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SAŽETAK: U Hrvatskoj postoji nekoliko većih pogona za iskorištavanje i obradu arhitektonsko-građevnog (AG) kamena prilikom čije obrade nastaju znatne količine vrlo fine kamene prašine koja predstavlja tehnološki otpad i mora se na odgovarajući način zbrinuti Premda se do sada, u više navrata, pokušalo korisno rabiti navedeni materijal, za naše prilike ekonomski i tehnološki odgovarajuće rješenje još nije pronađeno. Svojstva kamene prašine uglavnom odgovaraju svojstvima materijala za izradu brtvenih slojeva odlagališta otpada. Određenim postupcima kamena prašina bi se mogla prilagoditi zadanim uvjetima. U radu su prikazani rezultati ispitivanja koeficijenta propusnosti na uzorcima kamene prašine koji pokazuju da se taj materijal, uz određena ograničenja, može ugrađivati u brtvene slojeve.
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POSSIBLE APPLICATION OF WASTE STONE DUST FOR SANITARY LANDFILL LINERS

SUMMARY: In Croatia there are several large dimension stone cutting facilities that produce significant quantities of fine stone dust which is technological waste and has to be disposed. Although there has been several attempts of practical usage of this material, the right solution is not found util now. Stone dust characteristics partly correspond to those for landfill liners and could be ajusted to relevant criteria. Permeability measurements on specimens of stone dust are presented in the paper. The results confirm that a stone dust is applicable as a material for mineral liners.
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1. UVOD

Velike količine otpadne kamene prašine nastale obradom arhitektonsko-građevnog kamena (dalje u tekstu: AG kamen) trebalo bi zbrinuti na način koji će zadovoljiti kako ekonomske i inženjerske, tako i ekološke kriterije. Postoji više mogućnosti za, ekonomski zanimljivo, zbrinjavanje tog materijala. Neke od njih su: uporaba materijala kao punila [1] (PVC, gumene smjese, stočna hrana, sredstva za zaštitu bilja, premazi, kozmetički i farmaceutski proizvodi, asfalt...), neutralizacija kiselog tla i sl. No, postoji nekoliko razloga zbog kojih se takav materijal svejedno teško rabi u navedene svrhe:

· neodgovarajuća granulacija, što bi u određenim slučajevima zahtijevalo dodatno usitnjavanje materijala u posebnim mlinovima

· prisutnost čestica metala nastalih trošenjem reznog i alata za obradu kamena te varijabilan mineralni sastav, odn. prisustvo različitih vrsta kamenog materijala.

Uobičajeni način zbrinjavanja otpadne kamene je jednostavno odlaganje materijala na nekom jalovištu; no takva jalovišta samo zauzimaju dragocjeni prostor. Kod takvih deponija pokosi često puta nisu u skladu s geomehaničkim karakteristikama materijala pa su nestabilni i opasni. Ako se ne deponira, nego se istresa u more ili u kakav vodotok, gdje može otići s otpadnim vodama iz pogona za obradu kamena, materijal može biti izvor onečišćenja okoliša

S druge strane, postoji mogućnost uporabe kamene prašine za brtvene slojeve sanitarnih odlagališta, pogotovo u područjima u kojima nema dovoljno nepropusnih prirodnih materijala, kao što je to slučaj u kršu. Gradnja sanitarnih odlagališta u krškim područjima posebno je složena, s obzirom na činjenicu da je tlo mahom jako propusno i omogućuje izravnu komunikaciju oborinskih i procjednih voda s podzemnom vodom.

Materijali za izradu brtvenih slojeva moraju zadovoljiti niz propisanih kriterija, među kojima je, jedan od važnijih - zahtjev za niskom vrijednošću koeficijenta propusnosti. Prema hrvatskom "Pravilniku o uvjetima za postupanje s otpadom" [2], najveća dopuštena vrijednost koeficijenta propusnosti brtvenih slojeva odlagališta otpada I kategorije (odlagališta komunalnog i nekih vrsta tehnološkog otpada) mora biti jednaka ili manja od 1x10-7 cm/s, a za brtvene slojeve odlagališta II kategorije (odlagališta nekih vrsta tehnološkog otpada) od 1x10-5 cm/s. U krškom području Hrvatske nema dovoljno materijala čija bi propusnost zadovoljila tražene kriterije, a uporaba bila ekonomski isplativa i opravdana. Od umjetno dobivenih, posebno su zanimljivi materijali koji su nusprodukt u nekom tehnološkom procesu, pa su i sami otpad. Tu nailazimo na mogućnost primjene kamene prašine iz pilana AG kamena [3].


U Hrvatskoj postoji nekoliko većih pogona za iskorištavanje i obradu arhitektonsko-građevnog (AG) kamena, primjerice, kamenolomi i postrojenja firme "Kamen - Pazin" iz Pazina. Količine proizvedene prašine su znatne, a radi se o desecima i stotinama kubika materijala godišnje, zavisno o veličini postrojenja.

2. PREGLED LITERATURE


Ideja o uporabi alternativnih materijala za izradu brtvenih slojeva odlagališta nije nova. Nedostatak odgovarajućih materijala za izradu brtvenih slojeva odlagališta komunalnog otpada u kršu potaknuo je projekt istraživanja drugih materijala koji bi mogli biti zanimljivi te se u članku Kovačića et al. [4] kao materijal za tu svrhu predlaže istarski fliš.


Osim fliša, moguća je primjena još nekih alternativnih materijala koji po svojim svojstvima odgovaraju mineralnim materijalima za izradu brtvenih slojeva (glina, bentonit), a dostupniji su i jeftiniji od njih. Često su ti materijali otpad u tehnološkom procesu (celulozna pulpa, kamena prašina) i njihovom uporabom za brtvene slojeve ujedno rješavamo problem njihovog odlaganja. Od alternativnih materijala zanimljivi su:

· celulozna pulpa [5];

· fliš [4];

· kamena prašina.


Alternativne materijale tražili su i Barrington i Hengnirun [6]. Oni su predlagali da se, kao brtveni sloj u gnojnici, umjesto betona, ugrađuje materijal dobiven mljevenjem vapnenca. Istraživanja su bila usmjerena k utvrđivanju kakvoće filtrata nakon procjeđivanja kroz sloj vapnenačkog praha. Izložen filtratu koji sadrži organske tvari, porozni medij uglavnom gubi dio svoje propusnosti. Mehanizmi brtvljenja mogu se svrstati u tri grupe: mehanički, biološki i kemijski:

· Mehaničko brtvljenje nastupa kad su krute čestice koje filtrat sadrži (nosi) krupnije od pora brtvenog sloja pa se zbog toga u njemu zaustavljaju.

· Biološko brtvljenje izazivaju mikroorganizmi u vidu biljne smole (engl. gum) i polisaharida - ugljikohidrata s na površini vrlo gusto raspoređenim električno pozitivno nabijenim mjestima. Oni se adhezivno vežu na stijenke pora brtvenog sloja što, ako su pore izložene intenzivnom protjecanju bioloških nusprodukata, u konačnosti dovodi do njihovog začepljenja.

· Kemijsko brtvljenje nastaje kad filtrat kemijski reagira s česticama brtvenog sloja. Gleizacija (engl. gleization) je kemijski proces, koji se događa u zasićenim uvjetima, a kod kojeg ugljikohidrati služe kao hrana anaerobnim mikroorganizmima koji vrše redukciju i otapaju metalne okside u čvrstim česticama brtvenog sloja. Ti se metali izdvajaju u nakupinama i začepljuju pore (makropore) što uzrokuje smanjenu propusnost.

Ako se ovi procesi ne uzmu u obzir, već se postavi kriterij u odnosu na propuštanje čiste vode, može se pretpostaviti da će dobiveni rezultat biti na strani sigurnosti. Naravno, ako zadovolji kriterije vodopropusnosti, materijal tek "ulazi među materijale kandidate" koje treba ispitati i obzirom na druge moguće štetne pojave vezane uz protok filtrata.

Jasno je da sastav filtrata nastalog procjeđivanjem vode kroz odlagalište komunalnog otpada nije u cjelosti jednak fluidu gnojnice, on je daleko složenijeg sastava, ali u slučajevima odlaganja otpada s visokim udjelom organske tvari, sličnost sastava im se povećava, što valja imati na umu.

3. TRAŽENA SVOJSTVA MATERIJALA ZA IZRADU BRTVENIH SLOJEVA ODLAGALIŠTA KOMUNALNOG OTPADA

Pitanje definicije dovoljno pouzdanog sustava brtvljenja, osnovno je za donošenje ispravne odluke o materijalu koji će se koristiti. Na temelju dosadašnjih iskustava sustav brtvljenja treba imati:

· dovoljno mali, propisima određen, koeficijent vodopropusnosti k;

· postojanost, odnosno otpornost u uvjetima eksploatacije (na temperaturu od barem 70(C; na tvari koje su sadržane u otpadu, odlagališnim plinovima i procjednim vodama; na opterećenje objekta; na eroziju; na zamrzavanje; na slijeganje podloge i sl.);

· tehničko-tehnološku pogodnost za ugradnju;

· mogućnost kontrole nepropusnosti (za vrijeme gradnje, eksploatacije (punjenja) i mirovanja nakon zatvaranja objekta);

· nepropusnost za plinove emitirane iz objekta;

· mogućnost obnove oštećenog i “umornog” materijala;

· tržišnu konkurentnost (ekonomičnost) [7].

Koeficijent propusnosti jedan je od ključnih pokazatelja za određivanje kvalitete brtvenih slojeva te zato njegovom određivanju treba posvetiti posebnu pozornost. Ispitivanje treba provesti na materijalu pripremljenom standardnim načinom (Proctor) i tlakovima pod kojim će se materijal nalaziti u tlu nakon ugradnje. Osim navedenih postupaka, materijalu za izradu brtvenih slojeva potrebno je odrediti (specifirati) indeks plastičnosti, granice tečenja i određene minimalne zahtjeve u pogledu granulometrijskog sadržaja, a sve to u svrhu zadovoljavanja traženih karakteristika.

Prema Bagchiu [8] za izgradnju brtvenih slojeva pogodnim bi se pokazali materijali koji zadovoljavaju slijedeće karakteristike:

· granica tečenja                         ( 30 %;

· indeks plastičnosti                     ( 15 %;

· postotak finih čestica                (  50 %;

· udio gline                                  ( 25 %.

Prema Danielu [9] minimalni zahtjevi koji se preporučuju su:

· postotak finih čestica                (20 - 30 %;

· indeks plastičnosti                      ( 7 - 10 %;

· postotak šljunka                        ( 30 %;

· maksimalna veličina čestica    25 do 50 mm.

Nacionalna uprava za rijeke u Velikoj Britaniji [10] odredila je, kao pogodne one materijale za izgradnju brtvenih slojeva koji zadovoljavaju slijedeće uvjete:

· granica tečenja                         <  90 %;

· indeks plastičnosti                     < 65 %;

· udio gline                                  > 10 %.

Kod njemačkih sustava za brtvljenje na odlagalištima [11] zahtijeva se da odabrani materijal mora ispunjavati slijedeće: 

· postotak finijih čestica            > 20 %;

· udio organske materije          < 5 %;

· udio karbonata                       < 15 %;

· suha gustoća                         > 95 % od maksimalnog Proctora.

Iz navedenih podataka može se zaključiti kako nema standardnih i opće prihvaćenih kriterija prilikom odabira pogodnog materijala, ali se kao najvažniji geotehnički parametri mogu izdvojiti slijedeći: koeficijent vodopropusnosti, postotak finih čestica, udio gline, indeks plastičnosti i granica tečenja. 


Filtrat odlagališta otpada može ozbiljno oštetiti i ugroziti glinene brtvene slojeve. Posebno su opasne tekućine (fitrati) s ekstremnim pH vrijednostima: pH<3 ili pH>11, ali brzina i razmjer uništenja brtvenog materijala ovisit će i o koncentraciji kiseline, trajanju reakcije, odnosu črvrsto/tekuće, tipu mineralnog brtvenog materijala i temperaturi [10]. Bentonit zna biti izuzetno podložan razaranju uslijed djelovanja kiselina [12]. Tekućine s niskom dielektričkom konstantom uzrokuju flokulaciju čestica glina, što za posljedicu ima stezanje i pucanje glinenog sloja [13]. Gline s visokim negativnim nabojem i visokom aktivnošću podložnije su utjecaju organskih kemikalija od glina s niskim negativnim nabojem. Natrij bentonit je posebno podložan ovom utjecaju [14].


Geomembrane imaju dosta veliku otpornost na agresivni utjecaj većine kemikalija, osim otapala na bazi klorina. Polietilen, inače poznat po slaboj propusnosti čak i kada su u pitanju jako agresivne kemikalije, pokazuje tendenciju ka daleko većoj propusnosti, ako se u filtratu. odn. laboratorijskom fluidu za ispitivanje propusnosti, nađu benzen i ksilen [15].


Činjenica je da kamena prašina, sastavljena dobrim dijelom od kalcijevog karbonata mora pokazati slabosti ako se nađe u prisustvu agresivnog filtrata, pogotovu ako se radi o tekućini niske pH vrijednosti, no slično će reagirati i drugi mineralni materijali za izradu brtvenih slojeva, npr. glina. Pri razmatranju ovog problema u obzir treba uzeti tendenciju filtrata odlagališta komunalnog otpada tijekom vremena ka porastu pH vrijednosti, a s time i k manjoj agresivnosti .

4. PROVEDENA ISPITIVANJA MATERIJALA


Da bi se utvrdila eventualna mogućnost primjene ovog materijala za navedenu svrhu - izradu brtvenih slojeva, na kamenoj prašini je do sada (u okviru projekta istraživanja na RGN fakultetu) provedeno određivanje:

(a) mineraloško-kemijskog sastava

(b) udjela teških metala;

(c) granulometrijskog sastava i Atterbergovih granica;

(d) koeficijenta propusnosti (uz pomoć nekoliko različitih metoda);

(e) koeficijenta molekularne difuzije.

Rendgenskom analizom mogli su se identificirati maksimumi slijedećih minerala (minerali su poredani približno prema učešću u uzorku): feldspati, monoklinski pirokseni (diopsid i augit), muskovit, amfibol, biotit, kremen, i kalcit [16]. Kemijski sastav (miješane) kamene prašine dan je u tablici 1.

Gubitak žarenjem
SiO2
Fe2O3
Al2O3
CaO
MgO
SO3
Na2O
K2O

4,64
41,00
16,63
10,50
17,86
8,19
0,12
0,71
0,39

Tablica 1. Kemijski sastav miješane kamene prašine (vrijednosti su postoci).

Table 1. Chemical compounds of mixed stone dust (in %)


Uzimajući u obzir kemijsku analizu može se konstatirati da je količina željeza znatno veća nego što bi mogla potjecati iz silikatnih minerala, a objašnjava se trošenjem materijala alata za pilanje i obradu kamena. Tomu u prilog govori i činjenica da je dio čestica dosta feromagnetičan. Na difraktogramu rendgenske analize maksimumi željeza se ne zapažaju iz razloga što su čestice, kako željeza tako i ostalih minerala vrlo sitne i što, radi jakog mehaničkog tretmana koji su pretrpjele, djelomice poprimaju amorfna svojstva. Kemijska analiza provedena na Rudarsko-geološko-naftnom fakultetu u Zagrebu pokazala je da se količina prisutnog Fe kreće u iznosu 1-1,7 %. Analizom talne vode (filtrata dobivenog procjeđivanjem redestilirane vode kroz uzorak prašine) utvrđeno je prisustvo izdvojenog mangana u iznosu od 0,4 ppm i željeza 0,55 ppm. Ove vrijednosti su bliske nuli pa se može smatrati da ne bi došlo do ispiranjanja (iznošenja) Fe i Mn procjeđivanjem vode kroz materijal. Ispitivanjem je utvrđena kiselost talne vode od pH ( 5,5. Razlog za ovako "nisku vrijednost" nalazimo u uporabi redestilirane vode (pH ( 5,5).

Geomehanička ispitivanja materijala dala su rezultate prikazane u tablici 2, a granulometrijski sastav prikazan je dijagramom na slici 1. Određivanjem karakteristika zbijanja, metodom Proctor-a, dobiven je podatak o optimalnoj vlažnosti pri ugradnji od w = 33 %, pri suhoj volumenskoj težini (d = 1,37 kN/m3. Relativni porozitet takvog materijala iznosi n = 0,515.

MATERIJAL
Gustoća čestica

(g/cm3(
Vlažnost

(%(
Granica tečenja

(%(
Granica plastičnosti

(%(
Indeks plastičnosti
(%(

K. prašina 1
2,96
33
46,24
29,04
17,20

K. prašina 2
2,96
40
46,24
29,04
17,20

Tablica 2. Gustoća i Atterberg-ove granice ispitivanih materijala.
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Table 2. Specific density and Atterberg parameters of stone dust.

Slika 1. Granulometrijski sastav ispitivanog materijala.

Figure 1. Stone dust granulometric curve.


Mjerenje koeficijenta propusnosti materijala obavljeno je metodom zadane protoke (laboratory flow-pump test). Odabir metode proizašao je iz očite prednosti ovog testa pred uobičajenim metodama, a to je da se protoka može preciznije nametnuti nego naknadno mjeriti kao posljedica nametnute razlike potencijala na krajevima uzorka [17]. Druga je prednost ovog postupka da se stacionarno tečenje, i kroz slabopropusni uzorak, uspostavlja u relativno kratkom roku, pa je, za vrijeme trajanja jednog "klasičnog" ispitivanja moguće obaviti i desetak ispitivanja sa zadanom protokom. Postupak je inverzan postupku mjerenja koeficijenta propusnosti sa stalnim padom potencijala u troosnom uređaju. Konkretno, ispitivanja su obavljena na materijalu ugrađenom u modificiranu troosnu ćeliju i, u drugoj seriji ispitivanja, u hidraulički edometar. 

Vodopropusnost je mjerena za konsolidacijska naprezanja od 50, 100, 200 i 400 kN/m2, a s protokama: 1000, 2000, 3000 i 5000 mm3/h ((l/h). Odabir protoka bazirao se na tome da minimalna protoka bude ona kod koje pokus daje (suvisle) rezultate i kod koje je hidraulički gradijent veći od 10 (i > 10), a da maksimalna protoka - bude ona kod koje je hidraulički gradijent manji od 40 (i < 40). Prema njemačkim preporukama [18], prilikom mjerenja koeficijenta propusnosti brtvenih slojeva odlagališta otpada, hidraulički gradijent treba biti i = 30, odnosno, određuje se prema uvjetima na terenu.

Osnovna mjerenja provedena na kamenoj prašini rađena su na dva tipa uzoraka. Prvi tip je uključivao uzorke pripremljene u Proctor-ovom aparatu s optimalnom vlažnošću od w = 33 %, a drugi one pripremljene s povećanom vlažnošću w = 40 %. Ovim se htjelo provjeriti ovisnost koeficijenta propusnosti o prirodnoj vlažnosti materijala.


Kao što se i očekivalo, s povećanjem konsolidacijskog naprezanja (nadpritiska) došlo je do smanjenja koeficijenta propusnosti. Ovo bi trebalo uzeti u obzir kod projektiranja odlagališta, jer se nadpritisak povećava s povećavanjem visine sloja otpada. Povećana vlažnost ugrađenog materijala (za 7% veća od optimalne) uzrokovala je povećanje vrijednosti koeficijenta propusnosti, ali odstupanja nisu jako velika. Zanimljivo je primjetiti da su se vrijednosti koeficijenata propusnosti na ispitivanim uzorcima kamene prašine mogle očitati već u šestoj minuti pokusa.

Rezultati mjerenja - veličine koeficijenta propusnosti kamene prašine dobivene ovim ispitivanjem na slici 2.
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Slika 2. Rezultati ispitivanja koeficijenta propusnosti u ovisnosti o prirodnoj vlažnosti materijala i konsolidacijskom naprezanju.

Figure 2. Results of flow-pump tests considering material moisture content and consolidation stress.


Drugi proces koji, osim konvekcije, može uzrokovati pronos tvari kroz poroznu sredinu je molekularna difuzija. U okviru ispitivanja molekularne difuzije na kamenoj prašini, pripravljen je saturirani uzorak u laboratorijskim uvjetima (T=200 C), a kao traser uporabljena je otopina NaCl. Pri određivanju koeficijenta molekularne difuzije, posebnu pozornost usmjerilo se ka načinu ugradnje materijala. Naime, prilikom ugradnje uzoraka koristile su se različite energije zbijanja, tj. promatran je odnos koeficijenata difuzije i zbijenosti materijala. Premda su ispitivanja još u tijeku, prvi dobiveni podaci daju ohrabrujuće rezultate [19].

5. ZAKLJUČAK I SMJERNICE ZA DALJNJA ISPITIVANJA

Mjerenja propusnosti otpadne kamene prašine uz pomoć metode sa zadanom protokom - "laboratory flow-pump test", kao rezultat daju vrijednosti koeficijenta propusnosti u iznosu od 8,56 x 10-7 do 7,20 x 10-7 cm/s pri uvjetima optimalne zbijenosti po Proctor-u. Izmjerene vrijednosti koeficijenta propusnosti veće su od propisima zahtijevanih za brtvene slojeve odlagališta komunalnog otpada (1 x 10-7 cm/s), ali su u skladu sa zahtjevima glede brtvenih slojeva odlagališta nekih vrsta tehnološkog otpada (1 x 10-5 cm/s).

Granulometrijski sastav i Atterberg-ove granice materijala nalaze se u granicama preporuka iz literature, jedino udio karbonata prelazi postavljenu granicu [11].

Na temelju prikazanih ispitivanja se može konstatirati da otpadna kamena prašina po svojim karakteristikama zadovoljava kao materijal za izradu brtvenih slojeva odlagališta II kategorije, a u svezi odlagališta I kategorije trebalo bi ispitati mogućnost dodavanja nekih aditiva (bentonit i sl.). Ovo ukazuje na eventualni smjer daljnjih istraživanja.

Nastavak istraživanja mogao bi se, također, usmjeriti ka ispitivanju fizičkih, kemijskih i bioloških mehanizama brtvljenja s obzirom na međudjelovanje filtrata odlagališta otpada i kamene prašine kao materijala za izradu brtvenih slojeva. Ispitivanja bi se provodila na čistom i materijalu s aditivima. Osim navedenog, planira se usmjeriti istraživanja ka ispitivanju utjecaja ekstremnih temperaturnih promjena te kemijskih i mehaničkih opterećenja ovog materijala, sa i bez aditiva.

Premda se na prvi pogled može reći da kamena prašina s visokim sadržajem kalcij karbonata nije podobna za izradu brtvenih slojeva odlagališta otpada poradi agresivnosti odlagališnog filtrata, u obzir treba uzeti i drugu stranu tog problema. Naime, koliko je upitan negativan utjecaj nekih sastojaka filtrata na određene minerale sadržane u kamenoj prašini toliko je i upitan negativan utjecaj tih istih ili nekih drugih komponenti filtrata na aktivnost minerala glina ili geomembranu u klasičnim brtvenim slojevima.

Uporaba otpadne kamene prašine u svrhu izrade zaštitnih slojeva odlagališta otpada u krškim krajevima značila bi, s jedne strane, rješavanje problema iznalaženja za tu svrhu adekvatnog materijala u području koje s njim oskudjeva, a s druge strane - efikasan i jeftin način zbrinjavanja velikih količina industrijskog otpada.

6. ZAHVALA

Mjerenja i analize, opisane u ovom radu obavljene su u okviru znanstvenih projekata: "Geotehnologija za odlagališta otpada" (D. Kovačić), "Impervious barriers for landfills in karst" (D. Kovačić, D. Znidarčić), "Mineralni brtveni slojevi za odlagališta otpada" (P. Kvasnička).

Koristimo ovu priliku da zahvalimo djelatnicima Instituta građevinarstva Hrvatske, u čijim su laboratorijima mjereni koeficijenti vodopropusnosti i geomehaničke karakteristike materijala, a posebno gđi. Snježani Sesar i dr. Ivanu Vrkljanu.

Mjerenje koeficijenta molekularne difuzije vršeno je u Hidrotehničkom laboratoriju Građevinskog fakulteta u Zagrebu.

Posebno se želimo zahvaliti djelatnicima firme "Kamen Pazin" na pruženoj pomoći pri nabavci uzoraka kamene prašine.
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