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Forord

Detta arbete, som behandlar amnet Kolvéteutslidpp vid lagring av biobrénsle, ir ett
uppdrag frin VARMEFORSK (S1-111) utfort vid Avdelningen for Bioenergi pa
Institutionen for Biovetenskaper och Processteknik, Vaxjo universitet.

Uppdragets bakgrund ér foljande:

Vid lagring av stora mangder trabréinsle avges kolvéten till luft i gasform samt urlakas
till mark vid nederbdrd. Den del som avges till luft orsakar kringboende besvarande
lukt. Urlakning vid nederbdrd kan ge upphov till negativ miljopéverkan av
kolvéteutslapp till vattendrag. Syftet med detta uppdrag r att undersoka i vilken
omfattning dessa emissioner dr av miljo- eller hilsovadlig karaktér. I projektet ingér att
identifiera vilka typer av kolvdten som avges frén flisstackar samt kvantifiering av
dessa. Den kunskap som framkommer i projektet kan géra det mdjligt att hitta teknik for
att styra processen sa att problemet minimeras.

Detta projekt har varit mojligt att genomfora tack vare foljande personers och foretags
vilvilliga medverkan:

Virmeforsk Service AB som har varit finansiér av projektet.

Vi tackar Gullvi Borgstrom och Jenny Gode pa Viarmeforsk for all hjilp och stora
talamod.

Vi tackar Lars Edner, Sodra Skogsenergi AB som har bidragit som diskussionspartner,
och samtidigt deltog i projektets referensgrupp.

Vi tackar dven 6vriga medlemmar i referensgruppen.

Vixjo december 2002

Katarina Rupar
VAXJO UNIVERSITET
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Abstract

Uppmiitta terpenemissioner fran terminallagringen ligger under nivigransvérdet 25 ppm.
Emissionerna okar med nederborden. Terpenemissioner till luften for en bark- och
rotreducerstack uppskattas till 330 g/m3 flis och 260 g/m3 flis for en grotstack under en
lagringsperiod. Lakvattnet ger upphov till ett utslipp av uppskattningsvis 115 pg
polyaromatiska kolviten (PAH) per m® flis under en lagringsperiod.
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Sammanfattning

Vid lagring av stora méngder trébransle avges kolviten till luft i gasform samt urlakas
till mark vid nederbord. For att undersoka i vilken omfattning dessa emissioner ar av
miljo- eller hdlsovadlig karaktir har provtagning skett pa flisstackar pd ett befintligt
terminallager i Boksholm beldget nordost om Vixjo. Lagringsperioden under vilken
provtagningarna genomfordes stricker sig fran juni till januari, totalt 200 dagar.
Resultaten visar att emissionerna till luften dkar nédr temperaturen precis ovanfor stacken
Okar. Temperaturen ovanfor stacken sjunker i takt med utetemperaturen, fram till
september for grot och oktober for bark- och rotreducerflis da temperaturen ovanfor
stacken plotsligt okar. Detta kan till exempel bero pa utetemperaturen, lagringstiden
eller mikrobiell aktivitet.

Lakvattnet frdn samma flisstack taget vid olika tillfdllen skiljer sig mer at dn lakvatten
fran olika flisstackar taget vid samma tillfdlle. Lakvattnet ger upphov till ett utslapp av
uppskattningsvis 115 pg polyaromatiska kolviten (PAH) per m® flis under en
lagringsperiod.

Emissionerna 0kar med nederborden. Dock staimmer detta bittre for bark- och
rotreducerstacken dn for grotstacken, vilket kan tolkas som att bark- och rotreducerflis
ar mer kénsligt for nederbord. Terpenemissioner till luften for en bark- och
rotreducerstack uppskattas till 330 g/m’ flis och for en grotstack till 260 g/m’ flis.

Uppmiitta véirden frin terminallagringen i kombination med antagna floden och volymer
indikerar att terpennivén ligger under nivagriansvirdet 25 ppm. Dock dr nivagransvirdet
s pass hogt i jamforelse med troskelviarden for lukt for olika monoterpener att
terpenkoncentrationen kan ligga pé en sd hog niva att det i omgivningen uppfattas som
storande.

Nyckelord: biobrénsle, lagring, terpener, emissioner
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Summary

During storage of large quantities of wood fuels, hydrocarbons are emitted into air in
gas phase and leached out into the ground by precipitation. To investigate to what extent
these emissions have environmental or health effects, sampling has been done on wood
chip piles in an existing terminal storage, situated north east of Vixjo. The storage
period, during which sampling was performed, stretches from June through January, a
total of 200 days. The results show that emissions into air increases when the
temperature directly above the pile increases. The temperature above the pile decrease
with the ambient temperature, up until September for the forest residue and October for
the bark and root reducing wood chips, when the temperature above the pile suddenly
increases. This could be due to the ambient temperature, the storage time, or microbial
activity.

The leachate samples from the same pile, taken at two different occasions, differ more
than leachate taken at the same occasion, but from two different piles. The leachate
causes an estimated emission of 115 pg Poly Aromatic Hydrocarbon (PAH) per cubic
meter wood chips, during a storage period.

The emissions increase with the amount of precipitation. This however, is more true for
the bark and root reducing wood chips, which can be interpreted as bark and root
reducing wood chips being more sensitive to precipitation. The terpene emission into air
is estimated to 330 g/m® wood chips, from a pile consisting of bark and root reducing
wood chips, and estimated to 260 g/m’ wood chips, from a pile consisting of forest
residue wood chips.

Measured terpene levels from the terminal storage in combination with the assumed
flows and volumes, indicate that the level is below the exposure limit of 25 ppm. This
limit is however relatively high, compared to the odour threshold values for different
monoterpenes, and the terpene concentration can reach a level where it in the
neighbourhood can be percieved as annoying.

Key words: biofuel, storage, terpenes, emissions






VARMEFORSK

Innehadlisforteckning

1  BAKGRUND....ciitmeummmnnmmnmsmmnnssmmnsssmnsssmnsssmnsssmmsssssssssnsssssnssssnnsssnnssssnnsssnnsssnnnssnnnssnnnsss 1
2  SYFTE MED PROJEKTET ..uuvteeusrasssssnsssnnssssnsssssnsssnnsssnnsssnnssssnnsssnnsssnnssssnnssnnnsssnnssnnnns 3
3 PROVTAGNINGSMETODIK......coimmesssmanssrnnssnnnsssnnsssnnssssnnsssnnsssnnssssnssssnnssnnnsssnnssnnnnsss 4
3.1 SOLID PHASE MICROEXTRACTION, SPME.......cccvutuieiiiiieiirnnnisnsssssrerrsssn s sseseennnnsnssssssnennns 4
3.2 GASKROMATOGRAFI (GC-FID) OCH MASSPEKTROMETRI (GC-MS) MATNINGAR.....ccvvurrrernnnreeennnnns 4
3.3 PROVTAGNING ...citttererrunsssssessrernsnnsssssssrrnnsssssssssesssensssssssssseeseenssssssssssessennmsssanssseeseennnnns 5
4  RESULTATREDOVISNING ....ccuvrmeuusmnsssmnnssmnnsssnnssssnssssnssssnnssssnsssssssssnnssssnssssnssssnnssnnn 6
4.1 TEMPERATUR OCH NEDERBORD .1rvuuussssssrernsssssssssssssmnmsnssnsssssssennmssssssssssssennsssssssssssssnnnsnnnnns 6
4.2 EMISSIONER TILL LUFT .uutiisererernnsnssssssssennnnssnsssssssnnnssnssssssssssennssssssssssssemnssssnsssssssennnsnnnnns 7
4.3  EMISSIONER TILL VATTEN .oiteerrrsuunsssssssrrnnnnssnsssssssmmnssnsnssssssssmnnmsssssssssssesnssnssssssssssennnsnnnnns 9
4.4  FLODES OCH VOLYMBERAKNINGAR ...uuiisererennsssssssssssmnmnnssnsssssssennnsnssssssssssennsssnsssssssssennsnnnnns 9
5  RESULTATANALYS ..cciiteeummanssmnnsmmasmmnsssmssssmnsssmnssssnnsssinssssnssssnnsssnnssssnnsssnnsssnnsssnnn 10
5.1 TERPENFLODE ..uuuiiiieterssssssssssessrenssnssssssessennssssssssssssennsssssssssssssnnnssssssssssssnensnssnsssssesens 12
5.2 UTVARDERING AV TEPENHALTER .....eeeerersunsssssssrrennsnnsssssssssmmnssnsssssssessennssnnssssssssmmnnnsnnnssenes 12
o B -y o= = 12
5.2.2 Jdmforelse med antropogena €MUSSIONEN ...........cuuuueeiesuriseissssisssssssissssssssssssssines 13
5.2.3  Jadmforelser med bDiOgENa €MUSSIONEN ..........uveieeeuuesisssiisssssisissssssissssssissssssninens 14
5.2.4  Jamforelser med niVEGranSVAIrGEN. ....cciiivrriueisssessssiiisssssssssssssssssssssssssssssssssiiins 14
6 REKOMMENDATIONER OCH ANVANDNING.......cccossarssarsserssnsssnssssssnsssasssnsssnsssnes 17
7 FORSLAG TILL FORTSATT FORSKNINGSARBETE .......ccveserssesssnssnsssasssnsssnsssnsssenes 18
8 LITTERATURREFERENSER........iccimmmmummmesssmnnssmnnssnnnssssnnssnnnsssnnsssnnsssnnnssnnnsssnnnssnnnas 19
BILAGOR
A IDENTIFIERADE AMNEN......ccccosserrsarssersserssessssssnsssnsssnsssnssssssssssssssssssnsssnsssnsssnsnns 21
A.1  BARK- OCH ROTREDUCERFLIS ..evvvuuusssssssrernnsssssssssssmensssnsssssssssmnsnsssssssssssnnsssssssssssennnsnnnnns 21
A.2  BARK- OCH ROTREDUCERFLIS ..vvvvuuusssssssrensnsssssssssssmnnnssssssssssssnnnnsssssssssssnnssssssssssssennnsnnnnns 22
A.3 GRENAR OCH TOPPAR ....etieeeersssssssssssssrnnssssssssssssmnnnsssssssessssnnmssssssssssssmnsssssnsssessrennssnnnnns 23
A.4 LAKVATTEN FRAN BARK- OCH ROTREDUCERFLIS ..evttrrerereesrsseresssssssssssnsssnssssnnsssnssssssssnsnnsnnnnns 24
B KROMATOGRAM ....iccoimmmsummmsnmmnsssmnsssmnssssmssssmssssmnssssnnssssssssnnssssnssssnnssssnssssnnsssnnsssnns 25
B.1  GRENAR OCH TOPPAR ...eeveeerssssnssssssssrnnsssssssssssssennssssssssssssmensssssssssssssemnssnsnnsssessrennssnnnns 25
B.2  BARK- OCH ROTREDUCERFLIS ..vvuuuusissssrerssssssssssssssnnsssssssssssssennsssssssssssseenssssnnsssssssennnsnnnnns 26

B3 LAKVATTEN ...uuuttintniniiiniii e 27






VARMEFORSK

1 Bakgrund

Den storsta delen av allt biobrénsle flisas och transporteras direkt fran skog och sagverk
till virmeverken och forbrinns inom ndgra dagar. Det behdvs dock en buffert for
perioder ndr ingen flisning sker som till exempel vid storhelger och i
tjdllossningsperioden dd tunga transporter inte dr tillitna pd de mindre vigarna i
skogsbygden. Uppskattningsvis 10 % av arsproduktionen lagras 5-10 manader, men
uppemot dubbla mdngden passerar terminal for kortare mellanlagring. For nérvarande ér
terminalhanteringen av flisat trddbrédnsle inte s& omfattande men man réknar med en
Okning i samband med omstillningen av landets energisystem.

Eftersom transporter ldngre dn 50-100 km inte &r ldmpligt varken ur miljomaéssig eller
ekonomisk synpunkt sd bor terminaler ligga nagorlunda ndra virmeverken. Detta
innebdr att verksamheten ibland forldggs 1 ndrheten av samhéllen vilket i sin tur har
medfOrt att grannar till terminalerna har klagat pa lukt. De har ocksé varit oroliga for att
hélsovadliga amnen kanske avges till luften eller lakas ur med nederbérden [1].

Idag finns vildigt begrinsade kunskaper om vilka kolvéten som avges vid lagring av
finfordelade tradbrénslen och ddrmed ocksd om milj6- och hilsoeffekterna vad géller
kolvéteemissioner frén flisstackar.

Det har didremot genomforts en del undersokningar pa andra effekter vad giller lagring,
till exempel temperatur inne i stacken och fukthaltsforandring [2][3][4][5][6].

Lagring av oforddlade biobrédnslen leder alltid till nedbrytning av biomassan eftersom
det bestar av organiskt material. Lagring av tridbrinslen innebdr speciella problem pa
grund av tillvixt av mikroorganismer och kemisk oxidation. Processerna i
lagringsstackarna forbrukar syre och producerar koldioxid, varfor foréndringen av
syrehalt och koldoixidhalt kan ge indikation pa biologisk och kemisk aktivitet [7].

Substansforlusten pd grund av mikrobiell och kemisk nedbrytning &r storst i borjan av
lagringsperioden och ér framst beroende av den ursprungliga fukthalten. Fukthalten har
ocksa en direkt effekt pa temperaturen i flisstacken.

Inom skoglig forskning finns ménga félt- och laboratorieforsok kring flislagring i stack.
Dessa behandlar dock mest fukthalts- och temperaturprofiler i stackarna.

Faktorer som spelar stor roll vid lagring av biomassa ér bl. a.
e Fukthalt

e Typ och dlder pa materialet

e Partikelstorlek

Hogre fukthalt dn 15 % ér tillrackligt for att etablera mikrobiell tillvéxt [8].

Tillgdng pa néringsdmnen for den mikrobiella tillvixten bestims av vilken typ av
material som lagras, tex bark, hyggesrester. I nyskordad och flisad biomassa
innehallande barr och bark kan mikroorganismer litt etableras.
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Flyktiga organiska dmnen (VOC) inkluderar alla organiska &mnen med en kokpunkt
mellan 50-240°C, eller 100-260°C for poldra d&mnen enligt WHO:s definition (WHO
1989).

Terpener dr en grupp av VOC som forekommer i trd. De indelas 1 olika grupper:
monoterpener (CioHje), seskviterpener (CysH»4) och diterpener (CyoHsy).

Halsorisker forknippade med exponering for terpener ér bl. a. inflammatoriska effekter 1
luftvdgarna, och effekterna ar snarare kroniska &n akuta. Vid mitning av terpennivaer 1
sagverk har man funnit att arbetarna exponeras for hoga nivaer [9] [10] [11][12].

Hygieniska grinsvirdet for terpener ligger pd 150 mg/m’ (25 ppm). Korttidsvirdet
ligger pa 300 mg/m’ (50 ppm) [13].
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2 Syfte med projektet

Vid lagring av stora méngder trébréansle avges kolviten till luft i gasform samt urlakas
till mark vid nederbord. Den del som avges till luft orsakar kringboende besvirande
lukt. Urlakning vid nederbord kan ge upphov till negativ miljopaverkan av
kolviéteutslapp till vattendrag. Syftet med detta uppdrag var att undersoka i vilken
omfattning dessa emissioner dr av miljo- eller hilsovadlig karaktér. I projektet ingick att
identifiera vilka typer av kolvdten som avges fran flisstackar samt kvantifiering av
dessa.

Provtagning utfordes pa emissioner till luft och vatten frén olika trabrinslen lagrade pa
en terminallagringsplats i Boksholm utanfor Véxjo. Provtagningsperioden striackte sig
over 200 dagar, fran juni 2001 till januari 2002.

I proverna tagna pd emissionerna identifierades och kvantifierades ett antal organiska
dmnen. Emissionsnivderna jamfordes med befintliga gransviarden och dven med andra
utslappskéllor som t. ex. en pelletsfabrik for att relatera nivderna till eventuell miljo-
eller hélsopéaverkan.
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3 Provtagningsmetodik

I detta delmédl i1 projektet inriktades undersokningen i forsta skedet pd att ta fram
reproducerbara metoder for provtagning av emissionen. Lampliga adsorbenter har
anvénts for provtagning av organiska d&mnen.

3.1 Solid Phase Microextraction, SPME

Solid Phase Microextraction, SPME, [14][15] 4r en I&sningsmedelsfri teknik som
uppfanns av Professor Janusz Pawliszyn, University of Waterloo, Ontario, Kanada
1991.

Den 1 cm langa fibern 6verdragen med en polymer ér fastsatt pa en pistong av rostfritt
stél och installerad i en hallare som ser ut som en modifierad mikroliterspruta. Pistongen
for fibern ut och in i en ihdlig nél, ett metallror som ar till for att skydda fibern vid
penetrering av septa. For utforligare beskrivning se [16].

For att anvdnda instrumentet sticker man hél pa septumet till vialen med nélen och
skjuter sedan ner pistongen for att exponera fibern for provet. Provtagning kan ske
antingen genom att sdnka ner fibern 1 vétska eller genom att hélla den strax ovanfor en
yta, sd kallad headspace. Fibern skyddas i metallroret vid penetrering av septumet till
injektorn. Efter penetreringen skjuts fibern ut och far desorbera termiskt. Fibern dras
aterigen in 1 metallroret innan man drar ut den ur injektorn.

Provmolekylerna anrikas 1 Overdraget pa fibern, antingen genom adsorption eller
absorption. Extraktionsprincipen kan beskrivas som en jaimviktsprocess i vilken analyter
fordelar sig mellan fibern och vatten-/gasfasen.

3.2 Gaskromatografi (GC-FID) och masspektrometri (GC-MS)
matningar

En gaskromatografisk analys gér till pa f6ljande sitt:

e Provet fors in 1 injektorn dér det forangas till gasfas.

e Separation av den gasformiga blandningen &stadkoms genom att en inert bérgas
(mobilfas) som till exempel kvdve anvinds for att fora fram blandningen genom en
kolonn som pé insidan dr Overdragen med en icke-flyktig vidtska (stationirfas).
Amnena retenderas olika mycket av stationirfasen och kommer att vandra igenom
kolonnen en och en; de far olika retentionstid.

e Nir analyterna har separerats och vandrat igenom kolonnen gér de in i en detektor
som sitter vid kolonnens slut.
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For identifiering och kvantifiering har en Varian gaskromatograf CP-3800 med
flamjonisationsdetektor (FID) anvints. Kolonnen dr en 30 meter Chrompack CP-Sil 8
CB Low Bleed/MS kolonn med en innerdiameter pa 0,25 mm och en filmtjocklek pa
0,25 pm. Temperaturprogrammeringen som har anvénts dr: 30°C i fem minuter, stegvis
O0kning om 20°C per minut till 110°C i1 fem minuter, 10°C per minut till 160°C i fem
minuter, 20°C per minut till 280°C i fem minuter. Injektorn holls vid 250°C 1 fem
minuter med ett splitflode 1:100 efter tvd minuter. Detektortemperaturen sattes till
300°C.

For identifiering och kvantifiering har en Varian gaskromatograf CP-3800 med
masspektrometer MS Saturn 2000 och autosampler 8200 anvénts. Kolonnen dr en 30
meter Chrompack CP-Sil 8 CB Low Bleed/MS kolonn med en innerdiameter pa 0,25
mm och en filmtjocklek pd 0,25 pm. Temperaturprogrammeringen som har anvints ar:
30°C i fem minuter, stegvis 6kning om 20°C per minut till 110°C i1 fem minuter, 10°C
per minut till 160°C 1 fem minuter, 20°C per minut till 280°C i1 fem minuter. Injektorn
holls vid 250°C med ett splitflode 1:100 i fem minuter.

3.3 Provtagning

Provtagningsperioden stracker sig over 200 dagar, fran juni 2001 till januari 2002.
Prover har tagits kontinuerligt pd olika sorters trdbrinsle som ligger upplagda ute i
Boksholm, dvs bark- och rotreducerflis, grenar och toppar (grot).

Provtagningen har skett med Solid Phase Microextraction (SPME) och analyseringen
med gaskromatograf (GC) med flamjonisationsdetektor (FID) eller masspektrometer
(MS). Provtagningen med SPME har tagits pa luften precis ovanfor stacken, ca 1 mm
ovanfor.

En del prover har dven tagits pa lakvattnet. Lakvattnet har samlats in i 4-ml vialer, vid
provtagningen har vialerna fyllts till ca 2/3. Provtagningen har gjorts med SPME
headspace, uppvarmning till 50°C i 30 minuter, adsorption i 10 minuter. Identifiering av
komponenterna har skett med hjélp av GC-MS. Lakvattenprov har dven skickats till IVL
1 Goteborg for analys av polyaromatiska kolviten (PAH).
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4 Resultatredovisning

4.1 Temperatur och nederbord

Temperaturen utomhus har miétts vid varje provtagningstillfille, ungefar varannan
vecka. I samband med provtagning av emissionerna till luft har temperaturen direkt
ovanfor stacken matts.

Tva stycken regnmétare av vanlig tradgardstyp placerades ut pa tva olika platser pa
omradet, men pga svarigheten att fa korrekta avldsningar har nederbordsavldsningar fran
IVL 1 Aneboda anvénts istéllet.

Figur 1 visar nederborden dag for dag under lagringsperioden juni till januari.
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Figur 1. Nederbérd fran juni 2001 till januari 2002.

Figure 1. Precipitation from June 2001 to January 2002.

Figur 2 visar temperaturvariationen i den omgivande luften och ovanfor de olika
stackarna under lagringsperioden. Temperaturen ovanfor stackarna foljer omgivningens
temperatur utom i1 november dér temperaturen ovanfor stackarna ar forhdjd. Detta kan
orsakas av t. ex. mikrobiell aktivitet till f6ljd av omfattande nederbord under en lédngre
period, 1 kombination med en stack omgivande temperatur.



VARMEFORSK

40
o W
% 20 X /Ek
s
o
10 A
O T T T T T T T
J J A S (0] N D J
manad

Figur 2. Temperaturen ® omgivning, [/ ovanfér bark- och rotreducerflisstacken och A
grotstacken.

Figure 2. Temperature 9 ambient, /7 above the bark and root reducing wood chips pile and
A forest residue chip pile.

4.2 Emissioner till luft

Vid analysering med hjilp av GC-FID och GC-MS motsvarar varje topp ett &mne och
hdjden pa toppen motsvarar miangden av ett &mne.

Det finns tre olika grupper av d&mnen i kromatogrammen, en grupp med léttflyktiga
dmnen med en retentionstid kring tio minuter, en grupp med mindre flyktiga &mnen med
en retentionstid kring tjugo minuter och en grupp med dnnu mindre flyktiga &mnen med
en retentionstid kring tjugofem minuter.

Topparna med en retentionstid kring tio minuter bestar till storsta delen av
monoterpener. Nista omrade med retentionstid kring tjugo minuter bestér till storsta
delen av sesqviterpener. Det tredje omradet med retentionstid kring tjugo minuter bestar
till storsta delen av diterpener.

Identifiering har gjorts med hjélp av kemikalier inkdpta frdn Fluka och Aldrich eller
med hjilp av GC-MS biblioteket (se bilaga A.1, A.2 och A.3). Identifierade dmnen &r
framst olika terpener. Dessa @mnen utgdér majoriteten av emissionerna som har
detekterats med hjilp av denna analysmetod.

Figur 3 och 4 visar hur terpenkoncentrationen i luften ovanfér de olika stackarna
varierar vid varje provtagningstillfille.

Bark- och rotreducerflisstacken visar ingen genomgaende trend, hidr varierar
koncentrationen mycket mellan olika provtagningstillfillen. Vid det sista tillfdllet hade
nivan sjunkit ner till en 1&g niva.
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Grotstacken (figur 4) visar en 6kande trend for de fem forsta tillfdllena, dérefter sjunker
koncentrationen till en lag niva.

Gemensamt dr att de bada har den hogsta koncentrationen pa hosten, i oktober-
november for bark- och rotreducerflisen och i september-oktober for groten.
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Figur 3.  Totala terpenemissioner frén bark- och rotreducerflisstacken, prover tagna frén juni
2001 till januari 2002.

Figure 3. Total terpene emission from the bark and root reducing wood chips pile, samples
taken between June 2001 and January 2002.
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Figur 4. Totala terpenemissioner fran grotstacken, prover tagna fran juni 2001 till januari
2002.

Figure 4. Total terpene emission from the forest residue pile, samples taken between June
2001 and January 2002.
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4.3 Emissioner till vatten

Prover pé lakvattnet har tagits fran tva olika stackar vid olika tillfdllen.

Lakvattnet frdn bark- och rotreducerstacken taget i september och i oktober skiljer sig
mer it 1 innehdll dn det frdn bark- och rotreducerstacken och grotstacken taget vid
samma tillfdlle i september (bilag B.3). Lakvattenanalys gjord av IVL (bilaga A.4) ger
en total midngd PAH av 27,27 pg per liter lakvatten. Det har varit svért att ta
vattenprover dé det inte har funnits s mycket vatten kring stackarna. Vattenprover pa en
liter frén en hel flisstack har i princip varit omojligt att samla ihop.

4.4 Flodes och volymberakningar

Koncentrationsméatningarna ger méngden terpener (ppm) i luften ovanfor stacken.

Flodet ur en flisstack antas till storsta delen ske genom toppen pa stacken [17]. Detta var
valdig tydligt de dagar déd stackarna var tiackta med ett tunt snéticke, forutom ett ca en
meter brett omrdde hogst uppe pa toppen fran vilket det &ngade.

Flodet ur flisstackarna har varit sa lagt att det ej har gitt att mdta med tillgdngliga
instrument (tex varmtradsanemometer). Istdllet har flodesberdkningar anvénts.
Transporten av olika organiska dmnen i de inre delarna av lagringsstackarna sker fraimst
1 gasfas. I tidigare litteratur [18] har konstaterats att den naturliga konvektionen spelar
en stor roll for transportmekanismen jimfort med andra transportmekanismer som
diffusion eller virmeledningstransport. Darfor har i denna rapport antagits att den
narturliga konvektionen dr den dominerande transportmekanismen for de emitterade
organiska dmnena. Det antagna flodet pga naturlig konvektion dr 0,1 m/h.

Storleken pé stackarna har uppskattats till h6jden 7 m, basen 15 m och ldngden 50 m.
Givetvis varierar storleken pa stacken under hela lagringsperioden. Berdkningarna
bygger pd en flisstack av ovan ndmnda storlek som ligger kvar intakt under hela
lagringsperioden.

Arean som det flddar ur har satts till 50 m” for en flisstack.

Volymen for en flisstack med ovan nimnda métt blir ca 2600 m®. Vikten pa flisstacken
har berdknats med hjdlp av densiteten 0,3 ton per stjdlpt kubikmeter med en fukthalt pa
40 % [19].

Detta ger vikten 473 ton torrsubstans (TS) 1 en flisstack.
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5 Resultatanalys

Emissionsresultaten presenteras bade per flisstack och per m’ flis. Det r dock inte sa att
en enskild m® flis kommer att ge dessa emissioner, utan det krivs en flisstack med métt
jamforbara med de flisstackar som har studerats for att en m® flis frén en stack ska ge
dessa emissioner.

Resultaten visar att emissionerna till luften 6kar med temperaturen precis ovanfor
stacken. I tidigare lagringsforsok [20][21] har temperaturen i stackarnas ytteromraden
snabbt stigit till 60-70°C, legat kvar pa denna niva for att sedan ldngsamt avta till
omgivningens temperatur. Dessa métningar har dock gjorts en bit in i stackarna dir det
antagligen dr varmare.

Temperaturen minskar ovanfor stacken i takt med att utetemperaturen minskar, fram till
provet som togs i september for groten och provet som togs i oktober for bark- och
rotreducerflisen dir temperaturen ovanfor stacken plotsligt okar, se figur 5 och 6. Detta
kan till exempel bero pa utetemperaturen eller pa lagringstiden vilka bdda kan ha
betydelse for mikrobiell aktivitet.

Den okade emissionsmingden i augusti for bark- och rotreducerflisen kan ha varit en
slump. Om man bortser fran toppen i1 augusti sd f0ljs de bada stackarna &t i
emissionsméngd fram till och med september da bark- och rotreducerflisen plotsligt ger
mycket hogre emissioner jamfort med groten. Detta kan bero pd mingden nederbord.

10
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Figur 5. Jamférelse mellan A omgivande temperatur, [/ temperatur ovanfér bark- och
rotreducerstack och ® méngd emissioner fran bark- och rotreducerstack.

Figure 5.

Comparison between A ambient temperature, [/ temperature directly above bark
and rootreduced wood chips and # amount of emissions from bark and
rootreduced wood chips.
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Figure 6.
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Emissionerna okar ocksa med nederbordsmingden. Att emissionerna Ookar med
nederborden stimmer bittre for bark- och rotreducerstacken én for grotstacken. Detta
kan tolkas som att bark- och rotreducerflis dr mer kénslig for nederbord.

Totalt under lagringsperioden har det fallit 438 mm nederbérd.’! Om hilften av
nederborden gar igenom stacken och lakar ur till en koncentration av 27,27 pg/l ger
detta 0,3 g PAH per stack och lagringsperiod. Omréknat ger detta en arlig urlakning av
115 pg/m’ flis.

5.1 Terpenflode

Terpenflodet fran grotstacken varierar mellan ca 0,9-7,3 kg per dygn under hela

lagringsperioden (200 dagar). Detta ger en total terpenemission pa 678 kg, varav endast

ca 1 kg ar seskvi- och diterpener. Omréknat ger detta en total terpenemission pa ca 260
3 -

g/m’ flis.

Terpenflodet fran bark- och rotreducerstacken varierar mellan ca 0,45-8,8 kg per dygn
under hela lagringdperioden (200 dagar). Detta ger en total terpenemission pa 850 kg,
varav endast ca 1 kg dr seskvi- och diterpener. Omrdknat ger detta en total
terpenemission pé ca 330 g/m’ flis.

Vid fortsatta jimforelser har oftast endast monoterpenhalten anvénts, da seskvi- och
diterpenerna ger si litet bidrag och i de flesta andra undersdkningar har man endast tittat
pa monoterpener.

Medelvirdet under 200 dagar for monoterpener blir 140 g/h for en grotstack och 180 g/h
for en bark- och rotreducerflisstack.

5.2 Utvardering av tepenhalter

Det teoretiska innehéllet av terpener [22] i en flisstack® ger 360 g terpener/m’ flis.
Jamfort med detta ligger mangden avgivna terpener i en grotstack pa 72 %. Mingden
avgivna terpener fran en bark- och rotreducerstack jamfort med teoretiskt innehallande
ar 92 %. Detta innebdr att den avgivna mingden terpener frén en flisstack ligger nira det
maximala teoretiska terpeninnehallet i stacken.

5.2.1 Terpener

Terpener dr en klass kolvdten som ar uppbyggd av isoprenenheter (CsHg). Namnet
terpen kommer av terpentinolja fran barrtrdd, en av de tidigast utforskade. De brukar ges
namn som slutar pd -en. Terpenerna &r vitt spridda i véxtriket och utgdr de aktiva
bestdndsdelarna i essenser med anvidndning som smakdmnen, parfymer eller mediciner
[23]. Termen terpener kan ges en vidare innebdrd till att &ven omfatta terpenoider vilka
ar oxygenerade derivat. De fordndras latt genom inverkan av syre (oxiderar) och blir da

! Imm motsvarar 1 I/m’*. Pa 50 m” blir detta 21900 liter.
? Utgar ifrdn 0,2 % terpeninnehall av flisstackens TS och att stacken bestar av tallflis

12
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illaluktande. De &r ocksa relativt litta att paverka; genom oxidering omvandlas de till de
speciella alkoholer som kallas terpenalkoholer. Terpener grupperas enligt hur manga
isoprenenheter de innehaller: monoterpener innehéller tvd enheter (CjoHjg),
seskviterpener innehéller tre enheter (C;sH»4) och diterpener innehaller tre enheter
(C20H32). Mono-, seskvi- och diterpener ar rikligt forekommande 1 essentiella oljor 1
vaxter: terpentin innehaller flera monoterpener och hartssyra ar diterpen [24].

Nar dubbelbindningarna i en isoprenenhet metaboliseras, bildas epoxider som 1 manga
fall ar tillrackligt reaktiva for att orsaka skador. Limonen som tex finns 1 terpentin, &r
allergiframkallande [25]. Terpentin frin nordiska barrtrdd adr hudsensibiliserande [26].
Ett sensibiliserande d&mne dr ett &mne som man kan bli 6verkanslig for, som 1 mycket
liten méngd kan utlosa allergiska effekter. Sensibiliserande verkan ar dock inte
vetenskapligt bekréiftad for enskilda terpener med undantag for 3-karen [26]. Det dr
troligt att foreningen maste metaboliseras 1 huden for att kunna framkalla den allergiska
reaktionen. Limonen kan bade genom alifatisk hydroxylering och epoxidering oxideras
(metaboliseras) till reaktiva alkylerande foreningar.

M

Figur 7. Isoprenenhet

Figure 7.  Isoprene unit

5.2.2 Jamforelse med antropogena emissioner

For att f4 en bild av hur stora terpenutsldppen fran terminallagringen egentligen ér,
jamfors har flisstackarnas emissioner med utsldpp frén andra antropogena kéllor, dvs
utslépp som &r skapade eller orsakade av minniskan.

En tidigare undersokning av en pelletsfabrik® [26] visar p ett utslipp av 255 gram
terpener per producerat ton pellets. Jimfort med detta s& ger flisen ifrén sig 6-7 ggr mer
terpener per ton. For att komma upp i samma tepenutsldpp som en pelletsfabrik skulle
terminallagringen behdva innehélla 25-32 stycken stackar.

Ett sagverk ger i genomsnitt 485 g terpener/m’ i utslépp [27] och en industriell torkugn®
ger upphov till 450 g/m’ [28]. En flisstack avger ungefir dubbelt s& mycket.

I en undersokning av en nysdgad flisstack dér man har haft ett patvingat flode har
uppmiitts ett maximalt flode pa 12 mg/m**s som dock sjunker snabbt ner till 3 mg/m**s
[29]. Har ligger flodet 115 ggr hogre ndr den dr helt nyupplagd dn medelvérdet under

3 Produktion 85 000 ton pellets, har ett utslipp av 21 700 kg terpener per ar.
* Torkar Pinus Radiata
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detta projekts hela lagringsperiod. Det virde som uppnés redan efter en halvtimme é&r
1,5 ggr hogre an medellagringsvardet.

Det ligre patvingade flodet (3 mg/m?®*s) borde vara mer jimforbart med den liga
medelnivdn péd flodet 1 flisstackarna med undantag av tva viarden for varje stack, for
bark- och rotreducerstacken i oktober-november och for grotstacken i1 september-
oktober. Om man jamfor det lagre patvingade flodet med de ldga medelflodena (bortsett
fran ytterlighetsvarden) sa ligger flodet 1 en flisstack efter en halvtimme ca 7-8 ggr hogre
an medelflodet 1 flisstackarna under den 6vriga lagringsperioden.

Jamfor man med emissioner frén triplankor’ [30] som anvinds som byggnadsmaterial i
inomhusmiljer s& emitteras det 16-92 % mer per m” trd och timme ur en bark- och
rotreducerstack @n ur en tallplanka eller granplanka. Ur en grotstack emitteras det 7 %
mindre per m” och timme #n ur en tallplanka och 53 % mer 4n ur en granplanka. Detta ér
berdknat pa att en flisstacks yta ar 5200 m’.

5.2.3 Jamforelser med biogena emissioner

Emissionerna fran terminallagringens flisstackar jamfors hidr med emissioner frén
biogena kéllor, dvs utslipp som bildas genom levande organismers aktiviteter och/eller
genom ansamling av ldmningar efter organismerna sjdlva. For att kunna goéra en
jamforelse med skogen s har flisstackarnas area satts till 5200 m>.° Detta innebir att
flisstackens massa har spridits ut Gver en yta sé att det blir samma vikt per kvadratmeter
som i en skog.

Om man jamfér med en dansk granskog’[31] si ger flisstacken 70-90 ggr mer
emissioner in skogen® per m”.

Jamfort med svensk skog °[32] sé flddar det 6-27 ggr mer per gram (TS) och timme fran
en flisstack. En annan svensk skog [33] ger att flisstacken har ungefar samma flode eller

upp till 3 ggr mer'.

Slutsats 4r att en flisstack ger upp till 90 ggr mer emissioner per m” dn skogen och upp
till 27 ggr mer emissioner per gram.

5.2.4 Jamforelser med nivdgransvérden

Hygieniskt grinsvdrde dr hogsta godtagbara genomsnittshalt (tidsvdgt medelvirde) av en
luftfororening i inandningsluften. Enheten for gaser/dngor dr mg/m’ luft eller ppm
(ml/m’, cm’/m’). Ett hygieniskt grinsvirde &r antingen ett nivagrinsvirde eller ett
takgriansvarde. Ett nivagrinsvérde ar ett hygieniskt gransviarde for exponering under en
arbetsdag. Ett takgrinsvirde &r ett hygieniskt grinsvirde for exponering under en

>23°C och 50 % RH, 28894 pg/mzh for farsk tall och 17516 pg/m’h for firsk gran

 Om man antar att ett trid i skogen viger 600 kg och det star ett trad pd 4 m’ i skogen, om man anvénder
denna faktor for att relatera flisstackens vikt till ytan sa blir ytan 5200 m’.

7107,6 ng/m**s

¥ Ett trad per 4 m® viger 600 kg =150 kg/m’

?2,3-8 pg/g(dw)*h, normaliserat 30°C

' normaliserat 20°C och 30°C

14
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referensperiod av 15 minuter. Ett korttidsvdrde &r ett rekommenderat virde som utgors
av ett tidsvigt medelvérde for exponering under en referensperiod av 15 minuter [13].
Tabell 1 visar nivigransvérden och korttidsviarden for olika @mnen.

Tabell 1 Grédnsvérden fér utvalda terpener [13]

Table 1 Limit values for selected terpenes.[13]

Amne CAS-nr Nivagrinsvirde Korttidsvirde Anméarkning
(1990)**=* (NGV) (KTV)
ppm mg/m3 ppm mg/m3
Terpener 25 150 50 300
o-pinen 80-56-8 25 150 50 300
B-pinen 127-91-3 25 150 50 300
3-karen 13466-78-9 25 150 50 300 S*
Limonen 138-86-3 25 150 50 300 S*
Terpentin 8006-64-2 25 150 50 300 H**S

*sensibiliserande
** yupptas genom huden
% drtal ndr &mnet infordes pa listan eller nir grinsvirdet senast reviderades

Det har gjorts en del undersdkningar med avseende pa terpennivaer och exponering 1
sdgverk och snickerier. De visade att terpennivén dverskred nivagransvirdet 150 mg/m’
och att det fanns vérden ndra korttidsexponeringsvardet [12][9]. Hélsoeffekter som
konstaterades var en ldtt inflammatorisk reaktion i luftvdgarna och att effekterna snarare
var kroniska dn akuta [9][10][11].

Under lagringen uppméttes nivaer dnda upp till 13000 ppm. Nivan sjunker som lagst ner
till 670 ppm, ett virde mer dn dubbelt sa hogt som korttidsexponeringsviardet for
terpener. Medelvérdet for bark- och rotreducerstacken dr 2800 ppm om man bortser fran
de tvd extremvirden. Medelvérdet for grotstacken dr 2500 ppm bortsett fran de tva
extremvédrden. Detta innebér att fran ytan pa stacken méste en utspadning ske med ca 50
ggr for att hamna 1 niva med korttidsgransvérdet och ca 100 ggr for att hamna i niva
med nivagransvardet.

For att illustrera nivdn som halterna kan tdnkas landa pé har ett rdkneexempel gjorts: I
den volym 1 ett rdtblock som omsluter en flisstack med basen 15 meter och hojden 7
meter bestir ca 2600 m® av luft och ca 2600 m> av flis. Ett flode pa 0,1 m/h med en viss
koncentration ur flisstackens topp (50 m?) ger en volym av 5 m’ under en timme. Om
detta flode blandas helt med 6vrig luft vid sidorna pé stacken kommer den att spadas ut
med mer dn en faktor 500. Detta forutsitter att luften vid sidorna pa stacken byts ut en
gang 1 timmen.

Med dessa forutsdttningar kommer den hdgsta uppmétta terpenkoncentrationen om
13000 ppm att spadas ut till ca 25 ppm 1 stackens omedelbara nérhet.
Medelkoncentrationen 2800 ppm respektive 2500 ppm for de olika flisstackarna
kommer att spadas till en koncentration av 5 ppm i stackens omedelbara nirhet.

Jamfor detta med nivagriansvardet 25 ppm och korttidsvardet 50 ppm.
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Lukttroskelnivéer for olika monoterpener varierar mellan 2450 pg/m’ - 36000 pg/m’, se
tabell 2 [34]. Nivéagransvirdet dr 150000 pg/m’ och korttidsgransvirdet 300000 pg/m’.
Detta innebér att nivagransvardet ar 4-60 ggr hogre dn lukttroskeln for monoterpener.

Tabell 2 Lukttréskelvarden fér monoterpener[34]

Table 2 Odour thresholds for mono terpenes[34]

Amne CAS Lukttroskel (ug/m?)

o-pinen 80-56-8 3890
B-pinen 127-91-3 36000
3-karen 13466-78-9 2450
Limonen  138-86-3 2450

Uppmiitta véirden frn terminallagringen i kombination med antagna floden och volymer
1 rdkneexemplet indikerar att terpennivan ligger under nivagriansvirdet. Dock dr
nivagransvirdet sa pass hogt 1 jamforelse med lukttrosklarna for olika monoterpener att
terpenkoncentrationen kan ligga péd en sd hog niva att det i omgivningen uppfattas som
storande.

16
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6 Rekommendationer och anvandning

Rekommendationer for terminallagring &r att lagra bark- och rotreducerflis kortast
mojliga tid da detta brénsleslag verkar vara kénsligt for nederbord. Bark- och
rotreducerflis ger dven upphov till mer emissioner till luft dn grotflis.

Terpennivderna fran terminallagringen verkar ligga under nivagrinsvérdet. Dock ar
nivagransvirdet sa pass hogt 1 jamforelse med lukttrosklarna for olika monoterpener att
terpenkoncentrationen kan ligga péd en sd hog niva att det i omgivningen uppfattas som
storande.

PAH emissionerna till vatten verkar inte vara av sddan omfattning att de kan ge upphov
till ndgon storre miljopéaverkan.
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7 Forslag till fortsatt forskningsarbete

Forslag till fortsatt mdjlig forskning &r :

e Att fortsitta méta emissionerna over hela lagringsperioden.

e Att studera fukthaltens inverkan pa emissionerna, bade fukthalt inuti stackarna och i
den omgivande luften.

e Att studera temperaturen inne i stackarna och dess inverkan pé emissionerna.

e Att studera syrehaltens inverkan pd emissionerna.

e Att studera lagringstidens inverkan pd temperaturen (mikrobiell aktivitet) inne i
stackarna.

e Att studera utetemperaturens inverkan pa temperaturen (mikrobiell aktivitet) inne i
stackarna.

18
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Bilagor

A Identifierade amnen

A.1 Bark- och rotreducerflis

5200000 = juni
—A—juli
—%—augusti
i /Z%\ -o- september
3 2600000 —=— oktober
o

Figur 8. Bark- och rotreducerflis (a) juni (b) juli (c) augusti (d) september (e)oktober

Figure 8. Bark and root reducing wood chips (a) June (b) July (c) August (d) September
(e)October]
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A.2 Bark- och rotreducerflis

52000000
% -H-juni
g A juli
3 —¢ augusti
26000000 —©— september
—=— oktober

Figur 9. Bark- och rotreducerfiis (a) juni (b) juli (c) augusti (d) september (e)oktober

Figure 9. Bark and root reducing wood chips (a) June (b) July (c) August (d) September
(e)October]
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A.3 Grenar och toppar
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Figur 10. Grenar och toppar (a) juni (b) juli (c) augusti (d) september (e)oktober

Figure 10. Forest residue (a) June (b) July (c) August (d) September (e)October
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A.4 Lakvatten fran bark- och rotreducerflis
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Figur 11. Lakvatten fran bark- och rotreducerflis, se tabell 3

Figure 11. Leachate from bark and root reducing wood chips, see table 3

Tabell 3. Identifierade och kvantifierade PAH i lakvatten

Table 3. Identified and quantified PAH in leachate.

nr

amne

O 0 NN AW

p—
—

NN N NN = e e e e e e
AW N=HO OIS BAE WDN

Naphtalene
2-Methylnaphtalene
1-Methylnaphtalene
Biphenyl
2,6-DiMethylnaphtalene
Acentaphtylene
Acenaphtene
2,3,5-Trimethylnaphtalene
Fluorene

Phenanthrene
Anthracene
1-Methylphenanthrene
Fluoranthene

Pyrene
Benz[a]anthracene
Chrysene
Benzo[b]flouranthene
Benzo[k]flouranthene
Benzo[e]pyren
Benzo[a]pyren
Perylene
Indeno[1,2,3-cd]pyrene
Dibenz[a,h]anthracene
Benzo[ghi]perylene
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B Kromatogram
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Figur 12. Grenar och toppar (a) juni (b) juli (c) augusti (d) september (e)oktober

Figure 12. Forest residue (a) June (b) July (c) August (d) September (e)October
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B.2 Bark- och rotreducerflis
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Figur 13. Bark- och rotreducerflis (a) juni (b) juli (c) augusti (d) september (e)oktober

Figure 13. Bark and root reducing wood chips (a) June (b) July (c) August (d) September
(e)October
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B.3 Lakvatten

(a)

(b)

12.5
10.69

7.5

561 (c)

7.5]

5.0

Jm “

Ll

0. 5 1o 15

bl

0 5

k)

minute:

Figur 14. Lakvatten (a) bark- och rotreducerflis i september (b) grenar och toppar i september

(c) bark- och rotreducerflis i oktober

Figure 14. Leachate (a) Bark and root reducing wood chips in September (b) Forest residue in
September (c) Bark and root reducing wood chips in October
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