Het gebruik van vacuiimontgassing in biologische
nitraatverwijderingsprocessen voor drinkwaterbereiding

Inleiding

Hoge nitraatconcentrarties in grondwater
en drinkwater zijn een belangrijk
probleem in meerdere Luropese landen
[1-5]. Ook in de Verenigde Staten van
Amerika wordt verontreiniging van drink-
waterbronnen met nitraat waargenomen
[6-8]. In Nederland hangt het nitraat-
probleem direct samen met intensieve
veehouderij en (over)bemesting [9, 10].
Volgens de EG-Richtlijn over de kwaliteit
van voor menselijke consumptie bestemd
water bedraagt de maximaal toelaatbare
nitraatconcentratie in drinkwater 50 mg/I
en het richtniveau 25 mg/l [11]. In Neder-
land zijn deze waarden opgenomen in het
Warerleidingbesluit en de VEWIN-
Aanbevelingen.
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Aangezien aanpak van het probleem aan
de bron op de lange termijn wel, maar op
de middellange termijn niet voldoende
effect heeft, is zuivering van met nitraat
verontreinigd grondwater noodzakelijk om
drinkwater te bereiden dat aan de norm
voldoel. De beschikbare processen zijn in
te delen in ondergrondse technieken
(in-situ processen) en bovengrondse
processen (uitgevoerd in reactoren) [12].
De in-situ processen betreffen onder-
grondse biologische nitraatomzetting,
waarbij een voedingsstol voor de
bacterién in de bodem wordt geinjecteerd.
Deze processen worden gekenmerkt door
een lage omzettingssnelheid en het risico
van verstopping van de bodem door
accumulatie van biomassa [13, 14]. In
Nederland is gekozen voor bovengrondse
processen, waarbij de aandachr zich tor nu
toe vooral heeft gericht op biologische
processen. Vooral de geringere afval-
stromen die in de biologische processen
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Samenvatting

Voor de verwijdering van nitraat uit drinkwater kunnen biologische processen
worden ingezet, waarbij nirraat door bacterién wordt omgezet in stikstofgas. Zowel
heterotrofe als autotrofe denirtrificatie kan worden toegepast. In het algemeen
bevat het te behandelen water opgelost stikstofgas en zuurstofgas. Dit beinvloedt
de bedrijfsvoering van vast-bed reactoren. Door stikstofgasproduktie in de
denitrificatiereactor kan hierin oververzadiging optreden. De facultatief anaérobe
bacterién gebruiken eerst zuurstof alvorens over te stappen op nitraat als
elektronenacceptor. Dit resulteert in extra substraatverbruik, de produktie van
volumineuze aérobe biomassa, rerwijl hiervoor ook extra reactorvolume vereist is.
Stikstofgasophoping en aérobe biomassa accumulatie geven aanleiding tot
verstopping van vast-bed denitrificatiereactoren. Verschillende methoden zijn
mogelijk om deze problemen op te lossen. Uit onderzoekresultaten en
praktijktoepassingen kan worden geconcludeerd dat vacuiimontgassing, toegepast
voor de biologische nitraatverwijdering, een aantrekkelijke methode is om
tegelijkertijd het stikstofgasprobleem en her zuurstofgasprobleem in één

processtap aan te pakken.

ontstaan ten opzichte van ionenwisseling
en membraanprocessen, en het feit dat in
biologische processen sprake is van een
werkelijke omzetting van nitraat in stik-
stofgas, en niet slechts een concentrering
van nitraal in een alsnog moeilipk te
verwerken afvalstroom, zijn bij deze keuze
van belang geweest. Zowel autotrofe als
heterotrofe denirrificatie worden onder-
zocht. Autotrofe denitrificatie betreft in
Nederland het kalksteen/zwavelproces.
Vanaf mei 1991 is een prakujkinstallatie
{capaciteir circa 100 m*/h) in bedrijf in het
Montferland, één van de waterwin-
gebieden van de NV Waterleidingmaat-
schappij Qostelijk Gelderland [15]. In de
periode 1986-1990 is op deze lokatie een
demonstratie-installatie (capaciteir circa
35 m'/h) in bedrijf geweest waarin hert
proces is onderzocht [16]. Voor hetero-
trofe denitrificatie wordt onderzoek uit-
gevoerd naar het vast-bed ethanolproces.
Zowel op de lokatie Roosteren bij de NV
Warterleiding Maatschappij Limburg als
op de lokatie Vierlingsbeek bij de

NV Waterleidingmaatschappij Oost-
Brabant zijn proefinstallaties (capaciteit
20-25 m*/h) in bedrijf [17, 18].

Alhoewel de biologische processen
minder gevoelig zijn voor de samen-
stelling van her ruwe water vergeleken
met de fysisch-chemische processen (bijv.
de verhouding nitraat/sulfaat bij ionen-
wisseling en het gevaar van vervuiling en
scaling van membranen bij de membraan-
processen), heeft de concentratie opgelost
stikstofgas en zuurstofgas in het te
behandelen water een grote invloed op de
bedrijfsvoering van de bioreactoren.

In dit artikel wordt kort ingegaan op de
effecten van stikstofgas en zuurstofgas op
de bedrijfsvoering van de denirrificatie-
reactor en worden mogelijkheden
geinventariseerd om problemen te voor-

komen. Eén van deze mogelijkheden, het
gebruik van een vacuimontgasser vooraf-
gaand aan de bioreactor, wordt nader
uitgewerkt. Lerst wordt de theoretische
achtergrond van vaculimontgassing
behandeld, daarna wordt het effect van
vaculimonrgassing gedemonstreerd door
de bedrijfsvoering van denitrificatie-
reactoren met en zonder vooralgaande
vacuiimontgassing te vergelijken. Daarbij
wordl zowel ingegaan op autotrofe denirri-
ficatie (kalksreen/zwavelproces) als op
heterotrofe denirrificatie (vast-bed
ethanolproces).

Effect van stikstofgas en zuurstofgas
op denitrificatiereactoren

Stikstofgas

In het denitrificarieproces wordt nitraat
door bacterién omgezet in stikstofgas.
Iacultatief anaérobe bacterién gebruiken
nitraat in plaats van zuurstof als elek-
tronenacceptor onder anoxische condities.
De omzetting verloopt via een aantal
tussenprodukten [19]:

NO;” = NO, ~ NO - N,0 ~ N,

De reducrie van 1 mg/l NO; ™ resulteert
uiteindelijk in de produktie van 0,23 mg/]
N,. Onder atmosferische condities (80%
N,, 20% O,, 1 atm, 10°C) bedraagt de
oplosbaarheid van stikstofgas in water
circa 19 mg/l. Afhankelijk van de initiéle
stikstolgasconcentratie in het ruwe water
en de hoeveelheid nitraar die wordt
omgezel, kan oververzadiging van het
behandelde warter optreden met het vrij-
komen van stikstofgasbelletjes als gevolg.
Accumulate van stikstofgas resulteert in
verstopping. Voor neerwaarts door-
stroomde reactoren, met zand als drager-
materiaal voor de biomassa, is dit aan-
getoond door Soares er al [20, 21] en
Harremoés et al [22]. Soares et al [20, 21]
namen waar dat de weerstand van een
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denitrificatickolom sterk toenam door
accumulatie van stikstofgas, geproduceerd
tjdens de denitrificatie, Hoewel accumu-
latie van biomassa ook bijgedragen kan
hebben aan de verstopping, toonden zij
aan dar accumulatie van stikstofgas de
hoofdoorzaak was. Harremoés et al [22]
namen waar dat de vorming van stikstof-
gasbelletjes leidde tot een zeer snelle
stijging van de weerstand na spoelen van
een denitrificatiereactor. Daarna is de
weerstandstijging veel minder snel. Zij
concluderen, dat de snelle stijging veroor-
zaakr wordr door accumulatie van srik-
stofgas en dat de daarna optredende lang-
zame stijging het gevolg is van biomassa-
groel. De snelle sujging vindt plaats in een
tijdbestek van slechts enige uren, waar-
door periodick terugspoelen van de
reactor om geaccumuleerd stikstofgas te
verwijderen niet haalbaar is. Dit zou
immers leiden tot een zeer hoog spoel-
waterverbruik.

Ook in opwaarts doorstroomde denitrifi-
catiereactoren kan oververzadiging met
stikstolgas aanleiding geven tot
problemen. Bij de behandeling van grond-
water, dat 18-20 mg/l N, bevatte, met het
aurotrofe kalksteen/zwavel (upflow)
filtratieproces werden door Kruithot e al
[23] ernstige problemen ondervonden
door het optreden van oververzadiging.
De oververzadiging leidde tot kanaal-
vorming en kortsluitstromingen in de
reactor en nitraatdoorbraak.

Zuurstofeas

Zoals hiervoor vermeld, gebruiken facul-
ratief anaérobe bacterién nitraar in plaats
van zuurstofl tijJdens de denitrificatie als
elekironenacceptor. Algemeen wordt
daarom aangenomen, dat denitrificatie pas
optreedr bij zuurstofconcentraries lager
dan 0,5 mg/l, hoewel recentelijk ook
bacterién zijn geisoleerd uit afvalwater-
zuiveringsinstallaties, die kunnen denitri-
ficeren in de aanwezigheid van zuurstof.
Dit betreft denitrificatie door Thiosphaera
pantotropha [24]. Echter, onder condities
zoals die onder normale omstandigheden
voorkomen, beinvloedt zuurstof de
bedrijfsvoering van de denitrificatiereactor
op de volgende punten:

- Voordat overgestapt wordrt op nitraat
als elektronenacceptor, gebruiken de
bacterién eerst zuurstof. Voor deze zuur-
stofconsumptie is een deel van het
reactorvolume vereist. Bij de behandeling
van water dat 8 mg/l O, bevatte met een
heterotroof denitrificatieproces, nam
Philipot [25] waar dat in de eerste 50 cm
van het filterbed alleen zuurstofverbruik
plaatsvond en geen denitrificatie. In een
autotroof zwavel/kalksteen denitrificatie-
proces bleck in de eerste 25 ¢cm uit-

sluitend zuurstofconsumptie op te treden
bij de behandeling van water dat 7 mg/1
Q, bevatte [26]. De verwijdering van
zuurstofgas uit het te behandelen warer
vergt dus additioneel reactorvolume.

- Voor de verwijdering van zuurstof
gebruiken de bacterién additioneel
substraat {organische verbindingen in het
geval van heterotrofe denitrificatie, zwavel
in het geval van autotrofe kalksteen/
zwavel denitrificatie). In het geval van
heterotrofe denitrificatie met ethanol mat
Philipot [25] een verbruik van 0,55 mg
ethanol/mg O, (assimilatie en
dissimilatie). In her geval van heterotrole
denitrificatiec met methanol was een
additionele methanoldosering vereist van
0,9 mg/l per mg/1 O, [27]. Door de zuur-
stofverwijdering is het totale substraat-
verbruik dus hoger.

- De biologische omzetting van zuur-
stofgas in de bioreactor resulteert in de
produktie van biomassa (assimilatic met
zuurstol). De aérobe biomassa die ontstaat
is veel volumineuzer en meer slijmerig
dan de denitrificerende biomassa en resul-
teert daardoor in de opbouw van extra
weerstand. Frequenter spoelen van de
bioreactor is dan nodig en her spoelwater-
verbruik van de bioreactor zal hoger zijn.

Mogelijkheden voor de beheersing

van de stikstofgas- en zuurstofgas-
problematiek

Verschillende mogelijkheden zijn beschik-
baar om het risico van het optreden van
oververzadiging in denitrificatiereactoren
te beperken en de reactoren te voorzien
van zuurstofarm water. Echter, deze
mogelijkheden hebben of betrekking op
de stikstofgasproblematick of op de zuur-
stofgasproblematiek.

Beheersen van de stikstofgasproblematick

- Voor neerwaarts doorstroomde
reactoren is de toepassing van filtratie in
gesloten reactoren onder druk als alter-
natief voorgesteld om daarmee de oplos-
baarheid van stikstofgas te verhogen.
Rogalla et al [28] beschrijven het gebruik
van downflow reactoren onder een
geringe overdruk, terwijl Philipot et al [29]
uitgaan van een druk van 2 atm om
ontgassing te voorkomen.

- Een alternatief voor neerwaarts door-
stroomde reactoren is de toepassing van
opwaarts doorstroomde reactoren. In dar
geval hebben de gevormde stikstofgas-
belletjes de neiging niet te accumuleren in
het filterbed, maar met het opwaarts
stromende water meegevoerd te worden
zonder de weerstand in het filterbed te
verhogen [30, 31]. Echter, ook in upflow
reactoren kunnen problemen optreden. Bjj
een opwaartse snelheid van 5,4 m/h nam

il

MacDonald [32] waar dat stikstofgas toch
in het filterbed achterbleef en slechts
sporadisch vrijkwam, wat aanleiding gaf
tot verstoring van het stromingspatroon in
de reactor en kanaalvorming. PPas bij een
upflow snelheid van 10,8 m/h bleek het
sevormde gas continu afgevoerd te
worden met de opwaartse waterstroom.
Upllow bedrijfsvoering, met als doel weer-
standtoename door stikstofgasophoping te
voorkomen, lijkt daarom alleen geschikt
bij relatief hoge snelheden.

- Een derde mogelijkheid is het gebruik
van een moving bed upflow zandfilter
(bijv. DynaSand) als denitrificatiereactor
[33, 34]. In dit tvpe reactor wordt een
airlift en wassysteem toegepast om het
filtermateriaal continu te reinigen.
Bijkomend voordeel hiervan is dat
stikstolgasbelleyjes daarmee continu
worden verwijderd van het filtermateriaal
en dus in geringere mate accumuleren in
het filterbed. Een nadeel van moving bed
filters is echter het relatiel hoge spoel-
waterverbruik ten opzichte van statisch
bedfilters.

Belicersen van de zuurstofgasproblematick
Een mogelijkheid om de negatieve
effecten van zuurstol op de bedrijfs-
voering van denitrificatiereactoren te
voorkomen 1s het vooraf verwijderen van
zuurstol uit het te behandelen water langs
chemische weg. Door Jeris et al. [35] is
natriumsulfiet gebruike in proefinstallatie-
onderzoek om zuurstof weg te nemen

10 tot 25% overmaat). Deze methode is
ook toegepast door LeCloirec & Martin
[26], maar zij concluderen terecht dat dit
geen realistische oprie is voor praktijk-
installaties in verband met het hoge
chemicaliénverbruik. Ook het gebruik van
waterstofgas voor de verwijdering van
zuurstof uit het te denitrificeren water
wordt genoemd in de literatuur [36].

Beheersen van de stikstofgas- en zsuur-
stofgasproblematiek 1n één processtap:
vacuiimontgassing

Vaculimontgassing kan toegepast worden
om zowel de stikstofgasproblematick als
de zuurstofgasproblematiek te beheersen
met behulp van slechts één processtap, dit
in tegenstelling tor de bovengenoemde
alternatieven. Door het toepassen van
vaculimontgassing als voorbehandeling
voor de denitrificatie, wordt de stikstof-
gas- en zuurstofgasconcentratie in het te
denitrificeren water verlaagd als gevolg
van de lagere oplosbaarheid van gassen in
water bij verlaagde druk. Afhankelijk van
de roegepaste druk in de vacuiimontgasser
bevar het influent van de denitrificatie-
reactor slechts een geringe hoeveelheid
opgelost stikstofgas en zuurstofgas.
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Daardoor is zuurstofverwijdering in de
denitrificatiereactor in veel geringere mate
nodig, terwil in de denitrificatiereactor
geproduceerd stikstotgas veel minder snel
aanleiding geeft tot het optreden van
oververzadiging, doordat er nu meer
ruimte is voordat de maximale oplosbaar-
heid wordt bereikt. Toepassing van
vaculimontgassing is vooral interessant
voor die situaties, waarbij het re behan-
delen warer relatief veel zuurstof en zo
mogelijk minder dan 100 mg/I NO;~
bevat. Bij hogere nitraatconcentraties
wordt zelfs bij volledige stikstolgasver-
wijdering uit het influent van de denitrifi-
catiereactor uiteindelijk oververzadiging
bereikt, uitgaande van volledige nirraat-
verwijdering. 1De combinarie van vacuiim-
ontgassing met drukfiltratie kan dan
alsnog cen oplossing bieden.

Theoretische aspecten van
vacuiimontgassing

Door het verlagen van de druk wordt de
oplosbaarheid van gassen in de vloeistof-
fase verlaagd. Daardoor treedt een
transport op van gasmoleculen van de
vlocistoffase naar de gaslase, totdat de
evenwichtsconcentratie, by de heersende
druk en remperaruur, is bereikt. Op dat
moment vindt geen (netto) uitwisseling
meer plaats. De relatie tussen druk en
evenwichtsconcentratie kan worden
beschreven met de wet van Henry:

P, = H;x, 45

met P; = partiéle druk van stof i in de
gasfase (aum)
H; = coéfficiént van Henry voor stof |
(atm)
= molfractie van stof i in de
vloeistoffase (mol/mol)

X

Na omwerking tot absolute druk en
correctie voor de luchtvochtigheid
resulteert dit in:

PY(1-Y,) = Hyx, (2)

met Y; = molfractie van stof i in de
gasfase (mol/mol)
Y, = molfractic van water in de
gasfase (mol/mol)
PP = absolute druk (atm)
en Y= PP 3)
met Py = dampspanning van water (atm)

Na omwerking tot concentratie van stol i
in de vloeistoffase geeft dit:

Hx,1810°
PY:(1-Y,) =— — @
M

i
met X, = concentratie van stof 1 in de
vloeistoftase (g/1)

M; = molmassa van stof 1 (g/mol)

FABEL 1 = Coéfficiént wan Henry voor stikstofeas (1,
en suurstafgas (H ), en de dampspannmg van water
(P,), by werschillende temperaturen (371,

Berekeningsmethode voor de
evenwichtsconcentratie van

T I, 1, Py stikstofgas en zuurstofgas in de
¢  am 4 o vloeistoffase

0 5.29%10° 2 55%10* 6,01%10

3 5.97*10° 2,91*10* 8,59*10 ° Parameters:

10 6,68*10" 3a7en 12,09%10 ° P druk (atm)

15 7.38*10° 3,64*10° 16,79*10 H, cosfficiént van Henry voor stof i (atm)

De evenwichtsconcentratie van stof i kan
dan uir de volgende vergelijking berekend
worden:

PY; (1-Y )M,
Xmi = T e M Ee
H:18107

Zowel de coéfficiént van Henry als de
dampspanning van warer zijn athankelijk
van de temperatuur, zoals weergegeven in
tabel I [37]. De oplosbaarheid van gassen
in water is daarmee dus ook athankelijk
van de temperatuur.

Een vacuiimontgasser is een gesloten
systeem. Daarom wordr de samenstelling
van de gasfase bepaald door de ver-
wijdering van stikstofgas, zuurstofgas en
water uit de vloeistoffase. Het evenwicht
tussen de gasfase en vloeistoflase voor
stikstofgas en zuurstofgas kan dan mel
vier vergelijkingen worden beschreven:
twee vergelijkingen over de evenwichts-
concentratie van stikstofgas en zuurstofgas
izie vergelijking [5]), een massabalans en
een vergeljjking waarin wordt beschreven
dar de som van alle molfracties van de
stoffen in de gasfase (stikstofgas, zuur-
stolgas, water) gelyjk is aan 1. In kader 1 is
deze berekeningsmethode nader uit-
gewerkr. Afbeelding 1 toont als illustratie
de evenwichisconcentratie van stikstofgas
en zuurstofgas in water als funcrie van de
absolute druk bij een temperatuur van
10°C, berekend volgens het algoritme in
kader 1.

M; molmassa van stof i (g/mol)
X; concentratie van stof i in de
vloeistoffase (g/l)

Y, molfractie van stof i in de gasfase
(mol/mol)
Y, molfractie van water in de gasfase

(mol/mol) met
Y. = Po/P en Py = dampspanning van
water (atm)

De evenwichtsconcentraties van stikstof-
gas en zuurstofgas in de vloeistoffase zijn:

P-Yog-[T-Yw)-Moz it
%02 = "Hqgips
PY ppr (1Y, ) Mz
= ABT0T

(1

g/ (2

De samenstelling van de gasfase wordt
bepaald door de uit de vioeistoffase ver-
wijderde hoeveelheid stikstofgas, zuurstof-
gas en water. Dit resulteert in de volgende
vergelijking:

XiNgp-Xaz
= (Xinga-Xgg)-(Xinys-Xy2)

Yoz (1-Y,) @

met xin; = concentratie van stof i in het
influent van de vacuiimont-
gasser (g/l)
X, = evenwichtsconcentratie van stof
i in de vloeistoffase bij even-
wicht tussen de gasfase en
vloeistoffase (g/l)

In de gasfase moet verder gelden dat
EY =Y+ Yoo + Yy =1 (4)

Dit resulteert in een stelsel van vier ver-
gelijkingen, waaruit de vier onbekenden
Xnzi X0z, Yz €N Yo, iteratief zijn op te
lossen.

In dit model is de aanwezigheid van CO, in
de vioeistoffase en gasfase verwaarloosd.

concentratie (mg/l)
20

stikstotgas

Afb. 1 - Relatie tussen
evenzwichlseoncentratic

N2 influent = 18 mg/
02 influent = 8 mg/

1 1

van stikstofgas en Q

sunrstofeas t wwarer,

cn de absolute druk (10'C).

20 40 60
absolute druk (kPa)

L
80 100
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Praktische aspecten van
vacuiimontgassing

In aftbeelding 2 is schematisch een
vaculimontgasser weergegeven, met
daarbij het regelsysteem door een niveau-
regelaar (LC), die een afsluiter in de
influentleiding aanstuurt. De mate waarin
evenwicht wordt bereikt in de vaculim-
ontgasser wordt bepaald door de hydrau-
lische belasting, de valhoogte en het
pakkingmateriaal en ook de diffusie-
coéfficiénrten van de te verwijderen
componenten. Naar deze aspecten is
uitgebreid onderzoek verricht [38], waaruit
werd geconcludeerd dat de evenwichts-
concentraties van stikstofgas en zuur-
stofgas uitsluitend worden bepaald door
de aangelegde druk in de vacuiimont-
gasser, mits aan de volgende condities
wordt voldaan:

- de hydraulische belasting is lager dan
170 m'/(m’h);

- de valhoogte is tenminste 1,5 my;

- in een goede waterverdeling bovenin de
ontgasser is voorzien.

Gebleken is, dar in geval van een goede
waterverdeling her pakkingmateriaal in de
ontgasser geen effect heeft op de werking.
Onder deze condities 1s diffusie niet de
snelheidsbepalende stap en wordrt even-
wicht bereikt. In alle hierna beschreven
experimenten is daarom uirgegaan van
deze vuisrregels.

De betekenis van vaculimontgassing kan
goed worden geillustreerd aan de hand
van afbeelding 1. Wanneer in de vacuiim-
ontgasser een druk wordt gehandhaafd
van 5-15 kP’a, is de oplosbaarheid van
stikstolgas en zuurstolgas beperkt tot circa
0,5-2,0 mg/l. Na de denitrificatie bevat het
warer geen zuurstofgas meer. In dart geval
bedraagt de oplosbaarheid van srikstofgas

Afb. 2 - Schema van een
acuiimontgasser.

Fi = debietmeter

|
|
LC = nivoregelaar
Pi = druk-indicator

®

in water, onder atmosferische condities,
circa 22,7 mg/l. Dit betekenr dat, als de
vacuimontgasser wordtl bedreven bij een
druk van 15 kP’a, gedurende denitrificatie
ten minste 21 mg/l N, kan oplossen in het
water zonder oververzadiging te bereiken.
De vorming van 21 mg/l N, komr overeen
met de omzetting van 93 mg/l NO; .

Toepassing van vacuiimontgassing in
kolomonderzoek, in demonstratie-
installaties en in een praktijkinstallatie
Vacuiimontgassing tn het autotrofe
swavel/kalksteen filtraticproces

Het nitraatverwijderingsproces, waarnaar
het meeste onderzoek heeft plaats-
gevonden in Nederland gedurende de
laatste tien jaar, betreft het autotrofe
zwavel/kalksteen filtratieproces [39].
Momenteel is een prakrtijkinstallatie

(100 m*/h) in bedrijf bij de NV Water-
leidingmaatschappij Oostelijk Gelderland
in het Montferland [15]. Het proces-
schema is weergegeven in afbeelding 3 en
al uitvoerig beschreven in [15, 16, 39, 40].
Onderzoek naar dit proces is gestart in
1984 mer kleinschalige kolomexperi-
menten [23]. Eén van de onderzoekvragen
betrol de noodzaak van vaculimontgassing
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als voorbehandeling voor de biologische
zwavel/kalksteen filtratie. Hiertoe werden
twee upllow denitrificatieckolommen
parallel aan elkaar bedreven met een
hydraulische belasting van 0,25 m/h en
een initiéle zwavel/kalksteen bedhoogte
van 0,75 m. Het ruwe grondwater bevatte
18-20 mg/1 N, en 7-8 mg/l O,. Eén kolom
was voorzien van een vacuimontgasser als
voorbehandeling, die werd bedreven bij
een druk van 10 kIPa. Hierdoor werd het
stikstofgasgehalte gereduceerd tot

1-2 mg/l en het zuurstofgasgehalte tot
0,5-1,0 mg/l. De andere kolom was niet
voorzien van een vaculimontgasser.

Beide denirrificatiekolommen werden niet
gespoeld tjdens de bedrijfsvoering.

De resulraten met betrekking tot nitraat-
verwijdering door beide kolommen zijn
weergegeven in albeeldingen 4 en 5.
Opwaartse zwavel/kalksteen filtratie, met
daarbij vaculimontgassing als voorbehan-
deling, resulteerde in een vrijwel volledige
nitraarverwijdering gedurende meer dan
500 dagen, zonder noemenswaardige
drukopbouw over het filterbed. Nitraat-
doorslag na 200 dagen kon worden tegen-
gegaan door het zwavel/kalksteenbed te
verhogen van 0,75 m naar 1,50 m. Over-
verzadiging mer stikstofgas werd niet
waargenomen. e denitrificatickolom die
bedreven werd zonder vooralgaande
vacutiimontgasser vertoonde oververzadi-
ging en uit de nitraatconcentraties in het
effluent bleek duidelijk dat problemen
optraden met betrekking tot kanaal-
vorming en kortsluitstromingen in het
zwavel/kalksteenbed. Al na 60 dagen was
de nitraatverwijdering onvolledig.

Dit geeft aan dat vacuiimontgassing een
essentieel onderdeel is in het zwavel/
kalksteen filtratieproces. Daarom is ook in
de prakrijkinsrallarie in het Montferland
een vacuimonrgasser opgenomen. Afbeel-
ding 6 toont deze vacutimontgasser. De
ontwerpcapaciteit bedraagt 200 m’/h,
momenteel wordt de ontgasser bedreven
mer een belasting van circa 90 m*/h.

Vacuiimontgassing in het heterotrofe vast-bed
ethanolproces
Zwavel/kalksteen filtratie kan niet onder

Apb. 3 - Processchema van het zwavel/kalksteen filtratieproces woor nitraatverzeijdering uit grondwater.
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Afb. 4 - Nutraateerwydermg it grondwater met zwavel/kalksteen filtratie mer

voorafgaande vacutimontgassing.

Afb. 6 - De vacuiimontgasser, zoals opgenomen in de
praktikinstallatic voor zwavel/kalksteen denutrificatie
in het Montferfand.

alle omstandigheden roegepast worden,
Vooral de produktie van sulfaar (zwavel
wordt in dit proces omgezet in sulfaat) en
de opzet van de nazuivering (infiltratie
van het gedenitrificeerde water gevolgd
door bodempassage, waarvoor een groot
oppervlak en een goed doorlatende
bodem vereist zijn}, zijn beperkingen van
dit proces. daarom wordt momenteel in
Nederland ook veel aandacht besteed aan
de ontwikkeling van een ander biologisch
proces voor nitraatverwijdering uir grond-
water. Dit betreft het vast-bed ethanol-
proces (17, 18]. Het processchema in de
meest uitgebreide vorm is weergegeven in
afbeelding 7 en al uitvoerig beschreven in
[41].

In Nederland vindt onderzoek plaats naar
dit proces op twee lokaties met demon-
stratie-installaties. In de installatie te Vier-
lingsbeek (NV Waterleidingmaatschappij
Qost-Brabant) wordt vacuimontgassing
toegepast als voorbehandeling na aanvan-

Afb. 5 - Nitraarverwijdering uit grondzvater met swavel/kalksteen filtratie zonder

voorafgaande vacuiimontgassing.

kelijk 447 dagen de installatie bedreven te
hebben zonder vaculimontgassing. De
vast-bed denirtrificatiereactor wordt
downflow bedreven (afb. 7A). In de
installatie te Roosteren (NV Waterleiding
Maartschappij Limburg) wordt geen
vacuiimontgassing toegepast, terwijl de
vast-bed denitrificatiereactor upflow wordr
bedreven (afb. 7B). Beide installaties
hebben een capaciteit van 20-25 m*/h
terwijl de denirrificatiereactoren worden
bedreven mer een filtratiesnelheid van
8-9 m/h. Het effect van vacuimontgassing
op de bedrijfsvoering van vast-bed
denitrificatiercactoren zal worden
geillustreerd aan de hand van de instal-
latie te Vierlingsbeek meét en zonder
vaculimontgassing, en aan de hand van
een vergelijking van de installatie te Vier-
lingsbeek met en te Roosteren zonder

vaculimontgassing. Volledigheidshalve
moet worden vermeld dat de resultaten
van de installatie te Roosteren betrekking
hebben op de periode waarin de
bioreactor zonder overdruk werd
bedreven. Vanaf november 1992 wordt
deze reactor onder druk bedreven.

Bedryfszoering van een downflow vast-bed
denutrificatiereactor zonder en met vooraj-
gaande vacutimontgassing

In het onderzoek e Vierlingsbeek naar
het downflow vast-bed ethanolproces
bevat het te behandelen water circa

18 mg/l N, en 7 mg/l O,. Gedurende de
cerste 447 dagen is de downflow denitrifi-
catiereactor bedreven zonder vooraf-
gaande vacuiimontgassing. Dit had de
volgende negatieve effecten tot gevolg:
- In afbeelding 8 is de weerstand,

Afb. 7 - Processchema van het vast-bed ethanolproces voor nitraatversoydering wit grondwater: (A) downflow
denitrificatiereactor met voorafgaande vacutimontgassing; (B) upflow denitrificaticreactor zonder voorafgaande
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Afb. 8 - Resultaten van het downflow vast-bed ethanolproces 1e Vierlingsheck:

weerstand, filtraticsnelherd en spoclinterval.

filtratiesnelheid en her spoelinterval
tussen twee spoelingen van de deni-
trificatiereactor weergegeven. Vrijwel
gedurende de gehele bedrijfsperiode tot
dag 460 werd de maximale weerstand be-
reikt, zelfs bij lage filtratiesnelheden van
2-4 m/h. I'requent spoelen van de reactor
(elke 24 uur) kon hier geen verbetering in
brengen. Hert efifluent van de denitrifi-
catiereactor bleek oververzadigd te zijn
met stikstofgas.

- Vooral in de bovenste laag van het
filterbed werden hoge biomassaconcen-
traties gemeten, zelfs bij lage filtratiesnel-
heden en dus lage nitraatbelastingen. In
atbeelding 9 is dir weergegeven. De
biomassa in deze bovenste laag was wit
van kleur en slijmerig van structuur. Dit is
kenmerkend voor aérobe biomassa. Alleen
in het diepere gedeelte van het filterbed
was de biomassa bruin van kleur en had
een zeer compacte structuur. it is
kenmerkend voor denitrificerende
biomassa.

Duidelijk was dat accumulatie van stik-
stofgas en vorming van aérobe biomassa
in de bovenste laag leidden tot ver-
stopping van de downflow bioreactor met
korte looptijden tussen de spoelingen als
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# ! 251 1p1a100em
20
8
||l
4
| 0
sl |
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Afb. 9 - Resultaten van het dowonflowe vast-bed ethanolproces te Vierlmgsbeek:

bromassaconcentratic en filtratiesnelfierd.

gevolg en een capaciteit die ver achter-
bleef bij de ontwerpcapaciteit van 9 m/h.

Om de bedrijlsvoering van de installatie te
verbeteren werd daarom op dag 447 een
vaculimontgasser geplaatst voor de
denirrificatiereactor, Op dag 467 werd
éénmalig een intensieve spoeling uit-
gevoerd om de aérobe biomassa, die
geaccumuleerd was in de bovenste laag
van het filterbed, uit de bioreactor te
verwijderen. De toepassing van vaculim-
ontgassing resulteerde in een sterk
verbeterde bedrijfsvoering van de
denitrificaticreactor:

~ In combinatie met de ¢¢nmalige inten-
sieve spoeling daalde de biomassaconcen-
tratie in de bovenste laag van het filterbed
van circa 20 mg/g naar 7 mg/g

(mg biomassa per g dragermareriaal},
zoals weergegeven in afbeelding 9. Na
verloop van tijd begon de biomassa-
concentratie wel weer op te lopen, maar
dit betrof denitrificerende biomassa met
een compacte structuur. Qok in de diepere
laag van het filterbed begon de biomassa-
concentratic te stijgen, maar dit was een
gevolg van de hogere nitraatverwij-
deringscapaciteit (door het toepassen van

een hogere filtratiesnelheid) die kon
worden bereikt na de inrroductie van
vacuimontgassing. Bij de toen heersende
procescondities (filtratiesnelheid 9 m/h,
nitraat influenrconcentratic 50 mg/1
stabiliseerde het proces zich bij een
biomassaconcentratie in de bovenste laag
van 20-25 mg/g en 5-10 mg/g in het
diepere deel van het filierbed.

- Afbeelding 8 laat zien dat de weerstand
afnam en niet meer de maximum waarde
bereikte van 9 kPa. Bedrijfsvoering van de
denitrificatiereactor werd mogelijk met
cen filtratiesnelheid van 9 m/h en een
spoelinterval van 48 uur, Onder deze
procescondites en een nitraat influent-
concentratie van 50 mg/l stabiliseerde het
proces zich bij een drukval van 6-7 kPa.
Her effluent van de denitrificatiereactor
bevatte ongeveer 13-14 mg/l N, en was
dus niet meer oververzadigd met stik-
stofgas.

Deze resultaten tonen aan dat vacuiimont-
gassing een zeer waardevol procesonder-
deel kan zijn in het downflow vast-bed
cthanolproces: de bedrijfsvoering van de
denitrificatiereactor wordt sterk verbeterd
doordat oververzadiging met stikstofgas
en vorming van aérobe biomassa worden
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voorkomen. In het geval van Vierlings-
beek heeft dit geleid tot bedrijfsvoering
van de installatic op de ontwerpcapaciteit
en een stabielere bedrijlsvoering van de
denitrificatiereactor.

Effect van vacuiimontgassing op de bedryfs-
voermy van vast-bed denitrificatiereactoren
tussen tzvee spoelingen

De invloed van vacuimontgassing op de
bedrijfsvoering van vast-bed denitrificatie-
reactoren tussen rwee spoelingen is na-
gegaan door de resultaten van de insral-
latie te Vierlingsbeek (met vaculimontgas-
sing) te vergelijken met de resultaten van
de installatie te Roosteren (zonder
vacuiimontgassing). Ook is nagegaan welk
aspect (biomassa accumulatie of stik-
stofgas accumulatie) het meest bijdraagt
aan het oplopen van de weerstand tussen
twee spoelingen.

Afbeelding 10 vertoont het verloop van de
weerstand over de denitrificatiereactor te
Vierlingsbeek tussen twee spoelingen. Op
dat moment werd de reactor bedreven
met een filtratiesnelheid van 9 m/h en een
nitraat influentconcentratie van 50 mg/l.
Door vooraf vacuimontgassing Loe te
passen bevartte her influent van de
denitrificatiereactor minder dan 4 mg/l1 N,
en minder dan 2 mg/l O,. Gedurende de
gehele looptijd tussen de twee spoelingen
bleef de weerstand over de reactor vrijwel
constant. Door de lage stikstofgasconcen-
tratie in het influent trad geen over-
verzadiging op. De biomassaconcentratie
in de reactor varieerde van 20-25 mg/g in
de bovenste laag rot 5-10 mg/g in de
onderste laag.

In de installatie te Roosteren wordt de
denitrificatiereactor bedreven met een
filtratiesnelheid van 8 m/h. De nitraat
influentconcentratie bedraagt circa

AJb. 10 - Weerstand over de downfloze denitrificatiereactor te Vierlingsbeck tussen

twee spoclngen

\
| weerstand (kPa)
10

75 mg/l. Aangezien de installatie niet is
voorzien van een vacuiimontgasser wordt
de denitrificaticreactor belast met stiksrof-
gasconcentraties en zuurstofgasconcen-
traties zoals die aanwezig zijn in het ruwe
water: 16 mg/l N; en 3 mg/1 O,. Afbeel-
ding 11 toont het verloop van de weer-
stand over de denitrificariereactor tussen
twee spoelingen. Na spoelen liep de weer-
stand zeer snel op, en uit de aanwezigheid
van gasbelletjes in het effluent werd
geconcludeerd dat oververzadiging optrad.
Gedurende het interval van 48 uur tussen
de twee spoelingen werd ook de bio-
massaconcentratie gemeten bij de start,
halverwege en aan her eind van deze
interval. Zoals afbeelding 11 weergeeft
was de biomassaconcentratie vrij constant
en bedroeg 17-18 mg/g in het bovenste
deel van het filterbed en 11-14 mg/g in
het onderste deel van het bed.

Theoretisch bedraagt de biomassa-
produktie 1,7 mg/g tussen de twee
spoelingen. Op basis van de gemeten
biomassaconcentraties, de theoretische
maximum biomassaproduktie in een tijd-
bestek van 48 uur, de waargenomen over-
verzadiging (gasbelletjes) en het verloop
van de weerstand kan geconcludeerd
worden dat vooral oververzadiging met
stikstofgas, en niet de biomassa, de snelle
toename van de weerstand veroorzaakie.
Dit is in goede overeenstemming met de
resultaten van Harremoés et al. [22]. De
resultaten tonen aan dat ook in upflow
reactoren, die bedreven worden mert een
relatief lage filtratiesnelheid (lager dan
11 m/h), stikstofgas achter kan blijven in
het filterbed en een zeer snelle stijging
kan veroorzaken van de weerstand direct
na spoelen, zoals ook beschreven is door
MacDonald [32].

Vergelijking van de resultaten van de
installaties te Vierlingsbeek en te
Roosteren laat zien dat door de toepassing
van vacutimontgassing de weerstand over
de denitrificatiereactor een veel constanter
verloop heeft, en dat weerstandopbouw
over korte intervallen (tussen twee
spoelingen) voor het belangrijkste deel
wordt veroorzaakt door het optreden van
oververzadiging met stikstofgas.

Zoals reeds is vermeld, hebben de hier-
voor gepresenteerde resultaten van de
installatie te Roosteren betrekking op de
siruatie dat de denitrificatiereactor onder
atmosferische condities werd bedreven.
Het ruwe water bevat hier wel stikstofgas
(circa 16 mg/l), maar slechts een geringe
hoeveelheid zuurstof (3 mg/l). In feite is
vacuiimontgassing dan niet noodzakelijk,
maar kan ook volstaan worden met
filtratie onder druk om het optreden van
oververzadiging in de denitrificatiereactor
te voorkomen. Vanaf november 1992 is
dit dan ook toegepast in deze installatie.

Dit heeft geleid tot een geringere weer-
stand over de reactor (zonder drukfiltratie:
weerstand > 10 kI’a binnen 15 uur; met
drukfiltratie: weerstand < 8 kl’a
gedurende gehele looptijd van 48 uur
tussen twee spoelingen) en cen stabielere
bedrijfsvoering omdart nu ook hier over-
verzadiging mer de daaraan verbonden
problemen wordt voorkomen. Vergeleken
met de bioreactor in Vierlingsbeek (met
vaculimontgassing) vertoont de bioreactor
in Roosteren (bedreven onder druk)
echter toch nog een stijgende drukval
russen twee spoelingen. Naast over-
verzadiging moeten hier andere
complicerende factoren een rol spelen,
die nu nog niet zijn achrerhaald.

Afb. 11 - Verloop van de weerstand en biomassaconcentratic over de upflowe

denitrificaticreactor te Roosteren tussen twee spoelingen.
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Conclusies

Van de vele processen die toegepast
kunnen worden voor nitraatverwijdering
uit grondwarter zijn de biologische
processen aantrekkelijk, vooral door de
geringe hoeveelheid afval die in deze
processen ontstaat vergeleken met de
fysisch-chemische processen. Echter, de
aanwezigheid van stikstofgas en zuur-
stofgas in het te behandelen water hebben
een grote invloed op de resulaten die
bereikr kunnen worden met biologische
nitraatverwijdering, en de bedrijfsvoering
van de installaties. Door het toepassen van
vaculimontgassing voorafgaand aan de
denitrificatiercactor kunnen de effecten
echter geminimaliseerd worden. Door
vaculimonrtgassing kan het stikstofgas-
gehalte en het zuurstofgasgehalre in her te
behandelen water teruggebracht worden
tot lager dan 2 mg/1.

In het geval van autotrofe denitrificatie
volgens het zwavel/kalksteenproces leidt
dit tot langere looptijden van de denitrifi-
cariereactor mer geringere nitraatdoorslag.
In het geval van heterotrofe denitrificatie
volgens het vast-bed ethanolproces in
downflow reactoren leidt dit tot een
vrijwel constante drukval over het
filterbed, en in de bovenste laag van het
filterbed tot een lagere biomassaconcen-
tratie met een compactere structuur. Dit
heeft een stabiele bedrijfsvoering van de
reactor als resultaat.

Uit de resultaten van de bedrijfsvoering
van een uptlow reactor in het vast-bed
ethanolproces zonder voorafgaande
vacuiimontgassing blijkt dat ophoping van
stikstolgas verantwoordelijk 1s voor een
snelle weerstandsopbouw tussen twee
spoelingen. Voor een stabiele bedrijfs-
voering van upflow reactoren kan daarom
ook de toepassing van vacuiimontgassing
worden overwogen. Wanneer echter
alleen stikstofgas een probleem is, leidt de
toepassing van drukliltratie ook tot een
stabielere bedrijfsvoering.

Samenvartend kan worden gesteld, dar
door vacuimonrtgassing de problemen met
stikstofgas (oververzadiging en weer-
stand) en zuurstol (aérobe biomassagroei,
extra substraatverbruik) in één processtap
tegelijkertijd kunnen worden aangepakt.
Vacuiimontgassing is een relatief een-
voudige processtap waarmee een stabiele
bedrijfsvoering van denitrificatiercactoren
kan worden bereikt. Dit geldt zowel voor
autotrofe als voor heterotrofe denitrifi-
catieprocessen, en zowel voor upflow
reactoren als voor downflow reactoren.

Verantwoording
Het in dit artikel beschreven onderzoek
wordt uitgevoerd in het kader van het

VEWIN-meerjarenonderzoekprogramma.
De projecten worden uitgevoerd in
samenwerking met de NV Waterleiding-
maatschappij Oostelijk Gelderland, de
NV Waterleidingmaatschappij QOost-
Brabanr, de NV Waterleiding Maat-
schappij Limburg, de Stichting Water-
laboratorium Qost en de Stichting Water-
leidinglaboratorium Zuid. Hert onderzoek
wordt gefinancieerd door de VEWIN
terwijl een exrra financiéle ondersteuning
is of wordt geleverd door het ministerie
van Volkshuisvesting, Ruimtelijke Orde-
ning en Milieubeheer, de drie hiervoor
genoemde waterleidingbedrijven en
Novem (Nederlandse maatschappij voor
energic en milieu).
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Aanleg Hoofd- en Dienstleidingen van de
KVGN tekstvoorstellen geformuleerd, die
vervolgens met behulp van de CROW
geschike gemaakt zijn voor de RAW-
systemartiek.

Medio 1993 waren de tekstvoorstellen
afgerond en konden worden ingebracht in
een {op te richten) CROW -werkgroep,
die de inregratie van de teksten in het
standaardbestek verzorgt.

Voor de samenstelling van de werkgroep
is vanuit de CROW aan de VEWIN het
verzoek gedaan om een tweetal mensen
beschikbaar te stellen voor de paritair
samengestelde CROW-werkgroep. Hierop
is positief gereageerd, zodar er een werk-
groep werd samengesteld met daarin
vertegenwoordigers namens KVGN,
VEWIN en BOLEGBO (aannemers).

Bij het instellen van de CROW-werkgroep
heerste nog de mening dat veel begrippen
uit de gassector ook toepasbaar zouden
ziin op de waterleidingsecror. Dir is echrer
een kleine misrekening geweest, omdat
geconstateerd werd dat naast veel
overeenkomsten er ook veel verschillen
waren. Het resultaat van deze constatering
is geweest dat vanuit de warerleiding-
bedrijven die al mer de RAW -systemariek
vertrouwd waren, ontzettend veel werk is
verricht voor her aanleveren van
standaardteksten voor de waterleiding-
sector.

Om een breder draagvlak over deze rekst-
voorstellen te krijgen, is een klankbord-
groep ingesteld, bestaande uit een aantal
mensen van de verschillende Regionale
Distributiegroepen, aangevuld met een
secretaris vanuit Kiwa NV,

Naast de geformuleerde standaardieksten,
zin voorstellen gedaan ten aanzien van de
‘technische bepalingen’ die in de Standaard
Bepalingen 1995 opgenomen moeten
worden.

Bij de integratie van de voorgestelde
teksten in het standaardbestek staat de
afstemming met andere, de ondergrondse
infrastructuur betreffende onderdelen
centraal.

Het opstellen van een samengesteld
bestek (b.v. voor gas, water en elektriciteit)
wordt dan eenvoudig.

e betrokkenheid van de gas- en water-
leidingbedrijven bij de ontwikkeling van
her onderdeel "gas- en waterleidingen’ in
het standaardbestek is van groot belang.
Dit geldt ook voor de verdere toekomst:
de inbreng vanuit de branche kan borg
staan voor kwaliteit en voor een ‘up-to-
date’ standaardbestek.

Scholing

In de geschiedenis van de ontwikkeling
van de RAW-systematiek komt het aspect
scholing sreeds opnieuw om de hoek

kyken. et vak "bestekken’ is in het
onderwijs veelal sriefmoederlijk bedeeld.
Naarmate de toepassing in de prakrijk
toeneemt, nemen ook de aanvragen van
onderwijsinstellingen toe om incidenteel
of regelmatig bijdragen over de RAW-
systematiek te leveren.

Dit is voor CROW aanleiding geweest een
modern leerboek voor bestekken op de
markr te brengen. Dit leerbocek, "Bestek-
ken in de Grond-, Water- en Wegenbouw’,
kan zowel bij de opleiding als bij de
uitvoering van het bestekschrijven worden
gebruikt. Met de introductie ervan is de
belangstelling vanuit het onderwys voor
het vak 'bestekken’ toegenomen en krijgt
als vak steeds meer een vaste plaars.

Conclusies en aanbevelingen

Het gebruik van de RAW-systematiek zal
gepaard gaan mel enige gewenningsver-
schijnselen. Toch wordrt het gebruik niet
alleen ten zeerste aanbevolen, er is in feite
niet meer aan te ontkomen. Als gebruiker
van het GWW-standaardbestek is immers
de beschikbaarheid gewaarborgd van de
meest ‘up-to-date’ informatie, die nodig is
voor het samenstellen van een evenwich-
tig bestek, gebaseerd op uniformireit.

De ervaringen van de waterleiding-
bedrijven die de RAW-systematick toe-
passen voor hun bestekken zijn zeer
positief. Niet alleen de bestekschrijvers
zijn enthousiast, maar ook de aannemers
reageren positief omdart de bestekken
geschreven volgens de RAW-systematiek
duidelijk en niet voor tweeérlei uitleg
vatbaar zijn.

Nu het mogelijk wordt om over siandaard-
teksten te beschikken op het gebied van
de waterleidingtechniek, zal het voor veel
waterleidingbedrijven nog meer aanleiding
zijn om de RAW-systematick te gaan
toepassen voor het maken van hun
bestekken.
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Samenvoeging waterschappen
hoogheemraadschap

De Stichtse Rijnlanden en het
Groot-Waterschap van
Woerden

De Koningin heeft op voordracht van de
minister van Verkeer en Waterstaat,
mevrouw A. Jorritsma-Lebbink, besloten
ot samenvoeging van het hoogheemraad-
schap De Srichtse Rijnlanden en het
Groot-Waterschap van Woerden. Deze
samenvoeging is per | januari 1995 in-
gegaan. De minister kwam tot dit voorstel
na intensiel overleg met de betrokken
waterschappen en advisering door de
Raad van Stare,

In november 1993 maakten de provincies
Zuid-Holland en Utrecht kenbaar dat zij
geen overeenstemming konden bereiken
over de waterschapsorganisatie. Het
Groot-Waterschap van Woerden zou
volgens Zuid-Holland moeten worden
gereorganiseerd binnen het waterstaat-
kundig verband van het hoogheemraad-
schap van Rijnland. Utrecht meende dat
samenvoeging zou moeten plaatsvinden
van het Groot-Waterschap van Woerden
met het hoogheemraadschap De Stichtse
Rijnlanden.

De kwestie werd voorgelegd aan de
minister van Verkeer en Waterstaat, die
op grond van artikel 7 van de Water-
schapswer een beslissing voorbereidde.
(Persbericht ministerie van V & W)



