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. BEVEZETES ES CELKITUZESEK

Magyarorszagon az ivovizellatasban felhasznalt nyersvizet 95 %-ban
felszin alatti, altalaban jol védett ivovizbazisokbol nyerjik, ezért
természetesnek vessziik, hogy az ivoviz jO mindségben és kelld
mennyiségben mindig a rendelkezésiinkre all. Ugyanakkor a vilag
szamos részén, de hazankban is egyre jelentésebbé valik a vizszennyezés,
aminek atgondolt kezelése globalis és lokalis szinten is halaszthatatlanna
valt. Olyan technoldgiai eljarasokra van sziikség, melyek lehetdvé teszik
a vizellatasi és vizmindségi problémak csokkentését, az ivovizhalozatban
megjelend Un. masodlagos szennyezd forrasok okozta karosodasok
megeldzését és a viz kdrnyezetbarat tisztitasat.

A mélységi vizek tisztitdsara annak mindségétol, a felhasznalasi igénytol
fiiggden szamos technoldgia szolgal. Az ivovizkezelés soran alkalmazott
technolégia egyik fontos 1épése az ammoéniumtartalom csokkentését
szolgalo torésponti klorozas. Emellett a klorozassal a kiilonbozd
mikroorganizmusok is dezaktivalhatok, ami az ivovizek mindségének
jogszabdlyi eldirdsoknak valé megfelelését is biztositja. A klorozassal
kapcsolatban felvetddo egyik legstilyosabb aggaly a kiilonb6z6 toxikus
szerves halogenid vegyiiletek megjelenése az ivovizekben. Ezek mas
oxidaloszereket alkalmazé vizkezelési technologidkban is képzddhetnek
kloridion jelenlétében. A fert6tlenités melléktermékei (DBPs) nemcsak
iz- és szagrontd hatastiak, de karcinogén, teratogén, illetve mutagén
tulajdonsaguk is lehet.

A doktori munkam soran tisztazni kivantam, hogy milyen mértékben
lehet a Fe(I)/Fe(ll1)-S(IV)-levegé rendszer alkalmazasaval az
ivovizellatasban felhasznalt nyersvizek kémiai oxigénigény értékeét
(KOlps) csokkenteni és ezzel Osszefiiggésben a halogénezett szerves
vegyiiletek képzddését elkertilni.
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A KOlps Iényegében a nyersvizben 1év6 oxidalhatd szerves komponensek
koncentraciojat jellemzi, igy a vizsgalt modszer a vizkezelési eljarasok
sordn a szerves szennyezOk eltavolitdsdra kinal 0j lehetOséget. A
vizsgalati modszer kidolgozasa sordn abbdl indultunk ki, hogy a
oxidaloszerként viselkedd reaktiv gyokok képzodnek, melyek reakcioba
Iépnek a vizben 1€év6 szennyezd komponensekkel.

Célunk volt a szisztematikus vizsgalatok eredményeit felhasznalva az
oxidacio6 optimalis koriilményeinek megéllapitasa, azaz az eredményekre
alapozva a maximalis KOIps csokkentés hatékonysaganak optimalis
feltételeit a valaszfelillet modszertanaval (RSM) kivantuk meghatarozni.

Tanulményozni kivantuk tovabba, hogy a nyersviz el6kezelésére
alkalmazott oxidativ rendszer milyen mértékben van hatéssal a nyersviz
fertdtlenitésére alkalmazott klor hatasara keletkezd trihalometan-
szarmazékok (THMSs) és az adszorbealhatd szerves halogéntartalom
(AOX) képzddésere. Ehhez kapcsolddva célunk volt annak bizonyitasa
IS, hogy a nyersviz el6kezelésére alkalmazott oxidacié soran nem, vagy
kisebb meértékben képzddnek toxikus fertdtlenitési melléktermékek,
melyek karos egészségiigyi €s kornyezeti hatasokat idéznek eld.

Céljaink kozott szerepelt tovabbad mikroszkopos biologiai  és
bakteriologiai vizsgalatok végzése is, annak érdekében, hogy az
alkalmazott oxidativ rendszernek a nyersvizben esetlegesen eléfordulod
mikroorganizmusok eltavolitasaban betoltott szerepét feltarjuk. Ezaltal
lehetdséglink nyilhat a viz mindségének javitasara, valamint a hal6zaton
jelentkez0 masodlagos vizmindségi problémak és a kornyezetterhelés
megeldzésére egyarant.
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1. ALKALMAZOTT VIZSGALATI MODSZEREK

A kutatasba bevont kiilonb6zd nyersvizek jellemzdit az 1. tablazat
mutatja be.

1. tablazat A kiilonb6z6 nyersvizek néhany jellemzd paramétere.

Mintavételi | KOls | | NH& | Fe | Mn | As | T %S:'?
helyek (mg/1) (mg/l) | (ug/D) | (ng/) | (ug/M | (°C) (1/md)

Apatfalva

3 i 521 | 80 | 1,39 | 758 | 161 | 3,09 | 22,1 | 446

Apitfalva 691 | 80 | 119 | 1066 | 1494 | 1,90 | 197 | 7.77

(4. kat)

Biharkeresztes

6. ki) 788 | 79 | 1,03 | 870 | 430 | 251 | 24 | 233

Foldedk 270 | 80 | 158 | 1511 | 226 | 21,9 | 31,1 | 247

(3. kit)

Kiralyhegyes 7,02 8,2 1,11 97,5 22,1 7,70 | 18,5 7,16

Kismarja 652 | 79 | 071 | 1380 780 | <05 | 138 | -

(2. kat)

Mako

(123, ki) 230 | 78 | 156 | 1291 | 378 | 348 | 26,3 | 345

Nagyer 320 | 80 | 020 | 7740|1610 | 251 | 148 | 17

(4. kat)

Pocsaj

5. kit 680 | 80 840 | 380 | 53

Pocsa) 918 | 80 | 131 | 980 | 290 | <05 | 251 | -

(4. kat)

A vizsgalatok soran egy gazmosOban a nyersvizbe folyamatosan
szintetikus leveg6t vezettiink. Az allando gazaramot egy Gilmont tipusu
(Thermo Scientific) aramlasmérd alkalmazéasaval biztositottuk. Ezt
kovetden a sziikséges mennyiségli NapSOs, Fex(S0s4)3 és FeSOs
reaktansokat adtunk az oldathoz.
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Kiilonboz6 kontaktidok utan, a mintakat 0,45 um nylon membran
fecskend6sziiron  atsztrtik és  standard KMnOs  modszerrel
meghataroztuk a kezelt viz KOlps értékét. Minden kisérlet
szobahOomeérsékleten, ~25 °C-on tortént. A kutatasaink soran a részletes
vizsgalatokat a Kiralyhegyesrél szarmazo (EOVy: 770635,8 m,
EOVx: 104066,9 m) nyersvizzel végeztiikk, amire viszonylag magas
KOlps (7,02 mg/1) jellemzd.

Szisztematikusan  tanulmanyoztuk, hogy a KOlps eltavolitas
hatékonysdga hogyan fiigg a kovetkezO paraméterektél: a Fe
Osszkoncentracioja (Cre), a Fe(Il) relativ koncentracioja (Fe(11)%), a
natrium-szulfit koncentracidja (Csqv)), a levegébevezetés idotartama, a
reakcioidé (tievegs) €s a levegd aramlasi sebessége (Vievegs)-

Ionkromatografids moddszerrel igazoltuk, hogy a kezelt mintdkban a
kén(IV) teljes mennyisége elfogy. A mérésekhez egy Thermo Scientific
Dionex ICS-5000+ ionkromatografidas rendszert hasznaltunk (védo
oszlop: Dionex lonPac™ AG19 RFIC™ Guard 4x50 mm, analitikai
oszlop: Dionex lonPac™ AS19 RFIC™ Analytical 4x250 mm,
detektalas: 250 nm-en, eluens: 20 mM NaOH, mérési id6: 15 perc,
25 pl-es loop tipust injektalas).

A szisztematikus kisérletek soran kapott eredményeket a Design Expert®
11.0 (USA) RSM csomag felhasznalasaval a valaszfeliilet-modszerrel
(response surface methodology, RSM) végzett optimalizalasi eljaras
bemeneti adataiként hasznaltuk fel. A paraméterek robosztussagat
kontroll kisérletekben igazoltuk a mddszer altal megjosolt optimalis
reaktans-koncentraciokat és reakcioidot + 20 %-kal valtoztatva.
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Az MSZ 1SO 7150-1:1992 szabvanyt hasznaltuk a vizben [évo
ammoniumion meghatarozasara. A vizsgalt mintarészlethez szinképzd
reagens (natrium-szalicilatot, trinatrium-citratot és natrium-nitrozo-
pentaciano-ferrat(Ill)-ot tartalmazé oldat) és natrium-diklor-izocianurat
vegylilet abszorpcidos maximuman (655 nm) mért fényelnyelés alapjan
UV/VIS spektrofotométerrel hataroztuk meg.

A nyersvizekhez minden alkalommal a torésponti klorozashoz sziikséges
mennyiségii hipoklorossavat (HOCI : NH4" tomegarany: 8,7 : 1)
adagoltunk, ami 100 % natrium-hipoklorit dozisnak felelt meg. A
hipoklorossav hozzaadasat kovetden a mintat masfél oraig kevertettiik. A

crer

crer

A trihalometan-szarmazékok meghatarozasa a Debreceni Vizmi Zrt.
akkreditalt Kdzponti Laboratoriuméaban az MSZ 1484-5:1998 szabvany
alapjan, egy Thermo TRACE GC Ultra GC-ECD analizatorral tortént,
amely egy elektronbefogasi  detektorral (ECD) ¢és  egy
RTX-624 30 mx0,32 mmx1,8 um (Restek) és egy ZB-SemiVolatiles
30 mx0,25 mmx0,25 um (Zebron, Phenomenex) kapillaris oszlopokkal
volt felszerelve. A nyersvizek és a kezelt vizek AOX-tartalmat a
Debreceni  Vizmti Zrt. akkreditalt Kozponti Laboratériumaban
ISO 9562:2004 szabvany alapjan hataroztuk meg egy ECS 1200 AOX,
EOX, POX analizatorral (Thermo Fisher Scientific).

A bakteriologiai és mikroszkopos biologiai vizsgalatokat Szintén a
Debreceni Vizmii Zrt. akkreditalt Kézponti Laboratériumaban europai és
magyar szabvanyok alapjan végeztiik, a steril koriilmények kozott
vételezett vizmintdkon és az oxidacios eljarassal kezelt vizmintakon
egyarant.
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A bakteriologiai vizsgalatok koziil a Coliformszam és az Escherichia
coli-szam meghatarozasa az MSZ EN ISO 9308-1:2015 és MSZ EN 1SO
9308-1:2014/A1:2017 szabvany, mig a 37°C-on és 22°C-on névé
baktériumok telepszamanak a vizsgalata az MSZ EN 1SO 6222:2000
szabvany szerint tortént. A mikroszkdpos bioldgiai vizsgalatokat az
MSZ  448-36:1985 szabvany alapjan  hataroztuk meg. A
laboratoriumokba hiitve szallitottuk a mintakat a feldolgozasig 4-8°C-on
taroltuk. A vizmintak feldolgozasat 24 6ran beliil megkezdtiik.
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111. UJ TUDOMANYOS EREDMENYEK

3.1. Bizonyitottuk, hogy az Fe(ll)/Fe(l11)-S(1V)-levegd rendszerrel
torténd oxidativ modszerrel a nyersviz kémiai oxigénigénye (KOlps)
csokkentheto.

3.1.1. Igazoltuk, hogy a kutatdsban felhasznalt nyersvizekben 1évo
szerves szubsztratumok az 1. dbran lathato séma szerint reakcidba lépnek
a S(IV) vizben torténd Fe(Il)/Fe(I1l) altal katalizalt autooxidacidjaban
képz6do erélyes oxidaldszerként viselkedd gyokokkel.

/_\ SZUBSZTRATUM

Fe(I1I)
Fe(II)

%—) SO, TERMEKEK
HSO4

1. abra A szubsztratum oxidacidja a Fe(ll)/Fe(111)-S(1V)-levegd rendszer
alkalmazasaval.

3.1.2. Igazoltuk, hogy a Fe(Il)/Fe(l11)-S(IV)-levegd rendszerrel torténd
KOlps csokkentés hatékonysaga nagymértékben fiigg a Fe
Osszkoncentraciojatol (Cre), a Fe(Il) relativ koncentraciojatol (Fe(11)%),
a natrium-szulfit koncentracidjatél (Csav)), a levegébevezetés
idotartamatol vagy reakcioid6tol (tievegs) €s a levegd aramlasi
sebességétol (Vievegs)-
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3.1.3. Megallapitottuk, hogy a KOlps csokkentés hatékonysaga, a
levegdbevezetés iddtartamat ndvelve 60 percnél elér egy allando értéket,
azonban 100 %-os eltavolitasi hatékonysagot nem tudtunk elérni. A
kapott eredmények alapjan megallapithato, hogy a KOlIps-hez
hozzajarul6 egyes komponensek nem oxidalhatok teljes mértékben ezzel
az oxidativ modszerrel.

3.1.4. lgazoltuk, hogy a levegd aramlasi sebességének novelésével a
KOlps csokkentés hatékonysaga elészor nd, majd az aramlasi sebesség
tovabbi novelésével meredeken csokkeni kezd. Ennek oka, hogy egyrészt
a reakcioelegy egyre inkabb tultelitddik oxigénnel, és az oxigén-
koncentracio valtozasa alapvetden befolyasolhatja a versengd reakciok
sebességét (1. abra); mésrészt pedig, a levegd a nagy aramlasi sebesség
mellett kihajthatja az S(IV)-et a reakcidelegybdl. A tobbi paraméter
aktualis értékétdl fiiggetleniil, az optimalis 4aramldsi sebesség
Vievegs = 200 ml/perc koriil volt, ezért ezt a paramétert a késdbbi kisérletek
soran sem valtoztattuk meg.

3.1.5. Bizonyitottuk, hogy a KOlps csokkentés hatékonysaga n6 az S(IV)
koncentracié novekedésével. Kiilonleges sajatossaga a rendszernek az,
hogy a KOlps érték mérheté csokkenése nem figyelheté meg, amig az
S(IV) koncentracio el nem ér egy kiiszobértéket, ami fiigg a hozzaadott
Fe(II) koncentraciojatol (Fe(11)% = 100 %) (2. abra). Ezen megfigyelés
alapjan az S(IV)-et viszonylag nagy koncentracioban kellene alkalmazni.
Azonban a hatalyos 6/2009. (IV. 14.) KWM-EiM-FVM egyiittes rendelet
eldirasai alapjan a szulfation koncentracidja nem haladhatja meg a
2,5 mM-t.
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2. abra A KOl csokkentés hatékonysaga a Csqv) fliggvényében.
Cre = 4,0 mM, Fe(I1)% = 100 %, tievegs = 60 PErc, Vievegs = 200 ml/perc.

3.1.6. Megallapitottuk, hogy az optimalis teljes Fe(II)-koncentracio
nagymértékben fligg az S(IV) teljes koncentracidjatol, azaz ezen
csokkentés hatékonysagat. Elsé kozelitésben a megfigyelt tendencidk
azzal értelmezhetdk, hogy a katalitikus ciklus kialakuldsdhoz a reakcid
kezdeti szakaszéban a Fe(Il) egy részének Fe(Ill)-ma kell oxidalodnia.
Osszességében ez a folyamat a kén(IV) fogyasat is eredményezi, ami
rontja a KOlps csokkentésének hatékonysagat. Feltételezésiink szerint a
reakciorendszerben ki kell alakulnia egy optimalis Fe(II)/Fe(II)
koncentracidaranynak ahhoz, hogy a szerves szennyezdk oxidacidja
meghataroz6 legyen. Bizonyos koncentracioviszonyok mellett a két
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versengd reakciout koziil a Fe(IIl) képzddése ¢és az S(IV) fogyasa valik
dominénssa és a KOIps értéke valtozatlan marad.
3.1.7. lgazoltuk, hogy a KOlps csokkentés hatékonysaga erésen fiigg a

crer

novelése egy ideig elonyds, de kontraproduktiv, ha a Fe(II):Fe(III)
koncentracidarany egy, a tovabbi paraméterektdl is fiiggd érték ala
csokken.

3.1.8. Igazoltuk, hogy nagy teljes vaskoncentracio mellett a szulfition
katalitikus autooxidacioja valik meghatdrozova, mikozben a szerves
komponensek oxidacidja és az S(IV) egyideji regeneralddasa hattérbe
szorul. A kisérletek egyértelmiien bizonyitjak, hogy a KOlps csokkentés

hatékonysaga a reaktansok koncentraciojanak alkalmas
megvalasztasaval optimalizalhato.

3.2. Meghatdroztuk a maximadlis KOIps csokkentés hatékonysdgdnak
feltételeit a valaszfeliilet-modszerrel (RSM).

3.2.1. A KOlps csokkentés hatékonysaganak optimalizalasahoz harom-
szintt FC-CCD (face centered-central composite design) eljarassal
terveztiik meg a kisérletekben alkalmazott reakcidelegyek Osszetételét.
Az egyes paraméterek értékei a kovetkezd tartomanyokba estek:
Cre: 1,0-4,5 mM; Fe(11)%: 0-100 %; cs(v): 0,5-2,5 MM; tievegs: 30-90 perc,
valamint az el6zOkben részletezett kisérleti tapasztalatok alapjan a levegd
aramlasi sebességét minden esetben 200 ml/perc értéken tartottuk. A
Cs(iv) esetében figyelembe kell venni, hogy az S(IV) a folyamat soran
teljes mértékben szulfationna alakul at. A jelenlegi eldirasok szerint
viszont a szulfation koncentracioja nem haladhatja meg a 2,5 mM-t az
ivovizben, igy ennél nagyobb a vizhez adagolt S(IV) koncentracié sem
lehet.

10
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Igazoltuk, hogy az emlitett paramétereknek megfelelé négy fiiggetlen
tényezot (X1, X2, X3, X4) hdrom szinten —1 és +1 kozott kell kodolni. Az
FC-CCD (face centered-central composite design) eljarast alkalmazva
21 db kisérletet végeztiink. A kisérleti koriilményeket és a kapott KOlps
csokkentés hatékonysagait az 2. tablazat foglalja ossze.

2. tablazat A face centered-central composite design (FC-CCD) eljarassal
tervezett kisérleti koriilmények és a megfelelé KOl eltavolitasi

hatékonysagok.
Kisé,rletek Cre Fe(11)% Cs(1v) tievegs ) KO |’p5
szama (mM) (mM) (perc) | csokkenés (%)
1 1,70 20 0,9 42 87,3
2 2,80 0 15 60 0,03
3 4,50 50 15 60 0,03
4 2,80 50 2,5 60 46,6
5 2,80 50 15 60 80,8
6 2,80 50 15 60 80,7
7 3,80 80 0,9 42 0,03
8 2,80 50 15 90 77,1
9 1,00 50 15 60 66,9
10 2,80 50 0,5 60 0,03
11 3,80 80 0,9 78 0,03
12 2,80 50 15 60 80,8
13 1,70 80 21 78 79,7
14 1,70 20 0,9 78 87,5
15 3,80 20 21 78 66,5
16 1,70 80 21 42 78,4
17 2,80 50 15 60 80,8
18 2,80 50 15 60 80,8
19 3,80 20 2,1 42 60,6
20 2,80 50 15 30 42,5
21 2,80 100 15 60 54,8

11
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3.2.2. A kisérletsorozatba véletlenszerlien 0t parhuzamos mérést
beillesztve (5., 6., 12., 17. és 18. kisérletek) igazoltuk, hogy a KOlps
csokkentés hatékonysaga jol reprodukalhaté (80,7 — 80,8 %). A
valaszparamétert (KOIps csokkentés hatékonysagot) az 1. egyenlet
szerinti k6bos kozelité modellel illesztettiik.

Y= bo + biX1+ b2Xo + b3X3 + baXs + b12X1Xo + b13X1Xs + b1aX1X4
+023X2 X3 + D2aXoXa + 03aXsXa + b11X12 + h22X0? + bazXs? + baaXa? +
D123X1X2X3 + 0234 X2X3Xa + D12aX1 X2 X4 + b13aX1X3Xa + D112 X12X2 + b113
X12X3 + b11a X1%Xa + 122 X1X2% + b1z X1 X5? + b1aa X1Xa? + ooz X22X3 +
D224 X22Xa + 233 X2X32 + b2as XoXa? + aza X3?Xa + bzas X3Xa? + b111X13
+ D222X2% + D333 X3® + baasXs® (1)

Megallapitottuk az eredmények statisztikai elemzése soran, hogy a
paraméterek F- és p-értékei szignifikansak voltak. Az R? egyiitthatok
(1,0000), a korrigalt R? (R%gj = 1,0000) és a modell F-értéke (3,621x10°)
megerdsitik, hogy a kobos modell hasznalata ebben az esetben megfeleld.

12
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3.2.3. A modell altal elére jelzett KOIlps csokkentés hatékonysagok
fliggését a reagenskoncentracioktdl 3D valaszfeliileti abrak segitségével
demonstraltuk. Példaként a 3. 4dbra mutatja az eldre jelzett KOlIps
csOkkentés hatékonysdgot a Cre ¢és a Csqv) fliggvényében.

Megallapitottuk, hogy az RSM-szamitasok igazoljak a rendszer
Osszetettségét.

KOlps csokkenés (%)
S

. 15
38 Cs(iv) (mM)

22
Cre (MM) 1,7 09

3. abra A KOl csokkentés hatékonysaganak valaszfeliilete a teljes Fe és
S(IV) koncentraci6 fliggvényében.
Fe(11)% = 50 %, tievegs = 60 Perc, Vievees = 200 ml/perc.

13
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Amint a 4. abra mutatja, a KOlps csokkentés hatékonysaga nem monoton
modon valtozik a Cre és a Csqv) novelésével. A kontirdiagram két
kedvezd régiot (piros zonak) mutat viszonylag kis és nagy reaktans-
koncentracioknal. A koztes régidhoz tartozé zold zonaban az eltavolitasi
hatékonysag csokken, ami arra utal, hogy az S(IV) oxidativ fogyasa valik
dominanssa a szubsztratum katalitikus oxidacidjaval szemben. A
2. tablazatban szerepld eredményekkel &sszhangban bizonyos
koncentraci6 tartoméanyokban (kék zonak) egyaltalan nem varhatd KOlIps
csokkenés.

Cre (MM)

0,1 08 15 23 30

csv) (mM)

4. abra A KOl csokkenés hatékonysaganak kontirdiagramja az 6sszes Fe és
S(IV) koncentraci6 fiiggvényében. A szinek az alabbiak szerint jelzik az
eltavolitas hatékonysagat, kék: 0 %, piros: nagy (85,4 % optimalis esetben).
Fe(11)% = 20 %, tievegs = 42 PEIC, Vievegs = 200 ml/perc.
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3.2.4. Megallapitottuk, hogy a statisztikai eljaras a kiralyhegyesi nyersviz
esetében 0,880-as elvarasi szinten (desirability level) a kovetkezd becsiilt
optimalizalt paraméterértékeket eredményezi: Ccre = 1,7 mM,
Fe(I1)% = 20 %, csgv)= 0,9 mM ¢és tievees = 42 perc. Ilyen koriilmények
kozott a KOIps csokkentés hatékonysaganak mért és eldre jelzett értéke
87,5 £ 0,02 %, illetve 85,4%. Ez a kivalo egyezés igazolja a modell
helytallosagat.

3.2.5. Igazoltuk a KOlps csokkentés hatékonysaganak robusztussagat oly
modon, hogy az optimalis paraméterértékek koriil a reaktansok
mellett. Az eredmények mutattak némi valtozast, de a KOIps csokkentés
hatékonysaga sohasem volt kisebb, mint 75,4 %.

3.3. Bizonyitottuk, hogy az alkalmazott mdodszer dltalanosan
alkalmazhato kiilonbézé nyersvizekben a KOlps jelentds mértékii
csokkentésére, vagyis az ivovizellatdasban felhaszndlt nyersvizek
elokezelésére.

3.3.1. A Fe(I)/Fe(l)-S(IV)-levegd oxidativ moddszer altalanos
alkalmazhatosdganak  igazolasara a  kirdlyhegyesi  nyersvizre
megallapitott optimalis paraméterértékek felhasznalasaval
megvizsgaltunk kiilonb6z6 helyrél szarmazo nyersvizekben a KOlps
csokkentés hatékonysagat, ami 62,0 + 0,01 % és 88,5 = 0,01 % kozott
valtozott (3. tablazat).
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3. tablazat A Fe(ll)/Fe(111)-S(1V)-levegd rendszer KOIps csokkentés
hatékonysaga a kiilonb6z6 nyersvizekben.

Mintavételi helyek KOl (mg/l) KOI‘)(SX;(:;I:SI;)G)S (%)
Apatfalva (3. kut) 5,21+0,02 88,5+0,01
Apatfalva (4. kut) 6,91 +0,01 88,1+0,02
Biharkeresztes (3. kat) 7,88 +£0,01 62,0 +£0,01
Foldeak (3. kat) 2,70+0,01 85,5+0,01
Kismarja (2. kut) 6,52 +0,02 81,8+0,01
Mako (1-2-3. kat) 2,30+0,01 85,4+ 0,02
Nagyér (4. kat) 3,20 + 0,005 87,8+0,01
Pocsaj (3. kut) 6,80 £ 0,01 81,0+0,02
Pocsaj (4. kut) 9,18 £0,01 82,9+0,02

Cre = 1,7 MM, Fe(I1)% = 20 %, Csqvy = 0.9 MM, tievegs = 42 pere,
Vievegs = 200 ml/perC.

3.4. lgazoltuk, hogy a Fe(l1)/Fe(111)-S(1V)-levegd rendszerrel torténd
oxidativ eldkezelés soran a viz ammoniumtartalma nem vdaltozik és a
torésponti klorozas a kezeletlen és elokezelt vizben oOsszességében
azonos modon jatszodik le.

3.4.1. Megallapitottuk, hogy az ammodniumion torésponti klorozasa
soran, a kezeletlen nyersviz, az oxidativan eldkezelt viz ¢és
Osszehasonlitdsként egy ammonium-szulfat oldat esetében az
ammoniumion teljes eltavolitasahoz sziikséges HOCI : NH4* tomegarany
minden esetben 8,7 : 1. Ez a tdomegarany felel meg a 100 % natrium-
hipoklorit dozisnak.

3.4.2. Megallapitottuk, hogy a mintakhoz a 100 % natrium-hipoklorit
dozis hozzaadasat kovetéen az oxidalt mintaban valamelyest lassabban
jatszodik le a klorozasi reakcid mint a kezeletlen mintdban.
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Ezt azzal értelmezziik, hogy az oxidativ el6kezelés soran nyersvizminta
KOlps tartalma kozel 87 %-kal csokken igy a két mintdban eltérd
matrixhatas érvényesiil. Ugyanakkor szobahémérsékleten a torésponti
klorozas minden esetben teljes mértékben végbemegy 90 perc alatt.

3.5. lgazoltuk, hogy a nyersviz Fe(Il)/Fe(IIl)-S(1V)-levegd rendszerrel
torténd oxidativ elokezelésének eredményeként jelentosen csokken a
torésponti  klorozdas sordan képzodo klorozott melléktermékek
koncentracidja.

3.5.1. Megallapitottuk, hogy a kiralyhegyesi nyersviz esetében az AOX
koncentracidja 79,05 + 2,10 %-kal, mig a THM Kkoncentracioja
79,06 + 15,36 %-kal csokkent. A nyersviz esetében a klorozast kdvetden
a THM koncentracidja viszonylag kozel van a 201/2001. (X.25.) Korm.
rendeletben megadott 50 pg/l-es hatarértékhez, ugyanakkor az oxidativ
kezelést kovetden ez a szennyezddés a hatarérték 13 %-a. Az AOX
koncentracio csokkenés mértéke is kiemelkedden nagy.

3.5.2. Megallapitottuk, hogy a kiillonboz6é kutakbol szarmazod
nyersvizekben az ammoniumion koncentracidja viszonylag széles
hatarok kozott valtozik (0,22 — 1,58 mg/L), ezért az egyes mintak
esetében a torésponti kloérozashoz sziikséges natrium-hipoklorit adagolt
mennyisége IS jelentésen kiilonbozik. Emellett a nyersvizekben 1évo
Osszességében ennek az a kdvetkezménye, hogy egyértelmii korrelacio
nem allapithaté meg a nyersvizek sszetétele €s a képz6doé THM és AOX
koncentracidja kozott. Altalanos trendként azonban az érvényesiil, hogy
nagyobb szervesanyag tartalom esetén nagyobb mennyiségben
képzddnek a klorozott szerves komponensek.
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N w B a1
o o o o
1 1 1 1

THM koncentréacié (ug/l)

Liul

Apatfalva Foldedk Kismarja Mako Nagyér Pocsaj

Mintavételi helyek

5. abra A THM koncentraciok kiilonbozo kezeletlen és oxidativan elékezelt
nyersvizekben torésponti klorozas utan.
Kék szin: kezeletlen nyersviz, Sarga szin: oxidativan el6kezelt nyersviz.
HOCI : NH4* tomegarany: 8,7 : 1, ami 100 % natrium-hipoklorit d6zisnak
felel meg.

3.5.3. Igazoltuk, hogy tobb az ivovizellatasban aktivan hasznalt
mélyfurasu kut esetében az oxidativ el6kezelés hatasara (a kirdlyhegyesi
nyersvizre optimalizalt reagenskoncentraciokat alkalmazva), a THM
koncentracioja 41,2 — 73,3 % kozott (5. abra), mig az AOX
koncentracidja 61,3 — 84,1 % kozott valtozott (6. abra). Ezen vizek
oxidativ  kezelésére a  kirdlyhegyesi nyersvizre optimalizalt
reagenskoncentraciokat alkalmaztuk.
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600 +

500

400 ~

300

200 +

AOX koncentracié (ug/l)

100

Apatfalva Foldedk Kismarja Mako Nagyér Pocsaj

Mintavételi helyek

6. abra Az AOX koncentraciok kiilonb6z6 kezeletlen és oxidativan elékezelt
nyersvizekben torésponti klorozas utan.
A narancssarga szin: kezeletlen nyersviz, a zold szin: oxidativan el6kezelt
nyersviz.
HOCI : NH4* tomegarany: 8,7 : 1, ami 100 % natrium-hipoklorit dozisnak
felel meg.
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3.6. Megallapitottuk, hogy az alkalmazott oxidativ rendszer a
nyersvizben esetlegesen elofordulo mikroorganizmusok
eltavolitisaban is jelentds szerepet jatszik.

3.6.1. lgazoltuk, hogy a vizsgalt berekboszorményi ¢és pocsaji
nyersvizekben a Fe(l1)/Fe(l11)-S(IV)-levegd rendszerrel torténd oxidativ
elokezelést kovetden a mikroszkopos felvételek mar nem mutattak
biofilm jelenlétére utalé nyomokat.

3.6.2. lgazoltuk, hogy a biharkeresztesi 2. kutbol sterilen vételezett
nyersviz mikroszkopos felvételén Crenothrix polyspora fonalas
vasbaktérium, valamint kerekesféreg (Rotatoria) volt lathato, amiket az
oxidativ kezelés eltavolitott.

3.6.3. Megallapitottuk, hogy a sterilen vételezett, oxidativ kezelés el6tti
pocsaji nyersvizben a 37°C-on nové baktériumok telepszama 50/ml volt,
ami tobb mint kétszerese a kormanyrendeletben megadott 20/ml
hatarértéknek. Ez a magas baktériumszam biofilm réteg kialakulasara
utal, amit a mikroszkopos biologiai vizsgalatok is alatamasztottak.
Igazoltuk, hogy az alkalmazott oxidativ kezelést kdvetden a telepszam
2/ml-re lecsokken, ami 96 %-os eltavolitasi hatasfoknak felel meg.

3.6.4. A sterilen vételezett, kezeletlen nyersvizben a 22°C-on névé
baktériumokat, melyeknek eredetileg 42/ml volt a telepszama, az
oxidativ kezeléssel teljes egészében eltavolitottuk.

3.6.5. Megmutattuk, hogy kezeletlen berekboszorményi nyersvizben
37°C-on  noévé  baktériumok  telepszama  195/ml, ami a
kormanyrendeletben eldirt 20/ml hatarérték tobb mint 9-szerese; mig a
22°C-on nové baktériumok telepszama 260/ml, ami az eldirt 100/ml
hatarérték tobb mint 2-szerese. Ezek a nagy telepszamok biofilm
kialakulasara vagy lokalisan jelentkez6 problémara utalnak. A
mikroszkdpos biologiai vizsgalatok alatamasztjak a biofilm jelenlétét.
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3.6.6. A berekboszorményi nyersvizben az Fe(ll)/Fe(l11)-S(IV)-levegd
rendszerrel torténd oxidativ kezelés soran a 37°C-on névé baktériumok
mért telepszamat teljes egészében eltavolitottuk, mig a 22°C-on névo
baktériumok mért telepszamat 2/ml-re csokkentettiik. A nyersvizben
jelenlévo baktériumok telepszamanak csokkentésével az eldkezelt
nyersviz ~ biologiailag  stabilabba  valik, ami elésegiti az
closztohalozatokban az esetleges bakterialis szennyezettség megel6zését,
azaz a karos masodlagos hatdsok minimalizalasat.
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V. AZ EREDMENYEK HASZNOSITASI
LEHETOSEGEI

A nyersvizek kémiai oxigénigényben (KOIps) Kkifejezett szerves
szennyezettsége komoly kihivast jelent az ivovizkezeld lizemek szamara.
Az értekezésben bemutatott modszer a kordbban alkalmazott mas
technikakkal szemben hatékony alternativat kindl a KOIps értek
csOkkentésére. A  munkidnk sordn részletesen tanulméanyozott
Fe(ID/Fe(11)-S(IV)-levegd oxidativ rendszer a ma ismert egyik
leghatékonyabb, ugyanakkor kornyezetbarat oxidalo és ferttlenitdszer.

Az eljaras 16 elonye, hogy az alkalmazott reagensekbdl csak veszélytelen
termékek — vas(III) és szulfation — keletkeznek. A vas csapadékka alakul,
amely a vizkezelési technologia késdbbi 1épéseiben eltavolithato, a
képzddo szulfation koncentracidja pedig az eldirt hatarérték alatt tarthato.
A kisérletek soran a nyersvizeket ugy hasznaltuk fel, ahogyan azt
megkaptuk, azaz a nagy hatékonysagli KOIps-eltavolitashoz nincs
sziikség elokezelésre. Az oxidativ kezelés alkalmazasa az ivovizkezelés
korai szakaszaban egyértelmlien csokkenti az antagonista termékek
kialakulasanak kockazatat a teljes technoldgia tovabbi 1épéseiben. A
rendszer fert6tlenitd hatasa révén kiilonb6z6 klor-rezisztens szennyezd
mikroorganizmusok inaktivaldsa valdsithatd meg a nyersvizek
elokezelésével. Emellett a szervesanyag tartalom jelentés részét
eltavolitdo oxidativ kezelés utan, a torésponti klorozas soran képzddod
karos melléktermékek koncentracidja jelentés mértékben csokken.

Az alkalmazott oxidativ rendszerrel tehat lehetdség van a viz
mindségeének javitasara, valamint a halozaton jelentkezd in. méasodlagos
vizmindségi problémdk ¢és a kornyezetterhelés megeldzésére.
Megitélésiink szerint eredményeink viszonylag konnyen adaptalhatok az
eddigieknél hatékonyabb ivovizkezelési technologidk kifejlesztésére.
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