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1 Bevezetés, problémafelvetés

Az Orszagos Kozegészséglgyi Intézet az 1990-es évek masodik felében a NEKAP (Nemzeti
Kornyezet-egészségligyi  Akcioprogram) keretében felmérést végzett a hazai telepiiléseken
szolgaltatott ivoviz mindségével kapcsolatban. A vizsgalat eredménye szerint Magyarorszagon
kozel 1,4 milli6 ember él olyan teleptléseken (szamuk kozel 400), melyeken a szolgaltatott ivoviz
arzén koncentricidja meghaladja a 98/83. sz. EU Direktiva szerinti 10 pg/L-es hatarértéket

(Somlyody et al., 2000).

Jelenleg Magyarorszagon a koagulacios-flokkulaciés technolégia tekintheté a leggyakrabban
alkalmazott arzénmentesitési eljarasnak. A 80-as évek végén, 90-es évek elején kormanyprogram
keretén belil arzénmentesitési technologiakat épitettek ki azokon a telepeken, ahol az (akkor
érvényben 1év6) 50 ng/L-es arzénhatarérték nem teljesiilt. Ezek a technologidk a koagulicids

arzénmentesitésen alapultak.

A koagulaciés-flokkulaciés technologia az ivovizkezelésben régota alkalmazott, széleskorden
elterjedt megoldas. Az eljaras lényege, hogy tobbértékd fémsé adagolasa kovetkeztében az
ivovizben talalhaté kolloid mérettartomanyba esé szennyezbanyagok feliileti toltését
semlegesitjik, {gy azok aggregalodasara sor keril, majd a kialakul6 pelyhek ezt kévetSen szilard-
folyadék fazisszétvalasztasi technolégiaval (ilepités, szlrés) eltavolithatéak a vizbol. Az eljaras
alkalmazdsa soran a nyersvizben talalhaté arzenat is beépul a kialakulé pelyhekbe, igy azok

eltavolitasaval a viz arzéntartalma is csokken.

Az arzénmentesitési technologiak masik csoportjat a killonféle adszorpcids megoldasok alkotjak.
A magyarorszagi nyersvizek jellege — els6sorban a magas foszfattartalom — kovetkeztében
azonban tébb, specidlisan arzénmentesitésre kifejlesztett adszorbens nem muakodik kelld

hatékonysaggal, kimertlésik joval a tervezett id6pont el6tt megtorténik.

Magyarorszagon szamos vizmiutelepen csak vas- és mangantalanitasra keriil sor. Amennyiben a
nyersviz arzént is tartalmaz, az ,,mn-sit’”” koagulans (vas(I1l)-hidroxid) jelenléte miatt természetesen
valamilyen szintl arzéneltavolitds is 1étrejon, azonban a 10 ug/IL-s hatarérték sok esetben nem
teljesitheté az alkalmazott technolégiaval. Ezeken a telepeken, és az el6z6 hatarértéket (50 pg/L-
t) teljesiteni tudd, de a jelenleginek nem megfelel6 vizmiveknél mindenképpen valamilyen

atalakitas szitkséges annak érdekében, hogy a 10 pg/L-es hatarérték tarthato legyen.

A szakirodalom részletesen foglalkozik a koagulacids arzénmentesitési technolégiaval, azonban az
alkalmazott kisérleti korulmények kozott elért eredmények alapjan gyakran altalanositanak a

technologia alkalmazhatésagara, hatékonysagara vonatkozéan. Gyakori altalanositdas pl. az



arzénhatarérték (10 pg/L) eléréséhez szikséges fém:arzén tomegarany megallapitisa vagy egy
adott tipusi koagulalészerhez tarsulé eltavolitasi hatasfok megadasa. Az ilyen jellegt
megallapitisok meglehetésen félrevezet6k lehetnek, hiszen a nyersviz jellege alapvetSen

befolyasolja a koagulaciés arzénmentesités hatékonysagat.

Doktori értekezésem egyik célja ezért a magyarorszagi vizekre jellemz6 kortlmények kézott az
arzénmentesités hatékonysagat befolyasolé6 kornyezeti tényez6k —vizsgalata (pl: pH,

hidrogénkarbonat tartalom, foszfation, szilikat koncentracio).

Az értekezés célja tovabba a koaguldciés technologia gyakorlatban térténd alkalmazasanak
vizsgalata, fontos tzemeltetési paraméterek szerepének (pl: szirési sebesség, vegyszerbekeverés)

tisztazasa.

Az értekezés szakirodalmi Osszefoglald fejezettel kezddédik, melyben a hazai és nemzetkozi
tanulmanyok alapjan Osszegzem ¢és értékelem az arzénmentesitéssel kapcsolatos ismereteket, az

eltavolitasi technoldgiakat, és részleteiben a koagulacids arzénmentesitési technologiat.
Ezt kbvetSen a 3. fejezet a részletes célkitizéseimet tartalmazza.

A modszertani rész targyalja a laboratériumi, valamint félizemi vizsgalatokban alkalmazott

kisérleti és analitikai mddszereket.

Az 5. fejezet tartalmazza az elért eredményeket. A fejezet a szakaszos laboratoriumi kisérletek
soran elért eredmények bemutatasaval kezddédik, az egyes vizmindségi paraméterek
arzénmentesitésre gyakorolt hatasanak részletes bemutatasaval. Ezt kévetSen regresszio analizis
alkalmazasaval vizsgalom ezen vizmindségi paraméterek (pH, orto-foszfat, szilikat, karbonat)
egylittes hatasat a koagulaciot kovetéen marad6 arzénkoncentracid értékére. Az tizemeltetéssel
kapcsolatos kérdések targyalasa a féluzemi kisérletek eredményeit bemutaté 5.2 fejezetben

talalhato.

A 6. fejezet az elért eredményeket foglalja 6ssze, melyet a téziseket Osszefoglalé 7. fejezet kovet.



2 Szakirodalmi 6sszefoglalo

2.1 Az arzén egészségiigyi hatasai

Az arzén bizonyitottan rakkelt6 hatasu anyag. Belélegezve tudérakot okoz, mas udton a
szervezetbe jutva, kronikus hatasat kifejtve vese- hdlyag- maj- illetve bérrak el6idézéje. (Csanady,
1998; Edwatds, 1994). Tajvan délnyugati tészén magas arzénkoncentraciéja (10 — 1820 pg/L) viz

tartés fogyasztasa az un. ,,feketelab” betegség kialakulasahoz vezetett (T'seng, 1977).

Az arzén harom uton juthat be az emberi szervezetbe: a levegébdl, élelmiszer- illetve ivoviz
fogyasztasa kévetkeztében. A levegSben talalhaté arzén koncentracidja csupan néhany ng As/m’,
ez alol kivételt képeznek azok a teriiletek, ahol valamilyen ipari tevékenység altal az arzén magas
koncentracioban a légtérbe jut (Frederick, 1994). A taplalék altal naponta a szervezetbe jutd arzén
mennyisége nagyrészt az étkezési szokasok fuggvénye: az élelmiszerek kozil els6sorban a tengeri
eredetl élelmiszerek arzéntartalma magas. A 10 pg/L-es ivévizhatarérték megallapitisa 100 pg
maximalisan megengedheté napi arzénfogyasztas alapulvételével tortént (70 éven keresztil
torténd fogyasztas esetén), melybdl az élelmiszerek Utjan az egy fére esé arzénbevitel: 80 pg. Igy
az ivoviz altal a szervezetbe juté arzén mennyisége naponta maximum 20 pg lehet, ami 2 literes
napi ivovizfogyasztast feltételezve 10 pg /L maximalisan megengedhet atzénkoncentraciot
eredményez. Magyarorszigon azonban az Orszigos Elelmezés és Taplalkozastudomanyi Intézet
adatai szerint az egy fére jutdé arzénbevitel élelmiszerek altal csupan 20 pg-ra teheté. Ennek
kévetkeztében hazankban a 10 pg/L-nél magasabb ivoviz hatarérték sem jelentene egészségiigyi
kockazatot (Csanady, 1998). Az Eurdpai Unidhoz tortént csatlakozasunk eredményeképpen
azonban az unids szabalyozasok hazankra is kotelezé érvénylekké véltak, ezért a 10 pg/L-s

hatarértéknek megfelel6 ivovizet kell tudnunk biztositani az egész orszag teriiletén.

2.2 Az arzén megjelenése a vizbazisokban

Az arzén geokémiai adottsagok kévetkeztében és emberi hatasok eredményeképpen jelenik meg
vizeinkben. Altalanossagban elmondhaté, hogy a felszin alatti vizek arzéntartalmanak vilagszerte
— igy Magyarorszagon is — {6 el6idézdje a talajbdl, kézetekbdl torténd kimosodas, a természetes
eredetl szennyezés (DeMarco et al.,, 2003; Dombay, 2002). Az emberi hatasok k6zé tartozik az
arzéntartalma peszticidek hasznalata, szulfid ércek kitermelése illetve feldolgozasa, fosszilis
tizel6anyagok égetése, az elektronika, a fa- és gyogyszeripar melléktermékei (Dombay, 2002;
Pierce és Moore, 1982). Ezen tevékenységek kévetkeztében a talaj arzénnel szennyezédhet, amely
igy bekertilhet a felszin alatti vagy a felszini ivévizbazisokba. Az arzént a hazai iparagak kozil az

tveggyartas hasznalja jelentés mennyiségben, de egyes festékekben is el6fordul (Csanady, 1998).



A vizben megtalalhaté szerves arzénformak kozil a monometil-arzenatot, illetve dimetil-
arzenatot kell megemliteni, azonban az arzén jelentSs része szervetlen formaban fordul el6, az
oxidativ/reduktiv kornyezettSl fuggden arzenat [As(V)], illetve arzenit [As(III)] formajiaban. A

szervetlen arzénformak el6fordulasat a pH fuggvényében a 1. abra mutatja be (Kim, 2005). Az

arzenat anionos illetve disszocialatlan formaban fordul el6: H,AsO,, H,AsO,, HAsO,”, AsO,”. A
vizkezelés soran alkalmazott pH esetén az anionos forma jellemz6, mig az alacsony pH (pH < 4)
értékekeken a disszocialatlan forma. Az arzenit lehetséges el6fordulasai a pH fliggvényében:

H,AsO,", H;AsO,, HAsO,, H,AsO;, HAsO,”, AsO;". A redukilt 4llapoti arzenit a vizkezelés

soran alkalmazott pH tartomanyon féként disszocialatlan formaban talalhaté (DeMarco et al.,

2003; Fields et al., 2000).
Magyarorszagon arzén a mélységi vizekben fordul el6, ahol a reduktiv viszonyok miatt az arzenit

a jellemz6 arzén-forma, gyakran hatarértéket meghaladé mennyiségben.
A 2. abra mutatja a felszin alatti vizekben lejatsz6do6 fontosabb arzén-reakcidkat. Oxigéntartalmu
vizekben a redukalt allapota arzenit (As(III)) tobb hét, esetleg honap alatt arzenatta (As(V))
oxidalédik. Az aerob kérnyezetben igy az arzén vagy oldott allapott arzenatként van jelen, vagy
vas, illetve mangan-oxid feliletén megkotédik. Az orto-foszfat és arzenat kozott verseny alakul ki
a fém-oxidok adszorpcids helyeiért, igy — amennyiben az orto-foszfat koncentracié magas —
jelent6s mennyiségl oldott arzén juthat a vizbe. Anaerob kornyezetben (a 2. abra szerinti k6zéps6
zonaban), a fém-oxidok redukdlédasa koévetkeztében, a vas és a mangan oldott allapotban a
viztérbe jut. Ezaltal a fém-oxidok feliiletén korabban megkotédott arzén is oldott allapotba kertil,
és visszaalakul redukalt allapoti arzenitté. Ebben a zonaban a legstabilabb az arzén. Anaerob

kornyezetben, szulfidok jelenlétében az As(IIl) immobilizalédik, csapadékka (As,S;, As,S,,

FeAsS) alakul (Edwards, 1994; Ollés, 1998).
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1. abra — Arzenat (bal oldali abra) és arzenit (jobb oldali abra) formak szazalékos aranya a pH

fuggvényében (Kim, 2005)



Felszin alatti viz Kulcsfontossagu reakciok

00228 =253  As(III) oxidacitja As(V)-a
As szorpcid, koprecipitacié oxidokkal
Megkétodott As(V) és foszfat cseréje

Mn** — MnO, - HAsO, HPO}-
Aerob o o
Fe'™ = Fe'™ — FB(OH)g C H2A504 N
HAsQ, —» HAsO3™ | 1 HAsO}
1l

HAs02™ — HAsO,

Anaerob Fe(OH); - HyAsO4 — Fe?* + HAsO,

MnQ; - HyAsO4 — Mn?+ -+ HASOz

nincs H8 As(V) redukcisja As(IT)-¢
Fe/Mn oxidok redukcidja

I Oldott allapotd As viztérbe jutisa

]

HAsO, + HS™ — As,S; or AsS
Fe?* — FeS - HAsO,

H>S Oldott As(III) kicsapddasa arzénszulfidként
vagy arzéntriszulfidként / koprecipitaci6 FeS-al

Anaerob

2. abra — Az arzén reakciéi a vizi kdrnyezetben (Edwards, 1994)

A vizben talalhat6 arzén koncentraciéja szamos orszagban meghaladja az Egészségiigyi
Vilagszervezet éltal ajanlott maximalis koncentriciéértéket (10 pg/L). Legsulyosabb a helyzet
Indiaban (Nyugat-Bengalia) és Bangladesben. Ezeken a teriileteken az arzén a legjelentésebb
egészségkarositd kornyezeti tényezévé lépett eld, hiszen mintegy 100 millié embert fenyeget az
arzénfogyasztas kovetkeztében kialakulé daganatos megbetegedés veszélye (Bhattacharya et al.,
2007). Jelent6s mennyiségl arzént talaltak még a Fold kilonb6zé pontjain a mélységi
rétegvizekben: Tajvanon, Mexikéban, Chilében, Japanban, Nagy-Britannidban, az Amerikai

Egyesiilt Allamokban és hazank teriiletén is (Anawar et al., 2002).

A magyarorszagi helyzetet a 4. abra mutatja be. T6bb telepiilés nem teljesiti a régi szabvany altal
eléirt hatarértéket (50 pg/L) sem, szamos tertleten pedig az arzénkoncentricié a régi szabvany
szerint még megfelelt, azonban az 4j, szigoribb hatarértéket mar nem tudja teljesiteni. Az érintett
tertiletek f6ként az orszag délkeleti részén helyezkednek el (Békés megyében 160-250 pg/L), de
jelentés a szennyezés mértéke Baranya és Szabolcs-Szatmar-Bereg megye tertletén is.
Orszagszerte 70 telepulésinkon 30 pg/L, 400 teleptlésinkén 10 upg/L feletti az ivoviz

arzénkoncentracioja, ez kortlbelil 1,4 millié embert érint6 probléma (Galambos, 2000).
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®  Geotermikus vizek

3. abra — Arzénnel szennyezett felszin alatti vizek (Smedley és Kinniburgh, 2002)

4. 4bra — Arzén eléfordulasa a vezetékes ivovizben Magyarorszagon (AN'TSZ, 2000 in: Galambos, 2006)
2.3 Arzéneltavolitasra szolgalé technolégiak

Az arzéneltavolitasra szolgal6 technolégiak alapvet6en harom csoportba sorolhatéak (Galambos,

2006):
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® Adszorpcios eljarasok (aktivalt aluminiumoxid; vasoxidos toltetek; ioncsere)
¢ Membranmiveletek (membranszirés; elektrodializis)

® Csapadékképzs/koagulaciés eljarasok (Fe/Al-koagulicié; Fe-Mn oxidiacié; meszes

lagyitas)
2.3.1 Adszorpci6 és ioncsere

Az adszorpci6 fizikai folyamat, melynek lényege, hogy a folyadék vagy gaz fazisban talalhato
eltavolitandé komponensek szilard felileten (adszorbensen) megk6tédnek (adszorbealédnak),
akkumulalédnak. Ez a megkotédés az adszorbealandé molekula és az adszorbens kozotti
elektrosztatikus er6knek és a van der Waals erének koszonhet6. Amennyiben nem csupan
megkotédésrél van szo, hanem az eltavolitandé komponens adszorbealasaval egyidejileg az
adszorbens feliletérdl ugyanolyan toltési ion a vizbe jut (t6bbnyire kloridion), a folyamatot

ioncserének nevezik.

Bizonyos tipust adszorbensek és ioncserél6k alkalmasak a vizben talalhat6 arzén eltavolitasara.
Mohan és Pittman (2007) mintegy 600 tanulmany feldolgozasaval atfogd értékelést készitett az
adszorpcios arzénmentesitésr6l. A kutatasok soran az alkalmazhaté adszorbensek rendkivil tag
korét vizsgaltak: aktiv szén adszorbensek kilonb6z6 fajtait (a kereskedelmi forgalomban kaphato
adszorbenseket, valamilyen anyaggal — tobbnyire vassal — kezelt adszorbenseket, hamubdl,
kokuszdié héjabdl elsallitott aktiv szenet, stb.); mez6gazdasagi termelésbdl és ipari termelésbol
szarmaz6  hulladék/melléktermék  (rizshéj, barnaszén, t6zeg, tolgyfa kérge, vorosiszap,
Fe(IIl)/Ce(IIT)-hidroxid ~ hulladék, vizkezelési technologiabdl — szarmazd — iszap,  stb.)
felhasznalhatésagat; mangan zoldhomokot; agyagasvanyokat; zeolitokat; aktivalt aluminiumot;
titanium-dioxidot; vas-oxidokat, vas-oxihidroxidokat és vas-hidroxidokat; portland cementet;
hidrotalcitokat; foszfitokat; ioncseréléket valamint biomassza alkalmazisat arzénmentesitésre

(Kumari et al., 2005).

Az egyes adszorbensek arzéneltavolitasi hatékonysagat nagymértékben befolyasolja a nyersviz
jellege. A viz pH értéke, a nyersviz arzénkoncentraciéja és a vizben talalhaté egyéb anionok

mennyisége a legfontosabb tényezdk.

A vizben talalhaté egyes anionok és az arzenit/arzenat ionok kozott verseny alakul ki a szabad
adszorpcios helyekért. Amennyiben a nyersvizben foszfat, bikarbonat, szilikat vagy szulfat
talalhatd, szamolni kell azzal, hogy az adszorbens arzénmegkots kapacitasa jelent6sen csokken.
Drichaus (1994) granulalt vas-hidroxid (GEH) adszorbens arzénmegkoté képességét vizsgalta

foszfat, fluorid, szulfat és klorid ion jelenlétében. A molaris aranyokat figyelembe véve a vizsgalt
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anionokra a kovetkezd szelektivitasi sorrendet irta fel: arzenat > foszfat > fluorid > szulfat >
klorid. A sorrend alapjan tehat a GEH arzénre szelektiv adszorbensnek mindsiil, azonban mig az
arzén a vizekben tobbnyite 10-100 pg/L koncentriciéban fordul el, addig a tobbi anion
koncentracidja altalaban egy (esetleg tobb) nagysagrenddel nagyobb, igy jelenlétik drasztikusan
csokkentheti az adszorbens arzén-megkotd kapacitasat. Drichaus (1994) részletesen vizsgalta a
foszfat hatdsit a GEH kapacitisira. Eredményei szerint kezdetben a foszfit/arzenat ariny
novekedésével a megkotott arzenat mennyiség rohamosan, késébb kisebb mértékben csékken.
Foszfat/arzenit = 5 molaranyndl mintegy negyedannyi arzenat kotédik meg, mint foszfat

jelenléte nélkil, ez a szam 10-es arany esetén 10%, 20-as arany esetén 7-8% (Kardos, 2000).

Driehaus (2002) tanulmanyaban 16 olyan németorszagi viztisztité telep adatait értékeli ki, ahol
GEHe-el t6rténé arzéneltavolitast alkalmaznak. A vizsgalt telepek tobbnyire vidéki tertleteken

talalhato, kis vizmuvek. A nyersviz pH-ja 6 és 8 ko6zott valtozott, mig a kezdeti arzénkoncentracio

10 — 40 pg/L. A kiinduldsi arzénkoncentraciok és az egyéb — adszorpcidval térténd
arzénmentesitést befolyasolé — nyersviz paraméterekbél adédé kilonbségek ellenére az

arzéneltavolitas és pH kozotti Osszefliggés egyértelminek mondhatd: a GEH toltet kimertléséig
alacsony, 6-os pH értéken mintegy 280 000 agytérfogat kezelésére volt alkalmas, mig 8-as pH-n

csupan 60 000 — 90 000 agytérfogatnyi viz arzénmentesitésére.

Thirunavukkarasu et al. (2003) As(III) és As(V) granulalt vas-hidroxidon torténd eltavolitasat
vizsgalta kilonb6z6 pH értékeken. A kisérletek azonos eltavolitasi hatasfokot eredményeznek a
redukalt és oxidalt allapotu arzénre, azonban megallapitottak azt is, hogy a granulalt vas-
hidroxidon atvezetett viz arzenit-tartalma arzenatta alakult. A vizsgalatokat 5,0 és 8,5 kézotti pH
értékeken  végezték, és optimalis pH-nak a 7,6-s érték addédott. 500 pg/L kezdet
arzénkoncentraciordl (ez az érték a magyarorszagi mélységi vizekre nem jellemzd) indulva
oszlopos kisérleteket hajtottak végre, melyben vizsgaltak, hogy hany agytérfogatnyi viz kezelésére
alkalmas az adszorbens. A kimertlés idépontjanak azt tekintették, amikor az adszorbensrél
elfoly6 viz arzéntartalma eléri az 5 pg/L-t. Ezen korilmények kozott az adszorbens mintegy 1200
agytérfogatnyi viz kezelésére alkalmas, amely tehat joval alatta van a Drichaus (2002) altal
megallapitott értéknek. Az eltérés oka az adszorbens kilonb6zé szerkezete mellett az is lehet,
hogy mig az utébbi kisérletsorozatot nagyon magas kezdeti arzénkoncentracioval végezték, addig

az elébbi a valés koralmények (10 — 40 pug/L) kozott tapasztalt értékeket mutatta be.

Streat et al. (2008) 4-9 kozotti pH értékeken végezte adszorpcids vizsgalatait. Leghatékonyabb
arzéneltavolitas a 4-es pH értéken kévetkezett be, ami tehat ellent mond Thirunavukkarasu et al.

(2003) eredményeinek.
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Moller és Sylvester (2008) a vizben jelenlévé szilikat és pH egytittes hatasat vizsgalta vas-hidroxid
adszorbensen. 7,5 feletti pH értékeken a viz Si tartalma elsésorban anionos formaban jelenik meg
(dgymint Si(OH); és Si,(OH);), amely negativ hatassal van az adszorbens arzenat megkotd
kapacitasara. gy 7,5-s pH felett jelent6s (~30 mg/L) Si tartalom esetén az adszorpcios kapacitas
szamottevé csokkenésével kell szamolni. Alacsonyabb pH értéken a szilikat hatdsa kevésbé

jelentés.

Egy masik, arzénmentesitésre gyakran alkalmazott, kereskedelmi forgalomban 1évé adszorbens az
aktivalt aluminium. Lin és Wu (2001) az arzénmegk6tS kapacitas valtozasat vizsgaltak az arzén
oxidacios szama, kezdeti arzénkoncentracié és nyersviz pH flggvényében. Mérési eredményeik
szerint 0,49 — 4,90 mg/L arzenit koncentracié esetén az aktivalt aluminium kapacitasa 0,1 — 1 mg
As/g kozott érték. pH figgvényében jelentds valtozast csak a legmagasabb (4,90 mg/L) arzenit
koncentracié esetén tapasztaltak, a legkedvezébb arzénmegkotd kapacitast 7,5-hez kozeli pH
értékeken kaptak. Az adszorbens kapacitdsa arzenatra nagysagrenddel nagyobb: 2,85 — 11,52
mg/L arzenat koncentricié esetén a kapacitas értéke a savas pH tartomanyban 3 — 12 mg As/g
volt. 7 feletti pH értékek esetén azonban a kapacitas értéke rohamosan csokken. Singh és Pant
(2004) az oxidalt allapotd arzenatra a legkedvezébb pH tartomanynak a 6 — 8 kozotti értékeket
talalta, mig a redukalt allapotd arzenit esetében jelentSs eltérést tapasztalt a kilonb6zé pH
értékeken mért eltavolitasi hatasfokokban, a legkedvez6bbnek a 7,6-s pH bizonyult. Ez utobbi
érték  Osszhangban van a Lin és Wu (2001) altal tapasztalt értékkel, azonban &k
arzeniteltavolitasban jelentés pH fuggést csak a legmagasabb vizsgalt arzenit koncentracié (4,90
mg/L) esetén tapasztaltak. Meg kell azonban jegyezni, hogy ilyen magas arzénkoncentraciok a
mélységi vizekre nem jellemz6ek. Az ilyen extrém arzénkoncentracié értékeken mért szorpcios
kapacitasok rendkivil félrevezetéek lehetnek, hiszen a megallapitott nagy kapacitasok
kovetkeztében a vizmiutelepre tervezett adszorbensek jelentésen alulméretezettek lesznek, és azok

kimertlése a tervezett id6tartam téredéke alatt megtorténik.

Az aktiv szénhez hasonléan az aktivalt aluminiumra felvitt vas-hidroxid arzénmegkotd
képességére is torténtek mérések (Hlavay és Polyak, 2005; Hoédi et al, 1995), melyek
eredményeképpen magasabb arzéneltavolitasi hatasfok adddott a vas-hidroxiddal kezelt

adszorbens esetén a kezeletlen adszorbensre kapott értékekkel 6sszehasonlitva.

Khandaker et al. (2000) kétfajta adszorbenssel: vassal kezelt aktivalt aluminiummal és granulalt
vas-hidroxiddal végzett arzénmentesitési kisérleteket, melyek soran tobbféle anion (szilikat,
fluorid, bikarbonat, klorid, nitrat, szulfat) arzenateltavolitasra gyakorolt hatasat vizsgalta. A vassal
bevont aktivalt aluminium vizsgalata soran a nyersviz kezdeti arzénkoncentraciéja csupan 13

ug/L volt. Az arzén mellett a szilikat, fluorid és bikarbonat is megkotédott az adszorbens
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feliletén, azonban a klorid, nitrat és szulfatkoncentricié nem csdkkent az adszorbensen tortént
atvezetés hatdsara. Az adszorbens arzénmegkotd kapacitasa 29,9 pg As(V) / g adszorbens. A
granulalt vas-hidroxid esetén a szabad adszorpciés helyekért a szilikat és bikarbonat versenyzett
az arzenattal (melynek kezdeti koncentracidja 19 pg/L volt), a nyersviz fluorid, klorid, nitrat és
szulfat tartalmaban azonban nem tortént szamottevé valtozas. Az adszorbens kapacitasa 286 pg
As(V) / g adszotbens, ami tehit majdnem tizszerese a vassal kezelt aktivalt aluminiumnal
tapasztalt értéknek. A két adszorbens kapacitasa kozotti jelentds eltérés részben az alkalmazott
nyersvizek kilénb6z6 minéségével magyarazhatd. Az aktivalt aluminiummal végzett kisérletben a
viz pH értéke 8,1 volt, mig a granulalt vas-hidroxid vizsgalatanal 7,2, amely alacsonyabb érték az
arzén adszorpcidja szempontjabol kedvez&bb. Tovabba a granulalt vas-hidroxid vizsgalata esetén
a kezdeti As(V) koncentraci6 némileg magasabb volt, amely bizonyos mértékig szintén

hozzajarulhatott a magasabb kapacitasértékhez.

Az adszorbensekkel végzett kutatasi eredményeket Osszefoglalva tehat elmondhaté, hogy az
adszorbensek arzénmegkot6 kapacitasa kézott jelentés az eltérés, melynek oka a kisérletekben
alkalmazott killonb6z6 nyersvizmingség. Altalanossagban igaz az, hogy az alacsonyabb pH az
arzén adszorpcidjara kedvezé hatassal van (Holm, 2002; Lin és Wu, 2001; Driehaus, 2002; Streat
et al., 2008), alacsonyabb pH értéken ugyanis az adszorbens pozitiv felileti toltéssel rendelkezik,
melyen a negativ toltést ionok megkotédése hatékonyabb. A vizben talalhat6é anionok (foszfat,
szilikat, szulfat, karbonat, bikarbonat, fluorid, klorid, nitrat) és az arzén kozott verseny alakulhat
ki a szabad adszorpcids helyekért, azonban ennek mértéke mindig az adott nyersviz jellegétél fiigg
(az egyes anionok koncentraciéjatol, pH-tél). A nyersviz szervesanyag tartalma tovabb
csokkentheti az adszorbensek kapacitasit (Redman et al., 2002). A wvas-hidroxid alapa
adszorbensek arzénmegkotd kapacitasa altalaban nagyobb, mint az aluminium-oxid alapiaké (Lin
és Wu, 2001). Mig a vas-hidroxid el6oxidacié nélkul is képes az arzén megkotésére, — melynek
oka feltehet6en az arzenit oxidacidja a vas(III)-hidroxid altal (Thirunavukkarasu et al., 2003) —
addig aktivalt aluminium-oxid alkalmazasa esetén altalaban el6oxidaci6 sziikséges (Lin és Wu,

2001).

2.3.2 Membrantechnolégiak

A membrantechnologiaval torténd  arzéneltavolitds soran alapvetéen kétfajta eljaras

kilonboztetheté meg:

® A technolégidk egyik csoportjandl az arzén oldott/szilard fazisitmenetét kovetSen a
membran egységben a szilird/folyadék fazisszétvilasztas torténik meg. Ebben az esetben

az alkalmazott membrantechnolégia altalaban a mikroszlrés, és ezt megel6zGen a viz
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el6kezelésére (koagulaciéra) van szitkség annak érdekében, hogy az oldott arzén szilard

allapotuva alakuljon.

e A technolégidk masik csoportjanal a membran alkalmas az oldott allapotu arzén
eltavolitasara, elézetes kicsapatasra nincsen sziikség. Ebbe a csoportba tartozik a forditott

ozmozissal, valamint nanosziréssel to6rténd arzénmentesités.

Floch ¢és Hideg (2004) el6kezelést koévetéen ZW-1000 (Zenon) mikroszirével végzett
arzénmentesitést vizsgaltak. Mivel a nyersviz eredetileg redukalt allapotd arzént tartalmazott, ezért
az elokezelés elsé 1épéseként kalium-permanganatos oxidaciot alkalmaztak, majd vas(II)-
szulfatos koagulaciot, lassu keverést, tlepitést, és ezt kovetéen vezették a vizet a membranra. Az
eredetileg  250-300 pg/L  arzénkoncentriciéja kuatvizbél a kezelés eredményeképpen

” s,

megbizhatéan hatarérték alatti arzénkoncentracioval rendelkez6 vizet tudtak eléallitani.

Han et al. (2002) és Wickramasinghe et al. (2004) hasonléan vas-séval (vas(ILI)-kloriddal illetve
vas(I1I)-szulfattal) el6kezelt viz mikroszarését vizsgaltak kilonb6z6 pH értékek és vas dézisok
esetén. A kétfajta vas-s6 hatékonysaga kozott szamottevd eltérést nem tapasztaltak. A pH érték
csokkentésével (6,2-re) az arzéneltavolitas hatékonysaga javult, melynek oka az alacsonyabb pH
pehelyképzédéste gyakorolt pozitiv hatisa. Kis mennyiségi (0,3 mg/L) kationos polimer
(flokkulalészer) hozzaadasaval a kezelt viz arzénkoncentricidéjaban jelentés valtozast nem

tapasztaltak, azonban a permeatum fluxus jelentésen novekedett.

Sato et al. (2002) a nanoszirés alkalmazhatésagat vizsgalta arzénmentesitésre, majd az eljarast
Osszehasonlitotta a hagyomanyos — koagulaciéon és gyorsszirésen alapuld — technologiaval. A
hagyomanyos technologia a kévetkezs 1épésekbdl éptlt fel: koagulacid és ulepités; kozbensd
klorozas; gyorsszirés. A nanoszirés vizsgalata kiterjedt a redukalt és oxidalt allapott arzénre,
szintettkus  és  természetes oldatokra egyarant, kilonboz6 lzemi nyomasértékekre. A
membrantechnolégia eltavolitasi hatasfoka oxidalt allapott arzén esetén, el6kezelés nélkal 85 % -
98 % kozott volt az alkalmazott nyomasértékektSl és a membran tipusatol fiigeben. A redukalt
allapotd arzén eltavolitisa lényegesen rosszabb hatasfokkal tortént meg (7 % - 82 %). A
természetes és szintetikusan eléallitott oldatok arzéneltavolitasaban lényegi eltérés nem
mutatkozott, ami arra utal, hogy a nanosziréssel torténé arzénmentesitést nem befolyasoljak a
vizben talalhaté egyéb szennyezéanyagok. A tanulmany a kovetkeztetésekben megallapitja, hogy a
nanoszirés kedvez6ébbnek bizonyult a hagyomanyos eljarasnal, hiszen alkalmazasaval a redukalt
allapotu arzén eltavolitasa is bekovetkezett, el6oxidaciéra nem volt szitkség. Nem szabad azonban
figyelmen kivil hagyni azt a tényt, hogy a hagyomanyos eljarasnal kézbensé klérozas, és nem

eléoxidacié tortént. Amennyiben a koagulaldszer alkalmazasa el6tt tortént volna meg az
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oxidaloszer adagolas, a technoldgia feltehetéen ugyanolyan mértékben képes lett volna az arzén

eltavolitasara, mint ahogyan azt a nanoszirés véghezvitte.

Urase et al. (2008), Kosutic et al. (2005) és Saitaa et al. (2005) nanosziréssel, Brandhuber és Amy
(2001) ultrasztréssel, Kang et al. (2000) forditott ozmozissal torténd arzénmentesitéssel
kapcsolatban végeztek kutatasokat, melynek soran vizsgaltak az arzén oxidaciés szama, a vizben
talalhaté egyéb szennyezék és a pH hatdsat az eltavolitas hatasfokara. pH tekintetében
elmondhat6, hogy a kapott eredmények megegyeznek. Magasabb pH értékeken hatékonyabb
arzéneltavolitast tapasztaltak, kilonésen a redukalt allapotd arzenit esetében. A magasabb pH
értékeken az arzenat tObbvegyértékd anionként fordul elé, és ebben a tartomanyban mar az
arzenit is anionként talalhaté a vizben. Ugyanakkor a membran negativ felileti toltése a pH
emelkedésével egytitt szintén novekszik, ezaltal taszitja a membran kézelébe kerilé arzenit és
arzenat ionokat, ami ily médon az eltavolitas hatasfokat javitja. Brandhuber és Amy (2005) a pH
hatasa mellett az egyéb ionok, illetve szervesanyag hatasat is vizsgalta. A pH fliggvényében az
oxidalt arzenat egyvegyértékd, kétvegyértékd vagy tobbvegyértékd anionként fordul el6. Az
eredmények alapjan a tobbvegyértékdi anionok eltavolitasa lényegesen hatékonyabban tortént
meg, ami szintén a membran felillete és az anionok kozotti taszitderének koszonhetd. Pozitiv
ionok jelenlétében az arzéneltavolitas hatasfoka csékken. Ennek oka feltehetéen az, hogy a
vizben talalhaté pozitiv toltésti ionok a membran-matrixban taldlhaté toltéssel rendelkezd
komponensekkel reagalnak, ezaltal csokkentik a membran toltését. Semleges felilet esetén
azonban az anionok taszitéeré hatasira torténd visszatartasa elmarad. A kutatds egyik érdekes
eredménye az, hogy szervesanyag jelenlétében hatékonyabb arzéneltavolitast figyeltek meg. Ennek
magyarazataként azt adtak a kutatok, hogy a szervesanyag és a vizben jelenlévé pozitiv t6ltést
ionok komplexeket alkotnak, melynek eredményeképpen a kationok nem semlegesitik a membran
feluletét, igy az tovabbra is hatékonyan tartja vissza a negativ toltéssel rendelkezé arzenit, illetve

arzenat ionokat.

A membrantechnolégiaval torténé arzénmnetesitésre vonatkozo kutatasi eredményeket
Osszefoglalva megallapithato, hogy a koagulacios el6kezeléssel kombinalt membrantechnologiak
(els6sorban mikrosziirés) alkalmazasa esetén az arzénmentesités hatékonysagat lényegében a
koagulacios 1épés, az arzén oldott-szilard fazisatmenetének eredményessége hatarozza meg. A
koagulaciot befolyasol6 vizmindségi jellemz&ket, azok arzénmentesitésre gyakorolt hatasat a 2.4.3
fejezet foglalja Ossze. Nanoszirés, illetve forditott ozmodzis esetén az arzénmentesités
hatékonysagat a membran felileti téltése alapvetéen befolyasolja. Mivel a pH emelkedésével a
negatfv feliilleti t6ltés novekszik, ezért a membran az anionos formaban el6forduld

arzénvegytileteket kedvez&bb hatasfokkal tartja vissza. Egyes vizmindségi jellemzok (pl. szerves
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molekulak) kozvetett médon névelhetik az arzénmnetesités hatékonysagat azaltal, hogy reagalnak
a vizben talalhat6 kationokkal, melynek kovetkeztében azok nem lesznek képesek a membranok

negativ felileti toltésének a semlegesitésére.

2.3.3 Csapadékképz6 és koagulacios eljarasok

A csapadékképz6/koagulacios eljarasok kozé tartozik a fémséd (tobbnyire vas vagy aluminium so)
adagolasaval végrehajtott arzénmentesités, illetve a meszes vizlagyitas soran torténd

arzéneltavolitas.

A meszes vizlagyitas alkalmazasakor keletkezé CaCO; és Mg(OH), csapadékon torténd
adszorpci6 és koprecipitacié eredményeképpen az eredetileg oldott arzén partikulalt arzénné
alakul, amely ezt kovetSen tlepitéssel, illetve szlréssel eltavolithaté a vizbdl. Ezen oldhatatlan
csapadékok kialakulasahoz azonban 10-11 feletti pH értékek sztukségesek, ezért meszes
vizlagyitast kizardlag arzén eltavolitasa céljabol nem alkalmaznak, azonban arzéntartalmu, kemény

viz lagyitasa soran az arzéntartalom is — mintegy jarulékos hatisként — csékkeni fog (OllSs, 1998).

A 23.1 és 2.3.2 fejezetekben ismertetett adszorpcids, illetve membrantechnolégiaval torténd
arzénmentesités a hazai gyakorlatban egyelére nem terjedt el. A magyarorszagi mélységi vizek
jellege — elsésorban a magas foszfattartalom — kovetkeztében tobb, specialisan arzénmentesitésre
kifejlesztett adszorbens nem muikodik kell§ hatékonysaggal, kimertlésiik joval a tervezett idépont
el6tt  megtorténik. A membrantechnolégiak alkalmazasanak pedig els6sorban a magas
tzemeltetési koltségek szabnak gatat. Ezért értekezésemben a harmadik technologiat, a
koagulaciés arzénmentesitést vizsgalom. Ehhez a témakorh6z tartozé részletes szakirodalmi

feltaras ezért killon fejezetben (2.4 fejezet) talalhato.
2.4 A koagulacios-flokkulacios technolégia alkalmazasa arzénmentesitésre

2.4.1 A koagulaci6 alapjai

A koagulaciés-flokkulacids technolégia az egyik leggyakrabban alkalmazott arzénmentesitési
eljaras (Choong et al., 2007). A koagulacié lényege, hogy a kolloid mérettartomanyba esé
szennyezSket destabilizaljuk oly moédon, hogy a negativ feltleti toltéstiket csokkentjik olyan
mértékben, hogy aggregalédasuk bekévetkezhessen. Bzt valamilyen fémsé (a vizkezelésben
leggyakrabban aluminium vagy vas(Ill) s6) adagolasaval érhetjiik el, melyet gyors keveréssel

adagolunk a kezelend6 vizhez.

A vizbe adagolt vas(IIl) illetve aluminium sé fém-hidroxidokka alakul a kovetkezé egyenletek

szerint:
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[Me(HLO)]"" + H,0 > [Me(H,0):0H" + H;O" O

[Me(H,0);OHJ*" + H,0 > [Me(H,0),(OH),]" + H,0" @
[Me(H,0),(OH),]* + H,O >  Me(OH),-3H,0 + H,0" 3)

Az aluminium-, illetve vas(II)-ionok teljes hidrolizisének az a feltétele, hogy a viz elegend6
proton-akceptort, azaz olyan vegyiiletet tartalmazzon, amely a H;O" ionokat meg tudja kétni,
tekintettel arra, hogy az (1)-(3) reakciok egyensulyra vezetd, reverzibilis folyamatok (Stumm és
Morgan, 1981; Sawyer et al., 2003). A magyarorszagi vizek pufferkapacitisa jellemzéen magas,
tartalmaznak annyi hidrogén-karbonat (HCO;) iont, hogy az (1)-(3) reakcidk teljesen

végbemenjenek.

Az aluminium- illetve vas(Ill)-hidroxidok nagy része valéjaban nem Al(OH),-3H,O, illetve

Fe(OH);:3H,O formaban alakul ki, a hidrolizis soran tobbféle atmeneti vegyiilet képzédik. A
fém-hidroxid komplexekben a hidroxid-ionok és a fém-ionok aranya altalaban 3,0-nal kisebb
(Stumm és Morgan, 1962; Hahn és Stumm, 1967). Egy mol aluminium- vagy vas(I1I)-ionhoz
atlagosan 2,5 mol hidroxid-ion kapcsolodik, ezért a kialakulé hidrolizis termékek Gsszességében
pozitiv elektromos toltéssel rendelkeznek (Brosset et al., 1954; Matijevic et al., 1961). A pozitiv
toltést fém-hidroxidok a lebeg6anyagok feliiletén adszorbealédnak, azok negativ felileti toltéseit
semlegesitik, majd elésegitik aggregalodasukat (koagulacid, koaggregacié). Masodrendt
(els6sorban hidrogén-hid) kotések révén, vagy anionok kozremtkodésével a fém-hidroxidok
egymassal is kapcsolatba léphetnek, melynek kovetkezményeként nagy viztartalma pelyhek
képz6dnek. A pelyhek méretének fokozatos novekedése (flokkulacio) utan a fém-hidroxidok és a
,befogott” szennyezbanyagok szilard-folyadék fazisszétvalasztasi technologiakkal —(tlepités,

szirés) eltavolithatok.

A kolloid részecskék, illetve a fém-hidroxid mikropelyhek vizben térténé elmozdulasakor egy
vékony folyadékréteg a mikropehellyel egytitt mozdul el. A fém-hidroxid pehelyhez tapadva
marado és az attol elmozdul6 folyadékréteg hataran mérheté potencial az Gn. Zéta-potencial ({ —
potencial). Ez az érték utal tehat a pehely feliletén kialakulé toltés nagysagara, ezaltal fém-
hidroxidok kozott fellépé elektrosztatikus taszitberé nagysagara is. Amennyiben a taszitéerd
névekszik (pl. pH valtozas, szilikat jelenléte hatasara), a fém-hidroxidok Osszekapcsolddasa,

aggregacioja, vagyis a pehelyképzbdés gatolt lesz.
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2.4.2 Arzénmentesités koagulacioval — alapfolyamatok

Ivoviztisztitasban a koagulacié f6ként a kolloid mérettartomanyba esé szennyezbk (zavarossagot
okozo, féként szervesanyagok) eltavolitdasara szolgal, azonban ezzel parhuzamosan egyéb

komponensek (pl. arzén, foszfat) koncentracidja is csokken.

Az arzén a mélységi vizekben leginkabb redukalt As(Ill) formajaban fordul el6, ami a
vizbazisokra jellemz6 pH tartomanyon a disszocialatlan format jelenti (2.2. fejezet). A koagulacios
technolégia hatékonyabban tudja a negativ toltéssel rendelkez6, oxidalt allapota As(V)-t
eltavolitani, ezért elsé 1épésként altalaban el6oxidaciot kell alkalmazni (Jekel, 1994; Hering et al.,
1996). Ezt kovetéen, a koagulacid hatasara torténik meg az oldott arzenat (As(V)) atalakitasa
partikulalt arzenattd, amelyet azutin a szilard/folyadék fazisszétvalasztast végz6 technoldgiai

egység eltavolit a vizbol. Ezt a leegyszerusitett technoldgiai sémat mutatja be az 5. abra.

Nyersviz L Koagulacio/ R Szil./foly. Kezelt viz
— Oxidacié > P 4B A L
koprecipitacié fazisszétvalasztas

5. abra — A koagulaciés arzénmentesités folyamatabraja

Edwards (1994) a koagulaciés folyamatok elméleti hatterének, az eljaras soran lejatszodo
folyamatok pontosabb megismerésének céljabol végzett kutatasokat. Vizsgalatai soran — tébbek
kozott — arra kereste a valaszt, hogy a vas- illetve aluminium séval torténé arzénmentesités soran
a harom alapfolyamat: kozvetlen kicsapatas (FeAsO, illetve AlAsO, vegylletek képzddése),
koprecipitacié (az arzén beépiilése a kialakulé fém-hidroxid pelyhekbe) és adszorpciéd (felileti
megk6tédés a kialakult fém-hidroxid pelyhek feliletén) kézul melyek jatszédnak le, mely folyamat
a leginkabb meghatiroz6 az arzén oldott/szilard fazisitmenetében. Ennek megallapitisahoz két
kilonb6z6 médon végezte el kisérleteit: az elsé esetben arzéntartalmu vizhez adagolta a vas(11I)-
klorid és az aluminium-szulfat koagulaloszereket. Ebben az esetben tehat elvileg mindharom
folyamat (kozvetlen kicsapatas, koprecipitacid, adszorpcid) végbemeneteléhez adottak a
korilmények. Ugyanilyen koagulalészer dozisokkal mas moédon is elvégezte a kisérleteket: arzént
nem tartalmaz6 vizhez adagolta a koaguldloszereket, majd — miutan a hidroxid pelyhek mar
kialakultak — megtortént az arzenat adagolasa. Ebben ez esetben tehat kizardlag adszorpcid

hatdsara torténhet meg az arzén szilard/folyadék fazisitmenete.

Edwards a kisérlet eredményeibdl azt a kovetkeztetést vonta le, hogy az arzén oldott/szilard
fazisatmenetében a legfontosabb szerepet a koprecipitacio jatssza. Koézvetlen kicsapatas (FeAsO,

és AlAsO, vegyitiletek képz6dése) lényegében nem torténik, és az adszorpcid szerepe joval kisebb,
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mint a koprecipitaciéé, hiszen amikor az el6re létrehozott pelyheken tortént arzén eltavolitas,
csupan 0tod annyi arzént sikertlt eltavolitani, mint abban az esetben, amikor a koprecipitacio

végbemeneteléhez is adottak voltak a kérilmények.

Annak ellenére, hogy a koagulacios arzénmentesités soran nem a fém-hidroxid pelyhek feltletén
torténé megkotédés jatssza a f6 szerepet az arzén oldott/szilard fazisitmenetében, a folyamat
leirasahoz tobbnyire mégis a Dzombak és Morel (1990) altal kidolgozott adszorpciés modellt (D-
M modell) alkalmazzak (Edwards, 1994; Holm, 2002; Boccelli et al., 2006; Hering et al., 1996;
Montoya és Gurian, 2003), mely bizonyos komponensek mar kialakult vas-hidroxid pelyheken
torténé megkStédését irja le. Holm (2002) arzéneltavolitasi kisérleti eredményeit is jol kozelitette
a D-M modell ha az eredetileg alkalmazott vas dozist 3,8-al megszorozta. Ennek oka ugyanaz,
mint amire Edwards (1994) kisérleti eredményei mar ravilagitottak: amennyiben az arzéntartalmu
vizben képzédnek a vas-hidroxid pelyhek (an. .,z situ” pehelyképz6dés) az arzéneltavolitas
toObbszorosen felilmulja az ugyanilyen vas koncentracié alkalmazasaval, el6re létrehozott

pelyheken, csupan adszorpcids uton eltavolitott arzén mennyiségét.

Az arzénmentesités alkalmaval felileti komplexek képzédnek az arzén és a fém-hidroxidok kozti
fizikai, illetve kémiai kapcsolat hatasara. Elektrosztatikus er6k hatasara alakulnak ki az un. , kilsé
rétegli” komplexek, mig a ,,belsé rétegli” komplexek kémiai k6tédés révén jonnek létre. A 6. abra
mutatja be a lehetséges arzén — fém-hidroxid kapcsolatokat (Kim, 2005). Rontgendiffrakcios
vizsgalatok kimutattak, hogy arzenat adszorpcidja/koprecipiticidja alkalmaval leginkabb belsé
rétegi komplexek alakulnak ki a fém-hidroxidok feliletén (Waychunas et al., 1993; Arai et al,,
2001; Hsia et al., 1994).

7 i 1
H
Fe—0< 0O—As—0O Fe —O0—As—0O
ZI . I 2] |
(0] 0
(a) (b)
4 A
o] _ o]
/O\ / Fe O\ /
Fe As\\ ?I As\\
a \O/ 0] Fe—o/ 0O
A
(© (d)

6. abra — Arzén adszorpcioja fém-hidroxidok feliiletén felileti komplexek képzb6dése révén (a: kiils6 rétegi
komplex képzddése, b: belsé rétegii egyfogii komplex képzb8dése, c: belsé rétegii kétfogu, egymagvi
komplex képzddése, d: belsé rétegii kétfogu, kétmagvi komplex képzddése) (Kim, 2005)
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Tekintettel arra, hogy a koagulaciés arzénmentesités hatékonysagat szamos vizmindségi
paraméter befolyasolja (részleteiben 1d. 2.4.3 fejezet), valamint figyelembe véve Edwards (1994)
kutatasi eredményeit, megallapithatd, hogy az arzén oldott-szilard fazisaitmenete soran nem
kozvetlen kicsapasrol (precipitaciorol, AlIAsO,, illetve FeAsO, csapadék keletkezésérdl) van szo,
hanem koprecipitaciorél, azaz tobb anyag egyiittes kicsapodasardl. A koprecipitacié soran az
arzén — orto-foszfattal, szilikattal és killonféle szervesanyagokkal egytitt — beépiil a keletkez6 fém-

hidroxid pelyhekbe.

Mivel a kialakul6 csapadék pontos Osszetétele nem ismert — hiszen azt a nyersviz jellege
alapvetéen befolyasolja — {gy a csapadékok oldhatésagi szorzatarél sincs informacionk.
Tajékoztatasképpen a tiszta FeAsO,, AIAsO,, valamint Fe(OH), és Al(OH), csapadékok (melyek
azonban ilyen formaban nem alakulnak ki a koagulaciéval torténé arzénmentesités soran)

oldhatosagi szorzatait az 1. Tablazat tartalmazza.

Csapadék  Oldhatdsagi Hoémérséklet  Forras

szorzat értéke

FeAsOy 5,7 * 1021 25°C Wagemann, 1978; Huang és Fu, 1984,

http:/ /www.csudh.edu/oliver/chemdata/data-ksp.htm
AlAsOy4 1,6 * 10-16 nincs adat Wagemann, 1978
Fe(OH); 2,79 * 103 25°C http:/ /www.ktf-splitht/petiodni/en/abc/kpt.html
Fe(OH)3 10-38 25°C Snoeyink és Jenkins, 1980; Huang és Fu, 1984
Fe(OH); 4 %1038 25°C http://www.csudh.edu/oliver/chemdata/data-ksp.htm
Fe(OH)3 1.1*10-3¢ 18 °C Dean, 1999
Al(OH); 3% 1034 25°C http:/ /www.ktf-split.hr/periodni/en/abc/kpt.html
Al(OH)3 4,6 %1033 25°C http://www.csudh.edu/oliver/chemdata/data-ksp.htm

1. Tablazat — AlAsO4, FeAsO4, Fe(OH); és AI(OH); csapadékok oldhat6sagi szorzata

Az (1) — (3) reakciéegyenletek értelmében az [Me(H,0) ]’ komplexbdl (a késébbiekben Me™'-
ként jelolve) Me(OH), alakul ki. Valéjaban azonban az Me(OH); mellett egyéb komplex
vegyiiletek is képzédnek. Vas koagulins alkalmazisa esetén FeOH>', Fe(OH),", Fe(OH), és
Fe,(OH),"; aluminium koagulins alkalmazasakor pedig AI(OH)**, AL(OH),,*", Al,;(OH),,”,
AI(OH), és AL(OH)," komplexek.

Vas koagulans adagolasa esetén a kdvetkez6 reakciok jatszédnak le (a 25 °C-on meghatarozott

egyensulyi allandok feltiintetésével; Sincero és Sincero, 2003):
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Fe(OH),,, ¢ Fe’* + 30H K., v = 107 )

Fe(OH),, < FeOH*" + 20H Kooy, = 102516 5)
Fe(OH),, < Fe(OH),” + OH Kioomze = 10757 ©)
Fe(OH),, + OH & Fe(OH), Kreomse = 107 7
2 Fe(OH),, ¢ Fe,(OH),*" + 40H" Krorn. = 1099 )

Aluminium koagulans adagolasa esetén a reakcidegyenletek és egyensulyi allandok (a 25 °C-on

meghatarozott egyensulyi allandok feltiintetésével; Sincero és Sincero, 2003):

AP" + H,0O ¢ AI(OH)*" + H' Kyom. = 107 )

TAP* + 17H,0 ¢ AL(OH),,*" + 17H" Ko = 104 (10)
13AP" + 34H,0 & Al,(OH),,”" + 34H" Kasomse = 107 (11)
Al(OH),, & Al + 30H K, aoms= 107 (12)
Al(OH);,, + OH < AI(OH), Kyoms = 10" (13)
2AI" + 2H,04> AL(OH)," + 2H" Ko = 10 (14)

A fenti reakciegyenletekben a H™ ionok, illetve OH  ionok szerepelnek, ami arra utal, hogy a
folyamatok, azaz az egyes vegyiletek el6fordulasi aranya a pH fuggvénye. A reakciéegyenleteket
megoldva a pH fiiggvényében meghatarozhat6 tehat az egyes oldott fém-hidroxid komponensek
koncentracidja (az 1 mol fémsé alkalmazasa esetén elért koncentracié értékeket a 7. abra mutatja
be). Tiszta Fe(OH), csapadék esetén a legrosszabb oldhatésag 8,0-s pH érték esetén varhato, mig
tiszta AI(OH); csapadék esetén 6,0-s pH-n. Vas-hidroxid esetén tag pH tartomanyon (pH = 2,0 —
14,0) a vas jelent6s része oldhatatlan Fe(OH),; formajaban jelenik meg (az oldott komponensek
6ssz-koncentracija < 10 mol/L), mig aluminium-hidroxid esetén lényegesen szlikebb pH
tartomanyra jellemz6 az oldott aluminium-hidroxid komponensek 107 mol/I.-nél kisebb &ssz-

koncentracidja (pH = 4,0 — 10,5).

Kirk (1993) a tiszta vas-arzenat (FeAsO,) keletkezését vizsgalta, és szamitisai alapjan a
csapadékképzbdés szempontjabol optimalis pH az 5,5-s érték. Vas koagulans alkalmazasa esetén
azonban nem tiszta Fe(OH), és FeAsO, csapadékok képz&dnek, hanem koprecipitacié révén
vegyes Osszetétell csapadékok, azaz a keletkezé csapadékba egyéb komponensek is beépiilnek (pl.
orto-foszfat, szilikat, szerves komponensek), melyek a csapadékképzédés szempontjabol

leginkabb kedvezé pH értéket modosithatjak. A 2.4.3 fejezetben bemutatasra kertilnek azon — a
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szakirodalomban fellelhet6 — kutatasok és eredményeik, melyek soran nem elméleti

megfontolasok alapjan, hanem kisérleti uton tortént az optimalis pH meghatarozasa.

0 0
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7. 4bra — Vas-hidroxid és aluminium-hidroxid oldhatésaga a pH fuggvényében (Reynolds és Richards,
1996)

2.4.3 A koagulacios arzénmentesités hatékonysagat befolyasolo6 tényezék

Az arzénmentesités elsé 1épése az arzén oldott/szilard fizisitmenetete, melynek hatékonysigat
szamos tényezé (pl. arzén oxidaltsagi foka, koagulalészer tipusa, koagulans doézis, pH,

szervesanyag jelenléte, anionok jelenléte) befolyasolja.

A szakirodalomban az arzén oxidaltsagi fokara vonatkoz6 megallapitasok egymast megerdsitik:
a kutatasi eredmények alapjan az oxidalt allapotu arzenat hatékonyabban tavolithato el a vizbdl a
kogaulacids technolégiaval, mint a redukalt allapotd arzenit (Jekel, 1994; Lakshmanan et al., 2008;
Meng et al., 2000; Hering et al., 1996; Khan et al., 2001; Montiel és Welté, 1996) . Ennek oka az,
hogy mig a redukalt allapotd arzén a vizkezelés soran alkalmazott pH tartomanyban
disszocialatlan formaban talalhaté a vizben, addig az oxidalt allapotd arzén féként anionként
fordul el6 (Id. 2.2 fejezet), melynek eltavolitaisa a koagulacids technoldgiaval nagyobb
hatékonysaggal valdsithaté meg. Az arzén oxidacidja a vizben oldott oxigénnel meglehetésen
lasst folyamat, tObb orat, esetleg napot vesz igénybe, ezért arzénmentesités céljabol erésebb
oxidalészer (pl. klor, klor-dioxid, kalium-permanganat, 6zon, Fenton reagens, stb.) alkalmazasa

javasolt (USEPA, 2001; Jekel, 1994) a koagulalészer adagolasat megel6z6en.

Az 1vovizkezelésben leggyakrabban alkalmazott koagulalészerek tSbbnyire vas(III) vagy
aluminium sék (pl. wvas(Ill)-klorid, vas(III)-szulfat, aluminium-szulfat). A szakirodalom
ellentmondasos eredményeket k6z6l abban a tekintetben, hogy mely koagulalészer hatékonyabb
arzéneltavolitas céljara. Edwards (1994) eredményei alapjan, amennyiben a fém sok adagolt

moljainak szamat hasonlitjuk Ossze, a vas(IIl) és aluminium hatékonysaga kozel azonos, Montiel
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és Welté (1996) attekintése alapjan azonban a vas(Illl)-s6k kedvezébbnek bizonyultak
arzéneltavolitas céljara. Khan et al. (2001) és Cheng et al. (1994) eredményei szintén azt az allitast

er6sitik meg, hogy a vas(Il)-s6k hatékonyabban tavolitjak el az arzént.

A pH érték szintén jelentSs hatast gyakorol a koagulaciés arzénmentesités folyamatara (Montiel
és Welté, 1996; Edwards, 1994). A viz pH értéke egyrészt befolyasolja azt, hogy mely arzénforma
az uralkodé a vizben (1. abra), masrészt a kialakul6 fém-hidroxid pelyhek oldhatésagara is
hatassal van. Montiel és Welté (1996) Osszefoglalé értékelése szerint vas(Il)-s6 alkalmazasa
esetén 7,7-es pH értékig az eltavolitas hatékonysaga nem romlik, azonban az eltavolitas mértéke
jelentésen csokken 8,5 folotti pH értékek esetén. 4,0 és 5,0 kozotti pH értékek mellett az
arzénmentesités varhaté hatasfoka 99 % feletti. Aluminium-sé alkalmazasa esetén a pH érték
szintén jelent6s szerepet jatszik: a hatékony eltavolitas érdekében 7,0-nél kisebb pH értékek

alkalmazasa célszerd.

Lakshmanan et al. (2008) vas(Ill)-s6 alkalmazasaval 3 kulonbozé pH értéken (6,5; 7,5; 8,5)
végezte kisérleteit, és eredményei alapjan az arzenat kicsapatasa jelent6sen pH flggé folyamat, a

legkedvezSbb eltavolitasi hatasfokot a legalacsonyabb (6,5-6s) pH értéken tapasztalta.

Kelemen (1991) huminanyag tartalmu vizek arzénmentesitése soran vas(IIl)-sé alkalmazasa
esetén azt az eredményt kapta, hogy az arzéneltavolitas hatasfokanak romlasa 7,5-8,0 kozotti pH

értéknél kovetkezik be, ennél magasabb pH esetén elézetes pH beallitasra lehet sziikség.

Meng et al. (2000) és Holm (2002) szintén hasonl6é eredményeket kapott: vas(III)-séval végzett
kisérleteiben 7,0-es pH értékig az arzéneltavolitas mértéke kozel azonos volt, azonban 7,0-nél

nagyobb pH értékek esetén az eltavolitasi hatasfok rohamosan csokkent.

A vizben talalhaté huminsavaknak egyrészt komplexképz8, tovabba kolloidstabilizalo
tulajdonsaguk van. A komplexképzédés soran a vizbe adagolt fém ionok és huminsavak olyan
vegyuleteket képeznek, melyek vizoldhatésaga jobb, mint az aggregalédott fém-hidroxid pelyheké
(melyek a huminsavtél mentes vizben keletkeznek). A kolloidstabilizalé hatas kovetkeztében
pedig a huminsav bevonja a fém-hidroxid pelyhek feliletét, igy megfelelé méretd pelyhek nem
képesek kialakulni, a keletkezé pelyhek — és ennek kovetkeztében a vizben talalhat6, és a
pelyhekbe beéptlt arzén is — atjutnak a szilard/folyadék fazisszétvalasztasi egységen. Ez utdbbi

negativ hatas segéd-deritészer adagolasaval kompenzalhaté (Kelemen, 1991).

A szervesanyag jelenléte az arzenit oxidacidjara is hatassal van. Ugyanolyan kezdeti arzenit
koncentracid, de magasabb szervesanyagtartalom esetén tobb oxidalészer adagolasara van

szitkség, hiszen a szervesanyag az adagolt oxidaldszerrel is kapcsolatba 1ép, ezaltal csokkenti a
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szervesanyag mennyiségét (Kelemen, 1991), ugyanakkor az arzenit oxidacidjara rendelkezésre allo

vegyszer mennyisége csokken.

A szervesanyagtartalmat makroparaméterekkel (KOI,s — kémiai oxigénigény és TOC — Osszes
szerves szén) jellemezziik, azonban ezen értékek nem adnak informacioét a szervesanyag jellegére
vonatkozoéan. Ugyanolyan KOI,s és TOC értékekkel jellemezhetd szervesanyagok eltérs jellegiik

kovetkeztében kilonb6z6 mértékben gatolhatjak a koagulacios folyamatokat.

Kelemen (1991) huminanyag tartalma vizek arzénmentesitését vizsgalta vas(IIl) so
alkalmazasaval. Eredményei szerint huminanyagmentes vagy kis huminanyag-tartalma viz
arzénmentesitéséhez képest a tisztitott vizbeni azonos koncentracié eléréséhez akar 5-15-sz6r

nagyobb vas(III) s6 mennyiségre is szlikség lehet.

A szervesanyagok mellett a vizben talalhaté anionok (pl. foszfat, szilikat, hidrogénkarbonat)

jelenléte szintén befolyasolja az adagolandé koagulaloszer mennyiségét.

Meng et al. (2000) szilikat, szulfat és karbonat ionok arzénmentesitésre gyakorolt hatasat vizsgalta
vas-klorid ~ koagulaloszer alkalmazasa esetén. A szulfat, illetve karbonationok hatasa
elhanyagolhat6 volt, azonban a szilikat jelenléte szamottevé mértékben befolyasolta az
arzénmentesitési folyamatokat. 1,0 mg/L alatti Si koncentracié csupan kismértékben befolyasolta
az arzenat eltivolitisat, azonban 8,6-s pH érték és 5,0 mg/L Si koncentricié felett a szilikat

jelenléte megakadalyozta a vas(II)-hidroxid csapadék kialakulasat, és ezaltal az arzén eltavolitasat.

Holm (2002) szervetlen szén (karbonat/hidrogén-karbonat), szilikat és foszfat hatasit vizsgalta.
Szervetlen szén esetében 7,0-nél kisebb és 10,0-nél nagyobb pH értékek esetén nem tapasztalt
szamottevé valtozast az arzéneltavolitaisban a 0 mg/L, 12 mg/L (1 mmol/L) és 120 mg/L (10
mmol/L) C szervetlen széntartalmua rendszerek kozott. Azonban a 7 és 10 kozottd — vizkezelés
kortlményeire jellemz6 — pH tartomanyon a szervetlen szén jelenlétével mar szamolni kell. Ezek
az eredmények némileg ellent mondanak Meng et al. (2000) kévetkeztetéseinek, miszerint a
karbonationok arzéneltavolitasra gyakorolt hatasa elhanyagolhat6. Meg kell azonban jegyezni,
hogy Meng et al. (2000) kisérleteiben csupan a levegébdl vizbe oldédott, kb. 0,01 mmol/L
szervetlen széntartalma rendszerrel dolgozott. A magyarorszagi vizek pufferkapacitisa azonban
meglehetésen magas, a HCO; koncentracié akar a 10 mmol/L-s értéket is elérheti, amely tehat
mar befolyasolhatja az arzénmentesitési technologia hatékonysagat. Szilikat tekintetében Holm
(2002) eredményei Osszhangban vannak Meng et al. (2000) eredményeivel, miszerint a
szilikattartalom (11 mg/L Si) rontja az arzéneltavolitas hatékonysagat. A szilikithoz hasonléan a
foszfationok jelenléte is szamottevének bizonyult: 0,3 mg/L. P koncentricié esetén mar

egyértelmien kimutathat6 volt az arzénmentesitésre gyakorolt negativ hatas.
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A szilikat arzéneltavolitasra gyakorolt hatasat jol irjak le az adszorpciés modellek (Meng et al.,
2000; Swedlund és Webster, 1999), azonban szilikat esetében nem feltétlentil az adszorpcids

helyekért foly6 verseny az, amely az arzén megkotédésének gatat szab.

Liu et al. (2007) eredményei alapjan a szilikat jelenlétében a vas(Ill)-hidroxid { - potencialja
csokken, ezaltal a vas(III)-hidroxid pelyhek kozotti taszitéeré nd, amely gatat szab pelyhek
Osszekapcesolodasanak, novekedésének. Tovabba, a vas(Ill) és a szilikat reakcidja kovetkeztében
oldhat6é polimerek és finoman diszpergalt kolloidok képzédnek (Swedlund és Webster, 1999;
Robinson et al, 1992). A vas(IIl)-hidroxid pelyhek aggregalédasanak hianyaban a keletkezd
pelyhek mérete nem elegendd ahhoz, hogy sziréssel eltavolithatéak legyenek a vizbdl, igy a vas és
arzén megjelenik a kezelt vizben. Liu et al. (2007) kisérleti eredményei ravilagitottak arra is,
szilikat jelenlétében nem arrdl van sz6, hogy az arzén a fém-hidroxidhoz k6t6dik, és ezt kévetéen
a vas pelyhek atjutasaval egylitt az arzén is atjut a szrén, hanem az arzén és az apro6 vas pelyhek
kozott nem is alakul ki kapcesolat, az arzén feltehetéen oldott formaban marad a vizben. A szilikat
{ — potencialt csokkent6 hatiasa magasabb pH értéken jelentésebb, ugyanakkor Ca®" ion jelenléte

ezt a hatast csokkenteni képes (Liu et al., 2007).

Foszfat tekintetében az arzénmentesitést befolyasol6 hatas oka az arzendtion és orto-foszfat ion
hasonlésaga. Mindkét ion haromszorosan negativ toltésd anion, tovabba a moltémegiik kozotti
kiilonbség is csupan 40 % (AsO,”: 138,92 g/mol; PO,”: 94, 97 g/mol), melynek kévetkeztében a
toltésstrtségek is hasonléan alakulnak (AsO,”: -3,46¥10° Coulomb/g; PO, -5,06%10°
Coulomb/g). Az arzenat ionsugara 46 A, a foszfaté: 38 A. A szerkezeti hasonlésagon tdl a
disszociacids allandok értékei is kozel azonosak (Id. 2. Tablazat), melynek kovetkeztében a

koagulacié soran egyfajta verseny alakul ki k6z6ttik a fém-hidroxid szabad adszorpcids helyeiért.

AsO4> PO

Reakcidegyenletek Disszociaciés allando Reakcidegyenletek Disszociaciés allando
H,AsO, & H" + H,AsO,~ kg = 107" H,PO, < H" +H,PO,” £y p= 107"
H,As0,” & H" + HAsO,” kyy = 107" H,PO,” & H" +HPO,” kyp = 1077
HAsO,” & H" + AsO,” ks =107 HPO,” < H* +PO,” ksp =107

2. Tablazat — Arzenat és foszfat disszociacioja

Az ismertetett kutatasi eredmények alapjan tehat megallapithaté, hogy a nyersviz pH-ja,
szervesanyag koncentracidja, orto-foszfat ion koncentracidja, valamint szilikat koncentracidja
jelentésen befolyasolja a koagulacidés arzénmentesités hatékonysagat. Ezen vizmindségi

paraméterek eltéré modon hatnak a koagulacids arzéneltavolitdas hatékonysagara: a pH érték a
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keletkez6 pelyhek oldhatésagira van jelentés hatassal; a szervesanyag tartalom komplex-képzo,
valamint kolloid-stabilizalé hatassal rendelkezik; az orto-foszfat ion el6fordulasa esetén egyfajta
verseny 1ép fel az arzenat ionnal a pelyhekbe torténé beépilés, illetve a pelyhek feliletén
lejatsz6do adszorpcid soran; szilikat jelenlétében pedig a zéta-potencial csokkenése kovetkeztében
nem alakulnak ki megfelel6 méretd pelyhek. Hidrogénkarbonat ion tekintetében a kutatasi
eredmények ellentmondasosak, azonban tekinettel arra, hogy a magyarorszagi vizek jellemzéen
magas lugossaggal rendelkeznek, hazai viszonyok kozott a hidrogénkarbonat arzénmentesitést

befolyasolé hatasaval feltehetéen szamolni kell.

2.44 A hagyomanyostdl eltérd, koagulaciés folyamatokon alapulé arzénmentesitési

eljarasok: in-situ arzénmentesités ¢és elektrokoagulacio

Jelen fejezetben két olyan arzénmentesitési eljaras kertil ismertetésre, melynek alapja az
el6z6ekben mar ismertetett koagulacios eljaras, azonban az alkalmazas eltér a hagyomanyos —
el6oxidaciobdl, koagulalészer adagolasbol, szilard/folyadék fazisszétvalasztasbol allé  —

modszertdl.

Az In-situ arzénmentesités alkalmival az arzén eltivolitisa a felszin alatt torténik, a viz
kitermelését megel6zéen. Az eljaras soran oxigénben dus vizet juttatnak a vas- és arzéntartalmua
vizad6 rétegbe. Az oxigén hatasara a vizben talalhaté vas(Ill)-vegyuletekbdl vas(III)-hidroxid
bevonat képzddik a talajszemcsék feluletén, amely azutan katalizatorrétegként mikodve elGsegiti
az As(Ill) oxidacidjat As(V)-é. Az As(V) ezt kévetéen a vas(III)-hidroxidokkal koprecipitacio
révén szilard formajava alakul, vagy adszorbealodik a vas(III)-hidroxid rétegen. Ezutan torténik
meg a viz kitermelése. Amennyiben a vizadd réteg nem tartalmaz elegendé mennyiség,
természetes eredetl vasat, az oxigéntartalmu vizzel egyidejlleg alacsony pH-ja vas-klorid vagy
vas-szulfat oldatot is a felszin ala kell juttatni. In-situ arzénmentesités esetében a vas szerepe tehat

.

kettés: egyrészt a katalizatorréteg kialakulasaval el6segiti az arzén oxidaciojat, masrészt

>
koagulaloszerként részt vesz az arzén oldott/szilard fazisatmenetében (Sarkar és Rahman, 2001).
In-sitn arzénmentesités elényeként emlithetd, hogy amennyiben a nyersviz elegendé mennyiségt
vasat tartalmaz, nem sziikséges tovabbi vegyszer adagolasa, gy ,,vegyszermentes technoldgia”-
ként tzemeletethet6 (Sarkar és Rahman, 2001), tovabba nem keletkezik arzéntartalmu hulladék,
melynek elhelyezésérdl gondoskodni kell (Johnston és Heijnen, 2001). Hatranya azonban az, hogy
széleskor tapasztalatok még nem allnak rendelkezésre arra vonatkozoéan, hogy az eljarassal
esetleg a felszin alatti vizado réteg mikrobialisan szennyezdédik-e, illetve az oxidalészer vizado

rétegbe juttatasanak milyen hosszu tava hatasa van a vizi 6koszisztémara, valamint a felszin alatti

rétegben lejatsz6dé  vizkémiai folyamatokra. Amennyiben a viz természetes vas- illetve
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mangantartalma magas, fennall a talajszemcsék kozotti porusok eltomdédésének veszélye is

(Johnston és Heijnen, 2001).

Az elektrokoagulacié soran vas vagy aluminium anyagi anddbdl az elektromos aram hatasara
pozitfy toltéstt Fe’* és AP’ ionok, a katéd kérnyezetében pedig H, géz és hidroxidionok
képzédnek. A lejatsz6do folyamatokat az alabbi reakcidegyenletek foglaljak 6ssze (Parga et al.,
2005):

Anodnal:
aMy > aM™" + an(e) (15)
6H,0 2 O, + 4H,0" + 4¢ (16)
Katédnal:
an(H,0) + an(e) = an/2 H, + an(OH) (17)
4H,0" + 4¢ > 2H, + 4H,0 (18)

Ahol a sztéchimoteriai egytthato, 7 pedig az elektronok szama.

A keletkez6 fém kationok és a hidroxidionok egyiitt fém-hidroxidokat képeznek, melyek a vizben
1év6 szennyezbkkel kapcsolatba 1épnek: a kolloid részecskék negativ feltleti toltését semlegesitik,
valamint a hidroxidok feliletén lejatsz6d6 adszorpcids, illetve koprecipitacios folyamatok révén
eltavolitjak azokat. A keletkez6 gazok a szennyezSket a reaktor tetejére usztatjak, ahonnan azutan

eltavolitasuk megtorténik (Parga et al., 2005).

Kumar et al. (2004) laboratériumi kisérletekben vas, aluminium és titan elektrodakkal arzenit és
arzenat eltavolithatésagat vizsgaltak. Megallapitottak, hogy a vas elektréda volt a leghatékonyabb,
hasznalataval As(III) esetén az eltavolitas hatasfoka meghaladta a 99%-ot, igy hatékonyabb, mint
a hagyomanyos kémiai koagulacié (Galambos, 2006). As(V) esetében azonban a két eljaras
(kémiai és elektrokémiai koagulacié) hatasfoka kézel azonos volt. Az As(III) vegytletek
feltehet6en As(V)-é oxidalédtak az eljaras alkalmazasa soran, ezért adédtak a hagyomanyos
kémiai uton torténd koagulacional kedvezébb eltavolitasi hatasfokok a redukalt arzénformak
vizsgalata esetén. Parga et al. (2005) levegd injektalasaval elésegitett elektrokoagulaciot vizsgalta
félizemi kisérletekben. Kb. 40 pg/L kezdeti arzénkoncentraciéju vizbdl az alkalmazott eljarassal
2 pg/L elfoly6 koncentraciot tudtak elérni, amely tehdt mar megfelel a szabvanyokban rogzitett

hatarértéknek.
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3 Az értekezés célkitizései

Az ivovizekben megjelend arzén, annak eltavolitasa, illetve az emberi egészségre gyakorolt hatasa
rendkivil Osszetett, szerteagazé teriilet. A 8. abra mutatja a témakor mdszaki szempontbdl f6bb
vonatkozasait. Az abran kék szin jeloli azon témakoroket, melyekkel a dolgozat részletesen
foglalkozik, viligoskék pedig azon tertileteket, melyeket érint, azonban az adott kérdéskorrel nem

foglalkozik részletekbe menden.

A magyarorszagl ivovizekre gyakran nem alkalmazhatéak a kilféldon kedvezd tapasztalatokkal
rendelkezé adszorpcids arzénmentesitési technologiak, melynek oka a hazai mélységi vizek
specialis mindsége. Ezért értekezésemben a koagulacidos arzénmentesitési technoldgia

alkalmazhatésagat vizsgalom.

A szakirodalom részletesen foglalkozik az egyes vizmindségi paraméterek arzénmentesitésre
gyakorolt hatasaval, azonban az alapfolyamatok feltarasat gyakran olyan modell oldatokkal végzik,
melyek mindsége a természetes arzéntartalmu nyersvizek mindségétél lényegesen eltér (pl.
rendkivill magas — a nyersvizekben el6fordulé értékeket nagysagrendekkel meghaladé — kezdeti
arzénkoncentricié, magas koagulans dézisok, rendkiviil alacsony pH érték, stb.). Ertekezésem
egyik célkitlzése ezért, hogy a viz pH értékének, orto-foszfat ion, karbonat/hidrogénkarbonat
ion, szilikat, szervesanyag tartalmanak fiiggvényében vizsgaljam az arzéneltavolitas hatékonysagat
a magyarorszagi vizekre jellemzé korilmények kozott. Tovabbi célom, hogy a ,,zavaré ionok™
(orto-foszfat, karbonit/hidrogénkarbonat, szilikat) atzénmentesitést befolyasolé hatasatat

részleteiben feltarjam, szamszerdsitsem.

Az egyes vizminGségi paraméterek elkulonitett vizsgalatat kovetéen célom annak meghatarozasa,
hogy ezen jellemz6k kézil melyek a legfontosabb — az arzénmentesités hatékonysagat befolyasold
— tényezSk. Brtekezésem célkitizése tovabba egy olyan 6sszefiiggés meghatarozasa, mellyel adott
nyersvizminéség esetén, koagulaciés arzénmnetesitési technologia tervezése soran, az emlitett
vizminGségi paraméterek fuggvényében a 10 ug/I-es hatarérték eléréséhez sziikséges koagulans

dézis értéke becsulhetd.

Az arzéntartalmd pelyhek eltavolitisa torténhet hagyomanyos gyorssziréssel (esetleg ezt
megel6z6en  Ulepitéssel) vagy membrantechnolégiaval.  Magyarorszagon  jelenleg  a
mebrantechnologiak — tzemeltetésének — koltsége  meglehetésen  magas a  hagyomanyos
technolégiakhoz  viszonyitva. — Ertekezésemben — ezért a  hagyomanyos  gyorssziirés
alkalmazhatésagat vizsgalom az arzéntartalmu pelyhek eltavolitasara. Célom annak vizsgalata,

hogy a hagyomanyos gyorssztiréssel elérhet6-e a szabvanyban rogzitett 10 ng/L-es hataréreék,
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valamint az, hogy a 0,45 um poérusatméréjd membranhoz képest milyen hatékonysaggal tavolitja

el a keletkez6 pelyheket a homoksztrés.

Mivel a vegyszerbekeverés energiaigényes, és ezaltal koltséges 1épése a tisztitastechnologianak,
ezért értekezésemben célom annak meghatarozasa, hogy a keverési program valtoztatasanak
(kever6k kiiktatasanak) milyen hatdasa van az arzéneltavolitas hatasfokara. Arzénmentesitési
technologiak tervezése soran alapveté fontossagu adat az alkalmazandé szdrési sebesség, ezért
dolgozatomban a szlrési sebesség valtoztatasanak hatasat is értékeltem az arzéneltavolitas

hatékonysagara.

Laboratériumi, illetve féliizemi léptékben végrehajtott kisérletek eredményeinek Gsszehasonlitasa
alapjan célom annak meghatarozasa, hogy a poharas laboratoriumi kisérletek mennyire alkalmasak

a félizemi 1épték modellezésére.

A fentieket Osszefoglalva célom tehat a koagulacids arzénmentesitési technologia tervezéséhez és
lzemeltetéséhez sziikséges iranyelvek megadasa. Ez magaban foglalja a technolégia tervezése
soran figyelembe veend6 vizminéségi paramétercket, valamint az adagolandé koagulalészer
mennyiségére vonatkozé becslést. Ezen érték alapjan azutan a poharas laboratériumi kisérletek
megtervezhetéek és végrehajthatéak. Vizsgalom a laboratériumi kisérletek eredményeinek
adaptalhatésagat féllizemi/tzemi szintre. Ezt kovetSen az tizemeltetéssel kapcsolatos kérdések
tisztazasara kerill sor, ugymint a homokszirés alkalmazhatosaganak vizsgalata az arzéntartalmu
pelyhek eltavolitasara, vegyszerbekeverés, valamint a sztrési sebesség valtoztatasanak hatasa az
arzénmentesités hatékonysagara. Frtekezésemben a koagulaciés eljarassal kapcsolatos miszaki
szempontokat értékelem; gazdasagossagi szamitasok (beruhazasi, illetve lzemeltetési koltségek

meghatarozasa) nem képezik részét a dolgozatnak.
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4 Modszerek

A koagulaciés arzénmentesitési kisérleteket két 1éptékben: szakaszos laboratériumi kisérletekben
(Gn. jar-tesztekben), valamint félizemi léptékben vizsgaltam. A szakaszos laboratériumi
kisérleteket kilonb6zé modell oldatokkal (ioncserélt vizbdl készitett modell oldat, budapesti
csapvizbol készitett modell oldat, budapesti kezeletlen nyersvizbdl készitett modell oldat,
hortobagy-szasztelki nyersvizb6l készitett modell oldat), valamint természetes arzéntartalmu
vizekkel (hajdubagosi, pocsaji nyersviz) hajtottam végre. A szakaszos laboratériumi kisérletek
célja kilonbozé oxidalo- valamint koagulalészerek hatékonysaganak vizsgalata, alapfolyamatok
tisztazasa, valamint az egyes, arzénmentesitést befolyasolé tényezSk hatasanak vizsgalata volt. A
hajddabagosi és pocsaji nyersvizzel végzett laboratériumi kisérletek tovabba alapot szolgaltattak a

téluzemi kisérletek tizemeltetési paramétereinek (kezdeti vegyszerdézisok) meghatarozasahoz.

A félizemi kisérletek helyszine Hajdibagos és Pocsaj volt. Ezen kisérletek célja tobb,
tzemeltetési szempontbol fontos kérdés tisztazasa volt, ugymint optimalis vegyszeradagok
meghatarozasa, keverési program valtoztatasanak hatasa a maradék arzénkoncentraciéra, szirési

sebesség valtoztatasanak hatasa, gyorsszirék hatékonysaganak értékelése.
4.1 A kisérletek moédszertana

4.1.1 A szakaszos laboratoriumi kisérletek modszertana

A szakaszos laboratériumi kisérletek soran a KEMIRA AB cég altal gyartott koagulacios
berendezést hasznaltam (Kemira Kemwater Flocculator 2000 tipusu kisérleti berendezés). A
berendezés 6 parhuzamos, szabalyozhat6 fordulatszamu és keverési ideji keverSegységbdl all (egy
keverbegység egy 1 L trtartalmua tvegedénybdl, és egy keverblapatbdl all), ezért a kisérleteket 6
tagu kisérletsorozatokba szerveztem. Egy kisérletsorozaton belil rendszerint egyetlen kisérleti
paraméter valtozott (pl. oxidalészer mennyisége, koagulalészer mennyisége, kezelendd viz

foszfattartalma stb.), igy lehet&ség nyilt ezen paraméter hatasanak elemzésére.

A kisérlet soran a vegyszeradagolassal egy id6ben indul a gyors keverés (altalaban 350-400 rpm
fordulatszamon), ami a vegyszer egyenletes eloszlatasat segiti el6. Az intenziv keverés utan a
kever6é-berendezés automatikusan a beallitott alacsonyabb fordulatszamra all at (a keverés ideje,
fordulatszama a berendezéshez tartozo vezérlé egységen adott tartomanyon belil tetszés szerint
beallithatd). A lassu keverés a pelyhek névekedéséhez sziikséges, ehhez a laboratoriumi kisérletek
soran altalaban 20 rpm fordulatszamot alkalmaztam 10 percen kereszttl. A pelyhek kialakulasa és
megfelel6 mértékd novekedése utan az Ulepités fazisa koévetkezik (20 perc), majd a letlepitett

vizb6él mintavételre kertl sor. Az dulepitett mintakat ezt kovetéen 0,45 um poérusméretd
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membranszirén atszlrtem, és ebbdl a szirt mintabol tortént az analizis. Technologiai értelmezés
szerint a 0,45 pum jelenti az oldott és partikulalt forma kozotti atmenetet, azonban valdjaban a

0,45 um-nél kisebb méretti részecskék sem feltétlenil oldott allapotaak.

A koagulacios arzénmentesités alapfolyamatainak feltarasahoz, illetve az egyes — arzéneltavolitast
befolyasolé — tényez6k hatasanak vizsgalatahoz (csapvizbdl, illetve ioncserélt vizbol készitett)
modell oldatokat alkalmaztam. Ezen oldatok el6allitasaval, illetve a kisérletek végrehajtasaval
kapcsolatos tovabbi modszertani ismertetés — a konnyebb kévethetéség kedvéért — az 5.1
fejezetben szerepel, mindig az adott kisérlet eredményeinek és azok értékelésének bemutatisa

elott.

A kisérletek eredményeit a dolgozatban grafikus uton mutatom be; a kisérletsorozatban valtozé
vizminéségi jellemz6 fliggvényében abrazolom az arzéneltavolitis mértékét. A kisérletek
eredményeit abrazolé pontok elhelyezkedésétdl figeden vagy fuggvénykapcsolattal kozelitettem
az eredményeket, vagy kézzel torténd illesztést alkalmaztam, vagy nem alkalmaztam kiegyenlitést.

Tobb parhuzamos kisérletsorozat esetén az atlagértékek és a szorasok is feltiintetésre kertltek.

4.1.2 A féliizemi kisérletek modszertana

A félizemi berendezés két parhuzamos viztisztitasi vonalbdl (,A” illetve ,,B”) all, teljesen azonos
kialakitassal. Az egyes sorok kilon-kilon tizemeltethetéek, szabalyozhatéak. A berendezés
maximalis tisztitasi kapacitasa: 1-1 m’/h. A kisérleti berendezés zart rendszerben (nyomas alatt
torténé tzemelésre) kertlt kialakitasra, ugyanakkor a reaktortartalyok és a flokkulator tartaly

elhelyezése olyan, ami sziikség esetén lehetévé teszi a gravitacids vizatvezetést is.

Az els6 féliizemi kisérletek helyszine Hajdubagos volt, ahol a berendezés az alabbi technologiai

egységekbdl épiilt fel (9. abra):

® Gyors vegyszerbekever6 tartalyok, soronként 4-4 db, minden egyes tartalyhoz tartozik egy
vegyszertartaly (60 liter) és egy vegyszeradagold szivattyu. A vegyszerbekeverd tartalyok
kocka alakuak, térfogatuk 33 liter, a bekeverés egy haromlapatos propellerkeverével
torténik, 137 fordulat/perc fordulatszimmal. A vegyszeradagold szivattyik dugattyis
kialakitastak, allithaté lokethosszal és allithatdé percenkénti loketszammal. A

vegyszeradagolo szivattya vezérelhetd jelados vizérardl, vizhozamaranyos adagolassal.

® Flokkulator tartaly, soronként 1-1 darab. Kialakitasa hengeres, térfogata 100 liter. A
tartalyban a vegyszer bekeverése 14 fordulat/perc fordulatszamu kalodis keverével

torténik.
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® Szlrboszlop, soronként 2-2 darab. Téltettérfogata 60 liter, 260 mm belsé atmérs, 110 cm
toltetmagassag. A szlréoszlopok idévezérelt, automatikus visszadblitést biztosito
sztrofejjel felszereltek. A szhrd visszadblitése nyersvizzel torténik. Az ,,A” kisérleti soron
finomabb (1-2 mm szemcseméretll), mig a ,,B” soron durvabb (2-3 mm szemcseméret()

toltetanyag kertlt alkalmazasra.

A bevezetett nyersviz viznyomasanak ellenérzése mindkét soron nyomasmérével, mig a nyomas
szabalyozasa csappal tortént. A tisztitott viz mennyiségének mérésére a sorok végén elhelyezett
jelados vizora szolgalt, amely szikség esetén a vegyszeradagold szivattyuk vezérlését is

biztositotta.

A berendezés épitése sorin tObb atkotési/megkertilési lehetéség is kialakitisra kertlt, hogy
teljesen azonos elSkezelést kovetéen killonbozé technologiai 1épésekben torténd valtozasok
hatasai megfigyelhetéek legyenek, valamint azért, hogy sziikség esetén egyes mutargyakat ki

lehessen kapcsolni a technolégiabol.

Vegyszerbekever6k><Flokkulétor Szirék >< Kezelt viz

9. abra — A féliizemi berendezés kialakitasa a hajdabagosi kisérletek alkalmaval

Kezeletlen viz _=><__ Vegyszerbekeversk _><Flokkuldtor><_ Szir6k
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/J\ oblitéviz
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10. abra — A féliizemi berendezés kialakitasa a pocsaji kisérletek alkalmaval

34



A pocsaji félizemi kisérletek beinditasa el6tt a berendezés atalakitasara kerilt sor (10. abra).
Ennek oka egyrészt az volt, hogy a hajdabagosi kisérleti eredmények alapjan a 260 mm belsé
atmérdju szaré nem bizonyult elegendének ahhoz, hogy az alkalmazni kivant vizhozam mellett a
keletkez6 pelyheket kiszlrje. Célravezet6bbnek tint ezért a két, sorban kapcsolt, kisebb sziiré
helyett, 1 db, nagyobb atméréjd (350 mm) szdrét beiktatni. A toltetanyag 1-2 mm atmérdja
homokszemcsékbdl allt. Az atalakitast az indokolta tovabba, hogy a pocsaji nyersviz jelentSs
mennyiségl oldott metant tartalmazott, ezért a technoldgiai sor elejére egy gazmentesitot kellett

illeszteni. A szdr6k &blitése soran keletkez6 zagyviz felfogasa céljabdl ilepitétartilyok (UA, UB)

beépitésére is sor kertlt.

4.2 Analitikai médszerek

® Az arzén mérése az MSZ 1484-3:1998, MSZ EN 26595:1999 szabvanynak megfelel6en
Perkin-Elmer Analyst 800 tipusi atomabszorpcidés spektrofotométerrel —tortént,
elektrotermikus  és  hidridgenericiés  technikit alkalmazva (HAJDUVIZ Zrt.

laboratoriumaban).
o A pH mérés WIW pH 330 tipusi pH-mérével, Sentix elektrédaval tortént.

® A lugossag mérése az MSZ EN ISO 9963-1:1998 alapjan tortént, a mintat pH=4,5-re
titralva, illetve a MSZ 448-11: 1986 szabvany szerinti metilnarancs indikatoros modszerrel

a mintat pH=44-re titralva.

® A vezetGképesség mérése WIW Cond 330i tipusu készilékkel, Sentix elektrodaval

tortént.

® A redoxpotencial mérése WIW pH/Cond 340 tipusu készulékkel, Sentix elektrédaval

tortént.
® Az oldott oxigén mérése Hach LDO HQ10 tipusu szondaval tortént.
o A KOI,s mérése az MSZ 448-20: 1990 alapjan tortént.

® Az aktiv klér meghatarozasa az MSZ 448-25: 1981 alapjan DPD-s fotometrias, illetve

DPD-s térfogatos modszerrel tortént.

® A trihalometanok (THM) mérése az MSZ 448-50: 1985 szabvany szerint HP 5840A
tipust gazkromatograffal tortént (HAJDUVIZ Zrt. laboratériumaban).
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® A vas meghatarozasa az MSZ 260-13:1980- as szabvany szerint tortént Perkin Elmer 800
tipust késziilékkel (HAJDUVIZ Zrt. laboratériumaban), illetve az MSZ 448-4: 1983-as

szabvany szerinti fotometrias modszerrel (BME-VKKT laboratériumaban).

® A mangan meghatarozasa az MSZ 1484-3: 1998-as szabvany szerint tortént Perkin Elmer

800 tipust készillékkel (HAJDUVIZ Zrt. laboratériumaban).

® A szilikat tartalom meghatarozasa a MSZ 448-26:1991 szabvany szerinti fotometrias

modszerrel tortént.

* Az amménium koncentracié meghatarozasa az MSZ ISO 7150-1: 1992 szabvany szerinti

fotometrias modszerrel tortént.

® Az orto-foszfat koncentracié meghatarozasa az MSZ 448-18: 1977-es szabvany szerinti

fotometrias modszerrel tortént.

4.3 Az alkalmazott moédszerek Osszefoglalasa

1
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TECHNOLOGIA :
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Arzén
oxidaciéja
Arzéntartalmi Adszorpcids
nyersviz arzenment/esltem
technolégia
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forditott ozmdzis
alkalmazasa

11. abra — Az értekezésben targyalt témakorék modszertana

LJd_
SZAKASZOS!

., 1
LABORATORIUMI |_ |
KISERLETEK

kiserlet-1  pyy tzem
tervezeés

v KISERLETEK

Szildrd-folyadék
fdzisszétvdlasztds
gyorsszliréssel

Szilard-folyadék
fazisszétvalasztas
membrantechnoldgidval
(ultrasziirés, mikrosziirés)

> Hal?zatba/
bocsatott viz

A disszertacioban targyalt témakorok modszertanat a 11. abra foglalja 6ssze. A pH, lugossag,

foszfat, szilikat, valamint a szervesanyag tartalom arzénmentesitésre gyakorolt hatasat szakaszos

laboratériumi  kisérletekben vizsgaltam. Ezen kisérletek eredményei alapjan tortént meg a
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vizmindségi paraméterek hatdsanak szamszerdsitése tobbvaltozés linearis regresszid analizis

alkalmazasaval.

A laboratériumi kisérleti eredmények alapoztak meg tovabba a féluzemi kisérleteket is. A
téltizemi vizsgalatok tervezésénél a kiindulasi vegyszerdozisok meghatarozasara a laboratériumi
kisérletek eredményei alapjan keriilt sor. A szilard-folyadék fazisszétvalasztassal kapcsolatos
kérdések (szemcseméret, vegyszerbekeverés, sziirési sebesség szerepének) vizsgalata a féliizemi

kisérletekben tortént meg.
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5 Eredmények és értékelés

5.1 Szakaszos laboratoriumi kisérletek

A szakaszos laboratoriumi kisérletek célja a pH, hidrogén-karbonat koncentracid, orto-foszfat
koncentracid, valamint szilikat koncentracié arzénmentesitésre gyakorolt hatasanak részletes
vizsgalata volt (5.1.2 - 5.1.6 fejezetek), tovabba a koagulacids technolégia soran megvalésuld
koprecipitacié szerepének feltarasa (5.1.8. fejezet). A részletes laboratériumi, valamint a félizemi
kisérletek végrehajtasa el6tt az egyes koagulaloszer és oxidaloszer tipusok hatékonysaganak
Osszehasonlitdsa, valamint az arzén oxidaltsagi fokanak vizsgalata céljabdl el6zetes laboratériumi

kisérletek végrehajtasara kertlt sor.

5.1.1 El6zetes szakaszos laboratoriumi kisérletek: koagulalészer tipusok, oxidaltsagi

fok, oxidalészerek szerepe

Az elsé laboratériumi kisérletek célja annak meghatarozasa volt, hogy a kés6bbi vizsgalatok soran
milyen tipust koagulalészer alkalmazasara keriiljon sor, szitkséges-e el6oxidacié a koagulaciot
megel6zben, valamint az oxidacid céljara milyen tipust vegyszer alkalmazasa felel meg. Ezen
kisérletek soran harom koagulalészer tipust vizsgaltam kilonb6z6 kezdeti As(V) koncentraciok
alkalmazasaval, budapesti csapvizbdl készitett modell oldatokkal. A harom vizsgalt koagulans: a
vas(III)-klorid, az aluminium-szulfat és a Bopac (el6polimerizalt aluminium-hidroxid) volt. A
kisétletek soran harom kilonb6z6 kezdeti As(V) koncentraciét alkalmaztam: ~ 200 pg/L; ~ 50
ug/L és ~ 15 pg/L. Mindhirom koncentricié tartomanyban a leghatékonyabb koagulins
egyértelmien a vas(III)-klorid volt; az aluminium-szulfat és Bopac alkalmazasa kozott szamottevé
kilonbség nem volt megfigyelhetd. Az értekezésben csak a legmagasabb kezdeti As
koncentraciohoz tartozé eredményeket mutatom be (12. abra). Az abran lathaté, hogy
amennyiben az adagolt fém moljainak szama alapjan torténik a vegyszerek Osszehasonlitasa, a 10
ug/L-es arzén hatarérték eléréséhez kb. tizedannyi vas koagulansra volt szikség, mint aluminium
koagulansra. Ez alatimasztja a szakirodalmi hivatkozasok egy részét (Montiel és Welté, 1996),
azonban ellent mond pl. Edwards (1994) megallapitasainak, aki kisérleti eredményeib6l arra
kovetkeztetett, hogy az aluminium és vas tartalma koagulans hatékonysaga kozott jelentds eltérés

nem figyelheté meg.
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Paraméter

Erték

pH 7,6+ 0,1 %
redox potencial 370 £ 60 mV *
arzén ~ 0 pg/L

vas 0,031 mg/L
mangan 0,003 mg/L
KOIps 0,6 £ 0,1 mg/L
foszfat 0,3 mg/L *
ammaonium 0,01 mg/L
ligossag

3,41 0,1 meq/L*
3. Tablazat — A budapesti csapviz dsszetétele (forras: Févarosi Vizmiivek Zrt.; a *-gal jel6lt értékek a BME-
VKKT laboratériumaban mért eredmények; ahol t6bb mérési adat rendelkezésre allt, ott az atlag és szoras

értékek is szerepelnek; kisszamu adat esetén csak a tartomany vagy egyetlen érték szerepel a tablazatban)
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12. abra — Vas-klorid, aluminium-szulfat és Bopac koagulalészerek hatékonysaganak Osszehasonlitasa
(budapesti csapvizbdl készitett modell oldat; ~ 200 ng/L kezdeti As(V) koncentracio)

Magyarorszagon az arzén tobbnyire mélységi vizekben fordul el6, igy a nyersvizben a redukalt
allapotd As(Ill) forma dominal, de feltehetéen As(V) is jelen van. A koagulacids technolédgia az
oxidalt allapota arzénformat hatékonyabban tavolitja el a vizbdl, mint a redukalt arzenitet, igy a

koagulans adagolasa el6tt eléoxidaciora van szitkség (Montiel és Welté, 1996; Jekel, 1994). Az

elézetes szakaszos laboratériumi kisérletek részeként sor kertlt az As(IIl) forma

eltavolithatésaganak vizsgalatara is kulonbozé Osszetételd oldatokbdl (csepeli nyersvizbdl,

desztillalt vizbdl elballitott modell oldatokbdl, valamint hajdabagosi nyersvizbdl). Az

értekezésben a csepeli nyersvizbdl eléallitott modell oldattal végzett kisérletek eredményeit
mutatom be (13. abra). Az 4abran lathatd, hogy az aluminium tartalmu koagulalészerek

(aluminium-szulfat és Bopac) nem alkalmasak az As(III) eltavolitasara, azonban a vas(III)-klorid
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bizonyos mértékig képes az arzénkoncentracié csokkentésére. A 12. és 13. abrakon bemutatott
eredményeket Osszehasonlitva azonban megallapithaté, hogy a vas(Ill)-klorid hatékonysaga
lényegesen kedvezébb As(V) esetében, igy — az aluminium tartalma koagulalészerekhez

hasonl6an — alkalmazasa el6tt feltétlentl javasolt az el6oxidacio.

Paraméter Erték

pH 78+ 03*

redox potencial 360 £ 30 mV *
arzén ~ 0 pg/L

vas 0,07 — 0,25 mg/L
mangin 0,16 — 0,38 mg/L
KOIps 0,6 £ 0,2 mg/L
foszfat 0,05 mg/L
ammonium 0,20 — 0,56 mg/L
lagossag 3,6 £ 0,2 meq/L *

4. Tablazat — Csepeli nyersviz Gsszetétele (forras: Févarosi Vizmivek Zrt.; a *-gal jelolt értékek a BME-
VKKT laboratériumaban mért eredmények; ahol t6bb mérési adat rendelkezésre allt, ott az atlag és szoras
értékek is szerepelnek; kisszamu adat esetén csak a tartomany vagy egyetlen érték szerepel a tablazatban)
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13. abra — As(III) eltavolitisa csepeli nyersvizb6l készitett modell oldatbdél vas(III)-klorid, aluminium-
szulfat és Bopac koagulalészerek alkalmazasaval

Az arzenit arzenatta val6 atalakulasanak vizsgalata a hazai vizkezelésben elterjedt oxidalészerek
alkalmazasaval tortént, ugymint natrium-hipoklorit, kalium-permanganat, 6zon, valamint
levegével torténd oxidacié. Ahhoz, hogy az egyes vegyszerek hatékonysagat értékelni lehessen, az
As(III) és As(V) formak elkiilonitett meghatarozasara van sziikség, azonban jelenleg erre nem all
rendelkezésre rutinszerlen alkalmazhaté moédszer. Ezért az As(III) és As(V) meghatarozasa
kozvetett uton tortént. A kisérletek soran névekvé mennyiségl oxidaloszer adagolasa mellett
aluminium-szulfat koagulaloszert adagoltam a szikségesnél nagyobb mennyiségben. A koagulans

taladagolasaval biztosithat, hogy a vizben maradé arzén csupan As(IID), ugyanis az As(V) format
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a koagulaloszer teljes mértékben képes eltavolitani (ugyanakkor a fentickben ismertetett
eredmények kévetkeztében az aluminium tartalma koagulans az As(Ill) forma eltavolitasara nem
alkalmas). Ezzel a médszerrel tehat kévethets, hogy adott mennyiségti oxidaloszer alkalmazasa
kovetkeztében mennyi As(III) marad a vizben, vagyis milyen hatékonysaggal mikodik az
oxidacié.

A kisérletek soran a vizsgalt oxidalészerek kozil a natrium-hipoklorit, kalium-permanganat és
6zon hatékonynak bizonyult, azonban levegds oxidaciéval nem sikerilt az As(II) format As(V)-¢é
oxidalni. 1,8 mg/L NH," tartalmi hajddibagosi nyersvizzel végzett laboratériumi kisérletek
eredményei alapjan elmondhaté, hogy natrium-hipoklorit oxidaloszer alkalmazasa esetén az
As(III) oxidalasdhoz nem szitkséges torésponti kloradag alkalmazasa, annak toredékével
végbemegy az arzenit oxidacidja. A 14. abran lathatéak a hajdubagosi nyersviz natrium-
hipoklorittal végzett oxidacidjanak vizsgalati eredményei. Az arzén oxidacidja mar olyan natrium-
hipoklorit adagolas mellett végbement, amelynél az ammonium oxidaciéja még meg sem
kezd6dott (Id. fels6 abra). Az arzén oxidacidjanak végbemenetelére az utal, hogy 0,40 mg CL,/L
klor doézis felett mar tovabbi csokkenés nem kovetkezett be az arzén koncentracioban az adagolt
klér mennyiségének novelésével. A 10 pg/L-es hatarértéket ugyan nem sikerilt elérni, de ennek
oka egyértelmten az, hogy az adagolt koagulaloszer mennyisége nem volt elegendé a keletkezett
As(V) eltavolitasara. Torésponti kléradag (11,06 mg CL/L; 1d. als6é abra) alkalmazdsival nem
sikerilt kisebb oldott arzénkoncentracidkat elérni, mint a 0,40 mg CL,/L adagolasaval. Natrium-
hipoklorittal, illetve kalium-permanganattal végrehajtott tovabbi vizsgalatok a féliizemi kisérletek

eredményeinek ismertetésénél kertlnek bemutatasra (5.2. fejezet).
Az alapoz6 laboratoriumi kisérleteket 6sszegezve tehat megallapithato, hogy:

® A vas(Ill) koagulans lényegesen kedvez&bb hatasfokkal tavolitja el az arzenatot, mint az
aluminium koagulansok. Ez a megallapitas 6sszhangban van a szakirodalomban ké6zolt
eredmények egy részével (Montiel és Welté, 1996), mig pl. Edwards (1994) kutatasi

eredményeinek ellent mond.

® Az arzénmentesités hatasfoka lényegesen kedvezébb abban az esetben, ha az arzént
el6zetesen oxidaljuk. Az aluminium koagulans a redukalt allapotd arzén eltavolitasara
gyakorlatilag nem alkalmas, ugyanakkor a wvas-koagulans bizonyos mértékd arzenit
eltavolitasara is képes (ugyan lényegen rosszabb hatasfokkal tavolitja el, mint az oxidalt

arzenatot).

® A vizsgalt oxidalészerek kozil a natrium-hipoklorit (mar a térésponti kloradag toredéke

alkalmazasa esetén is), 6zon ¢és kalium-permanganat egyrant alkalmasak az arzén
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oxidalasara. A levegd technologiai szempontbdl elfogadhaté idétartamon belil nem képes

az arzenitet arzenatta oxidalni.
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14. abra — Arzén oxidacidja natrium-hipoklorittal ammoénium tartalmi vizben (hajdubagosi nyersvizzel
végzett kisérletek; koagulaci6 aluminium-szulfattal: 0,08 mmol Al/L)

5.1.2 A pH hatasa

Tag pH tartomanyban (pH = 5,0 — 11,0) kisérleteket végeztem annak megallapitasara, hogy a pH
milyen mértékben befolyasolja az arzéneltavolitast a harom koagulalészer (vas(III)-klorid,
aluminium-szulfat, Bopac) alkalmazasa esetén. Budapesti csapvizbdl készitett modell oldatokkal
végeztem a kisérleteket, 200 — 300 pg/L kezdeti As(V) koncentracié alkalmazasaval. NaOH,
illetve HCI oldat adagolasaval allitottam be a viz pH-jat a kivant értékre. Ezt kovetben tortént

meg a koagulaldszer adagolasa, majd a mar vazolt modszertan szerint végeztem a kisérleteket. A
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pH értéket csak a kisérlet elején allitottam be, ezt kdvetéen a kisérlet folyaman, illetve végén mar

nem tortént utdlagos pH beallitas.
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60 —O— Aluminium-szulfat koag.szer; 300 pg/L As(V); 3,5 mg/L Al
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15. abra — Arzéneltavolitas hatasfokanak valtozasa a pH fiiggvényében (budapesti csapvizbdl készitett
modell oldatok; 200 — 300 ng/L kezdeti As(V) koncentracio; alkalmazott koagulalészer dézisok: 0,95 mg/L
Fe vas(III)-klorid formajaban; 3,5 mg/L Al aluminium-szulfat forméjaban, 3,7 mg/L Al Bopac formajaban)

A harom vizsgalt koagulalészer hasonléan viselkedett a pH valtoztatas hatasara. Az eltavolitas
hatasfoka a pH fliggvényében a 15. abran lathat6. Mindharom koagulalészer esetén a legnagyobb
mértékt eltavolitas a 7,0 — 7,5 koézottt pH értékeken figyelheté meg, ugyanis ez az a pH
tartomany, amely az oldhatatlan, arzént tartalmazé vas(III)-hidroxid pelyhek kialakulasanak
leginkabb kedvez, igy az arzéneltavolitds ebben a tartomanyban a leghatékonyabb. Ennél
alacsonyabb, illetve magasabb pH értékeken a hatékonysag csékken, majd 10-es pH felett ismét
n6. Ennek a tartomanynak csupan elméleti szempontbdl van jelentésége, hiszen a vizkezelés
soran ilyen magas pH értékeket mar nem alkalmaznak. Az eltavolitasi hatasfok névekedésének az
oka a magas pH-n kivalé Mg(OH), csapadék, mellyel a koprecipiticids/adszorpcids folyamatok

eredményeképpen az arzén oldhatatlan formara hozhaté.

A tig pH tartomany, és magas (200-300 ng/L) kezdeti arzénkoncentriciéju modell oldattal
végzett kisérleteket kovetéen hajdubagosi nyersvizzel tovabbi kisérletek végrehajtasara keriilt sor,
melyek soran a cél az arzéneltavolitas hatékonysaganak vizsgalata volt a 7,0 — 7,8 kozotti pH
tartomanyban. A 16. abran a natrium-hipokloritos el6oxidacidohoz és aluminium-szulfattal végzett
koagulacidhoz tartozé eredmények lathatéak. A pH hatasa egyértelmd, azonban a koagulaloszer
dézisok novelésével (ami természetesen maga utan vonja a maradék arzénkoncentracio
csokkenését) a pH-t6l vald fiiggés hatiasa egyre kisebb. Ezt jol tiukrozik a grafikonok

meredekségei, amelyek a koagulaloszer dézis névelésével fokozatosan csokkennek.

A magyarorszagi vizek pufferkapacitasa a geologiai adottsagok kévetkeztében jellemzéen magas
(> 3 meq/L), igy a nyersviz pH értékének megvaltoztatasihoz altaliban jelentés mennyiségl sav

adagolasa szlikséges. Ezért minden nyersvizmindség esetén egyedi vizsgalatok sziikségesek annak
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meghatarozasa céljabol, hogy melyik megoldas a koltséghatékonyabb: a nyersviz pH értékének
csokkentése vagy a koagulansdézis novelése annak érdekében, hogy az arzénhatarérték
teljesithet6 legyen. Magyarorszagon — a jellemz&en magas nyersviz lugossag értékek miatt —

feltehet6en az utébbi megoldas kedvez6bb gazdasigossagi szempontbol.
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16. abra — Maradék oldott arzén koncentraciok a pH fiiggvényében natrium-hipoklorittal oxidalt
hajdubagosi nyersviz esetén (70 pg/L kezdeti As(V) koncentracio; 1,0 — 5,2 mg/L Al koagulans aluminium-
szulfatként adagolva)

A pH hatasanak vizsgalatara végrehajtott kisérletek eredményeit Osszegezve elmondhaté tehat,
hogy a pH jelent6s hatast gyakorol az arzéneltavolitas hatékonysagara, azonban olyan koagulans
dézisoknal, amelyeknél a maradék arzén koncentracié mar hatarért¢k korili, ez a hatas kevésbé
jelents. Magas (200 — 300 pg/L) kezdeti arzénkoncentraciok esetén szamottevé mértékben
csokkenhet az eltavolitasi hatasfok a pH emelkedésével, azonban a jellemz6 vizkezelési
korulmények kozott (~ 50 pg/L kezdeti As koncentricid, és hatarérték koruli maradék As

koncentraciok esetén) ez a befolyasol6 hatas mar kevésbé jelentds.

5.1.3 Karbonat/hidrogénkarbonat hatasa

Hazank geologiai adottsagai kovetkeztében vizeink pufferkapacitisa meglehet6sen magas, amely
kedvez a hidroxidok képzédésének (részletesen 1d. 2.4.1 fejezet). Masrészrél azonban kutatasi
eredmények igazoltak, hogy a fém-hidroxid pelyhek feliletén verseny alakul ki az arzenat és
karbonat/hidrogénkarbonat ionok kozott a szabad adszorpciés  helyekért, ezért a
karbonat/hidrogénkarbonat ionok jelenléte csokkentheti az arzéneltavolitas hatasfokat (Holm,

2002).

A HCOy ion hatasat szakaszos laboratoriumi kisérletekben vizsgaltam két kilénb6z6 kezdeti pH
értéken (pH = 7,0 és pH = 8,0), ioncserélt vizbol készitett modell oldatokkal. A kisérletek soran
az oldatokhoz névekvé mennyiségben adagoltam NaHCO; oldatot, ugy, hogy a kialakuld

lagossag értékek 0,0 — 10,0 meq/L legyenek. Ezt kovetSen a pH értéket beallitottam a kivant
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értékre (pH = 7,0, illetve pH =8,0). A kisérlet folyaman tovabbi pH szabalyozast nem hajtottam
végre, {gy a koagulaloszer adagolasa kévetkeztében a kezdeti pH értékek kilonbozé mértékben
valtoztak (a NaHCO; tartalom fiiggvényében). Mivel a kisérleteket nyitott rendszerben végeztem,

igy a levegébol CO, beoldddasara és tavozasara is sor kertilt a kisérletek soran.

A maradék arzénkoncentracié értékek, valamint a kisérlet végrehajtasat kovetéen kialakulé pH
értékek a 17. abran lathatéak. 0, illetve 0,05 meq/L lugossig esetén a koagulans adagolasat
kévetéen a pH drasztikusan csokkent, ami arra utal, hogy a viz pufferkapacitisa nem volt
elegendé ahhoz, hogy megfelel6 mértékd hidroxid-képz&dés 1étrej6jjon, és a pH is elfogadhato
szinten maradjon. Ennek kovetkeztében arzenat eltavolitas nem, vagy csak nagyon gyenge
hatasfokkal jott 1étre. 0,25 — 1,0 meq/L ligossag tartomanyban a kezelt viz arzén koncentricioja
joval hatarérték alatti. Ebben a tartomanyban tehat a hidroxid képz6dés végbement, azonban az
anionok kozott folyd verseny még nem olyan mértékd, ami negativan befolyasolnd az
arzénmentesités folyamatat. Arzénmentesités szempontjabol kedvezé kértilmény tovabba a 6,5 —
7,5 kozotti pH értékek kialakulasa a koagulaciot kévetéen, ugyanis ezen az alacsonynak tekinthet6
pH tartomdnyon az arzénmentesités hatasfoka kedvezé (Id. 5.1.2. fejezet). 1,0 meq/L felett
azonban a kezelt viz arzénkoncentraciéjaban noévekedés figyelheté meg, kilénosen a 8,0-as
kezdeti pH-val végzett kisérletek esetén. 10,0 meq/L ligossig esetén, 8,0-as pH-n a maradék
arzénkoncentracié mar 25 ug/L, 7,0-es pH értéken pedig hatarérék kozeli (10,2 pg/L). Bizonyos
magyarorszagi vizbazisokban akar 10 meq/L is lehet a nyersviz ligossiga, igy arzénmentesitési

technolégia alkalmazasa esetén a lagossagot — mint arzénmentesitést befolyasolé tényez6t — mar

figyelembe kell venni.
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17. abra — Maradék arzénkoncentracidk a kezdeti ligossag (NaHCOj tartalom) fiiggvényében (ioncserélt
vizb6l készitett modell oldat; 50 pg/L kezdeti As(V) koncentracié; 1 mg/L Fe koagulans adagolasa
vas(III)-klorid formajaban)
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Tovabbi laboratériumi kisétrletekben vizsgaltam, hogy karbonat/hidrogénkarbonat jelenlétében
vajon egyfajta versenyrdl van szo, amely az anionok kézott folyik a vas-hidroxid adszorpcids
helyeiért, vagy a magasabb ldgossig kovetkeztében a hidroxidképzdédés felgyorsul, és ennek
kovetkeztében az arzén nem képes beépilni a keletkez6 pelyhekbe. Ennek meghatarozasa
céljabol in-sitn és elére létrehozott pelyhekkel folytattam a tovabbi vizsgalatokat. Az in-situ
pehelyképzédés 1ényege, hogy a vas-hidroxid pehely az arzéntartalma vizben alakul ki, {gy
lehet&ség van arra, hogy az arzén koprecipitaciéval vagy adszorpcioval (a pehely feliletén torténd
megkotédéssel) 1épjen kapcesolatba a vas(IlI)-hidroxiddal. A laboratériumi kisérletek soran
minden esetben — amennyiben kiilon nem kertlt feltiintetésre a modszertani leirasnal — zn-situ
pehelyképzédés jott 1étre. Az ,,el6re 1étrehozott pelyhek™ alkalmazasa esetén a pehelyképzodés az
arzénmentes vizben jon létre, majd ehhez adagoltam az arzenat oldatot. Ebben az esetben csupan
adszorpcid, azaz a pehely feliletén torténé megkotddés révén 1ép kapcesolatba az arzén a vas-

hidroxiddal (Edwards, 1994).

Amennyiben az atzenat és karbonat/hidrogénkarbonat ionok kozott verseny alakul ki, dgy a
NaHCO; koncentracié6 novekedésével mind az in-sitn, mind az el6re létrehozott pelyhek
alkalmazasa esetén névekvé maradék arzénkoncentraciok varhatéak. Amennyiben azonban arrél
van sz0, hogy a felgyorsult hidroxidképz6dés megakadalyozza az arzén beépiuilését a pelyhekbe,
ugy az elére létrehozott pelyhek esetén nem varhaté névekvé maradék arzénkoncentracié a
NaHCO; koncentracié noévekedésével, hiszen mire az arzenat kapcsolatba 1ép a koagulanssal, a
vas(III)-hidroxidok kialakuldsa mar befejez6dik, kémiai kotések kialakulasara mar nincs lehet&ség.
A kisérletek soran tehat ugyanolyan vegyszer koncentraciokkal végeztem a kisérleteket, csak az
egyik esetben — a hagyomanyostdl eltéréen — elére létrehozott pelyhekkel dolgoztam. A modell
oldatot ioncserélt vizbdl allitottam el 3,0 meq/L kezdeti ligossag beallitisaval. Erre a kezdeti
lagossagra azért volt sziikség, hogy az ,.elére 1étrehozott pelyhek vizsgalata esetén” is biztositani
lehessen a pelyhek kialakulasat. Miutan a pelyhek létrejottek (a vas(IIl) koagulans 350 rpm-n
torténé 1 perces gyors bekeverését, majd 20 rpm-n torténé 10 perces lassu keverést kovetéen) a
modell oldathoz adagoltam a kivant mennyiségd arzenat, illetve NaHCO; oldatot, melyet tovabbi
15 perc lasst keverés kévetett 20 rpm fordulatszamon. Ezt kévet6en a mintat atszirtem 0,45 um

porusméretd membranon, és a szirletbdl tértént az arzén meghatarozasa.

Az in-situ pehelyképzédés soran a kisérletet a korabbiakban mar részletezett modszer szerint
hajtottam végre: 3,0 meq/L lagossagd, és 50 pg/L. As(V) koncentriciéji modell oldatot
készitettem. Ezt kévetéen az 1 L térfogatd oldatokhoz névekvé koncentraciéban tovabbi

NaHCO; oldatot adagoltam, melyet 1 percen at tartd gyors keveréssel (400 rpm fordulatszamon)
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elkevertem, ezt kovette a vas(Ill)-koagulans adagolasa (bekeverése 1 percig 400 rpm

fordulatszamon, majd 10 percig 20 rpm fordulatszamon).

A kisétlet eredményét a 18. dbra mutatja. Az dbran a 3,0 meq/L ,,alap-lugossig” értéken tal
adagolt NaHCO, mennyiségét is feltiintettem. Igy a végleges lugossag értékek a 3,0 — 9,0 meq/L
tartomanyban mozogtak. A lagossag névekedésével mind az zn-situ, mind az elére létrehozott
pelyhek esetén jelentés novekedés figyelheté meg a maradék arzén koncentraciéban. A két gérbe
kozel parhuzamosan fut, igy feltételezhets, hogy NaHCO, jelenlétében valdban verseny alakul ki
a szabad adszorpcids helyekért a HCO; ion és az arzenat ion kozott. Az eredmények tovabba
felhivjak figyelmet a koprecipitacié jelentéségére is, hiszen egyértelmlen alacsonyabb maradék
arzénkoncentraci6 értékek adodtak abban az esetben, amikor 7#-situ pehelyképzédés tortént. Elére
létrehozott pelyhek esetén csupan adszorpcid révén torténik az arzén szilard formava alakulasa, és
ez mintegy 6-10 pg/IL-el eredményezett magasabb arzén koncentraciokat a szirletben, mint az 7n-
sitn pehelyképzédés alkalmazasa soran kapott értékek (ahol adszorpcid és koprecipiticié egyarant
végbemegy). A kisérletek soran csak a modell oldat pH értékét allitottam be, ezuttal nem tortént
pH beallitas a tovabbi NaHCOj; oldat adagolasat kévetSen, igy a kisérlet végén mért pH értékek a
7,4 — 8,1 tartomanyban valtoztak. A maradék arzén koncentracié névekedésének az oka tehat
nem csupan a NaHCO, koncentracié névekedése, és ennek kovetkeztében a HCO; és arzenat
ionok kozott kialakuld verseny, hanem az ezzel egyitt jar6 magasabb pH érték is a kezelést

kovetben.

Az "alap lugossagon" tul adagolt NaHCO; moéljainak szama [mmol/L]
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18. abra — Maradék oldott arzén koncentracié értékek az adagolt NaHCO; fiiggvényében (ioncserélt vizbél
készitett modell oldat; 1 mg/L Fe koagulans vas(III)-klorid formajaban adagolva, 3 mmol/L kezdeti
NaHCO; koncentracié, az abran az ezen tul adagolt NaHCO; eredményeképpen kialakulé lugossag
értékek is szerepelnek; 50 pg/L kezdeti arzenat koncentracio; az abran a kisérletet kovet6en mért pH
értékek szerepelnek)

Tovabbi elemzések (Id. 5.1.7. fejezet) kimutattak, hogy a hidrogénkarbonat tartalom éppen a

kisérletet kévetSen kialakuld pH érték révén jatszik szerepet: ugyanis kis ligossagu vizek esetében
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a koagulaloszer adagolasat kévetéen jelent6sen csokken a viz pH értéke, ami — ahogyan azt a
5.1.2. fejezet részletezi — kedvez6bb arzéneltavolitasi hatasfokot eredményez. Magasabb
hidrogén-karbonat tartalom esetén azonban a kisérlet végrehajtasat kovetéen magasabb pH
értékek alakulnak ki, ami viszont csokkenést jelent az arzénmentesités hatékonysagaban. Ily
moédon  tehat a  lagossagnak leginkabb a  koagulaciot kévetben kialakulé pH  érték
befolyasolasaban van szerepe, és ezaltal kozvetetett médon gyakorol hatast az arzénmentesités

hatasfokara.

5.1.4 Orto-foszfat anion hatasa

A foszfat jellemzben el6fordulé ion a hazai mélységi vizekben. Vizsgalatok kimutattak, hogy az
adszorpcids arzénmentesités hatékonysagat jelentés mértékben befolyasolja az orto-foszfat ionok
jelenléte. Ennek oka az, hogy a foszfation és az arzenation szerkezete hasonld (2.4.3 fejezet),
azonban a foszfat nagysagrenddel nagyobb koncentracioban talalhaté meg a nyersvizben, igy az

adszorpcios helyek nagy részét elfoglalja, ezaltal megakadalyozva az arzén megkotodését.

Hasonléan az adszorpcids technoldgidhoz, koagulaciés arzénmentesités hatékonysagat is
befolyasolja a foszfat jelenléte a nyersvizben (Holm, 2002), ugyanis a foszfat az adagolt vas(III)
koagulanssal oldhatatlan vas-csapadékot képez, ami csokkenti az arzén szamara rendelkezésre allo
koagulans mennyiségét. Kutatasok kimutattak tovabba, hogy a foszfat és arzenat kozott verseny
alakul ki a szabad adszorpciés helyekért a vas(IlI)-hidroxid feliletén (Holm, 2002; Manning és
Goldberg, 1990).

Laboratériumi  kisérleteim célja annak vizsgalata volt, hogy a foszfation koncentracié
novekedésével milyen mérté¢kben valtozik a maradék oldott arzénkoncentracio értéke, valamint
annak meghatarozasa, hogy az arzén hatarérték eléréséhez milyen mennyiségl koagulans
adagolasa szikséges kiilonb6z6 kezdeti foszfat koncentraciok esetén. A kisérleteket csapvizbdl,
valamint ioncserélt vizbdl készitett modell oldatokkal végeztem, kilonb6zé kezdeti pH értékek
alkalmazasaval. A névekvé foszfat koncentraciéval, és fix vas(Il)-koagulans doézissal végzett

kisérletek eredményeit a 19. abra foglalja Gssze.

Minden vizsgalt pH érték és koagulans dozis esetén a foszfat arzénmentesitésre gyakorolt negativ
hatasa egyértelmtien kimutathaté volt. Alacsonyabb koagulans dézisok (v6.: pl. csapvizbdl
készitett modell oldatok esetén: 0,84 mg Fe(Ill)/L, pH = 7,5 és 1,5 mg Fe(II)/L, pH = 7,5
értékeket), illetve magasabb pH értékek esetén a hatas erésebben jelentkezett (vo.: pl. csapvizbdl
készitett modell oldat: pH = 7,5, Fe(IIl) = 1,5 mg/L és ioncserélt vizbdl készitett modell oldat:
pH =8,0, Fe(II) = 1,5 mg/L értékeket). Egy kisétletsorozatot végeztem elére létrehozott pelyhek

alkalmazasaval is. Ebben az esetben 3 mmol/L NaHCO, koncentraciéju oldathoz vas koagulanst
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adagoltam, majd 1 perc gyors keverést (400 rpm fordulatszamon) és 10 perc lassi keverést (20
rpm fordulatszaimon) alkalmaztam. Ezt kévet6en adagoltam egyidejlleg az arzenat és foszfat
oldatot, melyet 15 perc lassu keverés kovetett (20 rpm fordulatszamon). A megegyezé Osszetételd
modell oldattal, azonban in-situ pehelyképzédés alkalmazasaval kapott eredményekkel
6sszehasonlitva (1d.: zn-situ pelyhek; ioncserélt viz; pH = 7,8; Fe(IIl) = 1,5 mg/L), mintegy 6-12
ug/L eltérés adédik a maradék oldott arzénkoncentracié értékekben. Ez az eltérés — a hidrogén-
karbonatos rendszerben végzett kisérletekhez hasonléan (Id. 5.1.3. fejezet) — ismét felhivja a
figyelmet a koprecipitacié jelentéségére a koagulacids arzénmentesités soran. Az a tény, hogy az
elére létrehozott pelyhek esetében is megfigyelhet az arzénmentesitésre gyakorolt negativ hatas,
igazolja azt a megallapitast, miszerint a foszfat és arzenat ionok kézott verseny alakul ki a vas(I1I)-

hidroxid szabad adszorpcids helyeiért.

22 <& In-situ pelyhek; ioncserélt viz; pH = 7,8; Fe(lll) = 1,5 mg/L
50 O Elére létrehozott pelyhek; ioncserélt viz; pH = 7,8; Fe(lll) = 1,5 mg/L
;g' 40 O  In-situ pelyhek; csapviz; pH = 7,5; Fe(lll) = 1,5 mg/L
E 30 1 X In-situ pelyhek; ioncserélt viz; pH = 8; Fe(lll) = 1,5 mg/L
20 1 + In-situ pelyhek; ioncserit viz; pH = 8; Fe(l) = 3 mg/L
12 | In-situ pelyhek; csapviz; pH = 7,5; Fe(lll) = 0,84 mg/L
0 0.2 0.4 0.6 0.8

PO,-P [mg/L]

19. abra — Maradék oldott arzénkoncentracié értékek a kezdeti foszfat koncentracié fiiggvényében
(ioncserélt vizbdl, illetve csapvizbdl készitett modell oldatok; 50-60 pg/L kezdeti arzenat koncentracio; 1,5
mg/L Fe vas(III)-klorid formajaban adagolva; 1,25 — 3,0 meq/L lugossag)

Budapesti csapvizbdl készitett modell oldatokkal, harom kiilonb6z6 kezdeti foszfatkoncentracio
esetén vizsgaltam, hogy milyen koagulins dozissal érhet6 el a 10 ug/L-es arzén hatarérték (20.
abra). A 0,17 mg/IL-es PO,-P koncentracié 0,3-0,4 mg/L-re t6rténé emelésével mintegy 80%-al
tobb koagulalészerre volt szitkség az arzén hatarérték biztositasahoz. Ez az eredmény felhivia a
figyelmet arra, hogy a foszfat megjelenése az ivovizben nem karos ugyan, a jelenlegi szabalyozas
nem allapit meg hatarértéket ra, mégis fontos paraméter koagulacios arzénmentesitési technologia

alkalmazasa soran, hiszen a sziikséges koagulans mennyiségét jelentésen novelheti.
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20. abra —Maradék oldott arzénkoncentracié értékek a koagulans dézis fiiggvényében harom kiilonbozé
kezdeti foszfat koncentracié esetén (csapvizbdl készitett modell oldatok; kezdeti pH = 7,6 — 7,7; Fe
koagulans alkalmazasa vas(IIT)-klorid formajaban adagolva)

A foszfatot tartalmazé modell oldatokkal végzett kisérletek soran az arzén eltavolitisainak
vizsgalata mellett szamitottam a foszfat eltavolitas mértékét is. Az eredmények alapjan arra a
kovetkeztetésre jutottam, hogy az adagolt koagulans elegend6 lenne szamos esetben a foszfat
eltavolitasahoz, ez mégsem torténik meg kell6 hatasfokkal. Ugyanakkor jelentés mennyiségd
arzén is marad a vizben oldott allapotban. Ezek az eredmények arra utalnak, hogy a keletkezd,
foszfatot és vas(Il)-hidroxidot tartalmaz6 csapadékba az arzén nem tud kell6 hatasfokkal
beépiilni.

Ennek vizsgalata céljabol meghataroztam, hogy az orto-foszfatot is tartalmazé rendszerekben a
koagulaci6 hatasara a keletkezé csapadékba mennyi vas(IIl), illetve foszfat épult be. A két
komponens molaranya megadja, hogy a keletkezett csapadék milyen mértékben tér el az
idedlisnak tekinthet6 vas(III)-foszfat (FePO,) csapadéktdl (Szabo, 2006). Amennyiben ez az arany
1 (Fe:P toémegaranyban kifejezve: 1,8), az azt jelenti, hogy a csapadék csak vasat és foszfatot
tartalmaz, hidroxid-képzédés lényegében nem kovetkezett be, valamint egyéb anionok (pl
hidrogén-karbonat ion, szervesanyag) nem épiltek be a keletkezé csapadékba. Arzénmentesités
szempontjabol a magasabb Fe(Ill) : PO,-P arany a kedvez&bb, hiszen ez az eset jellemzé az
alacsonyabb foszfattartalmt oldatokra, illetve a magasabb koagulans dozisokra. A keletkez6
csapadék Fe(ll) : PO,-P aranya flggvényében vizsgaltam az eltavolitott arzén mennyiségét.
Szamitasaimban tomegaranyt vettem figyelembe, valamint azon kisérletek eredményeit
hasznéltam az elemzéshez, melyek soran a kezdeti arzenit-As koncentricié 50 — 60 ng/L kozott

volt.

A 21. abra. mutatja be a szamitasok eredményeit. Lathat6, hogy egy adott Fe(Ill) : PO,-P

[mg/mg] arinyt elérve az arzénmentesités mar kell§ hatékonysiggal végbement. Ez az ariny a
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vizsgalt 7,5 — 8,0-as pH tartomanyon, csapvizbdl, illetve ioncserélt vizbol eléallitott rendszerek
esetén megkozelitben 10 mg Fe(ll) / mg PO,P volt. Az eredményekbdl tehit arra
kovetkeztettem, hogy orto-foszfat jelenlétében olyan vas(II)-hidroxid csapadék képzédik,
amellyel az arzén nem tud kapcsolatba 1épni, igy a koagulalészer doézis emelésére van szikség
abbdl a célbdl, hogy egy adott Fe(IIl) : PO,-P [mg/mg] arinyt elérve az arzénmentesités mar

kell6 hatékonysaggal végbemenjen.
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Fe(lll) / PO4-P [mg/mg]
21. abra — Foszfat-tartalmia vas csapadék Osszetétele és az eltavolitott arzén mennyisége ko6zotti

Osszefuggés modell oldatokkal végzett arzénmentesitési kisérletek alkalmaval (50 — 60 pg/L kezdeti As(V)
koncentracio; kezdeti pH = 7,5 — 8,0; lugossag = 3,0 — 3,9 meq/L; in-situ pehelyképzidés; kezdeti PO4-P
koncentracio: 0,01 - 0,66 mg/L; 0,56 — 5,60 mg/L Fe koagulans vas(IIT)-klorid formajaban adagolva)

5.1.5 Szilikat hatasa

Liu et al. (2007) eredményei alapjan a szilikat jelenlétében a vas(IlI)-hidroxid { - potencialja
csOkken, ami gatat szab a vas(Ill)-hidroxid pelyhek 6sszekapcsolodasanak, névekedésének.
Tovabba, a vas(IIl) és a szilikat reakcidja kévetkeztében oldhatéd polimerek képzédnek (Swedlund
és Webster, 1999). A vas(I1I)-hidroxid pelyhek aggregalédasanak hianyaban a keletkezdé pelyhek
mérete nem elegend6 ahhoz, hogy szlréssel eltavolithatéak legyenek a vizbdl, igy az oldott vas
megjelenik a kezelt vizben. Az oldott vas mennyisége a pH emelésével névekszik. Szilikat

hianyaban az emlitett jelenség nem figyelheté meg.

A pH-fuggés vizsgalata céljabol a kisérleteket el6szor arzénmentes modell oldatokkal hajtottam
végre. 3,0 mmol/L NaHCO, koncentriciéju oldatot készitettem ioncserélt vizbdl, melynek pH
értékét NaOH illetve HCI adagolasaval allitottam be a kivant mértékdre. A kisérlet elétti pH
értéket dllitottam be sav/lug adagolasaval, a kisétlet kozben, illetve utina méir nem hajtottam
végre pH szabilyozast. 3,60 g/L SiO, koncentriciéju szilikit oldatot minden nap frissen
készitettem viztiveg (Na,SiO;) felhasznalasaval. Ebb6l az oldatbdl adagoltam azutan a kivant

mennyiséget a kisérlet elétt a 30 mg/L SiO, koncentricié-érték beallitasihoz. A szilikitot
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tartalmazé oldat esetén a pH beallitasa a szilikat adagolasa utan tortént meg, hiszen a szilikat

adagolas hatasara a pH jelent6s mértékben novekedett volna a kezdeti értékhez viszonyitva.
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22. abra — Maradék vaskoncentraci6é (0,45 pm porusméretli membranon térténd sziirést kovetGen) a pH
fiiggvényében szilikait mentes és 30 mg/L SiO; tartalmi modell oldatokban (3 mmol/L NaHCOs3;
ioncserélt vizb6l készitett modell oldat; 1,5 mg Fe/L vas(III)-klorid koagulaloszer adagolasa)

A szilikat-mentes rendszerben, a vizsgalt pH tartomanyban (6,5 — 9,5) a vas(IIl)-hidroxid
képzbdés végbement, a keletkez6 pelyheket a 0,45 pm poérusméreti membransziré lényegében
teljes mértékben eltavolitotta a vizbdl (22. dbra). 30 mg/L SiO, jelenlétében azonban mar 7,5-s
pH értéken jelentés mennyiségl oldott vas jelent meg a szitletben (0,32 mg/L vas), 9,5-s pH
értéken pedig mar a beadagolt vas(Ill)-nak mintegy 90%-a oldatban maradt. A kapott
eredmények Osszhangban vannak Liu et al. (2007) eredményeivel, azzal a kilénbséggel, hogy a
szilikat-mentes rendszerben a vas(III) kicsapédasa végbement a teljes vizsgalt pH tartomanyban,
mig Liu et al. (2007) kisérleteiben az alacsonyabb pH tartomanyban (3,5 — 7,0) jelentds
mennyiségd oldott vas maradt a vizben. Ennek oka feltehet6en az, hogy Liu et al. (2007) kisérletei
soran kisebb lugossagu vizekkel dolgozott (1,0 mmol/L NaHCO,), az alkalmazott vas(I1)-dozis
azonban lényegesen nagyobb volt (12 mg/L Fe).

Ezt kovetben a szilikat és pH hatasat arzenat tartalma rendszerekben is vizsgaltam, abbdl a

célbol, hogy a szilikat arzénmentesitésre gyakorolt hatasat részleteiben feltarjam.

A kezdeti kisérleteket két kulonb6z6 — vizkezelésre jellemz6 — pH értéken hajtottam végre (7,5 és
8,5). Az oldatot hasonlé médon készitettem el, mint az el6zéekben: 3,0 mmol/L. NaHCO,
koncentracié 1étrehozasaval, ioncserélt vizbdl allitottam el6. Ezutan a megfelel6 mennyiséga SiO,
oldat adagolasit kévetSen (0 — 60 mg/L SiO,), elvégeztem a pH beallitasat a kivant 7,5-s, illetve a

8,5-s értékre.
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23. abra — Maradék arzénkoncentraciok (0,45 pm poérusméretii membranon torténd sziirést koveten) a
szilikat koncentracié fiiggvényében (3 mmol/L NaHCOj3; ioncserélt vizbdl készitett modell oldat; 60 pg/L
kezdeti As(V) koncentracio; 1,5 mg Fe/L vas(III)-klorid koagulalészer adagolasa)

15 mg/L SiO, jelenléte mar jelentSsen befolyasolta a maradék oldott arzén mennyiségét mindkét
vizsgalt pH értéken. 8,5-s pH esetén a hatarérték kétszeresét meghaladd arzénkoncentracié
alakult ki a membranszirt vizben (23. abra). 60 mg/L SiO, koncentricié értékeknél mar 7,5-s pH
értéken is a kezdeti arzén mintegy kétharmada a vizben maradt, mig 8,5-s pH esetén mar 90% ez

az arany.

A szilikat-tartalmd oldatokkal végzett kisérletek soran a szlrt viz vas koncentracio értékei, és
ennek kovetkeztében az arzénkoncentracié értékek is meglehetésen szérnak. A jelenség
megértése céljabol ugyanazon mintabol (30 mg/L SiO, és 1,5 mg/L Fe(Ill) dézis) kulonbozé
mennyiségeket (100 mL, illetve 300 mL) szartem at 0,45 um pérusméretd membranon. A
maradék vaskoncentraci6 értékekben mintegy 100% eltérés adédott. A szakirodalom leirja ugyan
a jelenséget, miszerint a szilikat jelenlétében olyan méretd pelyhek képzédnek, amelyek a 0,45 um
poérusméretd membranon atjutnak, azonban nem tesz emlitést arrdl, hogy ennek kévetkeztében a
minta szlrése soran a membran fokozatosan eltomddik, és ez az eltdmdbdés egyfajta masodlagos
szirShatast eredményez, ezaltal higitja a mar korabban atszdrt mintat. Ennek a hatasnak a
kikiiszobolése céljabol, illetve annak érdekében, hogy az eredmények Osszehasonlithatéak
legyenek, a késébbiekben mindig ugyanolyan mennyiségt (120 mL) mintat szlrtem at a 0,45 pm-s
membranon. A tovabbiakban a mintakat 0,2 pum-s membranon is atszdrtem, hogy a
szakirodalomban leirt jelenségeket részleteiben vizsgalni tudjam (Liu et al., 2007; 1d. 2.4.3. fejezet).
A szilikat tartalma vizekkel végzett kisérletek eredményeinek bemutatisa soran a korabbi
modszertdl eltéréen a grafikonokon a mérési pontok mellett nem a kiegyenlité gorbéket tintetem

fel, hanem az egyes mérési pontokat egyenesek koétik ossze, és — ahol ugyanolyan koncentracié
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beallitasokkal tobb kisérletet is végrehajtottam — a kisérleti eredmények atagértéke és a szoras

mértéke is szerepelnek az abrakon.

A 24. és 25. dbrak a 0 — 60 mg/L SiO, szilikit koncentracié, és 1,5 mg/L Fe(IIl) dézis
alkalmazasaval kapott eredményeket mutatjdk be 7,5-s és 8,5-s kezdeti pH értékeken. 15 mg/L
SiO, jelenlétében mar mindkét esetben jelentds mennyiségl arzén (20 — 25 ug/L) jelent meg a
szrt vizben 0,45 um poérusméretd membranon torténé atvezetést kovetben. 0,2 pm-s
porusatméré alkalmazasa esetén a szlrt viz arzénkoncentracioja csokkent, féként az alacsonyabb
pH érték (7,5) alkalmazasa esetén. 8,5-s pH-n a kisebb pérusméretd membrannak mar nem volt
annyira szamottevé a hatdsa az arzénkoncentracié csokkentésében. Vas tekintetében azonban
mindkét vizsgalt pH értéken jelentds csOkkenés tapasztalhaté a kisebb pérusitmérd
alkalmazasaval. A kapott eredmények megerésitik Liu et al. (2007) eredményeit, miszerint a
szilikat jelenlétében olyan apré vas(III)-pelyhek alakulnak ki, melyek a 0,45 um pérusméretd
membranon atjutnak. A keletkez6 pelyhek mérete tobbnyire a 0,2 — 0,45 um tartomanyba esik,
igy a fajlagos feliletik nagyobb, mint a 0,45 um-nél nagyobb pelyheknek. Az arzén
koprecipitacidja/adszorpcidja ezért hatékonyabb kellene, hogy legyen a szilikat jelenlétében,
azonban a kisérletek ennek pont az ellenkez6jét mutatjak. Ennek oka Liu et al. (2007) mérési
eredményei szerint az, hogy a szilikat hatasara a kialakul6 vas(IIl) pelyhek nem megkézelithetéek
az arzenat szamara. Ennek kévetkeztében a 0,45 um poérusméretd membranon torténd szhrést
kovetéen alkalmazott tovabbi szlrés a 0,2 um-es membranon a vas-koncentracié jelentSs
csOkkentését eredményezte ugyan, azonban az arzenat koncentracié ilyen mértékben nem

valtozott, tovabbra is a hatarértéket jelentésen meghaladé mértékben maradt a vizben.

A n6vekvé szilikat koncentracié arzénmentesitésre gyakorolt hatasanak vizsgalatat kovetGen
kisérleteket végeztem fix szilikat koncentracié és névekvd vas(Ill) dozis alkalmazasaval, annak
meghatarozasara, hogy létezik-e olyan vas(Ill) koncentracid, amellyel az oldott arzén
koncentracidja (pontosabban a 0,45 pm porusméreti membranon atjutd arzén koncentracidja)
hatarérték alatti lesz. A kisérleteket két kiilonb6z6 kezdeti szilikat-koncentracié érték beallitasaval
(30 mg/L SiO, és 50 mg/L SiO,) hajtottam végre 8,0-as kezdeti pH érték alkalmazisival. A
kisétletek eredményeit a 26. és 27. dbrak mutatjak be. 30 mg/L kezdeti SiO, koncentricio esetén
mar 3,75 mg/L vas(IIl) dézis elegendének bizonyult a 10 pg/L arzénkoncentricié eléréséhez
0,45 pm porusméretli membranon torténd szirést kovetden. 50 mg/L kezdeti SiO, koncentracié
esetén 4 mg/L vas(Ill) adagoldsira volt szitkség. A magas koagulans tartomanyban (> 5 mg/L
Fe), a 0,45 um-s membrinon torténd szirést kovetden azonban hatarérték (0,2 mg/L) felett
vas(III) maradt a vizben. A kisebb pérusméreti membran (0,2 pum) alkalmazasaval vas(III)

tekintetében is sikerult elérni a hatarérték alatti koncentracid értékeket a kezelt vizben.
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24. abra — Maradék arzén és vas(IIT) koncentraciok a szilikat koncentracié fiiggvényében 0,45 pm és 0,2 pm
porusméretii membranon térténd sziirést kovetSen (ioncserélt vizbsl készitett modell oldat; 50 pg/L
kezdeti As(V) koncentracio; 1,5 mg/L Fe dozis vas(III)-klorid adagolasaval; kezdeti pH = 7,5)

—O—As: szlirés 0,45 um pérusméretii membranon —O— As: szlirés 0,2 um pérusméretli membranon
---A-- Fe: szlrés 0,45 pm pérusméretli membranon ---0--- Fe: szlirés 0,2 um pérusméretli membranon
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25. abra — Maradék arzén és vas(III) koncentracidk a szilikat koncentracié fiiggvényében 0,45 pm és 0,2 pm
porusméretli membranon torténd szlirést kovetSen (ioncserélt vizbdl készitett modell oldat; 50 pg/L
kezdeti As(V) koncentracio; 1,5 mg/L Fe do6zis vas(IIT)-klorid adagolasaval; kezdeti pH = 8,5)

Az arzén és a vas(Ill) koncentracié értékek kulénboézéen alakultak az adagolt vas(II)-klorid
mennyiségének novelésével. Az arzén koncentracié folyamatos csokkenést mutatott a koagulans
doézis emelésével mindkét vizsgalt szilikat koncentracié esetén. A kisebb pérusméreti membran
alkalmazasa ugyan eredményezett bizonyos mértékti csokkenést az arzén koncentriciéban,
azonban ennek mértéke maximum 5-10 pg/L volt. Ugyanakkor a vas koncentraciokban ismét
jelentés csokkenést okozott a 0,2 um poérusméretd membran alkalmazasa. Mig a 0,45 pm

pérusméret esetén akar 1 mg/I. maradék vas is megjelent a vizben, addig a 0,2 um porusméretd
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membran alkalmazasaval biztonsagosan 0,2 mg/L alatti koncentracié értékeket sikerilt elérni. Az
el6z6ekben ismertetett kisérletekhez hasonléan, ez esetben is tehat jelentés vas koncentracid
csokkenést eredményezett a kisebb poérusméret, mig arzén tekintetében a csékkenés ugyan
egyértelmd volt, de megkozelitben sem ilyen mértékd. A mar korabban tapasztaltakhoz
hasonléan, ezekben a kisérletsorozatokban is jelentés szoras adédott a 0,45 um porusméreti
szlréshez tartozé vaskoncentraciok esetén. Mindkét vizsgalt szilikat koncentracié esetén a
legnagyobb szoras a 2,5 mg/L-es vas(Ill) dozis esetén adodott, tovabba jelentds volt még az 1,5
mg/L és 6 mg/L adagolt vas(III) esetén is annak ellenére, hogy a kisétleti korulmények teljesen

azonosak voltak (pl.: azonos 6sszetételtd modell oldat, azonos szirt viz mennyiség).
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26. abra — Arzén és vas(III) koncentracié értékek 0,45 pm és 0,2 pm poérusméretli membranon térténd
sziirést kovetSen novekvd vas(III) koagulans és fix szilikat dozis (30 mg/L SiOz) alkalmazasa esetén
(ioncserélt vizbdl készitett modell oldat; 50 pg/L kezdeti As(V) koncentracio; kezdeti pH = 8,0)
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27. abra — Arzén és vas koncentraci6 értékek 0,45 pm és 0,2 pm pérusméretii membranon térténd sziirést
kévetGen noévekvl vas koagulans és fix szilikat dozis (50 mg/L SiO;) alkalmazasa esetén (ioncserélt vizbgl
készitett modell oldat; 50 ng /L kezdeti As(V) koncentracio; kezdeti pH = 8,0)

A fenti jelenségnek gyakorlati szempontbdl is nagy a jelentésége koagulacids technologiat
alkalmazoé, vagy egyszeri vas- mangantalanité viztisztité telepeken. Mivel a szilikat jelenlétében
kialakul6 apré vas(III)-hidroxid pelyhek mar a 0,45 pm pérusméreti membranon is athaladnak,
ezért a gyakorlatban alkalmazott gyors homokszlirék biztosan nem alkalmasak az ilyen
mérettartoméanyba esé pelyhek eltavolitasira. Igy ezeken a viztisztit telepeken megfelels
hatasfokd arzénmentesitéshez lényegesen tobb koagulans adagolasa sziikséges, mint a hasonld

vizminéséggel rendelkezd, de szilikatot nem tartalmazo vizek esetében.

Liu et al. (2007) elemzése szerint amennyiben szilikat jelenlétében az arzénmentesités
akadalyozasanak f6 oka az lenne, hogy az arzén ugyan adszorbealodik a vas feliletén, azonban a
kialakul6 pelyhek mérete nem megfelel, ugy kisebb pérusmérettt membran alkalmazasaval a vas,

és ezzel egyidejlleg az arzén is eltavolithaté lenne. Igy a szirletben maradék arzén- és
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vaskoncentracié aranya jelentés mértékben nem valtozna a pérusméret csokkentésével. A
kutatasok eredményei azonban azt mutattak, hogy az As:Fe arany (R, /r.) jelentésen névekedett a
membran pérusméretének csokkenésével (0,45 pm; 0,2 pm; 60 kDa). Az eredményekbdl Liu et al.
(2007) arra kovetkeztetett, hogy az arzén és az apr6 vas pelyhek kozott nem alakult ki kapcesolat,
hanem az arzén feltehetéen tovabbra is az oldatban maradt, igy annak eltavolitasa a membran

porusméretének csokkentésével nem valésulhatott meg. (Liu et al., 2007)

Liu et al. (2007) modszereit kévetve kiszamitottam a szlrt vizben a maradék arzén és vas
koncentracidjanak aranyat arra az 50 adatparra, melyre rendelkezésre allt mérési eredmény a 0,45
um ¢és 0,2 pm pérusméretd membranon torténd szlrést kovetéen egyarant. Erre az 50*%2 adatra
kiszamitottam a fentiekben bemutatott R, ;. aranyszamot. Amennyiben ez az arany a pérusméret
csokkenésével egyidejlleg névekszik, arra lehet kévetkeztetni, hogy az arzén a vas(l)-
hidroxidokkal nem tudott kapcsolatba lépni, hanem oldatban maradt. Ezért kiszamitottam a 0,2
um porusmérethez tartozé R, p. Ry, és a 0,45 um pérusmérethez tartozd R, p. (Ryys) érték
aranyat (R, / Ry,s). Az 1-nél nagyobb R, / R s értékek alatamasztjak Liu et al. (2007) allitasat,
mely szerint a szilikat jelenléte megakadalyozza azt, hogy az arzén a kialakuld apré vas-
hidroxidokkal kapcsolatba lépjen, igy a kezelt vizben jelent6s mennyiségl oldott arzén jelenik
meg. Az 50 R,/ 45 ért€kbdl minddssze 3 olyan adodott, amely 1-nél kisebb. Az adatok 94%-aban
tehat 1 feletti, 68%-aban pedig 2 feletti értékek adédtak, ami tehat sszhangban van Liu et al.
(2007) eredményeivel. Az 28. abra mutatja be az Gsszegzett gyakorisag értékeket az Osszes adatra

vonatkozdan.
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28. abra — Ro2/Rogs aranyszam kumulativ gyakorisaga szilikat tartalmia modell oldatban (ioncserélt vizbél
készitett modell oldat; 50 pg/L kezdeti As(V) koncentracio; valtozo SiO; koncentracio: 15 — 60 mg SiO2/L;
valtoz6 kezdeti pH: pH = 7,5 — 8,5; Ro2 a maradék As és Fe koncentracidk aranya a 0,2 pm porusmeéretii
membranon térténé atsziirést kovetGen; Rogs a maradék As és Fe koncentraciok aranya a 0,45 pm
porusméretii membranon térténd atsziirést kovetden)

Ezek az eredmények tehat arra utalnak, hogy a kialakulé — leginkabb a 0,2 — 0,45 pm
mérettartomanyba esé — apré vas-hidroxid pelyhek és a vizben talalhaté arzenat kézott nem

alakul ki megfelel6 kapcsolat. Ez az oka annak, hogy a 0,2 um pérusméreti membranszirés
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alkalmazasaval az apré (0,45 pm-nél kisebb) vas(I1)-hidroxid pelyhek eltavolithatéak, ugyanakkor

az arzén jelentSs része tovabbra is oldatban marad.

5.1.6 Szervesanyag tartalom hatasa

Magyarorszagon nem ritka, hogy a kezelend$ viz szervesanyag tartalma meghaladja a 10 mg/L
KOI,g értéket. Kelemen (1991) kutatdsai igazoltik, hogy a szervesanyag tartalom dontéen
befolyasolja az arzénmentesitéshez szitkséges koagulans mennyiségét. Ennek oka az, hogy a
szervesanyag — az el6z6ekben mar részletesen vizsgalt vizmindségi paraméterekhez hasonléan —
szintén kapcsolatba 1ép a koaguldloszerrel, ezért az arzén szamara rendelkezésre all6 koagulans

mennyisége csokken.

Ennek vizsgalata céljabol modell oldatokkal laboratériumi kisérleteket hajtottam végre. A modell
rendszer ,alapjat” magas szervesanyag tartalmd hortobagy-szasztelki viz alkotta, amely
természetes eredetd arzént nem tartalmazott, ezért arzenat oldat adagolasara kerilt sor. Az igy
kialakulé kezdeti arzén koncentracié 200 — 220 ug/L volt. Ez az érték ugyan a magyarorszagi
vizbazisokra jellemzé arzén koncentracié értékeket meghaladja, de a kisérlet célja a két kiilonboz6
szervesanyag tartalmui viz (hortobagy-szasztelki és csepeli nyersvizbdl készitett modell oldatok)

esetén az arzénhatarérték eléréséhez sziikséges koagulaldszer dézisok dsszehasonlitasa volt.

A kisérletek eredményeit a 29. abra, valamint az 5. Tablazat foglalja Ossze. Az alkalmazott
vas(III)-klorid, illetve aluminium-szulfat koagulaloszerek kézil — az adagolt fém moljainak szamat
Osszehasonlitva — a vas koagulins bizonyult hatékonyabbnak. A 10 pg/L arzén hatarérték
eléréséhez kb. 6,5-szer tébb aluminiumra mint vasra van sziikség mind az alacsony, mind a magas
szervesanyag tartalmud vizek esetében. Amennyiben a hatarérték eléréséhez sziikséges fém:arzén
molaranyt hasonlitjuk 6ssze a két kilonbozé vizmindség esetén, lathatd, hogy nagysagrendi
kilonbség van az értékekben (5. Tablazat). Ez tehat azt jelenti, hogy magas szervesanyag tartalom
esetén lényegesen (akar egy nagysagrenddel) tobb koagulalészer adagolasa sziikséges ugyanolyan
kezdeti arzénkoncentraciok esetén. A hatarérték eléréséhez szikséges fém:arzén molaranyra
tapasztalt nagy eltérés felhivja arra a figyelmet, hogy arzénmentesitési technologia tervezése nem
alapulhat csupan a kezdeti arzénkoncentracion, ugyanis a szervesanyag tartalom, a mar korabban
vizsgalt vizmindségi paraméterekhez (pH, foszfat koncentracio, szilikat koncentracid) hasonléan

alapvetéen megvaltoztatja az arzén hatarérték biztositasahoz sziikséges koagulans dozist.

Jelen értekezés nem foglalkozik részletesen a szervesanyag tartalom arzénmentesitésre gyakorolt
hatasaval. A vizekben el6fordulé természetes eredetd szervesanyagok koagulacioval torténd
eltavolitasa mar 6nmagaban is rendkivil tag terilet, hiszen akar az ugyanolyan KOI,¢ vagy TOC

(Total Organic Carbon = Osszes szerves szén) értékkel jellemezhetd szervesanyagok is nagyon
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As [pg/L]

kilonbozé jellegliek lehetnek, és ezaltal a koagulans dozis igényben is jelentSs lehet az eltérés.
Azonban a bemutatott kisérleti eredmények egyértelmien felhivjak arra a figyelmet, hogy a

szervesanyag tartalomnak nagyon jelent6s befolyasolé hatasa van az arzénmentesitési

folyamatokra.
250
é\ —o— Fe koagulans; KOl = 13 mg/L
200 —— Fe koagulans; KOI = 1 mg/L
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29. abra — Arzenat eltavolitasa vas(III)-klorid és aluminium-szulfat koagulalészerrel csepeli nyersvizb6l
(KOIps = ~ 1 mg/L) és hortobagy-szasztelki nyersvizbdl (KOIps = ~ 13 mg/L) készitett modell oldatokbol
(kezdeti arzén koncentracié 200 — 220 ng/L)

Sziikséges Me3* mmol/L Sziikséges fém:arzén molarany
KOlIps KOIps KOlIps KOlIps
~1mg/L ~ 13 mg/L ~1mg/L ~ 13 mg/L
Fe3* (vas-klorid koagulans) 0,02 0,25 6,8 85,1
AP* (aluminium-szulfat koagulans) 0,13 0,8 44,3 272,5

5. Tablazat — 10 pg/L arzén koncentraci6 eléréséhez szitkséges koagulans mennyisége alacsony (~ 1 mg/L
KOIps) és magas (~ 13 mg/L KOlps) szetvesanyag tartalmi vizek esetén, vas(III)-klorid, illetve
aluminium-szulfat koagulalészerek alkalmazasaval

5.1.7 A kisérleti eredmények statisztikai értékelése (pH, szilikat, foszfat, hidrogén-
karbonat, vas koagulans koncentraciéjanak egyilittes hatasa a maradék

arzénkoncentraciora)

A 5.1.2 - 5.1.6. fejezetek részletesen bemutattak az egyes vizmindségi paraméterek hatasat az
arzénmentesités hatékonysagara. Célom volt ezen vizmindségi jellemz6k egyittes hatasanak
vizsgalata is, annak megallapitasa, hogy melyek a legjelent6sebb, arzénmentesitést befolyasold
tényezok. Cél volt tovabba egy olyan Osszefiiggés meghatarozasa, melynek segitségével adott
nyersviz minéség esetén a 10 pg/L-es hatarérték eléréséhez szitkséges vas-koagulans dézis értéke

becsulhetd.
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Az elemzésnél azon kisérletek eredményeit hasznaltam fel, melyeket ioncserélt vizbol készitett
modell oldatokkal hajtottam végre, és vas koagulans (vas(III)-klorid formajaban) alkalmazasara
kertilt sor in-situ pehelyképz6dés kiséretében. Az adatbazisba nem vontam be azokat a kisérleti
eredményeket, amelyek alacsony lugossagu vizzel torténtek (NaHCO; koncentracio < 0,125
mmol/L), hiszen ebben az esetben vas-hidroxid pelyhek nem alakulnak ki. Az adatok szirését
kovetben igy Osszesen 125 adatsor allt rendelkezésre az elemzés végrehajtasahoz. Ezen kisérletek
soran a kezdeti arzenat-As koncentracié minden esetben 50 — 60 pg/L volt. Az 5.1.6. fejezet
eredményei alapjan a szervesanyag jelenléte akar egy nagysagrenddel is novelheti a szikséges
koagulans doézis értékét. A szervesanyagok kiilonb6zé jellege, azok arzénmentesitésre gyakorolt
eltéré hatasa kovetkeztében azonban ennek a hatisnak a szamszerdsitése tovabbi részletes
vizsgalatokat igényel, ezért a szervesanyag-tartalmat nem vontam be a valtozok korébe. Az
elemzés soran igy a kovetkezé vizmindségi paramétereket vettem figyelembe, mint valtozokat:
pH, szilikat, foszfat, hidrogén-karbonat és vas koagulans doézis. Elsé lépésként egy olyan
Osszefliggés meghatarozasa volt a feladat, amely ezen paraméterck egyiittes hatasat figyelembe
veszi, és kozelité becslést ad a maradék arzénkoncentraciéra 50 — 60 pg/L kezdeti arzenat-As

koncentracio esetén.

5.1.7.1 A regresszios 6sszefiiggés meghatarozasa

Az 5.1.2 - 5.1.5. fejezetekben bemutatott eredmények alapjan az egyes vizminéségi jellemzok és a
koagulaciot kévetéen vizben mért maradék arzénkoncentracié értékek koézotti kapesolat jellege
linearis, illetve ahhoz kozeli. Igy a vizmindségi paraméterek maradék arzénkoncentriciéra
gyakorolt hatasanak meghatarozasahoz tébbvaltozés linearis regresszié analizist hajtottam végre.

A keresett 6sszefliggés:

x, =a,+b, x,+..+b,x,, (19)

ahol x, jeloli a koagulaciét kovetGen maradé oldott As koncentriciot, x, (n#1) pedig az egyes
vizmindségi jellemzék (PO,-P koncentracio, HCO; koncentracid, pH, szilikat tartalom, vas
koagulans) értékét. a; és by, jeloli a regresszids paramétereket, melyek meghatarozasa sziikséges
ahhoz, hogy adott nyersvizminéség esetén az Osszefuggés segitségével a maradék

arzénkoncentracié becstlhet legyen.

A stepwise regresszié elsé elemzései kimutattdk, hogy a nyersviz hidrogén-karbonat ion
tartalmahoz tartoz6 regresszids egyutthaté értéke annyira alacsony, hogy lényegében nem
befolyasolja a maradék arzénkoncentracié értékét. A kezdeti vizsgalatok bizonyitottak tovabba,
hogy pH tekintetében a koagulaciot kovetéen kialakuld pH érték figyelembe vételével lényegesen

megbizhatobb becslést lehet végrehajtani az arzénkoncentraciéra, mint a kezdeti pH érték
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alkalmazasaval. Ezek az eredmények igazoljak az 5.1.3. fejezet feltevését, miszerint a ligossagnak
a koagulaciot kévetben kialakuld pH érték befolyasolasaban van szerepe, és ezaltal kézvetetett

moédon gyakorol hatast az arzénmentesités hatasfokara.

A tovabbiakban ezért a négy fuggetlen és egy fiiggd valtozé alkalmazasaval 1étrehozott modell

keril ismertetésre. A keresett 6sszefiiggés:
x,=a,+b, x,+b;-x;+b, -x, +b; x4 (20)
ahol x,, jeloli a valtozokat:
X, a koagulaciét kovetden maradé arzénkoncentracié [pug/1]
X, PO,-P koncentricié [mg/L]; PO,-P = 0 — 0,66 mg/L
X, a kisérletet kovetSen kialakul6 pH érték; pH = 7,0 — 8,5
X, a kezelend§ viz szilikat tartalma [mg SiO,/L]; SiO, = 0 — 60 mg/L
X5 az adagolt vas(III)-klorid koagulans [mg Fe/L]; Fe = 0,50 — 8,20 mg/L
a,, by, bys, by, és by pedig a regresszios egyltthatok, melyek értékének meghatarozasa a cél.

A 125 adatsor egy 125 sorbol (N) és 5 oszlopbdl (n) allé matrixot alkot, melynek x  eleme az N.
kisérletsorozatban az n. valtozo értékét jeloli. A regresszids egylitthatok meghatarozasakor azt a
sfkot keressiik, amely a legkisebb négyzetek értelmében az n-dimenziés tér i=1, 2, .., N pontjaira a

legjobban illeszkedik, vagyis amelyre a

N

Z(xu —a; —byy Xy —byy - X3, —byy - x, —bys - x5,)° négyzetdsszeg minimalis (Prékopa, 1962).
i=1

A regresszios egyltthatok meghatarozasahoz az elsé 1épés a kovariancia matrix szamitasa. A ¢,

kowvariancia torzitatlan becslése a kovetkezd:

1 ¥ _ _
m;(xij —xi)-(xkj -X,) 21)

Cix

Az 1, korrelaciés egyiitthatd becslése a kovetkezé:

D (x; =X )(x,; —X,)
ry = ——== (22)

\/Z(xij —)_c,.)zZ(xkj —X)

A fenti szamitasok elvégzése utan az empirikus korrelaciomatrix a kovetkezo:
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1 0077 0525 0451 —0,291]
0,077 1 -0,040 -0112 0,242
0,525 -0,040 1 -0,001 -0,257
0,451 -0,112 -0,001 1 0,446
|—0,291 0,242 -0,257 0,446 1]
A keresett regresszios egyutthatok szamitasahoz az empirikus korrelaciomatrix el6jeles
aldeterminansainak matrixara van sziikség, valamint az 6t valtozo szorasara.
Az elbjeles aldeterminansok matrixa:
[ 0,646 —0,209 —0,247 —0491 0,394 ]
-0,209 0,255 0,069 0212 -0,199
-0,247 0,069 0,274 0,159 -0,089
-0,491 0,212 0159 0,59 -0,419
| 0394 -0199 -0,080 -0,419 0,491 |
A valtozok szoérasai:
o, =1519; o,=0]16; o,=041;, o0,=2190; o,=166
A regresszios egyutthatok szamitasa a kovetkezéképpen torténik:
o, R
b, =——t. "k (23)
o, R;
ahol R, az el6jeles aldeterminans matrixanak megfelel6 eleme.
Az a, paraméter szamitasa:
ay =X, =byy Xy —by3 X3 =byy - Xy —by5 - Xs (24)

A szamitasok elvégzése utan a regresszios egyttthatok a kévetkezok:

b, =3114; b,=1471; b, =0,55 b5=-580; a, =-94,44

A maradék oldott arzénkoncentracié becslésére szolgalo Gsszefiiggés tehat a kévetkez6:

Oldott As [ug/L] = — 94,44 + 31,14 - PO,-P [mg/L] + 14,71 - pH + 0,55 - SiO, [mg/L] — 5,80 - Fe
[mg/1] (25)
Ez az eredmény alatamasztja a korabbi megallapitasokat az arzénmentesitést befolyasold tényezék

hatasaval kapcsolatban:

e A maradék oldott arzénkoncentraci6 noévekszik a nyersviz foszfattartalmanak
névekedésével. Ennek oka az, hogy az adagolt vas koagulans kapcsolatba 1ép a vizben

talalhat6 foszfattal, ezaltal csokken az arzén koprecipitacidjara rendelkezésre allo
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koagulans mennyisége, tovabba gatolt az arzén beépiilése a keletkez6 foszfat tartalmu

csapadékba. (Id. 5.1.4. fejezet)

® Magasabb pH-n magasabb a maradék oldott arzénkoncentracié. Ennek oka az, hogy a
kialakulé vas-hidroxidok oldhatésaga magasabb pH értéken jobb, ami arzénmentesités

szempontjabol hatranyos kéralmény. (Id. 5.1.2. fejezet)

® A szilikat tartalom szintén magasabb maradék oldott arzénkoncentracidkat eredményez.
A szilikat tartalom hatasara létrej6vé apré vas-hidroxid pelyhek jelentés része a 0,45 um
porusméretd szlrén képes atjutni, tovabba szilikat jelenlétében az arzén nem tud kell6
hatékonysaggal kapcsolatba 1épni ezekkel az apré vas-hidroxid pelyhekkel. (Id. 5.1.5.

fejezet)

A (25) egyenletben szerepld, a koagulaciot kovetSen kialakld pH érték fiigg a viz kezdeti pH-jatol,
lagossagatdl és az adagolt koagulans mennyiségétSl. Ezen paraméterek fuggvényében a végsé pH
meghatarozasanak médja a Melléklet 9.3 fejezetében talalhaté. Ebben az esetben az Osszefliggést
két 1épésben kell alkalmazni: el6sz6r az adott vas koagulans mennyiség esetén kialakulé végsé pH
értéket kell meghatarozni, majd ezt az értéket behelyettesitve a (25) egyenletbe, meghatarozhaté a

maradék oldott arzénkoncentracid értéke.

Az egyenlet atrendezésével a 10 pg/L maradék arzénkoncentricié eléréséhez minimalisan
sziikséges koagulaldszer dozis a kévetkez6képpen szamithato:

Fe [mg/L] = -18,01 + 5,37 - PO,-P [mg/L] + 2,54 - pH +0,09 - SiO, [mg/L]]

(26)

A (26) Osszefuggés alkalmazasa esetén iteracioval lehet meghatarozni az adott maradék
arzénkoncentraci6 eléréséhez szitkséges vas koagulans mennyiségét. Az elsé 1épés a végsé pH
érték felvétele (amely a kezdeti pH-nal kisebb) és ez alapjan a (26) 6sszefiiggés felhasznalasaval
szamithato a sziikséges vas koagulans mennyisége. Az igy kapott vas dozishoz tartozo ténylegesen
kialakuld végsé pH értékét a mellékletben (9.3. fejezet) bemutatott Osszefiiggések, grafikonok
alapjan lehet meghatarozni, majd ezt az értéket vissza kell helyettesiteni a (26) 6sszefiiggésbe. Az
eljarast addig kell folytatni, amig a felvett végsé pH érték és a szamitott (vagy a grafikonok alapjan

meghatarozott) végs6 pH érték kozott az eltérés mar elhanyagolhato.

A regresszids egyutthatok szamitasat kévetben a fuggetlen valtozok parcialis korrelacidjat is

szamitottam a kovetkezé mddon:

P =——— 27
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ahol g, jeloli az i.-k és k.-ik valtozé kapcsolatanak mérésére szolgald parcialis korrelacio értékét,
R;. pedig az empirikis korrelaciomatrix el6jeles aldeterminansait tartalmazé matrix megfelelé
elemét. A regresszios kapcsolat szorossaganak mérészamat a g, tobbszoros korrelacios egytitthatod

jeloli, melynek szamitasa:

(28)

Ahol | R | jeloli az empirikus korrelaciomatrix determinansat, R; pedig az el6jeles aldeterminansok

matrixanak megfelel6 elemét.
A szamitasokat elvégezve az alabbi értékek adodnak:
P, =052 p;=059 p,=079 p,5=-070; p, =086

A parcialis korrelacié értékeket tekintve megallapithatd, hogy a legjelentésebb befolyasold
paraméter a szilikat tartalom (p,,=0,79), majd ezt kovetéen a vas dozis nagysaga (0= - 0,70). A
0, tObbszor6s korrelacios egyitthatd értéke 0,86, amely arra utal, hogy a fiiggetlen valtozok és a

figed valtozo kozott a regresszios kapesolat szoros.

A regresszios Osszeflggésben nem szerepel a szervesanyag tartalom mint valtozé, amely — mint
ahogyan azt a 5.1.0. fejezet ismerteti — akar egy nagysagrenddel is megnévelheti az adagolando
koagulans mennyiségét. Azon nyersvizek esetében tehat, amelyek jelentés mennyiségti (KOI,q >
2 mg/L) szervesanyagot tartalmaznak, a maradék arzénkoncentrici6 tekintetében feltehetGen a
valosnal alacsonyabb értékeket eredményez a modell. Az Gsszefliggés azonban alkalmas arra,
hogy meghatarozzuk azt, hogy legalabb mekkora koagulans dézis szitkséges ahhoz, hogy az 50-60

ug/L kezdeti arzénkoncentracio a kezelést kdvetSen a hatarérték ald csokkenjen.

5.1.7.2 A regresszios 6sszefliggés igazolasa

A regresszios Osszefiiggés meghatarozasat kovetéen tovabbi 24 kisérletet hajtottam végre
kilonb6z6 mindségli modell oldatokkal az Gsszefliggés igazolasa céljabol. A kisérleti kortilmények
teljes mértékben megegyeztek a korabban alkalmazottakkal: a modell oldatokat ioncserélt vizb6l
allitottam el6, és az egyes vizminéségi paraméterek ugyanabban a koncentracié tartomanyban
mozogtak, mint amelyet a regresszids Osszefiiggés meghatarozasara végzett kisérletekben

alkalmaztam.
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30. abra — Szamitott és mért arzénkoncentraciok kozotti dsszefiiggés: a regresszids egyenlet igazolasa (24
db kisérleti eredmény alapjan)

A szamitott és mért arzén koncentraciok kozotti Osszefiiggést a 30. abra mutatja be. Az abran
lathat6, hogy a mért és szamitott értékek j6 egyezést mutatnak, a kapott regresszios Osszefiiggés
tehat alkalmas arra, hogy a vizsgalt tartomanyban az adott mennyiségi koagulans adagolasaval

elérheté maradék arzénkoncentracio értékét megbecsilje.

5.1.7.3 A hiba nagysaga, a megbizhatosag értékelése

A regresszios egyenlet altal szamitott és ténylegesen mért értékek killonbségét a 31. abra mutatja.
Feltételezve, hogy a hiba normal eloszlast kévet, szamithatdak az eloszlas jellemzdéi: a varhato
érték (a hiba atlaga), illetve a szoéras (korrigalt empirikus szoras). Amennyiben a 125 vizsgalt
kisérletsorozatra a hiba mértékét h; (i=1...125) jel6li, a hiba atlaga, illetve a korrigalt empirikus

szOras:

h =-0,52 (29)

=7.41 (30)

Ezen varhaté értékkel és szorassal jellemezhet6 normal eloszlas esetén meghatarozhaté az a
tartomany, amelybe a hiba értéke 90%-os, illetve 95%-o0s valdszintiséggel beleesik: a hiba 95%-0s
valoszintséggel a [-15,5; 13,5] és 90%-o0s valoszintiséggel a [-13,5; 11] tartomanyba esik. Ezen
értékek jelolik ki tehat azt a tartomanyt, amelybe adott valoszindséggel egy szamitott As

koncentraci6 érték esetén a ténylegesen mért As koncentracié érték beleesik. A 90%:-os, illetve
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32. abra — Szamitott és mért maradék oldott arzénkoncentracié értékek (ioncserélt vizb6l készitett modell
oldatok; 50 — 60 pg/L kezdeti As(V) koncentracio; kezdeti pH = 7,0 — 8,5; NaHCO; = 0,125 — 9,0 mmol/L;

Si02 = 0 - 60 mg/L; PO4+P = 0,0 — 0,66 mg/L)

leszkedés szempontjabdl az idedlis eset az lenne, ha a szamitott és mért koncentracio-értékparok

az 1:1-es meredekségli egyenesen helyezkednének el (a 32. abran narancssarga szaggatott vonallal

jelolve). Ahogy azonban az a 32. abran is lathatd, az adatok szorasa kovetkeztében a 90%-os,

illetve 95%-0s valdszintiség tartomanya meglehetésen tag.
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Az 5.1.5. fejezetben részletesen bemutatasra kerilt a szilikdat hatiasa az arzénmentesitési
folyamatokra. A szilikat jelenléte kovetkeztében keletkezé apréd pelyhek a 0,45 pm poérusméretd
membrant id6vel eltomitik, ezaltal jelentés szoras adodik a kisérleti eredményekben. Ezért a
linearis regresszi6 analizist végrehajtottam egy szukitett adatbazisra is, melyben nem szerepeltek a
szilikat-tartalmd modell oldatokkal végzett kisérletek eredményei. 61 adatsor maradt igy az
elemzés céljara, és ebben az esetben az értékek szorasa (a hiba nagysaga) lényegesen kisebb volt (a
hiba atlaga = -0,28; a korrigalt empirikus széras = 4,00; a 95 %-os konfidencia intervallum: [-8,5;
7]; a 90 %-os konfidencia intervallum: [-7; 6]; a tobbsz6ros korrelacids egytitthatd értéke = 0,92),
azaz a szilikat tartalmu oldatokkal végzett kisérleti eredmények kiszlrése jelentésen csokkentette a
mért és szamitott értékek kozotti eltérést. A probléma azonban az, hogy — ahogyan azt az el6z6
pontban ismertetett elemzések mutattdk a parcialis korrelaciéval kapcsolatban — az Gsszes valtozé
koézil a szilikat az, amelyik a legnagyobb mértékben jarul hozza a maradék oldott
arzénkoncentricié névekedéséhez. 20 mg/L SiO, koncentrici6 a regresszids Osszefiiggés szerint
mar 0,55 20, azaz 11 pg/L névekedést eredményez a maradék arzénkoncentricidban. Ennek
kovetkeztében tehat a szilikat koncentracié kiiktatasa a modellbdl jelent6s hibat eredményezne a
szamitott értékekben, ami nem engedheté meg. Szilikat tartalmu vizek esetén azonban figyelembe
kell venni, hogy a regresszids Osszefliggés alkalmazasaval csak kisebb pontossaggal lehet

megbecsiilni a maradék oldott arzénkoncentracié értékét mint szilikat-mentes rendszerekben.

5.1.8 Koprecipitacié és adszorpcio szerepe az arzén oldott-szilard fazisatmenetében

A 5.1.7. fejezetben ismertetett tObbvaltozos regressziés modell alkalmas arra, hogy adott
nyersvizmingség esetén, 50-60 pg/L kezdeti As(V) koncentricié feltételezésével megbecsiiljik,
hogy adott koagulans dézis esetén mennyi As marad a kezelt vizben, illetve azt, hogy mennyi
koagulans adagolasira van sziikség ahhoz, hogy a 10 ng/L-es arzénhatarértéket elérjik. A
koagulacids arzénmentesitést a szakirodalomban azonban legtobbszor adszorpciés modellekkel
irjak le, ami altalaban megfelel6en kozeliti a kisérletek eredményeit (Edwards, 1994; Holm, 2002;
Boccelli et al.,, 2006; Hering et al., 1996; Montoya és Gurian, 2003). Val6jaban azonban nem
csupan adszorpcié jatszodik le a fém-hidroxid pelyhek feliletén, hanem az arzén beépil a
kialakul6 hidroxid pelyhekbe, és kémiai kotés alakul ki a hidroxid és arzenat kozott. Bzt a

folyamatot nevezik koprecipitacionak.

A koprecipitacié eredményeképpen tehat az arzén oldott-szilard fazisatmenete hatékonyabb, mint
ha csak csupan adszorpcié jatszédna le. Holm (2002) kisérleti eredményeire alkalmazta a
Dzombak és Morel (1999) altal kifejlesztett adszorpciés modellt (D-M modell). A modell altal

szamitott arzén koncentracié értékek jol kozelitették a ténylegesen mért értékeket abban az
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esetben, amennyiben az alkalmazott vas(Ill)-dozis értékét 3,8-al megszorozta. Ennek oka az,
hogy mig a D-M modell csupan feltleti adszorpciét vesz figyelembe, addig az in-situ
pehelyképzédés soran koprecipitacié is végbemegy. Edwards (1994) kisérletei szintén
ravilagitanak arra, hogy az el6re létrehozott pelyhek, illetve az in-sitn pelyhek arzénmentesitési

hatasfoka jelent&sen eltér.

Kilonb6zé  nyersvizmindségek — esetén  laboratériumi  kisérleteket — végeztem  annak
meghatarozasara, hogy az #n-situ pelyhek, illetve elére létrehozott pelyhek arzénmentesitési
hatasfokaban milyen mértékd eltérés varhatd. A kisérletek alkalmaval az in-situ pehelyképz&dést a
mar el6z6ekben ismertetett modon hajtottam  végre: vas(Ill)-koagulanst adagoltam az
arzéntartalma vizhez, melyet 1 perc gyors keverés kovetett 400 rpm fordulatszamon, majd 10
perc lassu keverés 20 rpm fordulatszamon. Az el6ére létrehozott pelyhek esetén a koagulanst az
arzénmentes vizhez adagoltam, majd 1 perces gyors (400 rpm) és 10 perces lassu (20 rpm)
keveréssel létrehoztam a pelyheket. Ezt kovetéen adagoltam arzenat oldatot a vas(III)-hidroxid

pelyheket tartalmazoé rendszerhez, melyet tovabbi 15 perc lasst keverés (20 rpm) kovetett.
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33. abra — Maradék oldott arzénkoncentraciok in-situ és el6re létrehozott pelyhekkel végzett koagulacio
alkalmaval 7,5-s és 8,5-s pH értéken (ioncserélt vizbdl készitett modell oldat; 0,5 — 1,5 mg/L vas koagulans
alkalmazasa vas(III)-klorid formajaban; kezdeti As(V) koncentracié = 50 ng/L; 3 mmol/L NaHCO3)

Az eléz6ekben mar ismertetésre kertltek a hidrogén-karbonat (5.1.3. fejezet), illetve foszfat
(5.1.4. fejezet) tartalmu oldatokkal végzett kisérletek eredményei. 3,0 — 9,0 mmol/L NaHCO,
koncentracié esetén, elére létrehozott pelyhek alkalmazasaval a maradék oldott arzénkoncentracio
1,4 — 2,3-szerese volt az in-situ pehelyképz6dés soran kapott értékeknek (18. abra). A nagyobb
értékek a magasabb hidrogén-karbonat ion koncentracio, és az ezzel egytitt jaré magasabb kezdeti
pH értékekhez tartoztak. Foszfat tartalmu oldatokkal végzett kisérletek esetén 1,1 — 2,1-szer
nagyobb maradék oldott arzénkoncentracidk adédtak az el6re létrehozott pelyhekkel végzett
kisérletek soran mint ugyanolyan koértilmények koézott in-sitn pehelyképzédés alkalmazasaval (19.

abra).
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Tovabbi vizsgalatokat hajtottam végre két kilonbozé pH értéken (7,5 és 8,5) 3 mmol/L
NaHCO;-t tartalmaz6 ioncserélt vizbol készitett modell oldatokkal novekvé vas(III)-koagulans
alkalmazasaval (0,5 — 1,5 mg/L Fe). Az el6re létrehozott, illetve az in-sitn pelyhek alkalmazasival
elért maradék arzénkoncentraciok aranya 1,4 — 1,9 kozott alakult (33. abra). A koncentracio
értékek kozott nagyobb kilonbséget (10 — 13 pg/L) a magasabb pH értéken, alacsonyabb
koagulans dézis mellett tapasztaltam. Ez a kilonbség a koagulans mennyiségének novelésével,

illetve a pH csokkentésével lecsokkent 2 — 3 ug/T-re.

A kisérleti eredményeket Osszefoglalva elmondhaté tehat, hogy elére létrehozott pelyhek
alkalmazasaval kevesebb arzén tud kapcsolatba lépni a vas-hidroxid pelyhekkel, ezaltal az
arzénmentesités hatasfoka csokken. A vizsgalt korilmények esetén (ioncserélt vizbél készitett
modell oldatok, 50 pg/L kezdeti As(V) koncentricié) az elére létrehozott és in-situ pelyhek
alkalmazasaval elért maradék arzénkoncentraciok hanyadosa 1,1 — 2,3 k6zott alakult. Ez az érték
valamennyivel kisebb, mint a szakirodalomban talalhaté értékek (Holm, 2002; Edwards, 1994).
Ennek oka feltehet6en az, hogy mig Holm (2002) és Edwards (1994) adszorpcios kisérleteket
hajtott végre fix koagulans dézis (4,5 mg/L; 1,4 mg/L Fe), és névekvs arzénkoncentricié
alkalmazasaval (0,03 — 30 mg/L As(V)), addig az dltalam vizsgalt modell oldatok 50 pg/L korili
kezdeti As(V)-t tartalmaztak, és az adagolt koagulins mennyisége valtozott (0,5 — 1,5 mg/L
Fe(Ill)). Ezen — a viztisztitas soran alkalmazott kérilményeket jobban megkozelité — feltételek
kozott az in-situ és elére létrehozott pelyhek hatékonysaga kozotti kulonbség egyértelmd volt,

azonban nem olyan mértékd, mint ahogy a szakirodalmi megallapitasok alapjan varhat6 volt.

A kisérleti eredmények tehat felhivjak a figyelmet arra, hogy a koprecipitacié figyelembe vételéhez
nem elegend6 csupan egy aranyszam megadasa (amely arra utal, hogy a koprecipitacio és
adszorpcid egyiittesen tobb arzén eltavolitasara alkalmas, mint az adszorpcié 6nmagaban), hiszen
a kisérleti kérilmények (koagulans dézis, pH) alapvetéen befolyasoljak ennek az aranyszamnak az
értékét. Amennyiben tehat a koagulaciés arzénmentesitési folyamatokat a D-M modell
alkalmazasaval irjuk le, a vas(III)-hidroxid pelyhek adszorpciés kapacitasinak meghatarozasahoz

ezen szempontokat is figyelembe kell venni.

5.1.9 A szakaszos laboratoriumi kisérletek eredményeinek 6sszefoglalasa

Az els6é szakaszos laboratériumi kisérletek célja  kilonféle oxidalo- és  koagulaloszerek
hatékonysaganak Osszehasonlitasa volt. A harom vizsgalt koagulaloszer (vas(I1I)-klorid,
aluminium-szulfat és Bopac) kozil egyértelmien a vas(III)-klorid tekintheté leghatékonyabbnak

minden vizsgalt kezdeti arzénkoncentracié esetén. A vas(Ill)-klorid bizonyos mértékd arzenit
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eltavolitasra is alkalmas, azonban lényegesen hatékonyabban tavolitja el az oxidalt format. Az

aluminium tartalmu koagulansok nem alkalmasak az As(III) koncentracié csokkentésére.

A vizsgalt oxidalészerek (6zon, levegd, natrium-hipoklorit és kalium-permanganat) a levegd
kivételével alkalmasnak bizonyultak az As(III) As(V)-é torténé hatékony oxidalasara. Natrium-
hipoklorit alkalmazasa esetén — amennyiben a nyersviz ammoénium iont is tartalmaz — a

torésponti kléradag toredéke elegendd az arzén(IlI) vegytiletek hatékony oxidalasahoz.

A nyersviz pH értékének jelentés hatasa van arzén oldott-szilard fazisatmenetére. Magas (200 —
300 ng/L) kezdeti arzenit koncentricidk esetén, tig pH tartomanyt (5,0 — 11,0) vizsgalva, az
arzéneltavolitas hatékonysaga 17 % és 96 % kozott valtozott. A legkedvezébb eltavolitasi
hatasfok (mind a vas(IIl), mind az aluminium tartalmua koagulans esetén) a 7 — 7,5 kozotti pH
értékeken tapasztalhaté. Szikebb, vizkezelésre jellemz6 pH tartomanyt (7,0 — 7,8), valamint
alacsonyabb kezdeti arzén koncentricidkat (70 ug/L) vizsgilva a pH hatdsa tovabbra is
egyértelmd volt (alacsonyabb pH értékeken kedvezobb eltavolitasi hatasfok), azonban ez a

befolyasol6 hatas mar kevésbé jelentds.

A vizben talalhaté foszfat, hidrogén-karbonat, szervesanyag valamint szilikat ionok jelentésen
befolyasoljak az arzénmentesités hatékonysagat. Az orto-foszfat és arzenat ionok kézott verseny
alakul ki a fém-hidroxid pelyhekbe torténé beéptilés (koprecipitacid) soran, valamint a kialakulo
pelyhek szabad adszotpcids helyeiért. Ennek kovetkeztében mar 0,15 mg/L foszfitkoncentricié
is jelentés névekedést eredményez a maradék odott arzénkoncentracidban. A foszfat ionok
arzénmentesitésre gyakorolt negativ hatasa alacsonyabb koagulaloszerdozisok alkalmazasa esetén,

illetve magasabb pH értékeken jelent6sebb.

A nyersviz lagossaga bizonyos mértékig elésegiti az arzénmentesitési folyamatokat, hiszen a
megfelel6 mértékld pufferkapacitis kovetkeztében a fém-hidroxidok kialakulasanak nincsen
akadalya. Azonban a minimalisan szitkséges mennyiségen tdl jelen 1évé NaHCO, mar csékkenti
az arzénmentesités hatékonysagat killonosen a magasabb pH értéken. Ennek oka az, hogy
magasabb hidrogén-karbonat tartalom esetén a koagulacié végrehajtasat kévetéen magasabb pH
értékek alakulnak ki, ami viszont csokkenést jelent az arzénmentesités hatékonysagaban. Ily
médon  tehat a  lugossagnak leginkabb a  koagulaciot kovetSen kialakulo pH  érték
befolyasolasaban van szerepe, és ezaltal kozvetetett moédon gyakorol hatast az arzénmentesités

hatasfokara.

A nyersvizben talalhat6 szilikat szintén negativan befolyasolja a koagulacios folyamatokat. Mar 15
mg/L SiO, tartalom esetén is jelentGs mennyiségli oldott arzén jelenhet meg a kezelt vizben. Ez a

hatds magasabb pH értékeken még erésebben jelentkezik. Szilikat jelenlétében ugyanis a
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potencial csokkenés kovetkeztében olyan apré fém-hidroxid pelyhek alakulnak ki, melyek jelentés
része atjut a 0,45 pm porusméretd membranszarén, az arzenat pedig a { potencial csokkenés

kovetkeztében nem tud kapcsolatba 1épni ezekkel az apré hidroxid pelyhekkel.

Magas (~ 13 mg/L KOlI,y), illetve alacsony (~ 1 mg/L. KOI,) szervesanyag tartalmi vizzel
végzett kisérletek eredményeit Osszehasonlitva megallapithatd, hogy jelentSs szervesanyag
tartalom esetén lényegesen (akar egy nagysagrenddel) tobb koagulaloszer adagolasa sziikséges az
arzén hatarérték teljesitéséhez ugyanolyan kezdeti arzénkoncentriacidk esetén. A hatarérték
eléréséhez szitkséges fém:arzén molaranyra tapasztalt nagy eltérés felhivja arra a figyelmet, hogy
arzénmentesitési technologia tervezése nem alapulhat csupan a kezdeti arzénkoncentracion, mivel
az egyéb vizmindségi paraméterek — leginkabb a szervesanyag tartalom, valamint a foszfat és
szilikat koncentracié — alapvetéen megvaltoztatjak az arzén hatarérték teljesitéséhez sziikséges

koagulans do6zis mértékét.

Linearis regresszio analizist hajtottam végre annak meghatarozasara, hogy az egyenként vizsgalt
vizmindségi paraméterek (pH, ligossag, szilikat, foszfat) egyiittes jelenléte esetén hogyan
hatarozhat6 meg a vizben maradék oldott As koncentracié, 50-60 pg/L kezdeti As(V) és vas-
klorid koaguladloszer alkalmazasa esetén. A maradék As(V) értékét befolyasold legjelentésebb
tényezonek a viz szilikat tartalma, valamint az alkalmazott koagulans mennyisége bizonyult. Ezt
kovetéen tovabbi laboratériumi kisérleteket hajtottam végre az Gsszefiiggés igazolasa céljabol. A

szamitott és mért értékek j6 egyezést mutattak (R*=0,88).

Tovabbi laboratériumi kisérletekben vizsgaltam a koprecipitacié jelentéségét a koagulacids
arzénmentesités soran. Az el6re létrehozott pelyhek alkalmazasaval kevesebb arzén tud
kapcsolatba 1épni a vas-hidroxid pelyhekkel: az elére 1étrehozott és zn-situ pelyhek alkalmazasaval
elért maradék arzénkoncentraciok hanyadosa 1,1 — 2,3 k6zott alakult. Ez az érték tehat felhivja a
figyelmet a koprecipitacié jelentéségére, azonban a szakirodalomban korabban kézolt értékeknél

alacsonyabb (Holm, 2002; Edwards, 1994).
5.2 Félizemi kisérletek

5.2.1 Féliizemi kisérletek Hajdabagoson

A félizemi vizsgalatok célja a laboratoriumi kisérletek eredményeinek igazolasa volt tizemi
korilmények kozott, természetes arzéntartalmi mélységi  vizekkel, kilonos tekintettel a
tazisszétvalasztasi folyamatra. A laboratériumi kisérletekben a szilard allapotd, arzéntartalmu
pelyhek kiszrésére 0,45 pum poérusméreti membrant alkalmaztam, azonban a félizemi

kisérletekben hagyomanyos gyorsszliréssel tortént meg a fazisszétvalasztas. Igy a félizemi
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vizsgalatok célja volt annak vizsgalata, hogy a gyorsszirés kell6 hatékonysageal képes-e
eltavolitani a koagulacié soran keletkezé arzéntartalmu pelyheket. Tovabbi célkitizés volt annak
meghatarozasa, hogy a keverési program és a szlrési sebesség valtoztatasanak milyen hatisa van

az arzéneltavolitas hatasfokara.

Az els6 féltizemi vizsgalatok helyszine Hajdubagos volt, ahol a 2. sz. (izemen kiviili) kat vize allt

rendelkezésre a kisérletek végrehajtasahoz. A mélységi eredetli nyersviz minéségi jellemzoit a

6. Tablazat tartalmazza. A hajdibagosi kisérletek egyik célja az adott vizmindségre optimalis
vegyszerkoncentraciok meghatarozasa volt, ami azt jelenti, hogy elegendé mennyiségt oxidalé és
koaguldloszer all rendelkezésre ahhoz, hogy a 10 pg/lL-es arzén hatarérték biztonsiggal
teljesithet6 legyen, ugyanakkor nem adagoljuk feleslegben a reagenseket. A hajdubagosi
vizsgalatok célja volt tovabba annak meghatarozasa, hogy milyen szemcseméretre, illetve szlrési
sebességre van sziikség ahhoz, hogy a hagyomanyos homokszirés soran az arzéntartalmui pelyhek

eltavolitasa kell6 hatékonysaggal végbemenjen.

Az alkalmazott vizhozam a kisérletek elsé felében 1,0 m’/h volt technolégiai soronként, ami
tehat a maximalis hidraulikai tisztitasi kapacitasnak felel meg. 260 mm-es atmér6ja szrék esetén
ez a vizhozam 18,8 m/h szirési sebességet eredményezett. Késébb a vizhozam csokkentésére
kertlt sor, melynek kovetkeztében 6,8 m/h lett a szlrési sebesség (Id. 5.2.1.1.4. fejezet). A

téliizemi berendezés felépitése, részletes ismertetése a 4.1.2. fejezetben talalhato.

Paraméter Erték

pH 7,7 0,04
redox potencial -92+15mV
arzén 52111 pg/L
vas 0,6 + 0,1 mg/L
mangain 0,21 + 0,03 mg/L
KOlps 1,7 + 0,3 mg/L
foszfat 0,6 £ 0,1 mg/L
ammonium 1,4+ 0,2 mg/L
lagossag 8,51+ 0,2 meq/L
szilikat ~ 15 mg SiO2/L

6. Tablazat — A hajdubagosi nyersviz minéségi jellemzéi (2. sz. kat, tizemen kiviil; ahol tobb mérési adat
rendelkezésre allt, ott az atlag és szoras értékek is szerepelnek; kisszamu adat esetén csak egyetlen érték
szerepel a tablazatban)

A féluzemi kisérletek soran, egy adott vegyszerdodzis beallitasaval a berendezés altalaban két-

harom napon keresztiil — az ¢éjszakai orak kivételével — folyamatosan tzemelt. Az elsé
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mintavételre legalabb két 6ran at tarté folyamatos tizemelést kovetéen kertlt sor, majd naponta
atlagosan még egy mintavétel tortént. Két-harom napi tzemelést kévetéen tOrtént meg az
oxidalo- vagy koagulilészer tipusanak / koncentricidjanak valtoztatisa. A félizemi kisétletek
eredményeit bemutat6 grafikonokon az egy-egy mintavételhez tartozé eredmények kiilon-kilon

szerepelnek (Id. x tengelyen ,,mintavétel sorszama”).

5.2.1.1 Optimalis vegyszerkoncentraciok meghatarozasa

A hajdibagosi féluzemi kisérletek soran kétféle oxidalészer (natrium-hipoklorit és kalium-
permanganat), valamint kétféle koagulaloszer  (vas(Ill)-klorid ¢és  aluminium-szulfat)
alkalmazhatésaganak — vizsgalatara  kertlt sor. Az  optimalis  vegyszerkoncentraciok
meghatarozasahoz elsé 1épésben a sziikséges oxidaloszer mennyiségét kell megallapitani. Ez az
5.1.1. fejezetben ismertetett modszerrel tortént a félizemi kisérletek soran is: a nyersvizhez nagy
mennyiségl aluminium-szulfatot adagolva (oxidaloszer nélkil) elvileg eltavolithaté a vizben
oxidalt formaban talalhaté arzén, tehat a vizben maradé Osszes arzén lényegében megegyezik a
nyersvizben talalhaté redukalt allapotd arzén mennyiségével. Ezt kévetben az oxidaloszer
mennyiségét fokozatosan novelve megtalalhaté az a doézis, ahol a maradék arzén koncentracioja
hatarérték alatti lesz, tehat az oxidacié kell6 mértékben lejatszodik. Ez egyben az optimalis
oxidalészer adag. A koagulans azonban ezen a ponton feleslegben van jelen, tehat a mar
meghatarozott oxidalészer mennyiség adagolasa mellett folyamatosan csokkenteni kell a
koagulal6szer mennyiségét, igy, hogy a maradék arzénkoncentracié még éppen megfelel6 legyen

(~6-8 pug/L). Az igy megtalalt vegyszerkombindci6 tekinthet6 optimalisnak.

A kisérletek soran tobbféle vegyszer alkalmazaséra keriilt sor. Uj koagulalészer alkalmazasakor, az
el6z6leg mar megfelelének {télt oxidaloszer adaggal folyt a kisérlet, mig Gj oxidalészer esetén a

korabban meghatarozott optimalis koagulalészer mennyiség adagolasa tortént meg.

A kisérleti eredményeket bemutatd grafikonok felépitése egységesen a koévetkez6: a vizszintes
tengelyek a mintavételek szamat tartalmazzak; a bal oldali figgdleges tengely az eltavolitando
anyag (arzén, vas, mangan) koncentriciéjit mutatja pg/L, illetve mg/L mértékegységben,
pontdiagram formajaban. Minden grafikonon sotétkék négyzet jeloli az adott komponens
nyersvizben mért értékét, vilagoskék csucsara allitott négyzet pedig a 0,45 um poérusatmérdia
membranszirén leszart katviz értéket (pl. ,Kuat As szart”). Sotétzold négyzet mutatja a
homokszir6rél lejové vizben mért értéket, a vilagoszold cstucsara allitott négyzet pedig ugyanezen
minta 0,45 um poérusatmérji membranszirén szirt (vagyis technologiai értelmezés szerinti
oldott) értékét mutatja. A jelmagyarazatban szereplé Al, A2, B1, B2 megnevezések az ,,A” illetve

,»B” technoldgiai sorra utalnak, a szam pedig az adott sor homokszrdjére vonatkozik (pl. Al az
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»A” sor elsé szlr6je utan vett mintat jelenti a 34. abra jel6lései alapjan). A bal oldali tengelyhez
tartoz6 oszlopdiagramok mutatjak az adagolt vegyszermennyiségeket, a rézsaszin az oxidaldszert,
a narancssarga a koaguldloszert mg Me’* /1. dimenzidban. Natrium-hipoklorit esetében a szabad

aktiv klor tartalomra vonatkozik a koncentraciéérték mg Cl,/L mértékegységben.

5.2.1.1.1 Natrium-hipoklorit — Aluminium-szulfat vegyszerkombinaci6

A hajdabagosi elsé vizsgalatok natrium-hipoklorit — aluminium-szulfat vegyszerkombinacid
alkalmazasaval torténtek. Ezen kisérletsorozat legfébb célja a szikséges oxidaloszer
mennyiségének megallapitdasa volt. A 34. és 35. dbra mutatja a natrium-hipoklorit adag
emelésének, valamint az aluminium-szulfat dézis valtoztatiasanak hatdsat a kezelt viz arzén
koncentracidjara az ,,A” és ,,B” kisérleti soron. Az elsé alkalmazott vegyszerddzis kombinacio
(0,9 mg CL/L és 2,5 mg/L Al) nem volt elegendd a 10 pg/L alatti arzénkoncentrici6 eléréséhez,
ezért a klor dozis emelésére (1,35 mg Cl,/L) kerilt sor. Mivel az adagolt natrium-hipoklorit
mennyiségének névelése nem eredményezett csokkenést a szirt viz arzénkoncentracidjaban, igy
egyértelmavé valt, hogy az alkalmazott koagulins mennyiség nem elegendd, annak novelésére van
szitkség. Végil a kilonboz6 bedllitisok alapjan az 1,35 mg Cl,/L natrium-hipoklorit adag
elegendének bizonyult az arzén oxidaciéjahoz, 5,0 mg/L aluminium-ion pedig az arzén
koncentracidjanak hatarérték ala torténé csokkentéséhez. Az arzénmentesités szempontjabol
megfelelének talalt klérmennyiség (1,35 mg Cl,/L) nem alkalmas azonban a vizben 1,3 mg/L
koncentraciéban jelen 1évé ammoénium oxidalasara. A féliizemi kisérletek tehat alatamasztjak az
alapozo6 laboratériumi kisérletek korabbi eredményeit, miszerint a térésponti kloradag téredéke

elegend6 az arzén oxidacidjahoz (5.1.1. fejezet).

A grafikonokon jol lathat6 az eltéré toltetanyagu szirék hatékonysaga kozotti kilonbség is. Az
Al-jelt sziré meglehetSsen j6 hatasfokkal mikodott, az Gsszes és a membranszirt (oldott) arzén
értékek kozott igen csekély kilonbség volt mérheté (34. abra). Az A2 jeld szar6t elhagyd viz

mindsége lényegében megegyezett az Al szlr6rél lejové viz mindségével.

A B sor sziréi lényegesen rosszabb hatasfokkal mikodtek, még a B2-es szaré utan is jelentds
mennyiségl Osszes arzén maradt a vizben, mig a membranszart értékek alapvetéen kedvezben
alakultak (35. dbra). Ez egyértelmuen azt jelenti, hogy maga a vegyszeres kezelés kell6en hatékony
volt, a folyadék-szilard fazisatmenet megfelel6 mértékben lezajlott, de a szir6 nem volt alkalmas a

kialakult pelyhek kell6 mértékd eltavolitasara.
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34. abra — Arzén eltavolitas natrium-hipoklorit oxidaloszerrel és aluminium-szulfat koagulal6szerrel, az ,,A”
vonalon (Al sziir616l lejové viz; hajdabagosi félizemi kisérletek)
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35. abra — Arzén eltavolitas natrium-hipoklorit oxidalészerrel és aluminium-szulfat koagulaloszerrel, a ,,B”
vonalon (B2 sziir616l lejové viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)

A natrium-hipoklorit — aluminium-szulfat vegyszerkombinacioval elért vas- és manganeltavolitas
eredményeit a Melléklet 52.-55. abrai mutatjak be. Az ,,A” kisérleti soron a vas eltavolitas
tokéletesen végbement, a maradék vas koncentracidja joval a 0,2 mg/L-es hatarérték alatti volt,
még abban az esetben is, amikor kevesebb oxidalészer adagolasara kerilt sor, mint ami az arzén
oxidalasahoz sziikségesnek bizonyult (két esetben a maradék vas koncentraciéja nagyon magas
volt, ez egyértelmuen szlrési vagy mintavételi hibanak tudhaté be). A ,,B” soron hatarérték feletti
vas koncentraciok alakultak ki, azonban az oldott vas mennyisége hatarérték alatti volt. Ez szintén
arra utal, hogy az oxidacié és a folyadék-szilaird atmenet lezajlott ugyan, azonban a durvabb

szlirbanyag nem volt képes a kialakult pelyheket eltavolitani a vizbdl.
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Mangan tekintetében a kisérlet sikertelennek bizonyult, gyakorlatilag elhanyagolhaté mértékd
manganeltavolitas kévetkezett csak be. Ennek oka az, hogy a natrium-hipoklorit nem volt képes
kell6 mértékben oxidalni, ezaltal vizoldhatatlan formaba hozni a manganvegytleteket, tehat a
mangan eltavolitas sikertelensége az oxidacios 1épés, és nem a szlrés hibajanak tudhaté be (hiszen

a homoksztr6rél lejové viz oldott mangankoncentracidja is joval hatarérték feletti volt).

5.2.1.1.2  Natrium-hipoklorit — Vas(I1I)-klorid vegyszerkombinaciéd

A natrium-hipoklorit — vas(III)-kloriddal végzett kisérletek soran az adagolt klér mennyisége
megegyezett az aluminium-szulfatos kisérletek soran megfelelének talalt dézissal (1,35 mg Cl,/L).
A sziikséges vasdozis meghatarozasa két 1épésben tortént. A 36. abra mutatja az 1,5 mg Fe’* /L
vas-dozis hatasat. Lathatd, hogy egyes idészakokban a maradék arzén értéke megkozeliti a
hatarértéket, de az eredmények erésen szérnak. A ,B” soron nagyobb, 2,5 mg Fe’'/L
vegyszeradag alkalmazasara kerilt sor (Id. 37. abra). Az abrardl leolvashato, hogy a tisztitott
vizben az Osszes arzén koncentricidja jelentGsen csokkent, 15-20 ug/L kozott értékre, de
hatarértéknél kisebb koncentracidkat nem sikerilt elérni. Ugyanakkor a membranszirt mintak
arzéntartalma kivétel nélkil hatarérték alatti (6-8 pg/L), tehat az arzén oxidacidja és kicsapasa
ebben a kisérletsorozatban sikeres volt, azonban a szlrés hatasfoka ismét nem volt megfelels.
Tekintettel arra, hogy a ,,B”-soron a szlrbanyag lényegesen durvabb, mint az ,,A” soron,

feltételezhet6 (illetve a kés6bbi kisérleti eredmények alapjan bizonyithatd), hogy finomabb

szlirbanyag alkalmazasa esetén ez a koagulans dozis arzén tekintetében megfeleld.
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36. abra — Arzén eltavolitas natrium-hipoklorit oxidaloszerrel és vas(III)-klorid koagulalészerrel, az ,,A”
vonalon (Al sz{ir616l 1ejovs viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)
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37. abra — Arzén eltavolitas natrium-hipoklorit oxidalészerrel és vas(III)-klorid koagulalészerrel, a ,,B”
vonalon (B1 sziir6rdl lejové viz; hajdabagosi féliizemi kisérletek)

A vas eltavolitas eredményeit a Melléklet 56.-57. abrai mutatjak be. A vizben maradé Gsszes vas
mennyisége mindkét kisérleti soron rendre meghaladja a nyersviz vas(Il) koncentracidjat, az
oldott vas koncentricidja viszont igen alacsony (<0,1 mg/L), joval hatarérték alatti. Ez a
korilmény azt a megallapitast timasztja ala, hogy az oxidacié és pelyhesedés kell6 mértékben
lezajlik, a vegyszeradag megfelels, azonban a kialakult pelyhek atjutnak a szlrén, a szirés
hatasfoka nem kielégit6. Az eredmények alapjan feltételezhet6, hogy finomabb szirdanyag
alkalmazasa esetén a natrium-hipoklorit — vas(Ill)-kloridos kezelés 1is alkalmas a viz

vastalanitasara, illetve arzénmentesitésére.

Mangan esetében ugyanaz a probléma jelentkezett, mint a natrium-hipoklorit — aluminium-
szulfatos kezelés soran, azaz mangantalanitas lényegében nem jatszédott le. Az sszes és az oldott
mangan mennyisége gyakorlatilag azonos, tehat a mangan teljes egészében oldott (redukalt)
formaban jelenik meg a tisztitott vizben (Id. Melléklet 58.-59. abra). Mangan esetében igy tehat
nem szirési, hanem oxidaciés probléma Iépett fel, azaz jelen korilmények koézott a natrium-

hipoklorit nem volt alkalmas a mangan oxidalasara.

5.2.1.1.3 Kalium-permanganat — aluminium-szulfat vegyszerkombinacié

A kalium-permanganat — aluminium-szulfat adagolas soran a natrium-hipoklorit — aluminium-
szulfat vegyszerkombinacioval végzett kisérletek alkalmaval mar meghatarozott minimalisan
sziikséges aluminium dozis alkalmazasira keriilt sor (5 mg AI’/L), a sziikséges kalium-
permanganat doézis meghatarozasa pedig tobb 1épésben tortént, az optimalis koagulaldszer

mennyiség az eredmények alapjan: 1,5 mg/L. A 38.-39. dbrik mutatjak, hogy ezzel a
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vegyszerkombindciéval teljes biztonsaggal hatarérték ala csokkenthetd az arzén koncentracidja. A
finomabb szlrdvel rendelkezé ,,A” soron az Osszes arzén értéke megbizhatéan 10 pg/L alatt
értéket vett fel és a maradék arzén gyakorlatilag teljes egészében oldott formaban maradt a
vizben, azaz a keletkez6 pelyhek j6 hatasfokkal kiszrhetéek voltak a vizbdl. A |,B” soron az
arzén szilard formava alakitasa ugyan j6 hatasfokkal megtortént, azonban a fazisszétvalasztas

kevésbé volt sikeres, az oldott arzénen kivil szilard is atjutott a szirén.

A vas eltavolitasa ezen vegyszerkombinacié esetén kifogastalanul megtortént, a maradék vas
koncentracidja a méréshatar kozelében alakult mind az ,,A”, mind a ,,B” kisérleti soron. Az ,,A”
soron az oldott és Osszes vas koncentraciok 1ényegében megegyeztek (Id. Melléklet, 60. abra), mig
a ,,B” soron a szilard allapotd vas egy része atjutott a szirén, azonban az Osszes vas mennyisége

igy sem lépte tul a hatarértéket (Id. Melléklet, 61. abra).

A mangantalanitas az ,,A” kisérleti soron szintén kell6 hatékonysaggal végbement (Melléklet, 62.
abra). A mangan koncentracié ugyan néhany esetben meghaladta a hatarértéket, de ez a hatarérték
tallépés csak kismértékd volt, és ezen eseteknek is rendszerint valami j6l meghatirozhaté oka
volt, pl. a nyersvizben el6fordulé szokatlanul magas mangan koncentracié (Id. Melléklet, 62. abra:
16, 20, 21 és 22. mérési pontjait), amely nagyobb oxidalészer adagot igényelt volna. Ez tehat azt
jelenti, hogy 1,5 mg/I. KMnO, alkalmazisa éppen elegend6 a nyersviz mangantartalmanak
oxidalasahoz, azonban a kitermelt mélységi vizben varatlanul megjelené magasabb mangan
koncentraciok esetén mar nem képes ez a vegyszerddzis a mangan hatarértéket teljesiteni. A ,,B”
soron az oldott és Osszes mangankoncentraciok kozotti jelentSs killonbség ismét arra utal, hogy a
durvabb toltetanyag a keletkezé pelyheket nem tudja kell6 hatékonysaggal kiszdrni (Id. Melléklet
03. abra).
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38. abra — Arzén eltavolitas kalium-permanganat oxidaloszerrel és aluminium-szulfat koagulalészerrel, az
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39. abra — Arzén eltavolitas kalium-permanganat oxidaloszerrel és aluminium-szulfat koagulalészerrel, a
»B” vonalon (B1 sziir6r6l 1lejove viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)

5.2.1.1.4 Kalium-permanganat — vas(I1I)-klorid vegyszerkombinacié

A kalium-permanganat — vas(IIl)-klorid vegyszerkombinaciot alkalmazé kisérletek soran a
kalium-permanganat adagolasa az el6z6 kisétletekben mar optimalisnak talalt 1,5 mg/L dézisban
tortént. A vas(Ill) doézis meghatarozasa tobb 1épésben tortént, végil megfelelének a 2,0 mg
Fe’* /L érték bizonyult (Id. 40. dbra). Bz a vegyszeradag megbizhatéan hatirérték alatti arzén
koncentraciot biztositott, bar ezeknél a kisérleteknél is megfigyelheté a két sor eltéré

szr6toltetének hatékonysagbeli kiilonbsége (41. abra).

A vas eltavolitas kifogastalanul végbement, akarcsak a kalium-permanganat - aluminium-szulfat

vegyszerkombinacié esetében (Id. Melléklet, 64. dbra).

A mangan eltavolitas szintén jo hatasfokkal megtortént (Id. Melléklet, 66. abra), a tisztitott vizben
az oldott mangan koncentracidja rendre hatarérték alatti volt, csupan a szirés hatékonysaga nem

volt minden esetben kielégitd.

Ennek a vegyszerkombinacioénak a vizsgalata soran valtozott a szlrési sebesség, hiszen a korabbi
18,8 m/h til nagynak bizonyult, a szirési ciklusok elfogadhatatlanul révidnek (6-8 6ra) adédtak.
Ezért kisebb vizhozam (360 1./h) alkalmazasara kerlt sor, melynek eredményeképpen a szlrdk
feltleti terhelése 6,8 m/h-ra csokkent. A 40. és 41. abra jelolése szetint a 23. mintavételi pontnal
tortént ez a valtoztatas, ezt kovetSen jol lathatd a szirt viz mindségében tapasztalt egyértelmi
javulas. Mindharom komponens (vas, mangan, arzén) esetében a szlrt vizben mért Gsszes és
oldott értékek lényegében megegyeztek, mely arra utal, hogy a csokkentett szirési sebesség

mellett a homoksziirdk kell6 hatékonysaggal eltavolitottak a kialakult pelyheket a vizbdl.
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40. abra — Arzén eltavolitas kalium-permanganat oxidaloszerrel és vas(III)-klorid koagulalészerrel, az ,,A”
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41. abra — Arzén eltavolitas kalium-permanganat oxidaldszerrel és vas(III)-klorid koagulalészerrel, a ,,B”

o or o rr

vonalon (B1 sziir6r6l lejové viz; hajdabagosi féliizemi kisérletek)

5.2.1.2 A hajdubagosi féliizemi kisérletek eredményeinek osszefoglalasa

A hajdubagosi kisérleti eredmények alapjan megallapithat6, hogy mindkét vizsgalt oxidalészer

(natrium-hipoklorit, illetve kalium-permanganat) alkalmas az arzén oxidalasara. Kiemelendd, hogy

a natrium-hipoklorit mar egészen kis mennyiségben (joval a térésponti klérozas klorigénye alatti

mennyiségben) is megfelelé volt, a kisérleti eredmények alapjan mégis a kalium-permanganat

alkalmazasa ajanlhat6, mivel alkalmazasaval a vizben jelenlevé vas- és mangan is tokéletesen

oxidalhat6 (eltavolithatd) volt, mig natrium-hipoklorit adagolasa esetén az oxidacié hianyossagai

miatt a mangantalanitas nem volt megfelel6.
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Az oxidacié biztositasa utan mindkét vizsgalt koagulaloszerrel (vas(I1I)-klorid, illetve aluminium-
szulfat) megbizhatéan tarthaté volt a hatarérték (10 pg/L) alatti arzénkoncentrici6, azonban a
vas(Ill)-klorid egyértelmten jobbnak bizonyult, mivel lényegesen kisebb (2,0 mg/L Fe’") dézis

adagolasa is elegendd volt.

1-2 mm szemcseméretd homok, valamint 6,0 — 7,0 m/h szlrési sebesség alkalmazisival a
keletkez6 arzéntartalmu pelyhek megfelel6 hatékonysaggal tavolithatéak el a vizbol. A 2-3 mm
szemcseméret( toltetanyag azonban nem tudta kell6 mértékben eltavolitani a kialakulé pelyheket,
igy a kezelt vizben rendszeresen hatarérték feletti arzén, vas, illetve mangan jelent meg abban az
esetben is, amennyiben a komponensek oldott koncentracié értékei joval a hatarérték alatt voltak.
A tdl nagy szlrési sebesség (18,8 m/h) szintén azt eredményezte, hogy annak ellenére, hogy a
komponensek oldott-szilard fazisatmenete kell6 hatékonysaggal megtortént, a szré nem tudta
(még 1-2 mm szemcseméret alkalmazasa esetén sem) a kialakult pelyheket megfelelGen

eltavolitani, ugyanis a sztrési ciklus hossza mintegy 6-8 orara csékkent.

5.2.2 Féliuzemi kisérletek Pocsajon

A miasodik félizemi kisérletsorozat helyszine Pocsaj volt. Ez a vizmindség alapvetSen
kilonbozott a hajdubagosi nyersviz jellemz6itél, leginkabb a magasabb szervesanyag tartalom és

pH érték emelhet6 ki (

7. Tablazat). A pocsaji félizemi vizsgalatok egyik célja — a hajdibagosi kisérletsorozathoz
hasonléan — az optimalis vegyszerkoncentraciok meghatarozasa volt. Mivel a laboratériumi és a
megel6z6 féliizemi kisérletek egyértelmten azt az eredményt adtak, hogy a vas(Ill)-koagulans
kedvez6bb hatasfokkal tavolitja el az arzént mint az aluminium-so, ezért a kisérletek féként
vas(III)-klorid alkalmazasaval torténtek. Az optimalis vegyszerddzisok meghatiarozasa utan a

kovetkez6 — tizemeltetési szempontbol fontos — kérdések vizsgalatara kertlt sor:
® a homokszlrék hatékonysaganak értékelése,
® aszirési ciklus részletes vizsgalata, valamint

® a mechanikus reagens bekeverés hatasanak értékelése.

A hajdabagosi kisérletsorozat tapasztalatai alapjan, a pocsaji kisérletek elinditasa elétt a féltizemi
berendezés atalakitasara kertlt sor. A két, sorban kapcsolt szlré helyett egy darab, nagyobb
atméréji szard kertlt beépitésre (350 mm bels6é atmérével; 1-2 mm szemcseméretd homok
toltetanyaggal). A nyersviz metantartalma miatt a vegyszeradagolok elé egy gazmentesité egység

kerilt, tovabba — a homokszirék 6blitése soran keletkezé zagyviz felfogasa érdekében — mindkét
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kisérleti soron egy-egy ulepité kialakitasa tortént meg. Az atalakitott berendezés technoldgiai

vazlatrajzat a 10. dbra mutatja.

Az alkalmazott vizhozam a kisérletek elsé felében 1 m’/h volt soronként, ami tehat a maximalis
tisztitasi kapacitasnak felel meg. 350 mm-es atméréjd szirdk esetén ez a vizhozam 10,4 m/h-s
szlrési sebességet eredményezett. Az elsé kisérleti eredmények kiértékelése soran azonban ez a
sebesség tal nagynak bizonyult, a keletkezé pelyhek eltavolitasanak hatasfoka nem volt megfeleld,
illetve a szlrési ciklusok tal rovidek lettek, ezért a vizhozam csokkentésére kerult sor. A

berendezés ezutan 0,5 m’/h vizhozammal és 5,2 m/h szlirési sebességgel tizemelt.

Paraméter Erték

pH 8,2%0,1

redox potencial -108 £ 49 mV
arzén 43 + 9 pg/L

vas 0,16 £ 0,06 mg/L
mangin 0,03 £ 0,03 mg/L
KOlIps 4,00 = 0,50 mg/L
foszfat 0,20 + 0,02 mg/L
ammonium 1,03 £ 0,04 mg/L
lagossag 9,0 + 0,2 meq/L
szilikat ~ 18 mg SiO»/L
metan ~ 40 NL/m?3

7. Tablazat — A pocsaji nyersviz mingségi jellemzdi (ahol t6bb mérési adat rendelkezésre allt, ott az atlag és
szoras értékek is szerepelnek; kisszamu adat esetén csak egyetlen érték szerepel a tablazatban)

5.2.2.1 Optimalis vegyszerkoncentraciok meghatarozasa

A pocsaji félizemi kisérletek alkalmaval az ,,A” és ,,B” kisérleti sor kialakitisa teljesen azonos
volt, igy lehetéség nyilt bizonyos beavatkozasok (pl. keverési program valtoztatasa) hatisainak
értékelésére. Ehhez azonban els6 1épésként az optimalis vegyszerkoncentracidkat kellett

meghatarozni, melyek alkalmazasaval biztonsagosan tarthat6 a 10 pg/L-es arzén hataréreék.

5.2.2.1.1 Kalium-permanganat — vas(I1I)-klorid vegyszerkombinacié

A pocsaji félizemi kisérletek soran el6szor a kalium-permanganat és vas(I1I)-klorid vegyszerek
alkalmazasara kertlt sor, hiszen a hajdubagosi kisérletek eredményei alapjan ez a leghatékonyabb
vegyszerkombinacié arzénmentesités szempontjabol. A kezdeti vegyszeradagok meghatarozasa a
téluzemi kisérletet megel6z6, pocsaji nyersvizzel végzett poharas el6kisérletek eredményei alapjan

tortént.
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A kisérlet kezdeti szakaszaban el6fordult, hogy a szlrékrdl lejovo kezelt viz 6sszes és oldott
arzénkoncentracidja kozott jelentés volt az eltérés (Id. ,,A” sor kezdeti eredményei, 42. abra).
Ennek oka egyértelmien a tul nagy szirési sebesség volt, hiszen annak csékkentésével az Gsszes
¢és oldott arzénkoncentraciok kozotti eltérés minimalisra cs6kkent, ami tehat azt jelenti, hogy a

szilard/folyadék fazisszétvalasztas kell§ hatékonysaggal végbement.

A szlikséges vegyszeradag meghatirozasa tobb 1épésben tortént. Tartésan 10 pg/L alatti
arzénkoncentraciot sikerilt elérni 1,0 mg/L KMnO, és 4,0 mg Fe/L FeCl, adagolasaval. Ennél
kisebb vasdézis és ugyanilyen KMnO, koncentracié alkalmazasival mar nem lehetett a
hatarértéket elérni (Id. 11-12. mintavételi eredmények; 42. abra). Hasonléan, 4,0 mg Fe(lII)/L,
azonban kisebb KMnO, adag esetén sem sikerilt a kezelt viz arzénkoncentracidjat megbizhatéan

10 pg/L alatt tartani (Id. 16., 60. mintavételi eredmények; 42. dbra).

A vas eltavolitas eredményeit a Melléklet 69. abrija mutatja. A nyersviz vas koncentracidja a
hatarérték (0,2 mg/L) koruli volt. A kezelt vizben a vas koncentricidja lényegében a kimutatasi
hatar kérnyékén volt, ami tehat azt jelenti, hogy a nyersvizben jelenlévé vas és az adagolt vas(I11)-
klorid szilard formava alakulasa, majd az ezt kovets szilard/folyadék fazisszétvalasztas kells

hatékonysaggal végbement.

A nyersvizben a mangin hatarérték alatti koncentraciéban talalhaté (~0,02 mg/L). A kezelt
vizben azonban hatarérték feletti: 0,1 — 0,2 mg/L koruli mangankoncentraciok jelentek meg (70.
abra). Mivel a beadagolt KMnO, mennyisége, és a szir6krél lejové kezelt viz Mn koncentracidja
kozott Osszefiiggés nem  tapasztalhatod, igy feltételezhetd, hogy a szilrészemcsék porusaiba
korabban bejutott KMnO, folyamatos kimosédasa okozza ezeket a magas elfolyo
koncentracioértékeket. Bzt a feltételezést megerdsitették azok a mérési eredmények, melyek a
szirés el6tt, és a szlrés utan vett mintak mangankoncentracidit hasonlitottak 6ssze. Ezek alapjan
egyértelmavé valt, hogy a kalium-permanganat a sztréanyagba jutott, majd onnan folyamatosan
kimosédva magas elfolyd Mn koncentraciokat eredményezett a kezelt vizben. Ennek
kiktiszobolése érdekében az egyik féluzemi kisérletsorozat elétt a szirén 24 oran keresztul
folyamatosan nyersviz atvezetés tortént, majd ezt kovetéen indult Gjra a féliizemi a kisérletet 1
mg/L KMnO, adagolasaval. Az eredményekbdl (73.-83. mintavétel eredményei; 70. abra) lathato,
hogy ezuttal a kezelt viz mangankoncentracidja hatarérték alatti volt, azonban par 6ra elteltével
ismét hatarérték feletti mangankoncentracié jelent meg a vizben. Az adott nyersvizmindségre, és
az alkalmazott szlrGanyagra tehat a kalium-permanganat nem bizonyult megfelel6

oxidaldészernek.
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42. abra — Arzén eltavolitas kalium-permanganat oxidaloszerrel és vas(IIT)-klorid koagulaloszerrel (pocsaji féliizemi kisérletek)
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5.2.2.1.2  Natrium-hipoklorit — Vas(III)-klorid vegyszerkombinaciéd

A natrium-hipoklorit — vas(III)-klorid vegyszerkombinacioval végzett kisérletek soran a vas(ILI)-
klorid koncentracidja az el6z6 kisérletek (KMnO, - vas-klorid vegyszerkombinacid) alapjan
megfelel6nek bizonyult 4,0 mg Fe(III)/L volt, a natrium-hipokloritos oxidaciéhoz pedig hirom
vegyszerdozis érték vizsgalatara kerilt sor. A kordbbi (szakaszos laboratériumi, illetve
hajdubagosi félizemi) kisérletek mar bebizonyitottak, hogy amennyiben a vizben arzén és
ammoniumion is jelen van, az arzén oxidalasahoz joval a toréspont alatti klérmennyiség is
elegends. Igy elészor toréspont alatti, 1,7 mg Cl,/L natrium-hipoklorit adagolsaval folytak a
félizemi kisérletek. Ez a dézis — a korabbi kisérleti eredményeket alatamasztva — az arzén
oxidalasahoz elegendének bizonyult (43. abra), azonban az ammoéniumkoncentraciéban nem
okozott lényegi valtozast. A natrium-hipoklorit koncentraciéjat 8,5 mg Cl,/L-re emelve a kezelt
viz ammoniumion koncentricidja hatarérték (0,5 mg/L) kozeli volt; 10,4 mg CL/L natrium-

hipoklorit alkalmazasaval pedig 0,1 mg/L korili ammoniumion koncentracidkat sikeriilt elérni.

Mivel a pocsaji nyersviz megkozelitéen 4,0 mg/I. KOI,4 szervesanyag tartalommal rendelkezik,
ezért a klor alkalmazasa kovetkeztében keletkez6 karos klorozasi melléktermékek koncentraciojat
is vizsgalni kell. Az Osszes trihalo-metan (THM) értékek a klordézis fuggvényében a

kovetkezSképpen alakultak:
® 1,7 mg Cl,/L natrium-hipoklorit adagolas esetén: 0,4 — 0,8 ug/L 6sszes THM
¢ 8,5 mg Cl,/L natrium-hipoklorit adagolas esetén: 15 — 18 ug/L 6sszes THM
¢ 10,4 mg Cl,/L natrium-hipoklorit adagolds esetén: 21 ng/L 6sszes THM

A keletkez6 karos melléktermékek koncentraciéja tehat egyik esetben sem haladta meg a
szabvanyban rogzitett 50 pg/L-es hatarértéket, azonban a toréspont koruli kléradagoknal mar

jelentés mennyiségben (15 — 20 pg/L) képzSdtek THM vegytiletek.

A vas eltavolitas eredményeit a Melléklet 71. abriaja mutatja. A nyersviz vas koncentracidja a
hatarérték (0,2 mg/L) koruli volt. A kezelt vizben a vas koncentricidja lényegében a kimutatasi
hatar kérnyékén volt, ami tehat azt jelenti, hogy a nyersvizben jelenlévé vas és az adagolt vas(I11)-
klorid szilard formava alakuldsa, majd az ezt kovet$ szilard/folyadék fazisszétvalasztas megfelels

hatékonysaggal végbement.

A nyersvizben a mangin hatarérték alatti koncentraciéban volt jelen (~0,02 mg/L). A 5.2.2.1.1.

fejezetben ismertetett problémak miatt (a megel6z6 kisérletsorozatokban adagolt KMnO,
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bejutott a szlir6anyagba, majd onnan folyamatosan kioldédott) azonban a kezelt vizben mégis

megjelent a mangan, tébbszor hatarérték feletti koncentracioban (Melléklet; 72. abra).
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43. abra — Arzén eltavolitas natrium-hipoklorit oxidalészerrel és vas(III)-klorid koagulaloszerrel (pocsaji
féliizemi kisérletek)

5.2.2.2 A sziirés hatékonysaganak értékelése

A koagulaciés/flokkulaciés technoldgiaval torténd arzénmentesités soran a két £6 1épés: az arzén
szilard, oldhatatlan formava alakitdsa, majd ezt kévetéen a szilard allapota részecske eltavolitisa a

vizbdl.

Amennyiben az elsé 1épés nem megy végbe teljesen, azaz az oldott allapota arzén nem alakul at
teljes mértékben szilard allapotiva, a kezelt vizben megjelenik az oldott arzén. Ha az elsé 1épés
lejatszodik, azonban a masodik 1épés (a szilard/folyadék fazisszétvilasztis) nem eléggé hatékony,
a kezelt vizben jelentés mennyiségben megjelenhet az arzén, ami azonban nem oldott, hanem
szilard allapotu. Ezért tehat a szilard-folyadak fazisszétvalasztas hatékonysaga jol jellemezhetd a
szUr6rol lejové viz oldott és Gsszes arzénkoncentracidjanak 6sszehasonlitasaval. Amennyiben ez a
két érték megegyezik, az azt jelenti, hogy a sziirén csak az oldott allapotu arzén jutott at, a szilard
allapotat a szGré megfelel6 hatékonysaggal eltavolitotta. A pocsaji félizemi kisérletek soran
szamos minta esetén az oldott és 6sszes arzénkoncentracié értékek egyarant rendelkezésre alltak;
ezeket az eredményeket mutatja a 44. abra. Az idealis eset az lenne, ha az oldott és Gsszes értékek
megegyeznének, azaz az egyenes meredeksége 1:1 lenne. Azonban a hagyomanyos
homokszarékt6l nem varhaté el, hogy az oldhatatlan allapotua részecskéket 100%-os hatasfokkal
tavolitsak el. A félizemi kisérletek soran a homokszlirékon atjuté vizben az Osszes
arzénkoncentracié kb. 20%-al meghaladta az oldott frakcié értékét. Ez azt jelenti, hogy 10 ug/L-

es maradék oldott arzénkoncentracidk esetén a szirés hatasfoka kb. 94 % volt, mig 5 pg/L-es
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maradék arzénkoncentracié értékeknél kb. 97%. Osszefoglalva tehit megillapithat, hogy
megfelel§ szlrési sebesség (a féluzemi kisétletekben ~ 5 m/h) és 1-2 mm-es szemcseméret

alkalmazasa mellett a homokszir6é megbizhatéan eltavolitotta az oldhatatlan allapotd arzént.
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44. abra — A sziirt viz oldott és 6sszes arzénkoncentracidja kozotti 6sszefiiggés (pocsaji féliizemi kisérletek)

5.2.2.3 A keverési program valtoztatasanak hatasa

5.2.2.3.1 A keverési program valtoztatasanak révidtava hatasai

A koagulaciés technologia alkalmazasa soran gyors és lassu keverésre egyarant sziikség van
ahhoz, hogy olyan méretd pelyhek alakuljanak ki, amelyek gyors homoksziréssel eltavolithatdak a
vizb6l. A keverés azonban jelentés energiafelhasznalast is jelent, amely az Uzemeltetést
megdragitja. Ezért a pocsaji félizemi kisérletek alkalmaval sor keriilt annak vizsgalatara, hogy
bizonyos keverdk kiiktatasa, illetve a keverés teljes mell6zése (a viz megkerilé agon toérténd
elvezetésével) milyen hatassal van a homokszirt viz maradék arzénkoncentracidjara. A kisérletek
célja annak meghatarozasa volt, hogy a keverés bizonyos fazisainak elhagyasaval novekszik-e a

homokszart viz arzénkoncentracidja, és amennyiben igen, ez a novekedés milyen mértékd.

A keverés hatasanak vizsgalata érdekében a két kisérleti sor azonos vegyszerbeallitasokkal egy
napig folyamatosan tizemelt, tobb alkalommal ellenérizve, hogy lényeges eltérés nem talalhaté a
két sor tisztitasi hatasfokaban. Miutan a két sor Osszehangolasa igy megtortént, a ,,B” sor
tovabbra is a hagyomanyos moédon tzemelt (gyors, illetve lasst keverés alkalmazasa), az ,,A”

soron azonban a hagyomanyostol eltéré keverési program alkalmazasara kerilt sor:

B kisérleti sor: ,,hagyomanyos” keverési program, azaz a B1, B2, B3, B4 keverdk és a

flokkulatortartaly keverdje tizemel
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Osszes és oldott As (ug/L)

o | A” kisérleti sor: Al és A2 kevers tizemel, azonban az A3, A4 keverd és a flokkulator az
tzemeltetésbdl kizarva (a viz vezetése megkertlé agon, ezaltal a kontaktids is jelentésen

csokken), illetve

o A” kisérleti sor: Az Al és A2 keverSkben a keverdlapatok leallitasa, az A3, A4 keverd és
a flokkulator az Uzemeltetésbdl kizarva (a viz vezetése megkerilé agon, ezaltal a

kontaktidé is jelentésen csokken; mechanikai bekeverés egyaltalan nem torténik)

A kisérletek soran a keverési program megvaltoztatasa utain mintegy fél 6ra — egy 6ra elteltével
tortént meg a homokszirét elhagyé viz mintazasa. Ennyi id6 elegend6 ahhoz, hogy a keverési
program valtoztatasanak hatasa elérje a homokszlrét, és a megel6z6 kisérletsorozat vizmindsége
ne befolyasolja az eredményeket. A vizsgalatok soran egyszeri mintavétel tortént; ezt kévetéen
pedig a keverési program ujboli megvaltoztatasara kerilt sor. Az eredmények igy a keverési
program valtoztatasanak rovidtavu hatasat tiikrozik, arrdl, hogy a teljes szlrési ciklusra milyen

hatdsa van, nem adnak informaciot.

A kisérletek eredményeit a 45. abra mutatja. Kalium-permanganat és vas(III)-klorid adagolasaval
végzett kisérletekben sor keriilt az A3, A4 kever6 és flokkulator kiiktatasara, valamint egy masik
kisérletben az A3, A4 kever6 és flokkulatortartaly kiitktatasan tul, az Al és A2 keverdk
mukodésének leallitasara is. Az eredményekbdl lathato, hogy az arzéneltavolitas hatékonysaga
nem csOkkent a keverSk kiiktatisanak/ledllitisinak hatdsara. Natrium-hipokloritos oxidacié
esetén is sor kertlt az A3, A4 keverétartaly és flokkulator kitktatasanak vizsgalatara, azonban az

arzéneltavolitas hatékonysidgaban itt sem tapasztalhaté csokkenés.

Oxidacio kalium-permanganattal Oxidacioé natrium-hipoklorittal
7.0
6.0 Osszes As 7
F ;// ?‘:’ [ ;/""I' ﬁ%
5.0 1 ffﬁ f 7 . M 7 .
. O v . |
- 0 7 M m
s == m = ﬁﬁ o —
. o .
wl 2 0 7 o .
7 _ om
w2 7 fﬁ*’? .
- ~ \ ~ \ J - J
"hagyomanyos" keverési A3 és A4 keverok, A3 és A4 keverdk, A3 és A4 "hagyomanyos"
program alkalmazasa flokkulator kizarva flokkulator kizarva, keverdk, keverési
A1 és A2 keverése flokkulator program
ledlltva kizarva  alkalmazéasa

45. abra — A keverési program valtoztatasanak hatasa az arzéneltavolitasra (pocsaji féliizemi kisérletek)
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Hg/L]

As

As [ug/L]

Osszefoglalva megallapithat6 tehat, hogy a féliizemi kisérleteknél alkalmazott vizhozam és sz{irési
ciklus esetében (~0,5 m’/h; 5,2 m/h) a mechanikus keverés elhagyasa révidtavon (fél 6ras — egy

o6ras id6tartamban) nem eredményezett magasabb arzénkoncentraciokat a kezelt vizben.

52.2.3.2 A keverési program valtoztatasanak hatasa a teljes sztrési ciklus soran

A keverési program valtoztatasanak révidtava hatasainak elemzése utan sor kerilt a teljes szirési
ciklus (két 6blités kozott eltelt idS) vizsgalatara is. Szar6oblitést kovetben, mindkét kisérleti soron
a kordbban optimalisnak taldlt vegyszeradaggal (1,0 mg/L. KMnO, és 4,0 mg Fe(IIl)/L. FeCly)
indultak a kisérletek, és oranként tortént mintavételezés. A , B” kisétleti sor tovabbra is a
hagyomanyos keverési program szerint Uzemelt, mig az ,,A” soron az Al-es és A2-es
keverétartalybol kilépve a viz megkeriilé dagon kozvetlendl a szGrékre ment. A két kisérleti sorra

vonatkoz6 eredményeket a vas és arzénkoncentraciok tekintetében a 46. abra mutatja.

46. abra — Az »” és ,,B” soron mért Osszes arzén és vas koncentracié értékek a sziirGoblitést kovetGen
b} »
(pocsaji féliizemi kisérletek)

Az arzén koncentracié a szirési ciklus elején (kb. 10 o6ra elteltéig) mindkét soron valamelyest
csokkent, majd innentél kezdve novekedés figyelheté meg. A csékkenés oka feltehetéen a szlrén
fokozatosan felhalmozddo vas(IlI)-hidroxid pelyheken térténd adszorpcid, amely tébblet arzén-
eltavolitast eredményez. A szlr6rél lejové viz arzén-koncentracidja az ,,A” kisérleti soron 16 6ra
elteltével éri el a hatarérték feletti értéket, ezutan szréoblitést kell végrehajtani. A ,,B” kisérleti
soron a vizsgalt idGszakban az arzén nem érte el a 10 pg/L-es értéket. A vas-koncentraci6 értékek
mindkét szirén hasonld moédon alakultak: a szirés kezdeti id6szakaban (az ,,A” soron 8 6ran,

mig a ,,B” soron 15 éran keresztll) a kezelt viz vas-koncentracidja lényegében 0 mg/L, azonban
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az ,,A” soron 12 6ra, a ,,B” soron 20 ora elteltével mar hatarérték feletti vas-koncentracidju viz

jott le a szhrékrol.

A vas- és arzén-koncentraciok alapjan megallapithaté tehat, hogy a szdré attorése vas
tekintetében hamarabb kévetkezik be: amikor a vas-koncentraciok mar meghaladjak a 0,2 mg/1L-
es hatarértéket, az arzén-koncentraciok még mindig a hatarérték (10 ug/L) alatt vannak. A szirési

ciklus monitorozasa tehat a vas-koncentraciok alapjan kell, hogy torténjen.

Mind a vas, mind az arzén tekintetében az ,,A” soron a sz(ré hamarabb attort, aminek az oka
feltehet6en az, hogy a pelyhek kialakulasara itt kevesebb id6 jutott, hiszen az Al-es és A2-es
keverétartalyt kovetbéen a viz azonnal a szlrékre jutott. A gyors szlrés tehat egy ideig kell§
hatékonysaggal kiszurte ezeket a pelyheket, azonban a vas-koncentraciok alapjan megallapithato,

hogy a sztrési ciklus mintegy felére csékkent.

Az MI-10 135-4: 1981 Mdszaki Irdnyelvek szerint a homoksz{irSk terhelhetésége 600 g/m?’) és

ezen érték alapjan szamithat6 az 6blités gyakorisaga a kévetkezé modon:
® A sziirési sebesség: 0,5 m’/h / (0,352 m* ‘7 / 4) =52m/h
® Az adagolt 4,0 mg Fe(IIl)/L FeCly-bél kb. 8,0 mg/L. vas-hidroxid pehely képz&dik
® 600 g/m’t véve alapul a sziré terhelhet&ségére, a szitkséges Sblitési gyakorisag:
600 g/m*/ (52m/h -8 g/m’) = 14,42 h,

ami tehat 6sszhangban van a ,,B” sorra kapott eredményekkel, hiszen a 46. abra (jobb oldali, felsé
grafikon) alapjan is megallapithatd, hogy ezt az értéket (14 h) atlépve kezd a szirt viz
vaskoncentracidja emelkedni. Tehat a féliizemi kisérletben alkalmazott szliré terhelhet&ségére a
600 g/m’s érték megfelels kozelités, amennyiben a berendezés a ,,hagyomanyos” keverési

programmal (gyors keverés, majd ezt kovetSen lassu keverés) tizemel.

Az 52.23.1. fejezetben ismertetett eredmények alapjan megallapithatd, hogy a mechanikus
keverés elhagyasa révidtavon nem eredményezett magasabb arzénkoncentracidkat a kezelt
vizben. Azonban a szlrési ciklus részletes vizsgalata soran kidertlt, hogy a szrék attorése
hamarabb kovetkezik be (feleannyi id6 alatt attorik a szlré a nem megfelel6 méretl pelyhek
miatt), ezaltal pedig gyakoribb szlGr66blitést tesz sziikségessé. Hossza tavon tehat jelentkezett a
keverés elhagyasanak negativ hatiasa. A gyakoribb Oblités energia- és vizigénye az tizemeltetési
koltségek novekedését vonja maga utan, ezért gazdasagossagi szempontbdl mérlegelni sziikséges,

hogy melyik a kedvezébb megoldas: a vegyszerbekeverés elhagyasa gyakoribb szr66blités
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alkalmazasaval vagy vegyszerbekeverés, és cehhez kapcsoléddan ritkabb  sziréoblitések

alkalmazasa.

5.2.2.4 A  szakaszos  laboratéoriumi  és féliizemi  kisérleti  eredmények

6sszehasonlithatésaga

A pocsaji féluzemi kisérletekkel egyidejileg ugyanazon vegyszerek felhasznaldsaval, azonos
dozisok alkalmazasaval szakaszos laboratoriumi kisérletek végrehajtasara is sor kertlt. Ezen
vizsgalatok célja annak meghatarozasa volt, hogy a laboratériumi poharas és féliizemi szintd
kisérletek eredményei milyen mértékben egyeznek, ebbdl kovetkezéen pedig annak megallapitasa,
hogy a batch kisétletek eredményei megbizhat6 alapot szolgaltatnak-e az tizemi/féllizemi szint(
tervezéshez. Mivel a pocsaji nyersviz minésége ingadozott, ezért fontos szempont volt, hogy a két
kisérlet (laboratériumi és féluzemi) végrehajtasa ugyanabban az id6ben, pontosan ugyanazon
nyersvizminéség alkalmazasaval torténjen. A batch kisérletek soran a féliizemi kisérletek alapjan
optimalisnak itélt vegyszerdozisok, valamint ennél kisebb és nagyobb koncentraciok vizsgalatara
kertlt sor annak érdekében, hogy megallapithaté legyen: a batch kisérletek vajon ala- vagy

folébecstlik a féliizemi szintl izemeltetés eredményeit.

A kalium-permanganattal és vas(III)-kloriddal végzett batch kisérletek eredményeit a 47. abra
mutatja. Az elsé 12 eredmény alapjan a minimalisan sziikséges vegyszerdozis a kovetkez6: 1,0
mg/L KMnO, és 4,5 mg Fe/L FeCly (v6: a féluzemi kisérleti eredmény szerint az optimalis
vegyszetkoncentracié: 1,0 mg/L KMnO, és 4,0 mg Fe/L FeCly; 1d. 5.2.2.1.1. fejezet). Az utolséd
harom kisétleti eredmény (13., 14., 15. mintak) szerint a 4,0 mg Fe/L vas(Ill) dézissal 20 pg/L
korali maradék arzénkoncentracidk addédtak, ami ellentmondisban van a koriabbi kisérleti
eredményekkel. A magas maradék arzénkoncentracié oka feltehetéen a nyersviz magasabb

arzénkoncentracioja (~50 pg/L).

A natrium-hipoklorittal és vas(Ill)-kloriddal végzett batch kisérletek eredményeit a 48. abra
mutatja. 1,7 mg Cl,/L natrium-hipoklorit és 5,0 mg Fe/L FeCl, adagolisa mar elegendének
bizonyult ahhoz, hogy a kezelt viz arzénkoncentriciéja biztonsaggal 10 pg/L alatt legyen (v6: a
téliizemi kisérleti eredmény szerint az arzén szempontjabol optimalis vegyszerkoncentracié: 1,7
mg Cl,/L natrium-hipoklorit és 4,0 mg Fe/L. FeCly; 1d. 5.2.1.1.2. fejezet). A batch kisétletek
igazoltak az eddigi eredményeket, miszerint a térésponti kléradag téredéke mar alkalmas az arzén
oxidalasara. Amennyiben azonban ammoniumion eltavolitasat is végre szeretnénk hajtani a kléros
oxidaci6 altal, torésponti kléradag alkalmazasa sziikséges. A batch kisérletek soran alkalmazott
12,5 mg CL/L natrium-hipoklorit adagolasiaval kimutatisi hatar alati NH,-N koncentraciot

sikertilt elérni a kezelt vizben, tehat az arzén mellett az ammonium eltavolitasa is megtortént.
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Az eredmények alapjan megallapithaté tehat, hogy a batch kisérletek optimalis
vegyszerkoncentracioi jol kozelitik a féluzemi kisérlet soran kapott értékeket. A batch kisérletek
eredményei igy a félizemi/tzemi 1éptékl tervezéshez j6 alapot szolgiltatnak; a poharas
el6kisérletek alapjan a félizemi szinten adagolandé vegyszerek koncentraciéi megfelel6

mértékben becsulhetéek.

60 6
m KMnO4
Vas-klorid
50 L L w5 B Kat As
¢ Kut As oldott
40 T4 ¢ Oldott As
n e O €& € € & & € O & & © 3
E, E
330—7——————————7—7—3:'
2] [
< @
1 ° 5
20 o712 2
) °
10 pg/L
10 Hg
0 - + 0

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 Mintavétel sorszama

47. abra — Arzén eltavolitas kalium-permanganat oxidaldszerrel és vas(III)-klorid koagulaloszerrel (batch
kisérletek pocsaji nyersvizzel)
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48. abra — Arzén eltavolitds natrium-hipoklorit oxidalészerrel és vas(III)-klorid koagulalészerrel (batch
kisérletek pocsaji nyersvizzel)

5.2.2.5 A pocsaji féliizemi kisérletek eredményeinek 6sszefoglalasa

A pocsaji nyersviz arzéntartalmanak oxidalasaira mind a natrium-hipoklorit, mind a kalium-
permanganat megfelelének bizonyult, azonban az alkalmazott szlréanyag esetében a kalium-
permanganat alkalmazasa nem javasolhat6, mivel adagolasa koévetkeztében a kezelt vizben

hatarérték feletti mangan koncentraciok jelentek meg. Natrium-hipoklorit tekintetében az
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eredmények alatamasztottak a korabbi kisérleteket: a torésponti kléradag toredéke elegendd volt

az arzén megfelel6 mértékd oxidalasara.

1-2 mm szemcseméretd homok, valamint az alkalmazott 5,2 m/h szirési sebesség alkalmazasaval

a keletkez6 arzéntartalmu pelyhek eltavolithatoak a vizbdl.

A flokkulatortartaly kiiktatasanak, illetve a keverés mell6zésének a hatisa révidtavon nem
eredményezett arzénkoncentracié novekedést a kezelt vizben, azonban két oblités kozott eltelt
id6szak orankénti mintazasa soran mar jelentkezett a keverés elhagyasanak negativ hatasa:
mintegy feleannyi id6 alatt attort a szGré abban az esetben, amikor a flokkulatortartaly nem

uzemelt.

A pocsaji félizemi kisérletekkel parhuzamosan végzett batch kisérletek alapjan megallapithato,
hogy a szakaszos laboratériumi kisérletek eredményei jol kozelitik a félizemi szintd vizsgalatok
eredményeit, igy a poharas elSkisérletek megfelelé alapot szolgaltathatnak a félizemi/tUzemi

szintd tervezéshez.

5.2.3 A regresszios 6sszefiiggés alkalmazasa a féliizemi kisérletek eredményeire

A 5.1.7. fejezetben bemutatott regresszids Osszefiiggés alkalmas adott vizmindség esetén, a
koagulaloszer dozis fuggvényében a maradék arzénkoncentracié értékének becslésére, 50 — 60
ug/L kezdeti As(V) koncentricié esetén. Mivel mind a hajdubagosi, mind a pocsaji nyersviz
arzéntartalma megkozelitéen ebben a tartomanyban talalhatd, ezért a féliizemi kisérletek

eredményeire alkalmaztam a kapott regresszios 6sszefiiggést.

Mivel az ismertetett Osszefliggés az oxidalt formaju arzén esetén alkalmazhato, ezért a féliizemi
kisérleti eredmények kozil csak azon értékeket vettem figyelembe az elemzéshez, ahol az

eléoxidaci6 a redukalt allapott arzén teljes mennyiségét mar arzenatta alakitotta.

Mivel a félizemi kisérletek soran (f6ként a hajddabagosi, tizemen kivili kat hasznalata esetén) a
nyersviz minésége erésen ingadozott, ezért az azonos vegyszerbeallitasokhoz tartozé nyersviz és
kezelt viz mindségeket atlagoltam, és az igy kapott értékekre alkalmaztam a regresszios
Osszefuiggést. Az eredmények a 47. abran lathatéak. Amennyiben a regresszios Osszefuggés teljes
pontosaggal becsiilné a félizemi kisérleti eredményeket, a pontok az 1:1 meredekségli egyenesen
helyezkednének el. A hajdubagosi nyersviz alacsony szervesanyag tartalommal jellemezheté (~1,4
— 2,2 mg/L KOI,), és lathat6, hogy a regresszids Osszefiiggés ebben az esetben megfelels
pontossaggal tudta becstlni a kisérleti eredményeket. A pocsaji nyersviz szervesanyag tartalma
azonban lényegesen magasabb (~ 4 mg/L. KOI,). Mivel a regresszidés Osszefliggésben a

szervesanyag nem szerepel, ezért a pocsaji nyersviz esetén a maradék arzénkoncentracio értékek
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varhatéan magasabbak lesznek, mint a modell altal becstlt érték. A szamitasokat végrehajtva ez
az eredmény adodott: a 47. abran lathat6, hogy a pocsaji nyersviz esetén a pontok mind az 1:1
meredekségl egyenes alatt helyezkednek el, vagyis a ténylegesen mért értékek meghaladjak a

szamitott értékeket az elézetes varakozasoknak megfelelGen.

Az eredmények alapjan megallapithaté tehat, hogy alacsony szervesanyag tartalom esetén a
regresszios Osszefuggés kell6 pontossaggal alkalmas volt a természetes mélységi vizzel végzett
félizemi kisérletek maradék arzénkoncentracié értékeinek becslésére. Magasabb szervesanyag
tartalom esetén az Osszefiiggés alulbecstlte a ténylegesen mért értékeket. Ez az eredmény
azonban az el6zetes varakozasoknak megfelelt, hiszen a szervesanyag mennyisége alapvetéen
befolyasolja az adagolandé koagulaloszer mennyiségét (Id. 5.1.6. fejezet), azonban a szervesanyag

tartalom nem szerepel valtozoként a regresszids Gsszefuggésben.
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49, abra — Mért és szamitott arzénkoncentracio értékek a féliizemi kisérletek esetén
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6 Eredmények 6sszefoglalasa, kévetkeztetések

Dolgozatomban a koagulaciés arzénmentesitéssel kapcsolatos laboratériumi poharas kisérletek,
valamint félizemi vizsgalatok eredményeit ismertettem. A szakaszos laboratériumi kisérletek célja
egyrészt a technoldgiat befolyasold tényezék korének feltarasa volt, tovabba annak vizsgalata,
hogy a koagulaci6é soran melyek a lejatszodé alapfolyamatok. A félizemi kisérletek keretén belil
kidolgozasra kertlt egy olyan moédszertan, melynek segitségével az adott vizre optimalis
vegyszerkombinaciok meghatarozhatéak. Ezen tal a kialakulé pelyhek szirhet&ségével
kapcsolatos, Uzemeltetési szempontbdl is fontos kérdések tisztazasara kertlt sor, dgymint a
szemcseméret, szUrési sebesség, a mechanikus reagens bekeverés, és azon belil a lassu keverés

szerepe az arzéntartalmu pelyhek szilard/folyadék fazisszétvalasztasaban.

Szakaszos laboratériumi kisérletekben vizsgaltam a pH, foszfation, hidrogénkarbonat ion, szilikat,

valamint szervesanyag hatasat az arzéneltavolitas hatékonysagara.

A nyersviz pH értékének jelentés hatasa van arzén oldott-szilard fazisatmenetére. Magas (200 —
300 pg/L) kezdeti arzenat koncentriciok esetén, tig pH tartomanyt (5,0 — 11,0) vizsgalva, az
arzéneltavolitas hatékonysaga 17 % és 96 % kozott valtozott. A legkedvezébb eltavolitasi
hatasfok (mind a vas(IlI), mind az aluminium tartalma koagulans esetén) a 7,0 — 7,5 kézotti pH
értékeken tapasztalhat6. Vizkezelésre jellemzébb pH tartomanyt (7,0 — 8,0), valamint kezdeti
arzén koncentraciot (~ 70 ug/L) vizsgalva a pH hatisa tovabbra is egyértelmi volt (alacsonyabb
pH értékeken kedvez6ébb eltavolitasi hatasfok), azonban a befolyasol6 hatds mar kevésbé jelent6s.
Figyelembe véve azt a tényt, hogy a magyarorszagi vizek pufferkapacitisa meglehetésen nagy
(elérheti a 10 meq/L-t), igy a pH csokkentéséhez jelentds mennyiségl sav adagolasa szikséges, a
nyersviz pH értékének valtoztatasa nem gazdasigos megoldas az arzénmentesités hatasfokanak
javitasahoz. A magasabb pH érték okozta kedvezétlen hatasok a koagulans dézis névelésével

kompenzalhatok.

Az orto-foszfat ion és arzenation szerkezeti hasonlésaga (pl. moéltémeg, ionsugar, disszociacids
allandok) kovetkeztében a vas(I1I)-hidroxidokba torténé beépiilésiikkor versenytarsai egymasnak.
Tekintettel arra, hogy az orto-foszfat koncentracidja kozel egy nagysagrenddel nagyobb mélységi
vizeinkben, mint az arzenat, {gy az orto-foszfat ionok wvas(Ill)-hidroxidokhoz t6rténd
kapcsolédasanak kozel tizszer nagyobb a valészinGisége, mint az arzenat ionoknak. A
laboratériumi  kisétletek igazoltak, hogy mar 0,15 mg/L orto-foszfit jelenléte is jelentSs
novekedést eredményez a maradék oldott arzénkoncentricibban. A  foszfationok
arzénmentesitésre gyakorolt negativ hatasa alacsonyabb koagulalészer dézisok alkalmazasa esetén,

lletve magasabb pH értékeken még jelent6sebb. Az ivévizszabvany nem tartalmaz hatarértéket a
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kezelt viz foszfat koncentracidjara, és ezért a hazai tizemeltetési gyakorlatban nem is torténik meg
rendszeres mérése. A kisérletek azonban egyértelmten igazoltdk, hogy koagulacios

arzénmentesitési technologia esetén a foszfat jelenlétével feltétlenil szamolni kell.

A nyersviz lagossaga bizonyos mértékig elésegiti az arzénmentesitési folyamatokat, hiszen a
megfelel6 mértékd pufferkapacitas kovetkeztében a fém-hidroxidok kialakulasanak nincsen
akadalya. Azonban a minimalisan sziikséges mennyiségen tul jelen 1évé NaHCO; mar csokkenti
az arzénmentesités hatékonysagat killonosen a magasabb pH értéken. Ennek oka az, hogy
magasabb hidrogén-karbonat tartalom esetén a koagulacié végrehajtasat kévetéen magasabb pH
értékek alakulnak ki, ami viszont csokkenést jelent az arzénmentesités hatékonysagaban. Ily
moédon  tehat a  lagossagnak leginkabb a  koagulaciét kovetbéen kialakulé pH  érték
befolyasolasaban van szerepe, és ezaltal kézvetetett moédon gyakorol hatast az arzénmentesités

hatasfokara.

A szilikat — a foszfathoz hasonléan — szintén olyan komponens, amelyet a hazai tzemeltetési
gyakorlat nem mér rendszeresen. Azonban a laboratériumi kisérletek bizonyitottak, hogy a
nyersvizben talalhaté szilikat szintén negativan befolyasolja a koagulaciés folyamatokat. Mar 15
mg/L SiO, tartalom esetén is jelentGs mennyiségli oldott arzén jelenhet meg a kezelt vizben. Ez a
hatds magasabb pH értékeken még er6sebben jelentkezik. Az oldott arzénnel egyidejileg jelentSs
mennyiségl oldott vas is megjelent a 0,45 um poérusméreti membranon atszirt vizben. A
koagulans (vas(III)-klorid) dézist névelve végil a 10 pg/L-es arzénhatarérék elérhetd (30 — 50
mg/L SiO, jelenlétében mintegy 2,5 — 3,5-szer nagyobb koagulans dézisokra volt szikség a
hatarérték eléréséhez, mint szilikat-mentes rendszerekben), azonban a vizben megjelené oldott
vas tovabbra is problémat jelent. 0,2 pum pérusméreti membranon torténd szlrés a
vaskoncentraciét megfelel6 mértékben csokkenti, ugyanakkor a maradék arzénkoncentraciokban
jelent8s valtozast nem eredményez. Ezen eredmények alapjan megallapithaté tehat, hogy szilikat
jelenlétében egyrészt nem alakulnak ki megfelel6 méretd vas(III)-hidroxid pelyhek, tovabba az

arzén ezekkel az apré pelyhekkel nem tud kell6 mértékben kapcsolatba 1épni.

Magas (~ 13 mg/L KOI,), illetve alacsony (~ 1 mg/L KOI,g) szervesanyag tartalmui vizzel
végzett kisérletek eredményeit Osszehasonlitva megallapithatd, hogy jelentés szervesanyag
tartalom esetén lényegesen (akar egy nagysagrenddel) tobb koagulalészer adagolasa sziikséges az
arzén hatarérték teljesitésé¢hez ugyanolyan kezdeti arzénkoncentraciok esetén. Tovabbi kisérletek
sziikségesek azonban annak meghatarozasara, hogy a kilénbo6z6 tipust szervesanyagok jelenléte

esetén hogyan valtozik a koagulalészer igény.
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A laboratoriumi kisérletek eredményei tehat felhivjak arra a figyelmet, hogy arzénmentesitési
technolégia tervezése nem alapulhat csupan a kezdeti arzénkoncentraciéon, mivel az egyéb
vizminéségi paraméterek — leginkabb a szervesanyag tartalom, valamint a foszfat és szilikat
koncentracié — alapvetéen megvaltoztatjak az arzén hatarérték teljesitéséhez sziikséges koagulans
doézis mértékét.

Linearis regresszi6 analizist hajtottam végre annak meghatarozasara, hogy az egyenként vizsgalt
vizmindségi paraméterek (pH, lagossag, szilikat, foszfat) egytttes jelenléte esetén hogyan
hatdrozhaté meg a vizben marad6 oldott As koncentracié, 50-60 ng/L kezdeti As(V) és vas-
klorid koagulaloszer alkalmazasa esetén. A maradék As(V) értékét befolyasolo legjelentésebb
tényezonek a viz szilikat tartalma, valamint az alkalmazott koagulans mennyisége bizonyult. Ezt
kovetéen tovabbi laboratériumi kisérleteket hajtottam végre az Gsszefiiggés igazolasa céljabol. A
szamitott és mért értékek j6 egyezést mutattak (R°=0,88). Tovabbi kutatasi igényként jelentkezik a
szervesanyag koncentricio, valamint a Ca®" és Mg”" ionok szerepének feltarisa (melyek a szilikat
okozta negativ hatast képesek csokkenteni) az arzénmentesitési folyamatokban, tovabba az igy

nyert informacidk beépitése a regressziés modellbe.

Tovabbi laboratoriumi kisérletekben vizsgaltam a koprecipitacié jelentéségét a koagulacios
arzénmentesités soran. Az el6re létrehozott pelyhek alkalmazasaval kevesebb arzén tud
kapcsolatba lépni a vas-hidroxid pelyhekkel (hiszen koprecipiticié nem, csupan adszorpcid
jatszodik le), az elére létrehozott és in-situ pelyhek alkalmazasaval elért maradék arzén
koncentraciok hanyadosa 1,1 — 2,3 kozott alakult. Ez az érték tehat felhivja a figyelmet a
koprecipitacié jelentéségére, azonban a szakirodalomban korabban kozolt értékeknél valamivel

alacsonyabb (Holm, 2002; Edwards, 1994).

A féluzemi kisérletek egyik célkitzése annak vizsgalata volt, hogy a koagulacids arzénmentesitési
technolégia alkalmazasa soran a hagyomanyos homokszirés kell6 hatasfokkal végrehajtja-e a
szilard/folyadék fazisszétvalasztast. Ehhez els6 1épésben az optimalis vegyszertipusokat, és
vegyszeradagokat kellett meghatirozni, melyekkel a 10 pg/L-s hatarérték biztonsaggal tarthat6. A
két kilonb6z6 helyszinen, eltérd vizmindséggel végzett félizemi kisérletek mind az alkalmazandé
vegyszerek tipusaban, mind a szitkséges doézis tekintetében eltéré eredményt adtak. Az elsé
kisérletsorozat helyszine Hajddbagos volt, ahol a kalium-permanganat és vas(I1I)-klorid bizonyult
a leghatékonyabb vegyszerkombinacionak. Pocsajon, mintegy kétszer nagyobb KOI,g értékkel
jellemezhetd szervesanyag tartalom mellett, magasabb pH-val rendelkez6 nyersviz esetén a
natrium-hipoklorit és vas(III)-klorid kombinacié volt a megfelel6 (ugyanis az adott sziirGanyag
alkalmazasa mellett, kalium-permanganat adagolasa esetén jelentés mennyiségli oldott mangan

jelent meg a kezelt vizben), és mintegy kétszeres koagulans doézisra volt szikség az

98



arzénhatarérték eléréséhez. Ez az eredmény felhivja tehat a figyelmet arra, hogy minden nyersviz

egyedi vizsgalatokat igényel a vegyszerek tipusanak és dozisanak meghatarozasa céljabol.

A pocsaji kisérletek soran alkalmazott 1-2 mm szemcseméretd hagyomanyos homoksziiré
alkalmasnak bizonyult a keletkezé arzéntartalmi pelyhek eltavolitasira. 600 g/m’ sziré
terhelhet6séget figyelembe véve a szamitott és kisérletek soran tapasztalt szlrési ciklus hossza jo
egyezést mutatott: 5,2 m/h szlrési sebesség alkalmazasa 14 6ras szlrési ciklust eredményezett a

télizemi kisérletekben. 14 6ra elteltével a homokszirt viz vaskoncentracidja névekedésnek indult.

A keverési program valtoztatasa (gyors keverés leallitasa, flokkulatortartaly kiiktatasa) rovidtavon
nem eredményezett valtozast a kezelt viz arzénkoncentracidjaban, azonban mar csupan a
flokkulatortartaly kiiktatasaval is hossza tavon (két Oblités kozott eltelt idSszak részletes
mintazasa soran) egyértelmivé valt a lassu keverés szerepe. A flokkulatortartaly kizarasaval
ugyanis a homokszirék 6blitési gyakorisaiga megkétszerez6dott, a két oblités kozotti tizemidd a

felére csokkent.

A sziréssel kapcsolatos vizsgalati eredményeket 6sszefoglalva elmondhaté tehat, hogy megfelel6
szemcseméret (1-2 mm), szlrési sebesség (5,2 m/h) és keverési program alkalmazdsival a

hagyomanyos homoksztrés alkalmas a keletkez6 arzéntartalmu pelyhek eltavolitasara.

A pocsaji félizemi kisérletekkel parhuzamosan végzett batch kisérletek alapjan megallapithato,
hogy a szakaszos laboratériumi kisérletek eredményei jol kozelitik a félizemi szintd vizsgalatok
eredményeit, {gy a poharas elSkisétletek megfelel6 alapot szolgaltatnak a féliizemi/tizemi szintl

tervezéshez.
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7 Tézisek

Az arzénmentesitési technologiak két £6 csoportjat az adszorpcids és a koagulaciés technolégiak
alkotjak. A magyarorszagi mélységi vizek jellege — els6sorban a magas foszfattartalom —
kovetkeztében tobb, specidlisan arzénmentesitésre kifejlesztett, és  kulfoldon  kedvezé
tapasztalatokkal rendelkez6 adszorbens a hazai korilmények kozott nem mikodik kells
hatékonysaggal. Kutatomunkam soran ezért a koagulacios technologia alkalmassagat vizsgaltam

az Uj, 10 pg/L-es arzénhatarérték biztositasdhoz.

A tézispontokhoz tartozé témakoroket, és a tézisek kidolgozasanak modszertanat az 50. abra

mutatja be.

1. tézis: Szakaszos laboratériumi ¢és féliizemi kisérleti eredmények alapjan
megallapitottam, hogy csupan a nyersviz kezdeti arzénkoncentraciéjanak figyelembe
vétele nem elegendd a koagulacids arzénmentesitési technolégia tervezéséhez. Mivel a
vizben jelen 1év6 egyéb szennyezdanyagok — leginkabb szervesanyagok, orto-foszfat,
valamint szilikat ionok, melyek szintén reakciéba lépnek az adagolt koagulanssal —
nagysagrenddel magasabb koncentracioban vannak jelen mint az arzén, ezért a
sziikséges koagulians doézist els6sorban ezen komponensek koncentracidi, és nem a
nyersviz arzéntartalma hatarozzak meg. A technologia tervezése, a koagulans dozis
meghatarozasa soran alapvet6en harom szint kiilonboztethetd meg, melyek alkalmazasa

a kovetkez6 sorrendben torténik:

® Modellezés: a nyersviz min6ségi adatainak ismeretében az optimalis koagulans

do6zis meghatarozasa

® Szakaszos laboratériumi kisérletek: az optimalis vegyszerdoézisok pontositasa

céljabol (a modellezés eredményeibdl kiindulva)

e Félizemi kisérletek az optimalis vegyszerdoézisok pontositisa (a szakaszos
laboratoriumi kisérletek eredményeibél kiindulva), valamint az {izemeltetési

paraméterek meghatarozasa céljabdl. [10, 13, 20]

Az értekezés tézisel ezen harom technologia-tervezési 1épést fejtik ki: a modellezéssel kapcsolatos
eredményeket az 5. tézis ismerteti, a szakaszos laboratériumi kisérletek és félizemi kisérletek
kapcsolatat pedig a 6. tézis mutatja be. A 2., 3. és 4. tézisek szakaszos laboratériumi kisérletek
eredményei alapjan az egyes vizmindségi paraméterek (ldgossag, orto-foszfat koncentracio,

valamint szilikat koncentracié) arzénmentesitésre gyakorolt hatasanak részleteit targyaljak.
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MODSZERTANI OSSZEFOGLALO: 1. TEZIS

50. abra — A tézisekhez kapcsolodd témakorsk és az alkalmazott modszerek bemutatasa (kék szin jel6li
azon témakoroket, melyekkel a dolgozat részletesen foglalkozik, vilagoskék pedig azon teriileteket,
melyeket érint, azonban az adott kérdéskorrel nem foglalkozik részletekbe menGen)

Hazank geolégiai adottsagai kovetkeztében vizeink pufferkapacitisa meglehetésen magas,
gyakran eléri 10 meq/L értéket. Kisérleteimben ezért vizsgaltam a lugossig arzénmentesitésre

gyakorolt hatasat.

2. tézis: Szakaszos laboratériumi vizsgalatok eredményei alapjan megallapitottam, hogy
fix koagulans dozis alkalmazasa esetén a lagossag névekedésével a vizben marado
arzénkoncentracié értéke né. 0,018 mmol/L ( 1 mg/L) Fe(III) koagulans dézissal,
ioncserélt vizbdl elGallitott modell oldatok esetén 0,125 mmol/L HCO; koncentraciora
volt szitkség ahhoz, hogy a vas(III)-hidroxid pelyhek kialakuljanak, azonban 1 mmol/L
koncentracié érték felett a HCO; jelenléte mar noveli a maradé As mennyiségét.
Eredményeim alapjan a lugossag leginkabb a koagulaciot kévetSen kialakulé pH érték
befolyasolasan keresztiil, koézvetett uton fejti ki hatasat az arzénmentesités
hatékonysagara, ugyanis nagyobb ligossag esetén a kisérletet kovetden kialakulé pH
érték is magasabb, ami csokkenést jelent az arzénmnetesités hatasfokaban. Ez a hatas
magasabb pH értékeken (> 8,0), nagy mennyiségii HCO, (5 — 10 mmol/L) jelenléte

esetén mar olyan mértéki, hogy a koagulaciés technolégiat koévetSen a viz
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arzénkoncentracidja akar huszszorosa is lehet a 0,125 — 0,5 mmol/L HCO; jelenlétében

tapasztalt értéknek. [18, 19, 23]

A magyarorszagi mélységi vizek egyik jellegzetessége a magas (akar 0,8 mg PO, /L koncentraciot
elérd) orto-foszfat ion koncentracié. Az adszorpcids technologiak soran egyfajta verseny alakul ki
a foszfat és arzenat kozott a szabad adszorpcids helyekért, melynek eredményeképpen az
adszorpcids technologiak sokszor nem képesek kell6 hatasfokkal eltavolitani az arzént.
Laboratériumi korilmények kozott vizsgalatokat végeztem annak meghatirozasara, hogy a

koagulacids arzénmentesitési technolégiat milyen mértékben befolyasolja a foszfat jelenléte.

3. tézis: Szakaszos laboratériumi kisérletek alapjan megallapitottam, hogy koagulacids
arzénmentesitési technologia alkalmazasa esetén mar 0,15 mg/L PO,-P jelenléte is
jelent6sen befolyasolja az arzéneltavolitas hatékonysagat. Foszfat tartalmu vizek esetében
nem csupan arrél van szo6, hogy az orto-foszfat ion mélszamanak megfelel6 tébblet vas-
koagulanst kell adagolni (azzal a feltételezéssel, hogy igy az orto-foszfait FePO,
formajaban kicsapodik). Foszfat jelenlétében olyan vas(I1I)-hidroxid csapadék képzddik,
amellyel az arzén nem tud kapcsolatba 1épni, igy a koagulalészer dozis emelésére van
szilkség abbol a célbdl, hogy egy adott Fe(IIl) : PO,-P [mg/mg] aranyt elérve az
arzénmentesités kell6 hatékonysaggal végbemenjen. Ez az arany a 7,5 — 8,0-as pH
tartomanyban csapvizbdl, illetve ioncserélt vizbdl elGallitott rendszerek esetén

megkozelitéen 10 mg Fe(III)/mg PO,-P. [18, 19, 23]

Korabbi kutatasok kimutattak, hogy a koagulacids arzénmentesitési technoldgia alkalmazasa
esetén a vizben jelen 1évé szilikat megakadalyozza a megfelel6 méretd vas(Il)-hidroxid pelyhek
kialakulasat, valamint azt, hogy az arzén a keletkez6 pelyhekkel kapcsolatba 1épjen. Szakaszos
laboratériumi kisérletekben vizsgaltam, hogy a szilikit kedvezétlen hatasa a koagulans dozis

novelésével kompenzalhato-e.

4. tézis: A szilikat-tartalmi modell oldatokkal végrehajtott koagulacids kisérletek soran a
kialakulé vas(III)-hidroxid pelyhek jelentSs része a 0,2 pm — 0,45 pm mérettartomanyba
esik. Megallapitottam, hogy ioncserélt vizbdl elGallitott modell oldatokban a koagulans
(vas(III)-klorid) dozist ndvelve a 10 ng/L-es arzénhatarérték elérhetd, de 30 — 50 mg/L
SiO, jelenlétében mintegy 2,5 — 3,5-szer nagyobb koagulans doézisokra volt sziikség a

hatarérték eléréséhez, mint szilikat-mentes rendszerekben. [19, 23]

5. tézis: A vizminGségi paraméterek (pH, lugossag, orto-foszfat ion koncentracio, szilikat
koncentracié ¢és koagulans doézis) egyenkénti vizsgalatat koévetSen tobbvaltozés

regresszio analizis végrehajtasaval meghataroztam, hogy kézilitk melyek a legfontosabb,
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az arzénmentesités hatékonysagat leginkabb befolyasolé paraméterek. A nyersviz szilikat
koncentracidja és az adagolt vas(III) koagulans mennyisége bizonyultak a legfontosabb
tényezdknek. Ezt kovetden osszefiiggést hatiroztam meg és igazoltam, mely 50 — 60
pg/L kezdeti arzenat koncentracié esetén a nyersviz kezdeti orto-foszfat ion és szilikat
koncentracidja, a koagulaciot kévetben kialakulé pH érték, valamint az adagolt vas
koagulans fiiggvényében megadja a maradék arzénkoncentraci6é értékét. Az igazolas
soran a modell altal szamitott és a mért arzénkoncentracioé értékek jo egyezést mutattak,
ami azt jelenti, hogy az Osszefiiggés alkalmas arra, hogy elézetes becslést adjon adott
vizminGség mellett a koagulaciés arzénmentesités hatékonysagara vonatkozoan. [19, 20,

23]

Az egyes tényez6k laboratériumi vizsgalatat kovetden félizemi kisérletek végrehajtasara kertlt sor
természetes arzéntartalmu, mélységi vizekkel. A félizemi vizsgalatok célja tizemeltetési
szempontbdl jelents kérdések tisztazasa volt (szlrési sebesség, keverési program), valamint
annak meghatarozasa, hogy a szakaszos laboratériumi kisérletek eredményei milyen mértékben

egyeznek a féllizemi szintl vizsgalatok eredményeivel.

6. tézis: Féluzemi kisérletek eredményei alapjan megallapitottam, hogy a hagyomanyos
gyorssziités (1-2 mm-s szilir§ szemcseméret, 5 m/h sziirési sebesség alkalmazasaval)
alkalmas a szilard allapotu arzénformak megfeleld mértékii eltavolitasara. Ennek feltétele
azonban a megfelel6 vegyszerbekeverés (gyors keverés, majd ezt kévetéen lassu keverés)
alkalmazasa. Flokkulatortartaly hianyaban a két szilir66blités kozotti tizemids jelentGsen
(mintegy felére) csokken. Ugyanazon nyersvizzel egyidejlleg végzett féliizemi és
szakaszos laboratériumi kisérletek eredményei alapjan megallapitottam tovabba, hogy a
szakaszos laboratoriumi kisérletek eredményei jol kézelitik a féliizemi szinti vizsgalatok

eredményeit, igy a poharas el6kisérletek megfelel6 alapot szolgaltathatnak a

féliizemi/tizemi szintii tervezéshez. [16]
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9 Melléklet

9.1 Féluzemi kisérletek Hajdubagoson

51. abra — A féliizemi kisérleti berendezés beiizemelése Hajdubagoson (2006. augusztus)
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%', 0.50 [ ] u | 3
g 1300 E
‘o 0.40 - &
s ]
>
030 f— — — — — — — 1200 &
0,2mg/L
0.20 4
+ 1.00
0.10 A _
0.00 - - 0.00
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 Mintavétel sorszama
52. abra — Vas koncentraciok natrium-hipoklorit oxidalészer és aluminium-szulfat koagulalészer

7y rr o

alkalmazasa esetén az ,,A” vonalon (Al sziir6ré6l lejové viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)
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0.70 8.00
m B NaOCI
0.60 .. m 1700 B Alu-szulfat
] | Kat Fe
m " B 1600 '
0.50 u i B B © Kt Fe oldott
m B2 Fe
[ | 1 %% 4 B2 Fe oldott
T o404+ —® 0000000000 o oa = S ¢ B2Feoldo
E) [ ] | £
£ + 4.00 5
e o030{— —  —= ;4 ‘E
| n + 3.00 >
Lo > 0,2mg/L
0.20
<o 1 2.00
+ 1.00
+ 0.00
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 Mintavétel sorszama
53. abra — Vas koncentraciok natrium-hipoklorit oxidalészer és aluminium-szulfat koagulalészer

e

alkalmazasa esetén a ,,B” vonalon (B2 sziir616l lejove viz; hajdibagosi féliizemi kisérletek)

0.30 6.00
m A NaOCl
A Alu-szulfat
0.25 + 5.00 B Kt Mn
: i 8 & Kt Mn oldott
020 +——= - 3—- 5 —_— —z —E — 4.00 ® A1 Mn
<o ‘ T | e Al Mnoldott
_ o )
I 015 1300 E
S =
£ g
4
= >
S o101 - 1200 P
>
0,05 mg/L
005 -1 1.uu
0.00 - 0.00
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 Mintavétel sorszama

54. abra — Mangan koncentraciék natrium-hipoklorit oxidalészer és aluminium-szulfat koagulalészer

e

alkalmazasa esetén az ,,A” vonalon (Al sziir6ré6l lejové viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)

0.30 8.00
= B NaOCl
1 7.00 B Alu-szulfat
0.25 B ® Kt Mn
. ; ; , T 6.00 © Kt Mn oldott
0.20 1 n [ — | mB2M
L O ! g B 3 1500 I "
— ‘ ® o B2 Mnoldott
a E
D 0.15 1 -
g2 4.00 5
[’
f=
= 1300 B
0.10 1 2
1 2.00
0,05 mg/L
0.05
1 1.00
0.00 4 L 0.00
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

Mintavétel sorszama

55. abra — Mangan koncentraciék natrium-hipoklorit oxidalészer és aluminium-szulfat koagulaloszer

alkalmazasa esetén a ,,B” vonalon (B2 sziir616l lejové viz; hajdabagosi félizemi kisérletek)

116



1.60 1.55

= A NaOCl
1.40 | u A Vas(lll-klorid
T 150 m Kt Fe
120{ ® d © Kt Fe oldott
1 1.45 m Al Fe
1.00 - = o A1 Feoldott
3 £
g 080 = 1140 =
—_— (5]
(] N
(IS [’
0.60 - §
-135 2
0.40 -
- 1.30 0,2 mg/L
0.20 -
0.00 - L 1.25
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 Mintavétel sorszama

56. abra — Vas koncentraciok natrium-hipoklorit oxidaloszer és vas(III)-klorid koagulaloszer alkalmazasa

esetén az ,,A” vonalon (Al sziir616l lejové viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)

2.00 3.00 S —
m B NaOCl
1.80 B Vas(Ill-klorid
| | + 2. Y
160 l—m N N e N 1250 m Kit Fe
¢ Kut Fe oldott
140 =@ —— . 1200 _ mwBiFe
120 m . A a S ¢ B Feoldott
oy [ ] = £
® 100{— —— = T B — — 1150 &
E N o
e 080 3
+1. =
0.60 - 00
0.40 A -1 0.50
0,2 mg/L
0.20 A
0.00 - - 0.00
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 Mintavétel sorszama

57. abra — Vas koncentraciok natrium-hipoklorit oxidaloszer és vas(III)-klorid koagulaloszer alkalmazasa

esetén a ,,B” vonalon (B1 sziir6r6l lejové viz; hajdabagosi féliizemi kisérletek)

0.25 1.55
m A NaOCl
[ |
@ [ [ : [ A Vas(ll)-klorid
+1.50 .
0.20 - [ | ® ® : [ ® | Kat Mn
<o < <.> ¢ Kut Mn oldott
= O L14s = Al Mh
0.15 <.> ) © A1 Mn oldott
3 2
=y & 1140 E
E 5
N
£ o010 @
t135 &
s
0,05 mg/L
0.05
+1.30
0.00 L 1.25
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 Mintavétel sorszama
58. abra — Mangan koncentraciék natrium-hipoklorit oxidalészer és vas(III)-klorid koagulaloszer

alkalmazasa esetén az ,,A” vonalon (Al sziir6r6l lejové viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)
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0.30 3.00

m B NaOCl
B Vas(Il)-Klorid
0.25 . 1250 = Kit Mn
1 .
2 . 2 s o © ® o Kt Mn oldott
0.20 1200 ~ ®Bl1Mn
5 ¢ %Is ¢ B1 Mn oldott
T " P " £ -
g o9 — — — - 61150 5
‘s ]
= &
(]
0.10 +1.00 =
0,05 mg/L
0.05 +
0.00 - - 0.00
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 Mintavétel sorszama
59. abra — Mangan koncentraciok natrium-hipoklorit oxidalészer és vas(III)-klorid koagulaloszer

e

alkalmazasa esetén a ,,B” vonalon (B1 sz{ir6r6l lejove viz; hajdibagosi féliizemi kisérletek)

0.90 6.00
m A Permanganat
0.80 5 A Alu-szulfat
T 5.00 ® Kt Fe
0701 © Kt Fe oldott
0.60 - L 400 o WAlFe
- £ o A1 Fe oldott
> 050 =
£ [
E L300 N
[} >
£ 040 >
2
0.30 - L 2.00
0.20 0,2mg/L
L 1.00
0.10 -
0.00 - L 0.00

12 3 4 5 6 7 8 9 10111213 14 1516 17 18 19 20 21 22  Mintavétel sorszama

60. abra — Vas koncentraciék kalium-permanganat oxidaldszer és aluminium-szulfat koagulaloszer

rr

alkalmazasa esetén az ,,A” vonalon (Al sziir6r6l lejové viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)

0.90 7.00 i
5 M B Permanganét
.80 - B Alu-szulfat
0-80 + 6.00
] | Kut Fe
0.70 ] Kt Fo oid
- . T o 1 500 © Kt Fe oldott
0.60 - ®m B1Fe
— [ | . .l .50 1 5 < o B1 Feoldott
g so—+ 1 HHHHHHHH = Sl 400 2
£ °o %
os0——2 % % ¢ R % % % % % % B OB OB ORORORE
@ 7300 ¥
f=2]
o t+-——1+14 4 414t 2
T 200 0,2mg/L
0.20
11
0.10 | 00
0.00 - + 0.00
12 3 45 6 7 8 9 10111213 14 1516 17 18 19 20 21 22 Mintavétel sorszama
61. abra — Vas koncentraciok kalium-permanganat oxidalészer és aluminium-szulfat koagulaloszer

rr .

alkalmazasa esetén a ,,B” vonalon (B1 sziir6r6l lejové viz; hajdabagosi féliizemi kisérletek)
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0.30 6.00
o
0.25 © 4 © Lsoo
[
[ EE_u

0.20 LR | b | 1 4.00
- LI B .
> ]
E 015+ 1 3.00
=

0.10 12,00

<
0.05
0.00 - - 0.00

12 3 45 6 7 8 9 10111213 14

62. abra — Mangan koncentraciok kalium-permanganat oxidalészer és aluminium-szulfat koagulaloszer

rr o rr o

alkalmazasa esetén az ,,A” vonalon (Al sz{ir6ré

15 16 17 18 19 20 21 22

m A Permanganat
A Alu-szulfat

| Kat Mn
© Kat Mn oldott
u A1 Mn

oy © A1 Mn oldott

=)

E

3

N

4

>

=)

(1]

>

0,05 mg/L

Mintavétel sorszama

11ej6v6 viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)

0.30 7.00 .
m B Permanganat
° B Alu-szulfat
[ + 6.00
0.25 — ) L | Kat Mn
] = ¢ Kut Mn oldott
[ EE = [ ] T 500
0.20 | "o 5 9] _ . B1 Mn
—_ "l 4 S | @ B1 Mnoldott
) u + 4.00 £
5 . g £
E o015 BN S 8
j= [d
13 >
= a Jue d 3.00 s
010 ++—r P 4—H—— 11 | — — — —— 1 >
| = = + 2.00
0,05 mg/L
0.05 I 'ﬁ 7.00
0.00 - 0.00

12 3 45 6 7 8 9 1011 1213 14

63. abra — Mangan koncentraciok kalium-permanganat oxidalészer és aluminium-szulfat koagulaloszer

e

15 16 17 18 19 20 21 22

Mintavétel sorszama

alkalmazasa esetén a ,,B” vonalon (B1 sz{ir6r6l lejove viz; hajdibagosi féliizemi kisérletek)

18,8 m/h 6,8m/h

2.00 < > 45 -
W Permanganat
1.80 = < 4.0 Vas(ll)-klorid
1.60 1 25 | Kut Fe
n : ¢ Kut Fe oldott
1.40 130 = Al Fe
1.20 —u | = o A1 Fe oldott
O =)
= +25 g
o —_—
E 1.00 ]
@ = +20 N
* 0.80 1 - m | gH S
15 =
1.0
0,2 mg/L
los
UL
5 7

13 15 17 19 21

64. abra — Vas koncentraciok kalium-permanganat oxidalészer és vas(III)-klorid koagulalészer alkalmazasa

7y rr o

23 25 27 29 31 33 35

Mintavétel sorszama

esetén az ,,A” vonalon (Al sziir616l lejove viz; hajdiubagosi féliizemi kisérletek)

119



188m/M 6,8m/h
2.00 < > 7.00
=
1.80 | =
1 6.00
1.60
1.40 | - 1 500
1.2
- 0 - 1 4.00
)
g 100 - " g
. u m B 13.00
804 . )
0.60 = o S .—%
9 LR ] s L 2.00
n" m 8", a g B B "l
0.40 -
L 1.00
0.20
ooo b THERE L 0.00

1 3 5 7 9 11 13

65. abra — Vas koncentraciok kalium-permanganat oxidalészer és vas(IlI)-klorid koagulalészer alkalmazasa

rr rr

15 17

19 21

23 25 27 29 3

33 35

esetén a ,,B” vonalon (B1 sz{ir6r6l lejové viz; hajdibagosi féliizemi kisérletek)

18,8m/h 6,8 m/h

m Permanganat
Vas(lll)-klorid

| Kut Fe
¢ Kut Fe oldott
m B1 Fe
¢ B1 Fe oldott

g

(=]

E

by

N

[’

>

g

>

0,2 mg/L

Mintavétel sorszama

0.50 < > 4.5
B Permanganat
0.45 - 1ao0 Vas(lll)-klorid
| Kat M
0.40 T35 -l
a - © Kat Mn oldott
0.35 u —a L 130 = A1 Mn
0
—~ 030 S @ A1 Mn oldott
=) t25 E
E 025 &
=
= 0.20 - 20 %
. o
>
1.5
0.15 +
0.10 1.0
0,05 mg/L
0.05 L nsg
0.00 + 0.0

1 3 5 7 9 11 13

66. abra — Mangan koncentraciok kalium-permanganat oxidaloszer és vas(III)-klorid koagulaloszer

15 17 19 21 23

rr o

25 27

29 31 33 35

Mintavétel sorszama

alkalmazasa esetén az ,,A” vonalon (Al sziir6r6l lejové viz; hajdubagosi féliizemi kisérletek)

120



18,8 m/h 6,8 m/h

0.50 > 6.00
m Permanganat
0.45 - Vas(lll-klorid
0.40 + 5.00 = Kat Mn
= ] © Kat Mn oldott
0.35 - ]
1 400 m B1 Mn
0.30 - u T o B1Mnoldott
iy : =)
?Em 0.25 - - L] © 3.00 E
L n 3 5
s | s um e " Lo} 4 < g
0.20 (] ————aBn—u B ig o
[ M {}I ] L2co =
0.15 R I LB .|
' 0,05 mg/L
0.05

13 5 7 9 11 13 15 17 19 21 23 25 27 29 31 33 35  Mintavétel sorszama

67. abra — Mangan koncentraciok kalium-permanganat oxidaloszer és vas(III)-klorid koagulaloszer

alkalmazasa esetén a ,,B” vonalon (B1 sziir6r6l lejové viz; hajdabagosi féliizemi kisérletek)

9.2 Félizemi kisérletek Pocsajon

68. abra — A féliizemi kisérleti berendezés tizemelés kézben Pocsajon (2007. oktober)
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Fe [mg/L]

69. abra — Vas koncentraciok kalium-permanganat oxidalészer és vas(IlI)-klorid koagulaloszer alkalmazasa esetén (pocsaji féliizemi kisérletek)

Mn [mg/L]

70. abra — Mangan koncentraciok kalium-permanganat oxidalészer és vas(III)-klorid koagulaloszer alkalmazasa esetén (pocsaji féliizemi kisérletek)

1.60 120 m KMnO4
Vas-klorid
u r11.0 = Kt Fe
1401 © Kt Fe oldott
t 10.0
A sor Bsor < Fe oldott
1.20 L oo = Fe Gsszes
L I 80
1.00 A
- 7.0
g
0.80 +— — — ———u— - — = 6.0 =)
E
L %
L N
[ - 5.0 9
0 +-- - - - - - - - - -— 00 @@ @ @O §’
t 4.0
040 — - — — — - — — — — = = - = — ] — — e ——+130
8 5 "
L e
ig u u o 0,2mg/L
0.20 5 .—. . = 5
N ry 5 1.0
0.00 + 0.0
1

2 3 45 6 7 8 9 10111213 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27 28 29 30 31 32 33 34 35 36 37 38 39 40 41 42 43 44 45 46 47 48 49 50 51 52 53 54 55 56 57 58 59 60 61 62 63 64 65 66 67 68 69 70 71 72 73 74 75 76 77 78 79 80 81 82 83 84 85 86 87 88 89 90 91 92 93 94 95 96 97

Mintavétel sorszama

0.50 —— 12.0
= KMnO4
L Vas-Klorid
0.45 - 11.0
m Kit Mn
Asor Bsor t 10.0 <© Kt Mn oldott
0.40 1 < Mn oldott
o L r 9.0 = Vh ésszes
0.35 ———
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0.30 -
r7.0 -
<& ® E»
0.25 1l — — L 6.0 =
’ u ﬁ
>
0.20 ™ ¢ ,! ) - 50§
. N u
sgut? &
| ENE_B ! 0’ t 4.0
0.15 93 <@ » ‘ , ‘ ,
| »
EEn ne [ 390
L K2 LI L4
AR E R R L BB B E EEEEEEEEr S rEE e RN RN RN R EE R FEEEER "o
= N EEER [ 20
0,05 mg/L
- II:’IIIII -
>
o & D
> >
0.00 r 0.0
1 2 3 4 5 6 7 8 9 1011 1213 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27 28 29 30 31 32 33 34 35 36 37 38 39 40 41 42 43 44 45 46 47 48 49 50 51 52 53 54 55 56 57 58 59 60 61 62 63 64 65 66 67 68 69 70 71 72 73 74 75 76 77 78 79 80 81 82 83 84 85 86 87 88 89 90 91 92 93 94 95 96 97 Mintavétel sorszama
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0.5 12

m NaOCl
L 11 Vas-klorid
B KUt Fe
t 10
¢ Fe oldott
Fr9 B Fe Osszes
L 8 %I’
E
) 7 g
o
E 6 §
i lg > 0,2 mg/L
L4
3
2
1
o
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1 12 13 14 15 16 17 Mintavétel sorszama

71. abra — Vas koncentraciok natrium-hipoklorit oxidalészer és vas(III)-klorid koagulaloszer alkalmazasa
esetén (pocsaji féliizemi kisérletek)

0.2 2 'mNaOCI
Vas-klorid
| Kat Mn
© Mn oldott
0.15 4 m Mn Gsszes
)
2 .
> E
E 01 &
£ A
e
>
0,05 mg/L
0.05
0,
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 Mintavétel sorszama
72. abra — Mangan koncentraciék natrium-hipoklorit oxidalészer és vas(III)-klorid koagulaloszer

alkalmazasa esetén (pocsaji féliizemi kisérletek)
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9.3 Koagulaciods eljarast kovetSen kialakulé pH meghatarozasa

A koagulaciés arzénmentesités hatékonysagat a viz pH értéke befolyasolja. A 5.1.7 fejezetben
ismertetett regresszios modellben a kisérletet kovetéen kialakulé pH érték szerepel mint valtozo,
és az eclemzések bebizonyitottak, hogy a nyersviz lagossaga kozvetett uton (a végsé pH
befolyasolasan kereszttl) hat az arzénmentesités hatasfokara. Ahhoz azonban, hogy a regresszios
modell alapjan az adott mennyiségli koagulans adagolasat kovetéen varhaté maradék
arzénkoncentracié értéke meghatarozhatd legyen, ismerni kell, hogy a kezdeti pH, ldgossag,
valamint az adagolt koagulans mennyisége fiiggvényében milyen lesz a kisérletet kévetSen

kialakulé pH érték. A kovetkez6kben ennek modszertanat mutatom be.

9.3.1 Koagulaciés eljarast koévetSen kialakulo pH szamitasanak modszertana

hidrogénkarbonatos rendszerben

—— H2CO3 —=— HCOB- —— C0O32-

100 — \
90 -
80
70 -
60 -
50
40 -
30
20 -
10 -

0+ 42— %

[%]

R 4
L
K4
<
K4
<

pH

73. abra — Szervetlen szénformak szazalékos aranya a pH fiiggvényében

A 2.4.1 fejezetben ismertetett (1) — (3) reakcidegyenletek értelmében a beadagolt koagulans
vas(I1I)-ionjai teljes hidrolizisének az a feltétele, hogy a viz elegend6 proton-akceptort, azaz olyan
vegyiiletet tartalmazzon, amely a H,;O" ionokat meg tudja kétni. A magyarorszagi vizek
pufferkapacitasa jellemzéen magas (2,0 — 10,0 meq/L), tartalmaznak annyi hidrogén-karbonat
(HCOy) iont, hogy az (1) — (3) reakcidk teljesen végbemenjenek. A vizben talalhaté szénsav
(HCO,), hidrogén-karbonat (HCO,) ion, valamint karbonat (CO;*) ion koncentricidja kdzott

egyensuly alakul ki a kévetkez6 reakcidegyenletek és egyensulyi allandok szerint:

H,CO, < H* + HCO,™ k, =107 (31)
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HCO, @ H* +C0,” k,=10""7 (32)

A reakcibegyenletekbdl és egyensulyi allandokboél szamithaté a pH tggvényében a szénsav,

hidrogén-karbonat ion és karbonat ion aranya (73. abra).

Jelolje a nyersviz kezdeti pH-jat, szénsav, hidrogén-karbonat ion, valamint karbonat ion
koncentraciéjat rendre pH,, [H,CO,],, [HCO,], és [CO,’],, a koagulaciét kovetSen kialakuld
értékeket pedig: pH,, [H,CO;l,, [HCO;], és [CO;*],. A szamitis célia a pH, értékének

meghatarozasa.

A koagulaci6 soran a vizbe adagolt vas(I1l) vas(I1I)-hidroxidd4 alakul, mikézben H" ion jut a
vizbe (Id. (1) — (3) reakcidegyenletek, 2.4.1 fejezet). Amennyiben az atalakulas teljes, 1 mol
beadagolt vas 3 mélnyi H' iont bocsat a vizbe. A vizbe keriil6 H ionok megvaltoztatjak a pH-t,
a szénsav, hidrogén-karbonat ion, valamint a karbnat ion koncentraciét. A vizbe adagolt vas
hidrolizise soran felszabadulé hidrogénionok hatasara a karbonat ion koncentracidja csokken,
mig a szénsav és a hidrogén ion koncentracié né. A valtozas mértékét jeldlie A[CO,™], A[H,CO,)

és A[H].

A[CO 1=[CO,*" ], —[CO;™ 1, 33)
A[H,CO,1=[H,CO,], —-[H,CO,], (34)
A[H"]1=[H"],-[H"], 35)

Amennyiben a vas hidrolizise sorin felszabadulé hidrogén ion koncentriciét [Fe — H'] jeloli
(amely teljes hidrolizis esetén a beadagolt vas moljainak haromszorosat jelenti), igy ennek

»koncentracié valtoztatd” hatasat a kovetkez6 egyenlet irja le:

[Fe—H*1=A[H" ]+ A[H,CO;]+A[CO,™ ] (36)

A koncentracié valtozasokat leird (33) — (35) egyenleteket behelyettesitve az alabbi forma adédik:

[Fe—H"1=[H"), —[H"), +[H,CO,], —[H,CO,], +[CO;" ], - [CO;" ], (37)

Az egyensulyi allandokkal a karbonat ion koncentracidja kifejezheté a szénsav koncentracid

figgvényében:

[0032_]2 _ kz '[H€03 ]2 _ k1 'kz '[{'12503]2 (38)
[H™], [H'],

Ezt a kifejezést behelyettesitve a (37) egyenletbe:

[Fe—H*1=[H*], —-[H"], —[H,CO,], +[H,CO;], +[CO;*" ], — k -k, 1H,C051, (39)

[H+]22
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A kisérletek soran a rendszerbe adagolt NaHCO; mennyisége ismert. Az Osszes beadagolt
NaHCO; mennyisége a szénsav, hidrogén-karbonat ion és karbonat ion koncentracié Osszegével

egyenlé:
[NaHCO,]=[H,CO,1, +[HCO;" 1, +[CO;*"1, (40)
Behelyettesitve az egyensulyi allandokkal kifejezett hidrogén-karbonat és karbonat ion

koncentracidkat a szénsav koncentracidjanak fiigevényében, majd ezek segitségével kifejezve a

szénsav koncentracidjat, a kévetkezé egyenleteket kapjuk:

k, -[H,CO,], N k, -k, [H,CO,],

NaHCO,]=[H,CO 41
AEO RO T, (H1, e
k k, -k
NaHCO,]=[H,CO;], -11 . 2 42
[Na 31=1H,C0;1, {+[H+]2+[H+]22} 42)
NaHCO
[H,COs], = [ka Iz]~k (43)
T B W)

2
[H™], [H'],
A szénsav koncentracidjara igy kapott kifejezést behelyettesitve a rendszerbe juttatott

hidrogénionok mennyiségét kifejez6 (39) egyenletbe:

H
bk, [NaHCO;]
- k, +k1-k2
NaHCO . H* H*,”
[Fe—H*1=[H*], -[H"], -[H,CO,], + [NaHCO; ] +[CO,* ], - [+]22 L7,
1+ ky " ki -k, [H"],
(H*], [H'])
(44)
Az egyenletet nullara rendezve:
[NaHCO, ]
ki oks - k Ii-k
l+——1 4 2172
NaHCO [H*], [H*],
O=[Fe—-H"']-[H"], +[H"], +[H,CO,], - [ka li]-k —[C032_]1+ " 22 2
1+ 1Ly M1t [H"],

(H™), [H'1®
(45)
Az egyenlet [H'], ismeretlenjének meghatirozasara alkalmazhat6 pl. az Excel program ,,Célérték
keresése” funkcidja. A ,,Célcella”: a fenti egyenlet jobb oldala; a ,,Célérték™: 0; ,,Modosuld cella’:
[H'],. A program iteraciéval kiszamitja a [H'], értékét, melybdl a pH, szimithat6 (pH, = -

log[H+]2).

A kezdeti pH, lugossag, vas(Ill) koagulans mennyisége fiiggvényében a fentickben ismertetett
moédon meghatirozhaté a koagulaciot kovetSen kialakulé pH érték. 0,5 — 10,0 meq/L kozott

lagossag értékekre, valamint 7,00 — 9,00 kozotti kezdeti pH értékekre kiszamitottam, hogy az
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adagolt koagulans mennyiségének novekedésével (0,0 — 9,0 mg Fe(IIl)/L kozotti tartomanyban)

hogyan csokken a kisérletet kévetéen mért pH érték. Az eredményeket a 74. abra foglalja Gssze.

9.3.2 A pufferkapacitas jelentése szilikatot és orto-foszfatot is tartalmazé modell

oldatok esetében

A laboratoriumi kisérletek soran az ioncserélt vizbdl el6allitott modell oldat a hidrogén-karbonat
ion mellett tartalmazott szilikitot, valamint orto-foszfat ionokat is. A szilikat és foszfat a pH
figegvényében — a hidrogén-karbonathoz hasonléan — kilénb6z6 formakban talalhatd. A

disszociaci6 a kévetkezo egyenletekkel és egyensulyi allandékkal jellemezhet6:

H,PO, & H* + H,PO, kyp=10%" (46)
H,PO,” < H* + HPO,” kyp = 1077 (47)
HPO,” < H"+P0O,” kyp =107 (48)
H,Si0, < H* + H,Si0,” k=107 (49)
H,Si0,” < H" + H,8i0,” k=107 (50)

A reakcidegyenletekbdl és egyensulyi allandokbdl szamithatd a pH tggvényében az egyes orto-
foszfat és szilikat-formak aranya (75. abra, 76. abra). A vizkezelés soran alkalmazott pH
tartomanyban (7,5 — 8,5) a foszfat-formak (H,PO, és HPO,”) szazalékos el6fordulasi aranya
jelentésen valtozik, ami azt jelenti, hogy ebben a pH tartomanyban a foszforsav a szervetlen
szénhez hasonléan jelentés pufferold hatassal rendelkezik. Figyelembe kell azonban venni, hogy a
magyarorszagi vizekben az orto-foszfat ion moéljainak szama hogyan aranyul a hidrogén-karbonat
moljainak szamahoz, vagyis a szervetlen szén formak altal biztositott ligossag mértékét jelentésen
néveli-e a foszforsav disszociacidja (H,PO, és HPO,” formak atalakulasa) kévetkeztében fellépd

pufferkapacitas.

A laboratériumi kisérletek sordan a vizsgalt maximalis orto-foszfat ion koncentracié 0,66 mg/L
PO,-P volt (ami a hazai viszonylatban ugyan nem ritka, de magas érték), ami molok tekintetében
0,02 mmol/L koncentriciot jelent. Ezt az értéket a hazai vizekre jellemz8en magas hidrogén-
karbonat ion koncentriciokkal (> 2 mmol/L) 6sszehasonlitva megéllapithatd, hogy az orto-
foszfat ionok jelenlétének koszonhetd pufferkapacitas mértéke elhanyagolhaté a hidrogén-

karbonat altal okozott lugossaghoz képest.
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a., Lugossag = 0,5 meq/L

Végsé pH

Fe [mg/L] 9,00

d., Lugossag = 3,0 meq/L

b., Lugossag = 1,0 meq/L

D115 ®152 |
|
m8.59
D225 0253 |
\ |
m38-85
W335 @354 8.0 “W‘ ‘
AA‘v‘ O N 0758
445 D455 VégsépH 75 ““‘:‘:"Q ‘ L]
m555 m556 . “Q‘A‘A"‘"‘A > o7-75
06-65 @657 m6.5-7
m7-75 ®758 @6-6.5
m8-85 mW859
9,00
7,50 .
°7”00 Kezdeti pH
e., Lugossag = 4,0 meq/L
‘ m85-9
85
=859
08-85
8.0
08-85 Végsé pH
75 075-8
07.5-8
70 m7-75
m7-75
06.5-7
@657
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c., Lugossag = 2,0 meq/L

9.0

85 T 859
ol AR T s
oo efé&&wm T | oree
7..0 '.~l'zt¢.“ N o

NFe[m:/Ll i s,oo

f., Lugossag = 5,0 meq/L
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e S




g, Lugossag = 6,0 meq/L h., Lugossag = 7,0 meq/L i., Lugossag = 8,0 meq/L

m8.59
m8.5-9

08-85
08-85
07.5-8
07.5-8

m7-75

m7-75

Ay,
ey,
L

'.. j |
= ""§

@6.5-7

06.5-7

o
()

Fe [mg/L]

©

o
7,00

k., Lugossag = 10,0 meq/L

m8.5-9
m8.5-9
o 0885
Végsé pH 08-85
075-8 07.5-8
m7-75 w775
0 6.5-7
@ 6.5-7
Fe [mg/L]
7,50 .
o /50 Kezdeti pH C;OO Kezdeti pH

7,00

74. abra — Koagulaciot kévetGen kialakulo pH érték a kezdeti pH (7,00 — 9,00), Lugossag (0,5 — 10,0 meq/L), valamint az adagolt koagulans mennyiségének (0,0 — 9,0 mg Fe(III)/L) fiiggvényében
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75. abra — Foszforsav disszociacidja; az egyes orto-foszfat formak el6fordulasi aranya a pH fiiggvényében

—e— H4SiO4 —a— H3Si04- —a— H2Si042-

100

[%]
3

76. abra — Ortokovasav disszociacidja; az egyes szilikat-formak el6fordulasi aranya a pH fuggvényében

Szilikat tekintetében a helyzet mas. A laboratoriumi kisérletek soran maximalis szilikat
koncentracié (60 mg/L SiO,) kb. 1 mmol/L Si-nak felel meg, ami tehit ugyan kisebb, mint a
jellemz6 hidrogén-karbonat koncentracié, azonban nagysagrendi eltérés nem tapasztalhato.
Ugyanakkor a 76. abra grafikonja alapjan megallapithat6, hogy a vizkezelésre jellemzé pH
tartomanyban (7,5 — 8,5) a disszocialatlan ortokovasav jelenléte szinte egyedulallé. 7,5-es pH érték
felett ugyan kismértékd disszociacié mar eléfordul, ez azonban nem jelentés (8,5-es pH-n 5 %

korili), igy a szilikat jelenléte 1ényegében nem néveli viz ldgossagat.
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9.3.3 Laboratoriumi kisérletek

A lagossagra vonatkozoé elméleti megfontolasokat laboratériumi kisérletekkel tamasztottam ala. A

kisérletek egy részét hidrogén-karbonatot tartalmazé (loncserélt vizbol készitett) modell

oldatokkal hajtottam végre (1., 4., 6., 7. és 8. kisérletsorozatok; 77. abra jel6lése alapjan), mig a

tobbi kisérletben (2., 3. és 5. kisérletsorozatok) az oldat tartalmazott orto-foszfatot és szilikatot is.

A kisérlet kortilményeit és az eredményeket a 77. abra és a vonatkozé tablazat foglalja 6ssze. A

szamitott és mért pH értékek j6 egyezést mutatnak, ami azt jelenti, hogy a 9.3.1. fejezetben

bemutatott médszertan alkalmas arra, hogy a kezdeti pH, ligossag, valamint az adagolt vas-s6

mennyisége fliggvényében a koagulaciot kévetden kialakulé pH értéket meghatarozzuk hidrogén-

karbonatot, orto-foszfitot, valamint szilikatot tartalmazoé rendszerekben.

Kisérlet Kezdeti NaHCO; PO4-P SiO; Fe
Sima T (mmol/Ll [mg/L] [mg/L [mg/Li
1 8,07 1 0 0 8,35
2 8,10 2 0,7 60 8,50
3 8,38 1 0,7 60 4,00
4 8,11 1 0 0 3,35
5 7,30 2 0,7 60 3,00
6 7,59 2 0 0 3,35
7 8,21 3 0 0 5,00
8 7,33 8 0 0 1,12

Mért pH

7.4

72

6.6

6.4

6.2

6.2

6.4

6.6 6.8 7 7.2
Szamitott pH

77. 4dbra — Szamitott és mért végsé pH értékek (ioncserélt vizbdl készitett modell oldatokkal végzett

koagulacios kisérletet kévetSen)
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