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MIKROHULLAMU ENERGIAKOZLESSEL KOMBINALT
FENTON-ELJARAS HATEKONYSAG-VIZSGALATA A
SZENNY VIZTISZTITASBAN

Jakéi Zoltan — Hodur Cecilia — Szalay Déra — Vagvolgyi Andrea —
Beszédes Sandor

Absztrakt: Kutatdsunk sordn a mikrohullimmal intenzifikalt Fenton-reakcié alkalmazhat6sagat
vizsgaltuk husipari szennyviz kezelése esetén. A kisérletek soran figyeltik a Fenton-reakciéhoz
sziikséges reagens (Fe?* és H,0,) adagoldsi dézisdnak és a kozolt mikrohulldmi energidnak a kémiai
oxigénigény (KOI) csokkentésére (és igy a szervesanyag-tartalom csokkentésére) gyakorolt hatdsat.
A kutatdsi eredményeink igazoltdk, hogy a szervesanyag-eltavolitdsi hatékonysdg az alkalmazott
Fe?*/H,0, aranytdl és az Osszes kozolt MW energiétdl is fiigg. Magasabb dézisi Fenton-reagens
nagyobb mértékii KOI-csokkenést eredményezett, a mikrohulldimud energiak6zlés pedig képes az
oxid4cids reakcié hatékonysdgdt novelni — magas kozolt MW energia esetén adott KOI-érték
csokkenéshez joval kevesebb reagens is elegendd volt. A kisérletek sordn azt is igazoltuk, hogy a
dielektromos veszteségi szogtangens mérésével a szervesanyag-eltavolitds pontosan és konnyen
nyomon kovethetd.

Abstract: Our experimental work focused on the applicability of microwave-assisted Fenton-reaction
for wastewater treatment. We investigated the effects of Fenton’s reagent dosage and irradiated MW
energy on the removal efficiency of chemical oxygen demand (COD). The results verified that organic
matter removal efficiency is influenced by the Fe?*/H,O, ratio and the microwave energy as well.
Higher reagent dosage caused higher COD-removal, and it was proved that the microwave irradiation
can enhance the efficiency of the oxidation process; the higher the MW energy was, the less reagent
concentration was needed for reaching a given organic compound removal effectiveness. The
experimental results also showed that measuring the dielectric loss tangent can be used to monitor the
change in organic matter removal, i.e. the change in chemical oxygen demand.
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1. Bevezetés

Az élelmiszeripari gyakorlatban jelentés mennyiségben, a husfeldolgozas, tisztitasi
és miikodtetési folyamatok sordn keletkezd husipari szennyvizek szamottevd
szerves- és szervetlenanyag-tartalommal rendelkeznek. A feldolgozastechnoldgiatdl
és az alapanyagoktol fiiggben a keletkezd husipari szennyviz mennyiségi és
mindségi jellemzdi - kiilondsen tekintettel a kornyezetre is veszélyes toxikus
anyagokra és szennyezdkre - nagyban valtozhatnak, pontos eldrejelzésiik gyakran
nem is lehetséges. Emiatt a csatornarendszerbe, esetleg kornyezetbe vald
kihelyezésiik elott a szennyvizeket drtalmatlanitani sziikséges megfeleld
szennyvizkezelési eljarasok alkalmazaséaval.

Szdmos kordbbi tudoményos kutatds igazolta, hogy bizonyos, oxid4cids-redukcids
reakcidkon alapulé vegyi folyamatokkal a szennyvizek és iszapok szerves
szennyezOanyag-tartalma eredményesen lecsokkenthetd. Ezek koziil a napjainkban
egyre nagyobb figyelmet kapé Fenton- és Fenton-tipusu reakcidk tekinthetok az
egyik legeredményesebb és leghatékonyabb alternativdnak, kodszonhetden az
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alacsony anyag- és mukodtetési koltségeknek, valamint az ipari szinten is egyszera
kivitelezhetOségiik miatt.

A Fenton-reakcidk sordn hasznalt reagens H>O» és egy disszocidciéra képes
Fe(Il) ion tartalmu vegyiilet adott ardnyd oldata, amely felhasznalhaté szerves
komponensek és egyéb szennyezdanyagok oxiddlasara. A Fenton és foto-Fenton-
reakciok egyik legfobb eldnye, hogy kémiai-fizikai tulajdonsdgaikbol addddan
felhaszndlhatok csokkentett energetikai igény mellett a viz- és szennyvizkezelésben,
szobahOmérsékleten és atmoszferikus nyomds mellett is. A lejatsz6dé reakcid
altalanos sémdjat a kovetkezd egyenlet irja le (Turney, 1995):

Fe?* + H,0, > Fe3* +-0H + OH™ (1)

A Fenton-tipusi reakciék madsik eldnye, hogy - példaul az &zonalapu
eldkezelésekkel szemben - a reakci6 soran képz6dd szabad hidroxil-gyokok képesek
a hidrofil és hidrof6b szerves szennyezdk degradaldsara is (Jung et al., 2016). A
Fenton-reakci6 alkalmazdsakor sok anyag és/vagy berendezés esetében a hosszu
tartézkoddasi idé nem eldnyos. A reakci6idd lecsokkentése tehat az ipari gyakorlatban
is gyakran megoldandé feladat

Szdmos kordbbi kutatds foglalkozott a mikrohullimi energiakozlés, mint
intenzifikdlo eljards alkalmazasaival. A mikrohulldmu (MW) sugdrzas bizonyitottan
felhaszndlhaté kiilonb6zo kornyezettechnoldgiai és tisztitdsi folyamatokban, mint
példaul extrakciés miiveleteknél (Prevot et al., 2001), radioaktiv hulladékok
2005), illetve bioldgiai hasznosithatosag fokozasdban (Ahn, 2009 és Yang et al.,
2013).

A szennyvizkezelésben a mikrohullim, mint 0ndllé kezelési eljards is
hatékonyan alkalmazhaté (Lin et al., 2009), ugyanakkor a legfrissebb tudomanyos
eredmények alapjdn a mikrohulldmu energiak6zlés kombindldsa més folyamatokkal
vagy anyagokkal (pl. oxiddlészerekkel, hig savval/liggal, fotokatalitikus
folyamatokkal) tlinik a leghatékonyabb megolddsok egyikének. A mikrohullamu
hokeltés specidlis tulajdonsdgai miatt alkalmas a katalitikus degradacios hatdsfok
novelésére (Jones et al., 2002). Az 6ndll6an alkalmazott Fenton-reakciéhoz képest a
mikrohullimd kombindciéban haszndlt folyamat jobb tisztitdsi hatdsfokot
eredményezett metilénkék szinezOanyag eltavolitasakor (Liu et al., 2013). Tovabba
a gyogyszergyari szennyvizek szervesanyagterhelésének csokkentésére is
hatékonynak bizonyult (Yang et al., 2009).

A mikrohulldmu sugarzdsnak az anyaggal valé kolcsonhatdsdnak jellemzésére
szolgdl a dielektromos 4llandd, illetve a dielektromos veszteségi tényezd. A
veszteségi tényezd €s a dielektromos dllandé hédnyadosa adja az ugynevezett
veszteségi szog tangensét (tand) (Clark et al., 2000). Egy adott frekvencidn a
dielektromos paraméterek értéke fiigg az anyag homérsékletétdl és fizikokémiai
struktdrdjatol, ezaltal alkalmasak egyes fizikai és kémiai véaltozdsok detektalasara is
(Kovacs et al., 2018).
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Jelenlegi kutatdsunk a hudsipari szennyvizekben jelenlévo szervesanyag-tartalom
csokkentésének mikrohullimmal kombindlt Fenton-tipusi reakcidval torténd
lehetOségét célozta, illetve a szerves anyagok eltdvolitisanak nyomon
kovethetoségét a dielektromos jellemzdk mérésével.

2. Anyag és modszer

A kisérleteinkhez helyi tizembdl szdrmazd hudsipari szennyvizet hasznédltunk fel. A
szennyviz fobb jellemzdit - kémiai oxigénigény (KOI), 0ssz. szilard anyag tartalom
(TS) és bioldgiai oxigénigény (BOIs) és pH. — az 1. tdbldzat foglalja 6ssze. A kémiai
oxigénigény spektrofotometrids-, az 6tnapos bioldgiai oxigénigényt respirometris
modszerrel mértiik.

1. tdabldzat: A felhasznalt szennyviz fobb jellemzo6i

Jellemzo Erték Mértékegység
KOI 1570 + 36 mgO2/L
TS 23+0,1 w%
BOI;s 407 £53 mgQO2/L
pH 6,8 £ 0,2 -

A mikrohulldmu kezeléseket egy 2,45 GHz frekvencidji magnetronnal ellatott
Labotron 500 tipusu berendezésben végeztiik két teljesitménylépcsében (500 W és
250 W). A Fenton-tipusi oxidaciés folyamathoz 30%-os H20> (VWR,
Magyarorszag) ¢és 88%-os FeSOs (VWR, Magyarorszdg) kiilonb6z0o aranyu
keverékét hasznéltuk fel. Az oxidacios kisérleteknél a mintak pH-jét elozetesen 3,0
értékre allitottuk. A kozolt 6sszes mikrohulldmu energidt a kezelési id6 [s] és a
mikrohullamu teljesitmény [W] szorzataval egységtérfogatra adtuk meg, a kisérleti
beallitasokat a 2. tdbldzat foglalja 6ssze:

2. tabldazat: A kozolt osszes MW energia a teljesitmény és az idé fiiggvényében

MW energia [J/mL]
MW
teljesitmény 300 450 600 750
[W/mL]
2.5 120 s 180 s 240 s 300s
5 60s 90 s 120 s 150s

3. Eredmények és értékelésiik

A kisérletek sordn meg kivantuk hatdrozni, hogy a mikrohulldmi energiakozlés
milyen hatdssal bir a Fenton-reakcié hatékonysdgira a szennyvizmintdk kezelése
sordan. Megallapithatd, hogy a mikrohullimi kezelés Onmagdban nem okozott
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szamottevd csokkenést a kémiai oxigénigény mértékében (i.e. nem csokkentette
szignifikansan a mintdk szervesanyag-tartalmat), azonban a Fenton-tipust oxidacios
reakcié hatékonysdgat megnovelte a KOI-csokkenést tekintve.

Rogzitett Fe?*/H,0, dézis (rendre 150/120 mg/mg) esetében az MW energia
novelése rendre magasabb KOI-érték csokkenést eredményezett. A kombinalt
folyamatban a mikrohulldmu teljesitmény szervesanyag-tartalom csokkenésre
gyakorolt hatdsa a besugarzott MW energiatél fiiggott; azonos kozolt
energiamennyiségnél a nagyobb (5 W/mL) fajlagos teljesitmény magasabb KOI
értéket eredményezett, igy a kisebb, 2,5 W/mL fajlagos teljesitmény alkalmazéasa
bizonyult az eldnydsebbnek (/. dbra).

1. dbra: A KOI értékek valtozasa a fajlagos MW energia fiiggvényében
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Adott mértékti (300 J/mL, 450 J/mL, 600 J/mL) besugarzott mikrohullamu

energia esetében a szervesanyag-tartalom csokkenés mértéke észrevehetden fliggott
az adagolt Fe**/H,0; aranytol.
Magas koncentraciéban (300/240 mg/mg) alkalmazott Fe?*/H,O: reagens esetén a
kozolt MW energiatdl fiiggetleniil kisebb volt a mért kémiai oxigénigény a folyamat
végén, mint a kisebb koncentraciok esetén, vagyis az oxidéaciés folyamat
hatékonysdganak szempontjabol a magasabb koncentraciok alkalmazasa bizonyult
az elOnyosebbnek. Ugyanakkor a kozolt MW energia megnovelésével
megkozelitdleg azonos KOI érték érhetd el tgy is, ha az adagolt Fe?*/HO:
koncentraciot lecsokkentjiik, vagyis a mikrohulldimi kezeléssel a folyamathoz
sziikséges reagensek mennyisége szamottevoen redukalhaté (2. dbra).
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2. dbra: A KOI értékek valtozasa az alkalmazott Fe**/H20: arany

fiiggvényében
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Korébbi kutatdsaink sordn igazoltuk, hogy szennyviziszapok mikrohulldmmal
torténd kezelése sordn a lebontdsi hatékonysdg a dielektromos paraméterek
mérésével nyomon kovethetdvé vélik (Lemmer et al., 2017). A kiilonb6z6é anyagok
dielektromos viselkedésére hatassal van a frekvencia, a homérséklet és az
alapanyagmatrix fizikokémiai tulajdonsdgai (Jha et al., 2011).

Amikor valamilyen kémiai és/vagy termikus kezelés sordn a szennyviz
oldhatatlan formdji szerves anyagai vizoldhat6 formdba keriilnek, akkor a
dielektromos jellemzok megvéltozdsat varjuk. Ennek igazoldsdra, illetve hogy a
dielektromos jellemzdk €s a szervesanyag-tartalom csokkenés kozott korreldcio van,
a mikrohullimmal kombindlt Fenton-tipusu reakcié utdn ellendriztiik a mintak
dielektromos veszteségi szog tangensét (tano).

A dielektromos paraméterek mérésekor a 200-2400 MHz frekvenciaintervallum
keriilt végigpasztazasra. Nyugvd kozegl €s 25°C-on rogzitett mintahdmérsékletii
mérés esetén a nagyobb kiilonbség a kiillonbozd mintdk dielektromos paraméterei
kozott az alacsonyabb frekvenciatartomanyban adédott.

A dielektromos tulajdonsdgok (dielektromos dallandd, veszteségi tényezo,
veszteségi szogtangens, reflexids egyiitthatd, stb.) koziil a veszteségi szog tangense
bizonyult a legmegfelelobbnek a kezelt szennyviz szervesanyag-koncentrdcid
véaltozdsdnak a meghatdrozdsdra. Ezen megfigyeléseink alapjdn a veszteségi
szogtangens (tand) értékeit 200 MHz-en mértiik a kezelések utdn.

A dielektromos mérések igazoltdk, hogy a tano értéke alkalmas a mikrohullamu-
oxid4ciés reakcié altal eldidézett szervesanyag-tartalom csokkenés nyomon
kovetésére. A KOI értékek csokkenésével a tand ardnyosan megndtt, és a kiilonbdzd
kisérleti beallitdsok (ko6zolt MW energia, reagens dozis stb.) sordn kapott KOI
értékek valtozasaval hasonlé tendenciat mutat (3.dbra).
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3. dbra: A tan(d) értéke a fajlagos MW energia fiiggvényében, rogzitett
Fe?*/H20: arany esetén
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A 4. dbra szemlélteti a dielektromos veszteségi szogtangens (Atand), az 5. dbra
pedig az oxidacidés folyamat alatt bekovetkezd kémiai oxigénigény értékeinek
valtozasit (AKOI). A két abréan lathatd, hogy a két vizsgélt paraméternél a véltozasi
tendencia hasonld, igy a kettd kozott (i.e. a dielektromos veszteségi szogtangens és
a szervesanyag-tartalom csokkenés) feltételezett korreldcié bizonyithato.
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4. dbra: A tan(d) valtozasa a kozolt MW energia fiiggvényében
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5. dbra: A KOI valtozasa a kozolt MW energia fiiggvényében
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4. Kovetkeztetések, o0sszegzés, zaré megjegyzések, zaré gondolatok

A kisérleti eredmények alapjan igazolhatd, hogy a szennyvizkezelés sordn, annak
szervesanyag-tartalmat csokkenteni igyekvd eljarasok koziil a Fenton-tipusu reakcid
egy Uj és igéretes alternativanak mutatkozik. A Fenton reakci6é soran mikrohulldmu
energiakozlést alkalmazva, a kapcsolt eljards szervesanyag eltdvolitasi hatékonysdga
tovabb novekedett, lecsokkent miiveleti idosziikséglet mellett.

Magas kozolt mikrohulldmu energia esetében az alkalmazott Fe**/H,0, dézis
lényegesen csokkenthetd ugyanolyan mértékii KOI-csokkenés elérése mellett; a
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mikrohulldmau fajlagos teljesitmények koziil pedig adott energiaszinten a kisebb (2,5
W/mL) bizonyult az eldnydsebbnek. A dielektromos paraméterek mérésével igazolni
tudtuk, hogy a vizsgélt husipari szennyviz esetében, a mikrohulldmmal kombinalt
Fenton reakcié sordn a szervesanyag-tartalom vdltozés, a 300-600 J/mL fajlagos
kezelési energiaintenzitds tartomdnyban, a veszteségi szogtangens mérésével
pontosan és egyszerlien nyomon kdvethetd volt.

Koszonetnyilvanitas

A kutatécsoport koszonetet mond az EFOP-3.6.2-16-2017-00010 azonosité szdmu
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altal nyujtott anyagi tdimogatasért.
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