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Bevezetés

A XXI. szazad egyik fontos célja a kornyezet allapotanak
javitasa. A szennyezd anyagok kibocsatdsa kedvezdtlen hatast
gyakorolhat a koOrnyezetre ¢€s a kozegészségligyre. Ezért
elsddlegesen olyan kezelési folyamatok kialakitdsara van
sziikség, melyek elkiilonitik és eltavolitjak a szennyezddéseket a
kornyezetiikbdl. gy kutatasom célja a kornyezetszennyezd
anionok (foszfat- és arzenitionok) és hosszu felezési idejl
radioaktiv  izotopok  (8Cl,  2°I-,  ®Tc-izotopok, mint
pertechnetationok TcO4") megkodtése modositott agyagkdzeteken.
Mivel ezek a vizsgalni kivant szennyezdk anionos jellegliek, a
természetes agyagokon nem szorbedlodnak szédmottevod
mértékben, ezért a migracidjuk viszonylag gyors, a kornyezetben
levd vizzel egyiitt torténik. Ennek csokkentésére szolgalnak azok
a modositdsok, melyek olyan kotOhelyeket teremtenek az
agyagkdzetekben, ahol az anionok is tudnak szorbealddni, ill.
kicsapddhatnak a feliileten rosszul 0ld6d6 sok forméjaban, ezzel
csokkentve a migraciot.

A foszfat- és arzenitionok megkotddését ritkafoldém (RFF(IID))-

és Fe(III)- bentonitokon, a klorid- és jodidionok szorpciojat Ag-



bentoniton, mig a pertechnetationok megkotését Mn(l1)-, Cr(l11)-

¢s Sn(II)-bentonitokon vizsgaltam.

Alkalmazott vizsgalati médszerek

A La(lll)-, Ce(ll)-, Y(I)-, Fe(lll)-, Ag-, Mn(ll)-, Cr(l11)-,
Sn(l1)-bentonitokat ioncserével allitottam elé. A modositod fémion
koncentraciojat rontgenfluoreszcencia spektroszkopiaval (XRF)
hataroztam meg. A kiindulasi Ca-montmorillonit, a modositott
montmorillonitok, illetve a szorpcid és deszorpcid utan kapott
d(001) bazislaptavolsagokat rontgendiffrakcioval (XRD)
hataroztuk meg. A moédositott bentonitok feliiletén végbemend
anion-szorpciét batch modszerrel vizsgaltam.

UV-Vis spektrofotometrids modszerrel hatdroztam meg a
szorbealt és a deszorbedlt foszfationok mennyiségét, mig az
arzénkoncentraciokat mikrohullami plazma atomemisszios
spektrometridval hatdroztuk meg.

A 31" és a P¥"MTc megoszlasat az oldat és szilard fazis kozott az
izotopok gamma-sugarzasa alapjan gamma-spektrometridval
hataroztam meg. A 3°Cl aktivitasat folyadékszcintillacios

spektrométerrel mértem.



Uj tudomanyos eredmények

1. Bizonyitottam, hogy a mddositott bentonitokon az
anionok megkotddése feliileti kicsapodas révén megy végbe.

A foszfation megkotddésének mechanizmusa kiilonbozik a RFF-
és Fe-bentonitokon. A RFF-bentonitok esetében exoterm, a Fe-
bentonit esetében endoterm feliileti kicsapodast tapasztaltam a
szorpcidos komplex oldékonysaganak hdémérseklet-fliggése
alapjan. Az arzenitionok megkotédése RFF-bentonitokon
hasonloképpen exoterm folyamat, mig a Fe-bentonit nem k&tott
meg szamottevd mennyiséget. Az Ag-bentoniton a kloridionok
szorpcioja feltehetéen exoterm, mig a jodidionok szorpcidja

endoterm feliileti kicsapodasi reakcio.

1.1  Kinetikai vizsgélatokkal igazoltam, hogy a foszfation
szorpcidjanak aktivaldsi energidja Y-bentonit esetében volt a
legnagyobb, 37 kJ/mol. A foszfat- szorpcié aktivalasi energiaja
La-bentonit (22 kJ/mol) és Ce-bentonit (27 kJ/mol) esetében
hasonldé volt, mig a vas(Ill)-bentonitnal kb. fele annyi (10
kd/mol). Az arzenit- szorpcio esetén pedig a szamitott aktivalasi

energiaérték magasabb volt, 53 kJ/mol.



1.2 Deszorpcios kisérletek soran igazoltam, hogy a desztillalt
vizzel nem lehet a foszfationt deszorbedlni. Ezzel ellentétben az
arzenitionok deszorpcidja soran majdnem a megkotdtt mennyiség

felét sikertilt desztillalt vizzel visszanyerni.

2. Megallapitottam, hogy egyensulyban a jodidionok
megkotését befolyasolta az inaktiv jodid hordozooldat. Az inaktiv
jodidion koncentraciojanak novelése oldhatd eziist-dijodid
komplex képzddése miatt csokkenti a szorpciot, ezt egyensulyi
modellel értelmeztiikk. A klorid szorpcidé esetében a jelenség
ugyanugy megfigyelhetd, mint a jodid szorpcidja esetén, de
annak mértéke Kisebb, amiért a dihalogenid-komplexek stabilitasi

allandodja kozti kiilonbség a felelds.

2.1  Megallapitottam, hogy a fény nincs hatdssal az Ag-
bentonit megkotoképességére, de az Ag-bentonit dregszik az idd
elteltével, kb. 600 nap alatt a jodidionok megkotése nagyjabdl a

felére csokken.

3. Igazoltam, hogy a Cr(lll)-, Sn(ll)- modositott
bentonitokon 5 perc elteltével a TcOs” megkdtés 100% volt. A kb.
100% megkotést a Cr(Ill)-bentonit esetében pH = 4,5
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tartomanyban 633 mV/SHE redoxpotencialon, mig az Sn(II)
esetében pH = 3,1 tartomanyban 560 mV/SHE redoxpotencialon
értem el. Feltételezziik, hogy a bentonit rétegkdzi terében az
onionok +2 oxidacios allapotban vannak jelen, és a feliileten +4
oxidaciods allapotban kicsapddott Sn -specieszek magyarazzak a
bentonit kationcsere-kapacitasat meghalad6 cserét (a CEC 1,42-
szerese)
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