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1. Bevezetés: A kémiai elemek szerepe a biogeokémiai
korfolyamatokban, elemi speciesz és speciacio, speciacios
elemzés, frakcionalas

A XX. szazad masodik felében az urbanizacio és a termeld
agazatok globalis felgyorsuldsa soha nem latott mértékben
megterhelte a foldi  életet meghatarozd biogeokémiai
korfolyamatokat, s ez 0j kihivasokat hozott a kémiai elemek
biologiai és kornyezeti szerepének értékelésében, a
kornyezetszennyezés megeldzésében, a szennyezett teriiletek

""" tervezésében ¢s  kontrollalasaban.
Potencialisan toxikus elemnek (PTE) kell tekinteniink
mindazon  elemeket, amelyeknek  megjelenése  az
6koszisztémaban bizonyos koncentracié felett az élolényekre
toxikus hatast gyakorol. Az egyes kémiai elemek biologiai
hozzaférhetdségét és szerepét, toxikus, vagy nutritiv'-? hatasat
elsdsorban az adott elem azonosithatd kémiai megjelenési
formaja és koncentracidja hatarozza meg az adott természeti
kozegben, amelyet Osszhangban az IUPAC bizottsagainak
2000-ben megjelent ajanlasaival a tovabbiakban elemi
speciesznek neveziink. Az elemi specieszek meghatarozasara
iranyuld tevékenységet ennek értelmében nevezziik speciacios
analizisnek, a specidcio kifejezés alatt pedig az adott elem
mennyiségi megoszlasat értjik az adott rendszerben
meghatirozhaté dsszes speciesze kozott!. A PTE-k human- és
okotoxikologiai hatdsanak értékelése biologiai tesztekkel
lehetséges, ezek kifejlesztése 1) kovetelményeket jelentett az
analitikai moddszerek szamara, s elvezetett a specidcios
analitikai kémia kifejlddéséhez, amely eléfeltétele annak, hogy
a kornyezeti rendszerekben megjelend toxikus elemi
specieszek altal okozott kornyezeti kockazatokat értékelni
tudjuk '3*. A speciacios analitikai eljarasok alkalmazasakor a
mintavétel €s a minta elokészités folyaman meg kell 6rizni az
elemek eredeti kémiai megjelenési formajat ¢és megfeleld
modszereket kell alkalmaznunk az egyes elemi specieszek
elvalasztasara az analitikai detektalas el6tt. A biologiai
kockazat teljes ¢rtékelése megkdvetelné a rendszerben
a kornyezeti mintak (koézet, iledéek, talaj, iilepedd por,
banyaszati hulladék, szennyviziszap, bioldgiai anyagok, stb.)
komplex szerkezete miatt gyakorlatilag megoldhatatlan feladat,
s altalaban nem is célszer. Ezért a kornyezeti kockazat-
elemzésben els6 1épésként altalaban a szennyezd PTE-tartalom
kornyezeti mobilitas szerinti frakcionaldsat' alkalmazzuk, s
ennek eredményei alapjan végezhetjiik el a toxikologiai
szempontbol indokolt speciacios elemzéseket. A frakcionalasi
eljarasok sordn az egyes elemek kornyezeti mobilitasat

kiilonbozé  kotésformaik — eltéréd  oldhatdosaga  alapjan
becstilhetjiik, ndvekvo agresszivitast oldoszerek szekvencialis
alkalmazasaval>®’. Mig a talajok tdpanyagszolgéltato-
képességének jellemzésére szolgald agrokémiai vizsgalatok
soran az eredeti minta részleteihez adjuk hozza a kiilonb6z6
oldoszereket, addig a kornyezeti kémidban egymast kovetd
lépésekben végezziik a kioldasokat ugyanazon mintaval, az
egyes lépések kozott faziselvalasztasokat végezve. A fentieket
Osszegezve elmondhatjuk, hogy a nagyobb teriileteket érintd
PTE-szennyezések feltérképezése és karmentesitése soran a
kovetkezd stratégiat kovethetjiik:

1.) Az 6sszes oldatba viheté PTE készletek meghatarozasa a
szilard mintakban (talaj, tiledék, kézet és hulladék), amely
altalaban kiralyvizes, vagy salétromsav-hidrogénperoxidos
feltarassal torténik.

2.) Az oldatba viheté PTE-készletek frakcionalasa szekvens
extrakcios eljarasokkal.

3.) A toxikus elemi specieszek célzott meghatarozasa az elsé
két Iépés soran kivalasztott szennyezd elemek esetében. (Pl.
Cr(VI), As(Ill), As(V), dimetil-higany, stb.)

2. A speciaciés analitikai és a frakcionalasi eljarasok
metodikai problémai

A specidciés analitikai és frakcionaldsi eljarasok
kidolgozasa soran a kovetkez6 feladatokat kell megoldani:

2.1. Megfelel6 elemanalitikai modszer megvalasztisa
a mintak tipusa (szilard, folyadék, gaz) alapjan

A kimutatasi képesség, a szelektivitds, a meghatarozhato
koncentracié tartomany, a robusztussag ¢és koltségesség
szempontjait figyelembe véve az alabbi, foleg spektrokémiai
modszerek alkalmazasaval taldlkozhatunk az irodalomban és a
kornyezetanalitikai gyakorlatban: induktiv csatolasti plazma
optikai emisszios spektrometria (ICP-OES), induktiv csatolasu
plazma tdmegspektrometria (ICP-MS), mikrohullammal
indukalt plazma optikai emisszios spektrometria (MIP-OES),
mikrohulldmmal  indukalt plazma tomegspektrometria
(MIP-MS), lang-atomizacios atomabszorpcids spektrometria
(FAAS), grafitkemencés atomabszorpcios —spektrometria
(GF-AAS), rontgen fluoreszcens spektrometria (XRFS),
rontgen abszorpcids spektrometriai modszerek (EXAFS,
XANES), lézerindukalt plazma spektrometria (LIBS),
spektrofotometrids modszerek (UV-VIS, FT-IR).
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125. évfolyam, 2. szam, 2019.



54 Magyar Kémiai Folydirat

2.2. Az elemi specieszek elvalasztasara alkalmas
elvalasztasi modszer megvalasztisa és az elvalasztasi
modszer dsszekapcsolasa az elemanalitikai modszerrel

Ma ezekre a célokra fbéleg gazkromatografias (GC) és
folyadékkromatografias (HPLC) modszereket alkalmaznak
elemanalitikai madszerekkel Osszekapcsolva az
anyagaramokat illesztd interface kialakitasaval, vagy
tomegspektrométerrel (MS) integraltan épitett eszkdzoket
(GC-MS, HPLC-MS).

2.3. A frakcionalasra alkalmas Kioldasi miiveleti séma
kialakitasa

Az egylépéses kioldasi miiveletekkel altalaban a
biogeokémiai kolcsonhatasok modellezésére toreksziink
(pl.mallasi folyamatok, gydkéren keresztiili novényi
felvétel), mig a tobblépéses szekvencialis extrakcioval a
kornyezetben kiilonbdzo koriilmények kozott mobilizalhato,
s 1igy Dbiologiailag hozzaférheté PTE készleteket
modellezziik. Az elsé hétlépéses szekvencialis extrakcios
eljarast Tessier dolgozta ki vizi tiledékek nehézfémtartalom
mobilizaloddsanak jellemzésére’, a vizben oldott fémionok
és a szilard kornyezeti fazis (kozet, talaj, tiledék) kozotti
lehetséges kolcsonhatasokra alapozva. Az eredeti Tessier
féle sémabdl szamos 5-8-l1épéses szekvens extrakciods
modszert fejlesztettek ki, amelyek soran a minta eredeti
kémiai strukturait (kémiai szerkezeti formait) fokozatosan
feloldjak, illetve lebontjak”3%1%11 A teljes idésziikséglete
ezeknek az eljardsoknak 5-7 nap, amelyet az egyes
Iépésekben alkalmazott razatassal segitett kioldasi
Iépésekben a heterogén egyensulyok beallasi ideje
megkovetel. 1993-ban az EU Community Bureau of
Reference (BCR) ajanlott egy 3(+1) 1épéses egyszerisitett
sémat®, azonban még ez is meglehetdsen idS- és
munkaigényes. Ebben a vizoldhato, a gyengén adszorbealt
és kicserélhetd, tovabba a karbonatokban kotott fémek
frakcidjat az elsé 1épésben egyiittesen extrahaljak ecetsav
reagens alkalmazasaval, ezt koveten a redukalhatd vas- és
mangan oxidokhoz kotott frakciot hatarozzuk meg
hidroxil-aminnal tortént redukcid utdn majd harmadik
1épésben hidrogén-peroxiddal torténé oxidacié utan a
szerves anyagokhoz kotott és a szulfid formaban jelenlévd
fém-frakciokat oldjuk ki. A (+1) 1épésben kiralyvizzel, vagy
salétromsav/hidrogénperoxidos mikrohullama feltarassal
kaphatjuk meg az u.n. rezidualis frakciot. A szekvens
kioldasi eljarasokkal egyazon szilard mintabol kiilonbozo
oldészermatrixokban kapjuk meg az elemek frakcioit, ezért
itt kiilon figyelmet kell forditani az alkalmazott (4ltalaban
spektrokémiai) elemanalitikai modszerek matrixillesztéses
kalibracojara  kiilonosen  multielemes  spektrokémiai
elemdetektalas esetén'?.

A hazai tudomanyos iskoldk kutatdi szamos teriileten
jelentdsen hozzajarultak a fenti stratégia kialakulasahoz az
alabbiak szerint:

1./ Fodor Péter, Dernovits Mihdly, Abranké Laszlo: As-,
Se-speciaco élelmiszerekben.

2./ Posta Jozsef: Cr-speciacio vizanalitikaban.

3./ Gyéri Zoltan, Kovacs Béla, Prokisch Jozsef, Széles Eva:
Se-speciacio talajban,ndvényben.

4./ Zaray Gyula, Mihucz Viktor: As-speciacio ivovizben.
5./ Heltai Gyorgy, Fehér Balazs, Horvath Mark:
Cr-speciacio felszini vizekben.

6./ Osan Janos, Torok Szabina: szilard Cr- és As-oxidok
speciacioja.

7./ Hlavay Jozsef, Polyak Klara: szekvens kioldas.

8./ Heltai Gyorgy, Percsich Kalman, Horvath Mark, Fekete
Ilona: frakcionalas szekvens extrakcidval iiledékek, talajok,
iileped6 porok és komposztok.

Ezeket az eredményeket MTA doktori és PhD értekezések
sorozata, tovabba nemzetk6zi szinten is jelentds mértékii
publikaciés  aktivitds dokumentalja. A kiilonboz6
tertileteken  alkalmazhat6  specidcidos analitikai  és
frakcionalasi modszerek kivalasztasahoz, s az ezekhez
szorosan  kapcsolodd  torvényi  szabalyozashoz — és
szabvanyositdshoz ma rendkiviil nagy segitséget jelent a
2002-ben alapitott European Virtual Institute for Speciation
Analysis (EVISA) honlapjan elérheté tudasbazis és
szakirodalom-gyiijtemény*. A PTE-szennyezések
értékelésében és kovetkezmeényeik felszamolasaban nagy
szerepet jatszik a vizsgalati modszerek szabvanyositasa. Az
¢lelmiszerbiztonsdg ¢és kornyezetbiztonsag hazai ¢és
nemzetkozi gyakorlatdban ma mar egyre nagyobb szamban
talalkozhatunk  szabvanyositott  speciacios  analitikai
moddszerek alkalmazasaval. A talaj/viz/iiledék rendszer
PTE-szennyezéseinek vizsgalatara alkalmazott frakcionalasi
moddszerek szabvanyositdsa azonban szamos nehézséggel
jar'3. A specidcios analitikai és a frakcionalasi eljarasokkal
kapcsolatos metodikai kérdéseket és kutatasi eredményeket
a Magyar Kémikusok Lapjaban 2016-ban mar részletesen
ismertettiik 4, ezért az 1.tablazatban a részletek mell6zésével
foglaltuk 06ssze, hogy a fentickben ismertetett harom
stratégiai elemzési cél teljesitése soran a gyakorlatban
milyen minta-el6készitési és elemanalitikai modszereket
alkalmazhatunk. Ezt kovetéen a Godollo-Isaszeg kozotti
torendszer példajan keresztiill mutatjuk be e stratégia
gyakorlati alkalmazasat a térendszerben bekovetkezett
PTE-szennyezés értékelése és a remediacios folyamat

kovetése soran!>.
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1. Tablazat. PTE-szennyezések feltérképezése ¢s karmentesités ellendrzése soran alkalmazhaté modszerek

a kémiai formatdl fiiggetlentil
kézetekben, talajokban, {iledékekben,
szallo- €s tilepedd porokban,
hulladékokban, stb.

homogenizalas, pasztillazas.

STRATEGIAIL CEL MINTA-ELOKESZITES ELEMZESI MODSZER
A TELJES PTE-KONCENTRACIO SZILARD MINTA KESZITES: | DCP-OES, XRFS, LIBS
MEGHATAROZASA: apritas, adalékolds, Multielemes szilardprobas modszerek.

Kalibralas matrix modellezéssel, validalas
tanusitott anyagmintakkal.

TELJES FELTARAS:
ligos dmlesztéssel, vagy
hidrogén-fluoriddal

ICP-OES, ICP-MS, MIP-OES, MIP-MS,
FAAS, GF-AAS
Oldatos modszerek multielemes, vagy

FRAKCIONALASA

a biologiai hozzaférhet6ség, vagy a vizi
kornyezetben térténd mobilizalddas
lehetséges tjai szerint: talajokban,
tiledékekben, szallo- és tilepedd
porokban, hulladékokban,
komposztokban, stb.

vizzel, vagy a biologiai

felvehetdséget, illetve a
geokémiai és kornyezeti
hatdsokat modellezd
olddszerekkel.

SZEKVENS EXTRAKCIO
novekvé agresszivitasu
olddszerek (reagensek) egymast
kovetd alkalmazasaval (Tessier,
BCR) aztatisos-razatassal, vagy
folyamatos aramlasa

SZERVES MATRIX szekvens monoelemes lehetdségekkel.
RONCSOLASA: Kalibralas matrix-illesztéssel, vagy standard
HNOs /H2Os elegyével, vagy addicioval. Validalas tanasitott
kiralyvizzel. anyagmintakkal.

A PTE-TARTALOM EGYLEPESES EXTRAKCIOK | ICP-OES, ICP-MS, MIP-OES, MIP-MS,

FAAS, GF-AAS

Oldatos modszerek multielemes, vagy
szekvens monoelemes lehetdségekkel.
Kalibralas matrix-illesztéssel, vagy standard
addicioval. Validalas tanusitott
anyagmintakkal.

megoszlasanak meghatdrozasa az
Osszes jelenlévo fizikai-kémiai
megjelenési forma (speciesz) kozott. A
teljes speciacio ritkan indokolt,
tébbnyire az Skotoxikologiai, vagy
humaén toxikologiai szempontbdl
kiemelt kockazatot jelentd specieszek
(pl. Cr(VI), metil-higany )
meghatarozasa a cél a geologia, a
kornyezet- és élelmiszer biztonsag
tertiletén.

kémiai, vagy biokémiai
extrakcioval, vagy megfeleld
elvélasztdsi modszerrel. Az
elékészités eredménye tobbnyire
az eredeti allapot( specieszeket
tartalmaz6 oldat.

rendszerekben.
A KIMUTATHATO ELEMEK EREDETI ALLAPOTU ] UV-VIS, FT-IR Spektrofotometrias
SPECIACIOIJA, azaz mennyiségi SPECIESZEK KINYERESE azonositas és meghatdrozds elvdlasztis

nélkil az eredeti specieszeket tartalmazo
oldatbél.

HPLC—-csatolas—(MS), (ICP-OES), (ICP-
MS), (MIP-OES), (MIP-MS), (FAAS), (GF-
AAS)

GC—-csatolas—(MS), (ICP-OES), (ICP-
MS), (MIP-OES), (MIP-MS)

SZILARD, VAGY
FOLYADEKMINTAK
KOZVETLEN VIZSGALATA

EXAFS, XANES
réntgen abszorpcids spektroszkdpia

GAMMA SPEKTROMETRIA, NEUTRON
AKTIVACIOS ANALIZIS

Radiokémiai és nuklearis analitikai
modszerek.

3. Esettanulmany:

A PTE-szennyezés

kornyezeti

55

elemek (Al, As, Ca, Cd, Co, Cr, Cu, Fe, Mg, Mn, Ni, P, Pb,

mobilitasanak értékelése a Godollo-Isaszeg torendszerben
(1995-2015)

A G6dollo-Isaszeg kozott a Rakos-patakkal parhuzamosan
elhelyezkedo, kilenc egységbdl allo tofiizér egyes tavaiban
az 1990-es évektdl egyre fokozodd mértékben jelentkeztek
kornyezeti problémak, mivel a terililet negativ vizmérlege
miatt egyes egységekben a vizpodtldsra egyre nagyobb
mértékben igénybe vették GOdolle  varos tisztitott
szennyvizét (I.-t0), illetve a tomenti gépgyar csapadékviz
elvezetését (VIL.-t6). A teriiletén két id6szakban vettiink
viz-jiledék- és talajmintakat a  PTE-akkumulacio
mértékének és mobilitasanak jellemzésére €s a revitalizacios
tevékenységek tdmogatdsara. 1995-1997 kozott a teljes
torendszerben feltérképeztiik a tarozotérben felhalmozodott

iledék fels6 10 cm vastagsagu rétegébdl meritett
tiledékmintakb6él HNO;/H,0,-feltaras utan az 0Osszes
oldhato elemtartalmakat ICP-OES modszerrel. A mért

Zn, V) felhalmozodéasat az egyes tavakban tobbvaltozds
statisztikai modszerekkel értékelve megallapitottuk, hogy az
[.-téban kommunalis eredetli, mig a VII.-tdban ipari eredetii
PTE-akkumulaciéo mutathatod ki. Ezt szemlélteti az 1. abra,

Hagérérték 15 mg/kg (MI-08-1735-1990)

Cd (mg/kg)

W D OO D OO O
TR @@ @ W S

mintavételi helyek hosszszelvény szerint

1. Abra. Az 6sszes oldhato Cd koncentracié valtozasa az iiledék felsé
rétegében az egyes tavakban
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Ezt kovetden a képlékeny iiledékbdl pisztonos mintavevovel a
felhalmozddasi pontokon oszlopmintékat vettiink. Ezeket Scm
vastagsagu rétegekre osztva meghataroztuk az dsszes oldhatd
PTE-tartalom mélységi eloszlasat ICP-OES modszerrel, majd
elvégeztik a PTE-tartalom frakcionaldsait a BCR-ajanlas
szerint. A rétegek  y-spektrometridas  vizsgélataval
meghataroztuk az {iledékben kimutathaté radionuklidok
aktivitas koncentraciojat is. Az oszlop-mintavételt 2013-ban
ujra elvégeztikk, s megismételtik a PTE-tartalommélységi
eloszlasanak meghatarozasat €s frakcionalasat, tovabba a
y-spektrometrids vizsgalatot is'®. A megismételt vizsgalat
lehetové tette a PTE-szennyezés hosszatavi valtozasanak
értékelését, s a terlileten id6kdzben végzett remediacios
tevékenység hatasdnak értékekését. A 2. abran ismét a Cd
példajan mutatjuk be, hogy mig az I.-toban gyakorlatilag nem
valtozott az dsszes oldhaté Cd-koncentracidk nagysagrendje,
addig a VIL.-toban jelentds csokkenés tapasztalhatd a 2006-ban
végzett viz leeresztés és iiledék kitermelés eredményeképpen a
2013-ban vett mintdkon. A 3. dbran mutatjuk be a VIL-tobol
vett tiledékminta Cd-frakcionalasanak eredményeit. Lathato,
hogy a lecsapolas és iiledék-eltavolitas utan a felsé rétegben a
levegbvel vald érintkezés oxidativ hatdsa miatt jelentds
mennyiségli Cd maradt vissza az Fe- és Mn-oxidokhoz kotott
frakcioban, rontva az ilyen tipusu iiledék eltavolitas hatasat.

l-esté Cd asszos [mg/kgl l-estd Cd sszes [mg/kg]
s o 0 w2 xw w0 s

1015 om 100en

2025 cn - — 2030cm [l

oasman B 3040an [l

aoasem | 40 o

5055 cn socoan [l

coesem | cocsen [l
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2. Abra. Az 8sszes oldhato Cd-koncentracio mélységi eloszlasa az 1.- és a
VIL-t6 tiledékében 1995-ben és 2013-ban.

Godollé-Isaszeg VII/10 {1996)

[ 10 20 30 L 50 60 mg/kg
0-5cm o e
10-15 cm L]
25-30 cm L
30-35cm j— ]
40-45em 1
50-55 em L]

80-85cm

ist m2nd W3rd m4th

Godoll6-lsaszeg VII/10 (2013)

10 20 30 10 50 60 meg/kg

o

0-10 cm —
10-20cm
20-30cm
30-40 cm
40-50 cm
50-60 cm

GOGEm It m2nd m3d W4t

18t Kicserélhetd, viz- és savoldhatd specieszek

204 Redulcalhato specieszek (Fe/Mn oxidol, oxihidroxidok)
3 Oxidalhato specieszek (szervesanyagokhoz kotott)

4 Rezidualis

3. Abra. A Cd-frakciondlasanak eredményei a VII.-t6 iiledékrétegeiben.

1995-ben a y-spektrometrids vizsgalatok soran az
iledékrétegben jol detektalhatd volt az 1986-ban tortént
csernobili  reaktor balestb8l szarmazd '*’Cs izotop
felhalmozodasa az tledék felsé 30-40 cm vastagsagl
rétegében. A '37Cs aktivitds koncentracidja a 2013-ban
megismételt vizsgalat soran hasonld mélységi eloszlast
mutatott, azonban az aktivitas csokkenése nagyobb mértékii
volt, mint a radioaktiv bomlas sebességébdl szamithatd
érték. Ez a jelenség valdsziniileg a vizesere kovetkeztében
tortént kioldodassal magyarazhat6 (4. abra).

Godollg-1saszeg Vil-es to 1995-ben

Ba/kg
0 200 400 600 B0OD 1000

0-10cm
10-20 cm
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GodollG-1saszeg VIl-es 6 2013-ban

[ 200 400 600 800 1000
Ba/kg
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4. Abra. A "'Cs aktivitas koncentracidja a VIL-to iiledékrétegeiben
1995-ben és 2013-ban.

Osszegezve az eredményeket megéllapithatd, hogy a
PTE-szennyezés hosszatavh atalakulasa a vazolt stratégiaval
becstilhetd és a torendszerben végzett remediacié eredménye is
értékelhetd. Megallapithato, hogy a PTE-szennyezés hosszatava
valtozasa els6sorban az 1. BCR-frakcid (gyengén adszorbealt,
kicserélhet6, karbonatok) mobilizacidjanak és vizcserével
torténd  transzportjanak  tulajdonithatdo. A valtozasok
idoskaldjanak meghatarozasaban az adott teriileten jol
hasznosithatd a csernobili reaktor balesetbdl szarmazo
radionuklidok aktivitdisanak nyomon kovetése. A BCR
szekvens extrakcié idOdszakonkénti megismétlése alkalmas
eszkoz a PTE-szennyezések kornyezeti mobilitdsanak
értekelésére, s igy ajanlhatd az ilyen teriileteken folytatott
remediacio, illetve rekultivacié eredményességének kovetésére.
A szennyez6 PTE specieszek azonban a BCR szekvens
extrakcioval nem nyerhet6k ki intakt formaban, ezért az
extraktumok nem alkalmasak az eredeti toxikus specieszek
azonositasara és okotoxikologiai tesztek elvégzésére. E célra
els6sorban a vizoldhaté frakciok kinyerésére alkalmas
extrakcios eljarasok ajanlhatok. A vizsgalt torendszerben e
célra jo eredménnyel alkalmaztuk az altalunk kidolgozott
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szuperkritikus extraktorban szuperkritikus CO, €s szubkritikus
H,O0 oldészerekkel és ezek elegyével megvaldsithato folytonos
dramlasi  szekvens  extrakciot! 181920 E  modszert
eredményesen alkalmaztuk graviticiosan tilepedd porok
PTE-tartalmanak frakcionlasara is?'.
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Characterization of environmental mobility of potentially toxic elements in the soil/water/sediment/atmosphere system

First part of the paper gives a short review on development of
methodologies  applicable for characterization  of
environmental mobility and bioavailability of potentially
toxic elements (PTE) in environmental systems. The
nomenclature for elemental species, speciation, speciation
analysis and fractionation 1is used according to
recommendation of TUPAC Committees' published in 2000.
Following this the strategy for mapping and remediation
control of PTE contamination is defined:

i) The determination of total soluble PTE content of solid
environmental samples (soils, sediments and aerial dusts);
ii) The fractionation of total soluble PTE content by sequential

iii) Determination of toxic elemental species (e.g. Cr(VI),
As(I1D), etc.) selected on the basis of two previous step.

Second part deals with the methodological problems of
speciation analysis and PTE-fractionation by sequential
extraction  procedures. It involves the selection of
appropriate element specific detection methods, the selection
of appropriate separation methods for different species and
elaboration of sequential extraction scheme fitting to the
strategic aims defined above. These are summarized in
following table, referring to the achievements of Hungarian

Schools in this field and a methodological review published
14

extraction procedures;

earlier in Hungarian'®.

STRATEGIC AIMS SAMPLE PREPARATION ANALYTICAL METHOD
DETERMINATION OF TOTAL | SOLID SAMPLE DCP-OES, XRFS, LIBS:
OR TOTAL SOLUBLE PREPARATION: Multiclemental solid probe

PTE-CONTENT:
in rocks, soils, sediments,
aerosols, solid wastes, composts.

grinding, admixture,
homogenization, pastille.

methods.Calibration with matrix
modelling, validation with CRM samples.

TOTAL DIGESTION with
alkaline smelting or with
hydrogen-fluorid
DIDESTION OF ORGANIC
MATRIX

in HNO; /H,O, mixture

or in aqua regia.

ICP-OES, ICP-MS, MIP-OES, MIP-MS,
FAAS, GF-AAS

Sequential monoelemental or simultan
multielemental methods for solution
analysis. Calibration with matrix matching
or with standard addition, validation with
CRM samples.

FRACTIONATION OF
PTE-CONTENT:

in rocks, soils, sediments,
aerosols, solid wastes, composts
according to biological
availability or according to
pathways of mobilization in
aquatic environment.

SINGLE STEP
EXTRACTIONS:

with water or with solvents
modelling the biological uptake
or geochemical/environmental
processes.

SEQUENTIAL EXTRACTION
PROCEDURES:

sequential application of
reagent-solvents with
increasing aggressivity
(Tessier— BCR) in batch
leaching or continuous flow
systems.

ICP-OES, ICP-MS, MIP-OES, MIP-MS,
FAAS, GF-AAS

Sequential monoelemental or simultan
multielemental methods for solution
analysis. Calibration with matrix matching
or with standard addition, validation with
CRM samples.

SPECIATION OF
DETECTABLE PTEs:
determination of quantitative
distribution of the elements
between their identifiable
chemical species in the system.
The complete speciation of all
detected elements is seldom
necessary, mainly the primary
risky species like Cr(VI) or
methyl-mercury are determined.

EXTRACTION OF INTACT
SPECIES:

by chemical or biochemical
separation methods.

UV-VIS, FT-IR Spectrophotometric
identification and quantitation without
seperation.

HPLC—hyphenation—(MS), (ICP-OES),
(ICP-MS), (MIP-OES), (MIP-MS),
(FAAS), (GF-AAS)

GC—hyphenation—(MS), (ICP-OES),
(ICP-MS), (MIP-OES), (MIP-MS)

DIRECT ANALYSIS OF
SOLID OR LIQUID
SAMPLES

EXAFS, XANES
X-ray absortion spectroscopy

GAMMA SPECTROMETRY, NEUTRON
ACTIVATION ANALYSIS
Radiochemical analytical methods.

In third part of the paper a summary is given of a case study
reporting the application of the above strategy in longterm
study of transformation of potentially toxic element
pollution in soil/water/sediment system in the lake system
between Go6dollé and Isaszeg!>'®. In the accumulated
sediment layer the vertical and horizontal mapping of total

soluble PTE content was performed during twenty years
connected with the fractionation PTE content in the sediment
layers. The BCR sequential extraction®!'? procedure
showed a much potential for tracking the long-term fate of
PTE contamination and reflected well the results of
remediation activity performed meantime.
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