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Absztrakt. A vildg szdmos helyén és hazdnkban is gyakori problémdnak szdmit, hogy a heterogén felépitésii felszin
alatti rendszereket érintd szénhidrogén-szennyezések akdr tobb évtizeden dt is fenndllhatnak. A kdrmentesitési
eljardasok sordn csak a pordzus rétegek megtisztitdsa lehetséges, igy a késébbiekben a vizzdré rétegekben
visszamaradd szennyezés a koncentrdcié-gradiens megforduldsdnak hatdsdra visszadiffunddl a mdr megtisztitott
rétegekbe. Ezt a folyamatot rediffiizionak nevezziik, és eredményeként a kdrmentesitésen dtesett rétegekben iddvel
Ujra megjelenik a kordbbi szennyezés.

Annak érdekében, hogy a folyamat végbemenetelét és a befolydsolé paraméterek szerepét jobban megértsiik, a
Miskolci Egyetem Miiszaki Foldtudomdnyi Kar laboratériumdban t6bb méréssorozat is kivitelezésre kertilt egy, a
rediffiizi6 modellezésére dtalakitott laboreszkézzel, a DKS-permeabiméterrel. A kisérletek sordn a DKS-
permeabiméterbe mesterségesen elszennyezett talajmintdk kertiltek beépitésre, melybdl a rediffiizio révén kioldédo
szennyezdanyag-koncentrdciokat spektrofotometrids mérésekkel kévettiik nyomon.

Abstract. Decades long hydrocarbon contaminations effecting heterogenous groundwater systems is a common
problem both in Hungary and worldwide. Only the treatment of aquifer layers is possible with remediation
technologies, so the contaminations remained in the aquitards are released back to the treated porous layer after the
treatment due to the changes in concentration-gradient. This process is the so-called back-diffusion: as a result, the
previously removed contaminations appear in the remediated layer again.

In order to get better understanding of the rediffusion process and the influencing parameters series of measurements
were carried out at the University of Miskolc Faculty of Earth Science and Engineering using a special laboratory
device called DKS-permeameter. With the help of some small modifications it can be used for the modeling of back-
diffusion. Artificially contaminated soil samples were built in the DKS-permeameter from which contaminanant
release occured due to back-diffusion. The concentration values were determined with spectrophotometric
measurements.
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1. Bevezetés

A szénhidrogén szennyezések gyakori karmentesitési mddszere az ugynevezett ,pump&treat”
technoldgia, melynek soran az érintett rétegekbdl szivattytizassal eltavolitjak a szennyez6dést, majd a
helyére tiszta vizet aramoltatnak. [1] A mddszer alapvetéen hatékony, viszont a tobb évtizedig fennallé
szénhidrogénszennyezéssel érintett teriileteken a kdrmentesités utan a korabban mar eltavolitott
szennyezdanyag ismét megjelenik. A jelenség az dgynevezett rediffizié miatt kovetkezik be: a heterogén
felépitésii felszin alatti rendszerekben a szennyez&dés csak a jo vizvetd képességli rétegekbol
tavolithaté el, az ez alatt elhelyezkedd vizzar6 rétegekben megmarad a szennyezés, ami késGébb a
kialakulé koncentracié-gradiens hatasasra visszadiffundal a mar megtisztitott rétegbe.

2. Rediffuzio

A felszin alatti talajrétegekben a szennyezddések kiillonboz6 transzportfolyamatok révén terjednek,
térbeli szordédasukat diszperzidnak nevezik. Kiemelt jelentéségli diszperziés folyamat a diffazio,
melynek sordn az anyagok dramlasa a térbeli kémiai potencial-kiilonbségek miatt kovetkezik be. A
szennyezett teriileteken a leggyakoribb felszin alatti rétegrend szerint feliill valamilyen nagy
ateresztOképességli réteg talalhatdé (pl. homok vagy kavics), ez alatt pedig kis atereszt6képességi,
leginkabb agyagos 0sszetételli vizzaro réteg helyezkedik el. Szennyez6dés soran az ilyen helyszineken
a fels6, nagysagrendekkel nagyobb atereszt6képességii zonabol az alatta elhelyezkedd vizzaro rétegbe
a szennyezoOanyag f6leg difftizi6 Gtjan terjed at. [2]

A diffazi6 folyamatanak éppen a forditottja jatszodik le a redifftizié soran, ilyenkor a diffdzié irdnya
megfordul. A szennyezett teriilet kAirmentesitése utan a nagy atereszt6képességii réteg tiszta, viszont
az alatta talalhato vizzard rétegekbdl a szennyezddést nem lehet eltavolitani. A koncentracié-gradiens
hatasara a vizadd also része feldl ismét megindul a megtisztitott réteg elszennyez6dése a korabban mar
eltavolitott szennyez6anyaggal. Az Gjbdl megjelent szennyezés tavolabbi teriiletekre is képes eljutni,
ugyanis a visszaold6das utan csévaként vandorol tovabb. [3] [4]

A rediffazié jelenségének tényleges létezését kiilonboz6 kutatdsok terepi, illetve laboratériumi
koriilmények kozott is bizonyitottak. Terepi felméréseik eredményét Liu and Ball 2002-ben publikaltak,
kutatasuk Kkifejezetten a rediffizié természetes korilmények kozott valé megfigyelésére iranyult.
Kisérletiiket Delaware-ben, a Dover Air Force Base teriiletén végezték, ahol a felill elhelyezked6
homokos vizado, és az alatta talalhaté vizzard réteg tetrakloretilénnel és trikloretilénnel voltak
szennyezve. A teriilet karmentesitése utdn tesztcellakat hataroltak le a felszin alatt, majd innen
folyamatosan farémagmintdkat vettek, ezekben mérték a szennyezettségi értékeket kiilonboz6
id6pontokban. A moédszerrel bizonyitani tudtdk a rediffiizié l1étezését aramlasmentes koriilmények
kozott: a vizzard rétegbdl a szennyezés visszadiffundalt a vizaddba, emiatt hosszatava szennyezbanyag-
forrasként funkcionalt. [4]

A jelenséget Chapman and Parker 2005-ben szintén terepi koriilmények kozott vizsgaltak Connecticut
egyik DNAPL-lel szennyezett ipari teriiletén. A szennyez&anyag jellegzetessége, hogy nagy stirlisége
miatt egészen a vizado réteg aljaig hatol. A foldtani adottsagok hasonloak voltak a korabban emlitett
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kutatds helyszinéhez: feliil egy nagy ateresztOképességll vizado, alatta pedig egy vizzaroéréteg
helyezkedik el, és itt is fold alatti tesztcellakat hoztak létre a vizsgalathoz, de a magmintak elemzésén
tul ebben a kisérletben a transzportfolyamatok megismerése érdekében numerikus szimulaciora is sor
keriilt a teriileten 1évé monitoring kutakbdl szarmazé adatokbodl. Kisérletiik bizonyitotta, hogy a
szennyezett vizzaro rétegb6l a legnagyobb kiold6das a rediffiizié elsé 5-10 évében varhato, illetve, hogy
a rediffizi6 révén a vizaddba visszakeriilt szennyezbanyag csévaként fog terjedni. [3]

Szamos valds, terepi eset vizsgalataval Yang és tarsai 2017-es cikkiikben a rediffazié folyamatat 3
szakaszra osztottak fel. Id6ben el6re haladva elészor a szennyezbéanyag vizaddba torténd bejutasa
torténik, és a szennyezés lefelé haladva eléri a vizrekeszt6 réteget is, majd akkumulalddik benne. A
kovetkezd 1épés a kdrmentesitési miivelet, melynek soran a nagy atereszt6képességli réteg megtisztul,
azonban az alatta 1évé agyagos rétegb6l a szennyez6dés nem tavolithato el. A jelenség harmadik

s s

[5]

Laboratoriumi korilmények kozott Chapman és tarsai vizsgaltdk a rediffuziot 2012-ben. Egy
livegtartalyt valtakozva toltottek meg homokkal és beledgyazott agyaglencsékkel. Ezen a tartalyon
keresztiil bromid és fluoreszcein indikator tartalmu vizet aramoltattak, majd miutan a mesterségesen
elszennyezett oldat telitette a rendszert, a karmentesités szimuldldsa érdekében desztillalt vizzel
helyettesitették a korabbi oldatot. Kisérletiik egyik célja a szennyez6dés térbeli terjedésének nyomon
kovetése volt. A fluoreszcein indikdtor révén bizonyitottdk, hogy a ,kdrmentesités” utan az 1j
szennyezés az agyaglencsékbdl indul ki, és diffundal be a homokba a koncentraciokiilonbség miatt;
masrészt a tartalybdl kifolyé oldatbdl folyamatosan mintat vettek, és spektrofotométeres
koncentraciovizsgalat utan megallapitottak, hogy az id6 elérehaladtaval a szennyezbanyag-
koncentraciok csokkenni fognak. [6]

3. DKS-permeabiméter

A Miskolci Egyetem Miiszaki Foldtudomanyi Kar laboratériumaban a rediffiziot vizsgalo kisérletek egy
specialis laboreszkdzzel, a DKS-permeabiméterrel kertiltek kivitelezésre. A berendezés a Ruhr Egyetem
Talajmechanikai Intézetében lett kifejlesztve azzal a céllal, hogy a hulladéklerakék alatt talalhato
agyagos oOsszetételi aljzatszigetelések transzportfolyamatait vizsgaljadk vele. Az eszk6z neve is a
transzportfolyamatok modellezésére utal: Diffusion - Convection - Sorption. A DKS-permeabiméter
megalkotasa és a vele folytatott els6 kisérletek a Jessberger-Onnich paroshoz koéthetok: f6 céljuk az
emlitett transzportfolyamatokat befolyasolé paraméterek és azok szerepének meghatarozasa volt. [7]

Az 1. abran megtekinthet6k az eszkoz részei és felépitése, 2. dbran pedig a miikodésének folyamata. A
méréssorozatunk soran a DKS-permeabimétert az eredeti elrendezéshez képest kissé atalakitva
hasznaltuk, hogy az eszkoz a rediffuzié mérésére alkalmas legyen: az eszkoz alsé aramlasi lemezét nem
haszndltuk. A minta a DKS-permeabiméter 80 x 80 x 20 mm-es mintatarol6 rekeszébe van beépitve,
efelett desztillalt viz aramlik, ami a természetes talajvizaramlast szimulalja. A desztillalt viz a viztarolo
tartalybol indul, majd az eszk6zh6z csatlakoztatott perisztaltikus pumpa dramoltatja at a mintan. A DKS-
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permeabiméterbe a viz a bemeneti 4gon jut be, majd az aramlasi lemezen athaladva a kimeneti 4gon
kifolyik, és mintatvevd tartalyba érkezik. [7] [8]

1. dbra: A DKS-permeabiméter részei és felépitése (1.a: alaplemez; 1.b: alsé dramldsi lemez; 1.c: mintatdrolé rekesz;
1.d-1.e: fels6 dramldsi lemez; 1.f: nyomdlemez)

A (D

2. dbra: A mérések sordn alkalmazott mérési elrendezés (1. Desztilldlt viz tartdly; 2. Perisztaltikus pumpa; 3.
Bemeneti dg; 4. Aramldsi lemez; 5. Beépitett talajminta; 6. Kimeneti dg; 7. Mintatdrold edény)

4. A rediffuziot vizsgald laboratériumi méréssorozat

A mérések sordn az eszkoz mintatarold rekeszébe mesterségesen elszennyezett agyagminta lett
beépitve. A szennyez6anyag dimetil-szulfoxid (DMSO) és fluoreszcein indikator keveréke, ennek
koszonhet6en az agyagmintabdl kioldédd, és az eszkozbdl kifolyd oldat koncentracidja pontosan
meghatarozhatd spektrofotométer segitségével. Korabban mar folytak hasonlé kisérletek, amik a
rediffuziot vizsgaltdk DKS-permeabiméterrel, de ott a szennyezéanyag-koncentracié kozvetetten, a
kémiai oxigénigény (KOI) mérésével lett meghatarozva, ami nem adott kell6en pontos képet a folyamat
lefutasarol.

A méréssorozat els6dleges célja, hogy egy olyan médszer Keriiljon kidolgozasra, amely segitségével a
rediffuziot befolyasold tényezbk szerepe szamszeriisitve, kell6 pontossaggal hatarozhatok meg. Tovabbi
szempont volt, hogy a mérések reprodukalhatok legyenek, illetve az is, hogy egyfajta mérési protokoll
kertljon kialakitasra.
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A kisérletekhez minden esetben agyagmintat hasznaltunk. 300 g agyagmintahoz szennyezdanyagként
160 ml desztillalt viz, 40 ml DMSO és 8 mg fluoreszcein keveréke lett hozzaadva.

A kisérletek soran eddig az aramlasi sebesség, mint befolydsolé paraméter szerepe lett vizsgalva.
El6szor a perisztaltikus pumpa fordulatszama 1 RPM volt, ami atlagosan 8,137 ml/6ra hozamot jelent,
majd ezutdn gyors dramlasi sebesség mellett, 90 RPM-nél is vizsgaltuk a jelenséget, ami 688,889 ml/6ra
hozamnak felelt meg. Az eszko6zbdl kifoly6 oldat koncentraci6janak valtozasat az eszkozon atfolyt
méréssel, és kozvetlen mddon, spektrofotometrids méréssel is vizsgaltuk annak érdekében, hogy lassuk,
hogy vajon az Gj modszer helyes eredményeket ad-e. A KOI méréses vizsgalatokat mar korabban is
hasznaltdk a Miskolci Egyetemen hasonl6 kisérletekben (pl. Demidn Szabolcs ,Dimetil-szulfooxiddal
szennyezett vizrekeszt6 rétegbdl torténo szennyezdanyag visszaoldddas jelenségének vizsgalata DKS-
permeabiméterrel” cimii 2016-o0s szakdolgozata), igy azokkal kapcsolatban mar volt tapasztalatunk,
ennek koszonhet6en volt mihez viszonyitani a spektrofotometrias mérések eredményeit. [9]

4.1 A rediffuzié vizsgalata 1 RPM dramlasi sebességnél

A 3. dbran mind a KOI, mind a spektrofotometrids mérések eredményeibdl latszik, hogy a rediffuzio
lejatszodasakor kezdetben a szennyez6anyag nagy koncentraciékban oldddik ki a mintabol; ez a szakasz
viszonylag rovid ideig tart. Ezt koveti egy olyan atmeneti szakasz, ahol egyre csokkend szennyez6anyag-
koncentraciok mérheték a kifolydé oldatokban, majd a rediffizié utols6, és egyben leghosszabb
szakaszaban egy minimalis értéki, de tartésan jelen 1év6 kioldddas jatszodik le.

A folyamat lefutasa mindkét mérési modszer eredményeiben jol tiikrozédik, azonban a KOI mérés
kevésbé pontos eredményeket ad, a két mérés altal kapott rediffiziéra vonatkozé eredmények

tendenciaja azonban azonos.

Rediffuzid vizsgalata 1 RPM aramlasi sebesség mellett
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3. dbra: Az 1 RPM mellett lejdtszodo rediffiizié mérési eredményei
4.2 A rediffuzio vizsgalata 90 RPM dramlasi sebesség mellett

90 RPM d&ramlédsi sebesség mellett a lejatsz6dd rediffizid eredményeit tikrozé KOI és
spektrofotométeres gorbék jol kovetik egymast, lefutdsuk tendenciaja azonos, csakiigy, mint 1 RPM
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aramlasi sebesség mellett (4. dbra). Az itt mért koncentraciéértékek azonban kisebbek, mint 1 RPM-es
fordulatszam mellett.

Rediffuzid vizsgalata 90 RPM aramlasi sebesség mellett
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4. dbra: A 90 RPM mellett lejdtszddo rediffiizio mérési eredményei

4.3 1 RPM és 90 RPM aramlasi sebességek mellett kapott eredmények
0sszehasonlitdsa

Mivel mind a KOI, mind a spektrofotométeres mérések tendencidjukban azonos mérési eredményeket
adtak, de a spektrofotométeres eredmények pontosabban mutattdk a folyamat lefutdsat, ezért a
kiilonb6z6 aramlasi sebességek mellett végrehajtott kisérleteket a kozvetlen koncentracioértékekkel
hasonlitottuk 6ssze. Az 6sszehasonlité diagram az 5. abran lathaté.

1 RPM és 90 RPM 6sszehasonlitasa
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5. dbra: Az 1 RPM és 90 RPM melletti rediffiizio eredményeinek dsszehasonlitdsa

A folyamat elméletét nézve azt az eredményt varnank, hogy a rediffizié leggyorsabban a nagy aramlasi
sebesség alkalmazasakor jatszodna le, mivel ekkor a legnagyobb a koncentracié-gradiens. Az
elvarasoktdl eltéréen azonban 90 RPM mellett nagyon alacsony koncentracidértékeket tudtunk csak
mérni; szinte csak a jelenség lejatszédasanak kezdetekor kaptunk kimutathaté eredményeket, vagyis a
vizsgalt szennyezbanyag-koncentraciéo mellett végig alacsony értékeket kaptunk. Nagy valdsziniiség
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szerint a folyamat, illetve a mérési eredmények azért alakultak igy, mert a gyors dramlas mellett a minta
higuldsanak mértéke is nagy volt.

A kapott adatokbol arra a kovetkeztetésre jutottunk, hogy a valésagban olyan szennyezett teriiletek
esetében, ahol a talajviz nagy sebességgel aramlik, a kdirmentesitést kovetéen a monitoring kutakban
lehetséges, hogy a rediffuzié miatt kialakul6 4j szennyezés nem is lesz detektalhatd. Amennyiben ez
val6ban igy van, abban az esetben el6fordulhat, hogy a "D” kdrmentesitési hatarérték-tullépés nem is
fog bekovetkezni.

5. Osszegzés, jovibeli célok

Egy 4j és innovativ laboreszkoz, a DKS-permeabiméter segitségével folytatott, rediffiiziéra vonatkozo
kisérletsorozat eredményeként szamos kovetkeztetést sikeriilt levonnunk. A DKS-permeabiméter kis
atalakitassal alkalmas a rediffiizi6 folyamatanak vizsgalatara kiillonb6z6 aramlasi sebességek mellett. A
kioldédé szennyezdanyag koncentraci6értékeinek mérésére a kozvetlen eredményeket ado
spektrofotometrids vizsgalat szintén hasznalhat6. Mind a lasst, mind a gyors aramlasi sebességek
mellett hasonlé a rediffazié lefutasa, azonban eltér6 koncentraciéértékek jelentek meg a szennyezett
mintakbdl kioldodva.

Annak érdekében, hogy a rediffuziét befolyasolé paraméterekrél minél pontosabb képet kapjunk, a
jovOben sziikséges lesz megvizsgalni az dramlo viz hémérsékletének, a koncentracié-gradiensnek,
valamint a talaj vizvezetd képességének hatasat is. A kisérletsorozat eredményeinek felhasznalasaval
kovetkeztetni lehet a valds teriileteken végrehajtott karmentesitések hatasossagara, és az az utan
esetlegesen megjelend rediffuzido mértékére is. A mérésekbdl akar arra is lehet kovetkeztetni, hogy a
vizsgalt teriileten meg fog-e jelenni a rediffizié miatt Gjabb szennyezés, és ha igen, az fog-e hatarérték
tullépést eredményezni.
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