 1995. An introduction to artificial neural networks. In: Bulsari, A. B.
(ed.). Neural networks for chemical engineers. London: Elsevier Science B. V. Pp.
1-109.

Rauber, T. W., Barata, M. M. & Steiger-Garcao, A. S. 1996. Universidade Nova de
Lisboa, Departamento de Informatica: Tooldiag: A Toolbox for analysis and
visualization of sensor data in supervision. (http://www.cs.cmu.edu/afs/cs/project/
ai-repository/ai/areas/neural/systems/tooldiag)

223



Simula, O. & Kangas, J. 1995. Process monitoring and visualisation using
self-organizing maps. In: Bulsari, A. B. (ed.). Neural networks for chemical
engineers. London: Elsevier Science B. V. Pp. 371 - 384.

Snyder, A. P., Maswadeh, W. M., Eiceman, G. A., Wang, Y.-F. & Bell, S. 1995.
Multivariate statistical analysis characterization of application based ion mobility
spectra. Analytica Chimica Acta, vol. 316, pp. 1 - 14.

Stuttgart Neural Network Simulator. User Manual. Version 4.1
(ftp.informatik.uni-stuttgart.de/pub/SNNS).

Tsaptsinos, D. 1995. Back-propagation and its variations. In: Bulsari, A. B. (ed.).
Neural networks for chemical engineers. London: Elsevier Science B. V. Pp. 33 -
76.

Ultsch, A. & Siemon, H. P. 1990. Kohonen's self organizing feature maps for
exploratory data analysis. In: Proc. INNC'90, Int. Neural Network Conf.,
Dordrecht, 1990. Pp. 305 - 308.

224



Savukaasupesureiden mallinnus
ja toiminta

225



226



312T Savukaasupesurin mallintaminen

Mukana olleet yritykset ja organisaatiot

TTKK Energia- ja prosessitekniikka, Tampella Power Oy, Imatran Voima Oy

Yhteystiedot

Tampereen teknillinen korkeakoulu, Energia- ja prosessitekniikka
PL 589, 33101 Tampere
Puh. (03) 365 2204, faksi (03) 365 3751

Vastuunalainen johtaja / tutkijat
Vastuunalainen johtaja: Prof. Antero Aittomaki, TTKK

Tutkijat: Martti Harkdnen (1994), Katariina Keikko (1994 -1998), Jukka
Saarinen (1995), Fabio Nogueira Leado (1996), Lijun Bai (1997)

Projektin kesto

1994 - 1998

Projektin kustannukset ja rahoitus

Kokonaiskustannukset: 1 400 000 mk
Rahoitus: Tekes 700 000 mk

Projektin kuvaus
Projektissa kehitettiin numeerinen malli savukaasupesurin aineen- ja lammon-

siirrolle. Ohjelmointi toteutettiin MicroSoftin Fortran 4.0-koodilla, ja se on va-
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taytekappalepesurin toimintaa. Pesuliuoksessa tapahtuvien reaktioiden kinetiikka
otetaan huomioon silloin, kun se vaikuttaa absorboituvaan ainemaaraan. Mah-
dollisimman laajan sovellusalueen saavuttamiseksi ohjelmaan on siséllytetty
myds pesunesteen kemiallisen tasapainotilan laskenta. Nain ollen laskennassa
otetaan huomioon kaikki mekanismit, jotka voivat rajoittaa absorptiota. Liséksi
lasketaan pesurin sisdiset lampdvirrat, ja ei-isotermisyyden vaikutus aineensiir-
toon otetaan huomioon. Tarkempia tarkasteluja varten mallinnettiin kaasu-neste-
rajapinnan nestepuolen rajakerros ottamalla huomioon yhtdaikainen aineensiirto
ja kemiallisten reaktioiden tapahtuminen.

Lisaksi projektissa tehtiin suppeammat tutkimukset, joista toisessa tarkasteltiin
pesuritekniikan soveltamista renkaanpolttolaitokseen seka toisessa hiukkasten ja
turbulenssin vélista vuorovaikutusta.

1. Tausta

Savukaasujen tiukentuvat paadstdvaatimukset tulevat ilmeisesti vaatimaan puh-
distuksen myds pieniin ja keskisuuriin laitoksiin. Suurten laitosten puhdistustek-
niikka on jo kehittynyt kaupalliselle asteelle ja se on hyvin tiukasti kilpailtu alue.
Sen sijaan juuri pieniin ja keskisuuriin laitoksiin olisi kehitettéava puhdistusme-
netelmia. Erityisesti Suomelle tyypilliset biopolttoaineet puu, jatteet ja turve
vaativat oman puhdistustekniikan, jota alan suuret kansainvéliset yritykset eivét
ole kiinnostuneet kehittaméaan. Naihin kohteisiin soveltuvat erilaiset marat ja
puolikuivat pesurit. Myds uudet polttotekniikat vaativat kaasun puhdistusta ja
jaéhdytysta. Mm. turpeen polton ongelmana ovat kuivauksesta tulevat haisevat
paastét. Myos puunjalostusteollisuuden kiertojen sulkeminen vaatii jatteen
polttoa ja savukaasujen puhdistuksen.

Pesurin toiminta voi perustua absorptioon tai adsorptioon tai molempiin yhtaai-

kaa. Kaasupaastojen lisaksi pesurilla voidaan poistaa samanaikaisesti kiinteita
paasttja. Puhdistuksen lisdksi yleinen pesurin hyddyntadmistapa on samanaikai-
nen lammon talteenotto. Pesureiden suunnittelu vaatii malleja, joilla voidaan

arvioida aineen- ja lammonsiirtoa seka virtauksia. Pesurin hiukkaslapaisyn kan-
nalta keskeinen seikka on virtauskenttd ja hiukkasten kayttaytyminen siina.

Koska virtaus on lahes aina turbulenttista, on tarke&da tuntea turbulenssin ja
hiukkasten vuorovaikuts.
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Useissa (kehitys)maissa renkaita kaytetaan polttoaineena, mm. Brasiliassa kal-
kinpolttouuneissa. Huonon palamisen takia paastét ovat suuret ja sisaltavat kaa-
suepapuhtauksien, kuten rikkidioksidin, lisaksi hiukkasia. Koska uunit ovat
usein kooltaan pienia, tavanomainen suuriin voimalaitoksiin kehitetty pesuritek-
niikka ei sovellu, vaan tarvitaan erikoisratkaisuja.

2. Tutkimuksen suoritus
2.1 Aineen- ja lammdnsiirron mallintaminen

Pesurin mallintaminen eteni vaiheittain yksinkertaisesta yhden komponentin
aineen- ja lammonsiirron mallista monikomponenttisysteemin malliin, joka si-
saltdad tasapainolaskennan. Projektissa kehitettiin seuraavat mallit, joita voidaan
kayttaa myds erikseen.

- yhden komponentin aineen- ja lammaonsiirron malli

- monikomponenttisysteemin kemiallisen tasapainotilan laskentamallit

- nestepuolen rajakerrosmalli usean komponentin yhtaaikaiselle kemialliselle
absorptiolle

- monikomponenttisysteemin aineen- ja lammaonsiirron malli.

Tarkasteltavia kaasukomponentteja olivat, S&80;,, NO, NG, N,O, CO, CQ,

COS, HS, HCI, HF, CHSH, GHsSH, CH, ja GHe. Kemiallisen absorption
tarkastelu on kuitenkin mahdollista vain osalle komponenteista. Malleissa on
otettu huomioon seuraavat liuosreaktiot.

SO+ H,O = Ht + HSQ"
HSQ" = H* + SQ*

HCl - HY+CrI

HF —=H'+F

H,S = Ht + HS

HS =Ht+%-

CO, + OH = HCOy
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HCO;” = H* + Co™

CHsSH = CH,S + Ht

2 CHSH - CHsSH + HS

COS +40H - CO# + S+ 2H,0
H,O <= H*+OH

Pesuliuoksena on NaOH-vesiliuddkuperaisena tavoitteena oli kehittaa mallit
myds CaC@iuoksille, mutta mallinnus osoittautui lilan vaativaksi kaytettéavis-
sé olleilla resursseilla.

2.1.1 Yhden komponentin aineen- ja lammaonsiirron malli

Aluksi kehitettiin yhden komponentin aineen- ja lammonsiirtoa kuvaava malli
(Harkénen & Aittomaki 1994). Mallilla lasketaan tavoitteeksi asetettuun pesu-
tulokseen vaadittava pesurin korkeus. Kuvassa 1 on mallin rakenne. Taytekap-
palekerros jaetaan virtaussuunnassa viipaleisiin, joihin diskretisoidaan savukaa-
sujen ja pesunesteen bulkkikoostumukset ja -lampdétilat. Kaasu-nestefaasiraja-
pinnalla on osmoottinen tasapainotila. Faasirajapinnan ja bulkkivirtausten arvo-
jen perusteella suoritetaan yhden viipaleen aineen- ja lammansiirron laskennat.

Bulkkiarvot paivitetaan siirtyvien aine- ja [ampomaarien aiheuttamilla muutok-
silla ja siirretdan seuraavaan viipaleeseen.

Yhden viipaleen aineen- ja lammonsiirtoa tarkastellaan kuvan 2 mukaisella fil-

mimallilla (Whitman 1923). Aineensiirron oletetaan tapahtuvan ajasta riipumat-

tomana, yksidimensioisena molekulaarisena diffuusiona. Vastaavasti lammoén-
siirron oletetaan tapahtuvan johtumalla.

Komponentin moolivirtaa, N; , kaasu- ja nestefilmeissa kuvaavat yhtalot

AN ko ) s
M e (X - #)G as
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joissadz on laskentaelementin korkeulsaineensiirtokerroinC konsentraatioa
faasirajapinnan tehollinen siirtopinta-akataytekappalekerroksen poikkipinta-

ala jaE parannuskerroin. Parannuskertoimia kaytetddn kuvaamaan kemiallisten
reaktioiden vaikutusta nestepuolen moolivirtaan.

PUHDISTETUT PESUNESTE
KAASUT 4\ \‘/
LASKENTA-
777777777777777777777 VIIPALE
j\ \L KONSENTROITUNUT
SAVUKAASUT PESUNESTE

Kuva 1. Mallin rakenne.

KAASU  NESTE

6 -
y y* TL
Tg X*

T X0

Kuva 2. Filmimalli. Merkinnat: y ja x ovat mooliosuudet kaasu- ja nestefaaseis-
sa, T lampdtila, ylaindeksd viittaa bulkkinesteeseen ja * faasirajapintaan,
alaindeksit G ja L viittaavat kaasu- ja nestefaaseihin.
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Faasirajapinnan tasapainon tarkasteluun kéaytetdan Henryn lakia.
Yi =mx
jossam on dimensioton Henryn vakio.

Jatkuvuusehdon mukaisesti yhtéloistd saadaan ratkaistuksi laskentaelementisséa
absorboituva aineméaara.

Lammonsiirron mallintamisessa otetaan huomioon faasien vélinen l[Ammdnsiirto
(Qp), lauhtumislampo@y) ja kemiallisen absorption tapauksessa reaktiolampo
(QR). jotka saadaan seuraavista yhtaldista.

dQ
—r=ag(Ts-Ty)as
OI&:w\,las

dz

dQs __0O rdN O
dz izD ' dzO

joissaa on lammonsiirtokerroinw, lauhtuvan vesihOyryn massavirrantinelys,
veden latenttilAampd jaH reaktiolampo.

Kaasujen ja nesteen lampdétilojen muutokset saadaan energiataseista.

dT; 1 dQ

dz  C,cNg dz

ar __ 1 [dQ dQy  dQ

dz  CpoNpoOdz dz  dz

L
[
L

joissan on molaarinen lampdtilakapasiteetti.
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Koska malli ei sisdlla kemiallista tasapainolaskentaa, pesunesteen konsentroitu-
misen vaikutusta ei voida ottaa huomioon kemiallisen absorption tapauksessa.
Na&in ollen mallilla ei voida tarkastella, miten pesunesteen kierrattdminen useita
liuoskiertoja vaikuttaa siirtoprosesseihin.

Malli tehtiin alunperin Matlab-koodilla, mutta k&&énnettiin myéhemmin Fortran-
kieliseksi. Mallin kd&annosty6 suoritettiin osana diplomity6ta (Saarinen 1996),
johon sisaltyi lisaksi mallin koodaaminen yleiseen muotoon ja datan lisays.

2.1.2 Kemiallinen tasapainolaskenta

Savukaasupesurin kemiallisen tasapainotilan laskennasta tehtiin aluksi diplomi-
tyd (Keikko 1994), jossa selvitettiin teorian lisaksi kaupallisten ohjelmien so-
veltuvuutta savukaasupesurin tasapainolaskentaan. Riittdvasti liuosdataa sisélta-
vaa ohjelmaa ei ollut saatavissa. Ohjelmat sisaltavat mallit epaideaalisuuksille,
mutta niiden hyddyntamiseksi pitda lisatd mittaustuloksia, kirjallisuudesta 0y-
dettya tietoa tai mahdollisesti myytavana olevia valmiita datatiedostoja. Lahem-
pia tarkasteluja varten valittin Aspen Plus -simulointiohjelmisto. Sen hyddyn-
tamiseksi fysikaalista absorptiota tarkasteltaessa pitaa lisata Henryn lain para-
metrit muihin kuin vesiliuoksiin. Kemiallisen absorption tapauksessa aktiivi-
suuksien huomioimiseksi pitaad lisatd mittaustuloksia tilanteista, joissa kaikkia
liuoksessa esiintyvia suoloja liuotetaan pareittain veteen eri lampatiloissa.

Saatavilla olevien kaupallisten ohjelmien puutteellisuus motivoi tekeméaén oman
mallin kemialliselle tasapainolaskennalle. Oma malli olisi mydskin helposti lii-
tettévissa pesurin absorptiomalliin, ja sité4 voisi helposti tdydentaa, koska las-
kentamenetelmat olisivat tiedossa.

Kemiallinen tasapainotila lasketaan iteroimalla yksittdisten reaktioiden tasapai-
notiloja perakkain. Yhden reaktion tasapainotilan ainemaaria kaytetdan seuraa-
vien reaktioiden ainemaarien alkuarvoina. Nain jatketaan kunnes ainemaarat
eivat enda olennaisesti muutu.

Reaktio kuvataan siten, etta se sisaltad ainetaseen. Tarkastellaan ideaalista esi-
merkkireaktiota:

aA + bB — cC + dD
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Komponenttien ainemaarat ovat alussa
NA N Nc Np
ja reaktioiden jalkeen

M-adN Ng-bdN N+cdN  Np+ddN

Tasapainotila ratkaistaan iteroimalla. Reaktiomatiiakasvatetaan kunnes

(N +cdN)°(No + daN® _
(N, -adN)*(Ng - bdN"

Tassa termodynaaminen tasapainovakig, on modifioitu muotoon, jossa
konsentraatioiden sijasta tarkastellaan ainemaaria.

2.1.3 Nestepuolen rajakerrosmalli kemialliselle absorptiolle

Kemiallisen absorption tarkempaa tarkastelua varten tehtiin nestepuolen
rajakerrosmalli, jossa otetaan huomioon yhtaaikainen aineensiirto ja kemiallisten
reaktioiden tapahtminen. Mallinnettava alue ulottuu kaasu-nesterajapinnalta
nesteen bulkkirajalle. Bulkkinesteen koostumus tietylla pesurin korkeudella on
tasainen, eika siina siten tapahdu siirtoprosesseja.

Valittbmasti faasirajapinnan laheisyydessa reagoivien molekyylien oletetaan
olevan kemiallisessa tasapainossa kaikkialla. Naille komponenteille kirjoitetaan
tasapainoyhtalét. Muiden komponenttien ainemaarat vahenevat reaktioissa
kuluvien ainemaarien verran, joten kuvaavat yhtaloét ovat seuraavaa muotoa

2
Didcj-r:O
dx

missar on paikallinen reaktiomaara tilavuutta kohden. Loput tarvittavat yhtal6t
saadaan aine- ja ionitaseista.

Valittbmasti tapahtuvien reaktioiden tasapainoyhtélét on sijoitettu aarellisella
nopeudella tapahtuvien komponenttien taseisiin sek& aine- ja ionitaseisiin.
Muodostuva toisen asteen differentiaaliyhtéaloryhma ratkaistaan differenssi-
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menetelmalld. Talldin saadaan epalineaarinen yhtaloryhma, joka ratkaistaan
kayttaen Newton-Raphson-menetelmaa.

2.1.4 Monikomponenttisysteemin aineen- ja lammonsiirron malli

Eri osamallien avulla kehitettiin monikomponenttisysteemin aineen- ja lammaon-
siirron malli, jolla voidaan tarkastella usean komponentin yhtédaikaista kemial-
lista absorpoitumista. Kuvassa 3 on mallin rakenne. Erona yhden komponentin
laskentamalliin on kemiallisen tasapainolaskennan siséllyttdminen. Yhden vii-
paleen aineensiirron laskennan jalkeen lasketaan bulkkinesteen kemiallinen ta-
sapainotila. Vasta taman jalkeen paivitetyt bulkkiarvot siirretdan seuraavaan
viipaleeseen. Kemiallisen tasapainolaskennan ohjelmointi mahdollistaa mallin
soveltuvuuden kiertoliuosperiaatteella toimivien pesurien analysointiin.

Malli on pyritty kehittdmaan siten, etta sita voitaisiin kayttaa apuvalineena pesu-
rin mitoituksessa ja toiminnan analysoinnissa. Lahtétiedot ja tallennettavat tu-

lokset voidaan maaritelld interaktiivisesti tai tiedostona. Rajakerrosmallia ei ole

siséllytetty paaohjelmaan, koska epalineaarisen toisen kertaluvun differentiaa-
liyhtdléoryhméan ratkaiseminen on laskennallisesti raskas muuhun laskentaan
verrattuna ja vaatii hyvat alkuarvaukset.

Rajakerrosmallilla tehtyjen laskentojen tuloksia on sovellettu mallintamisessa.
Monikomponenttisysteemin aineen- ja lammaonsiirron mallissa kaikki iteratiivi-
set laskennat suoritetaan menetelmilld, jotka eivat edellytd hyvid alkuarvauksia.
Ongelmien varalta malliin on koodattu joitakin varoituksia, jotta mahdollisesti
epaonnistuvan simuloinnin syyt selvidisivat kayttajalle.

2.1.5 Mallin verifiointi

Mallin kokeellista verifiointia ei ollut mahdollista toteuttaa kaytettavissa olevilla
resursseilla. Koska kirjallisuudessa esitetyt korrelaatiot on maaritetty laborato-
rio-oloissa, olisi tdrkedd maarittdad siirtokertoimet todellisissa pesuoloissa. On-
gelmallista on, ettd todellisten siirtokertoimet saadaan selvitetyksi ainoastaan
tekemalla mittauksia taytekappalekerroksen valiltd. Koska aineen- ja lammon-
siirtoprosessit kyllastyvat jollakin korkeudella, pesuriin sisdén tulevien ja sielta
poistuvien virtausten arvojen perusteella ei nahda mik& osa siirtopinta-alasta
osallistuu prosesseihin.
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Kuva 3. Mallin rakenne.

2.2 Pesuritekniikan soveltaminen renkaanpoltto-laitokseen
Tutkimusta teki brasilialainen tutkija (Fabio Nogueira Ledo). Hanke oli esitut-
kimus, jonka tarkoitus oli valmistella laajempaa kehitysprojektia. Kirjallisuus-

tutkimuksella kartoitettiin vaihtoehtoja seka tehtiin tarpeiden ja tavoitteiden
kartoitus.

2.3 Turbulenssin ja hiukkasen valinen vuorovaikutus
Tutkimusta teki kiinalainen jatko-opiskelija (Lijun Bai). Hiukkasten liikkeen

kuvaamisen menetelmat haettiin kirjallisuudesta. Valittu Lagrangen hiukkas-
malli implementoitiin kaupalliseen numeeriseen virtausohjelmaan CFX — F3D.

236



Tarkoituksena oli aloittaa turbulenssin vaikutuksen tarkastelu geometrialtaan
yksinkertaisissa kanavissa tapahtuvista virtauksista.

3. Tulokset
3.1 Aineen- ja lammaonsiirron mallintaminen
3.1.1 Yhden komponentin aineen- ja lammadnsiirron malli

Mallilla tehtyjen laskentojen tuloksia on esitetty diplomitydssa (Saarinen 1996).
Aineensiirtoon vaikuttavina tekijoind on tarkasteltu virtausmaaria, lampdétilaa ja
neste-kaasusuhdetta. Lisaksi tarkasteltiin lammonsiirron vaikutusta pesurin ab-
sorptio-ominaisuuksiin.

Fysikaalisessa absorptiossa tarvittava pesunestevirtaus maaratdan minimipe-
sunestevirtauksen kautta. Neste/kaasu-suhteet saattavat nousta niin suuriksi, etta
fysikaalinen absorptio ei ole jarkevaa. Tarkasteltaessa lammonsiirron vaikutusta
havaitaan, etta suurilla neste-kaasusuhteilla pesuria voi kasitella isotermisena.

Kemiallisessa absorptiossa pesunestevirtaus maarataan ja taman avulla lasketaan
pesevan aineen konsentraatio pesunesteessa. Talléin neste-kaasusuhde saadaan
halutuksi. Pesurin aineensiirron laskentojen mukaan nopeilla reaktioilla kaasu-
puoli rajoittaa absorptiota, ainakin absorption alkuvaiheessa. On kuitenkin huo-
mattava, etta laskennat on tehty absorptiolle puhtaaseen nesteeseen. Nesteen
konsentroituessa on ilmeistd, ettd nestepuoli alkaa rajoittamaan absorptiota.
Konsentroitumisen vaikutusta tarkasteltaessa myods kemiallinen tasapaino olisi
huomioitava. Lammonsiirron vaikutusta tarkasteltaessa havaitaan, etta pesuria ei
VOi pitaa taysin isotermisena. Neste-kaasusuhteet ovat yleensd pienempia ja
myds reaktiolammot otetaan huomioon. Talldin neste- ja kaasufaasin lampdtilat
muuttuvat pesurissa vaikuttaen aineensiirto- ja tasapaino-ominaisuuksiin.

3.1.2 Kemiallinen tasapainolaskenta

Savukaasupesurin kemiallista tasapainolaskentaa tarkasteltiin diplomity6ssa
(Keikko 1994). Aspen Plus -ohjelmistolla tehtiin teoreettisia tarkasteluja eri
tekijoiden vaikutuksesta naenndisen, kemialliseen tasapainotilaan ajautuvan
pesurin erotuskykyyn. Todellisuudessa aineensiirto ja reaktiokinetiikka rajoitta-
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vat sitoutumista, joten tasapainolaskennasta saaduista tuloksista tehtyja johto-
paatoksia ei voida yleistaa koskemaan absorpoitumista. Tasapainotilaan vaikut-
tavina tekijoina tarkasteltiin paastékomponenttien alkupitoisuutta, painetta, lam-
potilaa, vesi-kaasusuhdetta, kokonaisionikonsentraatiota, vety- ja hydroksidi-
ionikonsentraatioita, liuoksen dielektrisyytta ja suolojen muodostumista. Kuvas-
sa 4 on esimerkkina esitetty vesi-kaasusuhteen vaikutus erotuskykyyn. Lisaksi
tydssa tarkasteltiin kirjallisuuden ja teorian avulla absorptiota erilaisiin liuoksiin.

3.1.3 Rajakerrosmalli

Rajakerrosmallilla saatuja tuloksia on esitetty lisensiaatintutkimuksessa (Keikko
1997). Tarkasteluja tehtiin eri komponenttien absorptiolle sekd puhtaaseen etta
konsentroituneeseen pesunesteeseen. KuvasgsaeSimerkkina rikkidioksidin
absorption rajakerroslaskennan konsentraatioiden jakaumat.

Laskentapiste 1 on faasirajapinta ja laskentapiste 7 bulkkiraja. Lisaksi tehtiin
joitakin laskentoja usean komponentin samanaikaiselle absorptiolle.
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Kuva 4. Erotusasteen riippuvuus vesi-kaasusuhteesta. Erotusaste on maaritelty
alkupitoisuuden ja tasapainopitoisuuden erotuksen suhteena alkupitoisuuteen.
Katkoviiva kuvaa kemiallisen tasapainolaskennan osuutta.
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Kuva 5. Rikkidioksidin absorption konsentraatiojakaumat. Merkinnat: SO2
rikkidioksidi, HSO3- vetysulfiitti-ioni, SO3-2 sulfiitti-ioni, OH- hydroksidi-ioni.

Laskentojen avulla tarkasteltiin, miten bulkkinesteen hydroksidin suhde pesta-
van komponentin faasirajapinnan arvoon vaikuttaa bulkkinesteeseen siirtyvien
komponenttien suhteellisiin osuuksiin, parannuskertoimeen ja sitomiseen kulu-
vaan hydroksidin maaraan. Eri komponenttien absorptiota vertailemalla selvitet-
tiin, miten reaktionopeuskerroin, termodynaamiset tasapainovakiot, diffuusio-
kerroin ja reaktion stoikiometrinen kerroin vaikuttavat nestepuolen aineensiir-
toon. Lisdksi laskentoja apuna kayttden tehtiin teoreettinen tarkastelu, jonka
perusteella maaritettiin parannuskertoimille korrelaatiot erilaisissa pesutilanteis-
sa.

3.1.4 Monikomponenttisysteemin aineen- ja lammonsiirron malli

Laskennan tuloksena saadaan monia prosessiarvoja, joista kayttaja voi tulostaa
haluamansa. Oletusarvona aineensiirron laskennasta saadaan komponenttien
erotusasteet sekd poistuvan pesunesteen tasapainokoostumus, pH, tiheys ja
poistovirtauksen maara liuoskierron valein. Haluttaessa voidaan tulostaa
muitakin tietoja, kuten esimerkiksi erilaisia jakaumia téaytekappalekerroksen
korkeuden funktiona. Kuvassa 6 on esimerkkind vetyfluoridin erotusasteen
muuttuminen taytekappalekerroksen korkeuden funktiona.
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Kuva 6. Vetyfluoridin erotusasteen jakauma.

Lammonsiirron laskennasta saadaan oletusarvona savukaasun ja pesunesteen
lampétilat, hoyrystyvda massavirta ja pesunesteen entalpian kasvu liuoskierron
aikana. Liséksi voidaan tulostaa erilaisia jakaumia taytekappalekerroksen
korkeuden funktiona. Kuvassa 7 esitetdan esimerkkina lampétilojen ja kosteuden
muuttuminen.

Eri komponenttien kemiallista absorptiota kuvaavien laskentojen tuloksia on

esitetty lisensiaatintutkimuksessa (Keikko 1997). Tarkastelemalla erotusasteen,
mooliosuuden ja absorpoituvan moolivirran muuttumista taytekappalekerroksen
korkeuden funktiona voitiin selvittdd millaisissa oloissa siirtoprosessit tapahtuvat

taytekappalekerroksessa. Tarkastelujen perusteella arvioitiin parannuskertoimen
korrelaatioiden kaypyytta erilaisissa pesutilanteissa.

Lisaksi selvitettin eri komponenttien absorptiota rajoittavat mekanismit,
kuluvan hydroksidin suhde sitoutuvaan kaasum&araan seka muodostuvat
lopputuotteet. Konsentroitumisen vaikutusta voidaan arvioida kierrattamalla
samaa pesunestettd useita liuoskiertoja.
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Kuva 7. Lampdtilojen ja kosteuden jakaumat..

3.2 Pesuritekniikan soveltaminen renkaanpolttolaitokseen

Kirjallisuuskatsauksen ja tarveselvityksen perusteella todettin olevan
mahdollista kehittaa suhteellisen yksinkertainen pesuri, jolla paastoja voitaisiin
vahentaa merkittavasti kumin poltossa pienessa mitassa. Jatkorahoitus, jolla olisi
Voitu toteuttaa varsinainen kehitystyo, ei kuitenkaan jarjestynyt.

3.3 Turbulenssin ja hiukkasen valinen vuorovaikutus

Tehtdava osoittautui ennakoitua vaikeammaksi. Ratkaisussa esiintyi
konvergenssiongelmia, jotka ilmeisesti olivat luonteeltaan epalineaarisen
jarjestelman kaoottista kayttaytymisté ja alkuarvoherkkyytta. Lisaksi jouduttiin
tekemaan huomattavia yksinkertaistuksia:

- Hiukkasten vaikutus turbulenssiin jatettiin huomiotta.

- Kertymistd pinnoille ei voitu tarkasti mallintaa johtuen ilmién
mutkikkuudesta ja mallien puutteellisuudesta

- Vain hitausvoimat voitiin ottaa huomioon partikkeliin vaikuttavista voimista.

- Ongelmien ratkaisu jai osittain kesken, koska asianomainen tutkija lahti
Kanadaan.
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5. Jatkotutkimustarve

Taytekappalepesurin aineen- ja lammonsiirron mallin luotettavuuden lisaami-
seksi olisi tehtava kokeellinen verifiointi. Kaytannén kannalta tarkeinta olisi
mitata kaasupuolen aineensiirtokerroin ja [Ammonsiirtokerroin, jolloin laskennan
tulokset olisivat luotettavia komponenteille, joiden sitoutumista rajoittaa ainoas-
taan kaasupuolen aineensiirto. Mittausprojektin toteuttaminen vaatii paljon ai-
kaa, rahaa ja asiantuntemusta, sekd hyvaa yhteistyota teollisuuden kanssa. Jatko-
suunnitelmia mietittaessa voisikin selvittad, olisiko mahdollista toteuttaa suu-
rempi mittausprojekti, jonka tuloksia voitaisiin hyddyntaa verifioitaessa useita

eri pesurimalleja, joita on kehitetty SIHTI 2 -projekteina.
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Summary

Wet scrubbers play an important role in modern flue gas cleaning. Most of the
scrubbers are intended for removing gaseous components from the flue gas but
they also have the ability to remove particles. The particle removal efficiency of
a conventional scrubber, however, does not match the increasing environmental
demands to decrease small particle pollution. One way to enhance small particle
removal in scrubbers is to use electrical forces to aid the separation process.

In our project “Theoretical analysis and measurement of fine particle removal of

wet scrubbers” we tested models for different types of electrostatic phenomena
in a wet scrubber. These phenomena include space charge precipitation of
unipolarly charged particles and electrical forces between charged particles and
charged liquid droplets. Other forces, like image charge effect between charged
particles and neutral droplets are not included as their overall efficiency is small.

To test these models we built a laboratory-scale wet scrubber in which different

parameter governing the particle removal processes can be controlled.

We found that our model predicts quite well the space charge precipitation
efficiency (see Figure 3; Mitattu = measured removal efficiency, Laskennallinen
= Theoretical efficiency). The general removal efficiency for space charge
precipitation is illustrated in Figure 2). It is clear that space charge precipitation
is useful only up to 30 - 40% removal efficiency. Higher efficiencies would
require too long resident times.

The efficiency of space charge precipitation can be increased if scrubbing liquid
droplets are charged. In our measurements we found that the spraying process of
scrubbing liquid in fact produces droplet that have considerable charge states.

The collection efficiency of particles on droplets can be increased if the droplets
are charged oppositely to the particles. However, we did not detect this effect in
our measurements. Possible explanation to this is that the droplet density inside
the scrubber decreases rapidly away from the sprayers. This leads to
overestimation of the removal efficiency ( see Figure 5) as the model
approximates the droplet density to be continuous inside the scrubber.
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1. Taustaa

Nykyisen teollisen savukaasujen puhdistustekniikan perusvalineitd ovat
savukaasupesurit. Savukaasupesureita kaytetddn mm  soodakattiloiden,
hajukaasukattiloiden ja dieselmoottorien polttokaasujen puhdistamiseen.
Savukaasupesureita on useita rakenteellisesti toisistaan merkittavasti eroavia
tyyppeja. Yhteisena piirteend niille on kuitenkin savukaasun ja pesunesteen
valinen vuorovaikutus, jolla pyritddn poistamaan haitallisia kaasumaisia
komponentteja ja hiukkasia. Erityisesti kaasumaisia komponentteja poistamaan
suunniteltujen savukaasupesureiden etuina ovat pienet painehaviot, suhteellisen
yksinkertainen rakenne ja kyky kasitella myds hyvin aggressiivisia kaasuja.
Niiden ongelmana on kuitenkin heikko erotusaste pienhiukkasille. Ympariston
puhtausvaatimusten kasvaessa hiukkaspaasttjen raja-arvot kayvéat tiukemmiksi
ja mybs pienhiukkasiin joudutaan Kkiinnittdm&an erityistd huomiota.
Pienhiukkasten merkitys on niiden massaosuutta tarkeampi. Tama johtuu siita,
ettd pienten hiukkasten kokonaispinta-ala on suuri, jolloin niihin rikastuu
haitallisia yhdisteita. Pienet hiukkaset kulkeutuvat ilmavirtojen mukana kauas, ja
hengitettdessa niilld on suuri  todenndkoisyys jaadda keuhkoihin.
Erityistapauksena dieselmoottoreiden hiukkaspéaastdista suurin osa muodostuu
pienhiukkasista, joten pelkk&d&n massapitoisuuden pienentadmiseenkin téahtaavat
toimet johtavat automaattisesti pienhiukkaserotuksen lisaamiseen.

Yleisesti voidaan sanoa, ettd savukaasupesureiden keraystehokkuus on hyva
suurille hiukkasille, mutta heikko alle muutaman mikronin hiukkasille.
Pesureiden pienhiukkaslapaisya voidaan pienentda joko parantamalla pienten
hiukkasten keraytymista tai kasvattamalla pienia hiukkasia suuremmiksi. Pienten
hiukkasten keraytymistd voidaan parantaa lahinna sahkdisten voimien avulla.
Myds Suomessa on yrityshankkeita erotusasteen parantamiseksi sahkaisin
menetelmin.

2. Mallinnus

Pesurien hiukkaserotusta on tutkittu ja mallinnettu, mutta véhemman kuin esi-
merkiksi sdhkdsuodattimen toimintaa. Mallit eivat yleensa ota huomioon mah-
dollisia sahkdisia voimia eivatka hiukkasen kasvamista kondensaation vaikutuk-
sesta. Pesureiden toiminnan mallintaminen on monimutkaista useiden samanai-
kaisten ilmididen ja faasitransitioiden takia.
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Hiukkasten erotus savukaasupesureissa perustuu pddasiassa hiukkasten ja
pesunestepisaroiden valisiin tormayksiin seka osittain hiukkasten depositioon
pesurin seinamille. Pesurin hiukkaserotukseen vaikuttavat tekijat voidaan
tarkemmin luokitella seuraavasti:

1. Gravitaatiolaskeutuminen
. Maan vetovoiman aiheuttamaa hiukkasten liiketta
- Hiukkasten depositiota pesurin pohjalle tai savukaasukanaviin
- Vaikuttaa vain suuriin hiukkasiin

n

Keskipakoerottuminen

- Hiukkasten inertian aiheuttamaa keraytymista pesurin rakenteisiin

. Viittaa l&hinn& suuriin muutoksiin kaasuvirran suunnassa, esimerkiksi
savukaasukanavan mutkissa

- Vaikuttaa noin 5 pum hiukkaskokoon asti

3. Toérmayserottuminen
- Hiukkasten inertian aiheuttamaa keraytymistd pesunestepisaroihin ja
pakkausmateriaaliin
- Viittaa kokonaisvirtaukseen ndhden pienen mittakaavan hairiéihin kaasun
likkeessa
- Toimii parhaimmillaan muutaman sadan nanometrin kokoluokkaan asti

4. Sieppauserottuminen
- Hiukkasten ja pisaroiden vélisien térmaysten aiheuttamaa keraytymista
- Erotuksena edelliseen, savukaasuhiukkanen seuraa kaasuvirtauksen
mukana, mutta joutuu niin lahelle pesunestepisaraa tai pakkausmateriaalin
pintaa, etta térmays tapahtuu
- Toimii parhaimmillaan muutaman sadan nanometrin kokoluokkaan asti

5. Diffuusio
. Savukaasun hiukkasten lampoliikkeen aiheuttamista tormayksista
seuraavaa erottumista
- Vaikutus lahinna alle 0.1 um hiukkasiin

6. Termoforeesi
- Lampdtilagradientin  aiheuttamaa hitusten liiketta kohti kylmempéaa
lampatilaa
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7. Diffuusioforeesi
- Pitoisuusgradientin, pesureissa erityisesti vesihdyry, aiheuttama "tyon-
tava" voima
- Pesureissa, joissa kondensoituu vesihdyryd pesunestepisaroiden pinnalle,
voi diffuusioforeesin aiheuttama hiukkasen kerédytyminen olla merkittava.

8. Séahkoiset voimat

. Tilavarauksen aiheuttama varautuneiden hiukkasten deposition savukaa-
sukanavissa ja pesurin seinamilla

- Pesunestepisaroiden ja varattujen hiukkasten valisen voiman aiheuttama
hiukkasten depositio pisaroiden pinnalle

- Hiukkasten ja varattujen pesunestepisaroiden valisen voiman aiheuttama
hiukkasten depositio pisaroiden pinnalle

. Varattujen hiukkasten depositio taytekappalekerroksen neutraalin tayte-
materiaalin pinnalle

9. Hiukkasten kasvu
- Vesihoyryn tiivistyminen hiukkasten pinnalle kasvattaa niiden kokoa
helpottaen térmayksiin perustuvaa erottumista
- Hiukkasten valinen agglomeraatio kasvattaa niiden kokoa ja samalla
vahentdd hiukkasten kokonaismaaraa helpottaen térmayksiin perustuvaa
erottumista

Voimakkaimmin vaikuttavina tekijoind tavanomaisten savukaasupesurien
tapauksessa ovat tormays- ja sieppausmekanismit. Niin sanotut Flux force /
condensation (F/C) -pesurit hyddyntavat hiukkasten koon kasvattamista ja
sahkdisesti tehostetut pesurit taas sahkoisia erotusvoimia.

Sahkoisten voimien mallinnuksessa keskitytdan hiukkasten vuorovaikutukseen
pesunestepisaroiden seka pesurin seinamien kanssa. Hiukkasten ja
taytekappalekerroksen vélisen vuorovaikutuksen luotettava mallintaminen on

hyvin vaikeaa, eika siihen tassa tutkimuksessa ole pyritty. Mallinnettavat voimat

ovat seuraavat:

1. Coulombiset voimat pisaroiden ja hiukkasten valilla
2. Peilivaraus-voimat pisaroiden ja hiukkasten valilla
3. Peilivaraus-voimat seindmien ja hiukkasten valilla
4. Tilavaraus
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Hiukkasia pesunestepisaroiden pinnalle ajavien voimien (1 ja 2) tapauksessa
lahestymistavaksi valittin efektiivisen suodatuspinta-alan laskenta, jolloin
kyseiset voimat voidaan helposti liittdad perinteisiin pesurien hiukkaserotusta
kuvaaviin malleihin, kuten VTT:n tdssd samassa projektikokonaisuudessa
kehittamaan. Hiukkasia pesurin seinamille ajavat voimat (3 ja 4) voidaan
helpoiten mallintaa erillisind. Kokonaisvaikutus saadaan naiden kahden tulona.
Toistaiseksi peilivarausvoimat on jatetty mallin ulkopuolelle, koska niiden
vaikutus kokonaiserotusasteeseen jad mallin kannalta vahaiseksi. Niiden
huomioonottamiseen pyritdan kuitenkin jatkoprojektien yhteydessa.

Coulombisen vetovoiman aiheuttama kerdytyminen saadaan maaritettya
yhdistamalla sahkoinen vetovoimalaki Deutschin yhtaléon

(BLTmEND 1)
dp =1- e_DDZEN/I dy N

T:_4mp md md mc )
30, O [, G

joissa @ on suodatustehokkuus
L pesunesteen tilavuusvirtaus
T pisaroiden keraysvaikutusala
w  pisaroiden ja hiukkasten vélinen nopeus
dh laskentavali
M  kaasun tilavuusvirtaus
dy keskimaarainen pisarakoko
v kaasun virtausnopeus
Op  hiukkasten varaus
s  pisaroiden varaus
Ny pisaroiden lukuméaéara
Cc  Cunninghamin liukukorjauskerroin
€  tyhjon permittiivisyys
n ilman viskositeetti
d; hiukkaskoko
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Tilavarausilmion aiheuttama hiukkasten suodattuminen saadaan laskettua
yhdistamalla varattujen hiukkasten aiheuttaman sahkokentan yhtalé Deutschin
yhtaloon.
Eh@mmaztccmhg
-0

3
_eQSEOE)mi[M 8 3)

dp=1

jossa dp onsuodatustehokkuus

q hiukkasten varaus

e alkeisvaraus

p tilavaraustiheys (Ci)

R Suodattimen sade

Cc  Cunninghamin liukukorjauskerroin

dh laskentavali

€  tyhjon permittiivisyys
n ilman viskositeetti

d; hiukkaskoko

M virtaus

3. Kokeellinen tutkimus

Pesurin toimintaa tutkitaan yleensé tekemalla mittauksia tdyden mittakaavan
voimalaitospesureilla. Kokeita on mahdollista tehda myos
laboratoriomittakaavan laitteilla, mutta yleensa ajatellaan, ettd pienell& pesurilla
saatuja tuloksia on vaikea skaalata isolle pesurille. Ongelmana pidetdan
virtauksen erilaisuutta pienessé ja isossa mittakaavassa.

Kun tutkitaan sdhkoisia kerdaysmekanismeja, pitaisi mitata ainakin seuraavia
asioita:

- varautuneiden hiukkasten depositio (tilavarausiimio)
- vesipisaroiden “luontainen” varaus, joka syntyy ruiskutuksessa (mm.
pesuliuoksen vaikutus)
— hiukkasen ja vesipisaran térmaystehokkuus eri tilanteissa
— neutraalit/varatut hiukkaset
— neutraalit/varatut vesipisarat
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Edella kuvailtujen kokeiden tekeminen tdyden mitan pesureilla olisi kaytdnnfssa
vaikeaa ja kallista. Vaikka kokeita voisi tehdakin, eri ilmididen erottaminen toi-
sistaan olisi hankalaa. Taman vuoksi séhkoisten kerdysmekanismien perusil-
midita joudutaan tutkimaan ensisijaisesti laboratoriomittakaavan laitteella.

TTKK:n fysiikan laitoksella on 1996 rakennettu laitteisto, jolla tilavarausilmion
aiheuttamaa hiukkasdepositiota voidaan tutkia kokeellisesti muiden ilmididen
hairitsematta. Laite koostuu varaajasta ja tilavarauskammiosta. Vuonna 1997
rakennettiin uusi, suuremman mitan laitteisto, jolla voidaan mallintaa todellista
pesuri. Laitteisto koostuu varaajasta ja pesurista. Silla avulla on mahdollista
tutkia monipuolisesti tilavarausilmion vaikutusta hiukkasten suodattumiseen:

- erotusaste vs. hiukkaskoko

« pitoisuuden vaikutus

- hiukkaskokojakauman vaikutus

- varauksen vaikutus

- viipymaajan vaikutus

- pisaroiden vaikutus erotusasteeseen

- pisaroiden varauksen vaikutus

- eri pesunesteiden vaikutus

. laitteiston koon vaikutus tilavarausilmioon.

Pesunesteen sumutuksessa syntyvan pisaroiden varautumisen tutkimiseen on
rakennettu erillinen laitteisto. Laitteistossa kayttdd sahkdisesti eristettya
kammiota, johon sumutuksessa syntyneet pisarat ohjataan. Pisaroiden mukanaan
tuoma kokonaisvaraus mitataan maadoittamalla kammion sisdpuoli herk&n
virtamittarin kautta. Laitteistolla voidaan tutkia pisaroiden varautumiseen
vaikuttavia tekijoita:

. suutinmateriaali
« pesuneste

. virtausnopeus

- ulkoinen induktio
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4. Tulokset

Pisaroiden varautumismittauksissa on todettu, ettd pisarat voivat sumutuksen
yhteydessd saada huomattavia varausarvoja. Sumutettavan nesteen
virtausnopeuden todettiin vaikuttavan voimakkaasti varautumisen suuruuteen,
kun taas suuttimen materiaalin merkitys jai vahaiseksi. Varautumistehokkuuden
havaittin myds olevan hyvin herkka ulkoiselle sdhkotkentalle. Kuvassa 1 on
pisaroiden varauksen synnyttdman sahkokentan suuruus tutkimuksessa
kaytetyssa laboratoriomitan pesurissa, kun savukaasuvirtaus on 100 I/s.

1,2E+5
o Messinki

1.0E+5 - Messinki sovite y
— x PVDF ;
§ 8,0E+4 1 |— PVDF sovite :
< = AISI316 X/
% 6,0E+4 - — AISI316 sovite é
E :
< 4,0E+4 ) /
’ :

2,0E+4 N !/x

0,0E+O p /___/‘ |

0 5 10 15 20
Virtaus (LPM)

Kuva 1. Pisaroiden sumutuksessa saaman varauksen aiheuttama sahkokentta
pesurin sisalla eri pesunestevirtauksilla.

Tilavarauksen aiheuttamaa suodattumista on tutkittu seka tilavaraussuodattimes-
sa etta laboratoriopesurissa. Tilavaraussuodattumisen teorian on todettu antavan
varsin hyvin yhtenevia tuloksia mittauksien kanssa. Kuvissa 2 ja 3 esitetdan
tilavarautumisen tehokkuus vyleisessa tapauksessa (kuva 2) sekad vertailu
laskennallisen ja tilavaraussuodattimella mitatun tuloksen valilla (kuva 3). Kuten
kuvasta 2 havaitaan varattujen savukaasuhiukkasten aiheuttama tilavarausilmio
ei ritA suuren erotusasteen saavuttamiseen. Suuremman erotusasteen
saavuttamiseksi tarvittaisiin useimpien kaytannon sovellutusten kannalta liian
pitka viipymaaika. Toinen vaihtoehto on kayttda varattuja pisaroita, jolloin
suodattumistehokkuus putoaa hitaammin.
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Viipymaaika [s]
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Mallipesurin korkeus [m]

Kuva 2. Tilavaraussuodatuksen erotusaste viipymdaajan funktiona soodakattilan
jalkeen asennetussa pesurissa kun pesunestepisarat on oletettu varauksettomiksi.
Kuvassa on myos laskettu keskimaaraisella savukaasuvirtauksella vaadittava
pesurin korkeus, jos pesurin halkaisija on 7 m.

Pisaroiden ja hiukkasten valisten sahkdisten voimien aiheuttamaa coulombista
erottumista on tutkittu valitsemalla pesurin olosuhteet niin, ettd tilavaraus-
suodattumisen tehokkuus olisi mahdollisimman pieni. TAm&a on saatu aikaan
kayttamalla lyhyttd viipymaaikaa ja suhteellisen pienta hiukkaspitoisuutta.
Talloin seka teorian ettd mittausten perusteella tilavaraussuodatuksen vaikutus
on muutaman prosentin luokkaa. Kuvassa 4 esitetdaan seka teoreettisen mallin
antama tulos etta mitattu tulos.
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Kuva 3. Tilavaraussuodatuksen suodatustehokkuus hiukkaskoon funktiona. La-
boratoriolaitteistolle mitattu ja laskettu tehokkuus. Viipymdaaika 14 s, hiukkas-
materiaalina soodakattilan lentotuhka

100 %
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Kuva 4. Coulombisen suodatuksen tehokkuus hiukkaskoon funktiona. Laborato-
riolaitteistolle mitattu ja laskettu tehokkuus. Hiukkasmateriaalina laktoosipulve-
ri.
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Kuten kuvasta 4 ndhdaan, laskennallinen malli antaa selvasti korkeamman
erotusasteen kuin mittauksissa on saavutettu. Syyna tdhan on todennakoéisesti
pisaroiden epéatasainen jakautuminen pesurin sisalla niin, ettd pisaratiheys
suuttimien lahelld on huomattavasti korkeampi kuin muualla pesurissa. Mallia
voidaankin parantaa maarittamalla ensin pisaratiheysprofiili pesurin sisalla ja
laskemalla erotusaste sen avulla.

Pesurilla on myos tehty mittauksia VTT:n hiukkasten ja pisaroiden valisten
térmaysten aiheuttamaa erotusastetta kuvaavan mallin verifioimiseksi. Naiden
mittausten tuloksista raportoidaan erikseen VTT:n SIHTI Il -projektin
yhteydessa.

5. Yhteenveto

Projektin yhteydessa on kehitetty ja testattu savukaasuhiukkasten sahkdisia
erotusmekanismeja kuvaavia teorioita seka rakennettu koelaitteistoja teorioiden
testaukseen. Tilavaraussuodatuksen osalta teoriat ja kaytannon kokeet antavat
yhtenevia tuloksia. Coulombisten voimien osalta teoria yliarvioi erotusastetta.
Lisaa tutkimuksia tarvitaan pisarajakauman selvittamiseksi pesurin sisalla, jotta
varattujen pisaroiden synnyttama sahkodkentté voidaan ottaa malleissa paremmin
huomioon. Tutkimuksessa on my®ds mitattu pisaroiden sumutuksen yhteydessa
saamaa varausta ja todettu sen olevan sahkdisten erotusmekanismien kannalta
merkittavaa suuruusluokkaa.
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Projektin kuvaus

Alle mikrometrin kokoisten hiukkasten vapautuminen ilmakeh&an on ongelma
monissa teollisuuden prosesseissa. Viimeaikaisissa tutkimuksissa onkin havaittu,
ettd ilmakehan pienhiukkasten maara korreloi kuolleisuuden kanssa. Savukaasu-
perurit ovat laitteita, joilla on periaatteessa mahdollisuus poistaa sekd savukaa-
sun haitalliset kaasumaiset yhdisteet ettd pienhiukkaset Yleensa pesureiden toi-
mintaa ei ole kuitenkaan optimoitu hiukkaserotusta silmallapitaen.

Projektin alkuvaiheessa tehtiin kirjallisuusselvitys eri pesurityyppien kyvysta
poistaa pienhiukkasia sek& mitka fysikaaliset ilmiot ovat merkittavia ko. proses-
sissa (ja miten niita mallinnetaan). Eri pesurityypeista lahinna venturipesuri
poistaa pienhiukkasia tehokkaasti, "tornityyppinen” pesuri on kaikkein huonoi-
ten pienhiukkasia poistava pesurityyppi. Tornityyppisessa pesurissa savukaasu
virtaa alhaalta yloéspéain vasten tippuvia pesuripisaroita. Pienhiukkasten huonon
erotusasteen syyna on se, ettd kaytannossa inertiattomat hiukkaset seuraavat
tarkasti kaasun virtaviivoja sen virratessa putoavien pesunestepisaroiden ympari.
Tuloksena on, etta alle noingin:n kokoiset hiukkaset eivat keraydy pisaroihin
pesurissa. Vaadittava koko lahes taydelliseen kerédytymiseen olisi ylip#n: 3
Kirjallisuusselvityksen yhteydessa selvitettin myds, minkélaisia malleja on
aikaisemmin kaytetty pisaroiden ja hiukkasten valisille tormaystehokkuuksille.

Pesurin toimintaa voidaan tehostaa kasvattamalla hiukkaset riittdvan suuriksi
(ettd ne impaktoituvat pesunestepisaroiden pinnoille), tiivistamalla hiukkasten
pinnoille héyrya. Projektin yhteydessa on tutkittu siis myds hiukkasten konden-
saatiokasvun teoriaa. Kondensaatiokasvu saadaan aikaan laskemalla savukaasun
lampdotilaa kylmien pintojen ja pesunestepisaroiden avulla. TallGin suuri osa
hoyrysta tiivistyy myods niihin (eli menee hukkaan). Alustavien, tasapainomallin
avulla tehtyjen, kondensaatiolaskelmien tulokseksi saatiinkin, ettd hiukkasten
kasvattamiseksi hoyryd tarvitaan huomattavat maarat varsinkin silloin, kun
hiukkaspitoisuus on suuri. Lisaksi hdyryn tiivistymisen aikaan saamaa kasvua
haittaa se, etta tiivistymisen kinetiikka ei ole aina riittdvan nopeaa, jotta kaikki
kaytettavissad oleva kyllainen hoyry tiivistyisi. Toisaalta hoyryn tiivistyminen
pesunestepisaroihin ja rakenteisiin saa aikaan hiukkasten erotuskykya lisaavan
diffuusioforeesi-ilmién. Talléin pintoja kohti liikkuvat hdyrymolekyylit
"raahaavat” hiukkasia mukanaan. Toinen mahdollisuus pesurin toiminnan te-
hostamiseksi on sahkostaattisten voimien hyvéaksikayttd. Varattu hiukkaspilvi
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laajetessaan (tilavaraus) deposoituu pesurin seinille, milla tavoin osa hiukkaspi-
toisuudesta saadaan poistettua. Liséksi hiukkasten/pesunestepisaroiden varautu-
minen voi lisata pisaroiden ja hiukkasten valisia tormaystehokkuuksia, parantaen
myds talla tavoin hiukkasten erotusastetta. Sahkoisten voimien vaikutusta on
tutkittu erityisesti TTKK:n pesuriprojektissa.

Yksi tarked projektin osa oli laatia (ja testata) tietokoneohjelma TOWER-
SCRUB, jolla tornityyppisen pesurin hiukkaserdyls/a voidaan simuloida.
Tavoitteena oli selkedrakenteinen, hyvin kommentoitu tietokoneohjelma, jossa
on mallinnettu kaikki tarkeimmat hiukkaserotukseen vaikuttavat fysikaaliset
ilmiot, eli

- pisaroiden ja hiukkasten tormaykset; pienentavéat hiukkaspitoisuutta

- hiukkasten keskindiset tormaykset (= agglomeraatio); pienentavat
hiukkaspitoisuutta ja kasvattavat hiukkasten keskiméaaraista kokoa

« hdyryn tiivistyminen hiukkasten pinnoille, kasvattaa hiukkasten kokoa

- hoyryn tiivistyminen pesunestepisaroihin ja rakenteisiin; vahentdd hoyryn
maaraa kaasussa, héyrya "menee hukkaan”

- hiukkasten deposition seinille; pienentdd hiukkaspitoisuutta, merkittava
lahinna mikali hiukkaset ovat varattuja (tilavaraus).

Erityisesti ohjelma laskee hiukkasten erotuksen pesurissa kayttden kirjallisuus-
selvityksen perusteella valittuja hiukkasten ja pesunestepisaroiden valisia tor-
maystehokkuuksia. Ohjelman toimintaa on testattu hiukkasten ja pisaroiden va-
listen tdrmaysten osalta TTKK:n laboratoriomitan pesurilla. Alustavien tulosten
mukaan reilusti yli mikrometrin kokoisten hiukkasten erottuminen pesurissa
saadaan hyvin kuvatuksi kirjallisuudesta l6ydettyjen mallien avulla. Toisaalta,
kokeiden mukaan my6s noin mikrometrin kokoisten hiukkasten pitoisuudessa
tapahtuu selva vaheneminen, mita malli ei ennusta.

Projektin loppukuukausien aikana on viela tarkoitus laskea kehitetylla tietoko-
neohjelmalla tapauksia, missa hiukkaset ovat varattuja. Tata varten ollaan
TTKK:n tilavarausmallia liittAmassd TOWERSCRUB-ohjelmaan. Tuloksia ver-
rataan TTKK:n mittauksiin.
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1. Background

The release of submicron particles in the atmosphere is a problem in many
industrial processes. In recent studies (Dockery et al. 1993) it was found that the
amount of submicron particles in urban air correlates strongly with mortality.
These kinds of result have raised an increasing interest in trying to understand
the dynamics of this submicron mode and its effects on human health more
thoroughly.

In high temperature combustion processes the submicron mode is usually
formed by the release of fuel compounds in gaseous form, followed by
nucleation and subsequent condensation and agglomeration (Flagan 1988). The
particle growth by these mechanisms usually leads to a mode in the size range
0.1 - 1pm, which unfortunately is also the range of weakest performance of
most particle separation devices. If the separation efficiency is to be improved,
the submicron mode has to be shifted out of the undesired range or the removal
mechanisms have to be strengthened.

Flue gas scrubbers are used to remove both undesirable gases and particles from
flue gases. Typically scrubbers are however not optimised for submicron particle
removal, which is affected primarily by particle size, composition and
morphology as well as scrubber fluid dynamics and temperature profiles. The
droplet size of the washer fluid along with the droplet separators are also
essential parameters. The principal mechanisms for particle removal in flue gas
scrubbers are inertial impaction and Brownian diffusion (Calvert 1984).
Brownian diffusion is important for very small particles only (aerodynamic
diameter less than Quin). Inertial impaction dominates for particles larger than
lum. Both mechanisms are too weak for significant particle removal in
scrubbers in the range in between, hence the collection efficiency has a clear
minimum.

Burkholz (1989) groups scrubbers into 5 basic categories: scrubbing towers, jet
scrubbers, swirl scrubbers, rotary scrubbers and venturi scrubbers. A thorough
description of the different scrubber types can be also found in Schifftner and
Hesketh (1986) and Cooper and Alley (1986). How these devices separate
particles from flue gases can be characterised by their fractional collection curves.
Figure 1 shows typical fractional collection curves for the above mentioned

258



scrubber types. It can be clearly seen that all scrubbers work well for particles of
several micrometers in diameter. However, around one micrometer and less the
performance becomes weak. In this study we will concentrate on one scrubber
type, namely the scrubbing tower, and especially the case in which washing liquid
is sprayed from above and the flue gas moves upward vertically. The scrubbing
tower is very simple in design and works well for vapour removal but has the

weakest performance of the different scrubber types, if particle removal is

considered. Hence one part of this project is to study systematically the different
ways proposed to improve the performance of the scrubbing tower, e. g., by
growing the particles by condensation or by the assistance of electrostatic forces.

2 Jet scrubber, single-stage
3 Swirl scrubber

(R = I v & ]j
/ / / / t Scrubbing tower

0 - / /v 9 4 Rotary atomizer,single-stage
g/ . S 43 Rotary atomizer two-stage
¢ T 5 Venturi Ap=100mbar
0 1& | !

9 0.5 10 15 2.0 25

e gl ml
1 s 10 13 8 3

= R
1 s 1% 15 il 15

- q lpm

Figure 1. Fractional collection curves for different scrubber types (Burkholz

1989).
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2. Scrubber theory

2.1 Aerosol dynamics in a scrubber

There are several aerosol dynamic processes, which affect the collection of
aerosol particles in a scrubbing tower. First of all, the mechanism which causes
the reduction in particle concentration ésagulation The liquid scrubbing
droplets fall with their terminal settling velocity and thus collide with aeorosol
particles travelling in the opposite direction along with the flue gas. This
mechanism caused by gravity is more specifically called gravitational
coagulation. In addition to drop/particle collisions, the aerosol particles can
collide with each other, typically caused by their Brownian movement
(Brownian coagulation). Each collision reduces the particel concentration and
increases the average particle size, thus altering the particle size distribution.

When the flue gas cools in the decreasing temperature gradient of a scrubber, the
vapours therein typically reach supersaturated conditions. This causes the
vapours to condens€ondensatiommccurs onto the particles, walls as well as the
scrubbing droplets. Condensation is the main mechanism (in addition to
gravitational coagulation with the scrubbing droplets) which changes the aerosol
particle size distribution in scrubbers. In addition, vapour condensation onto the
scrubber walls and droplets causes the flue gas particles to migrate towards the
walls and droplets, along with the vapour. This phenomenon is chffedion
phoresis

The particle concentration can also decrease by padepesitiononto the
walls. This is especially important when the particles are charged. Then they are
drawn onto the walls by the so-called space charge effects (Laitinen et al. 1998).
Electrical charging can also affect the droplet/particle and particle/particle
collision rates dramatically.

2.2 Penetration of particles through a scrubber

Calvert (1984) derived an approximate analytical expression for the penetration
Pt of aersosol particles through a scrubber tower:
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where ¢ is collision efficiency between droplet of diameter D and particle of
diameter d
u terminal settling velocity of droplet
ug gas velocity
z  height of scrubbing section
QL volumetric liquid flow rate
Qg Vvolumetric gas flow rate

Some important assumptions are required to arrive at this simple equation. First
of all, all flue gas particles are assumed to be of the same diainatet all
scrubber droplets of diametér. Also it is assumed that all of the liquid flow

rate is transformed into the droplets, which are evenly distributed over the flow
cross-section, reach their terminal settling velocity at once and do not coalesce.
These are very strong assumptions, since typically the droplets are injected into
the gas stream through the spray nozzles with a high velocity. This means that it
takes a while until the terminal settling velocity is reached and in addition, much
of the scrubbing liquid is lost onto the walls. Calvert (1984) mentions that
typically as little as 20 % of the liquid remain effective in suspension as droplets,
depending on scrubber size.

An essential part of this expression is the collision efficiency funefidm). It

takes into account the curvature of the streamlines around the falling droplets as
well as the inertial impaction of the flue gas particles (see Figure 2). It is clearly
obvious that the falling droplets do not sweep the whole geometrical cross sec-
tion below them, the curvature of the stramlines causes the swept volume to be
much smaller, especially if the particles are too small to have enough inertia.
Flagan (1988) and Powers and Burson (1993) present approximate correlations
for the calculation of the collision efficiencies. One such model from Powers and
Burson (1993) is presented in Figure 3. It is based on solving the collision effi-
ciencies for impaction, interception and diffusion separately and adding up.
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Diffusion dominates below 0{m, interception around dm and impaction above
approx. 2um. The picture clearly shows why particle removal by a tower-type
scrubber is so difficult: in the problematic 0.1prh range the particles are too large

for diffusion and too small for impaction. Thus the area that the droplets sweep is
less than 1/100 of the geometrical cross-section beneath them.

B
— |
o

A

Figure 2. The collision efficiency is defined as the ratio of the effective
collision cross section to the geometrical collision cross sectienA/B.

Since it seems that impaction is the only mechanism efficient enough for particle
removal, Calvert has developed a simple but useful expression for the collision
efficiency base on impaction only:

2
£= St ; St= Copdy (2
St+035 18D

where St is Stokes number of particles
Cc slip correction factor
p density of particles
M viscosity of gas.
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Figure 3. Collision efficiencies between scrubber droplets and flue gas particles
of different sizes (Powers & Burson 1993).

The collision efficiency described by equation 2 is illustrated in Figure 4. The
sizes of the particles are selected to be in the range (@M Where the change

in collision efficiency is most dramatical. Indeed, particles of diamepen 2are
collected with an efficiency an order of magnitude higher tham particles.

The determination of collision efficiencies between droplets and patrticles has
been active among atmospheric physics, in which it is important to study the
effect of raindrops on atmaospheric aerosols. A review of this work can be found
from e.g. Pruppacher and Klett (1997). From this work and the studies on
containment sprays it can be concluded that particle sizes for which diffusion
(very small particles) of impaction (large particles) clearly dominate, the
collision efficiencies are well known. However, for the ‘interesting range’ from
0.1um to about a few micrometers there is some scatter in available models and
experimental results.
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Figure 4. Collision efficiency of spherical particles of various sizes and scrubber
droplets (equation 2, Flagan 1988).

3. Improving particle removal by condensation

Based on Figures 1, 3 and 4, an intuitively straightforward way to improve the
collection efficiency is to increase the size of the particles to a range where the
collection efficiency is higher. This might be obtained by condensation (of water
vapour, for example). In the scrubber, when the hot and saturated flue gas comes
in contact with cold water or surfaces, the saturation vapour pressure gets lower
and the water vapour condenses onto the particles and the surfaces. While
condensation occurs, there will be diffusion-phoretic (and thermophoretic
because of the temperature gradients) deposition on the cold particles and
surfaces. This particle growth by condensation together with diffusion phoresis
and thermophoresis is usually referred to as flux force/condensation scrubbing.
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The effect of condensation is illustrated by a simple equilibrium calculation, the
results of which are shown in Figure 5. In this calculation we assume that an
aerosol of monodisperse particles and saturated with vapour enters the scrubber.
The initial temperature is assumed to be °Ts@nd at the end of scrubbing
section at room temperature. The final particle size is calculated assuming that
25% of the vapour condenses evenly on the particles, varying the number of
concentration and initial particle size. Even from this simple calculation it is
obvious that particle concentration is a very important parameter in determining
condensational growth. If the concentration is very high, there is not enough
vapour for the particles to grow into the range where the scrubber performance is
good enough. This was also experimentally shown by Johannesen et al. (1996).
Their scrubber, however, consisted of a packing material (Raschig rings), but the
overall performance compared with a spray scrubber is very similar. As seen in
the previous chapter, the collision efficiencies between the droplets and particles
depend strongly on patrticle size. Thus it is important to deal with condensational
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Figure 5. Condensational growth of particles using equilibrium assumption.

265



growth carefully (equilibrium calculations are not sufficient) when estimating
particle penetration through scrubbers. Fortunately, the dynamics of condensa-
tion is very well understood and verified through a multitude of experimental
data.

4. TOWERSCRUB - computer code

As was already discussed in chapter 2, the simple model by Calvert (equation 1)
has many restricting assumptions. Thus a numerical model was constructed in
which the penetration of a polydisperse distribution of aerosol particles is
calculated in a scrubbing tower with a polydisperse distribution of scrubbing
droplets. The user can input variable scrubber geometries and temperaturte
profiles, but the primary aim of this code development was to model the
experiments of Laitinen et al. (1998).

Instead of equation 1, we then solve numerically the following stationary
integro-differential equation (in the absence of coagulation among the flue gas
particles) for the particle size distributiofv,x):

%(un)+%(\'/n):—%udepn—‘[ﬁ(v*,v)rf(ﬁ) iy dv (3)
in whichu is the

flow velocity, P the wetted perimeter andl the cross-sectional area of the

scrubber. The second term on the left hand side of the equation represents the

change in the particle size distribution due to condensation, in whidk the

volumetric growth rate. The first term on the right hand side is the removal rate

caused by particle deposition,(, = deposition velocity) on the walls, which in

the experiments of Laitinen et al. (1998) is caused mainly by the space charge

effect. Finally, the last term is the reduction in particle concentration due to

collisions with the scrubber droplets, having a number distributi¢y. The

kernel ,B(v*,v) is the gravitation coagulation kernel:

v )= B e off

7_1.1/3@\/*3 + VS% ur(\*/)

2/3

(4)
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in which u, is the terminal settling velocity of a droplet of volume. In the
absence of interparticle coagulation, equation 2 can be conveniently solved using
a moving sectional technique (Gelbard 1990). This technique is adopted in the
TOWERSCRUB code since it eliminates the numerical diffusion phenomenon
present in conventional fixed grid methods (Jokiniemi et al.1994).

The modelling of gravitational coagulation in TOWERSCRUB was tested by
calculations using constant conditions and monodisperse particle and droplet
concentrations. The results were then compared with equation 1. It was found
that the results were always identical. Comparisons with the scrubber
experiments of Laitinen et al. (1998) are presented in the next chapter.

Condensational growth of the particles is modelled using the well known Mason
equation (see Jokiniemi 1990) far, the volumetric growth rate. The code’s
predictive capabilities were tested by comparing it with the experimental results
of Wagner (1982). He studied droplet growth in atmospheric conditions by using
an expansion chamber. The results obtained matched the modelling results of
Wagner almost identically and the experimental results within reasonable
margin.

5. Theory vs. experiments

As a sample calculation, the evolution of the aerosol size distribution is
simulated in a laboratory scale scrubber tower of height 2 m (see Laitinen et al.
(1998) for details). The aerosol of interest is “lactose-dust”, the number size
distribution of which can be seen in Figure 6 (solid line). The gas flows with
velocity 0.86 m/s upwards and the volumetric flow rate of the scrubbing liquid is
20 I/min, sprayed downwards through two Lechler nozzles. The size distribution
of the droplets is approximately lognormal, with NMD = 3#@ and MMD =

1070 um. The measured particle and droplet size distributions were used in
TOWERSCRUB as input and the evolution was the calculated numerically from
equation 2. The results can be seen in Figure 6. The dotted line represents the
measured size distribution after the scrubber and the dashed line the calculated
result. In the calculation, it was assumed that 30% of the liquid is effective i.e. is
not sprayed directly onto the scrubber walls etc. (see Calvert 1984).
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Figure 6. Evolution of lactose aerosol size distribution in a laboratory scale
scrubber.

The total particle mass removal efficiency is roughly 35% in both the calculation
and the experiments. However, the final number size distribution looks very
different. The model predicts significant particle removal only abouen2as

was expected. The measurements, however show removal also between 1 - 2
pm. This is, as previously explained, the range in which there is most scattering
in the existing modelling techniques and experimental results. The experimental
results also show an increase in concentration in the submicron particles. This
may be attributed to experimental accuracy or formation of new particles from
the spray nozzles.
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6. Discussion

A literature search was done on how different process parameters affect particle
removal in flue gas scrubbers. It seems that the basic mechanistic theory of spray
tower scrubbers is quite well understood, a major part of which is knowing the
collision efficiencies between washing fluid droplets and flue gas aerosol
particles. This part of the modelling can be mostly completed by referring to
correlation-type models from the existing literature. There is however some
scatter in the existing results around the particle sizeuofi.1

Condensational growth is also a much studied phenomenon. In this report we
have only shown equilibrium calculations for condensation that are upper
approximations for the true condensation rates. The results show that it is not
easy to grow the patrticles to desired size, especially if the particle concentrations
are high. The developed computer code TOWERSCRUB can simulate growth in
much more detail. Such more accurate calculations are however useful only if
detailed thermohydraulical data of a scrubber is available. The most crucial
information in calculating growth by condensation is knowing the temperature
profile. By performing such a simulation in real scrubber conditions, it would be
possible to estimate how much of the vapour actually condenses on the particles
and thus, it might be possible to find the optimal process conditions for the
overall collection efficiency. In this report, we concentrated in modelling the
experiments of Laitinen et al. (1998) at TTKK, in which condensation is not
important.

There are still many remaining uncertainties which require further studies. First
of all, the droplets are sprayed into the flue gas with much higher velocities than
their respective terminal settling velocities. Thus their collection efficiency near
the nozzles can be much higher than presented in this report. This means also
that much of the spraying liquid is lost to the scrubber walls. In modelling the
collection efficiency of a scrubber it is essential to quantify both of these effects,
which has not been done here. Finally, the electrical effects were not considered
in this report. They are studied in detail in the final report of Laitinen et al.
(1998). What remains to still be done during the rest of the year are comparisons
of the TOWERSCRUB model predictions with their experiments, in which
particle removal consists of both scrubbing and space charge precipitation.
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Project summary

General equilibrium models describing the gas-liquid-solid reactions for flue gas
applications has been developed at Abo Akademi University. The result of this
work has been utiliSed in general scrubber applications predicting the solubility
of potentially hazardous gases such as sulphur dioxide, ammonia, and nitrogen
oxides. In addition, result has been used in predicting and understanding
process- and scaling problems in wet scrubber applications. A special model for
alkali and earth-alkali salts has been programmed and tested. The model
includes an accurate description of the temperature dependency of the solubility
of salt mixtures of the Na-K-Ca-CI-Q®1,0 system. Modelling of the solubility

of burkeite (2NaSO,-NaC0s), that is of special interest in formation of deposits

in black liquor evaporators, has also been done. During 1998, Kristoffer
Sandelin has finalised his licentiate thesis, which is almost a complete summary
of the whole project.

1. Athermodynamic description for the solubility of flue
gas components in alkaline scrubber solutions

The purpose of this study was to develop an equilibrium model that describes
simultaneous absorption of flue gas components in sodium salt solutions. In this
work, results obtained from an earlier work, by Sandelin (1996), were utilized,
and the description developed here (Sandelin & Backman, 1997) was extended
to include sodium. The description includes 14 gases, 27 aqueous, species and
16 solid phases. The non-ideality of the solution was taken into account using
Pitzers method, and the model was parameterized with constants from the
literature (Harvie et al. (1984), Edwards et al. (1978), Rosenblatt (1981),
Heinonen (1995), Pitzer (1991), and Sandelin 1996)).

The model developed within this study was applied on the absorption of an
exhaust gas from a typical diesel engine. As a result from this prediction, we
conclude that k8Oy(g), SQ(g), and NH(g) can be absorbed without excessive
carbon dioxide co-absorption. The absorption of these gases is, however,
sensitive to pH that is adjusted by addition of sodium salts into the solution. The
prediction showed that the absorption of nitric oxide and nitrous oxide is low
and that these species can not be absorbed to a large extent unless they are
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oxidized or reduced. A brief “qualitative” description on the absorption of
nitrogen (IV) oxides is also given in Sandelin (1998).

2. Equilibrium analysis of aluminium-fluoride complexes
in wet limestone desulphurisation processes

This work is related to process problems occurring in wet limestone flue gas
scrubbers. In the process, limestone is added to the slurry, to increase the
alkalinity of the solution. The dissolution rate of limestone is in this respect of
great importance to the process. It has been found that aluminium together with
fluorine decrease the dissolution rate of limestone in the processes. Fluorine,
present in coal, is during combustion released to the flue gas as gaseous
hydrogen fluoride and is downstream in the process dissolved in the absorber
vessel. Aluminium, on the other hand, enters the process as a main fly ash
component. In full-scale power plants, aluminium is removed to a large extent in
an electrostatic precipitator, before the absorber vessel. Oxides of aluminium are
sparingly soluble in water. In the presence of fluorine, however, the element may
dissolve as fluoride complexes. These species may then be transported to
reactive sites on the crystal surface of a limestone particle. The mechanism leads
to process problems since it decreases the dissolution rate of limestone. In this
work (Sandelin et al. 1997) we focus on a thermodynamic description of the
aluminium-fluoride system relevant to lime/limestone scrubber applications. The
model describes the system Al-F-Ca-S-C-H-Oreluding 8 components, 4
gases, 27 agueous species, and 8 solid phases.

In Sandelin et al. (1997) it is suggested that negatively charged aluminium
fluoride-complexes are likely to interact with the positively charged limestone
surface and may thereby decrease the dissolution rate of limestone. The method
developed makes it possible to predict the equilibrium amount of negatively
charged aluminium fluoride complexes. It can in this respect be used in
predicting the likelihood of formation of aluminium fluoride complexes on the
limestone surface. The work has been submitted to an intentional journal on the
field of power plant technology (Sandelin et al. 1998).
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3. Solubility of alkali and earth-alkali salts

The solubility of alkali and earth alkali salts has been studied for a broad
temperature range 0 - 250 °C. The model developed is based on previous a work
by Greenberg and Mgller (1989). The solubility of calcium sulfate (anhydrite) is
of particular interest since it is involved in scaling problems in scrubber- and
other industrial applications and the model have been used in understanding such
problems. The solubility of burkeite (2pg0,*Na,COs) has also been of special
interest since this compound has shown to form deposits when evaporating black
liquor. A chemical model for predicting the solubility of this salt has been
developed for the temperature range 50 - 150 °C. In fact sodium sulfate and
sodium carbonate is proposed to form salts of variable composition and a solid
solution (Schroeder et al. 1936). The chemical formula, suggesting that there is
two times more sulfate than carbonate is however a good approximation. The
temperature effect on the solubility of burkeite was determined by fitting
equilibrium constants to experimental solubilities of the salt. Five experimental
data points were taken from the literature (Linke 1965) and five data points were
obtained with an experimental method described below.

Aqueous solutions were prepared with different composition in respect to
sodium sulfate and sodium carbonate. The solution was placed in a laboratory
vessel of glass with a thermometer and a magnetic stirring rod. The opening of
the vessel was then sealed with a plastic lid and laboratory film to prevent
evaporation and a consequent change in the concentration. The vessel was then
placed on a heated magnetic stirrer and the temperature slowly increased and the
point when precipitate occurred was observed visually. The visual detection of
the precipitation point required some practice but after obtaining some routine
the precipitation point could be easily detected. The formation of the precipitate
was sudden and a large amount of crystals could be seen when the precipitation
temperature was reached. The form the precipitate was a white powder like salt,
which corresponded well to the composition obC@:;*2N&,SO,. This was also
verified by analyzing a dried sample with x-ray diffractometry. The solubility of
burkeite as a function of temperature is shown in Figure 1.
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Figure 1. Solubility of burkeite as function of temperature. Calculated versus
experimental data (Sandelin, Backman & Kullberg 1998).

4. Results

In summary, general equilibrium models describing the gas-liquid-solid
reactions for flue gas scrubber applications have been developed.
Thermodynamic descriptions for the solubility of flue gas components in
alkaline scrubber solutions as well as the solubility of solid phases in agueous
solutions have been presented. The fundamental results obtained within the
project have been used in scrubber applications for understanding the chemistry
of absorbing flue gas components simultaneously. In addition, the results have
been used in predicting and understanding process and scaling problems of
industrial applications. Kristoffer Sandelin has finished his licentiate thesis
within the scope of this project.
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olosuhteissa eldvia bakteereja. Eristettyjen mikrobien ominaisuuksia on testattu
erilaisissa ioneissa ja niiden pitoisuuksissa, eri pH:issa ja lampdétiloissa.
Tehokkaimmat mikrobit on valittu esikokeiden perusteella prosessikokeisiin.

Immobilisointimenetelmien vaikutusta mikrobien ja prosessin tehokkuuteen on

testattu. Hankkeessa on kehitetty myds typen oksideja pelkistavia mikrobeja ja
niihin perustuvia prosesseja. Aiheesta on hiljattain jatetty patenttihakemus ja siksi
tuloksia ei raportoida téassa tarkemmin.

1. Tutkimuksen tausta

Fossiilisia polttoaineita poltettaessa muodostuu suuria maaria rikin ja typen
oksideja. Typen oksideja muodostuu 10 - 20 % rikin oksidien maarasta riippuen
polttolampétilasta. Typen ja rikin oksidit reagoivat veden kanssa muodostaen
happosateita, jotka ovat erittdin suuri uhka biosfaarille erityisesti kylméssa ja
lauhkeassa ilmanalassa. Suomessa ja muissa korkean teknologian maissa rikki-
dioksidipaastdt ovat viime vuosina vahentyneet johtuen teollisuuden raken-
nemuutoksista ja energiantuotannon siirtymisesta vaharikkisempaan polttodljyyn ja
maakaasuun. Rikkidioksidipdastoja voidaan pienentdd kolmessa eri vaiheessa:
ennen polttoa poistamalla rikki polttoaineesta, polton aikana tai polton jalkeen
poistamalla rikin oksidit savukaasuista. Kemiallisessa rikkidioksidin poistossa
kaytetaan kalsiumoksidia, jonka valmistus kuitenkin kuluttaa energiaa ja tuottaa
hiilidioksidia. Lopputuotteena syntyy kalsiumsulfiittia ja -sulfaattia. Suomessa on
kehitetty ns. Sulfred-prosessi, jossa rikkidioksidin sitominen perustuu pelkistami-
seen nestefaasissa alkuainerikiksi. Taman menetelman kustannukset ovat kuitenkin
korkeat.

Typpioksidien puhdistuksen tekniset ratkaisut ovat vaikeampia ja kallimpia kuin
rikkidioksin, ja ne ovat uusien tutkimusten mukaan arvioitua vahingollisempia
ymparistdlle. Typen oksideista suurin osa (noin 90 %) on tymmiksidia, joka on
veteen niukkaliukoinen ja muodostaa siten oman erillisen ongelmansa.
Typpipaastdja pystytdan parhaiten vahentamaan polttoteknisin keinoin. Kun
polttoilmaa syodtetaén vaiheittain polttimen eri kohtiin, liekin huippulampdtilat
jddvat normaalipoltinta matalammiksi ja typpioksidien muodostuminen véhenee.
Savukaasuista typpioksideja on vaikea poistaa. Kaytdssa on lahinna katalyyttisia
menetelmid, joissa typpioksidit pelkistetddn vedeksi ja molekulaariseksi typeksi
ammoniakilla.
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2. Tutkimuksen tavoitteet

Tutkimus tahtda mikrobeihin perustuvien teknologioiden kehittdmiseen rikki- ja

typpiyhdisteiden muuttamiseksi haitattomaan muotoon kaksi- tai kolmevaiheisella
prosessilla. Pyrkimyksena on saavuttaa pitkdlla aikavalilla uuden puhtaamman
bioteknisen puhdistusteknologian lapimurto teollisuuden jatekaasujen puhdistuk-
sessa.

Tehtava tutkimus jakautuu viiteen osa-alueeseen:

1.

Sellaisten bakteerikantojen ja bakteeriassosiatioiden eristaminen, jotka
kykenevat tehokkaasti pelkistamaan sulfiitteja rikkivedyksi orgaanisia yhdisteita
sisaltavissa kasvuliuoksissa.

. Sellaisten bakteerikantojen ja bakteeriassosiaatioiden eristdminen, jotka

kykenevat hapettamaan sulfideja alkuainerikiksi, sulfiitteja sulfaateiksi, tai
pelkistam&an nitraatteja alkuainetypeksi.

. Indusoidun mutageneesin kaytto sellaisten bakteerikantojen tuottamiseen, jotka

kykenevat pelkistimaan ja hapettamaan sulfiitteja ja ovat samalla resistentteja
korkeille sulffiittipitoisuuksille.

. Olosuhteiden optimointi mikrobiologiselle sulfiitin pelkistamiselle, sulfiitin ja

sulfidin hapettamiselle ja nitraatin pelkistamiselle.

a) sopivien orgaanisten yhdisteiden valinta ravintoliuoksia varten

b) maksimaalisten sulffiitti- ja nitraatti-pitoisuuksien maaritys reaktioseoksille

c) bakteerisolujen immobilisointiin sopivien kantajien valinta

d) optimaalisten happi-, sulffiitti-, sulfidi- ja nitraatti-konsentraatioiden maaritys
biomassan kasvattamista varten

e) bakteerimassan tuotannon fysikaalis-kemiallisten parametrien optimointi
bioteknologisen prosessin eri vaiheissa

. Typpioksidien poistoon liittyvien kokeellisten tutkimusten aloittaminen

Suomessa pitéden taustana rikkimikrobeilla saatuja tuloksia ja typpimikrobien
sopeuttaminen vastaaviin olosuhteisiin.

Reaktorin testaus laboratoriomittakaavassa, jossa rikin ja typen oksidit
poistetaan vesiliuoksesta mikrobiologisesti.
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3. Tutkimuksen suoritus

3.1 Bakteerien eristys ja kasvatukset

Rikkiyhdisteitéa pelkistavid ja hapettavia bakteereja eristettin maaperasta, jateve-
sista ja siperialaisesta alkalisesta soodajarvesta. Kasvuliuoksina kaytettiin erilaisia
neutraaleja ja alkaalisia suolaliuoksia, jotka sisélsivat hivenaineliuoksen lisaksi
hiilihydraattilahteen ja rikkiravinteena sulfiittia, sulfaattia, tiosulfaattia tai sulfidia.
Denitrifioivia mikrobeja eristettin samoista naytteistd kuin rikkimikrobeja.
Eristysmediumina kaytettiin ravintoliuosta, johon lisattiin nitraattia tai nitriittia.

Eristamisen jalkeen ionien maaran, pH:n ja lampdtilan vaikutusta bakteerien
kasvuun ja kykyyn tuottaa rikkivetya tai rikkia tai kayttéd nitraattia/nitriittia
testattiin koeputki- ja -pullokasvatuksissa. Eri ioneja lisattiin rikin tai typen suhteen
ekvivalenttiset maarat kasvatusliuokseen. Koeputki- ja pullokasvatuksista saatujen
tulosten perusteella tehokkaimmat mikrobit valittiin jatkuviin kasvatuksiin.

3.2 Kasvatusnaytteiden analysointi

Kasvatuksista otettiin naytteitd, joista analysoitiin rikkivedyn maaraa, sulfaatin ja
sulfiitin kulutusta tai alkuainerikin muodostumista. Nitraatti/nitriittikasvatuksista
analysoitiin nitraatti- ja nitriitti-ionien maaraé. Liséksi bakteerikasvatusnaytteista
mitattin pH:ta, bakteerien kasvua eli sameutta, kuivapainoa ja bakteerien kas-
vuliuokseen tuottamien orgaanisten happojen maaraa ja hiilihydraattien kulutusta.
Kaasumaisista yhdisteista analysoitin £00,, CO, NO, SQ ja N,O
muodostumista ja kulutusta. Joidenkin bakteerien laji maaritettin  16sRNA-
analyysilla.

3.3 Immobilisointikokeet

Bakteerisolujen aineenvaihdunnan tehostamiseen pyrittin bakteerien kifimo
soinnilla eli niiden kiinnittdmisella erilaisiin tukimateriaaleihin. Solut voidaan joko
sulkea kantajan sisélle tai sitoa kantaja-aineen pintaan. Solut voivat my6s tarttua
itse sopiviin pintoihin. Bakteerisolujen immobilisoinnissa ensimmaisina kokeiltiin
alginaattia, polyakryyliamidia ja agaria. Bakteerisolut sekoitettiin initisoin-
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timateriaalin kanssa. Kovettumisen jalkeen immobilisointiseos pakattiin kolonniin.
Kolonnin l&pi johdettiin ravintoliuosta, josta seurattiin ionien kulumista. Solujen
aktiiviseen kiinnittymiseen perustuvassa immobilisoinnissa testattiin useita huo-
koisia materiaaleja, kuten tillenpalasia, lekasoraa, polyetyleenirenkaita, bakte-
riaalista selluloosakalvoa, polyamidia ja keratiinia.

4. Tulokset

4.1 Rikin oksideja pelkistavat mikrobit

Pelkistavia mikrobeja eristettaessa kaytettiin rikkildhteena tiosulfaattia, koska sitéa
on yleisesti kaytetty rikkibakteereita eristettdessa. Tiosulfaatilla eristetyt mikrobit
pystyivat kayttamaan sulfiittia, mutta eivat sulfaattia tai pyrosulfaattia, joten
sulfaattia kayttavia mikrobeja eristettdessa lisattin kasvuliuokseen natrium-
sulfaattia. Rikkivetyd muodostavia mikrobeja |6ytyi kotimaisista maa- ja
jAtevesinaytteistd seka siperialaisesta soodajarvesta. Bakteerit tuottivat rikkivetya
enimmillaédn 0,25 mg/ml olosuhteista riippuen. Alkalifiliset mikrobit tuottivat
eniten rikkivetyd, noin 0,16 mg/ml, kun rikkildhteen pitoisuus oli 4 g/Il. Neutrofiilit
tuottivat lahes yhta paljon rikkivetya, vaikka tiosulfaatin maara oli puolet
alkalifiileille lisatysta tiosulfaatin maarasta. pH:lla oli selva vaikutus rikkivedyn
muodostumiseen, kun verrattiin keskenaan tiosulfaatti- ja sulfiittikasvatuksia. Kun
pH oli korkeampi kuin kahdeksan, bakteerit tuottivat viela rikkivetyd tio-
sulfaattimediumissa, mutta eivat enaa sulfiittimediumissa. Taman todennakdisesti
johtuu siitd, etta sulfiitti muuttuu nopeasti sulfaatiksi emaksissa olosuhteissa ja
tiosulfaattimediumissa eristetyt bakteerit eivat pystyneet kayttamaan sulfaattia.
Tama selittdd sen, etta pH:ssa 8 ja sitd emaksisemmissa olosuhteissa rikkivedyn
tuotto pysahtyi kokonaan. My6s rikkivedyn muodostuminen edisti kasvuliuoksen
muuttumista alkalisemmaksi, kosk& ®imii eméaksena. Kasvuliuoksissa kaytettiin
kuitenkin pH:ta puskuroivia liuoksia pH-muutosten valttamiseksi. Emaksisesta
naytteesta eristetyt mikrobit kayttaytyivat samoin kuin neutrofiilit alkalisissa
olosuhteissa ts. eivat pystyneet kayttdmaan sulfiittia korkeassa pH:ssa, joten niita
kasvatettin myds pkB mediumissa. Kun kaytettiin tiosulfaattia, alkalifiilien
rikkivedyn tuotto oli selvasti emaksisella puolella §&R). Prosessin kannalta
valittiin sellainen mikrobi, jonka tuottama rikkivedyn maksimimaara oli pH:n 7,5
paikkeilla.
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4.2 Rikkiyhdisteité hapettavat mikrobit

Rikkiyhdisteitd hapettavia mikrobeja eristettiin aluksi myds tiosulfaatilla, koska
sulfidi on herkésti haihtuva yhdiste. Bakteerien tarkempi karakterisointi suoritettiin
kuitenkin sulfidikasvuliuoksissa. Rikkiyhdisteita hapettavista mikrobeista kaksi
kolmasosaa oli eristetty emaksisesta soodajarvesta. Jatkotutkimuksiin valittiin kuusi
kantaa, joista tehokkaimmaksi osoittautui neutraalista maaperasta loytynyt mikrobi.
Tutkittujen mikrobien tuottaman alkuainerikin maara oli enimmillagmng/nl.
Suurimmat maarat muodostuivat 3Z:n kasvatuslampétilassa. Kasvu- liuoksen
pH:lla ei ollut selkeda vaikutusta muodostuneen rikin maaraan, kun verrataan
kesken&an neutraaleista ja alkalisesta naytteesta eristettyja mikrobeja.

4.3 Denitrifioivat mikrobit

Denitrifioivat mikrobit olivat rikkimikrobeja helpommin eristettavissa niin suo-
malaisesta maaperasta kuin alkalisesta soodajarvestd. Eristettyja mikrobeja tut-
kittiin  nitriitti&, nitraattia tai molempia sisaltavissa kasvuliuoksissa. Parhaat
bakteerit kuluttivat seka nitraatin etta nitriitin mediumista, mik& on tutkimuksen
tavoitteen kannalta toivottava lopputulos. Kun kasvuliuokseen lisattiin typen suh-
teen samat maarat seka nitraattia etta nitriitti&, bakteerit kayttivat kasvuliuoksesta
ensin nitraatin ja vasta sen jalkeen nitriittia. Eraat bakteerit tuottivat nitraatista
nitriittia, mutta eivat pystyneet kayttdmaan sita.

Neutrofiilien mikrobien denitrifikaatioaktiivisuudessa ei ollut suuria eroja pH-
alueella 7 - 9. Alkalifiilit suosivat odotetusti eméksisia olosuhteita. Kuitenkin eras
alkalifiili pelkisti nitraattia tehokkaasti nitriitiksi myds neutraalissa pH:ssa, mutta
kokonaisuudessaan denitrifikaatio oli tehokkaampaa eméksisissd olosuhteissa.
Vertailukasvatuksina kaytettin myods sekakasvustoja, jotka oli siirrostettu suoraan
vesi- tai maanaytteista.

Denitrifioivien bakteerien tuottamat kaasut molekulaarisen typen lisdksi olivat
typpioksiduuli eli ilokaasu ja hiilidioksidi. Kaasujen maarat vaihtelivat niin, etta
kaksi kolmesta tutkitusta bakteerista tuotti vain vahan typpioksiduulia mutta
enemman hiilidioksidia ja sekakasvustot enemman typpioksiduulia ja vahemman
hiilidioksidia. Toisaalta sekakasvustot kuluttivat nitriittia tehokkaammin.
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4.4 Immobilisointikokeet

Ensimmaiset tutkimukset jatkuvan kasvatuksen reaktoreissa perustuivat immobili-
soituihin rikkivetya tuottaviin mikrobeihin. Immobilisointimateriaaleista paras oli
alginaatti, mutta alginaattipallot kestivat kulutusta huonosti. Aktiiviseen kiinnitty-
miseen perustuvat menetelmat eivat toimineet lainkaan, koska solut eivat tarttuneet
tukimateriaaliin ja huuhtoutuivat ulos reaktorista. Kestadvimmaksi immobilisointi-
materiaaliksi osoittautui polyakryyliamidi. Immobilisointimenetelmét eivéat paran-
taneet rikkivedyntuottoa vaan kaikilla kolmella testatulla mikrobilla liuoskasvatus
oli selvasti tehokkaampi. Polyakryyliamidia testattin myos parhaalla rikkia tuot-
tavalla kannalla ja parhaalla denitrifioivalla mikrobilla. Alkalifilinen denitrifioiva
mikrobi ei kestanyt polyakryyliamidia, mutta rikkia tuottavan neutrofiilin toimintaa
polyakryyliamidi paransi lisaten sitd 2 - 3-kertaiseksi liuoskasvatukseen verrattuna.
Denitrifioivien alkalifiilien immobilisoinnissa parhaita olivat polyamidi, bakteri-
aalinen selluloosa ja keratiini, jotka selvasti nopeulttivat nitraattiaineenvaihduntaa.

4.5 Reaktorikasvatukset

Reaktorikasvatuksissa yhdistettiin ensin kaksi polyakryyliamidi-immobilisointia el
anaerobinen rikkivetya tuottava mikrobi ja aerobinen rikkia tuottava mikrobi.
Rikkilahteena kaytettiin natriumsulfiittia 0.3 g/l, pH:ta 7,5 ja lampdtilaa°@5
Enimmillaan rikkid muodostui 1,5g/ml. Immobilisoitu rikkivetya tuottava mik-
robi korvattiin kuitenkin liuoskasvatuksella, koska se oli selvasti tehokkaampi kuin
immobilisoitu kasvatus. Talldin liuoskasvatuksen ja immobilisoidun kasvatuksen
vdlille liitettiin 75-asteinen vesihaude tuhoamaan rikkivetyd tuottavat mikrobit
ennen immobilisoitua kasvatusta.

Tata systeemid haittasi ensimmaisen kasvatuksen pH:n nousu sulfidin muodostu-
misen seurauksena, ja rikkivedyn maard jai matalammaksi kuin koeputkiolosuh-
teissa. Rikkivetya kayttdva immobilisoitu kasvatus pystyi tuottamaan saman maa-
ran rikkia kuin koeputkissakin muodostui, joten pH:n muutos ei haitannut
alkuainerikkia tuottavaa vaihetta. Kuitenkin aerobisella puolella kuolleet solut
aiheuttivat sakkaa, joka tukki letkuja.

Kolmen vaiheen reaktorikasvatusta testattiin littmalla rikkid tuottavan systeemin
alkuun nitraattia/nitriittia kayttava prosessi. Paras denitrifioiva mikrobi oli eras
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alkalifiili, joten ensimmaistéa vaihetta alettiin syo6ttaa alkalisella nitraattia sisalta-
valla mediumilla. Siihen oli myos lisatty sulffiittia rikkivetya tuottavia bakteereja
varten. Tarkoituksena oli syottda prosessille ensin nitraattia tai nitriittid, jonka
denitrifioiva bakteeri kayttdd. Taman jalkeen liuos kulki lammittimen lapi,
jossa denitrifioivat solut kuolivat ja jaljelle jaanyt sulfiitti ja kuolleet solut
siirtyivat rikkivetya tuottaville bakteereille ravinnoksi. Ensimmaisessa vaiheessa
alkalifiili  kulutti nitraattia, mutta kun liuos siirtyi seuravaan eli rikkivetya
tuottavaan vaiheeseen, liuoksen pH oli niin korkea, ettd sulfiitti alkoi muut-
tua sulfaatiksi ja seuraavan mikrobin rikkivedyn tuotto hidastui. TA&mé& ongelma
voidaan valtaa eristamalla mikrobeja, jotka pystyvat kayttdmaan sulfaattia
alkalisissa olosuhteissa.
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Abstract

We have studied ash formation during the pulverized combustion of coal both at
laboratory and field scale combustion systems, with special emphasis on the
formation of ultrafine ash particles below 0.5 pm in diameter. In addition, we
have determined ash penetration through the electrostatic precipitator (ESP) as
the function of particle diameter at various ESP operation conditions, both at
field scale and at pilot-scale ESP. Volatilized ash species, mainly oxides of Al
and Si, form agglomerated ultrafine ash particles during char combustion. The
fraction of ash volatilized and accordingly the average particle size increases as
the function of char surface temperature, i.e. when increasing the oxygen partial
pressure surrounding the burning char particle. In addition, the ultrafine particle
size decreases when increasing the distance between the burning char particles.
The size distribution of ultrafine ash formed at given combustion conditions
varied from one coal to another. The maximum penetration value from 3 to 10 %
was measured for particles from 0.1 to 0.5 um in diameter at full scale industrial
ESP’s. Pilot-scale studies showed that ultrafine ash particle collection efficiency
can be significantly improved by reducing the ion concentration within the ESP
via pulsed mode operation, by increasing the gas humidity and by reducing the
gas temperature within the ESP.

1. Introduction

The behavior of ash forming constituents is a matter of interest when combus-
tion of solid fuels is used for heat and power production. Ash forming constitu-
ents have an effect on plant operation and emissions from the combustion proc-
ess. The particle emissions from combustion processes depend on the combus-
tion process, the resulting composition and size distributions of the fly ash parti-
cles, gas composition, as well as on the used particle removal device. In the at-
mosphere, the particles may travel long distances and eventually be inhaled by
humans (Hinds 1982). The fine particles have been found to be harmful for hu-
mans already in relatively small concentrations (Pope et al. 1995). The tendency
of the volatile toxic compounds to be enriched in the fine particles is expected to
enhance the harmful effects of the fine particles when inhBlethiled infor-

mation about ash formation mechanisms and subsequent transformations is de-
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sirable while developing methods like electrostatic precipitators (ESP), bag-
houses and scrubbers to minimize emissions of ultrafine particles.

During combustion, a fraction of the ash-forming compound®legilised and
released to the gas phase. The volatilised fraction depends on the fuel character-
istics, combustion temperature, the gas atmosphere and the combustion technol-
ogy in use (Taylor & Flagan 1982, Senior & Flagan 1984, Quann et al. 1990).
The high combustion temperature and reducing atmosphere enhance volatiliza-
tion. Even elements present as refractory oxides such as G0@ and MgO

with very high boiling temperatures may volatilise in the reducing conditions
inside the burning char. The volatilised fraction is typically from one to a few
percent of the total amount of ash during pulverized combustion of high-rank
coals, and up to 10% during combustion of low-rank coals. In the biomass com-
bustion, the volatilised fraction can be significantly higher (Christensen 1995).
The volatilised ash compounds form particles in the boundary layer of the burn-
ing char particles by nucleation. Nucleation is induced when the volatile subox-
ides and metals are transported through the char boundary layer into the oxidiz-
ing gas conditions of the furnace. The reduced compounds are oxidized, and
since the equilibrium vapor pressures of the resulting oxides are much lower
than the equilibrium vapor pressures of the reduced compounds, the oxidation
results in very high supersaturation ratios. The particles then grow by coagula-
tion and condensation. The resulting ash particles are small in size, Bysdlly

pm. These particles form a so-call@te particle moden the ash size distribu-
tions.

The compounds remaining in the char faemidual ash particlemside the char
particle and on the char surface (e.g., Markowski et al. 1980, Linak & Peterson
1986, Quann et al. 1990, Wornat et al. 1995). The formation mechanisms of
residual ash particles depend on the combustion technology, fuel, and the occur-
rence of the ash-forming compounds in the fuel. The mineral particles which are
typically abundant in the high-rank coals usually melt and coalesce inside and on
the surface of the char particles. This results in the ash particles with a wide
range of compositions depending on the compositions of the parent mineral par-
ticles. Low-rank coals and biomass contain a large amount of the ash-forming
compounds as organically-bound in the carbon structure, and as salts. They are
more mobile than the mineral-bound ash compounds and therefore, readily
available for reactions inside the char particle. During low-rank coal and bio-
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mass combustion, the organically-bound ash-forming compounds have been
found to coalesce to form beads on the char surface which may vary from sub-
micron size to diameters of several micrometers (Quann & Sarofim 1986, Wor-
nat et al. 1995). The beads coalesce on the char surface, and are released from
the char as residual ash patrticles during char burn-out. The fine and residual ash
modes form together limodal size distributionsf the fly ash, as observed in

many field and laboratory studies.

ESP efficiency to collect ash particles from combustion gases depends on sev-
eral parameters such as the characteristics of the size distribution of the fly ash,
the composition of the particles, gas temperature and composition, as well as
ESP electrical and structural design parameters. First, fine particles are believed
to be more difficult to capture than coarse particles, and the ash particle compo-
sition affects the electrical resistivity of the particles and therefore, collection
efficiency. Second, gas composition, especially the humidity and the sulfuric
acid concentration influence the resistivity of the gas as well as the resistivity of
the particles by changing particle surface characteristics via absorption and con-
densation. Consequently, they have an important effect on the collection effi-
ciency of the ESP. And third, electrical parameters determine the operation of
the ESP. By changing ESP current and voltage the collection efficiency of the
ESP can be affected. Pulsing of the current may be used to enhance the collec-
tion efficiency of the ESP in certain occasions.

With this vast variety of parameters affecting ESP operation, it is clear that sev-
eral factors interact to determine ESP collection efficiency. Excluding the ESP
electrical and structural parameters, all the other parameters are determined by
the combustion process and the boiler operation upstream of the ESP. Ash parti-
cle characteristics, as well as gas composition and temperature are a result of the
transformations the fuel and ash undergo during combustion in the furnace, and
the gas cooling in the boiler section. Each process results in a unique combina-
tion of ash characteristics and gas compositions, which both have to be taken
into account while studying ESP operation. The interplay between the combus-
tion process resulting in this unique set of ash and gas compositions with the
ESP operation is of utmost importance, but presently not known.
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2. Aims of this study

The aim of this study was to study experimentally i) the effect of coal character-
istics and combustion process on the ash formation during pulverized coal com-
bustion, ii) the effect of coal and combustion process, including gas cooling in
the boiler, on ESP collection efficiency, iii) the effect of ESP electrical operation
parameters on the ESP collection efficiency, and iv) the collection efficiency of
the ESP in the full-scale boilers.

3. Experimental methods

3.1 Combustors

Studies on the effect of coal characteristics and combustion process on the ash
formation and resulting size distributions as well as composition of the particles
was studied using a drop tube furnace system (DTFS) (Figure 1).

The facility is capable of multi-stage fuel and air addition and is electrically
heated to achieve temperatures up to 1°850The gas composition in the reac-

tor can be varied by mixing appropriate quantities g¢fa@d N from the gas
cylinders. The coal combustion temperature increases with both increasing gas
temperature and oxygen concentration. A pulverized coal injection feeder pro-
vides a uniform feed rate ranging from 0.05 to 2 g/min. The main gas flows are
preheated before being admitted to the reactor. Gas flows ranged from 20 to
30 I/min, which provided residence times of up to 5 seconds in the reactor. The
DTFS was mated to a cooling and sampling section. The gas temperatures were
progressively reduced in the cooling section, finally to about°C73sokinetic
sampling of the flue gases and the particles was performed with a dilution-
collection probe. The inner walls of the probe were made out of a porous tube
through which nitrogen was introduced radially to dilute the flue gases by a fac-
tor of 8. The dilution was carried out to avoid moisture condensation, particle
deposition and new particle formation in the probe. The collection probe was
connected to aerosol measurement devices. With the reactor, detailed studies on
the different parameters on ash formation can be carried out.
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Figure 1. Schematic picture of the drop tube furnace system.

The effect of the fuel and combustion process on the ESP collection efficiency
was studied by combining a pilot scale coal furnace with a pilot scale ESP (Fig-
ure 2). The system consisted of a well-controlled combustion of coal in the pilot-
scale pulverized coal furnace which was followed by radiative cooling panels,
convective cooling section, and flue gas cooler. An airheater was installed up-
stream of the ESP to enable testing with different ESP inlet gas temperatures.
ESP was situated downstream of the air heater. With the system, the effect of
changes in the combustion process as well as ESP operating parameters on the
ESP collection efficiency could be studied. The changes in the combustion proc-
ess and ESP collection efficiency were determined by carrying out simultaneous
aerosol measurements at the ESP inlet and outlet.
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The ESP collection efficiency in the full-scale pulverized coal-fired boilers was
determined at two different boilers. The collection efficiency was determined by
detailed, simultaneous aerosol measurements at the ESP inlet and outlet. Full-
scale ESP operation data is crucial to compare with smaller scale studies in order
to determine the scaling-down effects. Two coals were used in the full-scale
studies. Coal A was used at both plants, and coal B only during the second test
campaign (plant 1). In this way, effects of both coal and boiler characteristics
could be determined.

3.2 Aerosol methods

The following methods were used to determine the aerosol particle size distribu-
tions:

Berner-type Low Pressure Impactor (BLPI) divides particles into 11 size frac-
tions according to their aerodynamic properties (Hillamo & Kauppinen 1991,
Kauppinen 1992). The finest size fraction includes particles in the size range
0.03 - 0.06 um and the largest fraction particles coarser than 15 um. Mass size
distributions are obtained by weighing the sample collection substrates before
and after sampling. Elemental analysis can be carried out from the BLPI-
samples with various methods. ICP-MS was used in this study. BLPI can be
located directly in the flue gas channel enabling sample collection without cool-
ing or diluting the flue gas. BLPI can be preceded by a cyclone to prevent over-
loading of the upper BLPI-stages in case of high concentration of coarse parti-
cles.

A prototype version of a commercial Electrical Low Pressure Impactor (ELPI,
Keskinen et al. 1992) was used for on-line monitoring of ash particle concentra-
tion and to determine their charge distribution. In the ELPI configuration, parti-
cles are first charged by a corona charger. Subsequently, particles are classified
into different size fractions using a BLPI with electrical insulation between each
stage. The current carried by particles to the collection substrates is monitored
continuously from 9 stages (size range 0.03 - 8 um). When operated without the
corona charger, the average charge of particles as the function of particle size,
i.e. particle charge distribution can be determined.
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A differential mobility analyzer (DMA, TSI 3071) with an condensation nucleus
counter (CNC, various TSI models were used) was used to detect particle num-
ber size concentration in the size range 0.01 - 1 um.

3.3 Electron microscopy

Samples for scanning electron microscopy (SEM) and transmission electron
microscopy (TEM) were collected on polycarbonate filters (located either in
duct or in room temperature after dilution) or on 3 mm carbon-coated copper
grids. Samples on copper grids were collected with a device based on electro-
static precipitation (Combination Electrostatic Precipitator, InTox Products)
from cooled gas.

Morphology of aerosol particles and deposition samples was studied with a high
resolution field-emission scanning electron microscope (FE-SEM, Leo DSM 982
Gemini). Low acceleration voltages (< 5 kV) were used for imaging in order to
observe the surface morphology of particles in detail. The SEM equipped with
an energy dispersive X-ray analyzer (EDS, Noran Voyager 3) was used for ele-
mental analyses of the ash particles. Computer-controlled scanning electron
microscopy (CCSEM) was used determine compositional size distributions of
individual ash particles from both DTFS and industrial scale experiments. 200
kV Jeol JEM 2010 TEM with a Link EDX system was for high resolution im-
aging and compositional analyses, respectively, of ultrafine ash patrticles.

4. Comparison of the ash formation in the full-scale
plants and the DTFS

4.1 Particle size distributions

The mass size distributions of the fly ash particles were determined in the size
range 0.01 - 100 um. The size distributions from the DTFS and the power plants
1 and 2 were very close to each other for both coals A and B with major peaks at
about 15 - 20 um. This means that large ash particle formation seemed to be
similar in the DTFS and at the power plant furnaces, and that the extent of ag-
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glomeration of the mineral particles to form ash particles was the same in the
DTFS and the power plant.

The mass size distributions both at the DTFS and at the power plant showed a
distinct submicron mode in the particle size < 0.5 um, Figure 3. This mode was
mainly formed from the vaporized ash fraction that formed new particles by
nucleation. The vaporized ash fraction was assumed to be the particle concen-
tration in the submicron mode. Table 1 shows the total particle concentrations,
the particle concentrations in the submicron mode and the vaporized ash frac-
tions at the power plant 1 and at the DTFS for the coals A and B. The total fly
ash particle concentrations for both coals were higher at the power plant, be-
cause the DTFS was operated with higher stoichiometry. The oxygen concentra-
tions in the DTFS were 8 % and 15 % with coal A, and 15 % with coal B. The
air / fuel ratio at the power plant was 1.2, whereas in the DTFS it was 2.7 for
coal A with 8 % Q, 4.7 with 15 % @, and 4.4 for coal B with 15 %,0The

coal feed rate was 0.5 g/min with both coals.

Table 1. Total particle concentrations and vaporized ash fractions for coals A
and B in the power plants and in the DTFS. DTFS test results are presented for
two feed air oxygen concentrations, 8% and 15%.

Total particle | Vaporized con-| Vaporized

Test concentration centration fraction
[9/Nmf] [mg/Nn¥] [%0]

DTFS, feed rate 0.5 g/min
Coal A, 8% Q 8.3 26 0.31
Coal A, 15% Q 8.8 40 0.45
Coal B, 15 % Q 5.3 75 1.4
Power plant 1
Coal A 18.8 68 0.36
Coal B 6.9 87 1.3
Power plant 2
Coal A | 14.4 | 65 | 0.45

The vaporized ash fraction with coal A at the power plant 1 was 0.36 % and at
the power plant 2 0.45 %. In the DTFS it was 0.31 % with 8 %ar@ 0.45 %
with 15 % Q. The vaporized fractions for coal B at the power plant and the
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DTFS were 1.3 and 1.4, respectively. Hence even though the total particle con-
centrations in the DTFS were lower than at the power plant due to more dilute
combustion conditions, the mass fraction of the ash that vaporized during com-
bustion was the same in both processes. In the DTFS with coal A, vaporized ash
fraction was larger with higher,@oncentration, as can be expected, because of
the higher char combustion temperature. It has to be noted that even though the
vaporized ash fraction for coal A was smaller than for coal B, in the full-scale
power plant 1 the concentrations of the submicron particles were very close to
each other, 68 and 87 mg/Rmespectively, because the total particle loading
during the combustion of coal A was higher. More detailed description of ultra-
fine ash formation mechanisms in industrial scale boilers is given by Kauppinen
et al. (1996).

Coal A Coal B
ITI | | T
—&— pPower plant 1, —— Power plant 1, BLPI
oo 300 _,_zuwer :an:i Zt: \é 300 —©—DTFS, 15 % 02, 0.5 g/min, BLPI
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= L=
E’ 200 £ 200
QE 150 é 150
T 100 3 100
= =2
e 50 g 0
= = ‘
O L il Ll L [T O Ll Ll
0.01 0.1 1 10 0.01 0.1 1 10
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Figure 3. The submicron particle size distributions from DTFS and plants 1 and
2 with coals A and B

4.2 Elemental composition

Table 2 shows the submicron fume composition for the DTFS and the power
plant 1 as determined from low-pressure impactor samples. The elemental
concentrations of the major compounds, Si, Al, Ca, Fe and Mg, in the fine

particle size range (< 0.5 um) were converted to oxides and normalized to 100%.
Calcium and aluminum were clearly more abundant in the particles from the

power plant than from the DTFS, and hence the relative amount of silicon was
smaller
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Table 2. Elemental composition of the fine particles (< 0.5 pm) with coal A.
Major elements (Al, Ca, Si, Fe, Mg) converted to oxides.

Compound Power plant 1 DTFS

15 % G, 0.5 g/min
SiO, % 43 61
Al,O:% 24 15
FeO % 8 7
Ca0 % 23 14
MgO % 2 3

in the particles from the power plant. The relative amounts of iron and magne-
sium remained almost the same in the power plant and the DTFS.

The size distributions (Figure 4) show the abundance of Al and Ca in the power
plant submicron particles as compared to the submicron particles from the DTFS
with coal A. The elemental size distributions for Al and Ca from the power plant
showed a distinctive submicron mode, whereas the size distributions from the
DTFSmainly showedhetail of themajorsupermicrorparticlemode.Feand Mg

size distributions had clear submicron modes both at the power plant and the
DTFS, even though the mode from the DTFS was in a slightly smaller particle
size than from the power plant. The Si concentration in the submicron samples
was close to the detection limit of the analysis, and the size distributions are not
presented here.

Lind et al. (1995) discusses the mineral transformations and subsequent forma-
tion of supermicron ash particles during combustion in industrial scale boilers.
Mineral transformations based on CCSEM at DTFS experiments have been dis-
cussed by Srinivasachar et al. (1995).

4.3 Particle morphology

The shape of the submicron particles formed in the DTFS and power plant were
studied with SEM and TEM (Kauppinen et al. 1996). The ultrafine particles

were long chain-like agglomerates as observed with SEM (Figure 5). The shape
of the primary particles in neither case was exactly spherical. The primary parti-
cles in both cases seemed to be formed from smaller clusters. The cluster size in
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Figure 4. Submicron particle size distributions of Al, Ca, Fe, and Mg from DTFS
and plant 1 for coal A.

the DTFS was around 1.5 nm and in the power plant around 5 nm. The clusters
were probably formed by nucleation in the boundary layer of the burning char
particle. Then they collided with each other and sintered forming larger particles.
The temperature or the residence time after collision was not long enough for
thetotal sinteringto occur. This resulted in the irregular shape of the particles.
These irregular particles then moved on to colder regions in the furnace and
continued to collide with each other. The collisions lead to the formation of the
chain-like agglomerates, when the temperature was too low for any significant
sintering.
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b)

Figure 5. SEM micrographs of the fly ash particles from DTFS and power plant
1 with coal B. a) DTFS, coal B, 15 %,@.5 g/min, feed rate, b) Power plant 1,
coal B.
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The particle sizes of the submicron particles at both power plants and with both
coals were very stable during the measurements. The submicron particle size in
the power plant 1 was approximately 140 nm with both coals A and B. In the
plant 2 with coal A it was approximately 90 nm. Even though the submicron
particle size with coal A from the plant 1 was larger than from the plant 2, the
total fraction of the vaporized ash was the same. Micrographs taken from the
submicron particles from the plants 1 and 2 with coal A show that the primary
particle size in both cases was almost equal, but that in plant 2 the agglomerates
are shorter.

4.4 The effect of particle combustion temperature on the
particle size

The size of the submicron particles in different combustion conditions was
studied in the DTFS. Oxygen concentration of the feed air was varied to obtain
different particle burning temperatures. Different coal feed rates were also
tested. The submicron agglomerated particle size was found to be very sensitive
to both varying oxygen concentration and feed rate, Figure 6. With increasing
oxygen concentration in the combustion air, the size of the submicron particles
grew for all the coals. The particle size dependence on the oxygen concentration
and hence particle burning temperature seemed to be close to linear for all the
coals. The ash vaporization and the submicron particle formation was highly
sensitive to the coal characteristics, because the slope of the growth line varied
for different coals.

The coal feed rate has a reverse effect as a function of stoichiometry. When air /
fuel ratio increases, the coal feed rate decreases, and the submicron particles get
smaller. With coal C using 15% oxygen, the feed rate 0.5 g/min gives stoichi-
ometry 2.9 and fine particle size 35 nm. Increasing the coal feed rate to 1.0
g/min decreases the stoichiometry to 1.9 and increases the fine particle size to 68
nm. This means that the increasing oxygen concentration enhances the vaporiza-
tion and submicron particle growth, which results from the increase in the parti-
cle burning temperature. On the other hand, the increase in the stoichiometry but
decrease in the feed rate suppresses the vaporization. With higher feed rates, the
coal / air mixture is more dense and the burning particles are close to
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Figure 6. The effect of oxygen concentration and, consequently, combustion
temperature on the fine particle size during DTFS tests. The power plant results
are for comparison.

each other. Then the heat from burning particles heats also the neighboring par-
ticles and the temperature of the cloud increases. In the more dilute mixtures
with lower feed rates the particles are far from each other and are less likely to
be affected by the heat emitted from the other particles. Also, the gas atmosphere
encountered by the particles in the dense cloud may be more reducing than the
one encountered by the particles in the more dilute conditions. Clearly, accord-
ing to the results of this study, the heating effect of the particle cloud must be
taken into consideration when designing laboratory combustion tests.

4.5 ESP collection efficiency
ESP collection efficiency was studied both at field scale systems and at labora-
tory-scale pilot ESP. Figure 7 shows the penetration as the function of particle

diameter as determined with the low pressure impactor (BLPI) method. Maxi-
mum penetration was found from t0.1 to 0.6 um particle diameter. Similar
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penetration curves were determined with the DMA method. The results on ultra-
fine ash penetration through the ESP have been discussed in detail by Mohr et al.
(1996). The effect of ESP operation conditions on ESP collection efficiency is
shown in Figure 8 as outlet size number size distributions measured at constant
inlet size distributions but varying ESP electrical operation (pulsing) and gas
humidity. Ultrafine ash collection efficiency can be significantly improved by
pulsing the current into the ESP as well as increasing the gas humidity. In addi-
tion, ESP collection efficiency increased when reducing ESP operation tem-
perature. The charge size distributions of ash particles at ESP outlet as meas-
ured with ELPI provided explanations to the observed ESP behavior. The aver-
age charge per particle was measured to be highest when operating ESP in the
pulsed mode at high humidity conditions. The charge was lowest when operat-
ing ESP at constant current mode without water injection into the combustion
gas upstream the ESP.
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Figure 7. The ESP penetration at power plant 1 as determined with low-pressure
impactors.
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Summary

Alkali salt ash particles with typical concentrations of 20 - 30 ¢/hnthe flue

gases are efficient sulphur capturers thus preventinge®8i3sions, but simulta-
neously they are a serious particle emission problem. Eventhough an electro-
static precipitator (ESP) is an efficient emission control device for fly ash, the
particle capture efficiency is the poorest for particles in a size range Qui- 1
Furthermore, during ESP operation the particles are depositing onto the ESP
collector plates and onto electrode surfaces, where the deposited particle layer
may sinter and react with the passing flue gases. Accordingly, deposits may be
difficult to remove via rapping and thus ESP performance may significantly
deteriorate. However, not enough detailed information on the patrticle size, com-
position and morphology is available to solve these problems when designing
the ESP to collect recovery boiler fly ash patrticles.

The alkali salt fly ash particles were studied during extensive field studies at two
industrial recovery boilers in Finland. A detailed characterisation of the particles
in four operational conditions was carried out. The particle size was measured
for a number size distribution with a differential mobility analyser connected to
a condensation nucleus counter (DMA/CNC) and for a mass size distribution
with a Berner type low pressure impactor (BLPI). The BLPI samples were fur-
ther analysed with ion chromatography (IC) for a composition size distribution.
The composition of the particles was further studied with an X-ray diffraction
method (XRD) and an X-Ray absorption fine structure spectroscopy (XAFS).
Individual particles were collected for analyses with a scanning electron micro-
scope connected with an energy dispersive spectroscopy. Simultaneously with
the particle characterisation the gas composition and the boiler operation was
recorded.

In the measured high sulphidity, low K and CI boilers particle mass size distri-
bution is bimodal with the major peak at abown2 and the minor peak at about
20 um. The number size distribution peaks at aboup@4The particles consist
mainly of NaSO, with minor fraction of double salt (Na,K)QOrhe Cl is pres-

ent as NaCl. According to their morphology, four particle types are detected:
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- spherical single particles about 0.5 pm in size,

- small agglomerates with primary particle size about 0.5 um,

. large agglomerates with primary particle size about 0.5 um, and
- spherical single particles some micrometers in size.

Three first types of particles consist of Na, K, S, and O. In the spherical individ-
ual micrometer sized particles in addition to previous elements Si is detected.

1. Introduction

Alkali salt ash particles with typical concentrations of 20 - 30 ¢/Mnthe flue

gases can cause severe fouling and corrosion problems in the heat exchangers of
the recovery boiler. Even though the gas passages are continuously sootblown,
massive deposit accumulation may require an unexpected shutdown of the re-
covery boiler in order to remove the deposits from the heat exchangers. In case
deposits are corrosive, accelerated tube thinning may occur, leading eventually
to tube failure. Such shutdowns may interrupt the pulp production, which means
significant financial losses. Alkali salt ash particles are also of significant im-
portance in sulphur capture in the recovery boiler. The volatilised sulphur is
captured by sodium and potassium species thus preventing appreciable gaseous
sulphur emissions.

Resent concern of the adverse health effects of fine particles have increased the
attention of their emission control. Eventhough the electrostatic precipitator
(ESP) is an efficient emission control device for fly ash, the particle capture
efficiency decreases for particles in size range 0.fira{Hautanen 1995), since

the electric mobility of the particles has a minimum in this size range. For the
recovery boiler ESP, the poorest efficiency is found for particles of aboutrD.7

in size (Mikkanen et al. 1995). Furthermore, the particles are depositing onto
ESP collector plates and onto electrodes, where the deposited particle layer i.e.
dust cake may sinter and react with the passing flue gases introducing to remove
the dust cake. All these mentioned phenomena are critical in ESP design. How-
ever, not enough detailed information on the particle size, composition and mor-
phology is available.
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During our earlier work, a mechanistic fume formation model was presented by
Jokiniemi et al. (1994, 1996). In the proposed fume formation mechanism, vola-
tilised sodium reacts to form NaOH, which further converts to sulphates, if any
SO is present, or in strongly reducing atmosphere or during combustion of low
sulphidity liquor, to carbonates. The equivalent reactions apply to potassium.
Fume formation is initiated either by metal oxide seed particle formation in the
boundary layer of a burning particle and subsequent heterogeneous condensation
of NaSQ, vapour. The observations from extensive characterisation studies at
four operating recovery boilers support the basic assumptions adopted for the
model (Mikkanen et al. 1998).

Some papers have been published on fume particle characteristics in the recov-
ery boiler (Bosch et al. 1971, Esplin et al. 1973, Nguyen et al. 1979), based on
standard inertial impactor measurements of fume particle size distributions
downstream the heat exchangers. However, the earlier studies are not detailed
enough to characterise the particles thoroughly. Therefore, we have studied the
alkali fly ash characteristics by carrying out advanced aerosol measurements at
operating industrial scale boilers. The fume particles were measured simultane-
ously with gas composition at ESP inlet at about XB0Furthermore, the boiler
operational conditions and the black liquor properties were simultaneously re-
corded. The patrticles were extracted from the flue gas with a dilution system and
size classified with a differential mobility analyser coupled with a condensa-
tional nucleus counter (Knutson et al. 1975, DMA/CNC), and a Berner type low
pressure impactor (Kauppinen 1992) down to 0.01 um patrticle diameter. Sam-
ples were collected on planar filters for electron microscope analyses. The parti-
cles were analysed for their chemical composition with ion chromatography
(IC). The composition of the particles was further studied with an X-ray diffrac-
tion method (Cahn et al. 1992, XRD) and an X-Ray absorption fine structure
spectroscopy (Shah et al. 1995, XAFS). A high resolution scanning electron
microscope (SEM) along with an energy disperse X-Ray diffraction spectros-
copy (EDX) was applied for the morphology and the chemical compaosition of
the individual particles.
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2. Results

2.1 Operating parameters

The aerosol characterisation measurements were carried out at the UPM-
Kymmene Kaukas and Kymi recovery boilers in Lappeenranta and in Ku-
usankoski, Finland. The operating parameters of the Kaukas boiler are shown in
Table 1 and of the Kymi boiler during our measurements are shown in Table 2.
The measurements were carried out at ESP inlet at about 130G.150

Table 1. Operating parameters of the UPM-Kymmene Kaukas recovery boiler in
Lappeenranta, Finland.

Date 15.6.1995
Load Normal load
Black liquor Softwood
Steam kg/s 90

Black liquor kg/s 35

Total air m3s | 80

Table 2. Operating parameters of the UPM-Kymmene Kymi recovery boiler 2 in
Kuusankoski, Finland.

Tuesday Wednesday Thursday
Date 5.11.1996 6.11.1996 7.11.1996
Black liquor hardwood mixed wood mixed wood
Time 14:00-21:00 10:00-22:00 10:00-14:00
Steam kg/s |43 58 54
Black liquor kg/s |17.6 24.4 22.0
Oil burners, 09:00-24:00 |00:00-09:00 06:30-24:00
operating time
| air m’/s |26 26 26
Il air m’/s |26 26 25
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2.2 Measurement equipment

At ESP inlet, fume particles were size classified with a differential mobility
analyser coupled with a condensational nucleus counter (Knutson et al. 1975,
DMAJ/CNC) and a Berner type low-pressure impactor (Kauppinen 1991, BLPI).
During the measurement of the number size distribution with the DMA/CNC,
the particles larger than 2)9m were extracted from the sample with a pre-
cyclone and the particles larger than 8 with a pre-impactor. Due to a high
particle concentration in the flue gas, the samples were diluted. The DMA/CNC
sample was diluted in two stages. The first ejector type dilutor (Koch et al. 1988)
was placed into the flue gas channel and the dilution was carried out with
cleaned, dehumidified and preheated air. The second ejector type dilutor was
located outside the flue gas channel, therefore the dilution air required no heat-
ing. The total dilution ratio for the DMA/CNC sampling was 1 : 80. The DMA/
CNC sampling time was 8 min per number size distribution and 1 - 8 size dis-
tribution measurements were executed before the sampling lines began to clog.
The diluted sample flow rate to the DMA/CNC system wag180Nm’s.
During the BLPI sampling, an axial type dilutor (Mikkanen et al. 1998) and the
BLPI were placed into the flue gas channel, thus the cleaned and dehumidified
dilution air was heated to the flue gas temperature. The total dilution ratio for the
BLPI samples was 1:5.4, the sampling time was 30 s and the sample flow rate
was 4.210* Nm?/s. Individual particles were collected for a scanning electron
microscope connected with an energy dispersive X-Ray diffraction spectroscopy
(SEM/EDX) analyses with the planar polycarbonate filter for 5-10 s with a sam-
ple flow rate of 8.810° Nm%s. The size classified BLPI samples were further
analysed with ion chromatography (IC) for water soluble Na, K, &6d Cl.

The composition of the particles was further studied with an X-ray diffraction
method (Cahn et al. 1992, XRD) and an X-Ray absorption fine structure spec-
troscopy (Shah et al. 1995; XAFS). The schematic of the measurement equip-
ment is shown in Figure 1.
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Figure 1. The measurement equipment used at ESP inlet during recovery boiler
measurements.
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2.3 Aerosol mass and composition size distributions at
UPM-Kymmene KAUKAS recovery boiler

The mass size distribution measured with the BLPI during normal load operation
at the ESP inlet is shown in Figure 2. The size distribution is bimodal with
modes at about 2 um and at about 20 pm.
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Figure 2. Mass size distribution measured at ESP inlet at UPM-Kymmene Kau-

kas recovery boiler during normal load operation.

The composition size distributions for water soluble Na, K, @@d Cl are
shown in Figure 3. The size distributions of Na, K, and 8@ similar to the
mass size distribution, but the Cl is enriched in particles smaller than 0.6 pm.
The molar ratios of the Na and $i@ particles (Figure 4) indicate that the parti-
cles are mainly N&O, in all sizes. The molar ratio of Cl and K (Figure 4) is
significantly smaller than one, indicating that all potassium is not as chlorides.
The CI/K ratio increases when decreasing particle size.
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Figure 3. Composition size distribution for water soluble Na, K,;, &@d ClI
measured at ESP inlet at UPM-Kymmene Kaukas recovery boiler during normal
load operation.

2.4 Aerosol number and mass concentrations and size
distributions at UPM-Kymmene Kymi recovery boiler

The total number concentration measured with the DMA/CNC and the total
massconcentrationmeasuredvith thecycloneandthe BLPI aregivenin Table3.

Table 3. Total number and mass concentrations of particles measured at ESP
inlet with DMA/CNC, cyclone, and BLPI.

Tuesday |Wednesday| Thursday
Instrument | unit notes 5.11.96 |6.11.96 7.11.96
DMAJ/CNC, [#/cmB average of 4 - 8(1.610/ 1.80107 1.33207
<0.8 um* measurements
cyklone, mg/Nme [ min. 20 min 580 530 680
>2.9um measurement
BLPI, mg/Nm? |30 s measure- [n.m. 12100 e.m.
<2.8um ment 9100

n.m. = not measured, * measured with pre-impactor
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Figure 4. Molar ratios of nNa/nSand nCl/nK measured at ESP inlet at UPM-
Kymmene Kaukas recovery boiler during normal load operation.

The number size distribution of particles measured at ESP inlet is shown in Fig-
ure 5. The results are reproducible. The pre-impactor of the DMA/CNC has sig-
nificant effect on the size distribution, i.e. when sampling through the preim-

pactor the concentration of the particles larger than 250 nm is significantly re-
duced. The geometric average particle size is slightly smaller during the co-
burning of oil than during pure black liquor combustion (280 nm vs. 310 nm).

Sootblowing had no effect on size or concentration of the fine particle mode.

The mass size distribution of the particles was measured during single opera-
tional condition. The mass size distribution for particles smaller than 3 pum was

similar in both measurements, but the mode for particles larger than 3 um

changed radically. Similar result was obtained at Metsa-Botnia Kemi recovery

boiler, during 1992 experiments due to sootblowing. The mass size distributions
of the particles are shown in Figure 6.
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Figure 5. Number size distributions of the particles during the measurements at
UPM-Kymmene Kymi recovery boiler 2.

2.5 Particle morphology

The individual particles collected on polycarbonate substrate were analysed with
LEO Gemini 982 DSM field emission scanning electron microscope (SEM)
connected to NORAN Voyager Il X-ray analyser (EDX).

Four particle types were detected:

spherical single particles about 0.5 pm in size

small agglomerates with primary particle size about 0.5 um
large agglomerates with primary particle size about 0.5 pm
spherical single particles some micrometers in size
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Figure 6. Mass size distributions of the particles during the measurements at
UPM-Kymmene Kymi recovery boiler 2. The concentration of coarse particles in
lower mass size distribution is significantly higher due to sootblowing during

the measurement.
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Three first types of particles consist of Na, K, S, and O. In the spherical individ-
ual micrometer sized particles in addition to previous elements Si was detected.
The SEM micrographs of the single spherical particles and the small agglomer-
ate are shown in Figure 7.

Figure 7. The SEM micrographs of the particles at the ESP inlet of the UPM-
Kymmene Kymi recovery boiler 2. The size bar in the figure is 0.5 pm.

2.6 The form of alkali salt occurrence in particles

Traditionally, the composition of recovery boiler dust has been calculated based
on ion concentrations analysed from the dust using an equilibrium assumption.
In this study, the direct measurement of occurrence of species was applied for
the first time. The molar ratio of Na/S® the particles is about 2 indicating the
dominance of Ng&O,. This is consistent with the XRD results showing two
crystalline phases of N&0O, (thenardite and sodium sulphate) aryN&(SQ),
(aphthitalite). Since the molar ratio of potassium to sodium is about 0.1 aphthi-
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talite is a minor component in the particles. Furthermore, the XAFS results dem-
onstrate that the principal phase present in the cyclone fly ash from the UPM-
Kymmene Kymi recovery boiler is sodium sulphate and a mixed Na, K sulphate,
along with a minor concentration of NaCl. According to the XAFS results there
is no evidence of any independent potassium compound, such as KCI.
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Taman kaksivuotisen projektin tavoitteena oli parantaa tuotantokdytdsséa olevien
sahkdsuodattimien toimintaa seka kehittdd analysoinnissa tarvittavia
tutkimusmenetelmid.  Tarkoituksena oli  selvittéd k&ytdssa olevien
sahkdsuodattimen heikentyneen toiminnan syitd ja tehda ehdotukset toiminnan
parantamiseksi.
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Vuonna 1996 tutkittin sekapolttolaitoksen sé&hkdsuodatin. Tarkeimmiksi toi-
mintaa heikentaviksi tekijoiksi todettiin virtausjakautuman epatasaisuus, sahko-
suodattimen saatojarjestelman toiminnan heikkoudet, palamisen sdadon epéata-
saisuus seka polttoaineseoksesta aiheutuva suodattimen likaantuminen. - Ensi-
sijaisina suosituksina suodattimen toiminnan parantamiseksi olivat virtausja-
kautuman kuntoon saattaminen, uuden saatojarjestelmén hankinta, palamiseen
liittyvien saatajien viritys seka palamisilman happisaddén kunnostus.

Vuonna 1997 tutkittiin turvevoimalaitoksen s&ahkodsuodattimeen toimintaan
littyvid korroosio- ja saatdongelmia. Tarkasteluissa havaittiin sdhkdsuodattimen
ongelmaksi mm. happokastepisteen alittuminen, pydrivan luvon aiheuttama sa-
vukaasuvirtauksen kanavoituminen (kylmé/kuuma), mittauksin todetut kanavis-
tovuodot sekda savukaasun kosteuspitoisuus. - Paaasiallisina parannuskeinoina
olivat savukaasun sekoittaminen ohjauslevyilla ennen suodatinta (vasen puoli
kuumemmaksi), kanaviston ja luvon tiivistys, polttoaineen kosteuspitoisuuden
alentaminen lisadmalla entistd kuivempaa puuperdista polttoainetta. Sahkdisen
saadon (erotuskyky/sahkonkulutus) optimoinissa ldydettiin optimaaliset semi-
pulssisuhteet kuhunkin suodatinkenttaén

Projektissa saatiin runsaasti sekapolttoon ja sdhkdsuodattimen toimintaan liitty-
vaa prosessi- ja mittaustietoa. Projektin painopiste oli laitoksilla tehdyissa kent-
tamittauksissa seka niista saatavien tulosten ja naytteiden analysoinnissa. Kokei-
den aikana erilaisissa ajotilanteissa tehtiin mm. useita sdhkdsuodatintarkistuksia
seka paasto- ja sahkoisia mittauksia ja analysoitiin happokastepisteolosuhteita,
polttoaineseoksia ja lentotuhkaa. Mittausmenetelmid ja suodatintarkastuksia
saatiin kehitetyksi kokemusten perusteella.

1. Projektin toteutus

Projektissa valittiin vuonna 1996 tarkasteltavaksi sekapolttolaitoksen séhkdsuo-
datin, joka oli 2-kenttdinen. Vuonna 1997 tarkasteltiin turvevoimalaitoksen séh-

kdsuodatinta, joka oli 3-kenttainen. Molemmissa sahkdsuodattimissa oli esiinty-

nyt tilapaisia heikentyneen toiminnan jaksoja. Paéasialliset projektivaiheet kum-

panakin vuonna olivat: ongelman maaritys, suodatintarkastukset, mittaussuun-
nitelmat, mittaukset erilaisissa ajotilanteissa, analyysit ja raportit.
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2. Tapahtumat 1996

21.5.96 Suodatinta koskevat viimeasikaiset tarkastukset kaytiin lapi, lisaksi
laitosrevision aikana sahkosuodatin tarkastettiin: levyt, langat, vasarat seka 2/3
erotuskammion sisapinnasta oli uusittu 1990 - 1991 sydpymisen takia. B-
kennosta oli mennyt lankoja poikki. A-kennon langat eivat olleet katkeilleet.

3.6.-5.8.96 B-kentan katkenneet emissiolangat annettiin analysoitaviksi IVO:n
materiaalilaboratorioon. Katkeamisen syyna oli pistekorroosio ja ravistelun ai-
heuttama vasyminen. Lankojen ohentumisen syyna oli eroosio.

15.8.96 Tarkistettiin suodattimen omat virta- ja jannitemittaukset rinnakkais-
mittausten avulla. Suodattimen omat mittaukset nayttivat oikein mittausepéavar-
muuden rajoissa. Tarkistusmittausten ohessa havaittiin, ettd saattjarjestelméan
toiminnassa oli puutteita: B-kentén jannitetta ei saatu nollaksi virtasdadon avul-
la, A-kentassa lapilydntilaskuri toimi virheellisesti tietylla virta-sdatdalueella.

6.9.-22.9.1996 Saatajan piirikortit tarkistettiin ja todettiin kaksi viallista piiri-
korttia A-kentan saatdjassa. B-kentan saatd saatiin toimimaan normaalisti korja-
usten avulla. B-kentan sa&ato toteutettiin muuttamalla piirikorttien potentiometri-
en asetuksia. A-kenttddn vaihdettiin uudet piirikortit.

23.9. - 2.10.1996 Sé&hkdsuodattimelle tehtiin mittaukset laaditun koeohjelman
mukaisesti. Ohjelmassa tarkasteltiin suodattimen kayttaytymistd kahdella eri
polttoaineseoksella, toisessa seoksessa oli kivihiiltd n. 15 % ja toisessa n. 50 %.
Sahkdsuodatinta kaytettiin kolmella eri virtasaadolla ja kattilakuormaa vaihdel-
tiin. Myos nuohouksen aikainen suodatustilanne selvitettiin.

- Hiukkaspaasto- ja savukaasumittausten lisdksi mitattiin tasasuuntaajien otto-
sahkotehot seka méaaritettiin 1apilyontitiheydet suodatinkentissd. Suodatin-
kenttien virta-jannitekayrat maaritettiin kaikissa koepisteissa.

- Polttoaine- ja tuhkanaytteet analysoitiin, tuhkanaytteiden resistiivisyydet
mitattiin. Virta-jannitekayrat maaritettiin.

- Koepisteitd oli kaikkiaan 9, kiintoainepdastdnaytteitad otettiin yli 40, tuhka-
naytteita otettiin 27 ja polttoainenaytteita 2. Mittausparametreja oli kaikkiaan
22 kpl.

21.11.-31.12.1996 Suodattimen virtausjakautuma mitattiin, mittaustulokset ja
otetut ndytteet analysoitiin. Tulokset raportoitiin.
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3. Tulokset 1996

Sahkodsuodatintarkastukset: Erilaiset korroosiovauriot vaivasivat suodatttimen
toimintaa. Polttoaineseoksen kosteutta alennettiin mahdollisuuksien mukaan ja
mahdollisuudet savukaasujen lampétilan nostamiseksi kartoitettiin. Kaasujako-
levyyn takertunut tuhka vaikutti osaltaan suodattimen virtausjakautumaa hei-
kentévasti. Erotuskammion ja elektrodien likaantumisen riippuvuutta polttoaine-
seoksesta seurataan vuositarkastusten yhteydesséa ja tuhkan takertumisominai-
suuksiin pyritdén vaikuttamaan polttoaineseoksen kautta.

Lankojen katkeaminen: Syina ovat olleet pistekorroosio ja lankojen varéhtelyn
aiheuttama vasyminen. Tuhkan laatu on aiheuttanut myds lankojen eroosiota.
Teoriassa kaasumaiset alkalikloridit kondensoituvat, kun lampétila laskee alle
500 - 600°C:n. Alkalisulfaatit tiivistyvat jo aikaisemmin. Alkalikloridit ja -sul-
faatit rikastuvat lahinn& pieniin, alle Im:n hiukkasiin, jotka tarttuvat ero-
tuselektrodeille tai langoille erityisesti B-kentassa suurten hiukkasten jaadessa
A-kenttdan. Talldin hyvin reaktiivinen alkali-kloridiyhdistelmé péésee reagoi-
maan metallin kanssa etenkin B-kentassa ja aiheuttaa pistemaisia korroosiovau-
rioita. Edella mainittujen mekanismien kautta ovat lankojen katkeamista aiheut-
tavat olosuhteet mahdollisia B-kentassa. Teoriaa puoltaa se, ettd lankojen pin-
nalla olevissa kerrostumissa esiintyi materiaalianalyysin perusteella klooria ja
rikkid. IlImiéon voidaan vaikuttaa polttoaineseoksen kautta.

Hiukkasmittaukset ja sdhkoiset mittaukset: tarkoituksena oli selvittda suodatti-
men kayttaytymista kahdella eri polttoaineseoksella. Seosten koostumukset oli-
vat:

Seos A: kivihiilta 15 %, puujatetta 65 % ja paperijatettd 10 %.
Seos B: kivihiiltd 50 %, puujatetta 45 % ja paperijatettd 5 %.

Liséksi tarkasteltiin suodattimen virtasdddon vaikutusta suodattimen toiminnan
kannalta. Yhteenveto tarkeimmistd tuloksista on taulukossa 1. Taulukosta
nahdaan, etta virtasaadolla 500 mA suodattimen erotuskyky on paras molem-
milla polttoaineseoksilla. Seka taydella, ettd osittaisella kattilakuormalla seos B
on suodatuksen kannalta parempi. Nuohouksessa MP 7 suodattimen erotusaste
on erittdain hyva 99.7 % eli hiukkaspitoisuus jdd suureen kiintoainekuormaan
nahden suhteellisen pieneksi. - Polttoaineseoksella A tasasuuntaajien tehonsaato
ja suodattimen erotuskyky on optimissaan kun molempien kenttien virtasaatd on
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Taulukko 1. Mittaustulosten yhteenveto (24.9. - 2.10.1996). Kivihiiltda on poltto-
aineseoksessa A n. 15 % ja polttoaineseoksessa B n. 50 %. Mittauspisteissa
(MP) 0 ja 8 on taysi kattilakuorma, joissa ennen suodatinta ei mitattu hiukkas-
pitoisuutta (erotusastetta ei voitu maarittdd), pisteessa 7 nuohoustilanne.

MP | Polttoaineseos/ Suhteellinen| Erotus- | Sdhkoéteho | Lapilyonti-
n:o |virtasaato, hiukkaspitoiq aste, % | A/B, kW tiheys A/B,
mA suus, % kpl/min

0 A /500 100 - 27.0/31.9 4/3
1 A /500 13 98.9 25.5/24.9 4/5
2 A /400 51 96.9 20.4 / 26.3 3/1
3 A/ 600 41 95.9 19.4/34.1 712
4 B /500 12 99.8 28.7134.2 2/1
5 B /400 14 98.6 24.2 | 26.4 3/0
6 B /600 16 98.9 27.9/39.3 4/1
7 A /500 82 99.7 27.7/34.2 2/1
8 B /500 35 - 28.0/16.0 3/0

on 500 mA. Tama koskee seka taytta ettd osakuormaa. - Seoksella B tasasuun-
taajien tehonsaatdé on optimissaan taydella kattilakuormalla kun virta-asetus 500
mA. Osakuormalla virtasdddoén voi molemmissa kentissa sédatdd 400 mA:iin ja
mahdollisesti hieman alemmaksikin. Saaté 500 -> 400 mA vastaa yli 12 kW:n
tehonsaastoa.

Virtajdnnitekayrat ja [&pilyontitiheydet: Kokeissa maaritettyjen normaalitoimin-
nan virta-jannitekayrien perusteella havaittin mm. etta polttoaineseoksella A
koronan syttymisjannite on luokkaa 20 kV, mik& on suhteellisen korkea. Taméa
voi johtua seké elektrodien likaantumisesta etta saatdjan toiminnasta. Seoksella
B korona syttyy aiemmin ja tiettyd virta-arvoa vastaava jannite on suurempi kuin
seoksella A. Suodatinkenttien lapilyontitiheys oli normaali (max. 7 spm)

Savukaasuolosuhteet: Savukaasus, @O- ja S@-pitoisuuksista piirrettiin
kuvaajat, joihin liitettiin tasasuuntaajien ottosahkotehot. Nain saatiin selville
palamissaatdjen korrelaatioita suodattimen tehonkulutukseen (lite L) SO
pitoisuuden (50 - 100 ppm) perusteella arvioitu savukaasurpiBisuus (2 -

3 ppm) on pieni, mutta savukaasujen lAmpdtila on keskim&arin n. 130 °C. Savu-
kaasujen lampdétilan nostaminen suodattimessa 135 - 140 °C:seen voisi estaa
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happojen kondensoitumista ja vahentd& suodattimen korroosiovaurigitm O
CO-arvoista todettiin, ettd palaminen on epatasaista. Epatasaisen palamisen
aiheuttajia ovat padasiassa polttoaineseoksen koostumuksen ja kosteuden
vaihtelut sek& palamisen saadon epatasaisuus.

Polttoaineseosten analyysituloksia on taulukossa 2.

Taulukko 2.Kokeissa kaytettyjen polttoaineseosten suurimmat analyysierot.

Polttoaineseos A Polttoaineseos B
Kokonaiskosteus, paino-% 34.9 22.7
Tehollinen lampoarvo, MJ/kg, vedetdp 18.2 23.4
Haihtuvat aineet, paino-%, vedetdn 76.4 39.7
Tuhka, paino-%, vedettn 4.4 13.9
Kokonaisrikki, paino-%, vedetdn 0.06 0.65
Happi, Q 39.0 15.8
Kokonaishiilipitoisuus  kuiva-aineessa, 50 63.9
paino-%

Kivihiilen osuuden kasvattaminen polttoaineseoksessa nostaa lampdarvoa ja
alentaa kosteutta (kivihiilta seoksessa A n. 15 paino-% ja seos B n. 50 paino-%).
Liséksi haihtuvien aineiden aineiden maara vahenee selvasti kivihiilipitoisuuden
lisddntyessd. Molempien seosten rikkipitoisuus on < 1 %. Seoksesta A
muodostuu runsaasti haihtuvia aineita esim. tervoja, joilla voi olla suodatintta ja
muita prosessilaitteita likaava vaikutus varsinkin jos petilampdtilat ovat alhaiset
eivatka tervat pala loppuun asti. Molempien polttoaineseosten muodostama
tuhka oli korkearesistiivista (yli f&ohm-cm).

Tarkeimmat toiminnan parannusehdotukset

1 Virtausjakauma on mitattava puhdistetulla verholevylla. Ellei jakauma ole
tasainen, on asennettava ohjauslevyt. Mikéli virtausjakauma on tasainen,
mutta tuhka tarttuu edelleen verholevyyn muuttaen ajan mittaan jakaumaa, on
verholevyyn jarjestettava ravistus tai muutettava poltessnsta.
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2 Uuden saatojarjestelmdn hankinta. Tuhka on korkearesistiivistd, joten sah-
konsaasto voi olla suuri, samalla kun hiukkaspaastd pysyy entista paremmin
hallinnassa. Uusi sdatojarjestelma huomioi myds pélykuormituksen vaihtelut.

3 Emissiolankojen materiaalin vaihtaminen kestavampaan, kun B-kentén langat
seuraavan kerran uusitaan.

4 Palamisen saaddssa oleva happimittaus tulisi vaihtaa, saatimien toiminta
tarkistetaan ja niiden viritys kaydaan lapi erillisen mittausprojektin.

4. Toteutus 1997

Vuoden 1996 aikana tutkittiin Rauhalahden turvevoimalaitoksen voimalaitoksen
sahkdsuodattimen toimintaa, suodattimen paéasiallisena ongelmana on korroo-
sio. Toteutuksessa tehtiin sdhkdsuodatintarkistuksia, paésto- ja sahkdisia mitta-
uksia seka analysoitiin korroosio-olosuhteita, polttoaineseosta ja lentotuhkaa.

Tarkeimmat toteutetut toimenpiteet lyhyesti

. Sahkdsuodattimen tilanne selvitettiin toukokuussa Rauhalahdessa pidetyssa
kokouksessa. Sdhkodsuodattimen paaasiallisena ongelmana oli korroosio, joka
ajan mittaan on aiheuttanut hetkellisia toimintaongelmia. Kokouksen pohjalta
laadittiin toimintasuunnitelma, joka sisélsi mm. sahkidsuodatintarkastukset,
lampokamerakuvaukset, pintalampétilojen mittaukset, sahko- ja paastomitta-
ussuunnitelmat,  polttoaine- ja  tuhkanaytteiden ottamiset seka
laitostiedonkeruut.

- Revision alussa sdhkodsuodatin tarkastettiin, suodattimesta otettiin analysoita-
vat materiaali- ja kerrostumanaytteet. Verholevyn alaosa uusittiin, samoin
useita erotuslevyja. Sahkdsuodattimen virtausjakautuma saatettiin kuntoon ja
suodattimen sisélle asennettiin korroosiotutkimusta varten koepaloja seka 4
lampotila-anturia, joita kaytettiin hyvaksi projektin mittauksissa.

- Varsinaiset mittaukset tehtiin 22.10.-20.11.97. Koepisteita oli kaikkiaan yli
50. Mittauksissa selvitettiin eri ajotilanteissa ja erilaisilla polttoaineilla mm.
savukaasun koostumusta ja jakautumia eri mittauskomponenttien suhteen eri
kohdissa savukaasukanavaa. Sahkodsuodattimen tasasuuntaajien sahkonkulu-
tus minimoitiin paastétaso huomioon ottaen. Mittauksissa tarkkailtiin myo6s
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palamisen saatéa ja tehtiin laitokselle ajo-ohjeita s&hkdsuodattimen
toiminnan optimoimiseksi ja korroosion minimoimiseksi. Suodattimen
lapilybntimaarat ja virta-ja jannitekdyrat maaritettiin.

. Kokeissa tarkasteltin  suodattimen  kayttaytymistd kahdella eri
polttoaineseoksella, kattilakuormaa ja palamisolosuhteita vaihdeltiin.

5. Tulokset 1997

Séahkdsuodattimen korroosio-ongelman padsyyné oli savukaasun kanavoitumi-
nen sahkdsuodattimessa lampdotilan ja hapen suhteen ja lampétilan alittuminen
tietyissd osissa sdhkodsuodatinta. Tastad syystd happokastepisteen alittuminen ol
mahdollista, vaikka mitattu rikkidioksidipitoisuus olikin polttoaineseoksesta joh-
tuen pieni. Laitoksen pydriva luvo kylmensi kanaviston ja séahkdsuodattimen
vasenta puoliskoa. Kanavoituminen ei muuttunut kuormanvaihtelujen seurauk-
sena.

Kokeiden avulla sahkdsuodattimen saatajaan ldydettiin optimaaliset pulssisuh-

deasetukset. Toimintavarmimat semipulssiasetukest olivat A-kentdssa 1:1, B-

kentéssa 1:3 ja C- kentéssa 1:3. Sdhkonkulutuksen kannalta |6ydettiin parempia-
kin vaihtoehtoja, mutta polttoaineen vaihtelevuuden takia edella mainittu asetus

oli varmatoimisin.

Happi- ja lampoétilaverkkomittauksilla ja taselaskelmissa todettiin luvossa ja

kanavistossa ilmavuotoja, joista aiemmin ei oltu tietoisia. Lampétilat ja happi-

pitoisuudet eri kohdissa savukaasukanavistoa mitattiin verkkomittauksena tay-
della kuormalla ja todettiin lampétilan lasku luvon jalkeisella ja ennen sahko-

suodatinta olevalla osuudella olevan noin 10 ° C.

Luvon jalkeinen kanavan vasen reuna (menosuunnassa ) oli keskimaarin 119 °C
ja oikea reuna 134 °C. Ennen sdhkdsuodatinta vasen reuna oli keskimaarin
110 °C ja oikea 123 °C. Ero on huomattava koska savukaasuluvon jalkeiseen
kanavaan yhtyy rinnakkaisekonomaiserin savukaasua, joka mitattiin keskimaéarin
140 - 150-asteiseksi maksimiteholla. Savukaasujen jakautuminen rinnakkais-
ekonomaiserin ja savukaasuluvon valilla maaritettiin rinnakkaisekon entalpiata-
seesta seka luvon lampo6taseesta. Savukaasujen jakaumaksi saatiin, ettd rinnak-
kaisekon kautta kulkee noin kolmasosa savukaasusta. Nain ollen lampdtilan
ennen séhkosuodatinta pitaisi olla maksimikuormalla yli luvon jalkeisen lampo6-
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tilan. Mittaukset osoittivat siis kanavavuotoa ja laitoksella |dydettiinkin muuta-
mia vuotokohtia. Itse sdhkdsuodatin ei vuotanut.

Palamiseen liittyvissa kokeissa tarkkailtiin palamattoman maaraa ja sen korre-
lointia paadstdtasoon. Laitoksen Kattilaa ajettiin erilaisilla ilmajaoilla ja polttoai-
neseoksilla. Paastétaso pysyi optimaalisilla pulssisuhteilla alhaisena ja vaikutuk-
set nakyivat tasta johtuen marginaalisina. Palamattoman maaraa saatiin kuiten-
kin minimoiduksi.

Happokastepisteisiin liittyen tehtiin mittaukset savukaasup -S®,0- pitoi-
suudesta seka lampdtilasta (mittaukset n. 1 kk). Yhteenveto on taulukossa 3..

Taulukko 3Savukaasun mitattuja $Oja vesipitoisuuksia.

Mitattu/analysoitu suure Vaihteluvali, 10-11.97| Keskikim&érin
Savukaasun S&pit. ppm, kostea 66 - 190 125
Savukaasun ¥D-pit. t-% 16 -24 20

Sahkdsuodattimen B- ja C-kenttien véliin revisiossa asennetuilla neljalla [ampo-
tila-anturilla todettiin, ettd sdhkdsuodattimen sisalampétilat pysyivat vasemmalla
puolella 8 - 9 °C alempana kuin oikealla puolella. Kattilaa ajettiin taydella
kuormalla, ja tuorehdyryméaéard on tasainen 110 kg/s. Taulukossa 4 on tilanne
taulukoituna (arvot keskimaéaraisia).

Savukaasuvirtaus pysyi kanavoituna ennen sahkdsuodatinta kuormavaihteluista
huolimatta. Haappokastepisteen muodostumisen kannalta, voidaan todeta seu-
raavaa:

Taulukko 4Sahkdsuodattimen mitattuja sisélampdétiloja taydelld kuormalla.

Tilanne 1 Tilanne 2
Tuorehodyrymaara, kg/s 110 110
Piipun lampdtila, °C 138 120
Vasen ylareuna, °C 115 110
Vasen alareuna, °C 120 105
Oikea ylareuna, °C 125 115
Oikea alareuna, °C 132 130
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1 SO-pitoisuuden perusteella maaritetty sgtoisuus on noin 4 ppm. LaAm-
potilassa max 130 °C ja savukaasun kosteudella 20 til-% happokastepiste
alittuu selvasti.

2 Jos happokastepiste halutaan ylittdd, lampdétilan tulisi olla keskimaarin
135 °C sahkosuodattimen sisalla, kunsSfa H,O-pitoisuudet pysyvat ny-
kyisellaan.

3 Puujatettd lisaamalla voitaisiin muodostuvaa rikkipitoisuutta pienentaa ja
alentaa sita kautta muodostuvan rikkihapon maaraa.

4 Savukaasun kosteus on keskimaarin huomattavan suuri (n. 20 %), mik& vai-
kuttaa yksittdaisena tekijana voimakkaimmin korroosioon. Polttoaineen kui-
vaaminen olisi paras yksittdinen tapa alentaa happokastepistelampatilaa.

Metallin pinnalla oleva rikkihappo lauhtuu eri nopeuksilla kun lampétila vaihte-
lee ja korroosion nopeus on analoginen lahtumisnopeuden kanssa. Tarkastelujen
perusteellaytpymisnopeutaskisi, kun lampdotilalaskee40:sta80 °C:seen. Va-

lilla 80 - 120°C sydpymisnopeus puolestaan kasvaisi saavuttaen huippukohdan
noin 120 °C:n kohdalla ja valilla 120 - 150 °C sy6pymisnopeus jalleen alenisi.

Lampdtilan lisdksi toinen korroosionopeuteen vaikuttava tekija on metallipin-
nalle muodostuvan rikkihapon vékevyys, joka riippuu osaltaan myds savukaasun
vesipitoisuudesta/oimalaitostersavukaasukanavissdkihaponpitoisuusvaih-

telee valilla 1 - 50 ppm. Savukaasun lampétilavalilla 100 - 140 °C ja rikkihapon
pitoisuudella 1 - 50 ppm on lauhteen rikkihappovakevyys valilla 65 - 80 % (IVO
Teknologiakeskus, Dernjatin 1990). Tata vakevyysaluetta kaytettiin arvioitaessa
séhkosuodattimen korroosionopeutta. Lopputuloksena paadyttiin johtop&éatok-
seen, etta piipun lampdétilaa laskemalla séhkdsuodatinkorroosio ei nopeutuisi.
Sen sijaan muissa kanaviston osissa korroosionopeus saattaisi kasvaa.

Puujatteen kosteuspitoisuus vaihteli erittain paljon toimittaja- ja autokohtaisesti.
Seuraavassa on polttoainekomponenttien kosteustietoja.

Analysoitu suure Vaihteluvali, 10-11.97 Keskimaarin
Puujatteen kosteus, paino-% 4 -65 55
Turpeen kosteus, paino-% 41 - 49 45

Laskennassa todettiin, ettd siirtyminen 30 %:n puujateseoksesta 50 %:n seokseen
suurentaisi savukaasun kosteutta noin yhden prosentin ja pienentaisi SO
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pitoisuutta noin 30 ppm. SEpitoisuus pienenisi talléin noin 1 ppm.
Rikkihappokastepisteen lampdtila ei juuri nousisi muutoksen seurauksena.
Molemmat seospolttoaineet (30 % ja 50 %) tuottavat yhtd paljon kosteaa
savukaasua polttoainekiloa ja energiayksikkdd kohti. Selkeimmat erot ovat
savukaasun kosteuden nousussa ja rikkidioksidin alenemisessa.

Yhteenveto tarkeimmista tuloksista

1 Savukaasun kanavoituminen lampétilan ja hapen suhteen oli paasyy
esiintyvélle korroosio-ongelmalle. Lampdtila tietyissa osissa suodatinta ol
matala vaikka savukaasun loppulampétilaa nostettiin. Korroosion aiheuttama
levyjen rikkoutuminen oli vaikuttanut hetkellisesti paastétasoon. Savukaasun
virtausta pyritdan sekoittamaan ennen sahkosuodatinta. Taselaskelmien
perusteella |6ydetyt kanava- ja luvovuodot eliminoidaan.

2 Laitoksen polttoaineseoksen kosteus on suhteellisen suuri, 40 - 50 %.
Polttoaineen kuivaamisen mahdollisuudet kartoitetaan.

3 Sahkosuodattimen saatojarjestelméan suhteen voidaan kehitysta tehda [&ahinna
sahkdnkulutuksen suhteen, paastétason suhteen parannusta on vaikeampi
saada aikaan. Uusi s&atolaitteisto kannattaa hankkiaykysseen jarjestel-
maan tulee selvid toimintavikoja. Talléin saaté mukautuisi savukaasuolosuh-
teiden ja virta/jannitetasojen kautta paremmin kuhunkin ajotilanteeseen ja
toiminta-arvojen seuranta helpottuisi.

4 Nykyista paremmin toimiva jatkuvatoiminen hiukkasp&aéston mittauslaitteisto
on ajankohtainen. Sen avulla voidaan tarkkailla kokeissa saatujen optimaa-
listen pulssisuhteiden toimivuutta pitemmalla aikajaksolla.
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Voimalaitosten paastot ja jatteet
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516T Sekapolton vaikutus
turvevoimalaitoksen ainevirtoihin
Mukana olevat organisaatiot

VTT Kemiantekniikka, Imatran Voima Oy, Vapo Oy, Pohjolan Voima Oy

Yhteystiedot

VTT Kemiantekniikka, Ymparistotekniikka
PL 1403 (Betonimiehenkuja 5, Espoo), 02044 VTT
Puh. (09) 4561, faksi (09) 456 7022

Projektin vastuunalainen johtaja/tutkijat
Vastuunalainen johtaja: Merja Tolvanen, VTT Kemiantekniikka
Tutkijat: Tiina Harju (projektipaallikkd), Margareta Wabhlstrom ja Esa Mékela,
VTT Kemiantekniikka; Pia Salokoski, Eliisa Hatanpaa, Jouko Helenius ja

Jukka Leskeld, IVO; Jaakko Lehtovaara ja Leena Siltaloppi, Vapo Oy; Matti
Tiilikka ja Juha Hiipakka, PVO.

Projektin kesto

1.1.1996 — 15.10.1998

Projektin kustannukset ja rahoitus

Kokonaiskustannukset: 2 250 000 mk
Rahoitus: Tekes 820 000 mk, IVO 350 000 mk, VTT 410 000 mk, Vapo 90 000
mk, PVO 50 000 mk. Liséksi tybosuutena IVO 300 000 mk, Vapo 130 000 mkK,
kohdelaitokset yhteensa 100 000 mk.
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Projektin kuvaus

Tutkimuksen tavoitteena oli maarittdd kokeellisesti hivenainetase turvevoimalai-
toksella, kun kiertoleijupetikattilassa poltetaan turvetta ja sen seassa puutdhdetta
tai purua ja sellutehtaan kuorikattilalla, kun kuplivassa leijupetikattilassa polte-
taan kuorta ja sen seassa sellutehtaan jateveden kasittelyn lietetta. Tutkittaviksi
komponenteiksi valittiin ymparistdvaikutusten kannalta merkittava As, Cd, Cr,
Hg, Mn, Mo, Ni ja Pb. Vuonna 1998 kokeellisten taseiden maarittamisen liséksi
tutkittiin kokeellisesti lentotuhkan liukoisuusominaisuuksia hydtykayttomahdol-
lisuuksien selvittamiseksi maarakentamisessa.

Taulukossa 1 on yhteenveto kohdelaitoksista ja polttoaineseoksista koejaksojen
aikana.

Taulukko 1. Kohdelaitokset ja polttoaineseokset hivenainetasemaarityksessa..

Vuosi 1996 Vuosi 1997 Vuosi 1998
Polttoaineseos 1 puun kuori turve turve
Polttoaineseos 2 Puun kuori turve turve

(93 paino-%) (70 paino-%) (73 paino-%)

+ jatevesiliete |+ puutahde + puru

(7 paino-%) (30 paino-%) (27 paino-%)
Kattilatyyppi kupliva leijupeti | kiertoleijupeti kiertoleijupeti
Nimellinen
polttoaineteho, 104 MW 314 MW 332 MW
MW
Savukaasujen
puhdistustekniikka| ESP (2 X2) ESP (3 x 3) ESP (2 x 4)

1) ESP (2 x 2) = sdhkdsuodatin, jossa kenttien suppiloita 2 x 2

1. Tausta

Uudet Kkattila- ja puhdistuslaitetekniikat antavat erinomaisen mahdollisuuden
polttaa erilaisia tAhdemateriaaleja turpeen tai kuoren seassa siten, etté sen sisal-
tama lampdenergia saadaan mahdollisimman tehokkaasti hytdynnettya. Seka-
poltto voi kuitenkin muuttaa palamisolosuhteita niin, ettd mm. ymparistolle hai-
tallisten raskasmetallien pitoisuudet voimalaitoksen eri virroissa muuttuvat.
Jotta voimalaitosprosessia voitaisiin optimoida kokonaisvaltaisesti ottaen
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samanaikaisesti huomioon seka energiatalous etta ymparistonsuojelu, edellyttaa
se voimalaitosten ainevirtojen ja niiden sisaltamien ymparistélle haitallisten
komponenttien kayttaytymisen tuntemista. Tass& projektissa on maaritetty
kokeellisesti voimalaitoksen hivenainetase, kun kierto/kupliva leijupetikattilassa
poltettiin turvetta tai kuorta ja ndiden seassa puutdhdettd tai purua tai
sellutehtaan jateveden kasittelyn lietettd. Tutkittaviksi komponenteiksi valittiin
ymparistbvaikutusten kannalta merkittédva As, Cd, Cr, Hg, Mn, Mo, Ni ja Pb.

2. Tasemittaus

Tutkimuksen kohteiksi valittiin kaksi turvevoimalaitosta ja sellutehtaan yhtey-
dessa oleva kuorikattila, joissa kaikissa oli leijepetipolttotekniikka ja sdhkdsuo-
dattimet. Laitosten pelkistetty rakennekuvaus esitetdan kuvassa 1 ja toimintapa-
rametrit taulukossa 2.

Tasemittausten aikana laitoksia ajettiin mahdollisimman suurella ja tasaisella
kuormalla. Paivittdisen naytteenottojakson pituus oli 5 - 6 h. Naytteenottojakso
toistettiin 2 - 3 kertaa kullekin polttoaine- ja polttoaineseostyypille. Naytteet
otettiin samanaikaisesti (tai prosessin viiveelld vaiheistettuna mm. polttoaine-
naytteet seospolton aikana) kaikista kattilan sisdaan menevisté ja ulostulevista ai-
nevirroista. Savukaasuista maaritettiin lisaksi peruskaasut ja hiukkaspitoisuus
piipussa (ks. taulukko 2).

Savukaasujen raskasmetallipitoisuuksien naytteenottolaitteisto on kuvassa 2.

Laitoksissa TB ja UB raskasmetallien hiukkasfaasi kerattiin kvartsikuituiselle
kuppisuodattimille ja laitoksessa VB, jossa oli pienempi hiukkaspitoisuus, taso-
suodattimille. Suodattimelta naytteenottolinja jakaantuu héyrymaisten raskas-
metallien nesteabsoprtioyksikkdon (38 p-% HNAs, Cd, Cr, Mn, Mo, Ni, Pb),
hoyrymaisen elohopean absorptioyksikkdon (4 p-36r0/20 paino-% HNG)

ja sivulinjaan, jonka avulla naytteen virtaus voidaan sdatdd isokineettiseksi.
Naytteenottojakso oli 5 - 6 h paivittain.

Kiinteat naytteet otettiin tunnin vélein ja yhdistettiin pdivittaisiksi kokooma-
naytteiksi. Laitoksessa TB ja VB kaikki polttoainenaytteet otettiin polttoaine-
kuljettimilta ennen kuin eri polttoainetyypit yhdistyivat seospolttokokeissa.
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LISAPOLTTOAINE
PUU/PURUILIETE

SAHKOSUODATIN
(ESP)

PAAPOLTTOAINE
TURVE/KUORI

EKON TUHKA

LENTOTUHKA

(ESP:N TUHKA)
POHJATUHKA

Kuva 1. Pelkistetty kaaviokuva kohdevoimalaitoksista, joissa leijupetipolttotek-
niikka ja séahkdsuodatin..

Taulukko 2. Kohdelaitosten toimintaparametreja tasemittausten aikana.

B UB VB
Leijupetikattila kierto Kupliva Kierto
Sahkdsuodatin 3x3 2x2 2x4
Polttoaineteho MW 314 119 332
Hyotysuhde (%) % 91,5 87,7 90,0
Tasemittaukset
Polttoaine (kuiva) t/h turve 60 turve 48 kuori 15 kuori 12  turve 64  turve 49
- sekapoltto t/h puutéhde 1B liete 0,9 puru(18
Polttoaineteho MW 313 313 101 95 332 334
Kuorma % 91,6 91,6 84,9 79,8 100 10D
Polttoaine (kuiva)
LHV MJ/kg 21,1 20,8 20,8 20,4 20,2 20,
Tuhkapitoisuus % 6,1 4,3 1,8 3,4 4.1 2|6
Haihtuvien osuus % 68 74 80 78 69 74
Rikkipitoisuus % 0,22 0,11 0,03 0,08 0,14 0,11
Savukaasut
Virtaus, kuiva 1000 n¥/h 450 400 150 145 465 470
Lampdtila °C 140 140 177 178 135 135
Hiukkaspitoisuus mg/f 25 29 14 13 5 6
SO, kuiva ppm 180 170 <5 7 122 94
NO, kuiva ppm 106 89 73 87 107 104
H,O til-% 19 26 18 22 17 20
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. Sondin karki

. Lammitetty suodatinkotelo

. Lammitetty sondi

. Lammitetty jakokappale

PTFE letku

. Absorptioyksikko

. Silikageeli

. Sivulinja

9. Kondenssivesi

10. Kaasutiivis pumppu

11. Kaasukellon lampétilamittaus
12. Savukaasun lampétilamittaus
13. L-tyypin Pitot-putki

14. Mikromanometri

15. Happimittari

ONOU A WN R

P. Alipainemittari

Kuva 2. Savukaasunaytteiden raskasmetallien naytteenottolinja.

Polttoaineseosnaytetta ei ollut mahdollista saada edustavasti. Laitoksessa UB
kuori- ja seospolttoainenaytteet otettiin sulkusyottimen etupuolelta juuri ennen
kattilaan menoa ja kuorinayte kuljetinhihnalta ennen kuin se kohtasi lietevirran.
Lietendyte otettiin suotonauhapuristimelta. Jokaisen polttoainetyypin paivittai-
nen kokoomanayte oli noin 40 .

Leijupetiin ei lisatty hiekkaa laitoksissa TB- ja VB-koejaksojen aikana, joten
niista ei otettu naytetta. Laitoksen UB kayttama hiekka oli vastaavaa kuin aiem-
min maaritetyssa turvelaitoksessa (ks. SIHTI vuosikirja 1995), joten naytetta ei
otettu, vaan kaytettiin aiemmin maaritettyja pitoisuuksia.

Kattilan pohjatuhkasta otettiin ndyte tuhkan pudotessa siirtolavalle. Paivittdinen
kokoomanayte oli noin 7 |. Ekonomaiserin tuhkasta otettiin naytteet tuhkasuppi-
losta laitoksella TB ja VB (noin 1 I/paiva). S&hkdsuodattimen alitteesta otettiin
nayte siiloon menevasta virrasta laitoksella UB (noin 10 I/péiva). Laitoksella TB
ja VB ei ollut mahdollista ottaa naytetta siiloon menevasta virrasta, joten nayt-
teet otettiin samassa linjassa olevista suppiloista ja yhdistettin mydhemmin.
Naytemaarat vaihtelivat siten, ettd ensimmaisista kentisté otettu naytemaara oli
noin 7 I/paiva ja viimeisista kentista alle 0,5 I/paiva.
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3. Analyysimenetelmat

Kiintedt naytteet ilmakuivattiin, jauhettiin ja jaettiin kahteen tai kolmeen ana-
lyysilaboratorioon, jossa ne saatettiin liuosmuotoon hivenaineiden maarittamista
varten. Laboratorioissa naytteet hajotettiin teflonpommissa mikroaaltouunissa
erilaisia happoliuoksia kayttaen (sisaltaen HNMB/H,O,) lisaten hajotuksen
jalkeen HBOs-happoa yhtd Ilaboratoriota Iukuunottamatta. Elohopean
maaritysta varten tuhkanaytteet keitettiin HN@ H,SO, —seoksessa (laitos UB

ja TB). Hiukkassuodattimet keitettin HNGa HCI —seoksessa. Hivenaineet
analysoitiin paaosin grafiittiuuniatomiabsorptiospektrometrilla (GFAAS). Liek-
kiatomiabsorptiospektrometria (FAAS) kaytettin muutamien hivenaineiden
analyyseihin (mm. Mn) ja elohopea analysoitiin
kylm&hoyryatomiabsorptiospektrometrilla (CVAAS).

4. Hivenainetaseet

Hivenainetaseet maaritettiin analysoitujen hivenainepitoisuuksien ja laitoksen
raportoimien ja naytteenottojaksojen aikana mitattujen massavirtojen avulla. Sa-
vukaasujen virtaus mitattiin ndytteenottojaksojen aikana. Polttoainevirrat lasket-
tiin polttoaineen lAmpdarvon ja tuotetun tehon avulla (korkeapainehdyrysta las-
kettu). Seospolttokokeissa seoksen eri komponenttien osuudet maaritettiin rikki-
taseen avulla.

Pohjatuhkan maara maaritettiin punnitsemalla tuhkalava ennen ja jalkeen nayt-
teenottojakson. Lentotuhkan ja ekonomaiserin tuhkan osuudet tuhkasiilossa lai-
tos oli ennalta maarittdnyt. Tuhkasiilossa oli pinnankorkeus/siilon painonmit-
taus. Siilo tyhjennettiin aina ennen kunkin polttoainetyypin kokeiden alkua ja
koesarjan lopuksi. Nain saadussa painossa on mukana purkuvaiheessa kaytetty
vesi, joten veden osuus jouduttiin arvioimaan muissa paitsi laitoksessa VB,
jossa kostutukseen kaytetty vesi kulki virtausmittarin kautta. Analysoitua
polttoaineen tuhkapitoisuutta kaytettiin punnituksiin perustuvien tuhkamaarien
tarkistukseen.

Laitoksessa UB naytteenottojaksojen aikana kaytetyn merihiekan maara saatiin
siilon painon muutoksista.
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Hivenainepitoisuudet laitosten eri virroissa esitetédén taulukossa 3. Hivenaineta-
seet ja 0sa massavirroista, jotka ovat rinnakkaismittausten keskiarvoja, ovat tau-
lukossa 4.

5. Tasetulosten tarkastelu

Kun ulos tulevien hivenainevirtojen kokonaismaarét eroavat sisddn menevien
virtojen kokonaisméaarista alle 30 %, voidaan katsoa, etta tase on onnistuttu sul-
kemaan kokeellisesti. Cd-, Mn-, Pb- ja Ni-taseen sulkeminen onnistui
laitoksessa UB seka poltettaessa pelkkaa kuorta etta lietteen sekapolton aikana.
Cr- ja Hg-taseet sulkeutuivat sekapolton aikana, kun pitoisuudet olivat
suurempia.

As-, Cd-, Hg-, Mn- ja Pb-taseiden sulkeminen onnistui laitoksessa TB seka pol-
tettaessa pelkkaa turvetta ettd puutdhteen sekapolton aikana. Sekapolton aikana
ulostulevat Cr-, Ni- ja Pb-virrat olivat noin 50 % suuremmat kuin sisdan mene-
vat virrat. Molybdeenitasetta ei saatu suljettua lainkaan.

Laitoksessa VB As-, Cr-, Mn-, Ni-, Pb-taseiden sulkeminen onnistui seka poltet-
taessa pelkkda turvetta ettd purun sekapolton aikana. Sekapolton aikana ulostu-
leva Cd oli vain 60 % sisaan menevasta. Ulostuleva Hg oli noin puolet sisdan
menevasta ja Mo-tasetta ei saatu suljettua lainkaan.

Massataseiden perusteella voidaan todeta, ettd haitalliset hivenaineet poistuvat
paadosin lentotuhkassa, sadhkdsuodattimen erottamana. Laitoksen UB savukaa-
suissa Cd, Mn, Ni ja Pb ovat paaosin hiukkasfaasissa, mika osoittaa, etta pienet
hiukkaset, joihin metallit ovat rikastuneet, lapaisevat sdhkdsuodattimen. Laitok-
sen TB savukaasuissa Cr ja Mn esiintyy paaosin hiukkasfaasissa. Cd, Ni, ja Pb
osalta on todettava, ettd niiden hoyryfaasin méaaritysraja on samaa luokkaa tai
suurempi kuin hiukkasfaasin analysoitu pitoisuus. Laitoksen VB savukaasuissa
Mn esiintyy paaosin hiukkasfaasissa. Hoyryfaasin méaaritysraja on jaédnyt suu-
remmaksi kuin hiukkasfaasista analysoitu pitoisuus seuraaville hivenaineille:
As, Cd, Mo, Ni ja Pb. Taméan vuoksi niiden osuudet savukaasun eri faaseissa on
epaselvaa. Turpeen poltossa ja sekapoltossa savukaasun Hg esiintyy
paasaantoisesti hoyryfaasissa.
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Taulukko 3.

Hivenainepitoisuuksia kohdelaitosten UB, TB, VB eri virroissa.
Merkinnat: A) kuori (UB) tai turve (TB, VB), B) kuori+liete (UB) tai turve +
puutéhde (TB) tai turve + puru (TB).

As Cd Cr
UB B VB UB B VB UB B VB
Polttoaine* A <01 14 093 | 0,37 0,10 0,08 (0,80 90 41
B 0,1 1,8 0,7 0,67 009 008 32 55 28
Merihiekka™* 1,1 - - 0,035 - - 6,7 - -
Pohjatuhka™ A 2,0 7,3 <1 0,17 0,26 0,05 35 49 30
B| 1,9 6,7 <1 0,10 0,39 0,06 | 38 50 30
EKOntuhka* A | 1,4 7.3 XX) 2,3 0,33 XX) 30 68  Xxx)
B 1,7 7,5 XX) 1,8 0,47 XX 80 71 XK)
ESP tuhka: A 5,0 18 31 18 0,9 2,1 50 102 101
B| 3,7 16 21 15 1,2 1,8 69 106 97
Savukaas® A | <0,2 1,4 0,93 0,34 0,07 0,04 27 42 0p7
/hiukkaset B| 0,23 1,1 0,82 047 007 006 042 25 1,07
Savukaas¥ A [ <10 <29 <16/ 0,05 0,17 <0,32[ 053 0,75 5,6
/kaasufaasi Bl <09 <31 <19( 0,04 <0,15 <0,37/ 0,85 1,3 0,40
Hg Mn Mo
UB B VB UB B VB UB B VB
Polttoaine® A 0,02 0,03 0,04 | 430 103 35 - 0,61 <0,5
B | 003 003 0,04] 710 120 26 - 0,50 <0,5
Merihiekka™* < 0,05 - - 160 - - - - -
Pohjatuhka™ A | < 0,04 <0,07 <0,06] 4500 605 245 - <05 <05
B|<0,04 <0,07 <0,06| 5080 670 310 - <05 <05
EKOn tuhka® A [<0,04 <0,07 xx) 5010 785 XX) - 1,2  xx
Bl <0,04 <0,07 xx 14000 950 XN - 1,9 XX
ESP tuhka™ A 0,16 0,13 0,18 [ 19000 1170 1100 - 42 6,7
B | 0,18 0,18 0,14 | 21000 1550 1420 - 49 55
Savukaas A [<0,04 0,46 <0,02 240 46 13 - 0,59 0,15
/hiukkaset B| <0,04 035 <0,02 144 57 19 - 0,33 17
Savukaast® A | 0,92 1,5 2,8 1,3 0,84 <0,9 - <29 <19
/kaasufaasi Bl 1,5 2,4 2,3 4,3 144 <0,7 - <30 <07
UB Ni Pb
UB TB VB uB TB VB |1) mg/kg kuiva-
ainetta
Polttoaine~ A 057 4,1 3,5 0,80 2,9 2,9 kohti
B 2,3 3,1 2,7 1,3 19 1,6 |2) analyysitulokset
Merihiekka'™ 5,0 - - 7,1 - - aiemmin tutkitun
Pohjatuhka® A 20 20 21 7.5 13 15 laitoksen i
B| 20 22 20 6,5 14 15 analyys tuloksia
EKOn tuhka* A| 22 27 XX) 11 15 xx) |3) ug/rr%lkuivaa
B 71 32 XX) 6,9 18 xX] kaasua kohti
ESP tuhka™ A 45 46 84 45 30 90 normitilassa
B 64 52 74 30 37 59 | xx) yhdistetty
Savukaast A 3,6 2,0 1,2 2,3 1,6 1,8 ESP tuhkaan
/hiukkaset B 0,98 2,2 15 1,6 1,7 1,8
Savukaas® A [ 0,37 <30 <19 0,77 <30 <14
/kaasufaasi Bl 028 <31 <22 056 <30 <16
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Taulukko 4.

Kohdelaitosten UB, TB, ja VB hivenainetaseet. Sisdan menevien
ja ulostulevien hivenaineiden kokonaisvirrat, polttoainevirrat, lentotuhkavirrat,

savukaasujen hiukkasfaasit ja hoyryfaasit sek& ulostulevien virtojen osuus si-
saan menevista virroista eri hivenaineill®. massavirrat ovat yksikdssa t/h
paitsi savukaasuvirta 1 000°h.

Laitos UB Massa{ As Cd Cr Hg Mn Ni Pb
A = kuori virta ¥
B = kuori+liete
Polttoaine A 15,3| <1500 5600 12000 300 6600000 8800 1pR000O
Polttoaine B 13,3 2600 8900 42000 360 950000C 30000 17000
Yhteensa sisaan A <1,6 5,6 12 0,31 6600 9,2 13
(g/h) B 2,6 8,9 43 0,36 9500 30 17
ESP tuhka A 0,31 1500 5400 15000 48 5800000 14000 14000
ESP tuhka B 0,42 1600 6300 29000 76 880000C 27000 13000
Savukaasu/hiukkaset A 15( <30 51 410 <6,018000 540 340
Savukaasu/hiukkaset B 145 33 69 62 <6,0 21000 140 230
Savukaasu/kaasufaasi|A 15D < 150 6,3 79 140 190 56 110
Savukaasu/kaasufaasi| 145 <130 52 120 210 640 41 80
Yhteensa ulos A 1,8 5,7 20 0,18 6500 17 16
(g/h) B 1,9 6,5 37 0,29 10000 32 14
Ulos/Sisdaan A - 1,01 1,67 0,59 0,98 1,89 1,22
f 0,62 0,75 0,87 0,86 1,05 1,07 0,82
Laitos TB Massai As Cd Cr Hg Mn Mo Ni Pb
A = turve virta ?
B=turve+puutdhde
Polttoaine A 59,7| 86000 6000 537000 2000 6180000 36200 245000 173000
Polttoaine B 61,4 | 1100C 5700 33900C 210C 740000( <3070C 18700C 12000(
Yhteensa sisaan A 86 6,0 540 2,0 6200 36 250 170
(g/h) B 110 5,7 340 2,0 7400 <31 190 120
ESP tuhka A 4,41 78600 3900 450000 560 5180000 18600 203000 134000
ESP tuhka B 4,8 | 7690C 5700 51100C 850 762000( 2380C 25300C 17800(
Savukaasu 450 630 31 1900 200 20700 260 880 20
/hiukkaset A
Savukaasu 400 440 30 200C 140 2310C 130 880 690
/hiukkaset B
Savukaasu 450 | <1320 <78 340 660 380 <1310 <1330 <1320
/kaasufaasi A
Savukaasu 400 | <123C <61 540 980 570 <122C <123C <132d
/kaasufaasi B
Yhteensa ulos A 86 4,2 510 1,4 5840 19 230 150
(g/h) B 82 6,0 550 2,0 817C 24 270 190
Ulos/Sisaan A 1,01 0,71 0,94 0,72 0,95 0,53 0,92 D,85
0,75 1,05 1,63 0,96 1,10 - 145 1,58

Taulukko 4. Jatkuu
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Laitos VB Massa] As Cd Cr Hg Mn Mo Ni Pb
A = turve virta V)
B = turve+puru
Polttoaine A 64,2| 57000 5100 260000 2600 2200000 <32000 220000 190000
Polttoaine B 67,4 | 4400C 5700 19000( 310C 320000( <3400C 18000C 110004
Yhteensa sisaan A 57 5,1 260 2,6 2200 <32 220 190
(g/h) B 44 57 190 3,1 3200 <34 180 110
ESP tuhka A 1,8 | 55000 3700 181000 320 2000000 12000 150000 160000
ESP tuhka B 1,9 | 4000C 3500 18800C 270 280000( 1100C 14000C 11000(
Savukaasu 465 430 26 450 <8 6000 70 560 830
/hiukkaset A
Savukaasu 470 390 26 500 <8 880C 80 700 610
/hiukkaset B
Savukaasu 465 | <750 < 2600 1300 <350 <850 <850 <630
/kaasufaasi A 150
Savukaasu 470 | <88C < 190 110C <330 <100C <100C < 750
/kaasufaasi B 170
Yhteensa ulos A 55 3,8 210 1,7 2200 12 170 170
(g/h) B 40 3,5 200 1,4 300C 11 150 120
Ulos/Sisaan A 0,96 0,73 0,80 0,65 0,97 - 0,75 D,92
0,91 0,63 1,08 0,45 0,91 - 085 1,12

Lietteen lisayksella kuorikattilaan (laitos UB) ei ole vaikutusta savukaasujen ko-
konaishiukkaspitoisuuteen. Sen sijaan savukaasujen hiukkasfaasin Cr-, Mn-, Ni-
ja Pb-pitoisuudet pienenivat lisattdessa lietettéa kuoren sekaan. Hoyrymaisen elo-
hopean osuus kasvoi lietteen lisdyksen vaikutuksesta. Lietteen lisays suurensi
merkittavasti sekéd sisaan menevia etta ulos tulevia Cr-, Mn ja Ni-virtoja, esimer-
kiksi lentotuhkan Cr- ja Ni-pitoisuudet kasvoivat kaksinkertaisiksi.

Puutéhteen lisayksen vaikutus ei ole merkittéava turvevoimalaitoksen (laitos TB)
savukaasujen kokonaishiukkaspitoisuuteen eika hiukkasfaasin hivenainepitoi-
suuksiin. Sen sijaan tuhkien (pohjatuhka, ekonomaiserin tuhka, lentotuhka) hi-
veneinepitoisuudet kasvoivat hieman sekapoltossa.

Tarkasteltaessa purun lisdyksen vaikutusta turvevoimalaitoksella (laitos VB),
voidaan todeta, ettd silla ei ole vaikutusta savukaasujen kokonaishiukkaspitoi-
suuteen, sen sijaan hiukkasfaasin Mn-pitoisuus kasvaa ja Pb-pitoisuus pienenee
hieman, samoin hodyryfaasin Cr- ja Hg-pitoisuus. Sekapolton vaikutuksesta As-,
Cr- ja Pb-virrat ovat pienentyneet seka Hg- ja Mn-virrat kasvaneet.
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6. Tuhkan liukoisuustestit

Tutkimuksen tavoitteena oli tutkia seké turvelentotuhkan ettd turpeen ja purun

sekapoltossa syntyneen tuhkan (laitos VB) liukoisuusominaisuuksia ja arvioida

kasittelemattoman tuhkan ymparistékelpoisuutta tie- ja maarakentamisessa. Li-
saksi selvitettiin laadunvalvontaan soveltuvaa pikatestia ja sen korrelaatiota liu-

koisuustesteihin. Laadunvalvontatestilla seurataan tuhkan tasalaatuisuutta jat-
kossa, kun lentotuhkan sijoituskelpoisuutta on ensin arvioitu perusteellisilla tes-

teilla.

Sekapolton tuhkassa on jonkin verran arseenia, kromia, molybdeenia, seleenia ja
vanadiinia. Naiden liukoisuutta on tarpeen tutkia tuhkien sijoituskelpoisuuden
arviointia varten. Liukoisuutta tutkittiin liukoisuustestilla (kolonnitesti, pH-
staattinen testi, CEN-testi,).

Kolonnitestilla, jossa jatekerroksen lapi sadetetaan vetta ja lapi suotautuneet ve-
det analysoidaan, simuloidaan liukoisuutta sijoituspaikalla lyhyella ja keskipit-
kalla aikavalilla. Kolonnitestia kaytetaan erityisesti arvioitaessa teollisuuden si-
vutuotteiden ymparistokelpoisuutta maarakentamisessa. PH-staattisella testilla,
jossa jatetta sekoitetaan veteen ja veden seoksen pH-arvo pidetaan vakiona vali-
tulla pH-alueella, seurataan pH-muutosten vaikutusta liukoisuuteen. CEN-pika-
ravistelutestilld, jossa on yksi tai kaksi ravistelua, selvitetdaan karkeasti liukene-
vien aineiden maara.

CEN-pikaravistelutestissa liukeni hyvin pienid pitoisuuksia arseenia, kadmiu-
mia, kromia, elohopeata, mangaania, nikkelia, lyijya, vanadiinia ja sinkkia. Ai-
noastaan molybdeenia ja seleenia liukeni merkittdvia maaria. Molybdeenin ja
seleenin liukoisuus vaihteli suuresti eri naytteissa. Molybdeenin liukoisuuteen
vaikuttaa erityisesti liuoksen pH-arvo. Usein liukoisuus pienenee, kun pH-arvo
on yli 11. Tassa tapauksessa todettiin, ettd usein suurin osa tuhkan molybdeeni-
sisdllésta on liuennut liukoisuustestissa.

Ravistelutestitulosten perusteella paatettiin tutkia vain molybdeenin, seleenin,
vanadiiinin ja kromin liukoisuus kolonnitestissa keratyista vesifraktioista. Alus-
tavien tulosten mukaan kolonnitestien ja ravistelutestien tulokset korreloivat
huonosti molybdeenin suhteen. Kolonnitestissa havaittiin huomattavasti suurem-
pi molybdeenin liukoisuus.
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Tulosten mukaan |&hinn& molybdeenin ja mahdollisesti seleenin liukoisuus tulee
huomioida tuhkien ymparistdkelpoisuuden arvioinnissa.

Lahde

Tolvanen, M., Harju, T., Salmikangas, T., Jormanainen, P. & Lehtovaara, J. The
effect of sludge mixed fuel burning on mass flows in a bark-fired power plant.
11th World Clean Air and Environment Congress and Exposition, Durban,
South Africa, 13 - 18 September 1998.
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1. Johdanto
Tutkimuksen laht6kohtana oli kivihiilen pdélypolton lentotuhkan hyo6tykaytto:

Palamatonta hiilta liikaa sisaltavan lentotuhkan kayttd tuotteena vaikeutuu huo-
mattavasti, 5 %:n enimmaispitoisuutta pidetdén yleensa kayttdkelpoisuuden ra-
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ja-arvona. Joissakin tapauksissa voimalaitokselle toimitettujen kivihiililaatujen
valiset erot tdssa suhteessa voivat olla suuria huolimatta optimaalisesta polttami-
sesta. Jopa samassa laadussa (esim. Kuznetsk-hiili) voi olla siind mé&aérin vaihte-
lua, etta toisinaan palamattomia syntyy liikaa. Palamattomien maara korostuu
low-NO,-poltossa. Liikaa palamattomia siséltavan lentotuhkan jatkokasittelya
parempana vaihtoehtona pidettiin mahdollisuutta valita sopiva hiililaatu.

Aikaisemmissa kivihiilen laadun valintaan tahtaéavissa tutkimuksissa on polypol-
tossa syntyvan palamattoman aineksen maaraa pyritty arvioimaan erilaisin suo-
raan kivihiilelle tehtavien analyysien ja testien avulla (1). Tallaisina ovat esi-
merkiksi termogravimetriset testit, joissa on maaritetty palamisen reaktiivisuutta
(palamisprofiileja). Lisaksi kivihiililaadulle ominaista palamattomien maaraa on
yritetty maarittdd pudotusputkiuunikokeiden ja petrografisten ominaisuuksien
perusteella. Kuitenkaan nailla menetelmilla ei ole saatu kaytantéa vastaavia tu-
loksia. Yksi taman lahestymistavan heikkous on ollut se, ettd maaritykset ovat
perustuneet menetelmiin, joissa on kaytetty poélypolttoon nahden liian matalia
lampéotiloja. Uusimmat tutkimustulokset ovat osoittaneet, ettéd korkeissa lampoti-
loissa hiiliaines voi muuntua niin, etta laboratoriolaitteella maaritetty reaktiivi-
suusjarjestys muuttuu. Korkea lampotila vaikuttaa kivihiileen periatteessa kah-
della tavalla, joilla molemmilla on vaikutusta palamisessa. Toisaalta se vaikuttaa
hiiliaineksen rakenteeseen ja toisaalta tuhka-/mineraaliaineksen kayttaytymi-
seen. Korkeissa lampotiloissa hiiliaines voi muuntua niin, etta reaktiivisuus ale-
nee huomattavasti (2, 3, 4). Toinen vaikutusmekanismi on, etta tuhka sulaessaan
ja jaahtyessaan voi kapseloida hiilta sisalleen, jolloin palaminen hidastuu. Tuh-
kan sulamiseen vaikuttaa tuhkaa muodostava aines, ts. kivihiilen mineraaliaines
ja sen ominaisuudet. Erityisesti rautapitoisten mineraalien (tavallisesti pyriitti)
on todettu lisdavan tuhkan sulamistaipumusta (5, 6).

Mainittuun kahteen tekijaan vaikuttavat seuraavat kivihiilen ominaisuudet yh-
teisvaikutuksineen:

- petrografinen koostumus

- paisuvuus

« hiiltymisaste (hiilipitoisuus, tai FR -suhde)

- tuhkapitoisuus ja tuhkan koostumus

- mineraalineksen koostumus ja jakaantuminen
- jauhautuvuus
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2. Tavoite

Tutkimuksen paatavoitteena oli kehittaé karakterisointimenetelma, jonka avulla
kivihiilen poélypoltossa syntyvaa palamattomien maaraa voidaan ennustaa ja va-
lita polttoon paremmin sopivia kivihiililaatuja. Liséksi tulosten avulla toivotaan
saatavan tietoutta palamattomien syntyyn vaikuttavista tekijoista ja nain lisata
polttoteknisi& mahdollisuuksia vaikuttaa niihin.

3. Toimenpiteet

Palamattomien syntymistaipumuksen karakterisoimiseksi kaytettiin kahta mene-
telmaa :

- Kivihiilen korkealampdtilakoksaus ja koksien termogravimetriset palamis-
profiilimittaukset

. CCSEM (Computer Controlled Scanning Electron Microscopy) -méaaritykset
kivihiilen siséltaman mineraaliaineksen kemiallisen koostumuksen ja
raekoon maarittAmiseksi ja tata kautta tuhkan kapselointivaikutuksen karak-
terisoimiseksi.

Ensiksi mainitulla menetelmall& pyrittiin karakterisoimaan kivihiililaatujen kok-
sin palamista. Kokseja valmistetiin kahta lampétilatasoa edustavalla menetel-
malla: haihtuvien aineiden maarityksesta saatava koksi (ns. kiintea hiili), lampo-
tila noin 900°C ja koksaus 1 370 °C:ssa laboratorion rikkimaaritysanalysaattorin
uunissa (so. kuumennus typpikehassa ko. lampétilassa 3 minuuttia). CCSEM-
mittaukset  tehtiin  suoraan  kivihillesta =~ Microbeam  Technologies
Incorporated’ssa Yhdysvalloissa.

Naytemateriaaliksi valittin Suomessa kaytettavat relevantit kivihiililaadut, ja
maaritykset tehtiin 14 naytteelle (taulukko 1).

4. Tulokset
Koksien palamisprofiilit maaritettiin termovaakalaitteistolla, jonka periaate on

kuvassa 1. Maaritykset tehtiin ilmassa lammittaen termovaa'an reaktoria nopeu-
della 15 °C/min. Naytemaara oli noin 150 mg ja partikkelikoko alle 0,2 mm.
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Kuva 1. Termovaakalaitteisto.

Tuloksena saatiin naytteen massanmuutos ajan ja lampétilan funktiona. Massa-
kayrasta derivoimalla laskettiin differentioimalla palamisen nopeuskéayra
(profiili). Kuvassa 2 esitetddn, miten eri lampdtiloissa valmistettujen koksien
palamisprofiilit eroavat toisistaan. Tuloksen mukaan koksin palaminen hidastuu
koksauslampdtilan kasvaessa, mikéiyyatermovaakaittaustuloksessa profiilin
huipun [ampdtilan kohoamisena. Tulos vahvistaa kirjallisuudessa esitetyn ha-
vainnon.

Termovaakatulosten ja lentotuhkan sisdltaman palamattoman aineksen valista
vertailua varten mittaustulokset esitettiin muodossa massan muutosnopeus jaet-
tuna jaljella olevalla palavalla massalla (tuhka vahennettynd), nédin saatiin ns.
hetkellinen palamisnopeus. Tuloste-esimerkki on esitetty kuvassa 3. Tama tulos-
tustapa mahdollisti ns. koksin loppuunpalamislampétilan maarityksen termovaa-
katuloksesta, jota kaytettiin kunkin kivihiilinaytteen palamista karakterisoivana
indikaattorina. Lentotuhkan palamattomien maara saatiin voimalaitoksilta ja
vertailut tehtiin kattilakohtaisesti.

360



N
o

w
o

=
o

Palamisnopeus, %/min
n
o

OM«MM

200 400 600 800 1000
Lampdtila, °C

alkup 900°C 1370°C
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Kuva 3. Esimerkki indikaattorilampdtilan maaritysmenettelysta.

Taulukossa 1 on kivihiilinaytteiden molempien koksityyppien (900 °C:n koksi
merkittynd taulukossa kiinted C ja 1 370 °C:n koksi) loppuunpalamislampdétilat
To. Taulukkoon on liséksi koottu kivihiilien tuhkapitoisuudet ja FR-suhteet (FR-
suhde lasketaan kiinte&n hiilen ja haihtuvien aineiden valisena suhteena). Lento-
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tuhkan kattilakohtainen palamattomien mééra on esitetty kahdella tavalla: suo-
raan mitattu palamattomien maara lentotuhkassa ja tuhkan laimentavalla maaral-
I& korjattu (jos tuhkapitoisuus oli suuri).

Taulukko 1. Kivihiilinytteiden mittaustuloksia (kiinted C = haihtuvien ainei-
den menetelmalla saatu koksi (kiintea hiili); 1 370°C = 1 370 °C:n lampotilassa
valmistettu koksi).

Lentotuhkan |palamattomat TG
Nayte FR . o . o (1370°C) T,, Kiinte&a C.
Kattila no. Tuhka, % | suhde mitattu, % tuhkakorjattu, % °C T,, °C
11 2 26.4 - 2..3 2..3 793 684
11 3 - - 2..3 2..3 794 658
11 13 23.9 1.57 1 1 810 700

\ 11 13.0 2.11 8..10
\' 12/ 17.0 1.50 1.2

815 707
782 686

W
N

Kuvassa 4 esitetddn lentotuhkan (tuhkakorjatut) palamattomien ja mitattujen
koksien loppuunpalamislampétilojen valiset riippuvuudet kattilakohtaisesti. Tu-
losten mukaan riippuvuudet eivat ole yksiselitteisia ja vaativat lisatutkimuksia.

CCSEM-analyysista tulokseksi saatiin naytteiden mineraalikohtaiset kokojau-
kaumat, jotka on esitetty kuvissa 5, 6 ja 7. Kuvassa 5 on esitetty naytteiden mi-
neraaliaineksen kokojaukaumat luokkina valilla 1 - 408. Tuloksen mukaan
hienoa mineraaliainesta on eniten ndytteessa 11. Hienon mineraaliaineksen voi-
daan olettaa vaikuttavan tuhkan kapseloimisefektia lisdavasti. Kuvassa 6 on mi-
neraalien jakautuminen naytteissa, ja kuvassa 7 hienoaineksen siséltamien mine-
raalien jakautuminen.
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Kuva 4. Lentotuhkan palamat tomien ja kivihiilestd kahdella tavalla valmistet-
tujen koksien loppuunpalamislampdétilat (kiinted C = haihtuvien aineiden mene-
telmalla saatu koksi (kiinte& hiili); 1 370 °C C = 1 370 °C:n lampdtilassa val-
mistettu koksi).
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Mineraalien kokojakauma
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Kuva 5. Naytteiden mineraaliaineksen kokojaukaumat.
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Kuva 6. Mineraalien jakautuminen naytteissa (silicsum on silikaattimineraalien
summa, limesum on kalkkikivimineraalien summa).
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Kuva 7. Hienon mineraaliaineksen (alle 10 mm) mineraalit.

Yleensa hienoaines koostuu paljolti savimineraaleista. Mineraalien ja tuhkan
muodostumisen ja edelleen kapseloitumisefektin valinen yhteys vaatii lisatutki-
muksia, esimerkiksi lentotuhka-analyyseja, joita tassa projektissa ei ollut mah-

dollista tarvittavassa laajuudessa tehda.

5. Johtopéaéatdkset ja tutkimuksen jatko

Tulosten valilla nayttda olevan riippuvuuksia, mutta niiden tarkempi analysointi
vaatii lisdtutkimuksia, jotka sisaltavat aineiston tarkempaa kasittelyd yhdessa
voimalaitoksen kattiloiden toimintaa kuvaavien parametrien kanssa. Mitattujen
tulosten valisten riippuvuuksien léytamiseksi projektissa on alustavasti tehty
monimuuttuja-analyysi. Myos tdma analyysi vaatii tuekseen kattilakohtaisia tie-

toja.
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Tietokanta SIHTI-tutkimusohjelman tuloksille

Markus Tahtinen*, Pia Lobbas**, Leena Aunela-Tapola*, Tiina Harju*, Pauli
Tapanimaki*, Jaakko Jokinen**, Petri Vasara** & Kari Larjava*
*VTT Kemiantekniikka, Ymparistétekniikka, PL 1403, 02044 VTT
**Jaakko Poyry Consulting, PL 4, 01621 Vantaa

1. Johdanto

SIHTI-tutkimusohjelmassa on tuotettu paljon julkista paasto-, teknologia- ja ym-
paristétietoa, jonka laajaan hyddyntamiseen tulisi jatkossa pyrkia. Vuonna 1997
rakennettiin SIHDIN rahoituksella demonstraatioversio tietokannasta. Raken-
teellisesti kattava, mutta tietomaaraltaan viela melko suppea versio osoitti tieto-
kannan tarpeellisuuden. Vuonna 1998 Tekes on rahoittanut tietokannan téayden-
tamista ja kayttajaystavallisen lopputuotteen rakentamista. Lopullinen versio on
valmiina alkukevaalla 1999.

2. Tietokannan rakenne

Ohjelmistona on kaytetty Microsoft Accessin tietokantatuotetta. Tietokantaso-
vellus on rakennettu englanninkieliseksi mahdollista kansainvélista hyddynta-
mista ajatellen.

Tietokannan perustana on voimalaitosten ainetaseita maarittanyt projekti: 503Y
Voimalaitoksen haitalliset ainevirrat. Demonstraatioversioon syoétettiin kahden
laitoksen ainetaseet. Mittaussarjoja oli 11 ja mittaustapahtumia 169. Jatkossa
syotetddn viela neljan laitoksen ainetaseet. Lopullisessa tietokannassa on yh-
teensa 26 mittaussarjaa.

Tietokanta muodostuu kahdestatoista taulukosta. Taulukot ja taulukoiden vali-
nen yhteys selviaa kuvasta 1.

Ainevirtaprojekteista koostuvan tietokannan liséksi on rakenteilla rinnakkainen
tietokanta eraiden muiden SIHTI-tulosten tallentamiseksi. Luonnollisesti taméa
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Kuva 1.
Demonstraatiotie
tokannan
rakenne.
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rinnakkainen tietokanta poikkeaa jonkin verran ainevirtatietokannasta seka ra-
kenteeltaan etta tietosisalloltdan. Se antaa kuitenkin  hyoddyllista
taustamateriaalia seka ainevirtatietokannan kayttdjille ettd muihinkin
tutkimuksiin. Tahan rinnakkaiseen tietokantaan on valittu erityisesti sellaisia
projekteja, joissa on syntynyt paljon primadritietoa. Mukaan mahtuu hyvin
erilaista aineistoa hiukkaspéaastoista kustannuksiin. Tarkoituksena on keskittéaa
paapaino hiukkaspaastdihin, koska naista paastdista on syntynyt paljon
mittausdataa eri projektien yhteydessé. Muut tietokantaan valitut projektit
linkitetaan hiukkasprojekteihin esimerkiksi muiden paastdjen tai polttoaineiden
kautta.

3. Tietokannoista loppusovellus

Vaikka tietokantoja on lopulta useampia, kaikki yhdistetaan kayttoliittyman
kautta yhdeksi kokonaisuudeksi. Sovellus saadaan laajaan kayttdon esimerkiksi
Internetin kautta. Lopputuotteen kayttajalla ei tarvitse olla Access-ohjelmistoa
eika tietokantojen kayttokokemusta.

Tietokanta voidaan myohemmin haluttaessa linkittd& joihinkin muihin p&asto- ja
ymparistorekistereihin. Myds jonkinasteinen multimediasovellus on mahdolli-
nen.

4. Tulosten hyddyntaminen

Tavoitteena on saada aikaan kayttajaystavallinen tietokanta, jonka avulla helpo-
tetaan ainutkertaisen mittaus ja tulosaineiston hyddyrnygtta. Jo nyt on 16y-

detty kayttokohteita ympériston vaikutusten arvioinnissa seka elinkaari- ja
benchmark-tutkimuksista.

Olisi toivottavaa, ettd korkeakoulut ja yliopistot kiinnostuisivat tietokannasta ja

SIHDIN arvokas primaaridata tulisi analysoiduksi monipuolisesti tulevissa opin-
naytteissa ja julkaisuissa.
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Metsateollisuuden
ymparistopaastojen hallinta
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209T Haitallisten metallien ainevirrat
sulfaattiselluloosan valmistuksessa

Mukana olevat yritykset ja organisaatiot

VTT Kemiantekniikka, Enso Oy, Ahlstrom Machinery Oy, KCL

Yhteystiedot
VTT Kemiantekniikka, Ymparistttekniikka

PL 1403 (Betonimiehenkuja 5), 02044 VTT
Puh. (09) 4561, faksi (09) 456 7022

Vastuunalainen johtaja

Erikoistutkija Markus Olin, VTT Kemiantekniikka

Projektin kesto

1.1.1996 - 15.10.1998

Projektin kustannukset ja rahoitus
Kokonaiskustannukset: 1 755 000 mk

Rahoitus:Tekes610 000 mk, Enso 160 000 mk, Ahlstrém 105 000 mk, KCL
100 000 mk ja VTT 780 000 mk

Projektin kuvaus
Projektin tavoitteena oli tutkia ymparistdhaitallisten metallien lahteita, kulkeu-

tumista ja nieluja ECF-valkaistun sulfaattimassan valmistuksessa. Lisaksi tutkit-
tiin eraita tarkeitad tai kiinnostavia muita aineita. Vaikka tutkimusmetodina oli
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massataseen maarittdminen, viela tarkeampaa oli tutkittujen aineiden pitoisuus-
tasojen maaritys.

Kohdelaitokseksi valittiin modernia tuotantotekniikkaa edustava
sulfaattisellutehdas, jossa on seka koivu- ettd mantykuitulinjat. Naytteet
kerattiin kuuden tunnin mittausjakson aikana tunnin valein; osanaytteista
koottiin lopulta yksi edustava nayte kustakin néytteenottopaikasta. Naytteenotto
alkoi prosessin alusta ensimmaisella kuuden tunnin jaksolla seuraten sitten
prosessia. Muutamia varmentavia naytteitd kerattin myohemmin vastaavassa
ajotilanteessa. Naytteenottokohteet rajattiin paaosin sisaan tuleviin ja prosessis-
ta poistuviin paavirtoihin, so. osa sisaisista kierroista jatettiin tarkastelun ulko-
puolelle. Kohdevirtaamien suuruudet maaéritettin naytteenoton yhteydessa
(esim. savukaasut), taikka prosessiseurannan tai tunnuslukujen avulla.
Metalleille muodostettiin pitoisuuksien ja virtaamien avulla taseet, ja niiden
paaasialliset l&hteet ja poistumistiet selvitettiin.

Tutkittavat metallit jakautuivat neljgdn massavuoluokkaan. Padkomponenttien
(Na, Si, Mn, Mg, Ca, S, P) vuot olivat suuruudeltaan kymmenista kiloista kym-
meniin tuhansiin kiloihin tunnissa. Kromia, alumiinia, nikkelia ja rautaa virtasi
sadoista grammoista muutamaan kiloon tunnissa. Arseenin, kadmiumin, eloho-
pean, seleenin ja lyijyn vuot olivat suuruudeltaan kymmenistd muutamaan
sataan grammaan tunnissa. Talliumin virtaamat olivat noin tuhannesosa
jalkimmaisina mainituista. Korkeimmat ymparistthaitallisten metallien (esim.
Cd ja Pb) pitoisuudet esiintyivat soodakattilan kiertotuhkassa ja polttolipedssa,
viherlipeasakassa, meesassa ja uunikalkissa. Tutkituista syottdvirroista hake oli
kadmiumin ja lyijyn merkittavin l&dhde. Kadmium ja lyijy rikastuvat
soodakattilan tuhka-polttolipedkiertoon ja kalkkikiertoon. Molemmat metallit
poistuvat paaosin viherlipeasakassa.

1. Tasemittaus

1.1 Laitoksen kuvaus
Kohdetehtaalla on kaksi kuitulinjaa, joissa sellunkeitto tapahtuu Sunds Defibra-

torin SuperBatch erakeittimilla. Vanhemmalla kuitulinjalla (no. 1) on nelja kei-
tinta (&4 300 ) ja uudemmalla kuitulinjalla (no. 2) on kuusi keitintéa (& 309. m
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Keiton kapasiteetit ovat 610 ADt/d manty- ja 1 160 ADt/d koivusellua.
Tehtaalla kaytetaén joko ECF- tai TCF-valkaisua. Kuitulinjoilla on yhteinen
kemikaalikierto.Naytteenottojakson aikana tehtaalla valmistettin ECF-
valkaistua manty- ja koivusellua. Naytteenottoviikolla tehdasta ajettiin taydella
kapasiteetilla. Prosessissa ei esiintynyt epatavallisia vaihteluita. Taulukossa 1
esitetdan tehtaan prosessitietoja naytteenottoviikolta. Tehtaan prosessi- ja nayt-
teenottokaavio esitetaan kuvassa 1.

Taulukko 1. Prosessitietoja metallitasemittauksen naytteenottoviikolta syksylla
1996. Tiedot ovat neljan vuorokauden keskiarvoja. K.a.=kuiva-ainepitoisuus,
ADt=ilmakuiva sellutonni.

Hakemaaréd / mantysellu 112 t/h k.a. % 53,5
Hakemaara /koivusellu 168 t/h k.a. % 58,8
Tuotanto, valkaistu mantysellu (ECF) 567 ADt/d

Tuotanto, valkaistu koivusellu (ECF) 1235 ADt/d

Valkolipean sulfiditeetti 34,2

Kappa ennen happivaihetta, manty/koivu  24,3/19,2

ISO vaaleus, manty-/koivusellu 87,4 %/88,5 9

ISO vaaleus, koivusellu

Polttolipean sy6ttd soodakattilalle 34 1/s k.a. % 75,9
Meesan sy0ttd meesauuniin 9,8 kg/s k.a. 100 %

1.2 Naytteenotto

Kemialliseen analyysiin valittiin ymparistolle haitallisten hivenaineiden liséksi
prosessirja taseen muodostamisen kannalta kiinnostavia aineita (ks. taulukko
2).

Raaka-aineen (hakkeen) muuttuminen tuotteeksi (ilmakuivaselluksi) kestaa koh-
delaitoksella noin 24 h. Edustava naytteenotto taattiin valitsemalla naytteen-
ottojakson pituudeksi 6 h; jaksoja oli kolme: alkuvaihe, keskivaihe ja loppu-
vaihe. Naytteenottopisteet esitetdan kuvassa 1.
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Taulukko 2. Analysoidut hivenalkuaineet ja padkomponentit..

Hivenalkuaineet Paakomponentit

As Al
Cd Ca
Cr Fe
Hg Mg
Ni Mn
Pb Na
Se P
Tl S

Si

2. Tulokset

2.1 Analyysitulokset

Virtausten pitoisuudet esitetaan taulukossa 3 kuiva-ainemassayksikkdd kohden
analyysilaboratorion kuiva-ainemaaritykseen perustuen, tai mikali tai kosteus on
yli n. 70 %, tositilaisessa massayksikdssd. Taulukoissa 4 ja 5 esitetetaan
soodakattilan ja  meesauunin  hivenainepitoisuudet  (normikuutiossa)

savukaasujen hiukkas- ja hoyryfaasissa seka vastaavat paastot.

Tulokset annetaan kolmen kokeen keskiarvona. Mikali pitoisuus yhdessa
kokeessa tietylle virtaukselle on jaanyt alle maaritysrajan, on keskiarvo laskettu
yli maaritysrajan olleista pitoisuuksista, ja vain yhden tuloksen ollessa Yyl

maaritysrajan annetaan se suoraan.

Kaikki analyysitulokset ovat vield alustavia, silla osa naytteistd on vield
analysoitavina tata raporttia kirjoitettaessa.
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roity.
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Taulukko3. Pitoisuudetug/kg kuiva-ainetta tai tositilaisessa massayksikdssa*.

Nro[Nimi Al As Cd Cr Fe Hg| Ni Pb Se TI

1 |mé-hake <30 040 <40 i) 68 83000 <[00 [563 (229 K400 | 24
2 |ko-hake <30 000 <40 141 2f9 56300 <00 [207 339 400 | 3.4
4 |raakavesi* 1330 <40 <04 <P0 167 <910 <100 <45.0 <40 pP.14
5A |kvesikk1l* <500 <4 0.7p <20 100 <d.2 <100 <b.0 €40 (.52
5B |kvesikk2* <50( <40 0.89 33 500 <Q.2 <100 <p.0 40 ¢.51
6 |valkolipea* 2 000 <400 <40 <200 2000 <410 <1p00 K50 <4400 |1.05
7 |tarpatti* <100 <4p <0.04 <17 <5p0 <10 410 1.2 44.0 <p.02
9 |ko-ru-ma <30 00D <400 118 2p4 30300 <[00 <1|000 |236 K400 | 5.0
10 | mé-ru-ma 44 040 <400 79 245 19000 <00 <1/000 |125 400 | 5.7
11 |hapanjvs2* <1 0do <400 4.0 <200 800 10 <1000 |<50 £400 |<1.0
12 |hapanjvs1* 2 000 <400 <40 <200 <300 £10 <1000 53 400 |<1.0
13 |alks2* <2 000 <400 <40 <200 <500 <10 <1 Q00 61 <400 k1.0
14 |alks1* <2 000 <400 <40 <200 <500 <10 <1000 f136 <4400 k1.0
15 [mé-massa | <2.0x10 <400 <4.( 596 9000 <100 <1 0p0 72 <400 41.0
16 |ko-massa <2.0x¥p <400 42 1525 18000 <100 <1 Q00 87 <400 1.0
17 |heikkoml* 1 33( <40p 9)8 <200 900 <10 <1 (00 59 <400 |[L..34
18 |suopa* 39700 <3000 6B3 1170 1600 <100 <§000 |932 <B000| 36
19 | polttolipea 59 000 613 321 <1200 16000 <100 1|500 |371 $800| 37
21 |viherlipea* 7 330 256 46 <200 3000 <10 617 40 <400 |24
22 |vlstmeesa 2.0xfp<2.0x1d| 12900 4220p 2.0xfP<100 79300 22800 <5000 9P3
23 | selktyvl* 4 00( 14y 8P <200 1180 <10 403 ¢50 <#00 |1.2
24 |meesa 2.0xPp <7000 2790 154Q0 5.7x30<100 21200 6000 <4 000 119
25 |uunikalkki 6.0x18 <2.0x1d| 46040 23000 9.4xP)<100 40600 8910 <5/0 <d6
27 |POR* <3.0x18 <1500 <12 1146 8670 <100 10460 <200 <1500 k4.0
28 | mantyoliy* | <3.0x10 <1504 31 194D <5000 <100 <4000 <200 <1500 |2.9
29 |sakat 3.2x19 <2.0x10| 8824 3240p 2.2xfP <100 59 200 16 300 <5000 6BO
30 |s.hiekka 6.1x106 <4000 1290 12900 1.6%1G<15 23800 4180 <4000 7
32 [MeOH* <1 00( <50 1.03 5|8 <500 <0 <420 1.4 104 k13
34 |jatehappo* <2040 <400 <4.0 1170 9670 K10 <1|000 <50 K400 |<1.0
35 |seklal* <2 00D <400 <40 <2p0 <500 <10 <1 P00 <50 <400 |<1.0
36 |skpesuri* 667 <400 44 <200 <500 <410 <1p00 k50 <4400 k1.0
37 |korv.kalkki | 1.4x16 7.0x1d| <2000 8630 1.5xI <100 12900 2360 <5000 <6p0
38 | kempuvesi* <500 <40 <0|4 <20 20 <p.2 <100 <5 <40 P.28
39A|valimakll | <2.0x18 <700 <10 113p <5000 <100 <300 <15 <100 40.5
39B|valimakl2 | <2.0x18 <700 13 1330 <5000 <100 <3p0 <15 <100 d0.5
40 |suopasak 8.8x¥p 4.7x1d| 1500 1.1x1f 1.3x16| 0.07 <2000 15000 <600 1po
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Taulukko 4. Soodakattilan savukaasujen hivenainepitoisuudet.

Pitoisuus  Paasto Pitoisuus Paasto Pitoisuus Paasto
28.10.1996 pg/ms mg/h pg/ms mg/h pg/ms mg/h

HiukkasfaaHiukkas- Kaasu- Kaasu-

Si faasi faasi faasi
Al <19 <9810 7,0 3690 <26 <13500
As <04 <196 <2, 7 <1410 <3,1 <1610
Ca 14 7 260 28 14 800 42 22 100
Cd 0,12 63 0,02 12,9 0,14 76
Cr 1,2 608 0,32 166 1,5 774
Fe 27 14 300 2,8 1440 30 15770
Mg 6,0 3140 <23 <1200 6,0 3140
Mn 4,3 2240 0,36 189 4.6 2 426
Na 15700 8 240000 19 10 200 15 700 8 250 000
Ni <19 <981 <1,8 <942 <3,7 <1920
Pb 0,2 98 0,84 439 1,0 537
Se <0,3 <157 <0,9 <471 <12 <628
TI <15 <785 <22 <1180 <3,7 <1963
Hg <0,01 <79 0,33 175 0,33 175

Taulukko 5. Meesauunin savukaasujen hivenainepitoisuudet.

Pitoisuus Paasto Pitoisuus Paastd  Pitoisuus Paasto

25.8.1997 pg/ms mg/h pg/ms mg/h pg/ms mg/h
HiukkasfaaHiukkasfaa Kaasufaasi Kaasufaasi
Si Si
Al <19 <911 <17 <783 <36 <1690
As <0,15 <7 <21 <98 <2 < 105
Ca < 250 < 11841 <29 <1370 <279 <13
200

Cd <0,03 <1,3 < 0,07 <3 <0,10 <45
Cr 0,8 40 <10 <46 0,8 40
Fe 107 5050 0,2 8,7 107 5 055
Mg <50 <2370 <14 < 652 <64 <3021
Mn 0,6 29 <0,6 <26 0,6 29
Na 82 3 860 11 528 93 4 390
Pb 0,2 11 <14 <65 0,2 11
Tl <1,5 <73 <34 <163 <5 <236
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2.2 Massavirtojen maarittdminen

Soodakattilan ja meesauunin savukaasun tilavuusvirrat maaritettiin kullekin
koejaksolle. Muiden virtojen suuruudet maaritettiin jollakin seuraavista tavoista:

a) tehtaan prosessiseuranta (vuorokausiraportit,
trendit)

kuukausiraportit,

piirrot,

b) maaritettiin punnituksella kertymé naytteenottojakson ajalta

c) kaytettiin laskennallista teoreettista arvoa luotettavan virtausmittauspisteen
suhteen

d) kaytettiin tehtaan pitk&an aikavalin keskiarvoa

e) arvioitiin kirjallisuudessa esiintyvien tunnuslukujen perusteella

Tulokset tasta tydladsta arvioinnista on koottu taulukkoon 6. In/mid/out-sarake
luokittaa virtaukset sisaan tuleviksi, siséiseksi tai poistuvaksi.

Taulukko 6. Massavirtojen keskiarvot kokeissa 1, 3 ja 4 (*Nm

Virtano Naytevirta In/Mid/Out 1 000 kg/h 1 000 kg/h
kuiva-ainetta

1 méa-hake In 46.5

2 ko-hake In 91.6

4AA+muut Raakavesit+sek.l. ki1 In 677

4B+muut Raakavesi+sek.l. ki2 In 943

5A Kiertovesi kuivauskl Mid 167

5B Kiertovesi kuivausk2 Mid 285

6A Valkolipe&kll Mid 100

6B Valkolipe&kl2 Mid 206

7 Tarpatti Out 0.083

8 Rejekti Out 1.12 0.448

9 ko-ru-ma Mid 194

10 ma-ru-ma Mid 71.0

11 Hapanjvs2 Out 693

12 Hapanjvsl Out 488

13 Alks2 Out 273

Taulukko 6 jatkuu
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14 Alks1 Out 128

15 ma-massa Out 24.9 22.3

16 ko-massa Out 51.1 46.0

17A Hml ki1 Mid 220 33.0

17B Hml kI2 Mid 453 68.0

18 Suopa Mid 4.18 2.60

19 Polttolipe&a Mid 177 128

20 Soodakattila Out 514 000*

21 Viherlipea Mid 367 83.3

22 vis+meesa Mid 0.888 0.44

23 Selktyvl Mid 393 82.9

24 Meesa Mid 35.3 35.3

25 Uunikalkki Mid 20.8 20.8

26 Meesauuni Out 48 800*

27 POR In 2.04

28 Mantyoljy In 1.11

29 Sakat Out 1.06 0.661

30 Sammhiekk Mid 0.167 0.125

32.1 MeOHmMu Mid 0.262

32.2 MeOHhk Out 0.265

34.1 Jateh.kl1 In 0.857

34.2 Jateh.kl2 In 7.56

35.1 Seklal Out 286

35.2 Sekla2 Mid 216

36 Soodakattilan pesuri Mid 9.21

37 Korvaus-kalkki In 0.57

38A Kempu kuivauskl In 107

38B Kempu kuivausk?2 In 142

39A Véalimassa ki1 Mid 230 22.4

39B Valimassa kl2 Mid 352 46.0

40 Suopasak Out 0.0003 0.0002

42 Soodakattilan Mid 6.08 6.08
kiertotuhka

2.3 Esimerkki massataseesta; Kadmiumin tase

Kadmium joutuu prosessiin hakkeessa. Noin kaksi kolmannesta viherlipean kad-
miumista poistuu viherlipedsakassa. Jaljelle jadva kolmannes kulkeutuu kausti-
soinnista meesaan rikastuen siihen. Suurin kadmiumvirtausygkimimeesas-

sa. In/out-suhde kadmiumille oli 1,4.
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3. Johtop&aatokset

Johtopaatosten tekoon on paras hetki, kun kaikki analyysitulokset ovat valmiita,
mutta jo nyt on selvasti ndhtavissa, kuinka jotkin varsin pienet pitoisuudet
(kuten Cd ja Pb) rikastuvat paljon suuremmiksi pitoisuuksiksi esimerkiksi

viherlipeasakkaan.

Lopullinen raportti, joka sisaltaa kaikki kokeelliset tulokset, massataselaskelmat

kaikille alkuaineille ja pohdintoja joidenkin aineiden kayttaytymisesta, on vii-
meistelyssa.
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211T Kerayspaperin ja siistauslietteen tuhkan
Kierratys ja valmistus paperin tayteaineeksi
Mukana olevat yritykset ja tutkimusorganisaatiot

IVO Oy, Kvaerner Pulping Oy, Valmet Oy, KCL, VTT

Yhteystiedot
VTT Kemiantekniikka, Teollisuuden ymparistotalous

PL 14031 (Tekniikantie 4B), 02044 VTT, Espoo
Puh. (09) 4561, faksi (09) 456 7043

Vastuunalainen johtaja/tutkijat
Vastuunalainen johtaja: Prof. Allan Johansson, VTT Kemiantekniikka
Tutkijat: Antero Moilanen, Markku Orjala, Jussi Ranta, Kai Sipila, VTT Ener-
gia, Kauko Ingerttila, Tapio Knuutinen, Pekka Mdrsky, VTT Kemiantekniikka,

Bjorn Krogerus, Antti Korpela, KCL, Risto Eteldaho, Jouni Kinni, Jouko Pert-
tula, Kvaerner Pulping Oy, Timo Pekkarinen, Jukka Heimonen, Valmet Oy

Projektin kesto

1.1.1997 - 31.12.1998

Projektin kustannukset ja rahoitus

Kokonaiskustannukset: 950 000 mk
Rahoitus: Tekes 500 000 mk, teollisuus 350 000 mk, VTT 100 000 mk
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1. Johdanto

Paperiteollisuuden papereissa ja kartongeissa kayttama tayteaineiden maara on
kasvanut tasaisesti. Papereista ja kartongeista kerdtd&n noin puolet
hyotykayttoon kuituaineksen vuoksi, kun taas tayteaineita ei toistaiseksi
kaytannollisesti katsoen oteta uusiokayttoon. Kierratyspapereiden kuituaines
otetaan talteen siistauksessa, josta syntyva jate (siistausliete) sisaltdaa paperin
tayteaineet ja pigmentin. Siistausliete vakevoidaan ja viedaan kaatopaikalle tai
poltetaan. Poltossa jaljelle jaava lietteen sisdltama tayteaine (tuhka) voidaan
periaatteessa kayttdd uudestaan, mutta ongelmana on sen puhdistaminen ja
jatkokasittelyt (jauhaminen, pH:n s&até jne.) niin, ettd se tayttda paperin
tayteaineille asetetut laatuvaatimukseykisellaan ptitoprosessissa syntyva
tuhka sisaltaa lilan paljon epépuhtauksia (lahinna nokea), jotta sita voitaisiin
kayttaa sellaisenaan paperin tayteaineena. Kaatopaikkamaksujen nousu ja
kierratysnakokohtien korostuminen lisdavat markkinoinnissa myds papereiden
tayteaineiden uusiokayton edellytyksid. Onnistuessaan menetelméd tarjoaa
mahdollisuuden paperin "suljetulle kierrolle", jossa raaka-aineen Kkuitu-,
téyteaine- ja energiasisaltd hyddynnetd&n mahdollisimman tehokkaasti.

Papereiden tayteaineille on asetettu tietyt laatuvaatimukset, joita ovat lahinna
riittdva vaaleus ja vahainen kuluttavuus (jolla kuvataan tayteaineen kuluttavaa
vaikutusta paperin valmistuksessa kaytettavaan viiraan). Vaaleuteen vaikuttavat
olennaisesti tayteaineen sisaltdmat epapuhtaudet ja kuluttavuuteen
partikkelikoko ja partikkelien sarmikkyys. a6sa projektissa tutkimuksen
kohteena oleva polttaminen hapettaa periaatteessa tayteaineen puhtaaksi, mutta
talléin tuhkan partikkelikoko voi kasvaa. Partikkelikoon kasvamisen syyna on
padasiassa korkeissa lampoétiloissa tapahtuva tuhkan sintraantuminen tai
sulaminen. Tallainen suuria partikkeleja sisadltava materiaali voidaan jauhaa,
mutta tuntematonta on, miten kayttokelpoista jauhamisessa syntyva
partikkeliaines on esimerkiksi kuluttavuuden suhteen. Ideaalitapauksessa
polttaminen voi suoraan tuottaa halutun kokoisista partikkeleista koostuvaa
tuhkaa tai sellaista tuhkaa, jonka jauhatus onnistuu helposti. Periaatteessa tama
on saavutettavissa polton olosuhteita saatamalla.
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2. Tavoite

Tavoitteena on tuottaa siistauslietteesta, kierratyspaperista tai naiden seoksesta
sopivan laatuista, paperintayteaineeksi sopivaa tuhkaa polttoteknisin
menetelmin ja pyrkid optimoimaan jatkokasittelyn tarve.

3. Toimenpiteet

Tutkimukseen sisdllytettiin 3 naytetta:

1. lajiteltu paperinayte: aikakauslehti-/mainospaperi
2. siistausliete
3. siistauslietteen polton tuhkat.

Paperi- ja siistauslietenaytteilla tehtiin erilaisia laboratoriomitan polttokokeita
VTT Energiassa Espoossa. Paperinaytteella tehtiin polttokoe Kvaerner Pulping
Oy:n koepolttolaitoksen pilotleijukerrosreaktorissa. Tata varten tehtiin esikoe
VTT Energian leijukerrosreaktorilla Jyvaskylassa. Tuhkanaytteilla tehtiin erilai-
sia jauhatus- ja noenpoistokokeita vaahdotustekniikalla, ultradanta kayttaen ja
saostusmenettelylla sekd mitattiin kuluttavuutta ja vaaleutta VTT Kemianteknii-
kassa Mineraalitekniikan tutkimusalueella ja Keskuslaboratoriossa. Lisdksi tuh-
kien ominaisuksia tutkittin VTT Energiassa Espoossa.

Tata kirjoitettaessa on viela kesken lahinnéa pilotkokeessa saadun tuhkaeran jat-
kokasittelyyn ja koepaperien valmistukseen liittyva koetoiminta.

3.1 Vaahdotus-, jauhatus- kuluttavuus- ja karbonointikokeet

Siistauslietteen poltosta saaduilla tuhkilla tehtiin VTT Kemiantekniikan Mine-
raalitekniikassa laboratoriomitan vaahdotus- ja jauhatuskokeita. Kokeita tehtiin
kahdella eri tuhkanaytteella: toinen nayte oli karkeampaa syklonituhkaa (MA) ja
toinen syklonin jalkeista lentotuhkaa (FA). Tarkoituksena oli tutkia, voidaanko
naytteitd puhdistaa hiilesta (noesta) jauhamalla ja vaahdottamalla. Jauhetun
tuhkan kuluttavuutta mitattiin myos.
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Molemmilla naytteilla (MA ja FA) tehtiin kolme laboratoriokoetta. Vaahdotus-
kokeissa kaytettiin kirjallisuudesta haettua vaahdotuskoereseptia, jossa hiilen
kokoojana kaytettiin kerosiinia sekd vaahdotteena MIBC:td. Ensimmaisen koe-
sarjan tarkoituksena oli sopivan kemikaaliannostuksen etsiminen sarjakokeena,
jossa kemikaaleja annosteltiin vaiheittain, ja kunkin lisdyksen jalkeen tehtiin
vaahdotus. Toisessa koesarjassa tehtiin vaahdotus ensimmaisen kokeen koko-
naisreagenssimaarilla, ja taman ensimmaisen vaiheen jate lisdjauhettiin, jonka
jalkeen toteutettiin toinen vaahdotusvaihe. Kolmannessa koesarjassa syotenéayt-
teet jauhettiin ennen vaahdotusta, jonka jalkeen tehtiin kaksivaiheinen vaahdo-
tus reagenssiaskelkokeina. Kolmannen koesarjan jatteille tehtiin myds raekoko-
analyysit, ja jatteista otettiin naytteet kulutuskokeita varten. Kokeiden 2 ja 3
naytteille tehtiin myds vaaleusmittauksia, sek& valikoituja raekokoanalyyseja.

4. Koetulokset

Jauhetun tuhkan kuluttavuus oli 30, joka on samaa luokkaa kuin kalsinoidulla
kaoliinilla; puhtaalla kaoliinilla kuluttavuus on neljasosa tasta arvosta. Kulutta-
vuuteen vaikuttaa todennékoisesti poltossa sintraantuneen ja sulaneen tuhkan
jauhautuminen ("lasijauhe™).

Muut tulokset esitetdén taulukossa 1. Koetuloksista laskettujen taseiden perus-
teella MA-naytteen hiilipitoisuus oli noin 0,47 % ja FA-naytteen hieman yli pro-
sentti (tuloshajonta oli huomattavan suuri, 1,04 - 1,39 %).

Kokeissa MA -naytteilla paastiin ainoastaan 8,8 %:n hiilisaantoon. Lisdjauhatus
kohotti 2-kokeessa toisen rikasteen pitoisuutta huomattavasti. Kokeessa 3 mate-
riaalia jauhettiin jo ennen vaahdotusta 60 minuutin ajan rautakuulilla. Vaahdo-
tuskokeen jatteelle tehtiin raekokoanalyysi, ja raekoko oli 81 % alle 20 pm.

Kokeet FA-naytteella antoivat hieman parempia tuloksia kuin MA-naytteella.
Rikasteen hiilipitoisuudet olivat huomattavasti korkeammat, ja parhaimmillaan
paastiin noin 17 %:n hiilisaantoon rikastepitoisuuden ollessa 16,5 %. Kokeessa
2 kokeiltiin viela kolmas vaahdotusvaihe, jolloin kokoojana kaytettiin ACCOA-
Lia, jota kaytetaan hiilen vaahdotuksessa. Annostus oli kuitenkin liian suuri, ja
kolmannen vaahdotusvaiheen selektiivisyys oli huono. Tunnin jauhatuksella
kokeessa 3 vaahdotusjatteen raekoko oli 76 % alle 20 pm.
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Taulukko 1. MA- ja FA -naytteilla tehtyjen vaahdotuskokeiden tulokset.

Nayte Koe |%-20|%- 32| %-75| dso dgo | Vaaleud Keltaisuusg
No | um [ pm | pm pm | pm % %

ISOR |R 570-ISO
457 R 457

MA, syote 3 4,5| 1011| n.345| n590| 38,9 5,7

MA, EV-jate,| 2 44 | 53,5| 79,5| 27,7 76,0

jauh. 10 min

MA, lopull. " 45,6 50

vaahd. jate

MA, jauh. 3 81 92 | (100)| 6,4 19 48,1 4,0

60 min

MA, lopull. " 48,9 3,9

vaahd. jate

FA, syobte 50 | 71,5 95 13,8 44 50,3 50

FA, vaahd. 2 55,1 4,4

rikaste R3

FA, EV-jate, | " 65 | 77,5 99,7| 10,8 34,5

jauh. 10 min

FA, lopull. " 49,6 4,5

vaahd. Jate

FA, jauh. 3 76 89 | (100)] 8,0 2215 46,3 3,3

30 min

FA, lopull. " 48,6 3,6

vaahd. jate

Tehtyjen kokeiden perusteella voidaan sanoa, ettd tuhkan sisaltdmat hiilikompo-
nentit eivat kayttaydy vaahdotuksessa kuten luonnon hiilen. Vasteet vaahdotuk-
sessa ovat selvasti huonommat, ja huolimatta suurista kokooja-annostuksista
(kerosiinia 10 kg/t), jaivat hiilen vaahdotussaannit heikoiksi.

Lisatutkimuksia tehtiin FA-naytteelld, koska aikaisemmisssa vaahdotuskokeissa
talla materiaalilla saavutettin paremmat vaahdotuskoetulokset kuin MA-
naytteelld. Kokeissa selvitettiin kuivajauhatuksen soveltamisen vaikutusta vaah-
dotusjatteiden vaaleuteen, koska méarkdné tehtdva jauhatus yleensa pienentda
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paperin tayteaineiden vaaleuksia. Ultradaanen kayttdmahdollisuuksia noen erot-
tamiseen tutkittiin liettamiskokeina. Viimeisen vaahdotuskokeen jatteelle tehtiin
kolme alustavaa karbonointikoetta (saostus), joissa selvitettiin menetelméan toi-
mivuutta seké karbonoinnin vaikutusta jatteen vaaleuteen.

Jauhatus eri kokeissa tehtiin kuivana, jolloin hienonnetun tuotteen vaaleuden
pieneneminen syotteeseen ndhden oli pienempi kuin markana suoritetussa jau-
hatuksessa

Ensimmaisessé kokeessa (Koe 5 taulukossa 2) jauhettiin 500 g:n nayte-era Kkui-
vana 4 litran rullamyllylla pienia kuulia jauhinkappaleina kayttaen. Jauhatusaika
oli 120 min. Jauhettu tuhka oli hienoudeltaan 80 % alle 17,5 um, kun jauhamat-
toman tuhkan hienous oli 80 % alle 44 um. Jauhatuksen jalkeen nayte jaettiin
jakolaitteella kahteen eraéan, joilla testattiin ultradédnen kayttomahdollisuuksia
lietteen dispergoimiseksi sekd noen erottamiseksi. 145 g:n nayte lietettiin de-
kantterilasissa ultraaanipesurissa. Pesurin ultradanigeneraattori oli kuitenkin
liian heikkotehoinen, ja nayte ei pysynyt suspensiona eikd noen erottumista
kyetty havaitsemaan. Jauhetun naytteen toinen osa, 355 g, lietettiin vaahdotus-
koneen lasikennossa, ja kenno asetettiin tdaman jalkeen tunnin ajaksi tehokkaam-
paan ultragdénipesuriiin. Erottumista ei kuitenkaan havaittu. Ultradanikylvyn
jalkeen naytteelle tehtiin aikaisempien vaahdotuskokeiden mukainen laborato-
riovaahdotus kayttaen kerosiinia ja vaahdotetta. Kokeen tuotteita ei analysoitu,
mutta silmamaaraisesti ja massataseiltaan se sujui kuten aikaisemmatkin kokeet.

Toisessa kokeessa (Koe 6) jauhatusta tehostettiin toteuttamalla se kahdella 2 lit-
ran rullamyllyllg, joissa kaytettiin 5 - 15 mm:n kuulia. Kuivajauhatuksen jauha-
tusaika oli 180 min. Myllyja tyhjennettdessa havaittiin materiaalin tarttuneen
myllyjen vaippoihin seké& jauhinkappaleisiin. Myllyt tyhjennettiin 4 litran myl-
lyyn ja jauhatusta jatkettiin 60 min markajauhatuksena pienilla kuulilla. Jauha-
tustuotteelle tehtiin vaahdotuskoe 4 litran kennossa kayttaen kokoojana 1000 +
9000 g/t kerosiinia seka 500 + 500 g/t MIBC:a. Vaahdotuksen ensimmaisessa
vaiheessa pyrittiin kennosta ottamaan vain kaikkein tummin vaahto-osuus. Ko-
koojalisdyksen jalkeen rikastetta kerattiin runsaammin.

Kuivajauhatuskokeita (Koe7) jatkettiin jauhamalla kilon panos naytetta pienissa

erissa Swing-myllylla 5 min. Swing-myllya testattiin siind toivossa, ettd nayt-
teen tarttuminen ja kittaantuminen olisi vahaisempaa kuin rullamyllyssa. Jauhe-
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tun tuhkan hienous oli 80 % alle 14,5 um. Vaahdotuskoe tehtiin nyt 16 litran
kennossa pienessa lietetiheydessa. Ennen vaahdotusta naytetta hierrevalmennet-
tiin 4 litran kennossa mahdollisten flokkien hajottamiseksi. Laihemmassa lieteti-
heydesséa tehty vaahdotus vaati runsaasti vaahdotuskemikaaleja, ja rikastemaara
oli silti pieni.

Kuivajauhatus (koe 8) tehtiin myods @ 286 mm x 286 mm Mergan-myllyssa, jos-
sa kaytettiin jauhinkappaleina valssirengasta seka -tankoa. Jauhatusaika oli 240
min, ja jauhetun tuhkan hienous oli 80 % alle 18,5 um. Jauhetun naytteen vaah-
dotus tehtiin nyt sakeammassa lietetiheydessa 4 litran kennossa suurehkoilla
reagenssimaarilla.

Karbonointikoe (saostus). Kokeen 8 vaahdotusjate suodatettiin ja kuivattiin
karbonointikokeita varten. Kokeet suoritettiin patentin EP0737774A1 “Process
of treating reject from a plant for deinking waste paper” kuvaamalla tavalla. Ko-
keissa puhallettiin tuhkan ja kalsiumhydroksidin muodostamaan, voimakkaasti
sekoitettuun lietteeseen noin BD:n lampdtilassa hiilidioksidia pyrkimyksena
saostaa kalsiumkarbonaattia tuhkan tummempien rakeiden pinnoille ja taten ko-
hottaa naytteen vaaleutta. Kokeissa kaytetty lietetiheys oli tuhkan suhteen 1,3
%. Kaksi ensimmaista koetta tehtiin samalla tavalla menetelméan toimivuuden
selvittamiseksi ja kolmas koe tehtiin suuremmalla kalsiumhydroksidimaaralla.
Kokeiden paatdspiste maaréattiin siten, ettd lietteen pH ajettiin hiilidioksidilla
valille 6 - 7 ja puhallus keskeytettiin. Jos pH alkoi nousta, jatkettiin hiilidioksi-
din syottba. Kokeen paatyttya naytteet suodatettiin, kuivattiin ja punnittiin, jol-
loin oli mahdollista verrata muodostuneen kalsiumkarbonaatin maaraa teoreetti-
seen maaraan.

Tuotteiden painoista voidaan havaita, ettad karbonointi onnistui varsin hyvin. Mi-
tatut vaaleudet olivat yli 70 %. Kaikkien kokeiden paamittaustulokset ovat tau-
lukossa 2.

Kokeita tehtiin vastaavasti myds Kvaernerin paperinpolttokokeen tuhkalla (PT).
Saatu nayte on selvasti tummempaa kuin aikaisemmin kasitellyt naytteet. Niille
tehtiin vaaleusmittaukset, raekokoanalyysi sekd kemiallinen analyysi hiilipitoi-
suuden maarittamiseksi. PT-naytteen vaaleudet ja raekoot esitetddn taulukossa
3.
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PT-tuhka oli huomattavasti karkeampaa kuin FA-nayte, ja sen vaaleus oli huo-
mattavasti heikompi. Jauhamattoman syottteen karbonointikokeessa paéstiin
vaaleudessa lahes samalle tasolle kuin FA-naytteen syodtteen vaaleudessa
(taulukko 3). 180 minuutin jauhatusaika oli viela hieman liian lyhyt, ja PT-
naytteen ensimmainen vaahdotuskoe tehtiin hieman karkeammassa raekoossa
kuin vastaava koe FA-naytteella. PT-tuhkan&ytteelle suoritettin myds hiilen
faasianalyysi, jonka mukaan sy6tteen orgaanisen hiilen pitoisuus oli 0,53 % ja
karbonaattisen hiilen 0,77 %, ja naytteen kokonaishiilipitoisuus oli 1,30 (vs.
vaahdotuskokeen taseesta laskennallisen sydtteen pitoisuus 1,29 %). Luvuista
voidaan paatelld, ettd vaahdotuskokeessa orgaanisen hiilen saanti oli kuitenkin
noin 85 %. Kokeen jatteelle ei tehty vaaleusmittausta, silla silmamaaraisesti ei
eroa kokeen eri tuotteiden valilla voitu havaita.

Taulukko 2 Kokeiden 5 - 8 hienouksia, vaaleusmittaustuloksia seka hiilen
saannot vaahdotuskokeissa.

Nayte Koe| -20 | -32 | -75 | dso | dgo | Vaa- | Keltai-| C-

N:o| um [ um | um [ um| um| leus | suus | saanti
% % % % % %

FA, syodte 6 59 | 71,5 95| 13,8 44 53,8 5,2 100|0

FA, jate, 5 (1833| 95| 100/ 54 17)5

kuivajauh. 120

min

FA, jate, 6 45,67 2,44 17,5

kuiva+marka,.

180+60min

FA, jate, 7 | 89,5| 99,6/ 100, 3,3 14)5 43,74 2,58 3,0

kuivajauh.

Swing, 5 min

FA, jate, 8 | 83,2| 96,3] 100, 6,4 18|5 53,09 4,4p 31)0

kuivajauh.

Mergan

160 min

Jatekarbonointil 8 73,60 2,7

Jatekarbonointi2 8 73,92 2,92

Jatekarbonointi3 8 85,67 1,78
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Taulukko 3. PT-tuhkan mittaustuloksia (PT = polttotuhka).

Nayte Koe| -20 | -32 | -75 | dso | Dgo | Vaa-| Keltai- | C-saant
N:O| Um [ um | um [ um| um| leus| suus %

% % % % %

PT, sytte 25,8 37,5 740 46,9 84,0 19,26 1,39

PT,sy6tteen 49,50 0,72

karbonointi

PT, jauhettu 71,0| 84,8/ 100, 9,1 27|0

180 min

5. Tulosten tarkastelua

Siistauspoltosta saaduilla tuhkilla tehdyt noen poistokokeet vaahdottamalla
osoittivat ettd saatujen tuotteiden vaaleus jai lilan alhaiseksi, arvo oli noin 50.
Hiilianalyysien mukaan naidenkin tuhkien hiili koostui suurimmaksi osaksi kar-
bonaattisesta hiilest, ja nokihiilen osuus jai pieneksi. Analyysien mukaan kar-
bonaattisen hiilen pitoisuus oli multisyklonituhkassa 0,396 %, kun kokonaishii-
lipitoisuus oli 0,4 %, ja lentotuhkassa vastaavasti karbonaattihiiltd oli 0,945 %
ja kokonaishiilipitoisuus oli 1,09 %. Pitoisuuksien erotus kuvaa nokimuodossa
olevan hiilen maaraa, joka on siis huomattavan vahainen maara, mutta riittava
alentamaan vaaleustasoa. Mikroskooppitarkastelut osoittivat, etta tama nokihiili
on hienojakoisessa muodossa ja partikkelit sijaitsevat paljolti agglomeroitunei-
den tuhkapartikkelien sisalla. Naiden tuhka-agglomeraattien koko oli pienta
(20 um kokoluokkaa), ja naidenkin sisalla on noin mikrometrin suuruusluokkaa
olevaa nokihiukkasta. Tulosten mukaan nayttaa silta, ettd tavanomaisella flo-
taatiomenetelmilla on vaikea poistaa kaikkea hiiltd, jotta vaaleustasot
kohoaisivat.

Jauhamiskokeet vaahdotustuloksen parantamiseksi osoittivat, ettd naytteen vaa-
leus huononi metallisilla jauhinkappaleilla suoritettavassa jauhatuksessa. Kaik-
kien vaahdotuskokeiden jatteiden vaaleudet ovat heikompia kuin hienonta-
mattoman sydtenaytteen vaaleus, vaikka yleensa jauhatus kohottaa naytteen
vaaleutta naytebriketin pinnan tasaisuuden parantuessa.
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Vaahdotusjatteen vaaleus on kdantden verrannollinen hiilen saantoon vaahdo-
tuskokeissa. Huolimatta suhteellisen vaatimattomista hiilen vaahdotussaan-
neista, 3 - 31 %, vaahdotusjatteen vaaleus muuttui 43,7 %:sta 53,1 %:iin.

Karbonointikokeet onnistuivat ja patentissa esitetty menetelma naytteen vaaleu-
den parantamiseksi osoittautui toimivaksi. Pienet tuloserot kokeissa johtuivat
eroista hiilidioksidipuhalluksen kestossa. Kalsiumhydroksidimdaran kasvaessa
naytteen vaaleus parani ja keltaisuus pieneni. Yhteenvetona PT-tuhkan alusta-
vista kokeista voidaan sanoa, etta karbonointikokeilla naytteen vaaleus saadaan
varmasti paranemaan viela edelleenkin, mutta ettd vaahdotuksellisesti nayte
vaikuttaa olevan vaikeampi kasitella kuin FA-nayte.

5.1 Vertailevat vaaleusmittaukset

Hiiliaineksen (noen) ja lampokasittelyn téyteaineen vaaleutta alentavaa vaiku-
tusta tutkittiin raekoon ja maaran suhteen KCL:ssa paperin standarditayteai-
neilla. Standarditayteaineina kaytettiin kalsiumkarbonaattia (Faxe) ja kaoliinia.
Noella tehdyissa maarityksessa lisattiin kahdentyyppistd nokea: hienojakoista
kimrookia (painovari) ja karkeampaa hiilip6lya, jona kaytettiin leijureaktorista
perdisin olevaa kuumasuodatinpdlya (ts. kuvaa leijureaktorin hienoainesta, hiuk-
kaskoko alle 1Qum). Oletuksena oli, ettd myds noen hiukkaskoolla on vaiku-
tusta vaaleuteen. Liséksi nadiden mittausten avulla oli tarkoitus saada vertailta-
vuutta polton lentotuhkien joukossa olevaan hiiliainekseen. Tulokset esitetaan
taulukossa 4. Tayteaineisiin lisattiin eri maarat nokea (mg nokea/g tayteainetta).
Tuloksista nakee, etta hiukkaskoolla on suuri merkitys vaaleuteen: 1 promille
kimrookia riitti pudottamaan vaaleuden 80:sta alle 60:een. Kuumasuodatinpélyn
vaikutus vaaleuden alenemaan oli paljon pienempi.(tdyteaine “sieti” yli kym-
menkertaisen nokimdaran samalla vaaleustasolla, ks. tdydentavat mittaukset
taulukossa 4).

Lampokasittelykokeissa (taulukko 5) kaytettiin kahta lampdtilaa, 850 ja 900 °C,
joissa em. tayteaineita pidettiin puoli tuntia. Tassa koesarjassa oli mukana myés
tdyteaineseos: 50 % kaoliinia ja 50 % kalsiumkarbonaattia. Lampokasittelykin
vaikutti vaaleuteen jossain maarin tata alentavasti (80:sta 77:4an), ja erityisesti
kun kyseessa oli seos (73:een). Lisaksi lampokasittely aiheutti sintraantumista
erityisesti kaoliini-kalkkikiviseoksessa.
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Taulukko 4. Noen lisayksen vaikutus standarditéayteaineen vaaleuteen.

Nokinaytteet : Hienojakoinen kimrooki ja karkeampi kuumasuodatinpdly (noin

<10pm)

Tayteaineet: kalkkikivi (Ca-karb) ja kaoliini.
KCL/Bjorn Krogerus 8.9.1997
Noen lisdyksen vaikutus:

nas

Nokea VAALEUS Y-ARVO
mg/g tayteainetta Kimrooki kuumas. kimrooki  kuurn
Ca-karb 0 80.5 80.5 85.0 85.0
Ca-karb. 0,01 79.8 80.6 84.0 852
Ca-karb 0,1 75.0 80.2 78.2 84.6
Cakarb. 1 56.4 78.6 58.3 82.1
Kaol 0 79.6 79.6 85.0 85.0
Kaol 0,01 79.2 79.5 84.2 85.0
Kaol 0,1 75.0 79.6 78.9 84.9
Kaol 1 56.0 78.3 57.8 82.7

Taydentavat mittaukset:, Tayteaine: Kaoliini C , Noki: Kuumasuodatinpdly

Noen maara Vaaleus Y-aryo Keltaisul
mg/g ISO, % % Cc20
0 79,4 84,7 7.8
1 78,2 82,5 6,4
5 73,1 75,4 3,6
10 68,0 69,2 2,0
50 48,2 47.6 2,2

S

Taulukko 5. Lampokasittelyn vaikutus standarditayteaineen vaaleuteen.

Tayteaine/lampotila Vaaleus Y-arvo
Kaol/ref 80.4 85.7
Kaol/850 °C 76.0 84.2
Kao1/900 °C 77.1 85.0
Ca-karb/ref 80.7 85.2
Ca-karb/850 °C 79.7 84.8
Ca-karb/900 °C 78.1 84.2
Kaol+Ca-k./ref 80.5 85.5
Kaol+Ca-k/850 °C 77.1 84.0
Kaol+Ca-k./900 °C | 73.2 80.8
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5.2 Polttokokeet

Edella mainittujen siistauspolton tuhkien vaaleusarvon kohottamista tutkittiin
jalkipolttamalla niitd. Talldin niitd hehkutettiin laboratoriouunissa 800 °C:n
lampoétilassa.  Silmamaaraisesti tarkasteltuna tuhkat vaalenivat selvasti
Termovaakamittausten avulla arvioitiin lisaksi noen hehkutukseen tarvittavaa
aikaa. Tulosten mukaan hehkutuksen avulla tapahtuva vaalentaminen vaatii
pitkia aikoja (tunteja). Sekoituksen vaikutusta ei naisséd mittauksissa kuitenkaan
ollut mukana.

Kvaerner Pulping Oy:n pilot-polttolaitoksella tehtiin polttokoe aikakaus/mainos-

paperilla, joka saatiin Paperinkerdys Oy:ltd. Kokeen tarkoitus oli tutkia

poltoprosessin vaikutusta tuhkan ominaisuuksiin. Koe tehtiin yhden paivéan
aikana ja saatu tuhka keréttiin talteen suuremman mitan jatkokokeita varten.
Esikoe tata varten tehtiin VTT:n pienoisleijukerrosreaktorilla Jyvaskylassa.

Kuvassa 1 on polttokattilan lampétilan kehittyminen kokeen aikana. Lampdétila
nousi loppua kohti 710 °C:sta 820 °C:seen. Tuhkaa kerattiin ajan funktiona ja
silmamaaraisen tarkastelun perusteella siina ei havaittu huomattavaa vaaleus-
eroa. Taman perusteella kokeet osoittivat, ettd paperin leijukerrospoltossa on
vaikea suoraan saada tuhkaa, joka sellaisenaan tayttdisi paperin tayteaineelle
asetetut vaatimukset.

Termovaa’'assa tehty mittaus poltosta saadun tuhkan sisaltdman palamattoman
hiilen maarittamiseksi osoitti etta tuhka sisaltaa hyvin vahan palamatonta hiilta.
Kuvassa 2 esitetddn massamuutoskayrat mitattuna tuhkalle typpikaasussa ja
ilmassa ja ne ovat lahes padllekkaiset. Havaittu massanmuutos johtuu tuhkan
siséltamista hajoavista yhdisteista kuten karbonaateista ja hydrokseista.
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Kuva 1. Lampdtila pilotpolttokokeessa koeajan funktiona.
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Kuva 2. Pilotpoltossa saadun tuhkan terminen analyysi typessa ja ilmassa.
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6. Johtopaatokset ja tutkimuksen jatko

Siistauslietteen polton tuhkilla mitatut vaaleustasot olivat parhaimmillaankin
alhaisempia kuin siedettava vaaleustaso, ts. 70 (ISO). Vaaleuden laskun syina
olivat noen méaara, tuhka-aineksen muuntuminen korkeissa lampétiloissa jne.
Pienetkin nokim&arét raekoosta riippuen riittavat pudottamaan vaaleustason
yllamainitun alapuolelle.

Mikroskooppitarkastelut osoittivat, ettd tama nokihiili on hienojakoisessa
muodossa ja partikkelit sijaitsevat paljolti agglomeroituneiden tuhkapartikkelien
sisalla.

Tuhkan kuluttavuus oli my6s korkea: Jauhetun tuhkan kuluttavuus oli 30, joka
on samaa luokkaa kuin kalsinoidulla kaoliinilla; puhtaalla kaoliinilla
kuluttavuus on neljasosa tasta arvosta. Kuluttavuuteen vaikuttaa todennékoisesti
sintraantuneen ja sulaneen tuhkan jauhautuminen ("lasijauhe").

Tuhka voidaan vaalentaa hehkuttamalla, mutta siihen tarvitaan pitka aika.
Termovaa'alla tehdyt loppuunpalamiskokeet osoittivat, ettd loppuunpalaminen
erosi toisistaan l&hinn& tuhkapitoisuuden funktiona, ts. mitd enemman tuhkaa
sitd suurempi aineensiirtovastus ja hitaampi loppuunpalaminen.

Lampdtila (taso n. 900 °C) vaikutti vaaleuteen myds jossain maarin alentavasti.
Lisaksi lampokasittely aiheutti sintraantumista erityisesti kaoliini-kalkkikivi-
seoksessa.

Vaahdottamalla tehty noen poistaminen siistauslietepolton tuhkista tuotti
tuhkaa, jonka jalkeen vaaleus jai liian alhaiseksi, arvo oli noin 50.

Projektin lopun jatkotutkimuksissa selvitetddn pilotpoltosta saadun tuhkan

vaalentamistajalkipolttamalla rumpu-uunissa. Saadulla tuotteella tehdaan
jauhamis-kasittely- ja paperiarkkikokeet.
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213T Haihdutustekniikan soveltaminen pro-
sessiteollisuuden jatevesien puhdistukseen

Mukana olevat organisaatiot ja yritykset

VTT Energia, Cultor Oy, Hadwaco Ltd Oy, J.W.Suominen Oy, Neson Oy,
Suomen Hiiva Oy

Yhteystiedot
VTT Energia, Uudet energiatekniikat

PL 1601 (Biologinkuja 5), 02044 VTT, Espoo
Puh. (09) 456 1, faksi (09) 460 493

Vastuunalainen johtaja/tutkijat
Vastuunalainen johtaja: TKT Leena Fagernas, VTT Energia

Tutkimusryhma: Leena Fagernas, Hilkka Kyllonen, Antero Moilanen, Sirkka
Huru, Eeva Kuoppala, Antti Snellman

Projektin kesto

1.1.1997 - 31.12.1998

Projektin kustannukset ja rahoitus

Kokonaiskustannukset: 1 240 000 mk
Rahoitus: Tekes 600 000 mk, teollisuus 240 000 mk, VTT 400 000 mk

Projektin kuvaus

Tavoitteena on ollut selvittéda haihdutustekniikan soveltuvuutta erilaisten proses-
siteollisuusalojen jatevesille pyrittdessa vedenkdytén vahentamiseen tai vesi-
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kiertojen sulkemiseen. Haihdutuksen laajempi kayttd vesien puhdistuksessa
edellyttdd koko ketjun hallintaa siséltden vesien esikasittelyn, haihdutuksen,
likaantumisen hallinnan, lauhteiden hyddyntadmisen seka konsentraatin kasitte-
lyn. Tutkimus on kohdistunut vuosina 1997 - 1998 tarkkelysmakeuttajateolli-
suuden prosessivesiin, hiivanvalmistuksen eméaveteen ja non-woven-kuitukan-
kaan valmistuksen jatevesiin. Lahtovesien haihdutuskokeita tehtiin laborato-
riossa seka pilot-haihduttimella tehtaalla. Haihdutuslauhteiden laatuun vaikutti-
vat [&hinna lahtéveden pH ja koostumus sek& konsentraatin kuiva-ainetaso. Pi-
lot-kokeet onnistuivat hyvin. Jate- ja prosessivesien saostumisesta haihdutukses-
sa tehtiin diplomityd. Kokeissa muodostuneita saostumia ja teollisuuden haih-
duttimien kerrostumia analysoitiin seka tutkittiin esikasittelyn ja lisaaineiden
vaikutusta saostumien muodostumiseen. Haihdutuksen soveltamisessa elintarvi-
keteollisuuden jatevesille tarkea tekija on vesien saostumisen ja lammaonsiirto-
pintojen likaantumisen hallinta. Lauhteiden ja konsentraattien hyddyntamismah-
dollisuuksien selvittamistyd on parhaillaan kaynnissa.

1. Tausta

Haihdutus on yksi mahdollinen tekniikka pyrittdessa vesikiertojen sulkemiseen
eri teollisuuden aloilla. Haihdutus on jonkin verran kaytossa jate- ja prosessive-
sien puhdistuksessa, lahinna sellu- ja paperiteollisuudessa, pohjaveden puhdis-
tuksessa seka kaatopaikkojen suotovesien kasittelyssa. Suomessa on kehitetty
prosessi- ja jatevesien puhdistukseen uusia haihdutustekniikoita, joita ovat Ahl-
strom Machinery Oy:n Zedivap-haihdutin sek&d Hadwaco Ltd Oy:n muovikalvo-
haihdutin. Haihdutuksen laajempi kayttd vesien puhdistuksessa edellyttdd kui-
tenkin koko ketjun hallintaa, johon sisaltyy vesien esikasittely, haihdutus, li-
kaantumisen hallinta, lauhteiden hyodyntaminen seka konsentraatin kasittely.

SIHTI 2 -ohjelmassa toteutettiin aiemmin, vuonna 1996, VTT Energian projekti
“Jatevesien haihdutuslauhteiden ja -konsentraattien karakterisointi ja jatkokasit-
tely”, joka kohdistui prosessiteollisuuden seka metséa- ja paperiteollisuuden jate-
ja kiertovesiin. Prosessiteollisuuteen liittyva tutkimus jatkui vuosina 1997 -
1998 edelleen SIHTI-ohjelmassa projektina “Haihdutustekniikan soveltaminen
prosessiteollisuuden jatevesien puhdistukseen”, jonka yhteenveto tama raportti
on. Metséteollisuuden jate- ja kiertovesiin liittyva tutkimus on jatkunut vuosina
1997 - 1998 Tekesin CACTUS-ohjelmassa (Vahavetinen paperinvalmistus).
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2. Projektin tavoite

Tavoitteena on selvittdd haihdutustekniikan soveltuvuutta erilaisten prosessi-
teollisuusalojen jatevesille. Tutkimus siséltdd potentiaalisten teollisuusalojen
jatevesien haihdutuksessa muodostuvien lauhteiden ja konsentraattien karakteri-
soinnin ja niiden hyédyntamismahdollisuuksien tutkimisen. Tarkeana tavoittee-
na on lisaksi vesien saostumisen ja haihduttimen lammadnsiirtopintojen likaantu-
miskysymysten selvittaminen.

3. Projektin toteutus

Tutkimus on kohdistunut vuosina 1997 - 1998 lahinna tarkkelysmakeuttajateol-
lisuuden prosessivesiin, hiivanvalmistuksen eméveteen ja non-woven-kuitukan-
kaan valmistuksen jatevesiin.

Tarkkelysmakeuttajateollisuuden prosessivesista permeaattivesi eli entsyymi-
prosessin jatevesi oli peraisin ohran liotusveden ultrasuodatuksesta. Ohran lio-
tusvedesta saadaan talteen beta-amylaasi-entsyymida. Permeaattiveden, jonka
kuiva-ainepitoisuus on noin 5 %, hyddyntaminen liemirehuna vaatisi noin
20 %:n kuiva-ainepitoisuuden. Permeaatin haihdutus oli todettu tehtaalla aikai-
semmin ongelmalliseksi proteiinien saostumisen vuoksi, joten nyt vesi johde-
taan jatevesilaitokselle. Tarkkelysprosessin vesi (kuiva-ainepitoisuus 2 %) haih-
dutetaan tehtaalla nykyisin noin 30:ik4, mutta haihdutuksen kustannukset
muodostuvat ykyisissa haihduttimissa suuriksi. Tutkimuksessa pyritdan naiden
vesien haihdutettavuuden parantamiseen sekd lauhteiden hyddyntamiseen
prosessissa ja konsentraattien hyédyntamiseen rehuna.

Hiivanvalmistuksesta tulevaa emavetta on haihdutettu hiivatehtaalla kevaasta
1997 asti. Haihdutin kasittda puhallinhaihduttimen seké sen peréssa olevan pak-
kokiertoyksikén. Emavesi haihdutetaan 4 %:n kuiva-aineesta 60 %:n kuiva-ai-
neeseen. Ongelmia ovat kuitenkin aiheuttaneet haihduttimen pinnoille muodos-
tuneet kerrostumat, jotka ovat hairinneet haihdutusta ja vaatineet usein toistuvaa
pesua. Tutkimuksessa pyritddn haihdutuksen toimivuuden parantamiseen seka
konsentraatin eli vinassin hyddyntamiseen.
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Non-woven-kuitukankaan valmistuksen jatevedet kasittivat vesineulausprosessin
ja kuidunvalmistuksen jatevedet. Tehtaalla on kaynnissa isompi projektikoko-
naisuus, jossa pyritaan vahentamaan prosessiveden kulutusta.

Vuoden 1996 tutkimuksessa prosessiteollisuuden osalta mukana olleet metalli-
teollisuuden jatevesinaytteet olivat peraisin muovipinnoitus- ja peittausproses-
seista.

Lahtdvesinaytteitd haihdutettiin laboratoriossa alipaineessa pyodréhaihduttimis-
sa. Haihduttimina kaytettiin kapasiteetiltaan 2 ja 15 litran laitteistoja. L&ahto-
naytteita haihdutettiin eri kuiva-ainepitoisuuksiin. Tutkittiin pH:n, lampdtilan ja
kuiva-ainepitoisuuden vaikutusta lauhteiden laatuun. Lupaavien laboratorio-
kokeiden ansiosta tehtiin lisdksi pilot-luokan haihdutuskokeita Hadwacon
laitteistolla tehtaalla entsyymi- ja tarkkelysprosessien vesille. Viikon kestavia
pilot-koejaksoja tehtiin nelja. Niissa lahtovesia konsentroitiin 16 % ja 22 %:n
kuiva-ainetasoille.

Ty6ssa tutkittiin myds vesien saostumista ja sen aiheuttamaa pintojen likaantu-
mista. Haihdutuskokeissa muodostuneiden saostumien ja teollisuuden haihdut-
timien kerrostumanaytteiden koostumusta analysoitiin. Projektissa tehtiin diplo-
mity® saostumisesta jate- ja prosessivesien haihdutuksessa. Diplomitydssa teh-
tiin laboratoriohaihdutuksia entsyymiprosessin permeaattivedelld ja hiivan ema-
vedella seka e.m. pilot-haihdutuskokeet entsyymi- ja tarkkelysprosessien vesilla.
Laboratoriossa tutkittiin pH:n, lampétilan ja kuiva-ainepitoisuuden seka esika-
sittelyiden ja lisaaineiden vaikutusta saostumien muodostumiseen.

Lahtdvesien ja haihdutuksissa muodostuneiden lauhteiden ja konsentraattien
jatevesiparametreja ja koostumusta analysoitiin. Analyysit valittiin naytteen
alkuperan mukaan. Naytteille maaritettiin pH, kiintoaine, kuiva-aine, kykto
COD, TOCI/TC, kokonais- ja ammoniakkityppi seka fosfori. Naytteistd analy-
soitiin happoja, alkoholeja, aminohappoja, hiilihydraatteja ja uuteaineita GC:n,
GC/MS:n ja LC:n avulla sekéd epéorgaanisia ioneja kapillaarielektroforeesilla.
Lisédksi maaritettiin konsentraattien polttoaineominaisuuksia kuten tuhkan ja
haihtuvien aineiden pitoisuudet, rikkipitoisuus, tuhkan koostumus ja lampdarvo.
Saostumis- ja likaantumiskerrostumanaytteita tutkittiin valo- ja FT-IR-mikro-
skoopeilla, rontgendiffraktiolla ja GC/MS-tekniikalla. Rontgendiffraktioanalyy-
sit tehtiin VTT Rakennustekniikassa.
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4. Keskeisimmat tulokset
4.1 Lahtbvesinaytteet

Tutkimuksessa kaytetyt naytteet olivat perdisin eri teollisuudenaloilta ja
monipuolisen koostumuksensa takia haihdutusmielessa vaativia. Vedet sisalsivat
useita orgaanisia yhdisteryhmia, kuten alkoholeja, happoja, hiilihydraatteja,
proteiineja ja uuteaineita. Naytteet sisédlsivit myds epéorgaanisia anioneja ja
kationeista metalleja, lahinna ravinneaineita.

4.2 Haihdutuksen toimivuus

Kaikkien erilaisten lahtovesinaytteiden haihdutus laboratoriossa onnistui hyvin.
Vaahdonestoainetta jouduttiin kuitenkin kayttamaan lahes kaikkien vesien haih-
dutuksessa. Kuitukankaan valmistuksen jatevesien haihdutus toimi vaikeuksitta
ilman saostumia. Entsyymin- ja hiivanvalmistuksen vedet saostuivat voimak-
kaasti ja saostuminen alkoi entsyyminvalmistuksen vesille jo varsin aikaisessa
vaiheessa. Proteiinithan koaguloituvat lammoén vaikutuksesta.

Pilot-haihdutuskokeet entsyymi- ja tarkkelysprosessien vesille onnistuivat erit-
tain hyvin saostumisesta huolimatta. Haihduttimen [Ampopinnat pysyivat lahes
puhtaina. Saostumakerrostumaa jai jonkin verran muutamaan kohtaan haihdu-
tinta. Em. vedet soveltuivat varsin hyvin haihdutettaviksi suuremmassa mitassa.

4.3 Lauhteiden laatu ja siihen vaikuttavat tekijat

Haihdutuslauhteiden laatuun vaikuttivat monet tekijat, lahinna lahtéveden pH ja
koostumus seka konsentraatin kuiva-ainetaso. Helpoimmin haihtuivat vesista
alkoholit, joista paayhdiste oli etanoli. Entsyymi- ja térkkelysprosessien vesien

etanolista [6ytyi jo 60 - 80 % ns. likaislauhteesta, kun vesista haihdutettiin ensin
10 tilavuus-%. Etanolin haihtumiseen ei pH:lla nayttanyt olevan suurta merki-

tysta. Asetaldehydi vapautui myos suhteellisen helposti.

Happojen haihtuvuuteen vaikutti suuresti naytteen pH; matalammilla pH-arvoil-
la hapot haihtuivat helpommin. Paakomponentteina esiintyivat oksaali-, maito-
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ja etikkahappo. Happojen haihtuminen kasvoi mgyipainon noustessa. Li-
kaislauhteena voidaan siis erottaa ensin suurin osa naytteen alkoholeista ja
asetaldehydista. Lauhteiden ammoniumtyppipitoisuus kasvoi nostettaessa lahto-
veden pH:ta ennen haihdutusta. Matalassa pH:ssa tehdyissa kokeissa vain pieni
osa lahtolauhteen sisaltamasta typesta ja fosforista joutui lauhteisiin.

Entsyymi- ja tarkkelysprosessien vesien pilot-kokeissa muodostuneiden lauhtei-
den pH:t olivat matalia ja TOC:t melko korkeita (900 - 2 200 mg/l). Lauhteet
sisélsivat lahinné etanolia (70 - 95 paino-% orgaanisesta aineksesta) ja oksaali-
happoa. Haihdutettaessa hiivanvalmistuksen emavettd 60 paino-%:n kuiva-aine-
pitoisuuteen muodostunut lauhde oli suhteellisen puhdasta |ahtGveteen verrat-
tuna. Lauhteen pH oli 3,2 ja TOC 900 mg/l. Lauhde koostui lahinna etikkaha-
posta, etanolista ja asetaldehydistéd. Lahtoveden TOC:sta 5 paino-%, hapoista 20
paino-% seka alkoholeista ja asetaldehydista 80 paino-% siirtyi lauhteeseen.

Kuitukankaan valmistuksen jatevesien haihdutuksen lauhteet olivat puhtaita.
Haihdutettaessa vedesta 90 tilavuus-% saatujen lauhteiden TOC oli 10 - 30
mg/l. Kuidunvalmistuksen jateveden haihdutuksessa erotetun 10 tilavuus-%:n
likaislauhteen TOC oli 110 mg/l koostuen yli 90-prosenttisesti alkoholeista.
Suurin osa haihtuvista orgaanisista yhdisteista siirtyi likaislauhteeseen, joten
padosa lauhteesta oli sitten puhdasta. Metalliteollisuuden vesien haihdutuksissa
muodostuneet lauhteet olivat erittdin puhtaita. Epaorgaaniset anionit ja metallit
jaivat konsentraatteihin.

4.4 Saostuminen ja pintojen likaantuminen

Haihduttimien lammonsiirtopintojen likaantumiseen vaikuttavat useat eri meka-
nismit: kiteytyminen, biolikaantuminen, partikkelien sedimentoituminen, kor-
roosio ja kemiallisten reaktioiden aiheuttama likaantuminen seka jahmettymi-
nen. Yleensa kuitenkin useat mekanismit vaikuttavat samanaikaisesti, jolloin
puhutaan sekalaisista mekanismeista.

Haihduttimien likaantumismekanismeihin vaikuttavat monet prosessitekijat,
kuten veden pH, lampdtila, virtausnopeus, saostuvien aineiden ja emanuklidien
pitoisuudet, [ampdpintojen kunto ja niiden rakennemateriaalit seka saostumis- ja
kontaktiajat.
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Saostumista voidaan ehkaista kemiallisin keinoin. Kerrostumanestoaineet pe-
rustuvat yleensa kelaatioon, kyllastymispitoisuuden lisaamiseen, dispersioon tai
kiderakenteen vaaristamiseen. Tehokkaimmat nykyaikaiset kerrostumanestoai-
neet on suunniteltu toimimaan usealla mekanismilla samanaikaisesti.

Lahes kaikki tutkimuksessa mukana olevat jate- ja prosessivesinaytteet saostui-
vat haihdutuskokeissa.

Tarkkelysprosessin haihduttimen putkeen tiukasti kiinni palaneesta saostumasta
vuonna 1997 otetussa naytteessa kuiva-aineen osuus oli 34 paino-%. Tuhka ka-
sitti kuiva-aineesta 5 paino-% ja proteiinit 40 paino-% (kuva 1). Muista orgaani-
sista yhdisteista nayte siséalsi padasiassa maitohappoa, oksaalihappoa, fosfori-
happoa, glyserolia, sokereita seka lisaksi rasvahappajgd@,s-happoja).

Entsyymiprosessin permeaattivedella laboratoriossa eri pH:ssa ja eri lampoti-
loissa tehdyissa haihdutuskokeissa todettiin saostumista tapahtuvan kaikissa
olosuhteissa. Kuiva-aineeltaan 22-prosenttisen konsentraatin sisaltaéman saostu-
man koostumusta tutkittiin tarkemmin. Saostuman osuus konsentraatista oli las-
keutuksen jalkeen 35 tilavuus-%. Saostuma sisélsi kuiva-ainetta 28 paino-% ja
kuiva-aineessa tuhkan osuus oli 32 paino-%. Tuhka koostui paaosin kalsium- ja
magnesiumfosfaateista. Kuiva-aineen orgaaninen aines koostui lahtdpermeaatti-
veden sisaltdmista yhdisteista eli paaosin proteiineista ja pienemmassa maarin
maito- ja fosforihaposta, glyserolista, mannitolista ja inositolista seka ilmeisesti
myds gelatinoituneesta tarkkelyksestéa. Pilot-kokeissa saadun vastaavan 22-pro-
senttisen konsentraatin siséaltaméan saostuman koostumus oli samankaltainen
kuin laboratoriossa saadun saostuman.

Liséksi entsyymiprosessin permeaattiveden pilot-kokeissa haihduttimen lampo-
pinnoille ja miesluukulle jaaneistd pehmeistd saostumista otettiin naytteet.

Naytteiden kuiva-aineista proteiinit ja tuhkan aineosat muodostivat suuren osan
(kuva 1). Tuhkat koostuivat paaosiltaan fosfaateista seka myos sulfaateista si-
saltden paaasiassa kalsiumia, magnesiumia, fosforia, kaliumia ja natriumia.
Saostumien koostumukset vastasivat niin laboratoriossa kuin pilot-kokeissa 22-
prosenttisille konsentraateille saatuja sakkaosien koostumuksia.

Hiivan emaveden laboratoriohaihdutuksissa vuoden 1996 tutkimuksessa havait-
tiin lahtdveteen muodostuvan valittomasti saostumaa sek& sen seassa olevia hi-
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leitd. Sakan osuus 50-prosenttisessa konsentraatissa oli 24 paino-%. Saostumia
ei analysoitu silloin tarkemmin.

Hiivatehtaan haihduttimen pinnoille vuonna 1997 muodostuneita kerrostumia
tutkittiin. Naytteet olivat peraisin haihduttimen putkista, esihaihduttimesta seka
pakkokiertoyksikdstd. Naytteet koostuivat useasta eri kerroksesta. Naytteet
osoittautuivat olevan lahinna syngeniittia eli kaliumin ja kalsiumin kaksoissuo-
laa, KCa(SQ)x2H,0 (kuva 2). Lisaksi pitkan ajan kerrostumanaytteesta loytyi
jalkia rasvahapoista ja pakkokiertoyksikon naytteessé oli lisaksi fosfaattisaostu-
maa.

Eméaveden laboratoriohaihdutuskokeissa havaittiin, etta konsentraatin kuiva-
ainepitoisuus vaikutti suuresti muodostuneiden saostumien maaraan ja laatuun.
Saostumisen todettiin alkavan 18 %:n kuiva-ainetasolla, jolloin liukoissuusraja
ylitettiin. Talléin haihdutuskolviin alkoi muodostua Kkiteistd saostumaa, joka
osoittautui samoin syngeniitiksi. Syngeniitin kidemuoto on neulamainen (kuva
3). Syngeniitti on erittdin hankala saostuma, koska se kerrostuu haihdutettaessa
helposti konventionaalisten metallihaihduttimien lampopinnoille.

Haihdutuksen helpottamiseksi on tutkittu syngeniitin muodostumisen estamista
tai sen saostamista ennen haihdutusta. Syngeniitin saostuminen johtui kaksois-
suolan liukoisuustulon ylittymisestd eméavetta konsentroitaessa. Emavesi sisaltaa
runsaasti kaliumia ja sulfaattia, mutta suhteellisen vahan kalsiumia. Taman
vuoksi tutkittiin kalsiumin kompleksointia ja poistoa seka dispergointiaineiden
vaikutusta syngeniittisaostumien ehkaisemisessa. Suoritetut laboratoriokokeet
osoittivat, ettd kalsium on helposti kompleksoitavissa liukoiseen muotoon tai
dispergoitavissa yleisilla kompleksointi- ja disper gointikemikaaleilla. Syntyviin
konsentraatteihin ei muodostunut enda syngeniittia, vaan kalsium saatiin sido-
tuksi passiiviseen liukoiseen muotoon. Myds kalsiumin poisto kalkki-soodame-
netelmall&d onnistui tehokkaasti.

Kompleksoivat ja dispergoivat apukemikaalit seké kalkki-soodaesikasittely eivat
kuitenkaan ole ratkaisu hiivanvalmistuksen jateveden sakkaongelmille. Kun
syngeniitin muodostuminen oli saatu hallintaan, alkoi tilalle muodostua uutta
suolaa eli kalium sulfaattia. Seuraavaksi selvitettiin kalsiumin sijasta sulfaattia-
nionin poistoa jatevedesta, jolla saatiinkiin syntyvan saostuman maara pienene-
maan alle viiteen prosenttiin alkuperdisesta maarastd. Lupaavan menetelméan
soveltuvuutta kaytantoon selvitetdéan parhaillaan.
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Kuva 1. Tarkkelys- ja entsyymiprosessien vesien haihduttimien pinnoille ai-
heuttamien kerrostumien koostumus.
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Kuva 2. Hiivan emaveden haihduttimen pinnoille aiheuttaman kerrostuman
réntgen-diffraktiospektrit.
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Kuva 3. Hiivan emdaveden haihduttimen pinnoille aiheuttaman kerrostuman
sisaltamia syngeniittikiteita.

Metalliteollisuuden jatevesinaytteiden haihdutuskokeissa muodostui myds sa-
ostumia. Muovipinnoituksen poistoveden haihdutuksessa muodostuva saostuma
koostui suureksi osaksi kalsiumsulfaatista. Peittauksen jatevettd haihdutettaessa
muodostui kolvin pinnalle iimeisesti raudasta johtuvaa likaantumista.

Kuitukankaan valmistuksen jatevesien laboratoriohaihdutuksissa ei saostumia
nayttanyt muodostuvan.

4.5 Konsentraattien ja lauhteiden hyddyntaminen

Konsentraattien ja lauhteiden hyddyntamiseen liittyva tarkea tutkimuksen osa
on kaynnistynyt. Lauhteiden ja konsentraattien koostumuksen ja ominaisuuksien
perusteella selvitetdan lauhteiden kayttdomahdollisuuksia esimerkiksi proses-
seissa seka konsentraattien hyédyntamis- tai havitysmahdollisuuksia.

Hiivan emaveden haihdutuskonsentraatille eli vinassille ja kuidunvalmistuksen
jateveden konsentraatille on maaritetty polttoaineanalyyseja ja konsentraattien
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poltettavuutta on arvioitu. Lisaksi vinassin kaasutettavuutta on alustavasti tut-
kittu termovaakakokeilla ja verrattu biomassapolttoaineiden kaasutettavuuteen.
Talléin on Kiinnitetty huomiota lampdarvoon, tuhkapitoisuuteen ja tuhkan
koostumukseen erityisesti alkalimetallipitoisuuksien osalta. Alkalimetallien kor-
kea pitoisuus (muutamasta %:sta ylospain tuhkassa) voi aiheuttaa tuhkan kuo-
naantumisongelmia.

Vinassin polttoaineanalyyseista tuhkapitoisuus oli suhteellisen korkea, 13 %.
Metalleista esiintyi eniten kaliumia ja natriumia, joiden yhteinen osuus tuhkasta
oli lahes 50 paino-%. Vinassin kalorimetrinen lampdarvo kuiva-aineessa oli 18
MJ/kg. Vinassin muina hyddyntamistapoina voidaan ajatella betaiinin talteenot-
toa. Vinassin betaiinipitoisuus on korkea, jopa yli 25 %.

Entsyymin- ja tarkkelyksenvalmistuksen prosessivesien konsentraattien kayt-
tomahdollisuuksista tarkastellaan lahinna niiden kayttéd rehuina. Konsentraa-
teille on maaritetty aminohappokoostumus. 15-prosenttinen konsentraatti voi-
daan jo hyédyntaa rehuna, vaikka 22-prosenttinen olisi optimaalisempi sekoittaa
muun rehun joukkoon.

Kuidunvalmistusveden 50-prosenttisen haihdutuskonsentraatin lampodarvo oli
korkea kalorimetrisen lampoarvon kuiva-aineessa ollessa 30 MJ/kg. Konsen-
traatin tuhkapitoisuus oli 5 %. Tuhka oli paaasiassa fosfaattia eikd tuhkasta
johtuvia ongelmia liene néhtéavissa.

5. Johtopaéatokset

Tutkimuksen tulokset osoittavat, etta haihdutus on toimiva tekniikka tutkittujen
jate- ja prosessivesien puhdistukseen. Silla saatiin korkean orgaanisen kuormi-
tuksen omaavista elintarviketeollisuuden vesistd suhteellisen puhtaita vesia.
Lauhteet sisalsivat paakomponenttina etanolia. Suurin osa etanolista voitaneen
kuitenkin erottaa pieneen maarééan likaislauhdetta, mikali etanolin pitoisuus
lauhteessa rajoittaa lauhteen hyvaksikayttéd. Talldin muu osa lauhteesta voidaan
esimerkiksi kierrattaa prosessiin. Kuitukankaan valmistuksen vesistd seka
metalliteollisuuden vesista saatiin erittédin puhtaita lauhteita, jotka voidaan
palauttaa prosessiin.
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Haihdutuksen soveltamisessa elintarviketeollisuuden kuten tarkkelysmakeutta-
jatehtaan ja hiivatehtaan jatevesille tarkea tekija on vesien saostumisen ja lam-
monsiirtopintojen likaantumisen hallinta. Vedet saostuivat voimakkaasti. Ty6ssa
selvitettiin, mista aineista saostumat ja kerrostumat muodostuivat. Hiivan ema-
veden haihdutuksen hallitsemiseksi eli syngeniitin muodostumisen estamiseksi
kokeiltiin erilaisia saostuksenestokemikaaleja ja menetelmia. Myonteisia tulok-
sia saatiinkin. Kaikissa eri tapauksissa tulee etsia tietylle vedelle sopivat
haihdutusolosuhteet ja saostumisen- ja likaantumisenhallintakeinot.

Entsyymin- ja tarkkelyksenvalmistuksen jatevesille tehdyt pilot-haihdutuskokeet
onnistuivat hyvin, vaikka vesi saostuikin voimakkaasti. Saostuminen ei hairinnyt
haihdutusta eika aiheuttanut likaantumiskerrostumia. Tutkimus osoitti, etta
naiden vesien haihdutus onnistuu saostumisesta huolimatta.

Haihdutuksen soveltamisessa uusille jate- ja prosessivesille tulee selvittaa
muodostuneiden lauhteiden ja konsentraattien jatkokasittely-, hyddyntamis- ja
loppukayttomahdollisuudet.

Haihdutustutkimusten aikana on ilmennyt tarve suuremman mitan
haihdutuskokeiden suorittamiseen. Laboratoriossa pydrohaihduttimella tehdyilla
kokeilla ei voida taysin simuloida kaytdnnon haihdutinta, esimerkiksi falling-
film (putoava kalvo) -haihdutinta. Lammdnsiirtopintojen likaantumisen
tutkiminen vaatii kaytdnnon haihduttimia vastaavia laitteita. Lisaksi
pyorohaihduttimella saatavat konsentraattimaarat ovat liian pienia konsentraatin
hyddyntamisen tutkimiseen tarvittaviin kokeisiin. Niinpa VTT Energia onkin
tilannut suuremman mitan haihdutinkoelaitteiston. Laitteisto on monipuolinen ja
soveltuu eri tyyppisten jate- ja prosessivesien tutkimiseen.

Tutkimus saattaa johtaa suoraan teollisuuden uusiin haihdutininvestointeihin
sekd muiden mm. elintarvike- ja metalliteollisuuden prosessien jatevesien
puhdistamiseen haihdutustekniikalla. Tehdyn tutkimuksen tuloksia voivat
hyddyntaa soveltava teollisuus seka laitevalmistajat.

Haihdutuksen soveltaminen laajemmin eri teollisuusalojen jatevesien
puhdistukseen vaatii haihdutuskokeita potentiaalisilla vesilla kokeisiin liittyvine

analyyseineen ja karakterisointineen sekd kokonaistarkastelua optimaalisen
haihdutustuloksen Ioytamiseksi. Jatevesien haihdutuksen onnistumiseen
vaikuttavat aina monet eri tekijat, niin vesien koostumus, haihdutuksen
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olosuhteet, likaantumisen hallinta ja muodostuneiden virtojen ominaisuudet ja
hyddynnettavyys.
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515T Tuhkan ja metsateollisuuden muiden
jatejakeiden prosessointi hyotykayttoon
soveltuviksi

Mukana olevat yritykset ja organisaatiot

Mukana olevat yritykset ovat hieman vaihdelleet projektin eri vaiheissa:

Aluksi mukana olivat Metsateollisuus ry, UPM-Kymmene Oy Kymi, UPM-
Kymmene Oy Kaukas, Ahlstrom Machinery Oy, Kemira Agro Oy, Larox Oy
seka VTT Energia.

Viimeisend tutkimusvuotena mukana ovat olleet Enso Fine Papers Oy
Veitsiluodon tulosyksikkd, Kemira Agro Oy, Kymi Paper Oy, entinen UPM-
Kymmene Oy Kymi, Larox Oyj, Sunila Oy sek& VTT Energia.

Yhteystiedot
VTT Energia

PL 1603, 40101 Jyvaskyla
Puh. (014) 672 611, faksi (014) 672 597

Vastuunalainen johtaja/projektipaallikko

Pentti Pirkonen/Saara Isédnnainen, VTT Energia, Vedenerotustekniikan
tutkimusryhma

Projektin kesto

1994 - 1998
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Projektin kustannukset ja rahoitus

Kokonaiskustannukset: 2 665 000 mk
Rahoitus: Tekes 1 245 000 mk, teollisuus 720 000 mk

Projektin kuvaus

Tutkimuksen tavoitteena oli kehittdd menetelma tuhkan ja metséteollisuuden
muiden jatejakeiden (viherlipedsakka ja bioliete) hyodtykayttokelpoisuuden
parantamiseksi ensisijaisesti ravinteiden palauttamiseksi metsiin

- vahentamalla raskasmetalleja seka
- yhdistamalla eri jakeita tuotteen kayttbarvon lisddmiseksi ja rakeistamalla
tuote levitettdvyyden helpottamiseksi.

Laboratoriokokein selvitettin mm. tuhkan luokittelua, biolietteen vedenerotusta
tuhkan kanssa, viherlipedsakan kuiva-ainepitoisuuden nostamista ja pesua seka
polttomahdollisuuksia. Pilot-kokein tutkittin mm. biolietteen erilliskasittelya
seka ilman tuhkaa ettd tuhkan kanssa, biolietteen lisakuivausta, suodatetun
viherlipedsakan pesua ja puristusta sekd tehtiin tuhkan ja biolietteen
pelletointikokeita. Lisaksi selvitettin sellutehtaan happamien jatevesien
neutraloimista viherlipedsakalla sekd tehtiin viherlipedsakan polttokokeita
VTT:n pilot-mitan kuplivassa leijupetikattilassa. Viimeisena tutkimusvuotena
tehtiin  kokeita viherlipedsakan lisddmisesta lietteen joukkoon ennen
vedenerotusta seka jatkettu sakan polttokokeita laboratoriossa ja tehty tayden
mitan polttokokeita tehtailla.

1. Tausta

Suomen metséteollisuuden jatteita sijoitettiin vuonna 1997 kaatopaikoille 1ahes
yhta paljon kuin edellisenakin vuonna. Valtaosa kaatopaikalle viedyista jatteista
oli energiantuotannon tuhkia, 180 000 tonnia, seka viherlipedsakkaa ja meesaa
yhteensd 88 000 tonnia. Jatevedenpuhdistamon lietteita vietiin kaatopaikoille
127 000 tonnia, siistauslietettd 85 000 tonnia, kuitu- ja pastalietteita 60 000
tonnia (Metsateollisuus ry, Ymparistonsuojelun vuosikirja, vuoden 1997
tilastot).
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Sellu- ja paperiteollisuuden jatejakeista monet ovat hyddyntamiskelpoisia sivu-
tuotteita. Kuitu- ja puhdistamolietteista hyddynnetd&n noin puolet suurimmaksi
osaksi polttamalla. Vahiten hyddynnetaan talla hetkella energiantuotannon tuh-
kia, viherlipedsakkaa, meesaa ja siistauslietteita.

Metsateollisuuden kuorikattilan tuhka, bioliete ja viherlipedsakka sisaltavat
puun mukana metsasta tulleita ravinteita, joten tuhka olisi luonnollista palauttaa
takaisin metsiin lannoitteeksi. Puun tuhka sisdltdd melko suuria maaria
kalsiumia ja muita ravinteita ja sen kalkitusvaikutus on hyva.

Puusta peréisin olevia ravinteiden lisaksi tuhkaan ja viherlipedsakkaan
konsentroituu myds puun sisaltamia raskasmetalleja. Raskasmetalleista kadmi-
um ylittda yleisesti lannoitelain raja-arvot (taulukko 1) moninkertaisesti. My6s
sinkki-, kromi- ja nikkelipitoisuus ylittdvat toisinaan raja-arvot, mutta
suhteellinen ylitys ei ole niin suuri kuin kadmiumilla.

Korkeat raskasmetallipitoisuudet estadvat tai ainakin rajoittavat puutuhkan
kayttéa lannoitteeksi. Raja-arvot eivat kuitenkaan koske tuhkan palauttamista
metsaan.

Kuva 1 esittda projektin aikana muotoutuneen kaavion tuhkan, biolietteen ja
viherlipeasakan prosessoimiseksi lannoitteeksi.

Taulukko 1. Metséateollisuuden kuorikattilan tuhkan, viherlipedsakan ja lietteen
projektissa mitattuja raskasmetallipitoisuuksia sekd Maa-ja metsatalousministe-
rion lannoitteille asettamat raja-arvot raskasmetallien osalta. Naita ei kuiten-
kaan sovelleta metsdan levitettavalle puu- tai turvetuhkaan eika julkiseen
viherrakentamiseen tai maisemointiin tarkoitettuihin maanparannusaineisiin.

mg/kg As Cd Cu Cr Hg* Ni Pb Zn
Puutuhkal 5 - 33|3,5-30 90 - 320| 70 - 560 45 -390| 5-140 900 -3 000
Viher-

lipea- <5 |3,5-22(110-250 170 - 520 100-330 5-30(1400-2200
sakka

Liete <5 105-4] 93-60| 17-65 7-40 | 5-13 90 - 510
Lannoite-

lain raja- | - 3 600 300 2 100 150 1500
arvo

* Elohopeaa ei tutkittu projektin aikana
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Kuva 1. Metsateollisuuden sivutuotteiden prosessointi lannoitteeksi.

2. Tuhkan raskasmetallipitoisuuden alentamis-
mahdollisuudet

Projektissa on tutkittu keinoja alentaa tuhkan raskasmetallipitoisuuksia luokitte-
lemalla tuhkaa. Luokittelukokeiden tavoitteena on ollut |0ytdd menetelma
tuhkan sisaltdman kadmiumin konsentroimiseksi mahdollisimman vahaisin kus-
tannuksin pieneen tuhkamaaréaén. Tuhkassa raskasmetallit ovat konsentroituneet
pieniin hiukkasiin.
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Projektissa tutkittin  sahkdsuotimen luokitteluominaisuuksia. Suurin osa
kokeista tehtiin 3-kenttdisella s&hkosuotimella. Liséksi kokeita tehtiin
pneumaattisella laboratorioluokittimella.

Sahkésuodin toimii suhteellisen tehokkaasti luokittelijana siten, etta
ensimmaiseen kenttédan rikastuvat keskikokoiset ja suuremmat partikkelit ja
viimeiseen pienet (kuva 2).

Sahkdsuotimen viimeisen kentdn tuhkan kadmiumpitoisuus on selvasti
suurempi ensimmaisen ja toisen kentadn tuhkaan verrattuna. Rikastuminen
viimeiseen kenttddn on ollut parhaimmillaan nelinkertainen ensimmaisen
kentan tuhkaan verrattuna. Tapauskohtaiset erot ovat kuitenkin suuria.

Sahkdsuotimen luokitteluominaisuuksiin voidaan vaikuttaa rajoittamalla tai
pulssittamalla virtaa.

Tuhkan raskasmetallipitoisuutta voidaan pienentdad luokittelemalla eli
poistamalla pienia hiukkasia erillisella luokittelijalla.

Kuva 2 esittdd sadhkdsuotimen eri kentistd otettujen tuhkanaytteiden hiukkas-
kokojaukaumat. Ensimmaisen kentan kadmiumpitoisuus oli 3,2 mg/kg tuhkaa ja

Tilavuusosuus (%)

127 kentté 1
o+ 0 | T kentta 2
gl kentté 3
6+
4t
21
0

1 10 100 1000
Hiukkaskoko (pum)

Kuva 2. Hiukkaskokojautumat sahkosuotimen eri kentista otetuissa naytteissa
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viimeisen kentan 14 mg/kg tuhkaa eli yli nelinkertainen 1-kentdn tuhkaan
verrattuna.Tutkitussa 3-kenttdisessa sahkosuotimessa tuhkasta kertyi ajo-
olosuhteista riippuen ensimmaiseen kenttdan 84 - 95 %, toiseen 4 - 15 % ja
viimeiseen kenttddn noin 1 % koko tuhkam&&rasta. Vaikka eri kenttien tuhkan
kadmiumpitoisuuksissa on suuria eroja, ei sahkdsuodin normaalikdyttssa
pienenna paafraktion eli ensimmaisen kentéan tuhkan kadmiumpitoisuutta kuin
15 - 25 %. Sahkosuodinta saatamalla saadaan tilannetta parannetuksi.
Parhaimmillaan ensimmaisen kentan tuhkamdaara oli vajaa 60 % koko maarasta
ja sen kadmiumpitoisuus putosi noin 60 %. Silloin toisen kentdn noin 40 %
tuhkaa sisalsi kadmiumista yli 70 %.

3. Lietteenkasittelyn tehostaminen

Metsateollisuudessa biolietteen mekaaninen vedenpoisto tehdaan yhdessa
muiden lietteiden kanssa suotonauha- tai ruuvipuristimilla. Uutena ajatuksena
on, ettd osa biolietteesta kasiteltaisiin erikseen ja kaytettaisiin rakeistukseen,
jolloin sen osuus sekalietteessa vahenisi ja samalla sekalietteen vedenerotus- ja
poltto-ominaisuudet paranisivat. Biolietteen kasittelyd pyrittiin helpottamaan
lisdamalla joukkoon vedenerotuksen apuaineeksi sahkdsuotimen 1. kentdn
tuhkaa.

3.1 Bio- ja primaarilietteen suhteen vaikutus vedenerotukseen

Lietteiden seossuhteen vaikutusta kakun kuiva-ainepitoisuuteen selvitettiin
VTT:n vedenerotussimulaattorilla tehdylla koesarjalla.

Primaariliete oli puristuskokeissa huomattavasti helpompaa kasitella kuin

bioliete. Kun biolietteen osuus nousi 66 %:iin, muuttui lieteseoksen
kasiteltavyys selvastiuonompaan suuntaan.
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Kuva 3. Bio- ja prim&arilietteen seossuhteen vaikutus lietteen
jddnnoéskosteuteen.

3.2 Biolietteen vedenerotuksen parantaminen

Pelkan biolietteen vedenerotus suotonauhapuristimella ei pilot-kokeiden perus-
teella aiheuta erityisongelmia, joskin kuiva-ainepitoisuus jaa pieneksi. Bioliet-
teen vedenerotusta pystyttiin hieman parantamaan ja tarttuvuutta vahentamaan,
kun vedenerotuksen apuaineena kaytettiin sdhkdsuotimen 1. kentan lentotuhkaa
(karkein tuhkajae). Tuhkan vaikutus jai tehtaalla tehdyissa pilot-kokeissa véahéi-
semmaksi kuin aikaisemmin suoritetuissa laboratoriokokeissa, joissa tuhkan
lisayksella lietekakun kuiva-ainepitoisuus saatiin nostetuksi 18 %:sta 25 %:iin.
Tehtaalla tehtyjen kokeiden tulosten perusteella tuhkaa ei kannata lisatéa lietteen-
kasittelyn apuaineeksi, koska vaikutus jai niin vahaiseksi.

4. Viherlipedsakan hyotykaytto
Lietemdisen ja hankalasti kasiteltavan viherlipedsakan koostumus vaihtelee eri

tehtaiden valilla ja samassakin tehtaassa ajo-olosuhteiden mukaan. Precoat-
suotimella kéasitellyn sakan padkomponentti on kalsiumkarbonaatti. Muita run-
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saasti esiintyvia yhdisteitd ovat magnesium- ja natriumsuolat. Sakan laatu on
muutamien sakkanaytteiden analyysitulosten perusteella:

Tuhkapitoisuus 59,9 (39- 8) paino-%
Hehkutushavi6 41,7 (32-61) paino-%

C-pitoisuus 19,7 (8,7-50,5) paino-%
H-pitoisuus 0,6 (0,03-0,85) paino-%
N-pitoisuus 0,01 (0,01-0,04) paino-%
Cl-pitoisuus 0,04 (0,03-0,05) paino-%

Yksi vaihtoehto on, ettd hyvin pesty ja kuivattu viherlipedsakka poltetaan
kuorikattilassa muiden polttoaineiden mukana. Tama on erityisen perusteltua
silloin, kun sakan hiilipitoisuus on tavanomaista korkeampi. Poltto vahentaa
loppusijoitettavan aineen maaraa ratkaisevasti ja toisaalta sakan palamaton osa
saadaan ulos tuhkana, jonka jatkokasittely ja sijoittaminen on helpompaa.

Toinen vaihtoehto on kayttaa emaksista sakkaa happamien vesien neutralointiin.
Sakan kayttaminen jatevesien neutralointiin vahentaé sakan maaraa seka polton
kannalta haitallisten alkalien ja rikin maaraa. Liukenematta jadneelld osalla voi
olla positiivinen vaikutus lietteen vedenerotukseen ja jateveteen liuenneilla
ravinteilla voi olla positiivinen vaikutus puhdistamon toimintaan ainakin silloin,
kun puhdistamolla on pulaa ravinteista tai hivenaineista. Sakka lisaa biolietteen
tuhkan maaraé, mika on otettava huomioon puhdistamon ajossa.

4.1 Viherlipeasakan poltto

Tutkittujen viherlipedsakkojen tuhkapitoisuudet vaihtelivat valilla 39 - 89 %.
Sakan palavan osan lampoarvoksi arvioitiin 26 MJ/kg. Nailla tiedoilla laskettiin
sakan teholliset lampd6arvot (kuva 4).

Viherlipedasakan laskennallinen l[ampdarvo polttokosteudessa (40 - 60 %) vaih-
telee noin nollasta selvasti positiiviseen eli tapauksesta riippuen sakan poltto
vaatii energiaa tai siitd saadaan energiaa. Suurin mitattu sakan tehollinen [amp6-
arvo on 15,6 MJ/kg kuiva-ainetta ja joissakin tapauksissa on saatu nolla. Par-
haimmillaan sen lampdarvo on riittdvan korkea sakan polttamiseksi sellaisenaan,
mutta kytanndssa se tulee polttaa muihin polttoaineisiin sekoitettuna.
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Kuva 4. Viherlipedsakan laskennallinen lampdarvo kuiva-ainepitoisuuden
funktiona (palavan osan lampdarvo 26 MJ/kg, sakan tuhkapitoisuus 39 %
(ylempi suora) ja 88.7 % (alempi suora) 6%9D:ssa tuhkautettuna.

Suurimpana ongelmana polton kannalta on sakan siséaltdma alkali (etenkin Na),
jonka maara pitaisi saada mahdollisimman pieneksi ennenkuin sakkaa voidaan
turvallisesti polttaa. Myos sakan aiheuttama tuhkam&&ran lisdys voi joskus
muodostua ongelmaksi.

Erot eri tehtaiden sakkojen valilla ovat suuria ja taman vuoksi tuloksia ei voida
yleistdd, vaan eri tehtaiden tilanne on selvitettava erikseen.

4.2 Sakan kasittelyn tehostaminen

Viherlipeasakan mukana poistetaan lipeédkierron epépuhtauksia pyrkien siihen,
etta poistettava sakka sisdltda mahdollisimman vahan natriumia ja kakun maara
on mahdollisimman véahainen. Natriumin maaraa voidaan vahentaa pesemalla
kakku ja kakun maaraa jattamalla kakun suodatusvaiheessa meesa pois eli
puristamalla sakka sellaisenaan mahdollisimman kuivaksi kakuksi.

Puristuskokeilla tutkittiin eri tekijoiden vaikutusta sakkakakun kuiva-ainepitoi-
suuteen. Painesuodatuksella saatiin aikaan kuiva kakku (kuiva-aine yli 50 %).
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Kakun kuiva-ainepitoisuutta voidaan nostaa edelleen kayttamalla suodatuksen
yhteydessa apuainetta.

Sakkakakku on vaikea pestd sellaisenaan korkean suodatusvastuksen takia.
Kuitenkin sakan polton ja kemikaalihdvididen vuoksi pesun onnistuminen on
erittdin tarked. Pesun tehokkuutta voidaan parantaa apuaineen ja pesunesteen
maaran lisayksella. Myds ohentamalla kakkua tai lisddmalla joukkoon sahko-
suotimen 1. kentan tuhkaa tai meesaa, voidaan pesua helpottaa (nopeuttaa). Suo-
dattimen kapasiteetti kasvaa kaytettdessa suodatuksen yhteydessa apuainetta.

Kakun jaannoésalkalin pitaisi olla mahdollisimman pieni. Hyvana tuloksena voi-
daan pitda kakun liukoisen alkalin m&arda 1 - 2 paino-%@Neiké se saisi olla

yli 5 paino-%. Ensimmaisissa kokeissa saavutettu pesutulos oli ilman apuainetta
pienimmillaan runsas 5 paino-% Jaja apuaineen kanssa paastiin alle 4 paino-
%. Suodattimen kiintoainekapasiteetti oli talldin 6 - 30 kg k#jmToisella
tehtaalla tehdyissa kokeissa kakun liukoisessa alkalissa p&é&stiin tasolle alle 1
paino-% NaO. Talldin kakku jai sakkalietteesta johtuen ohueksi (suodattimen
kiintoainekapasiteetti 3 - 5 kg ka/{m).

4.3 Sakan kaytto jatevesien neutralointiin

Projektissa selvitettiin sellutehtaan happamien jatevesien neutralointia meesapi-
toisella viherlipedsakalla. Sakalla voitaisiin korvata neutralointikalkki ja sakan
sisaltamat ravinteet olisivat puhdistamolla kaytettavissd, miké on eduksi erityi-
sesti silloin, kun puhdistamolla on ravinnevajaus. Neutraloinnissa lisatyn sakan
maarasta riippuen hieman yli puolet viherlipeasakasta liukenee (kuva 5), jolloin
polton kannalta haitallisia alkaleja (mm. kalium ja natrium) ja rikkia menee puh-
distamon kautta vesistdoon. Niistéd liukeni jateveteen suurin osa (kaliumista ja
natriumista kokeesta riippuen 60 - 100 % ja rikistd hieman vahemman). Liuke-
nematon osa joutuu biolietteeseen ja menee lietteen mukana polttoon. Liukene-
matta jadneelld, biolietteen joukkoon joutuvalla sakalla saattaa olla positiivinen
vaikutus lietteen vedenerotukseen. Sakan sisdltamastd fosforista liukeni
kokeissa vain 20 - 30 %, joten jateveden fosforipitoisuuteen sakan lisaamisella
ei naytd olevan suurta merkitysta. Myds raskasmetallit liukenivat melko
huonosti.
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Lisatyn sakan maara vaikuttaa siihen, miten suuri osa sakasta liukenee (kuva 5).
Noin 5 kg sakkaa vesikuutiota kohti nosti happaman jateveden pH:n neutraalille
alueelle, kun 1aht6 pH oli 2,6 ja toisessa tapauksessa £ kgffen pH:n ollessa

4,2.

Sakasta liukenematta, %
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Kuva 5. Happamen jateveden neutraloinnissa viherlipedsakalla liukenematta
jééneen sakan osuus (%) eri annostusmaarilla.

4.4 Sakan ja biolietteen yhteiskasittely

Viherlipedsakka voidaan ohjata polttoon lietteenkasittelyn kautta eli lisaamalla
sakkalietetta lietteen joukkoon ennen mekaanista vedenerotusta. Talldin viher-
lipedsakka sekoittuu lietteeseen hyvin ja samalla siitd peseytyy pois helposti ve-
teen liukenevia aineita. Lisatysta sakasta liukeni noin 10 % suodosveteen, jonka
pH nousi lisdtyn sakan maarasta riippuen lahelle 10:ta.

Sakan lisays parantaa lietteen vedenerotusominaisuuksia (kuva 6). Sakan lisdys
nosti lietekakun kalsium-, magnesium-, mangaani-, natrium-, fosfori- ja sinkkipi-
toisuutta. Analyysitulosten perusteella suurin osa alkuaineista jai kakkuun 80 -
100 %:sesti, mutta mm. kalium (n. 20 % jai kakkuun), natrium (n. 20 %) ja rikki
(25 - 40 %) liukenivat tehokkaammin. Viherlipedsakan lisdys nosti suodosveden
kalium- ja natriumpitoisuutta. Myds kalsiumin ja magnesiumin pitoisuus lisaan-
tyi tavanomaisella annostuksella.
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Lietteen ja sakan sisaltama veden

180 O yhteiskas.

m erikseen kasitelty

0 0 51 102 205

Viherlipedsakan méaré, g markaa sakkaa/1600 g 3-% lietetta

Kuva 6. Lietteen ja viherlipedsakan sisdltama veden maaré, kun ne kasitellaan
(ennen polttoa) yhdessa tai erikseen (1 600 g 3-% lietettd).

Tehdaskokeissa precoat-suotimella kuivattu sakka lietettiin veteen ja johdettiin
jatevedenpuhdistamolle. Nain sakka sekoittui lietteeseen hyvin ennen mekaa-
nista vedenerotusta. Sakkaa lisattiin vajaa 20 % lietteen maarasta, mika on noin
puolet pienempi kuin laboratoriokokeiden pienin sakkalisdys. Sakan lisays nosti
hieman ruuvipuristimelta tulevan lietteen kuiva-ainepitoisuutta. Polton kannalta
haitallisista natriumista ja kaliumista liukeni suodosveteen noin 3/4 osaa ja vas-
taavasti raskasmetalleista vajaa 10 %. Tama nakyi suodosveden laadussa (kuva
7).

Lietteenkasittelyn suodosveden alkuaineiden pitoisuuksien lisddntyminen ei vai-
kuta merkittavasti puhdistamolta vesistoon johdettavan veden laatuun.
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Kuva 7. Viherlipedsakan lisdamisen vaikutus lietteenkasittelyn suodosveden
laatuun, vasen = 0-koe, oikea = viherlipeasakkaa lietteen mukana

4.5 Viherlipedsakan polttokokeet VTT Energian
leijukerrosreaktorissa

Poltossa sakan maara vahenee huomattavasti ja sakka muuttuu miellyttavam-
paan ja helpommin hyddynnettdvadn muotoon, tuhkaksi. N&in eri sivutuotteet
saadaan prosessista ulos tuhkana, joka voidaan rakeistettuna kayttaa lannoitteek-
si. Ensin tutkittiin laboratoriokokein VTT Energian kerrosleijureaktorilla viher-
lipedsakan vaikutuksia polttoon. Kokeissa jaljiteltiin tdyden mitan kuorikattilan
olosuhteita.

Kokeiden avulla selvitettiin poltettavuus ja riskit sekoitettaessa riskialtista sak-
kaa paapolttoaineeseen kerrosleijupoltossa. Mahdolliset riskit ovat:

- kerrostuman muodostus, joka johtaa lAmmdnsiirtopintojen likaantumiseen,
heikentyneeseen lammonsiirtoon ja mahdollisesti korroosioon,

- sintraantumisongelmat petialueella,

- kohonneet paasttt ja

- tuhkan lisdantynyt ymparistoriski tai muuten sopimaton koostumus.
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Paapolttoaineena oli kuori-turveseos tai tehtaan oma polttoaine. Tutkitut viherli-
pedsakat olivat UPM Kymmene Oy Kymin tehtaan meesapitoinen sakka, UPM
Kymmene Oy Kaukaan tehtaan pilot-mitan painesuotimella ilman meesaa kasi-
telty sakka seka Sunila Oy:n tehdasmitan painesuotimella ilman meesaa kasitel-
ty, korkean lampdarvon omaava sakka. Lisaksi tehtiin polttokokeet Veitsiluodon
viherlipedsakkapitoisella lietteella.

Sakat kayttaytyivat poltossa eri tavalla ja eri tekijat aiheuttivat riskeja polton
kannalta. Parhaimmillaan sakat voivat olla melko hyvaa polttoainetta tai poltto
voi olla sakalle havityskeino, jossa maara pienenee huomattavasti.

Mik&aéan tutkituista viherlipedsakkoja sisaltavistd seoksista ei ollut taysin riski-
tonta polttaa. Pienin riski on polttaa sakkaa, joka alkalimetalli- ja rikkipitoisuu-
det olivat pienia. Natrium, kalium, rikki ja kloori ovat vaarallisimmat alkuaineet
kerrostumissa korroosion kannalta. 5 %:n seos ei lisannyt merkittavasti koelait-
teen likaantumista, mutta suurempia sakkamaaria poltettaessa osa lentotuhkasta
jai reaktorin seindmille. Ainoa havaittu riski poltettaessa tata sakkaa 5 %:n seok-
sena kuoren ja turpeen kanssa on klooriyhdisteista johtuva mahdollinen lam-
monsiirtopintojen korroosion lisdantyminen. Kerrostuman suuri kalsiumpitoi-
suus voi olla suojaava tekija, samoin sen hyvin pieni rikkipitoisuus, joka oli alle
kuori-turveseoksen arvon.

Suuren lampoéarvon (15,6 MJ/kg ka) omaavaa sakkaa voisi kayttaa jopa energian
tuotantoon, jos se olisi turvallista polttaa. Valitettavasti sakka sisélsi paljon nat-
riumia, joka lienee paasyyna havaittuihin ongelmiin. Kerrostuma ja lentotuhka
sisdlsivat paljon natriumia. Téallaista sakkaa poltettaessa on suuri riski lisaanty-
vélle kattilan likaantumiselle, lammdnsiirtopintojen korroosiolle ja petin sint-
raantumiselle. Myéhemmin tehtiin uusi polttokoe saman tehtaan paremmin pes-
tylla sakalla, jossa natriumpitoisuus oli noin 6 paino-% polttoaineen tuhkasta,
kun se aikaisemmassa kokeessa oli noin 17 paino-%. Uudessa kokeessa sakan ei
havaittu aiheuttavan ongelmia, kun sen osuus oli 10 % polttoaineen maarasta.

Analyysitulosten perusteella sakka, jonka natriumpitoisuus oli muita pienempi
ja alkalimetallien yhteispitoisuus jopa selvasti alle kuori-turveseoksen arvon,
nayttaisi olevan turvallista polttaa. Sen riskind oli kuitenkin korkea rikkipitoi-
suus. Petin kayttaytyminen muuttui voimakkaasti 10 %:n seoksella. Ongelmat
johtunevat rikkiyhdisteistd. Kerrostuman ja lentotuhkan rikkipitoisuudet olivat
talla sakalla korkeita.
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Sakkapitoisen lietteen polttokokeessa ei havaittu mitaan varoittavia merkkeja
lietteen osuuden ollessa alle 10 % paapolttoaineen maarasta.

Polttokokeiden h&ka- ja metaanipitoisuudet savukaasussa olivat kaikissa kokeis-
sa pienid. Myds N@tasot olivat matalia (noin 100 ppm til. 4 %:€3a). Mikali
paastoihin sovellettaisiin jatteenpoltolle sdadettyja rajoja, rikkidioksidi ja suola-
happotasot aiheuttaisivat ongelmia.

4.6 Tayden mitan polttokokeet

Kolmella tehtaalla tehtiin polttokoe tai seurattiin sakan polttoa. Kymi Paper
Oy:n tehtaalla Kuusankoskella tehtiin kahden viikon aikana viherlipeasakan
polttokoe tehtaan kuorikattilassa. Sakka lietettiin veteen ja pumpattiin puhdista-
molle sekoitussailioon yhdessa puhdistamolta tulevan sekalietteen kanssa. Nain
sakalle saatiin tavallaan lisapesu, joka varmistaa, etta polttoon menevan natriu-
min ja kaliumin maara pysyvat pieniné.

Polttoaineena oli kuori, turve, liete ja ajoittain my6s kaasu. Sakan osuus polt-
toon menevasté lietemaarasta oli noin 17 % ja koko polttoainemaarasta noin
prosentin. Poltossa ei havaittu mitdan normaalista poikkeavaa.

Polttoon menevan lietteen natriumpitoisuus nousi sakan takia lahes kaksinkertai-
seksi ja kalsiumpitoisuus noin 50 %. Myds lietteen magnesium- ja mangaanipi-
toisuudet kasvoivat. Lietteen maaran lisays oli arviolta yli 10 % (ei pystytty mit-
taamaan). Natrium- ja kalsiumpitoisuuksien lisdys nakyi jossain maarin myos
polttoon menevéassa polttoainevirrassa. Viherlipedsakan sisaltamat raskasmetal-
lit ndkyivat pitoisuuksien nousuna lietteessda, mutta eivat enda kattilaan mene-
vassa polttoainevirrassa. Polttoon menevan natriumin maara lisaantyi analyysien
perusteella 122 - 175 kg/d, mika merkitsee laskennallisesti noin 20 %:n lisaysta
polttoaineen natriumpitoisuuteen. Polttoaineen natriumpitoisuuden l&htétaso oli
selvasti korkeampi kuin muilla tutkituilla tehtailla.

Viherlipeasakka johdettiin lietteen joukkoon muutaman tunnin aikana paivassa,
josta se joutui lietteenkasittelyyn vahitellen laimentuen. Eri aikaan otetuissa lie-
tenaytteissa nakyi sakan vaikutus lietteen alkuainepitoisuuksiin lisdten mm. liet-
teen kalsium-, kadmium-, kromi-, kupari-, magnesium-, mangaani-, natrium- ja
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nikkelipitoisuutta. Jos sakka johdettaisiin tasaisesti pienend virtana, sen vaikutus
jaisi veteen helposti liukenevien aineiden osalta todennékdisesti pienemmaksi.

Sakan polttaminen nosti jonkin verran tuhkan natrium- (12 %)-, kalsium- (9 %)
ja magnesium-(17 %)-pitoisuuksia. Tuhkan raskasmetallipitoisuuksien muutok-
set olivat melko vahaisia.

Sunila Oy:n tehtaalla tehtiin noin vuorokauden kestavé viherlipedsakan poltto-
koe. Sakka pestiin ja suodatettiin painesuotimella ja sekoitettiin etukateen pol-
tettavan kuoren joukkoon. Sakan osuus oli vajaa 8 % ja lietteen osuus noin 14 %
polttoon menevan kiintean polttoaineen kuivapainosta ja loput oli kuorta. Koe-

jakson aikana poltettin my6és maakaasua. Sakan maara oli kokeen aikana yli
kaksinkertainen normaaliin tilanteeseen verrattuna.

Koe sujui ongelmitta. Liekki naytti tavanomaista kirkkaammalta ja héyrynkehi-
tys oli suurempi. Sakka sekoittui polttoaineen joukkoon erittain hyvin. Petin
sintraantumista tai muita sakasta aiheutuvia ongelmia ei nain lyhyen kokeen
aikana havaittu, mutta kokeen jatkuessa ongelmia olisi mahdollisesti iimennyt.

Viherlipeasakan natriumpitoisuus todettiin kokeen jalkeen tehdyissa analyyseis-
sa huomattavasti suuremmaksi kuin ennen koetta tehtaalla tehdyissa analyyseis-
sé. Alkalia oli lahes yhta paljon kuin ensimmaisissa laboratoriokokeissa, joissa
korkea alkalipitoisuus todettiin riskiksi. Sakan mukana polttoon meni natriumia
koejakson aikana laskelmien mukaan noin 840 kg. Tama nékyi selvasti koejak-
son polttoaineen natriumpitoisuuden huomattavana nousuna. Polttoaineen natri-
umpitoisuus oli kokeen aikana 0,35 % (0,47 %@)a kun O-kokeen arvo oli

vain 0,01 % natriumia. Kalsiumpitoisuus nousi noin kaksinkertaiseksi ja rikki-
pitoisuus lahes 7-kertaiseksi arvosta 0,3 arvoon 2 g/kg.

Lentotuhkan natriumpitoisuus nousi noin 2,5-kertaiseksi. Myds lentotuhkan
rikkipitoisuus oli kokeen aikana lahes 10 % tavanomaista korkeampi.

Enso Oyj:n Veitsiluodon tehtaalla viherlipedsakka kaytetaan happamien jateve-
sien neutralointiin. Noin puolet sakasta liukenee veteen ja loppu joutuu liettee-
seen ja sen mukana edelleen polttoon. Jatevedessa sakan polton kannalta haital-
listen alkalien pitoisuus pienenee. Viherlipedsakan osuus oli vajaa 20 % lietteen
maarasta ja 0,6 % polttoon menevasta polttoaineen maarasta.
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Veitsiluodon sakan natriumpitoisuus oli muihin tehtaisiin verrattuna suhteellisen

korkea. Sakan maara oli kuitenkin niin vahainen ja se peseytyi hyvin ennen
polttoa, ettd sen vaikutusta ei voinut havaita lietteen, polttoon menevén polttoai-
neen tai tuhkan laadussa. Sakan alkalit korvaavat kalkkia tai muuta pH:n nos-
toon tarkoitettua kemikaalia. Muuten sakan merkitysta puhdistamolla tai puh-

distamolta lahtevaén veteen on vaikea havaita.

Tayden mitan polttokokeet osoittavat, etta:

- Viherlipedsakka on mahdollista polttaa erittédin hyvin pestynd. Huonosti
pestyssa sakassa ongelmia saattaa aiheutua erityisesti natriumin liian suuresta
pitoisuudesta, mikali polttoon menevan sakan osuus on suuri.

. Sakan johtaminen jatevesien tai lietteenkasittelyn kautta tehostaa pesua ja
pienentdd huomattavasti polton kannalta haitallisten aineiden pitoisuuksia.

- Viherlipedsakka ei aiheuta ongelmia lietteenkasittelyssa vaan se saattaa
nostaa lietekakun kuiva-ainepitoisuutta. Suurin osa sakan sisaltamista
helppoliukoisista aineista joutuu suodosveden mukana puhdistamolle kun
taas vain pieni osa sakan raskasmetalleista liukenee suodosveteen.

. Sakan poltto ei vaikuta merkittavati tuhkan kadmiumpitoisuuteen.

. Tuhkan maara lisdantyi niin vahan, ettd sitd ei kokeissa pystytty
havaitsemaan ja tuhkan maara pysyi normaalin vaihtelun rajoissa.

5. Rakeistus

Ennen levitysta tuhka on rakeistettava. Parhaillaan menossa olevissa muissa pro-
jekteissa selvitetdan tuhkan rakeistusta, levitystd metsdan ja vaikutuksia ympéa-

ristéon. Tassa projektissa on tehty rakeistuskokeita, joissa tuhkan kostutukseen
on kaytetty biolietetta.

Kollerimyllylla tuhkan ja biolietteen seoksille tehdyt rakeistuskokeet osoittivat,
ettd hoyryn kayttd paransi rakeitten kegtdta. Toisaalta biolietteen kaytté hei-
kensi rakeita sitd enemman mita suurempi osuus sita oli seoksessa. Lietteen
osuus jai naissa rakeistuskokeissa niin pieneksi (noin 10 %), etta silla ei ole mi-
taan kaytannon merkitysta typpilisayksena tai biolietteen menekin takia, silla se
ei muuta juurikaan jaljelle jaavan lietteen lietesuhdetta.
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Kun halutaan lisata tuotteen typpipitoisuutta ja/tai kayttaa biolietetta niin paljon,
ettd silla on vaikutusta lietesuhteeseen, on rakeistus tehtava taysin eri pohjalta.
Tavoitteena ei ole kuivien, lujien rakeiden aikaansaaminen, vaan tavoitteena on
tehd&a agglomeraatteja, jotka

. eivat polya,
- kestavat kuljetuksen ja levityksen agglomeraatteina,

- koostuvat lentotuhkasta ja mahdollisimman suuresta maarasta bio/biovoit-
toista mekaanisesti kuivattua puhdistamolietetta,

- tayttavat eri aineille asetetut pitoisuusvaatimukset ja ovat kuiva-ainepitoisuu-
deltaan 25 - 40 %.

Lietteen lisddmisella saadaan agglomeraatteihin typped, jota tuhkassa ei ole.
Liséksi lietteen vaheneminen poltosta nostaa kattilan hydtysuhdetta,
polttoaineen lampdarvoa ja parantaa polttoaineseoksen kasyéiia

Projektissa ideoidussa kasittelymenetelmassa lentotuhka kuljetetaan voimalai-
tokselta mekaanisen vedenerotuksen tilaan, jossa kuivattua lietetta sekoitetaan
tuhkan kanssa kuljetuskontteihin, joilla materiaali kuljetetaan rekka-autolla tai
traktorilla metsaan. Kuljetuskonteista se levitetaan joko kuljetustraktorilla tai
erillisella traktorilla mets&én. Tyhjat kontit palautetaan tehtaalle taytettavaksi.
Materiaalia ei lasketa maahan kertaakaan kuljetus/kasittelyketjun aikana ennen
metsalevitystd. Tassd vaihtoehdossa sekoitettua massaa ei erityisesti
agglomeroida vaan se muokkautuu kuljetus- ja kasittelylaitteissa erikokoisiksi
murusiksi mm. tuhkan itsekovetusprosessin tuloksena.

Mikali tuhka-biolieteseos halutaan agglomeroida, se voitaisiin tehdéa tehtaalla
sopivalla materiaaleja pyorittavalla ja sekoittavalla menetelmalla (vrt.
betonimylly). Talldin olisi mahdollistehyddyntaaitsekovettumistaipumuksen
ohella.my6s tuhkan korkea lampdtila.

Uuden kasittelymenetelmén kustannukset arvioidaan samansuuruisiksi (60 -
70 mk/t) kuin yhdella tehtaalla kaytossa olevan vertailumenetelman. Tarkaste-
lussa oli mukana kaksi kuljetusmatkaa (25 ja 50 km). Vertailumenetelmassa
tuhka ja liete ajetaan kaatopaikalle, jossa ne sekoitetaan pytrakuormaajalla.
Sekoittelun jalkeen massa kuormataan rekka-autoihin ja kuljetetaan metsaauto-
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tien varteen ja puretaan kasaan. Kasasta seos kuormataan levitystraktoriin ja
levitetaan lautaslevittimella. Taméan menetelman heikkoja puolia on monin-
kertainen purku- ja kuormaus.

Idean pohjalta tehtiin rakeistuskokeita, joissa rakeiden kosteus oli suuri, yli
60 %. Tuhka kuorrutti muodostuneet erikokoiset lietepallot, jotka eivat tarttu-
neet metallipintoihin eivatka toisiinsa, joten saadut rakeet kestaisivat todennéa-
koisesti kuljetuksen ja levityksen. Tuhkan osuus rakeissa oli 13 - 22 % ja levi-
tysmaaraksi laskettiin 12 t/ha. Nailla maarilla tuhkan joukkoon menisi bioliet-
teen kuiva-ainetta lahes yhta paljon kuin tuhkaa.

Konttimenetelma yhdistettynd tehtaalla tehtavaan liete-tuhkaseoksen agglome-
rointiin ndyttda lupaavalta niin teknisesti kuin taloudellisestikin, joten jatkossa
kannattaisi erillisessa hankkeessa lahemmin suunnitella ja toteuttaa se kaytan-
non mitassa. Tuote soveltuu sellaisiin metsiin, jotka hyotyvat typpilisayksesta.
Kuljetusmatkat eivat voi kustannussyista olla kohtuuttoman pitkia, mutta 50
km:n sateelld tehtaasta 16ytyy runsaasti levitykseen soveltuvaa metsaa.

6. Jadnndstuhkan kayttomahdollisuudet

Kuorikattilan viimeisen kentan tuhkasta huomattava osa on hiukkaskooltaan 1 -
10 um, joten se voisi soveltua hyvin betonin lisdaineeksi. Kuorikattilan tuhkassa
ongelmaksi voi muodostua korkea rikkipitoisuus ¢p@oisuus 3 - 10 %). Erot

eri tehtaiden tuhkien valilla ovat merkittavia.

Asfaltin lisdaineena on kaytetty lahinna kivihiilituhkaa. Asfalttinormeissa maa-
ritellaan kaytettavan lisdainetuhkan ominaisuudet. Metsateollisuuden kuorikatti-
lan kolmannen eli vimeisen kentan lentotuhka on liian hienojakoista kaytetta-
vaksi sellaisenaan normien mukaisena asfaltin lisdaineena. Sen laskennallinen
ominaispinta-ala ylittda selvasti asfaltin hienoainekselta vaaditun 1 000 - 5 000
m?/kg.
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7. Yhteenveto

Lannoitteeksi menevan tuhkan kadmiumpitoisuutta voidaan vahentaa 15 -
25 % sahkosuotimella luokittelemalla ja erotustehokkuutta voidaan parantaa
saatamalla sahkosuodinta tai kayttamalla erillista luokittelijaa. Sdhkbésuoti-
men viimeisen kentan raskasmetallipitoisuudet ovat muiden kenttien pitoi-

suuksia suurempia. Mm. Cd-pitoisuus voi olla yli nelinkertainen ensimmai-

seen kenttdan verrattuna.

Viherlipeasakan polttokokeet eivat tyrmanneet sakan polttoa, mutta eivat
mydskaan lupaa riskitontd polttoa. Sakan polttomahdollisuudet pitda arvioida
tapauskohtaisesti. Parhaimmillaan sakat voivat olla melko hyvaa polttoainet-
ta (energiasisaltd jopa 5 MJ/kg) tai poltto voi olla sakalle h&vityskeino
(energiasisaltd lahes nolla), joka vahentaa sen maardd huomattavasti. Sakka
on pestava hyvin ennen polttoa, ja sen osuus poltossa ei saa olla lilan suuri.
Tavoitteena voidaan pitdd jadnnoésalkalipitoisuutta 1 - 2 paino-4d Masa-

kan maarana korkeintaan muutama prosenttia polttoaineen maarasta.

Sakan poltto lisda tuhkan maaraa, mutta ei vaikuta merkittavasti sen laatuun.
Poltto vahensi viherlipeasakan maaraa, ja jaljelle jaava laskennallinen tuhka-
maara oli 16 - 44 % polttoon menevasta sakkamaarasta.

Viherlipeasakan maéara vahenee kaytetystda meesan maarasta riippuen noin
puoleen, kun se kasitellaan ilman meesan lisaysta painesuotimella ja samalla
sen kalsiumpitoisuus pienenee.

Viherlipedasakan kayttdé happamien jatevesien neutralointiin vahentaa polt-
toon menevan sakan maaréan noin puoleen (noin puolet liukenee) ja sen mu-
kana polttoon joutuvien haitallisten aineiden maaraa ratkaisevasti. Kaliumin
ja natriumin maaré vaheni noin neljannekseen ja rikki hieman vahemman.
Sakan raskasmetallit ja fosfori eivat ole kovin helposti veteen liukenevia, ja
esimerkiksi fosforista liukeni 20 - 30 %.

Pelkan biolietteen vedenerotus suotonauhapuristimella onnistuu, joskin lop-
putuotteen kuiva-ainepitoisuus jad melko pieneksi, noin 15 %:iin.

Biolietteen ja tuhkan rakeistuskokeissa saatiin aikaan erittdin kovia pellette-
ja. Biolietteen osuus jai naissa kokeissa kuitenkin melko pieneksi, mik& mer-
kitsisi, ettd vain noin 10 % biolietteen kokonaismaarastd menisi tuhkan mu-
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kana lannoitteeksi. Rakeistuskokeissa lietteen on todettu heikentavan lannoi-
terakeiden lujuutta.

- Lannoitteeksi menevan biolietteen maara pitdisi saada moninkertaiseksi
(noin puolet biolietteesta), jotta silla olisi kokonaisuuden kannalta merkitys-
td. Tahan voitaisiin paasta kuivaamalla lietettéd ennen rakeistusta ja/tai kaytta-
malla rakeistuksessa enemman lietettd, jolloin jouduttaisiin tinkimaan loppu-
tuotteen kovuudesta. Tama on mahdollista projektissa kehitetylla uudella ra-
keistuskonseptilla.

Mikali viherlipeasakka ja liete poltetaan tehtaan kuorikattilassa, loppusijoitetta-
vaksi jaa vain tuhka, joka taytyy rakeistaa ennen levitystd metsddn. Rakeistuk-
seen voitaisiin kayttaa biolietettd, jolloin tuhkan joukkoon saataisiin myos typ-
peda (tuhkassa ei ole typped). Mytds muita lannoitteeksi soveltuvia jakeita, kuten
meesa tai lannoitelisat, voidaan lisata rakeistukseen.

Kun osa biolietteesta kasitellaan erikseen, se muuttaa polttoon menevan lieteja-
keen bio- ja primaarilietteen suhdetta edullisemmaksi ja nostaa lieteseoksen kui-
va-ainepitoisuutta. Tama merkitsee polttoon menevan lieteseoksen vesimaaréan
huomattavaa vahenemista.

8. Johtop&atokset

Ongelmaksi metséteollisuuden sivutuotteiden prosessoimiselle lannoitteeksi
saattaa muodostua lannoitelaki, mikali sitd sovelletaan rakeistettuun tuhka-liete-
seokseen. Lannoitelain maarayksia ei sovelleta puutuhkan levittamiseen met-
saan.

Sivujakeiden konseptin mukaisesta prosessoinnista (kuva 1) aihgldtiseen
verrattuna monenlaisia sdastoja kayttokustannuksissa. Merkittavimpia ovat ener-
giantuotantoon, kemikaaleihin sekd kaatopaikkakustannuksiin liittyvat saastot.

Poltossa muodostuvat sdastot tai tuotot johtuvat kuivemmasta polttoaineesta,
mik& on seurausta polttoon menevan lieteseoksen lietesuhteen parantumisesta.
Tasta seuraa mm. Kkattilan hyoétysuhteen paraneminen ja polttoaineen lampdar-
von lisdantyminen.
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Kemikaalisdastoja syntyy, kun viherlipedsakka kasitelldan ilman meesaa, jolloin
kakun ja sen mukana prosessista poistuvan meesan ja mahdollisesti myds natriu-
min maara vahenee. Kun meesaa ei tarvita sakan kasittelyyn, sita voidaan kayt-
tdd muihin kalkkia korvaaviin kohteisiin tai korvauskalkin mééaraé voidaan va-
hentda tehostamalla epapuhtauksien poistoa lipedkierrosta. Sakan kaytto jateve-
sien neutralointiin vdhentda neutralointikalkin tarvetta.

Sakan tehokas pesu on tarkeétéa ja vaatinee lisaselvityksia, jotta voitaisiin taata
kaikissa oloissa riittdvan hyva pesutulos.

Kaatopaikalle sijoittamisessa saadaan merkittavaa saasttd, kun viherlipedsak-
kaa, tuhkaa ja lietetté ei vieda kaatopaikalle. Viherlipedsakka ja liete menevét

polttoon ja niiden palamaton aines joutuu tuhkaan, joka kaytetdan paéaosin lan-
noitteeksi ja jossain maarin myés muuhun hyotykayttéon. Saastét kaatopaikka-

kustannuksissa ovat yhdella tehtaalla useita miljoonia markkoja vuodessa.

Viherlipedsakan johtaminen lietteenkasittelyyn tai polttoon edellyttdd investoin-
teja. Runsaasti raskasmetalleja sisaltdvan tuhkan hienojakeen johtaminen muu-
hun kayttoon vaatii investointeja taman jakeen erottamiseksi (lisdkuljetin). Sa-
kan kasittely ilman meesaa vaatii siihen soveltuvan laitteen. Kayttékustannuksia
uusi konsepti ei merkittavassd maarin lisdd muuten kuin rakeistuksen osalta.
Tuhkan rakeistus maksaa menetelmasta riippuen 100 - 300 mk/t. Levityskustan-
nukset tulevat liséksi. Tuhka-biolieteseoksen rakeistus ja levitys uudella mene-
telmalla voisi maksaa 60 - 70 mk/t (150 - 300 mk/t kuiva-ainetta). Mikali seok-
sen levityksessa sovelletaan Ruotsissa kaytettya kadmiumrajaa 50 g/ha olisi tuh-
kaa mahdollista levittaa hehtaarille muutama tonni eli uuden konseptin lasken-
nassa kaytetty maaré 12 t/ha tuhka-lieteseosta olisi mahdollinen. Téllainen typ-
pipitoinen tuote voitaisiin levittda kangasmetsiin, joissa typpi on kasvua rajoitta-
vana tekijana.

Projektin tulosten hyddynnettavyys on hyva. Suurin osa tuloksista pystytdan ot-
tamaan kayttoon melko pienilla lisdinvestoinneilla ja lyhyella aikavalilla. Lisak-

si sakan polton edellyttamien investointien takaisinmaksuaika on lyhyt. Esimer-
kiksi jos tehtaan sakkamaard on 20 000 t markaa sakkaa/a ja siita jaa polton jal-
keen tuhkaa 5 000 t, vuotuinen saasto on noin 1,5 milj.mk (kaatopaikkakustan-
nukset 100 mk/t).
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Turvetuotannon
ymparistokysymykset
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610Y Aqua Peat Il — Parhaan kayttokelpoisen
tekniikan soveltaminen turvetuotannon
vaikutusten hallintaan

Mukana olevat yritykset ja organisaatiot

Vapo Oy, Kansanterveyslaitos, limatieteen laitos ja VTT

Yhteystiedot
Vapo Oy Energia

PL 22, 40101 Jyvéaskyld
Puh: (014) 623 5752, faksi (014) 613 599

Vastuullinen johtaja/tutkijat

Vastuunalainen johtaja: Pirkko Selin, Vapo Oy
Tutkijat: Risto Hiljanen & Jari Marja-aho, Vapo Oy

Kustannukset ja rahoitus

Kokonaiskustannukset: 2 000 000 mk
Rahoitus: Tekes 800 000 mk

Yhteenveto vuoden 1998 tutkimuksista

1. Turvetuotantoalueen vesienkasittelyn kehittaminen
Turvetuotantoalueelta tulevien kuivatusvediemikalointimenetelman kehit-

tamista on jatkettu. Erityisesti on kiinnitetty huomiota kemikaalin tehokkaaseen
sekoittumiseen kehittamalla saostuskemikaalin syottotekniikkaa seké lisaamalla
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selkeytysaltaaseen hammennyslevyja. Taman seurauksena kemikalointiprosessi
on saatu toimimaan paremmin ja annostelukemikaalit tehokkaampaan kayttoon.
Samalla on alennettu kayttokustannuksia jopa noin 0,20 mk/kasitelty Vesi-m
Kemikaloinnin taloudellisuutta on kehitetty myds kalkin annostelutekniikkaa
kehittdmalla. Kahdelle kemikalointiasemalle rakennettiin kalkkisiilot sek& niihin
littyva annostelulaitteisto vuonna 1998. Liséksi on siirrytty 18-prosenttisen li-
pean kayttoon pH:n sdaddéssa niilla asemilla, jotka edelleen kayttavat lipeaa kui-
vatusveden happamuuden kasittelyyn kemikaloinnille optimaaliseksi.

Kemikalointiasemiertoimivuuden seurantatekniikkaa on kehitetty kahdelle
asemalle vuonna 1998 asennettujen jatkuvatoimisten (on line) pH-mittarien
avulla. Jatkuva pH:n seuranta kertoo valittomasti kemikalointiprosessin toimi-
vuudesta ja auttaa kayttdjia saatamaan prosessia muuttuvissa olosuhteissa
entistda nopeammin. Kahdelle kemialliselle vedenpuhdistusasemalle on
rakennettu kaukokaytdn mahdollistava laitteisto. Sen avulla voidaan
puhdistusprosessin toimivuus tarkistaa ja prosessia voidaan tarvittaessa saataé
kaymatta suolla. TAma tehostaa prosessin toimivuuden seurantaa ja vahentaa
menetelmasté aiheutuvia kustannuksia.

Kemikaloinnin avulla saavutetut keskimaaraiset vedenpuhdistusasteet vuosina
1997 ja 1998 olivat seuraavat:

1997 1998arvio)
Kiintoaine 80 % 65 %
Kokonaisfosfori 90 % 90 %
Kokonaistyppi 40 % 45 %
CODuwn 85 % 85 %
Vari 85 %

Siirrettava kemiallinen vedenpuhdistamoon kehitetty lyhytaikaisiin ja muut-

tuviin veden puhdistustarpeisiin. Siirrettdva asema on rakennettu ja koekaytetty
talven 1997 - 1998 aikana. Asema on rakennettu liikuteltavan suokonealustan
paalle. Asemaan sisaltyy oma energianldhde (dieselaggregaatti), vesipumppu,
kemikaalipumput, kemikaaliséiliot ja tarvittava instumentointi seka sahkaoistys.
Siirrettavaa kemikalointiyksikkoa voidaan kuljettaa traktorilla tarvittavalle ka-
sittelykohteelle. Aseman mukana kulkeva vesipumppu lasketaan pumppausal-
taaseen, letkusto asennetaan ja aggregaatti ja muu laitteisto kytketddn kaytto-
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kuntoon. Aseman sisédlla ovat seka saostus- ettd pH:n saatokemikaalikontit,
joista  kemikaalipumpuilla pumpataan tarvittava maara kemikaalia
tuotantoalueelta tulevan veden sekaan. Veden ja kemikaalin seos johdetaan
selkeytysaltaaseen, jossa muodostuu flokki. Kasitelty sakka eli flokki laskeutuu
altaan pohjaan, josta se tarvittaessa poistetaan imuruoppaajalla lietealtaisiin.
Siirrettdva asema on otettu kayttdon kevaalla 1998 Haapaveden Haaponevalla,
jossa sita kaytetadn ainakin tuotantokauden 1999 loppuun saakka.

Maaperaimeytys eli kuivatusvesien johtaminen metsaan todettiin toimivaksi
vesienkasittelymenetelmaksi. Tutkimusraportti vuosien 1994-1996 tuloksista on
valmistunut. Puhdistustulokset olivat hyvia eli seuraavat:

Kiintoaine 87 %
Ammoniumtyppi 94 %
Kokonaistyppi 76 %
Nitraattityppi 60 %
Kokonaisfosfori 72 %

Tutkimuksen aikana seurattin maaperén, pohjaveden, kenttakasvillisuuden,
puuston seka alapuolisen vesiston tilassa tapahtuneita muutoksia. Lehtipuiden
kasvu hyotyi maaperaimeytyksesta ja havupuiden kasvu hieman karsi sadetti-
mien lahella olevien puiden juuriston laheisyydessa seisovasta vedesta. Sadetti-
mien mekaaninen rasitus voi aiheuttaa lahella oleville puille rasitusvammoja.
Kenttdkasvillisuus voimistui lisdantyneen typpiravinteen vuoksi. Menetelma
soveltuu hyvin turvetuotantoalueiden vesienkasittelyyn. Pikdaikaisessa kaytossa
imeytyskenttid on oltava ainakin kaksi, silld kentan on voitava palautua ja levata
noin 10 vuoden valein. Kentéan optimaalinen kaltevuus on 1 - 1,5 %. Parhaiten
toimii koivuvaltaiselle alueelle perustettu maaperaimeytyskentta.

Haihdutusta tutkittin Haapaveden Haaponevalla. Pengerretty haihdutusallas
osoittautui  kuitenkin ~ vain  muutaman vuoden aikana toimivaksi
vesienkasittelymenetelmaksi. Sitd voidaankin kayttda tilapaisesti esimerkiksi
tuotantovaiheen viimeisten vuosien vesienkasittelyn tehostamisessa tai
peruskunnostusvaiheen kuormituksen hallinnan yhteydessa noin kaksi-kolme
vuotta. Haihdutusallas poisti kohtalaisesti kokonaisfosforia ja nitraattitypped,
mutta alkoi jo kolmannen vuoden jalkeen lisaamaan kokonaistyppi- ja
ammoniumtyppipitoisuutta.
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2. Pumppaamoiden toimivuus ja kaukovalvonta

Pumppukuivaus on yleistynyt turvetuotantoalueiden kuivatusmenetelmana. Tal-
& hetkella noin 25 % Vapo Oy:n turvetuotantoalueista on pumppukuivatuksen
varassa. Pumppaamalla turvekerros voidaan hyodyntaa tehokkaammin. Samalla
valtytaan laskuojien perkauksilta seka niihin liittyvilta ymparistohaitoilta.
Pumppujen ja pumppaamorakenteiden ikaantyessa huolto- ja kunnossapitotyd
seka valvontatarve kasvavat. Pumppujen toimintavarmuus on onnistuneen turve-
tuotannon ehdoton edellytys.

Aqua Peat -projektissa on selvitetty vaihtoehtoisia pumppaamoiden kunnon- ja
kaukovalvontajarjestelmia. Pilot-jarjestelman rakentaminen vaatii mm. uuden
tiedonsiirtotekniikan kayttdonottoa. Kokeiltavaksi valitun kunnon- ja kaukoval-
vontajarjestelman rakentaminen aloitettiin kesékuun 1998 alussa ja pilot-kohtei-
den (3 kpl) osalta koekayttévaiheeseen paastiin syyskuussa. Koekayton aikana
nahtiin, ettd kunnon- ja kaukovalvontajarjestelma soveltuu teknisesti turvetuo-
tantoalueiden pumppaamoiden kayttdvarmuutta parantavaksi jarjestelmaksi ja
ettd se helpottaa jokapaivaista tytskentelyd. Gsm-tiedonsiirtoyhteys on osoittau-
tunut riittavan luotettavaksi tiedonsiirtomenelméksi myos syrjaseudulla sijaitse-
vilta tuotantoalueilta.

3. Kuormitustarkkailun kehittaminen

Turvetuotantoalueiden kuormitus lasketaan tuotantoalueilta poistuvan vesimaa-
ran ja eri ainepitoisuuksien tulona. Tarkkailuvelvoitteita tulee seka lupaehdoista
ettd viranomaismaarayksista. Myo6s valtioneuvoston paatds vesiensuojelun tavoi-
teohjelmasta velvoittaa turvetuottajia seuraamaan toiminta@sigtokuormi-

tusta.

Aqua Peat -projektissa on kehitettirtaamanmittauksen tarkkuutta uuden
virtaamanmittaustekniikan avulla. Kyseessa on automaattinen ja jatkuvatoimi-
nen seka tiedot tallentava virtaamanmittaus, joka paineanturitekniikkaa sovelta-
en voidaan liittaa erilaisiin mittapatoratkaisuihin (mm. Thompsonin mittapatoi-
hin seké venturikanaviin). Tiedontallennuksen hoitaa dataloggeri.
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Veden laadun seurannanosalta on selvitetty on line -mittauksen kayttomabh-
dollisuutta. Turvetuotantoalueilta tulevista vesistd on mahdollista mitata koh-
tuullisen luotettavasti ja jatkuvatoimisesti pH, sahkdnjohtavuus, lampétila ja
kiintoaine. Naiden vedenlaatutekijoiden muutoksen perusteella voidaan todeta
kuormitusnayttenottotarve. Kaikki markkinoilla olevat mittausvalineet eivat kui-
tenkaan sovellu turvetuotantoalueen kuivatusvesien havainnointiin, silla maasto-
olosuhteet asettavat laitteiston koetukselle. Haapaveden Piipsannevalle rakenne-
tulla tarkkailuasemalla on testattu maasto-olosuhteissa kahta VTT:n laboratorio-
testeissd parhaaksi osoittaunutta kiintoaineen jatkuvatoimista (on line) mittaus-
laitetta. Toinen naista laitteista on osoittautunut hyvaksi turvetuotantoalueen
kuivatusvesien kiintoainepitoisuuden seurannassa. Mittauslaitteella on pystytty
seuraamaan kiintoainepitoisuuden vaihtelua varsin tarkasti myds matalilla
kiintoainepitoisuuksilla ja koekayttdjakson perusteella voidaankin todeta, etta
myos kiintoaineen jatkuvatoiminen mittaus turvetuotantoalueilla on mahdollista.

Liséksi on selvitetty vesianalyysien valista tilastollista riippuvuutta (mm. fosfori
ja typpi seka COR,) luotettavan havainnointiparametrin Ioytamiseksi.
Esimerkiksi sahkonjohtavuus ja pH muuttuvat useasti silloin, kun veden fosfori-
ja typpipitoisuudet muuttuvat. Tutkimuksessa on myds selvinnyt, etta
mitattavien parametrien avulla on mahdollista kehittdd myds vedenlaatumalleja.

4. Lietteenpidatintutkimus

Haapaveden Piipsannevalla selvitettiin erilaisten sarkaojiin asetettavien lietteen-
pidattimien padotus- ja kunnossapito-ominaisuuksia seka pidéttimien vaikutusta
vedenlaatuun. Tutkimuksessa kavi selvasti ilmi, etta pidattimien valilla on eroja
seka padotuksen ettd kunnossapitotarpeen osalta. Ainoastaan selvasti padottavat
pidattimet paransivat vedenlaatua, silla veden seisoessa pitkdan sarkaojassa kiin-
toaine laskeutuu ojan pohjaan. Naita ei voida kuitenkaan aina kayttaa tuotanto-
kentélle aiheutuvien kuivatusongelmien vuoksi.

Vahiten vetta sarkaojaan padottivat ja tuotannon kannalta kuivatuksellisesti par-
haiten toimivat Agromerko Oy:n ja Pielaputki Oy:n valmistamat makaavat liet-
teenpidatinmallit. Lisaksi pystyputkista varsin hyvin toimi malli "Alkkia”. Muut
makaavat pidattimet ja pystymalliset pidattimet padottivat em. pidattimi& huo-
mattavasti enemman.
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Kunnossapitotarpeen osalta parhaita olivat Agromerko Oy:n ja Pielaputki Oy:n
valmistamat pidattimet. Ne eivat juuri tukkeutuneet eivatka irronneet paikoiltaan
paisteputken paasta. Muilla pidattimilla esiintyi pidattimen rakenteesta johtuvaa
tukkeutumista ja jotkut pidattimet irtosivat erittain helposti paisteputkesta.

Vedenlaadun osalta selvaa eroa ei pidattimien osalta voitu tehda. Aikaisemmissa
tutkimuksissa todettu riippuvuus padottamisen ja kiintoaineen laskeutumisen va-
lilla piti paikkansa myds tassakin tutkimuksessa. Jos vesi seisoo sarkaojassa pit-
kaan, niin kiintoaine laskeutuu ojan pohjaan. Kuitenkin tuotanto vaikeutuu tassa
tapauksessa kohtuuttomasti, eiké kaytannossa ole juuri mahdollista padottaa vet-
ta tuotantoalueiden sarkaojiin tuotannon siita karsimatta.

5. Turvetuotannon poOlypaastot

Turvepdlyn leviamiseen liittyvia tutkimuksia jatkettiin vuonna 1998 limatieteen
laitoksen, Kansanterveyslaitoksen sekad Kuopion Yliopiston kanssa. Tutkimuk-
sen aikana tehtiin laskeuma- ja leijjumamittauksia, seurattiin toiminnan ja lahi-
ympariston ilman laadun valista riippuvuutta, mallinnettiin turvepdélyn leviamis-
ta seka arvioitiin turvepolyn terveysvaikutuksia uusimpien pienhiukkastutkimus-
ten valossa.

IiImatieteen laitos kehitti mittausten pohjalta turvetuotantoalueen pélyn (TSP)
leviamista kuvaavan mallin, jonka lahtokohtana on pisteméisen lahteen viuhka-
malli. Turvepdlyn mallittamisessa erityispiirteena on mm. poélyn sisaltamien
hiukkasten kokojakauman huomioonottaminen pitoisuuksia laskettaessa. Kes-
keinen osa mallikehittelyd oli myds riittavan yksityiskohtaisten paastotietojen
ajallisen vaihtelun sekad péaastolahteiden sijainnin (imuvaunujen liikkeet turve-
tuotantoalueella) selvittaminen. Mallin soveltamisessa tarvittiin myds meteoro-
logisia l&htotietoja.

Mittaukset ja mallin soveltaminen tehtiin Yl&-Savossa Viereman Kortesuolla
vuosina 1996 - 1997. Tulokset raportoitiin vuonna 1998. Leijuman alueellisen
jakauman laskenta-alue kattoi Kortesuon ymparistossa 9 x 9 kilometrin suurui-
sen alueen, jolle sijoitettiin runsaat tuhat laskentapistetta tiheimmilladn 100 met-
rin valein. Hiukkasmittauksilla hankittiin tutkimusalueelta reaaliaikaista pitoi-
suustietoa, jota kaytettiin leviamismallilaskelmien vertailuaineistona. Hiukkas-
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mittaukset tehtii hengitettévien hiukkasten lyhytaikaispitoisuudet havainnoivalla
PM;o-monitorilla seka leijjumakeréimilla. Kerdimilla mitattiin pienhiukkasten
(PMyo seka kokonaispolyn (TSP) vuorokausipitoisuuksia.

Hiukkasmittaukset tehtiin 100 m:n etaisyydelld tuotantoalueen reunasta. Tassa
pisteessa hengitettavien hiukkasten (pMhjearvoon (70ug/nt’) verrattavat
mitatut pitoisuudet jaivat kesalla 1996 pieniksi (11 42Bm’), kesalla 1997 mi-

tattiin korkeampia arvoja (25 - 4%g/n?). Keskiarvotasolla tarkasteltuna seka
kokonaisleijuman (TSP) ettd hengitettavien hiukkasten;{Pptoisuudet Kor-
tesuon vieressa vastasivat taajamien asuntoalueilla kesaisin esiintyvia pitoisuuk-
sia. Sen sijaan erityisesti suurimmat tunti- mutta myds vuorokausipitoisuudet
olivat korkeampia kuin taajamien asuntoalueilla ja osittain jopa korkeampia
kuin lahella vilkasliikenteisia katuja. Lyhytaikaispitoisuuksien tuulensuuntariip-
puvuuksia selviteltdessd nakyi turvetuotantoalueen lisdksi l&heisen soratien pi-
toisuuksia kohottava vaikutus.

Turvetuotannon pdlylahteistd péédstotasoltaan parhaiten tunnetun vanhan imu-
vaunun aiheuttama kokonaispélypitoisuuden vuorokausikeskiarvo voi tehtyjen
laskelmien mukaan korkeimmillaan vylittda kokonaisleijuman vuorokausiohjear-
vopitoisuuden (12Qig/n?) osalla tuotantoaluetta, mutta ei sen ulkopuolella. Sel-
kedssa ja tyyntyvassa illassa voi muodostua inversiotilanne, joka hidastaa poly-
pitoisuuden laimenemista. Tallaisen inversion purkautuessa voi laajemmallakin
alueella esiintya lyhytkestoisia polyepisodeja, joissa i§0n° tuntipitoisuus

voi laskelmien mukaan ylittyd noin kolmen kilometrin etéisyydellakin p&éasto-
alueesta. Nadille tilanteille ei kuitenkaan ole voimassaolevaa ohjearvoa.

Pelkastdan vanhan imuvaunun paastéilla mittauspaikalle lasketut pélyn vuoro-
kausipitoisuudet jaivat systemaattisesti vertailukelpoisia mitattuja TSP-pitoi-
suuksia pienemmiksi, koska muiden tyévaiheiden aiheuttamat hajapaéastot puut-
tuivat mallilaskelmista. Tekemall& joitain arvioita ndiden paasttjen mahdollisis-
ta tasoista ja kayttamalla niita levidmismallin lahtttietoina, saatiin alustavia ar-
vioita eri tyOvaiheista ja -koneista aiheutuvien péastdjen vaikutuksesta esiinty-
viin pitoisuusarvoihin. Samalla haettiin sellaista paastoyhdistelmaa, jolla mallin
mittauspisteeseen antamat tulokset olisivat mahdollisimman hyvin yhteensopi-
via mittaustulosten kanssa.
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Laskemalla edelld kuvatulla tavalla saadulla paéastdyhdistelméalla (turvesuon ar-
vioiduilla kokonaispaastoilla) koko alueen pitoisuusjakauma saatiin tulos, jonka

mukaan pdlypitoisuudet voivat osalla turvetuotantoaluetta yltdd monikymmen-

kertaisiksi pelkastaan vanhan imuvaunun aiheuttamiin pitoisuuksiin verrattuna.
Tuotantoalueen ulkopuolella ero kuitenkin pienenee nopeasti.

Tehdyt arviot uuden imuvaunun polyamisesta vanhaan verrattuna antoivat tulok-
seksi, ettd uuden kerdysvaunun paastot jaavat keskimaarin matalammalle ja le-
vidvat suppeammalle alueelle. Arviossa kaytetyilla paastomaarilla korkeimmat
laskennalliset pitoisuusarvot yltavat tuotantoalueella noin puoleen vanhan imu-
vaunun vastaavista arvoista. Etaisyyden paastdalueelta kasvaessa uuden imuvau-
nun suhteellinen osuus vanhaan n&hden pienenee.

Kansanterveyslaitosteki Aqua Peat 3 -projektin yhteydessa kirjallisuustutki-
muksen, jonka perusteella tarkasteltiin turvepélyn vaikutusmekanismeja tervey-
den kannalta, hiukkasten depositiota keuhkoihin, hiukkasten poistumista hengi-
tysteistd, hiukkasten terveysvaikutuksia sekd ymparistdperaisia polyn aiheutta-
mia sairauksia seka tyoperaisid turvepolyn terveysvaikutuksia. Kirjallisuudesta
loytyvat tiedot aikaisemmista turvepélyn ymparisterveydellisista vaikutuksista
olivat vahaisia.

Aqua Peat 3 -tutkimuksessa kartoitettiin mydwepdlylle mahdollisesti altistu-

va vaestdn maarad. Turvetuotantosoiden ympaéristossa 2 km sateella suon keski-
pisteestd asuu 6 426 henkiloa jakautuen 335 tuotantosuon ympéaristoon. Keski-
maarin yhden tuotantosuon ymparilla 2 km:n sateelld asuu 19 ihmista. Arviossa
on otettu huomioon vain ympaérivuotiset asukkaat. Kesamokkiasutus voi paikoin
nostaa huomattavasti teoreettisesti altistuvaa vakimaaraa.

Maailman terveysjarjestd (WHO) on laatimassa uusia ilmanlaadun ohjearvoja.
Niiden mukaan ulkoilman Pp vuorokausikeskiarvon kohoaminen 25 pylim

saa paivittaista kokonaiskuolleisuutta 15 % ja sairaalaan ottoja 12,5 %. Vastaa-
vasti PMg vuorokausikeskiarvon kohoaminen 50 uﬁérrvioidaan lisdavan ko-
konaiskuolleisuutta 15 %, sairaalaanottoja 4 %, yskaoireita 23 % ja astmalaakin-
nan tarvetta 17 %. Tietoisena WHO:n uusien ohjearvojen valmistelusta Aqua
Peat 3 -tutkimuksessa tarkasteltiin tilannetta turvepélyn kannalta, vaikka se
poikkeaa sek& kokojakaumaltaan ettd kemialliselta koostumukseltaan tavan-
omaisesta kaupunki-ilman hiukkasaineksesta. limatieteen laitoksen Viereman
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Kortesuolla tekemistd mallilaskelmista saatu korkein vuorokausikeskiarvo
(lisdys) leijuvalle polylle (TSP) tuotantoalueen valitttmassa laheisyydessa on
luokkaa 100 pg/h Noin 2 km séateella korkeimmat TSP pitoisuudet (liséykset)
ovat enaé 10 pgfiuokkaa. Taméa TSP:n lisdys on ilmeisesti lahes kokonaisuu-
dessaan PMlisdysta. WHO:n arvion mukaan tdman suuruinen Higays ai-
heuttaisi noin 3 %:n lis&n paivittdiseen kuolleisuuteen, sek& samaa suuruusluok-
kaa olevan vaikutuksen esimerkiksi astmaatikkojen oireiluun ja sairaalassakayn-
teihin. TurvetyOmaat sijaitsevat yleensé hieman kauempana asutuksesta ja tuo-
tantokoneet ovat kayttssa vain 40 - 60 paivana vuodesta. Talléin polypaasto- ja
leviamisolosuhteet vaihtelevat huomattavasti eri paivien valilla. Nain ollen kes-
kimaarainen paivittainen laskennallinen kuolleisuuslisa on tuotantoalueen lahi-
ymparistossakin paljon edellamainittua 3 % pienempi. Koska nugianto-
alueiden lahiymparistoissaaltistuvien asukkaiden maara on pieni, ei nain pien-

té kuolleisuus- tai sairastavuusvaikutusta ole kaytanndssa sairaustilastoista
mahdollista tilastollisesti havaita

Kesalla 1998 Kortesuolla jatkettiin mittauksia sykloneilla varustetun imuvaunun
pienhiukkaspaastojen ja hajapaéastojen selvittamiseksi. Mittaukset tekivat Kan-
santerveyslaitos sekd Kuopion Yliopiston ilmafysiikan ja -kemian laboratorio.
Mittaukset kohdistettiin alle 2,5 um:n kokoluokkaa oleviin hiukkasiin {M
Uuden imuvaunun poistoilman PM 2,5-paastoéiksi saatiin 0,08 g/s ja vanhan
imuvaunun poistoilman paastoksi 0,30 g/s. Leviamismallin avulla maaritettiin
imuvaunujen ja kdannon hajapaastoksi 0,05 g/s ja aumauksen hajapaastoksi
0,24 g/s. Onnistuneita mittauksia saatiin vain rajoitetuista saaolosuhteista. Lisaa
mittauksia tarvittaisiin mm. tuulen nopeuksilla 3 - 10 m/s ja yli 200 m:n etaisyy-
delld toiminnasta.

Paastdjen leviamista tarkasteltiin Yhdysvaltain Ymparistoviraston (EPA) haja-
paastopolymallilla (Fugitive Dust Model). Tuulen suunta ja nopeus vaikuttavat
huomattavasti Pi-pitoisuuteen toiminnan lahella. Mikali hajapaaston maara
ei riipu tuulen nopeudesta, suurin pitoisuus (yli 20 dgsaadaan pienilla tuu-
lennopeuksilla, kun tuuli on sarkojen suuntainen. Kaukana péaastolahteesta
(useita satoja metrejd) tuulen merkitys on vahéainen, silla pitoisuudet ovat kaikil-
la tuulen nopeuksilla ja suunnilla hyvin pienia (alle 1 Gym

limakeh&n stabiilisuus vaikuttaa paaston hajontaan pysty- ja vaakasuunnassa.
Suurimmat pitoisuudet esiintyvat stabiilin ilmakehan vallitessa eli yolla. Stabii-
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lisuusluokalla on merkitystd myds suon ymparistossa esiintyviin pitoisuuksiin.
Kilometrin etaisyydella ero on suurimillaan noin 7 ud/ioska turvetta noste-
taan myos yolla, tarvittaisiin ydaikaisia mittauksia varmentamaan mallin anata-
mia tuloksia.

Hajapaastot muodostivat 70 - 90 % uuden imuvaunun aiheuttamasta PM2,5-pi-
toisuudesta alle 10 metrin etaisyydelld vaunusta. Yli sadan metrin etaisyydella
hajapaastdjen osuus oli kaikissa olosuhteissa noin 40 %.

Vapo Oy selvitti pdlytarkkailuissa kaytetyn standardoidlaskeuman mit-
tausmenetelman (SFS 3865jarkkuutta ja soveltuvuutta turpeen pdlylaskeu-
mien arvioimiseen. Laakintdhallituksen yleiskirjeen 1664 mukaan kokonaislas-
keuman enimmaissuosituksena pidettiin 10 2ftkn Tama laskeuma koetaan
selvasti likaavaksi. llmansuojelulaki (1982) kumosi voimaan tullessaan yleiskir-
jeen, joten virallisesti ohjearvo ei ole enaa voimassa. Menetelmaa on kuitenkin
edelleen kaytetty, silla korvaavaa, kenttékelpoista mittaustapaa ei ole kaytetta-
Vissa.

Laskeuman maarittaminen em. menetelmalla perustuu ylaosastaan avoimien,
tunnetun suuruisten astioiden asettamiseen sopiviin maastokohteisiin polyavan
lahteen laheisyyteen. Astioihin eli keraimiin lisdtddn vetta seka seké leva- ja
bakteerikasvun ehkaisemiseksi yleensa alkoholipohjaista lisaainetta. Lisdaineen
tulee olla sellaista, ettd se ei vaikuta hairitsevasti naytettd analysoitaessa. Ennal-
ta maaratyn kerdysajan (15 tai 30 vrk) jalkeen kerdimissd olevaan nesteeseen
laskeutuneen polyn méaara analysoidaan laboratoriossa. Analysoinnissa maarite-
tdan keraysnesteeseen liukenematon aines suodattamalla tai sentrifugoimalla ja
liukoinen aines haihduttamalla sopiva méaard suodosta. Molemmista voidaan
edelleen erottaa epdorgaaninen aines orgaanisesta hehkuttamalla.

Tutkimukset koostuivat kolmesta laboratoriokokeesta ja kahdesta kenttdkokees-
ta. Liséksi analysoitiin rinddkaisnaytteita useista kaymssé olleista polytark-
kailuista. Tarkasteltavia aiheita olivat levakasvuston estoon kaytettavéat kemi-
kaalit ja niiden vakeyys, siodatusvaiheet laboratoriossa seké liuenneen aineen
osuus koko polylaskeumassa. Liséksi tutkittiin myos kerdysliuoksessa kaytetta-
van veden laadun vaikutusta.
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Levakasvua ehkaisevista lisdaineista valikoitui parhaaksi glutaraldehydipohijai-
nen Dilurit CS 46. Se esti levakasvua paremmin kuin aikaisemmin kaytetyt alko-
holipohjaiset aineet. Liséksi etuna on tarvittavan kemikaalimaéran pienuus. So-
piva seossuhde on esimerkiksi 0,025 tilavuus-% 1,5 - 3 litraan vetta. Kerdysnes-
teend on syyta kayttaa tislattua (tai ionivaihdettua) vetta, silla vesijohtovesi saat-
taa sisaltada siind maarin epapuhtauksia, ettd niilla on vaikutusta analyysitulok-
siin.

Turvetuotannon polylaskeuman arviointiin soveltuu 1ahinnd liukenemattoman
laskeuman eli kiintoaineen maarittaminen. Myds sen orgaanista ja epaorgaanista
osuutta voidaan arvioida. Liuenneen laskeuman arviointi sen sijaan ei ole tarkoi-
tuksenmukaista ainakaan nykilés menetelmilld, silla pienet pitoisuudet aiheut-
tavat epavarmuustekijoita (ennenkaikkea punnituksissa), jotka voivat vaaristaa
lopputulosta merkittavasti kokonaislaskeumaa arvioitaessa.

Kiintoainetta maaritettdessa rinnakkaismaaritykset varmentavat laskeuma-arvio-
ta, mutta laskeuman ollessa pieni, noin 2%{ktai sen alle, rinnakkaismaari-
tykset (eroavat yleensa toisistaan alle 10 %) eivat tAman tutkimuksen perusteella
ole valttamattomia.

Ylla mainituilla tarkennuksilla tdydennettynd standardin mukainen laskeuman-
maaritys soveltuu edelleen varauksin turvetuotannon polylaskeumien mittaami-
seen. Tulosten kayttbkelpoisuutta alentavat kuitenkin eraat seikat:

kiintoaineen maaritys ilman lisdanalyyseja (mikroskopointi) ei erottele turve-
tuotannosta aiheutuvaa laskeumaa muusta laskeumasta

pitka keraysaika (15 tai 30 vrk) "tasoittaa” laskeumaa, jolloin lyhytaikaisten
paastojen merkitys aliarvioituu

tulokset kuvaavat huonosti vesistdissa tehtyja havaintoja

ohjearvot puuttuvat.

Naista syista korvaavan mittausmenetelméa kehittdminen olisi suotavaa.
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6. Turvetuotannon melupaastot

Tutkimuksessa selvitettiin turvetuotannon aiheuttamaa ymparistomelua mittaamal-
la eri kunnostus- ja tuotantomenetelmien melupaastoja ja arvioimalla laskennalli-
sesti pitkaaikaisia keskidanitasdjaskennalliset arviot edustivat sdéolosuhtei-

ta, joissa melun vaimeneminen on vahaista, toisin sanoen meluisinta mahdol-
lista tilannetta. Tutkimukset suoritti Jyvaskylan Yliopiston Ymparistontutkimus-
keskus.

Melumittauksia tehtiin teollisuuslaitosten melupaéastdjen mittaukseen tarkoitetun
ns. laatikkomenetelman mukaisesti (Nordtest method: NT ACOU 080). Tallgin
melua mitataan taajuuskaistoittain melun aiheuttajan ymparille kuvitellun laatikon
pinnoilta ja mittauslaatikko sijaitsee lahella meluldhdetta (alle 10 m). Nain ympa-
ristdn olosuhteet eivat vaikuta merkittdvasti mittaustuloksiin. Mittauksissa mit-
tauspisteiden lukumaarat vaihtelivat valilla 8 - 16 riippuen mitattavan melun sym-
metrisyydesta. Kaantamisen, jyrsinnan ja karheamisen melun oletettiin olevan sa-
manlainen koneiden molemmilla sivustoilla, jolloin mittauksia tehtiin vain toiselta
sivulta. Mittauksia tehtiin kuudella turvetuotantoalueella kesalla 1997 ja niita tay-
dennettiin osin kesalla 1998. Mittaukset tehtiin todellisissa tuotantotilanteissa, jol-
loin tuloksiin vaikuttivat osaltaan myds erot traktoreiden melutasoissa. Mittaustu-
lokset esitetédén taulukossa 1.

Taulukko 1. Eri tuotantovaiheiden aiheuttamia melutasoja koneiden lahelld ja
tehotasoja (dBA). Taulukossa on esitetty myds mittausetaisyys ja mittauslaatikon
pinta-ala.

Tyo Etaisyys Ala Aanitaso | Tehotaso
m m? dBA dBA
Jyrsinta 2-5 275 86 110
Kaantaminen 2-5 450 78 103
Karheaminen 2-5 335 76 100
Jyrsinturpeen haku 5-10 734 83 110
Imuvaunu 1 (vanha) 2-5 287 85 108
Imuvaunu 2 (uusi 2-5 287 95 118
Palaturpeen nostp 2-3 143 94 114
Palaturpeen haku 2-5 680 91 118
Kunnostusjyrsinta 2-3 162 95 116
Tasausruuvi 2-3 215 95 117
Lastaus 5 172 85 107
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Useissa tuotantovaiheissa melu oli suurimmaksi osaksi traktoreiden aiheuttamaa
melua. Jyrsinturpeen k&antaminen ja karheaminen aiheuttavat melua, joka on ver-
rattavissa pellon muokkausta tekevéan traktorin aiheuttamaan meluun. Jyrsintur-
peen kuormauksessa melutasot olivat suuremmat useamman traktorin kaydessa sa-
manaikaisesti. Naiden tuotantovaiheiden aiheuttamat merkittavat (55 dB) meluta-
sot eivat laskennallisen arvion perusteella ulottuneet tuotantoalueen ulkopuolelle.

Turpeen jyrsinnan, palaturpeen haun ja turpeen noston vanhalla imuvaunulla (I-
30) aiheuttamat hetkelliset 55 dB:n melualueet ulottuivat 100 - 200 metrin etaisyy-
delle. Kéaytanndssa nama tuotantomenetelmat eivét kuitenkaan aiheuta pitkaaikai-
sena keskiaanitasona 55 dB:n ylityksia tuotantokenttien ulkopuolella.

Palaturpeen nosto ja turvekentdn kunnostustoimet (kunnostusjyrsinta, kunnostus-
ruuvi) aiheuttivat laskennallisesti 55 dB:n melutasoja 300 - 400 metrin etdisyydel-
le saakka. Naiden tuotanto- ja kunnostustoimien tekeminen y6aikaan (klo 22 - 07)
voi aiheuttaa sen, ettd ympariston melutasot nousevat ohjearvon (50 dB) tasolle
noin 500 m:n etaisyydelle saakka, mikéli sadolosuhteet ovat melun vaimenemisen
kannalta epdedulliset ja maasto on avointa. Vastaavasti toiminnan aiheuttama pai-
vaaikainen keskiaanitaso rajoittuu 55 dB:n tasolle toiminnan kestosta riippuen tuo-
tantokentan laheisyyteen 200 - 300 metrin etaisyydelle.

Turpeen nostaminen uudella imuvunulla (JIK-35) aiheutti selvasti muita tuotanto-
menetelmia suurempia melutasoja. Mitatun vaunun melupaastdissa matalien taa-
juuksien aanenpainetasot olivat poikkeuksellisen korkeita, minka vuoksi melun
vaimeneminen arvioitiin vahaiseksi. Laskennallisesti arvioittiin mitatun vaunun
saattavan aiheuttaa melutasolle annettujen ohearvojen ylityksia turvetuotantoalu-
een laheisyydessa noin kilometrin sateelld tuotantoalueen reunoista. Tarkentavissa
mittauksissa vuonna 1998 suurimmaksi meluldhteeksi tdssd vaunussa osoittautui
voimansiirrossa kaytetty suorahampainen kulmavaihteisto. Kyseinen vaihteisto on
uusimmassa prototyypissa korvattu hiljaisemmalla mallilla ja sen melutaso onkin
pudonnut noin 10 dB. Uudistus tulee vahentam&an uuden sarjavalmisteisen imu-
vaunun ymparistodn aiheuttamaa melua selvasti.

7. Salaojitus turvetuotantoalueiden vesienkasittelyssa

Salaojituksella pystytddn parantamaan suon kuivatusta ja siten my6s turvetuotan-
non toimintaedellytyksid. Tuotantoalueen kuivatustapa vaikuttaa suon hydrologi-
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aan ja sita kautta myds valumavesien laatuun ja turvetuotannosta aiheutuvaan ve-
sistbkuormitukseen. Salaojitettujen alueiden valumien huippuarvot pienenevat
avo-ojitukseen verrattuna. Tama seikka on erityisen tarked turvetuotantoalueen
kuormituksen hallinnassa.

Aqua Peat 3 -projektissa on selvitetty turvetuotantoalueen salaojitusta vesienkasit-
telymenetelmané. Salaojitetulta turvetuotantoalueelta tulevan valumaveden laatua
on seurattu kuivatukseen liittyvien tutkimusten yhteydessa. Selvityksessa on ollut
mukana kaksitoista Vapo Oy:n tuotantoaluetta eri puolilta Suomea. Ojitukset ja
vesinaytteenotto on tehty vuosina 1988 - 1997. Suot on ojitettu myyra-, putki- tai
hakesalaojin. Selvityksessa on ollut mukana yhteensé lahes 350 ha salaojitettua
tuotantoalaa siten, ettd on myyrasalaojia on ollut yhteensa noin 130 ha:n alalla,
putkisalaojia noin 159 ha:n alalla ja hakesalaojia noin 48 ha:n alalla.

Vesinaytteet on otettu kertanaytteind noin viikon vélein paasaanttisesti kesalla.
Naytteenotto-ojat vaihtelevat vuosittain. Koska veden laatu nayttda vaihtelevan
voimakkaasti myds saman suon eri ojien valilla, osa vuosien valisesta vaihtelusta
selittynee eri nayteojilla. Naytteenoton epasystemaattisuudesta johtuen tuloksia
voidaan pitda vain suuntaa antavina.

Tassa selvityksessa mukana olleilla soilla salaojitus ndyttda toimineen hyvin myos
vesienkasittelymenetelmana. Koska pintavalunnan osuus kokonaisvalunnasta va-
heni, pieneni my6s kiintoainehuuhtouma ja kokonaisfosforin huuhtoutuminen ver-
rattuna avo-gjitettuihin alueisiin. Useimmilla soilla myés CODMn -huuhtouma jai
alle avo-ojitettujen alueiden keskiarvon.

Aikaisempien tutkimusten perusteella ammoniumtypen huuhtoutuminen on ollut
suurempaa salaojitetuilta alueilta kuin avo-ojitetuilta. Tassa selvityksessa myos
ammoniumtypen huuhtoutuminen jai salaojitetuilla alueilla useimmiten pienem-
méksi kuin avo-ojitetuilla alueilla, vaikkakin ero avo-ojitettuihin alueisiin ei ollut
niin suuri kuin muiden vedenlaatutekijdiden kohdalla. Syvavalunnan kasvu lisda
aikaisempien tutkimusten mukaan myds raudan huuhtoutumista. Tassa selvityk-
sessd mukana olleilla tuotantoalueilla raudan huuhtoutumisen oli pienempaa kuin
yleensa avo-ojitetuilta tuotantoalueilta.

Taman selvityksen perusteella salaojitus on monilla alueilla kayttokelpoinen ja
kuormitusta vahentéava vesienkasittelymenetelma.
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Tulevaisuuden tutkimustarpeet
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Teollisuuden nakemysten kartoitus SIHTI 2 -
tutkimusohjelman jatkotutkimusta varten

Torsti Loikkanen, Kari Larjava & Rabbe Thun
VTT Kemiantekniikka

1. Johdanto

Ympaériston kokonaisvaltainen kestava kayttdé Suomessa ja kansainvalisesti on
valttdmatontd. Energian tuotanto, kayttd ja sen tehokkuus seka vaihtoehtoiset
tekniikat ovat kestavan kehityksen kannalta ydinalueita. Tama nakemys perustuu
seka EU:n ettd muihin kansainvalisiin linjauksiin (Rion seurantakokous Kiotos-
sa) etta kotimaisiin linjauksiin. Energia- ja ympéristotekniikassa tapahtuvien ra-
kenteellisten muutosten ja tekniikan kehittdmisen aikajanne on tavallisesti pitka,
usein 15 - 20 vuotta. Tekesin rahoittama pitkdjanteinen tutkimus on kestavan ke-
hityksen ja hyvinvoinnin seka ekokilpailukyvyn kannalta merkittavaa ja valtta-
matdnta. Menetelmakehitysta ja panostusta ongelmien ratkaisemiseksi ja kilpai-
lukykyisten ymparistomyotaisten tuotteiden kehittdmiseksi tarvitaan. Tutkimusta
tarvitaan myo6s kansainvdlisten sopimusten edellyttamien toimien tueksi seké
ymparistonsuojelun ohjauksen yhtenaistamisen vuoksi. Yritysten laaja osallistu-
minen jatkotutkimukseen on tarkeata. Synergiat ja yhteistydmahdollisuudet koti-
maisen energia- ja ymparistdalan kehitykseen ja tutkimukseen seké kansainvali-
seen kehitykseen ja tutkimukseen tulee huomioida jatkotutkimuksen suunnitte-
lussa.

Tassa selvityksessa kartoitettiin johtoryhman nakemykset jatkotutkimuksen tar-

peista ja painopisteistd. Johtoryhma tuo ne julkisuuteen ehdotuksinaan jatkon
suunnittelua varten. Selvityksessa tarkastellaan jatkotutkimuksen strategiaa, hal-
lintoa ja organisaatiota, tutkimuksen toimintaymparistéa, koordinaatiota alan tut-

kimukseen seka tutkimuskohteita (strategiset tutkimukset, teknologian kehitta-

minen).
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2. Lahtoasetelmat

Energia- ja ymparistokysymysten hallinta edellyttéda tulevaisuudessa integroitua,
kokonaisvaltaista ja systemaattista tarkastelua. Ongelmaratkaisuissa tarvitaan
teknologian kehittdmisen seké elinkaarianalyysien ja muun ymparistéhallinnan
integroitua tarkastelua. EU:ssa ja kansallisesti tulossa oleva ymparisténsuojelun
ohjauksen yhtenaistaminen edellyttda kokonaisvaltaista otetta ja sen mukaisia
teknologisia ratkaisuja ja néita tukevaa tutkimusta. Kilpailukykyiset laitetoimi-
tukset ovat kasvavasti jatehuollon ja muiden ymparistbongelmien kohdalla pal-
velupaketteja, joissa kilpailukykyinen teknologia ja ymparistohallinta on integ-
roitu toisiinsa. Kokonaisvaltainen lahestymistapa tukee tutkimuksen fokusoimis-
ta ympariston kannalta olennaisiin teknologioihin.

Energiaa ja ymparistoa koskevat ohjelmat lahtivat liikkeelle ympéaristbongelmis-
ta (erityisesti happamoitumisesta) ja niihin liittyvan tietopohjan vahvistamisesta.
Seuraavassa vaiheessa painopisteasettelu oli maaratietoisempi. Lahtokohtana oli
tietopohjan parantaminen, mutta aiempaa fokusoidummin ja tekniikkavetoisem-
min. Jatkossa tulee edeta myo6s tdhan suuntaan. Tietopohjaa ymparistdvaikutuk-
sista tulee vahvistaa erityisesti pienhiukkasten ja raskasmetallien osalta. Painon
asettaminen ymparistovaikutusten, niita aiheuttavien tekniikoiden sekd paastoja
vahentavien ja eliminoivien ratkaisujen valilla tulee jatkoa suunniteltaessa harki-
ta huolellisesti.

SIHTI 2:ssa paino on ollut energiatekniikan piirissa tuotannossa ja tuotteissa ja
siind on tutkittu ekovientituotteita kuin suodattimia ja pesureita. Tutkimustarpei-
ta on myds muiden tuotteiden ja niiden kaytdn energiasisallossa ja ymparistévai-
kutuksissa seka myds energian kayton ja kulutuksen ymparistovaikutuksissa. Li-
séksi elintapojen ja energiankulutuksen merkitys korostuu (mm. Rion sopimuk-
sen jatkoty6). Ymparistotekniikkaan liittyvia tutkimustarpeita on runsaasti myos
energiatekniikan ulkopuolella

Ymparistonsuojelun tavoitteista samoin kuin energiatuotannon vaihtoehdoista
paatetaan poliittisesti. Ymparistdteknologian tutkimuksen tulee kuitenkin olla ai-
kaansa edella ja entista ymparistomyoétaisempia mahdollisuuksia on jatkuvasti
tutkittava. Teknillisten mahdollisuuksien ja koeteltujen tekniikoiden tulee olla
selvilla ennen normien, direktiivien ja lakien asettamista. Parhaat kaytettavissa
olevat tekniikat (BAT) antavat paastorajoituksille suuntaa.
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Tutkimuksen projektirahoituksen tulee olla jarkevassa suhteessa hankkeen odo-
tettavissa oleviin tuottoihin. On tutkittava teknillisesti, taloudellista ja ymparis-
ton kannalta tarkeitd seka myds kayttévolyymiltaan ja liiketaloudelliselta merki-
tykseltdan olennaisia kohteita. Rahoitettavien kohteiden painoarvoa on harkitta-
va huolellisesti. KehittAmiskohteiksi tulee valita karkihankkeita. Hankkeiden tu-
lee paasaantdisesti olla lahella markkinoita (yrityshankkeet), mutta my6s uusia
lupaavia esikaupallisia riskihankkeita voidaan toteuttaa (tutkimushankkeet).

Jatkotutkimuksessa tulee selvittdd kansainvélisten sopimusten edellyttamien toi-
mien tekniikkaa ja taloutta. Ymparistdongelmien kansainvalinen luonne korostaa
energia- ja ymparistéteknologian siirron merkitysta kehittyneistd maista kehitty-
viin, mik& on mahdollisuus Suomen ekoviennille. Tutkimusta voidaan toteuttaa
nykyistd enemman kansainvalisend yhteistydna. Tutkimusaiheita selvitettaessa
on perehdyttavad kansainvéliseen alan tutkimuksen tilaan tilanne ja harkinnan
mukaan osallistuttava kansainvalisiin hankkeisiin.

Energiamarkkinoiden vapautuminen edellyttdd ymparistonakokulmaa laajem-
pien kokonaisuuksien hallintaa. Energia integroituu eri teollisuudenalojen tuo-
tantoketjuun aiempaa voimakkaammin "perimmaisend” kysymyksena.

Ympariston merkitys kilpailutekijana korostuu jatkuvasti perinteisen markka-
ajattelun rinnalla. Ekomarkkinoiden vaatimusten kehitysnédkymét on oltava |-
paisevasti teknologioiden kehittamisen olennaisena ndkdkulmana ja hankerahoi-
tuksen myontamisen kriteerind. Suomalaisia osaamisen vahvuuksia, kuten séh-
kon ja lammon yhteistuotanto, tulee tehda tunnetuksi.

Yritysten omistuspohja kansainvalistyy jatkuvasti. Keskustelujen mukaan kaiva-
taan linjausta (KTM, Tekes) siitd, vaikuttaako yrityksen omistustausta kansalli-
sen julkisen tuen myontamiseen. Taustalla on ajatus kotimaisen strategisen osaa-
misen siirtymisesta ulkomaisille kilpailijoille. Keskusteluissa asiasta esitettiin
mm. seuraavia nakokohtia. (1) Tietovirrat tapahtuvat vastavuoroisesti. Ulkomail-
la sijaitsevat suomalaisyritykset hyddyntavat sijaintimaan kansallisia tutkimus-
voimavaroja ja osaamista, jota virtaa my6s Suomeen. Suomessa sijaitsevat ulko-
maiset yritykset menettelevat samoin taalla. Avoimeksi jaa, ovatko tietovirrat tai
onko niiden oltava tasapainossa. (2) Vaikka tuotanto esimerkiksi konepajateolli-
suudessa tapahtuu paljolti ulkomailla, mm. tilaajamaassa, strategiset ydinteknii-
kat seka tutkimus- ja kehitystoiminta tapahtuvat kotimaassa. Voidaan kysya, on-
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ko julkisen tutkimusrahoituksen myoéntamiskriteeriksi riittdvaa se, etta t&k on
kotimaassa vai pitaisiko tuotannonkin olla kotimaassa. (3) Konsernien eri maissa
olevat yksikot usein kilpailevat keskenaankin ja konsernit Kilpailuttavatkin niita
innovoinnissa. Suomessa olevat kansainvéliset yhtidt ovat menestyneet tassa hy-
vin ja osaltaan julkinen tuki on tahan myé6tavaikuttanut ja osaaminen ja hyoty
pysyy taalla.

EU:n yhteisessa tutkimuslaitoksessa (Joint Research Centre, JRC) tutkitaan kes-
keisia prosessiteollisuuden alueita lukuunottamatta paperi- ja selluteollisuutta.
Laajentuneessa EU:ssa paperi ja sellu on merkittava teollisuudenala. Koska
EU:n tutkimuksessa ei ole SIHTI 2:ta vastaavaa ohjelmakokonaisuutta eikéa
JRC:ssa alan tutkimustegitaisiin harkita JRC:n paperi- ja selluteollisuuden tut-
kimuslaitoksen perustamista Suomeen. Kansallisen EU-jasenrahoituksen kannal-
ta ehdotuksen tavoitteena on myds voimavarojen ohjaus Suomen taloudelle tér-
kedlle teollisuudenalalle

EU:lla on eri teollisuudenalojen parhaiden kaytettavissa olevien tekniikoiden
(BAT) soveltamisen suunnitelma, joka tarkoittaa tulevaisuudessa kehitysta kohti
samansuuntaisten kriteerien soveltamista eurooppalaisessa teollisuudessa ympa-
ristbvaikutusten osalta (IPPC). Kansallisia BAT-linjauksia valmistellaan yritys-

ten ja muiden tahojen edustajista kootuissa tyéryhmissa eri toimialoilla. BAT-
hankkeesta saattaa nousta tutkimustarpeita jatkossa.

3. Ohjelman hallinto, johtaminen, organisaatio

SIHTI 2:n johtoryhmdassa on edustettuna alan teollisuus, KTM, YM ja VTT. Oh-
jelma eroaa Tekesin muista ohjelmista siten, etta yritysten osallistuminen ohjel-
man johtamiseen ja hankerahoituksen kohdentamiseen on poikkeuksellisen vah-
va. Tama on vaikuttanut myonteisesti teollista soveltamista lahella olevien hank-
keiden syntymiseen. Teollisuus on antanut kaytannon tietoa ja tarpeita tutkijata-
hoille ja tutkimus tieteellista perustaa teollisuuden ratkaisuille. Eri tahoista koos-
tuva johtoryhma on tarked seka teollisuuden sisdisen etta teollisuuden, hallinnon
ja tutkimuksen valinen kansallinen foorumi, jossa kasitelladn ymparisténsuoje-
lun tavoiteasetteluja ja niiden edellyttamia teknologisia mahdollisuuksia. Y hteis-
tyd edistaa kansallista edunvalvontaa.
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Ohjelmalla on oltava yleiset ja osittain melko yksildidytkin tavoitteet ja projek-
tien hyvaksymiskriteerit. Kehyksen puitteissa pyydetaan yrityksia ja tutkimusta-
hoja tekemaan projektiehdotuksia, joita johtoryhma kéasittelee ja hyvaksyy. Jat-
kotutkimuksen suunnittelussa voidaan kayttaa hyvaksi luvussa 4 esitettya strate-
gisten ja teknologisten tutkimusaiheiden luetteloa. Tekes on ohjelman paarahoit-
taja, ja ohjelman linjaukset on kasiteltava Tekesissa ja rahoituspééattkset edellyt-
tavat sen hyvaksyntaa.

Tutkimusohjelma tulee pitdd koossa siten, ettei se hajoa sateenvarjomaiseksi ir-
rallisia aiheita sisaltavaksi kokonaisuudeksi. Projektiehdotuksia voidaan tarvitta-
essa ohjata my6s muihin, aiheen kannalta sopivimpiin Tekesin ohjelmiin. Ohjel-
mapuite tulee olla joustava siten, etté projekteja tarkeiksi nousseista ja johtoryh-
man relevanteiksi toteamista aiheista ja uusista mahdollisuuksista voidaan ra-
hoittaa, vaikkei niita ole voitu ennakoida ohjelman suunnitteluvaiheessa. Ohjel-
mapuitetta ja strategiaa tulee tarkistaa vuosittain.

Johtoryhman toimintaa kehitetdan jatkossa tarpeellisilta osin. Voidaan mm. har-
kita, onko tarvetta hankerahoituksen paatoksentekovaiheessa jaavata yritykset,
joiden ehdotuksia paatos koskee. Ohjelman yhteenvedoista ja seminaarien jarjes-
tamisesta on vastannut VTT, joka on toiminut myds ohjelman yhtena tutkimusta-
hona. On osoittautunut tarpeelliseksi jarjestdd ohjelmaseminaareja vuosittain, ja
niitd voidaan taydentdd myods kansainvalisella osuudella. Tutkimusraportit jul-
kaistaan korkeatasoisena sarjana ja tulosten ja raporttien nopea ja tasokas julkai-
seminen on tarkeata. Projektien kesto teollisuusprojekteissa on yleensa 2 - 3
vuotta ja tutkimushankkeissa enemmankin.

Yritysten osallistumismaksu ohjelmaan on tarkea osa ohjelman kokonaisrahoi-

tusta ja samalla tarkeda valine yritysten sitoutumisen kannalta ohjelmaan. Osallis-
tumismaksut tulee koota suunniteltujen tiedossa olevien tarpeiden ja kohteiden
perusteella. Osallistumismaksujen kayton ja paatbksenteon periaatteista tulee
keskustella. Tutkimuslaitokset vastaavat taustaministerididensa kanssa osallistu-
misen edellyttamasté omarahoituksesta.

Ohjelmalle tehtyjen projektiehdotusten kasittely on oltava tehokasta. Projektieh-
dotuksia tulee hyvaksya ohjelmalle asetettujen kriteerien mukaisesti. Ehdotusten
kasittelya ja pdatoksentekoa voidaan tehostaa apuvalineilla (kriteerien muistilis-
tat, pisteytys jne).
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Ohjelman tutkimushankkeisiin osallistuu erikokoisia yrityksia, ja osallistumisen
tavoitteet voivat poiketa suurten ja pienten valilla. Pkt:n osallistumisessa koros-
tuu yritysideoiden hakeminen ja kehittaminen, suurilla liséksi tekniikan kehityk-
sen seuranta, johon ohjelma antaa nakodalapaikan. Pk-yritysten mahdollisuuksia
osallistua jatkotutkimuksessa tulee tehostaa mm. parantamalla niille kohdistettua
tiedottamista ohjelmasta. Niiden riittdva edustus tutkimusohjelman johtoryhmas-
sd tuo esille pkt:n tarpeita ja ajattelutapaa. Mukana voi olla seka innovatiivisia
etta "tavanomaisia” pk-yrityksid. Vuosimaksun tasoa tulee harkita myos pk-yri-
tysten nakodkulmasta.

4. Toimintaymparisto ja koordinaatio alan tutkimukseen

4.1 Ymparistokysymysten kansainvalinen yhteistyo ja tutkimus

Jatkotutkimuksen suunnittelun tulee olla koordinoitua kansainvalisen ja kotimai-

sen energia- ja ymparistdalan kehitysnakymien ja tavoitteiden seka tutkimuksen
painopisteiden kanssa. Téllaisia ovat erityisesti EU:n 5. ymparistdohjelma ja sii-
hen perustuva ymparistopolitikka, EU:n tutkimuksen 5. puiteohjelma, Rion ko-

kous jatkotoimineen, yhteistoimeenpano ja teknologian ennakointia koskevat
tutkimukset. Liséksi eri maiden tutkimuksen ja osaamisen sisalléllinen vertailu

suomalaiseen on hyodyllista.

EU:n 5. ymparistéohjelmassa 1993 - 2000 asetettiin kokonaisvaltaiset ymparis-
tbtavoitteet, ja ohjelman toteutumisesta julkaistiin arvio 1997. Jatkotutkimuksen
suunnitelmassa tulee kayttdd hyvaksi ymparistdohjelmaa tavoitteineen seka sel-
vittaa sen asettamia tarpeita tekniikan kehittamiselle. Erityisesti tulee selvittaa
EU:n suunnitellut ja valmistelussa olevat direktiivit ja muut saadodkset. Ainakin
polttolaitosten paastddirektiivi on valmistelussa. Polttoainedirektiivi tullaan
uusimaan. Raja-arvojen méaarittely ja tayttamistd koskevat vaatimukset tulevat
yha tadsmallisemmiksi, ja siten paastomittausten luotettavuuden ja harmonisoin-
nin merkitys korostuu. Myos raskasmetallitutkimuksen ja haihtuvien orgaanisten
yhdisteiden merkitys ja tutkimustarve korostuu jatkossa. Ymparistonsuojelun
ohjauksen ja lainsdadannon yhtenaistyminen asettaa uusia vaatimuksia tutkimuk-
selle (Direktiivi 96/61/EY 24.9.1996). Nama kehityslinjat tulee ottaa huomioon
seka on ennakoitava ja toteutettava niitéa koskevia tutkimushankkeita.
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EU:n tutkimuksen 5. puiteohjelman energia- ja ymparistotutkimuksen painopis-
teet ovat SIHTI 2:n jatkon suuntaamisen tukena. Siksi ne tulee huolellisesti sel-
vittda jatkotutkimuksen suunnittelussa.

liImastomuutos on keskeinen asia, jota Kioton kokous joulukuussa kasittelee. Ta-
voite on, ettd vuodeksi 2010 kaikki teollisuusmaat alentavat paastdjaan 15 %
verrattuna vuoden 1990 tasoon. Pyrkimyksené on alentaa hiilta sisaltavien ener-
gialdhteiden osuutta. Merkittavat paastdongelmat (lammoén- ja energiantuotto,
likenne) liittyvat energiakysymyksiin ja myds nykyista (kivihiili)tekniikkaa on
tehostettava.

Yhteistoimeenpano on ymparistonsuojelun suunnittelua ja toteuttamista kansain-
valisesti koordinoituna yhteistydna, toteuttaen toimet eri valtioiden tai alueiden
valilla taloudellisesti tehokkaasti. Asialla on merkitystd mm. It&-Euroopan osal-
ta. Jos yhteistoimeenpano lahtee liikkeelle, se vaikuttaa ekoliiketoiminnan kas-
vuun merkittavasti. Vaikka kehitysmaat vastustavat sitd, ymparistotekniikka
kiinnostaa niita. Kiina ei tule mukaan, ennen kuin riittdva maara tekniikkaa on
siirretty kehitysmaihin. World Bank on esittanyt yhteistoimeenpanon toteuttami-
seksi rahastoaloitteen, joka julkaistaan syksylla 1998. KTM on perustamassa
tyoryhmaéa yhteistoimeenpanosta. Myés globaaleja ymparistérahoitusmekanis-
meja kehitetddn ja kansainvalisen paastdkaupan mahdollisuuksista keskustellaan.
Nailla seikoilla on liittyméansa myos kehitysapuun, jossa Suomella on ekovienti-
mahdollisuuksia.

EU:n seké eri maissa tehdyt teknologioiden kehitystd ennakoivat tutkimukset an-
tavat jatkotutkimuksen suunnittelulle ja suuntaamiselle vihjeita ja johtopaatok-

sid. Energia- ja ymparistotekniikan kehitystrendit perustuvat ymparistéongel-

mien ja vaatimusten arvioituihin kehitysnakymiin.

4.2 Kansallinen toimintaymparist6 ja tutkimus

Ymparistolainsaadanndssa tapahtuva kehitys antaa visioita tuleville ratkaisuille.
Ohjauksen ja lainsdddannon kokonaisvaltainen yhdentaminen vaikuttaa merkit-
tavasti teknologisiin ratkaisuihin ja nama vaatimukset tulee ottaa huomioon jat-
kotutkimuksessa. Muutokset edellyttavat aikaisempaa selvemmin ilma-, vesi- ja
jateongelmat kattavien teknillisten systeemien kokonaisuuksien hallintaa. Osat
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yksityiskohtineen on hallittava edelleen, mutta uutena vaatimuksena korostuu
ymparistovaikutusten, paastolahteiden ja tekniikoiden kokonaisvaltainen integ-
roitu tarkastelu. Samoin korostuu eri kuormituslahteiden vertailtavuuden merki-
tys seka teknillisesti etta taloudellisesti haettaessa kattavia ja kustannustehokkai-
ta ilma-, vesi- ja jatekuormitusta vahentéavia kokonaisratkaisuja.

Rikki ja typpi ovat edelleen kotimaisia suojelutoimia edellyttavia painopisteita.
Esimerkiksi uusissa metsateollisuuslaitoksissa painvastaisista odotuksista huoli-
matta on paastéjen hallinnassa vaikeuksia (esimerkiksi Raumalla metsateollisuu-
den SQ-paastojen kasvu 7 %:lla vuodesta 1995 vuoteen 1996).

Jatkotutkimuksen suunnittelussa tulee ottaa huomioon ympéaristoteknologiaan
littyvat muut kotimaiset tutkimusohjelmat. Meneillddn ja suunnitteilla on talla
hetkelld useita ohjelmia, ja koordinaatio on valttdmatonta seka paallekkaisen tut-
kimuksen valttamiseksi etta yhteishankkeiden luomiseksi. Koordinointi ja siihen
pohjautuvat linjakysymykset on valttamatonta selvitettava SIHTI 2:n jatkotutki-
muksen suunnittelua ja paatoksia varten. Asiaa varten pidetdan tarpeellisena jar-
jestda hyvissa ajoin SIHTI 2:n johtoryhmén ja muita ymparistbohjelmia tunte-
vien asiantuntijoiden workshop, jonka tavoitteena on selvittaa jatkotutkimuksen
tarpeita ja eri ohjelmien rajapintoja.

Ymparistoministerion ymparistoklusteriohjelmalle on varattu 5 Mmk vuonna
1997 ja 10 Mmk vuonna 1998. Ulkomaankauppaliitolla on oma ymparisto- ja
energiaklusteriohjelmansa. Tekesin metsateollisuuden ohjelmassa on myo6s raja-
pintoja energia- ja ymparistétekniikkaan (esim. turpeen energiakayton alueella).
Kemianteollisuus ry.:n valiokunnan strategiassa on ymparistéteknologiaan liitty-
vid nakdkohtia, samoin Suomen Akatemian tuoreessa ymparistéterveydenhuol-
lon tutkimusohjelmassa. LINKKI-ohjelman siséltona ovat energian ja ymparis-
ton sosio-ekonomiset aiheet. Jatkotutkimuksen kannalta on tiedettdvad, missa
maarin LINKKI siséltéaéa teknillisia aiheita. Jatkotutkimuksen suunnitteluun vai-
kuttavat myds Tekesin muut ymparistétekniikkaan liittyvat ohjelmat (ymparisto-
rakentaminen, ymparistdégeotekniikka) ja ohjelmakaavailut (keskusteluissa ovat
olleet esilla ilmansuojelun ja vesihuollon ohjelmat). SYKE valmistelee jatealan
tutkimuksen puiteohjelmaa 1998 - 2002. Parhaillaan valmistellaan laajaa kansal-
lista klusteripohjaista teknologian ennakointitutkimusta. Niin energia- kuin erai-
den muidenkin teollisuusklustereiden asiantuntijaraporteissa kasitellaan myds
ymparistokysymyksia.
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Eri ndkdkulmista samoja aiheita tarkastelevien ohjelmien valilla voisi olla koke-

muksia valittdvadd vuorovaikutusta, yhteisia seminaareja, suppeampia
workshop’peja ja yhteisprojektejakin. Tydnjako erityisesti kotimaisten energia-

ja ymparistoohjelmien valilla on elintarkeaa.

Tutkimusohjelmien liséksi tulee ottaa huomioon aihepiiriin liittyvat yksittaiset
hankkeet. Tallainen on mm. Tekesin rahoittama elinkaarianalyysin state-of-the-
art, jossa selvitetaan elinkaarianalyysin nykytilaa ja kehittAmistarpeita, erityisesti
miten hyvin analyysi tukee paatoksentekoa yrityksissa ja hallinnossa.

Yllamainittujen ohjelmien koordinoinnista vastaa suunnitteluvaiheessa erityisesti
Tekes, KTM ja YM seka tutkimusohjelmien johtoryhmat.

5. Tutkimuskohteet

SIHTI 2-vuosiseminaarin paneelikeskustelussa ohjelman johtoryhma esitti jat-
koa varten tutkimustarpeita ja aiheita (luettelo seuraavalla sivulla).

Luettelo toimi selvityksen haastattelurunkona, johon keskusteluissa esitettiin alla
olevia kommentteja ja tdydennyksid. Aiheet on jaettu aiempaan tapaan strategi-
siin ja teknologisiin. Ymparistbasioiden kokonaisvaltaisen ymparistéhallinnan
(tekniikat, ymparistohallinnan menetelmat, ymparistétalous jne.) ndkokulmasta
jako ei voi olla kategorinen ja sen toimivuudesta samoin kuin muista mahdolli-
sista luokittelutavoista keskusteltiin. Esimerkiksi globaalien, kansallisten, paikal-
listen ja teknologisten kohteiden omina kohtinaan voi konkretisoida projektien
tavoitehakuisuutta ja selkeyttda rahoituksen myontamista.
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Strategiset tutkimukset

Ympaéristokysymysten kansainvalinen yhteistyo

Energiatuotannon vaihtoehdot

Energiamarkkinoiden avautuminen

Ekomarkkinoiden vaatimusten kehitysnakymat

Valtioiden rajat ylittavan ymparistonsuojelun ohjauksen kehittaminen
(kansainvalinen optimointi)

Arvottamisen kehittdminen suojelutoimien hydtyjen vertailun ym. paatoksen-
teon tueksi
Elinkaarianalyysin ja muiden ymparistéhallintamenetelmien kehittamingn ja
soveltaminen

Energia-alan ja eri teollisuusalojen valisen yhteistytn kehittaminen
Suomeen etabloituneiden yritysten erityiskysymykset
Terveydenhuolto ja ymparistoteknologia

Teknologian kehittdminen

Paasttjen vahentdminen voimaloissa

Haihtuvat orgaaniset yhdisteet

Pienhiukkaset

Savukaasujen puhdistus

Polton kehittdminen muiden alojen ymparistéongelmien ratkaisuna
Biokaasun kayttdvaihtoehdot (moottori, poltto)
Poltto/lentotuhkan kayttokohteet ja jalostus

Jatteiden kasittely, konversiotekniikat, hyotykaytto
Kaupunki-ilman laatu ja sisdilman laatu

Kemiallisten lannoitteiden kayttdominaisuuksien parantaminen

6. Strategiset tutkimukset

Strategisissa hankkeissa tuotetaan taustaselvityksia ja reunaehtoja seka kehite-
taan ymparistohallinnan ja talouden menetelmia teknologisia ratkaisuja koske-
van paatoksenteon tueksi yrityksissa ja hallinnossa. Tutkimusohjelma toimii
naissa asioissa tarkeana teollisuuden sisdisené seka teollisuuden, hallinnon ja tut-
kimustahojen valisenad tulevaisuussuuntautuneena keskustelufoorumina, jossa
kasitellaan energiakysymysten ja ymparistonsuojelun tavoiteasetteluja seka nii-
den edellyttamia teknologisia tarpeita ja mahdollisuuksia.
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6.1 Valtioiden rajat ylittavan ympaéristonsuojelun ohjaus
(kansainvalinen optimointi)

Ympaéristdongelmat ovat rajat ylittavia, ja siksi ymparistonsuojelutoimienkin tu-
lee olla kansainvdlisid. Ymparisténsuojelussa kehittyneissa valtioissa varsin
merkittavillakin suojeluinvestoinneilla voidaan kuitenkin paasta vain melko va-
haisiin kuormituksen vahenemiin, kun samalla investointivolyymilla kehittyvissa
maissa voidaan paastd merkittaviinkin vahennyksiin. Tasta syysta on tarkeata
selvittaa valtioiden rajat ylittavien ymparistonsuojelutoimien kehittamista eli ns.
yhteistoimeenpanoa seka siihen liittyen suojeluun kéytettavien voimavarojen op-
timoimista kansainvalisesti yli rajojen. Yhdysvalloissa kaytettavan paastokaup-
paidean soveltamisesta valtioiden vélisenad instrumenttina kaydaan myos kan-
sainvalista keskustelua. Jatkossa tarvitaan aihepiiriin liittyvia teknillistaloudellis-
ta ja menetelmien kehittamiseen liittyvdd tutkimusta seké tapaustutkimuksia
(esim. Suomen ja naapurimaiden vélisten suojelutoimien optimoimisesta).

6.2 Arvottaminen, kustannukset ja hyddyt

Ymparistovaikutuksia yhteismitallistava tarkastelu eli arvottaminen (valuation)
seka taloudellisen arvon asettaminen ndille vaikutuksille (economic valuation)
ovat keskeisia eri paastdlahteiden vertailua ja toimenpiteiden kustannustehokasta
priorisointia tukevia aiheita seka yrityksissa etta viranomaistahoilla. Yhtenaisty-
va ymparistdlainsdadanto korostaa aihepiirin merkitysta eri kuormitusmuotojen
valisen vertailun osalta. Taloudellinen tarkastelu liittyy hyoty-kustannusanalyy-
siin (CBA), ymparistdvaikutukset kattavaan kokonaiskustannusten arviointiin
(TCA), yritysten ympaéristdhallintaan ja ymparistoraportointiin sek& ympéariston-
suojelun taloudellisen ohjauksen kehittamiseen. Ympadristokustannusten ja ym-
paristévaikutusten kustannustietouden merkitysta korostavat sekd EU:n 5. ympéa-
ristbohjelma etta Rion sopimus, ja nailla aloilla tutkimuksen on suotavaa olla ai-
kaansa edella.

Taloudellisessa ymparistotutkimuksessa paino jatkossa tulee asettaa metodiik-
kaan, jolla selvitetddn haittoja vahentéavien teknisten ratkaisujen hyoétyja ja kus-
tannuksia. Alan tutkimusta on tehty mm. Oulun yliopistossa, Helsingin kauppa-
korkeakoulussa, Energy-Ekono Oy:ssa, Elinkeinoelamén tutkimuslaitoksessa ja
VTT:ssa. Ymparistovaikutusten aiheuttamia kustannuksia yhteiskunnalle tulisi
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myods selvittdd. Taloudellinen ymparistétutkimus on fokusoitava olennaisiin
asioihin. Yksi téllainen on yhteisesti hyvaksyttavat terveysvaikutusten taloudelli-
set kriteerit.

Markkinavetoisille taloudellisen ohjauksen muodoille annetaan EU:n 5. ympa-
ristdohjelman mukaan tulevaisuudessa kasvava paino my0s jdsenmaissa. Taméa
ja my6s yhdentyva ymparistdasioiden hoito asettaa taloudellisen ja muun oh-
jauksen tutkimukselle uusia vaatimuksia.

6.3 Elinkaarianalyysit

Elinkaarianalyysi on osaltaan SIHTI 2:nkin myo6tavaikutuksella lahtenyt Suo-
messa verrattain hyvin liikkeelle. Yritykset kayttavat elinkaarianalyysia kasva-
vasti ymparistbhallintansa tukena. Jatkotutkimuksessa voidaan tukea t&han aihe-
piiriin liittyvia metodologisia kehittdmishankkeita sopivalla laajuudella. Elinkaa-
rianalyysin tilaa ja kehittamistarvetta erityisesti yritysten ja hallinnon ympéris-
tonsuojelua koskevan paattksenteon tarpeiden nakokulmasta tarkastellaan lop-
pukesastd 1997 alkavassa Tekesin elinkaarianalyysin state-of-the-art-hankkees-
sa.

6.4 Ymparistéhallinnan muut menetelmat

Yritysten kotimaiset ja ulkomaiset asiakkaat, osakkaat, tilintarkastajat ja sidos-
ryhmat kiinnittavat jatkossa kasvavaa huomiota yritysten ymparistévastuuseen ja
ymparistohallintaan. Yritykset tarvitsevat vastaisuudessa sofistikoitua ympéris-
téraportointia ja tilinpitoa, joka kattaa tietoja yritysten ekotaseista ja niihin liitty-
vista kustannuksista. Raportointi on yha merkittavampi osa myds ymparistomyo-
taista vientitoimintaa. Jatkotutkimuksessa voidaan luoda talle edellytyksia ja jou-
duttaa kotimaassa sijaitsevien yritysten tahan liittyvaa kehittamistoimintaa. Ai-
hepiireja ovat ymparistdhallinta, ymparistdraportointi, yrityksen ekotase ja eko-
tehokkuus, ymparistériskien hallinta sekd ymparistdvaikutuksiin liittyva kustan-
nustietous. Jatkotutkimuksessa voidaan toteuttaa ymparistéhallinnan metodolo-
gisia hankkeita.
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6.5 Energia-alan ja eri teollisuusalojen valinen yhteistyo

Yritykset ovat koti- ja ulkomaisten osakkaiden, asiakkaiden ja sidosryhmien na-
kokulmasta ymparistévastuussa energian valintojen, kaytén ja lahteiden osalta.
Energiaratkaisut ja ymparistonsuojelun vaatimuksia koskevat ratkaisut ovat po-
liittisia paatoksia, joilla on kauaskantoisia vaikutuksia teollisuuden tulevaisuu-
den suunnitelmiin. Investoinnit tehdaén pitkalla aikahorisontilla ja siksi teknilli-
sista vaihtoehdoista ja mahdollisuuksista tulisi olla tietoa jo hyvissé ajoin. Téallai-
sia energiateollisuuden ja muun teollisuuden valisia kysymyksia ja teknillisia
vaihtoehtoja ennakoivia selvityksia tarvitaan.

6.6 Energian ja ympariston institutionaalisia ndkokohtia

Eri intressitahojen yhteistyd ja siihen liittyvat institutionaaliset kysymykset ko-
rostuvat energiakysymysten ja ymparistéhallinnan kohdalla jatkossa kasvavasti.
Yhteistyon tarve korostuu mm. teknologian kayttajien, tuottajien ja kehittgjien
valilla seka tuotteiden arvoketjussa mukana olevien kesken seké horisontaalisesti
etta vertikaalisesti. Paatoksenteon menettelytavat, menetelmét ja prosessit, eri
intressitahojen vaikuttamisen muodot ja mahdollisuudet ovat tarkeitéa ymparistéa
koskevien vaihtoehtojen pohdinnassa ja konsensuksen loytamisessa. Elintavat ja
energiankulutus ovat tarkeitd aiheita, joissa jakelulaitosten tekniikoiden tunte-
musta ja tietoja kuluttajien kayttaytymisesta voidaan kayttaa hyvaksi. Tutkimus-
kohteita voivat olla mm. energian saastot ja neuvonta. Suuren yleisén mielenkiin-
nolla, esimerkiksi onko sen paino enemman laitevalmistajissa kuin laitekayttajis-
sa, on vaikutuksensa tutkimukseen.

7. Teknologian kehittaminen

Energia- ja ymparistbongelmien ratkaiseminen edellyttda jatkossa kasvavasti
useiden tekniikan alojen asiantuntemusta. Esimerkiksi polttokattiloiden nykyiset
seinamateriaalit eivat kesta, ja materiaaleja ja ratkaisuja selvittdmaan tarvitaan
seka poltto-, materiaali- ettd ymparistoteknisen asiantuntemuksen yhdistamista.

Energia- ja ymparistokysymysten hallinta edellyttdd systemaattista ja kokonais-
valtaista tarkastelua, joka tukee tutkimuksen fokusoimista ympéariston kannalta
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olennaisiin teknologioihin. Energia- ja ymparistokysymysten kokonaisuutta voi-
daan tarkastella kierratysjarjestelmana tms. kokonaisvaltaisena systeemina.
Polttokattilalaitos yms. teknologiat ovat tamén integroidun systeemin osaproses-
seja. Kokonaisvaltaisen kehikon tarvetta ymparistoteknologian tarkastelulle ko-
rostaa myos yhdentyvan ymparistonsuojelun ohjauksen ja sen edellyttamien tek-
nillisten ratkaisujen hallinta.

Ymparistoasioiden hallinnassa kysynta kohdistuu jatkossa kasvavasti kokonais-
valtaisiin luonteeltaan strategisiin Master Plan -tyyppisiin teknologioiden koko-
naistoimituksiin, jotka kattavat esimerkiksi jatehuoltoketjun ja kierrétysjarjestel-
man kokonaisvaltaisen ratkaisun. Suunnitelmien tulee kattaa ymparistdonsuojelun
eri alueiden teknisid ratkaisuja, ymparistohallintaa, koulutusta ja muuta koti-
maista tietotaitoa. Tallaisten kokonaistoimitusten merkitys korostuu mm. Kaak-
kois-Aasian maissa ja Etela-Amerikan markkinoilla ja Itd-Euroopassakin.

7.1 Paastojen kokonaisvaltainen vahentdminen voimaloissa

Paastdjen vahentadminen voimaloissa on laitevalmistajien merkittava kilpailukei-
no nykyisin ja ala on elinkaarensa harjalla. Alan tutkimuksellinen painoarvo on
kuitenkin harkittava tarkasti. Kehityksessa on paasty pitkalle, mutta jos jatkotut-
kimuksella voidaan saada vain marginaalisia lisdetuja, onko valtion tutkimustuki
tarpeellista.

7.2 Savukaasujen puhdistus

Haihtuvien orgaanisten yhdisteiden merkittdva vahentaminen on yha hankalam-
paa, ja alue on jatkossa edelleen vakava haaste. Taustalla on mm. se, ettd puunja-
lostuksessa on keskitytty kuituihin liukeneviin haittoihin, muttei haihtuviin. Suo-
messa asiasta on keskusteltu puunjalostusteollisuudessa (mm. hakekentta syn-
nyttdd ongelmia suopasaannon osalta). Kiinteiden léhteiden haihtuville orgaani-
sille yhdisteille valmistellaan parhaillaan EU:ssa teollisuusdirektiivia.

Kotimaisella teollisuudella savukaasujen puhdistuksessa kansainvalista eturivin
osaamista, ja SIHTI 2:lla on ollut osaltaan merkittava yrityshankkeita ja eko-
vientia edistava vaikutus. Kotimaiset $Qa NO-paastorajat tulevat tiukkene-
maan. Samoin pienhiukkasia koskevat ongelmat edellyttdvéat tulevaisuudessa

464



merkittavia ratkaisuja. Siten pesuritekniikan kehittdminen pysyy ajankohtaisena
kehittamiskohteena. Tilausta on n&htévissa jatkossa integroiduille pesuriteknii-
koille (esim. dieselmoottoriin kytketty pesuri). Samoin katalyyttitekniikka on
vahvassa kehitysvaiheessa. Savukaasujen puhdistus tulee olemaan jatkotutki-
muksessa panostusalue.

Pienhiukkaset ovat tarkea alue seka perustietojen tuottamisen osalta etta tulevai-
suudessa tulossa olevien rajoitusten ja niiden tarvitseman tekniikan takia. Vaiku-
tustutkimusten ohella teknillisena tutkimuskohteena on parhaiden suodatinvaih-
toehtojen (sahko, tekstiili) selvittaminen diesellaitoksille.

Rikkidioksidipaastot on relevantti tutkimuskohde edelleen SIHTI 2:n jatkovai-
heessa. Rikkidioksidin paastérajoitukset tiukkenevat myo6s kehitysmaissa (mm.
Maailman Pankki toimii t&han suuntaan), milla on vaikutuksensa mm. dieselvoi-
malatekniikkaan. Rikinpoistolaitoksia lisataan, jolloin tuhkaa syntyy yha enem-
méan ja jateongelma kasvaa.

Kasvihuonepaastot liittyvat useisiin mainittuinin kohtiin ja ovat edelleen rele-
vantti tutkimusalue.

Raskasmetallien merkitys ymparistoriskina on kasvamassa kotimaassa ja myos
EU:ssa laajemmin, ja aihepiiri edellyttaa tutkimuspanostusta SIHTI 2:n jatkovai-
heessa.

7.3 Sekapoltto

Polton kehittdminen on edelleen yksi tarkea vaihtoehto jatehuollon kehittamises-
sd ja eri alojen ymparistbongelmien ratkaisuna. Tahan liittyen kdytetyt autonren-
kaat ym. jatemateriaalit, niiden polttamisen paasttjen seka polttoaineiden kasit-
telyjarjestelmat edellyttéavat tutkimusta. Jatehuollon nékdkulmasta jatteen muun-
taminen energiaksi on monessa tapauksessa ainoa realistinen vaihtoehto Suo-
messa ja myods muissa maissa, mika tarjoaa ekovientimahdollisuuksiakin.

Sekapolton osuus kasvaa tulevaisuudessa ja synnyttdd uudentyyppisia jatteita,
joiden hyotykayttdpotentiaalia ei tunneta riittavasti. Samoin hallittavien péaasto-
komponenttien maaré kasvaa. Sekapoltto edellyttda polton hallinnan ja siihen
liittyvan mittaustekniikan jatkuvaa kehittamista.

465



7.4 Energiatuotannon vaihtoehdot ja kotimaiset polttoaineet

Suuret laitevalmistajat eivat todennakoisesti jatkossakaan née riittdvaa kaupallis-
ta potentiaalia ratkaisujen kehittAmiseksi globaalisesti eksoottisille polttoaineille.
Toisaalta niille, jotka kehittavat naitd omia tarpeitaan varten, avautuu ekovienti-
nakymia. Siten energiatuotannon uusia teknologiavaihtoehtoja tulee tutkia vali-
koiden tarkoituksenmukaisessa laajuudessa. Tarvitaan myés menetelmia ja kri-
teereja energiatuotannon erilaisten vaihtoehtojen vertailemiseksi.

Pienimuotoisen tuotannon kehittaminen on yksi tarkea tutkimusalue.

Kansallinen energiatuotanto on tuontipolttoaineiden varassa, mutta jatkossa tar-
vitaan myds tarkea kotimaisten energiamuotojen tutkimusta. Turpeen, puun seka
veden ymparistovaikutusten tutkimukselle tarvitaan rahoitusléhteitd. Turpeen
nostamisen ja kayton tekniikasta padosa on kotimaista kehitysty6ta ja SIHTI 2:n
hankkeet ja samoin turpeeseen liittyvat vesiprojektit ovat olleet tarkeitd. Myos
puu ja puujate kotimaisena energialdhteend on jatkossa tarkea tutkimuskohde,
samoin veden kayttd energiamuotona.

Biokaasun kayttotekniikkaa on jo olemassa. Aihepiirin tutkimuspanostusten on
kuitenkin oltava oikeassa suhteessa seka biokaasun kayttovolyymiin etta tutki-
muspanostuksista odotettaviin tuottoihin lyhyella ja pitkalla ajanjaksolla.

7.5 Energiatuotannon sivutuotteiden hyotykayttoselvitykset

Tuhka- ja kipsimaarat kasvavat edelleen ja paastorajoitusten tiukkeneminen saat-
taa erdisséd tapauksissa johtaa jatteiden laadun heikkenemiseen nykyisestaan
(esim. low-NQ). Jatelaki ja kaatopaikkamaaraykset lisaavat jatehuollon suhteel-
lista merkityst& energiantuotannossa.

Energiantuotannon sivutuotteiden hoitamisessa korostuu edelleen niiden luon-

nonmateriaaleja korvaava rooli mihin tulee hakea ratkaisuja ohjelmaan osallistu-
vien tahojen yhteisin voimin.
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7.6 Prosessien saatdtekniikka, ohjaus, mittaus

Paastomittausten ja mittalaitteiden kaywafdlen ja luotettaruden parantami-

nen on tarkea kehittamiskohde. Mittalaitejarjestelméat on integroitava ohjausjar-
jestelmaan ja kehitettdva ennakoivaa ohjaustekniikkaa. Saatojarjestelmia ja paas-
tomittausta tulee kehittdd reagoimaan nopeasti viiveiden ja paastovaihtelujen
valttdmiseksi. Samoin on kehitettédva polttoaineen sisddnmenovaiheen ohjausta
ennakoivaksi ja itseoppivaksi siten, ettd se reagoi sisaanmenevan polttoaineen
mukaan. Mm. sumean logiikan kehittdminen tarjoaa ratkaisuvaihtoehtoja ja il-
meisid vientimahdollisuuksiakin. Monipoltossa polttoaineen rakenteen ohjaus
kaipaa myds systematiikkaa ja samoin varajarjestelmia on kehitettava ennakoi-
vasti reagoivaan suuntaan.

Paastomittauksen luotettavuuden kehittdminen on tarkea aihe myds EU:n poltto-
ainedirektiivin uusimisen seka raja-arvojen ja mittauksen harmonisoinnin takia.
Jatkuvatoimiset mittalaitteet yleistyvat, jolloin laadunvarmistuksen merkitys tu-
lee korostumaan entisestaan.

8. SIHTI 2:n johtoryhm&n ehdotus energia- ja ymparisto-
teknologian tutkimusohjelmaksi - yhteenveto

8.1 Tausta

Energian tuotanto, kayttd ja sen tehokkuus sekd vaihtoehtoiset tekniikat ovat
kestavan kehityksen kannalta ydinalueita. Eri toimialojen energiainvestoinnit
tehdaan pitkalle aikavalille ja niiden teknilliset mahdollisuudet tulee tuntea hy-
vissa ajoin. Energia-alan ja ymparistotekniikan rakenteellisten muutosten ja tek-
niikan kehittamisen aikajidnne on pitka, usein 15 - 20 vuotta. Energia- ja ympa-
ristbkysymysten hallinta teollisuudessa edellyttdd systemaattista kokonaisvaltais-
ta tarkastelua, joka tukee tutkimuksen kohdentamista olennaisiin teknologioihin.
Ymparistd-kysymysten globalisoituminen ja energiamarkkinoiden avautuminen
tuo uusia tutkimuksellisia haasteita kustannustehokkaiden ymparisténsuojelurat-
kaisujen loytamiseksi.
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8.2 Energia- ja ymparistoteknologian tutkimusohjelma 1998 - 2002

SIHTI 2 -tutkimusohjelmasta saatujen kokemusten ja johtoryhman

haastattelukierroksen perusteella (litemuistio) energia- ja ymparistdteknologial-
le tarvitaan my0s jatkossa tutkimusohjelma, joka vastaa yllaoleviin haasteisiin.
Ymparistoklusterin tutkimusohjelma ja Suomen Akatemian terveydenhuollon

tutkimusohjelma ovat aihepiiriltdén laajoja, mutta kattavat vain osan em. tutki-
mustarpeista. Jotta energia- ja ymparistotekniikan tutkimuksen tarpeet tulisivat
riittvasti katetuiksi, SIHTI 2:n johtoryhma ehdottaa Tekesin rahoittamaa ohjel-
maa, joka keskittyy yritysten energia- ja ymparistotekniikan seka ymparistbhal-
linnan valineiden ja menetelmien kehittdmiseen ja soveltamiseen.

Tutkimusohjelma koostuisi energia- ja ymparistéteknologian hankkeista seka
yritysten ymparistohallinnan menetelmien ja vélineiden kehittAmisté ja sovelta-
mista koskevista hankkeista. Kantava ajatus olisi, etta teknologia, ymparisto ja
talous olisi otettu ohjelmassa kokonaisvaltaisesti huomioon. Tutkimusohjelman
tulisi kattaa kaikki Suomessa kaytettavat energiamuodot ja niiden vaikutukset.
Ohjelman painopistealueiksi ehdotetaan seuraavia:

8.3 Teollisuuden ymparistokustannukset ja -hallinta

Yritysten osakkaat, asiakkaat, rahoittajat ja muut sidosryhmat kiinnittavéat kasva-
vaa huomiota ymparistdhallintaan ja ymparistdéjohtamiseen, ja ymparistdasiat in-
tegroituvat yhd syvemmin talouspaatoksiin. Yritysten on kehitettdva ymparisto-
laskentatointa, -raportointia ja -tilinpitoa, jotka antavat tietoja ekotaseista ja nii-
den kustannuksista. Yritysten ja hallinnon tarpeisiin tulee kehittd& ymparistbhait-
toja vahentavien teknisten ratkaisujen hyotyjen ja kustannusten arvioimismene-
telmid. Taloudellista ja muuta arvottamista tarvitaan paastojen vaikutusten keski-
naiseen vertailuun ja suojelutoimien kustannustehokkaan priorisoimisen tueksi.
Ymparistokysymysten laaja-alaisuus, yhtendistyva ymparistélainsaadanto ja ym-
paristbasioiden taloudellinen merkitys ja ohjaus edellyttavat riittavan syvallista
energian kayttomuotoihin ja niiden vaikutuksiin paneutumista.
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8.4 Prosessien saato- ja paastomittaustekniikka

Prosessien ohjauksen merkitys korostuu paastdjen ja muiden haittojen vahenta-
misesséa kustannustehokkaana ratkaisuna. Se edellyttda luotettavaa reaaliaikaista
mittaustekniikkaa ja sen kytkentdd prosessien saatoon. Paastémittauksen luotet-
tavuuden kehittdminen on tarkea aihe myds EU:n polttoaine- ja paastddirektii-
vien uusimisen seka raja-arvojen ja mittauksen harmonisoinnin takia (myos
BAT). Jatkuvatoimiset mittalaitteet yleistyvat, jolloin laadunvarmistuksen mer-
kitys tulee korostumaan entisestaan.

8.5 Ymparistokuormituksen vahentadminen

SIHTI 2 -ohjelmassa on tuotettu kansainvélisesti johtavaa osaamista pienhiukka-
sista ja tutkimuksen tuloksia on hyédynnetty kaupallisissa sovelluksissa (s&hké-
suodattimet, pesurit, mittalaitteet). Jatkossa tulee kiinnittd& erityista huomiota
hiukkasten koostumukseen (raskasmetallit). Kansainvaliset rajoitustoimet edel-
lyttavat energiantuotannon vaikutusten tuntemusta ja siihen liittyvan tutkimuk-
sen vahvistamista paasttjen velvoitteiden hallitsemiseksi.

8.6 Kestavan kehityksen mukaiset laitoskonseptit

Kokonaisvaltainen uusien ymparistomyoétaisten energiatuotannon ja teollisuus-
laitoskonseptien kehittdminen korostuu vastedes. Esimerkkeja néista ovat tule-
vaisuuden kaupunkivoimala, vahapaastoinen sellutehdas, pienimuotoinen yhdis-
tetty lammon ja voimantuotanto sekad yhdyskuntien integroidut jatehuoltoratkai-
sut. Edella mainittujen kokonaisratkaisujen kehittaminen tukee “Master Plan” -
typpisia teknologian vientihankkeita.

8.7 Sivutuotteiden hy6tykaytto

limapadastojen tehostuva puhdistus tuottaa kasvavia maaria tuhkaa, kipsia ja mui-
ta mahdollisia sivutuotteita riippuen valitusta puhdistustekniikasta. Tama edel-
lyttda uusien innovatiivisten hyotykayttokohteiden selvittamista. Uusien poltto-
aineiden ja sekapolton my6ta sivutuotteiden ominaisuudet on selvitettava siten,
ettd hyotykayton edellytykset tunnetaan.
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