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Bevezetés és célkitűzés 

A talajban lezajló határfelületi folyamatok leírásában és a 

környezetszennyezés következményeinek feltérképezésében az 

agyagkőzetek határfelületi reakciói nélkülözhetetlen szerepet 

játszanak. Munkám során bentonit agyagkőzetet alkalmaztam, 

amelynek fő alkotó agyagásványa a montmorillonit. A 

montmorillonit a szilikát osztályhoz, azon belül a rétegszilikátok 

alosztályához, a szmektit csoportba tartozó 2:1 rétegződésű (TOT 

típusú) dioktaéderes agyagásvány.  Állandó negatív töltésének 

köszönhetően a rétegközi terébe képes kationokat megkötni. A 

határfelületi folyamatok vizsgálatára a montmorillonit különösen 

alkalmas, mivel tulajdonságai kellően ismertek és nagy a 

kationcserélő képessége. 

A lantanoidaionokat gyakran használják a felszíni folyamatok 

geokémiai nyomkövetőjeként. Geológiai indikátorok, de a 

kötéseik jellege és erőssége nem teljesen ismert. Továbbá a 

transzurán-talaj kapcsolat modellanyagai és a hasadványok 

között is találhatóak lantanoidaionok. Tekintettel a felszíni 

folyamatok összetettségére, fontos megérteni azokat a 

mechanizmusokat, amelyek befolyásolhatják az ott lejátszódó 

folyamatokat és azok mechanizmusait.   
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Az elmúlt 40 évben kísérleti vizsgálatokat végeztek az 

agyagásványok és a lantanoidák kölcsönhatásának feltárására. 

Ezek a tanulmányok a szorpciós mechanizmusok különböző 

aspektusaira összpontosítottak, pl.: a szorpciós mechanizmusok 

visszafordíthatatlanságára, a kationcserélő képességgel való 

kapcsolatra. 

A közzétett adatok azonban gyakran különböznek egymástól, és 

nehéz összehasonlítani a különféle kísérleti protokollok 

eredményeit. Ezen kívül a kísérleteket általában egyetlen 

lantanoidaionnal végzik. A lantanoidaion szorpcióról 

rendelkezésünkre álló adatok nem teszik lehetővé a 

következtetések levonását. Keveset tudunk a fémkationok és az 

agyagszerkezet közötti kémiai kötések természetéről, esetleges 

agyagszerkezeti változásairól.  

Így a szerkezeti változások tanulmányozása elengedhetetlen a 

bentonit agyagkőzet felhasználása előtt. Ezért értekezésem 

nagyobb részében szerkezet-meghatározó műszeres 

vizsgálatokat alkalmaztam a bentonit szerkezetének vizsgálatára. 

Lantanoida-bentonitokon szorpciós és migrációs kísérleteket 

végeztem különböző ionokkal, radioaktív nyomjelzéssel, 

figyelemmel kísérve a lantanoida-agyag és radionuklid-agyag 

kapcsolatát.  
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Alkalmazott vizsgálati módszerek 

 

Ca-bentonitból állítottam elő lantanoida-bentonitokat 

kationcserével. Az előállított lantanoida-bentonitok 

szerkezetének vizsgálatához XRF, XRD, SEM és Mössbauer-

spektroszkópia vizsgálatokat alkalmaztam.  

A módosított bentonitokat kalcium-, vas-, és lantanoidaion 

tartalomra vizsgáltam XRF módszerrel. A lantanoida-bentonit 

felületét SEM-(EDX) módszerrel figyeltem meg és elem 

eloszlási térképet vettem fel a Ln3+- és Fe3+-ionokra.  

Az XRD méréssel ásványos összetételt és a kicserélődött kation 

méretétől függően az agyagásvány rácstávolságának (d) 

megváltozását figyeltem meg.  

A bentonit minták 57Fe Mössbauer-spektroszkópiai mérését is 

elvégeztük, amivel a vas oxidációs állapotát, koordinációját és 

kémiai környezetét határoztuk meg.  

Gamma-spektrometria módszert a 137Cs-izotóp szorpciójának 

és a 36Cl-izotóp migrációjának vizsgálatánál használtam, ami 

által megállapítható, hogy a cézium- és a kloridion mennyire 
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kötődik meg a bentonitban, illetve hogyan halad előre a migráció 

során. 

Folyadékszcintillációs spektrometria méréstechnikát 

használtam a bentonitban a 36Cl- és a 137Cs-izotópok időbeni 

helyváltozásának követésére, migrációs vizsgálatok során. 

 

Rövidítés jegyzék 

XRF: Röntgenfluoreszcencia spektroszkópia 

XRD: Röntgendiffrakció 

SEM (EDX): Pásztázó elektronmikroszkóp (energiadiszperzív 

detektorral felszerelve) 

Ln3+: Lantanoidaion 

TOT típusú: tetraéder-oktaéder-tetraéder szerkezeti egység 

Új tudományos eredmények 

1. A lantántól a lutéciumig megvalósítottam (kivéve 

promécium) a módosított bentonitok előállítását kationcserével. 

Megállapítottam, hogy az Y3+-, La3+-, Ce3+- és Gd3+-ionok esetén 

a megkötött mennyiség a kationcsere-kapacitást meghaladja, 

miközben a szerkezeti vastartalom is csökken. 
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1.1.  XRF méréstechnikával meghatároztam, hogy a Ca2+- és 

Ln3+-kationok cseréje sikeresen végbemegy. A Ca2+-ion 

bentoniton lévő koncentrációja 10% alatti. A Ln3+- ionok 

bentoniton lévő koncentrációja többségében 70-80%, vagy 

kationcsere-kapacitáson túli. A Fe3+- tartalom 20-50%-kal 

csökken.  

1.2.  Röntgendiffrakciós vizsgálatok kristályszerkezetbeli 

változásokat nem mutattak. A montmorillonit d(001) bázislap 

távolsága nőtt a lantanoida ionsugarának növekedésével, ami 

sikeres kationcserére utal.  

1.3.  SEM (EDX) mérések mutatják a montmorillonitot 

jellemző morfológiát és a Ln3+-ionok homogén elhelyezkedését. 

2. A hőmérséklet növekedésével, egyre több lantanoidaion 

szorbeálódik a bentoniton. A szorpciót a pH csak nagyon kis 

mértékben, a lantanoidaion (lantán- és ittriumion) koncentrációja 

viszont jelentősen befolyásolja.   

3. Vizes közegben, szobahőmérsékleten az Y3+-, La3+-, Ce3+-

és Gd3+ -ionok a montmorillonit rács oktaéderes pozícióiban levő 

vasionok kilépését eredményezik, amit én tapasztaltam és 

igazoltam először. Már kis (1*10-4 mol/dm3) lantanoidaion 

koncentrációnál is van kismértékű vaskoncentráció- csökkenés a 

bentonitban. 
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3.1 57Fe Mössbauer-spektroszkópiai mérések rétegközi Fe3+-

ionok jelenlétét mutatták, ami a kiindulási kalcium-bentonitnál 

nem jelentkezett. Nagy koncentrációjú lantanoidaion- oldattal 

végezve a kationcserét, a montmorillonitban lévő oktaéderes vas 

egy része a rétegközi térbe került. 

3.2. Nagy koncentrációjú lantanoidaion- oldattal végezve a 

kationcserét, a montmorillonitban lévő oktaéderes vas másik 

része a vizes fázisba kerül, majd hidrolizál és FeO-OH 

formájában van jelen. 

4. A lantanoidaion szorpció kinetikai vizsgálata során 

megállapítottam, hogy lantanoida-, kalcium- és vasionok 

koncentrációja háromlépcsős változáson megy át.  A három 

lépcsőt a három ionra külön-külön értékeltem ki pszeudo-

másodrendű kinetikai modellel. Feltételeztem azt, hogy a 

kalciumionok lantanoidaionokra való cseréje mellett már az első 

pillanattól megkezdődik a vasionok kilépése az oktaéderes 

rétegből, ami a lantanoidaionok nagy koncentrációjának 

köszönhető. A lantanoidaion újabb szorpciós helyet készít 

magának úgy, hogy a vasion eldiffundál az oktaéderes rétegből, 

ami megnöveli a negatív rétegtöltést és az agyagásvány 

kationcsere-kapacitását. Ez magyarázza a lantanoidaionok 
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kationcsere-kapacitáson túli szorpcióját és a szerkezeti 

vaskoncentráció csökkenését.  

5. Pr-, Dy- és Nd-bentonitokon végzett szorpciós kísérletek 

alapján megállapítottam, hogy a 137Cs+-ion kicserélheti a 

lantanoidaionokat. Az általunk levezetett csereizoterma 

heterogén rendszerben alkalmazható a felületi aktív helyek 

számának meghatározására. A kationcsere egyensúlyi állandói 

viszont csak nagy hibával értékelhetők, így legfeljebb a kationok 

relatív preferenciája hasonlítható össze alkalmazásával.  

6. Meghatároztam a 36Cl--, 137Cs+-ionok látszólagos 

migrációs együtthatóit La- és Pr-bentonitokban. 

Megállapítottam, hogy a lantanoidaionokkal módosított 

bentonitok is alkalmasak a radioaktív hulladéktárolók mérnöki 

gátjaként.  
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