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Osszefoglalas

Kutatasunk soran a talaj—kolloid—talajvizrendszer —szivargashidraulikai és
transzportfolyamatait modelleztiik varosi teriileten. A szegedi talajviz-monitoring
kathalozat minéségre vonatkozo adatai alapjan a hat legszennyezettebb talajvizii kit
kornyezetében talajmintakat vettiink, melyekben hét toxikus szennyez6 (Cu, Cd, Co, Cr,
feltartuk az egyes szelvényekre jellemz6 adszorpcids-deszorpeios tulajdonsagokat a Ni
esetében. A talajok textirajanak, a mért komponensek koncentracidinak, a beszivargd
viz tulajdonsagainak és egyéb tényezOk ismeretében WHI UnSat 2.2 programmal
idépontokban feltételezheté fémkoncentraciokat a lefelé migralé talajoldatban, valamint
azt az idéintervallumot, amely utin mar ténylegesen megjelenhet a csapadékbol és a
talajbol szarmazo szennyezes a gyakran mar erdsen kontaminalddott talajvizben.

Summary

During our investigation the flow and transport processes of the unsaturated soil
zone were modeled in urban area. According to the quality results of the groundwater
monitoring network in Szeged, soil samples were taken in the vicinity of six wells with
most contaminated groundwater, in which the concentrations of seven toxic pollutants
(Cu, Cd, Co, Cr, Pb, Ni, Zn) were determined. The adsorption-desorption properties of
Ni in the profiles were defined using laboratory experiments. After the determination of
soil texture, metal concentrations, infiltrating precipitation and other parameters, the Ni
migration in the unsaturated zone was modeled with WHI UnSat 2.2. Potential metal
concentrations were predicted in migrating soil solution in different periods.
Furthermore, the period was also determined after which the metals can be detected in
heavily contaminated groundwater.

Bevezetés

Varosi teriileten a talajok az emberi beavatkozds hatdsara jelentOsen
megvaltoztak, atalakultak. A varos-specifikus valtozasok kozé tartozik a
talajvizszint siillyedése, a talaj tOmorodése, valamint a flitésbol, ipari
tevékenységbdl és kozlekedésbdl szarmazo szennyezések (H. - P. Blume, 1993).
A talajba keriild szennyezOanyagok, koztik a nehézfémek elsésorban a
csapadékviz kozvetitésével szivaroghatnak be a felszin ala, elszennyezve a
talajvizet. Az e teriiletekre jellemzé antropogén talajok specialis tulajdonsagai
révén sajatos, rétegenként rapszodikusan valtozé puffer képességgel
rendelkeznek. A talaj puffer képessége segitségével a karos anyagoknak csak
egy részét képes megkotni — megakadalyozva a talajvizbe jutdsat —, ezért a
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szennyezOanyagok transzportfolyamatainak feltarasahoz elengedhetetlen az
egyes talajrétegek adszorpcios-deszorpcios tulajdonsagainak ismerete.

Szamos kutatasban foglalkoztak kiilonb6z6 talajtipusok nehézfém
adszorpcidjaval (Szegvari L. et al., 2003; H. B. Bradl, 2004; A. R. A. Usman,
2008; Balazs B. R. et al., 2011), melyekben laboratoriumi kisérletekkel és
Langmuir izotermék alkalmazaséval meghataroztdk az egyes talajokra jellemz6
adszorpcids kapacitast és a vizsgalt fémek kozotti adszorpcids sorrendeket.
Varosi talajokra vonatkozo fém adszorpcids vizsgalatokban (J. Markiewicz-
Patkowska et al., 2005; K. Ljung et al., 2006; X. Dong et al., 2010; F. Madrid,
M.C. Florido, 2010) kimutattdk, hogy az antropogén hatasokkal erdteljesen
modositott talajokra jellemzd horizontalis és vertikalis valtozékonysag az
adszorpcids képességben is megmutatkozik. Az egyes fémek 3 fazisu zonaban
heterogén megkotd képességet, természetesen tovabbi, a transzportfolyamatokat
meghatarozd paraméterekkel (szivargasi tényezd, nedvességtartalom, fizikai
féleség, stb.) egyiittesen.

Jelen tanulmany céljai kozé tartozik a szegedi varosi talajok kémiai
allapotanak megismerése a legszennyezettebb talajvizi teriileteken; az egyes
szelvényekre jellemzé adszorpcids-deszorpcios tulajdonsagok  feltarasa
laboratériumi  vizsgalatok alapjan, valamint a nehézfémek vertikalis
fémek koziil a legtobb hatarérték feletti koncentraciot a talajra vonatkozéan a
Ni esetében tapasztaltuk, ezért a szorpcidés méréseket és a transzportmodellezést
is erre az elemre végeztiik el.

Vizsgalati anyag és modszer

Kutatasunk soran a szegedi talajviz-monitoring kuathalézat mindségre
vonatkozé adatai alapjan (Fejes 1., Farsang A., 2012) a hat legszennyezettebb
talajvizii kut kornyezetében talajmintakat vettiink (1. abra). A mintakat a SZTE
Akkreditalt Talaj- ¢€s Vizvizsgalati Laboratériumaban nyolc toxikus
szennyezore (Cu, Cd, Co, Cr, Pb, Ni, Zn, As) vizsgaltunk be atomabszorpciods
spektrofotométerrel (AAS), kiralyvizes feltarast kovetéen. A talajviz és a
csapadékviz fémkoncentracioit optikai emisszids spektrofotométerrel (ICP
OES) mértiik meg.

Adszorpcids vizsgalatokkal meghataroztuk az egyes talajrétegek adszorpcios
kapacitasat, melyhez 20 db mintat valasztottunk ki. A kisérletek kétszeres
ismétléssel valosultak meg, az eredmények 24 °C-ra értendok. A mintakbol 12 g
+0,001 g (m) talajt kimértiink, majd 30 cm® kiilonboz6 koncentracioju (Co = 0,2
mg/l; 10 mg/l; 50 mg/l; 100 mg/l) NiSO,> oldatot raontve, 1 oOras razatast
kovetden AAS-sel meghataroztuk az egyensulyi oldatkoncentraciot (Ce). A talaj
altal megkotott fémkoncentraciot (q) az alabbi Osszefiiggéssel szamitottuk ki
(Filep Gy., Fiileky Gy., 1999):

q=(Co—C¢) *V/m,
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(ahol q: az egyenstlyi adszorbealt fémmennyiség [mg/kg], Co: a torzsoldat
kezdeti koncentracioja [mg/1], Ce: az egyensulyi oldatkoncentracié [mg/1], V/m:
a higitasi arany (2,5))

Az adszorpciés izotermak felvételéhez az egyensulyi oldat Ni
(q) fiiggvényében. Az igy kapott adszorpcios izotermak pontjaira Microcal
Origin 6.0 szoftver felhasznalasaval Langmuir izotermat illesztettiink:

y=a*x/(l/k +x),

(ahol y: a feliileti koncentracidé [mg/g], a: a szilard fazis telitési feliileti
koncentracioja [mg/g], x: az egyensulyi oldatkoncentracio [mg/l], k:
adszorpcios egyensulyi allando [1/mg])

A laboratériumban hataroztuk meg a migracidés modellépitéshez sziikséges
tovabbi paramétereket: szivargdsi tényezdé [mm/h], térfogattomeg [g/cms],
Osszporozitas [tf%], nedvességtartalom [tf%], pH [-], humusztartalom [%],
fizikai féleség (Arany-féle kotottségi szam alapjan).

A telitetlen zona aramlasi €s transzportmodelljét a WHI UnSat 2.2 szoftver
VS2DT moduljaval készitettiik el, Langmuir adszorpciot alkalmazva. A modellt
1, 5, 10, 50 és 100 évre futtattuk le a laborban mért, valamint a szamitott
kiindulasi paraméterek felhasznalasaval.

-~

1. abra: A mintavételi pontok elhelyezkedése a mintateriileten
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Vizsgalati eredmények
A talajok fizikai és kémiai tulajdonsagai, nehézfémtartalma

A 6 mintavételi pont talajtulajdonsagai merében eltéréek. Varosi talajokrol
lévén sz6, nem allapithatok meg egyértelmiien genetikai szintek, ezért rétegeket
kiilonitettink el. Néhany szelvény csak feltoltésbol tevodik 0Ossze, teljes
mélységben antropogén eredetii, ezért rétegenként gyakran igen eltérd fizikai s
kémiai paraméterekkel jellemezhetok. A talajmintak nagy részének (Arany-féle
kotottségi szam alapjan meghatarozott) fizikai félesége homokos-valyog, valyog
és agyagos valyog, de a két belvarosi szelvényben (SZECHENYI,
BELVAROS) homok rétegek is eléfordulnak. A pH a mélységgel csokken négy
szelvény esetén, mig a Tisza partjan talalhato SZECHENYI és UJSZEGED
szelvényekben a kémhatas rapszodikus lefutasu. A talajmintak sétartalma 0,01—
0,14 % kozott valtozik, vagyis a nem sos és gyengén sos kategoridba tartoznak.
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2. abra: A Ni koncentracidk valtozasa a szelvényekben (A: BELVAROS, B: MORAVAROS,

C: SZECHENYI, D: ROKUS, E: PETOFITELEP, F: UISZEGED) a mélység fliggvényében (B
hatarérték egyenes vonallal jel6lve)

A humusztartalom vertikalis megoszlasat tekintve nem koveti a természetes
talajokra jellemz0d, mélységgel csokkend mintazatot; értékei dontéen a 0,5-4%-
os intervallumban mozognak. Kivételt képez a BELVAROS szelvény, melynek
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fels6 20 cm-es rétegében 5% feletti humusztartalmat mértiink. E mintavételi
pont egy kozintézmény udvaraban helyezkedik el, ahol folyamatosan vastag
avartakaro boritja a felszint, melynek bomlésabol szarmazhat a szervesanyag-
tobblet.

A nehézfém-vizsgalatok szerint a legszennyezettebb talajvizii kutak
kornyezetében a talaj is magas fém-koncentraciokkal jellemezhetd. Néhany
mintanal a Ni, a Zn, az Pb és a Cu meghaladta a vonatkoz6 (B) szennyezettségi
hatarértékeket (6/2009. (IV. 14.) KvVM-EiM-FVM egyiittes rendelet). A
szelvények koziil leginkabb a BELVAROS jel6lésii szennyezett, melyben igen
magas értékeket mértiink a Ni, a Cu és a Zn tekintetében. A hét vizsgalt fém
koziil egyediil a Cd esetében kaptunk kimutathatosagi hatér alatti értékeket. A
fémek a szelvények tobbségében a 20-100 cm-es mélységben dusulnak fel
leginkabb, majd a mélységgel csokken a koncentracidjuk. A mért komponensek
koziil Ni-lel szennyezett a legtobb minta, melynek koncentracido-valtozasat a
mélység fiiggvényében a 2. abra mutatja be.

Nikkel adszorpcio

Laboratoriumi sztatikus egyensulyi kisérletekben a talajok Ni adszorpcids
képességét vizsgaltuk, melyek eredményeként megkaptuk az egyensulyi
— kiszamoltuk a szilard fazis altal adszorbealt Ni mennyiséget. A legkisebb
toménységli (0,2 mg/l) oldat talajon torténd atvezetésekor a mintak az Osszes
Ni-t megkototték az oldatbol, viszont a 10 mg/l-es esetében mar meredeken
csokken az adszorpcidos képesség. A mintdk a legmagasabb kezdeti
oldatkoncentracié (100 mg/l) esetén a Ni 10-50 %-at eresztették at, tehat még
ilyen magas koncentracional is a Ni tobb mint felét megkototték.
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3. abra: Az egyensulyi oldatkoncentracio (C,) a szilard fazisban megkotott koncentracio
(q) fuggvényében a PETOFITELEP (A) és a BELVAROS (B) szelvény esetében

Az adszorpcios kapacitas meghatarozasara a kapott pontokra Langmuir
izotermakat illesztettiink, melyek elemzésével és a szamitott adatok segitségével
megadhatd, hogy egy késobbi Ni koncentracio valtozas soran milyen
folyamatok jatszodnak le a talajban. A vizsgalt talajok adszorpcids izotermai
egyetlen esetben sem kovetik a természetes talajokra jellemz6 — a feltalajtol a
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mélységgel csokkend adszorpcios képességet mutatd — vertikalis elrendezddést.
Tobb szelvénynél a 2. vagy akar a legalso réteg (3. A abra) rendelkezik a
legnagyobb meredekséggel, igy egyben a legnagyobb adszorpcids kapacitassal.
Az antropogén talajrétegek heterogenitisa latszik a BELVAROS szelvény
esetén is, ahol az adszorpcids sorrend: 1. réteg > 3. réteg > 2. réteg > 4. réteg
(3. B 4bra).

Az adszorpcids kapacitas (a) értékeket tekintve a talajmintak kdzott jelentds
kiilonbségeket tapasztaltunk, ugyanis a szelvényeken beliili egyes rétegek tobb
mint kétszeres Ni koncentraciot is képesek adszorbedlni, mint szomszédos
rétegeik. A nagy kiilonbségek oka a mintdk eltérd fizikai és kémiai
tulajdonsagaiban keresendd. A humusztartalmat, a fizikai féleséget, valamint az
adszorpcios izotermakra illesztett Langmuir fliggvények alapjan meghatarozott
paramétereket az 1. tablazat tartalmazza.

1. tablazat: A szelvények adszorpcidt befolyasolo és adszorpcids paraméterei (a: talaj
altal maximalisan megkdthetd koncentracié [mg/g], K: adszorpcids allandé [ml/g])

Szelvény M[eclryns]eg Fizikai féleség | pH H‘Eg;}]lsz [mg al [m}l</g]
0-70 homokos valyog | 7,85 2,15| 153,31 1,06

ROKUS 70-100 agyagos valyog | 8,14 1,26| 294,72 1,24
100-160 valyog 8,32 0,44 | 253,45 1,68

0-60 agyag 8,14 1,49| 390,29 0,59

UJSZEGED | 60-150 agyag 7,97 151| 386,44| 0,70
150-300 valyog 7,43 0,64| 271,00 0,67

0-70 agyagos valyog 7,69 3,04 | 314,93 0,98
PETOFITELEP 70-100 agyag 7,63 2,22 | 390,44 1,18
100-160 agyagos valyog 8,17 0,35| 241,57 1,21
160-250 valyog 8,27 0,39 | 305,00 2,33
0-20 valyog 7,47 5,14 | 480,53 0,52
BELVAROS 20-75 homok 7,83 2,00 | 278,28 0,62
75-140 agyagos valyog 7,19 3,94 | 431,64 0,36
140-190 homokos vélyog | 7,62 2,85| 169,14 0,58
0-20 agyagos valyog 7,23 2,49 | 381,35 0,68
SZECHENYI |20-120 homokos valyog | 7,94 1,13 | 266,02 0,52
220-360 homok 8,18 1,47 | 376,78 1,40
0-70 agyagos valyog 7,72 3,52 | 330,65 1,13
MORAVAROS |70-260 homokos valyog | 8,43 0,55| 214,23 1,34
260-420 agyagos valyog 8,43 0,42 | 250,35 1,20
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Nikkel migracio a telitetlen zonaban
tulnyom6  részét laboratoriumi  vizsgalatokkal —hataroztuk meg. A
peremfeltételek fontos elemei kozé tartozik a csapadékviz Ni koncentracioja
(mg/l), valamint a beszivargd viz intenzitasa (mm/év). El6bbit egy esés napon
vételezett, frissen lehullott mintakbol mértik. Utdbbit irodalmi adatokra
tamaszkodva (G. Wessolek, M. Renger, 1998; Hajnal G., 2007; Unger J. 2007;
Hajnal G., 2010;) az Osszes szelvényre egységesen 50 mm/évben hataroztuk
meg (mely a Szegedre vonatkozé atlagos évi csapadékmennyiség mintegy 10
%-anak felel meg). A szelvények kornyezetét, illetve beépitettségi fokat
ismerve azonban valdszinisithetd, hogy az altalunk becsiilt érték a valosnal
alacsonyabb, mely altal még tobb Ni keriilhet a talajba és migralhat egészen a
talajvizig. A modellezésnél feltételeztiik, hogy a csapadékviz Ni koncentracidja
allando, és a talajban 1évé Ni mennyisége is valtozatlan.
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4. 4bra: 1, 5, 10, 50 és 100 éves Ni migracié a szelvényekben (A: BELVAROS, B:
MORAVAROS, C: SZECHENYI, D: ROKUS, E: PETOFITELEP, F: UJSZEGED) (deszorpcié
kezdetének idGpontja egyenes vonallal jeldlve)
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A Ni vandorlasat a 3 fazisi zoénaban 100 évre modelleztik, mely
segitségével meghatarozhatd az az idopont, és az a mélység, melyt6l mar
deszorpcio jatszodik le a szelvényekben.

A mintavételi helyek koziil a leginkabb szennyezett, antropogén anyagokkal
erésen terhelt szelvény a BELVAROS jelolésii, melynek Ni migracios gorbéi
eltérnek a tobbi szelvénytdl (4. A é&bra). Itt az els6¢ évben a fels6 homokos
rétegben (0—40 cm) adszorbedlodik a csapadékbol beszivargott Ni, viszont a 10.
évben e rétegben az adszorpcios helyek telitddnek, deszorpcio zajlik le. Ekkor a
beszivargd viz mar a talajban 1év6 Ni egy részét is kimossa, novelve az alatta
1évo rétegek szennyezettségét. A 90 cm-es mélységtdl lefelé az agyagos valyog
réteg nagyobb adszorpcioés kapacitdsanak koszonhetéen csokken a Ni
koncentracié a talajoldatban, egészen a talajvizszintig, tehat ez a szelvényrész
sikeresen gatolja egy nagyobb Ni mennyiség talajvizbe jutdsat. Az 50. évtdl
minden mélységben magasabbak a Ni értékek a csapadékbol szarmazonal, tehat
a teljes szelvényben deszorpcio jatszodik le.

Az idoébeli valtozast tekintve az 1. modellezett évben a szelvények
tobbségében a fels6 20-40 cm-es mélységben akkumuldlodik a legnagyobb
része a beszivargd Ni koncentracionak, majd a szelvények felépitésétol fiiggéen
az 5., illetve a 10. évben mar az alsobb, eltérd texturaju rétegekbe is leszivarog.
A MORAVAROS (4. B abra) és a SZECHENYI (4. C abra) szelvényt kivéve a
modellek 100. évében a profilok teljes mélységében deszorpcid jatszodik le,
tehat mar a talajbol kimosodo Ni is terheli a talajvizet. A BELVAROS, a
ROKUS (4. D abra) és a PETOFITELEP (4. E abra) szelvények esetében ez a
folyamat mar az 50. évben is jellemzd. Pozitiv eredmény mutatkozik a
SZECHENYI és az UISZEGED (4. F 4bra) szelvényeknél, ahol az 1. évben a
rétegek nagyjabol felébe egyaltalan nem jut be Ni a beszivargd vizbol.

Vizsgalati eredmények értékelése, kovetkeztetések

A feltart szelvények vizsgalata révén képet kaptunk arrdl, hogy Szeged
talajai — fliggetleniil a belvarosi vagy kiilvarosi elhelyezkedéstél — jelentésen
modosultak az erdteljes emberi beavatkozasok kovetkeztében. A talajok mind
horizontalis, mind vertikalis tulajdonsagait illetéen igen valtozatosak, eltérnek a
természetes talajoktol. A kiilonbozé fémekkel vald szennyezettséget tekintve
kijelenthet6, hogy nemcsak a talajviz, hanem a talaj is szamos toxikus fémmel
terhelt. Els6sorban a kozati kdzlekedéshez kothetd fémek (Ni, Pb, Cr) jelennek
meg nagy mennyiségben a talajban, valamint a Cu és a Zn, melyek (a
kozlekedési eszkozok alkatrész-kopasain kiviil) az ereszcsatorndk anyagabol,
nem megfeleld hulladék elhelyezésbdl, szennyvizcsatorndk repedéseibol
szarmazhatnak. Az aszfaltra és mas feliiletekre lehullott csapadékmintakban is
jelentékeny fémkoncentraciokat mértiink, mely azt bizonyitja, hogy a
talajszennyezés egy része a kontaminalodott csapadékvizbdl juthat a talajba.

A fentiekbdl is kitlinik, hogy a felszinre keriil6 szennyezések az egész
kdrnyezeti rendszert érintik, €s mig a vizben tobbnyire csak szallitodnak, addig
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a talajban a sziir6képesség €s az adszorpcios kapacitas révén akkumulalodnak is
(Szabo Sz., 2004), ezért fontos a talajok szorpcids tulajdonsagainak ismerete.
Adszorpcids izotermak segitségével meghataroztuk az egyes rétegekre jellemzd
adszorpcios kapacitas és adszorpcios allando értékeket, melyek szelvényenként
és rétegenként is nagy kiilonbségeket mutattak. Az adszorpciés folyamatokat
elsésorban a pH, a humusz- és agyagmennyiség és mindség befolyasolja. Mivel
a pH minden minta esetében az enyhén lugos, lugos kategoriaba (7,19-8,51)
tartozik, nem befolyasolja jelentésen a Ni mobilizaciot. A kapott izotermak
eredményei alapjan az agyagos texturaju, valamint a magasabb humusztartalmu
rétegeknél nagyobb a maximalisan megkdthetd Ni mennyisége is (1. tablazat),
tehat e paraméterek kozott szoros Osszefliggés tarhato fel. Kimutattuk tovabba,
hogy e két befolyasold tényez6 koziil a Ni adszorpcidban inkabb az agyagnak,
mint a humusznak van szerepe.

A WHI Unsat szoftverben a telitetlen zéna Aaramlasi ¢és
transzportmodelljének kimend adatai alapjan feltartuk a talaj telitetlen
zonajaban végbemend adszorpcids-deszorpcids folyamatokat, a szelvényekben
a migrald talajnedvesség Ni mennyiségének idobeli valtozasat, valamint az
esetlegesen a talajvizbe keriild Ni koncentraciokat. A modellek eredményei
alatamasztjak az adszorpcids izotermakbol levont kdvetkeztetéseket, ugyanis
példaul a BELVAROS szelvény esetén a homok réteg — rosszabb adszorpciods
képessége miatt — kevesebb Ni-t k6t meg, mig az alatta elhelyezkedé agyagos
valyog fels6 része megkdti a Ni koncentracid tilnyomo részét, megvédve (a
telitddés eléréséig) az alatta elhelyezkedd talajt. Az agyag réteg jO megkotd
képessége latvanyosan jelentkezik az UJSZEGED szelvénynél, melynek
modellje szerint az els6é évben e réteg teljesen adszorbealja a Ni-t, és az 5. évben
is csak elenyészo koncentraciot enged at. A legmeredekebb migracios gorbékkel
jellemezheté PETOFITELEP szelvényben a leginkédbb egyenletes a beszivargo
Ni profilon beliilli megoszlasa, melynek oka lehet a felszinhez kozeli
talajviztiikor, valamint a rétegek hasonlo textiraja és adszorpcios paraméterei.
A SZECHENYI szelvény als6 homok rétege jo példa a talajviz szempontjabol
kedvezétlen texturalis felépitésre, ugyanis a modellben e réteg talajoldataban
relative magas a Ni koncentracid, mely kdnnyen bejuthat a talajvizbe.

A Ni migracio prediktiv modelljei alapjan kimutattuk, hogy a szelvények
tobbségénél az elsd években még nem jut el a beszivargd csapadékvizbol
szarmazo Ni a talajviz szintjéig, am az 50., illetve 100. évben mar a szelvények
teljes hosszaban deszorpcid jatszodik le, tovabbi Ni koncentracioval novelve a
mar szennyezett talajvizet. Az antropogén talajok sajatossagai a modellek
eredményeiben is megmutatkoznak, ugyanis a rétegenként eltéré fizikai és
adszorpcios tulajdonsagok befolyasoljak a lefelé migraléd talajoldat jovébeli Ni
az 1d6 eldrehaladtaval ndvekszik a Ni koncentracié minden szelvényben, tehat a
talajok adszorpcids hatasfoka csokken, mivel a talaj ugyanazon Ni
koncentraciobol egyre kevesebb hanyadot képes visszatartani.
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