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A kornyezetvédelmi kutatdsok sordn egyre fontosabbd vélt a talajt és a talaj-
vizet szennyezd szerves vegyiiletek mozgédsénak és tovabbi sorsdnak vizsgdlata.
A talaj- és talajvizszennyezdként leggyakrabban eldforduld szerves vegyiiletek
tébbsége pirolgs. A telitetlen talajzéndban mozoghatnak 6néllé folyadékfazis-
ként, vizben oldott dllapotban és gdzfizisban. E szerves g6zok a talajrészecské-
ken erdsen megkotddhetnek, ami 4ltal egyrészt csdkken a padramozgds sebessé-
ge, misrészt az adszorbedlt szerves vegyiiletek gyors bakteridlis lebontdsnak
eshetnek dldozatul (SHOEMAKER et al., 1990).

A telitetlen talajzénat szennyezd szerves vegyiiletek mozgdsi és dtalakulési
folyamatait lefré szdmos modell koziil (ABRIOLA & PINDER, 1985; CORAP-
CIOGLU & BAEHR, 1987; SLEEP & SYKES, 1989) csak kevés foglalkozik az ad-
szorpciés folyamatokkal (JURY et al., 1983; SHOEMAKER et al., 1990; CULVER
et al., 1991) és e modellek is inkdbb becslésekre timaszkodnak. Hidnyosak
ugyanakkor a becslések igazoldsdra szolgélé, a kiilonb6zd tipust és nedvesség-
tartalmi talajok szerves gézadszorpciés sajdtsagait vizsgdld kisérleti adatok.

A koézleményiinkben ismertetésre keriil§ kisérleteinknek a modellalkotdshoz
sziikséges adathdttér bévitése volt a célja. Azt vizsgéltuk, hogy a talajainkat
leggyakrabban szennyez8 szénhidrogének gdzadszorpcidjat miként befolydsolja
a szénhidrogének mindsége, valamint az adszorbedld talaj tipusa.

A fizikai kémia elméleti szinten tdrgyalja a g8zok adszorpci6jét. Nagyobb
gdznyomds mellett az adszorbensek feliilete monomolekuldris rétegben telit6dik
az adszorptivummal. A nyomds tovdbbi novelésével azutdn djabb és djabb, az
el6z3nél gyengébb erdkkel kotédd adszorpeibs rétegek kialakuldsdra van lehetS-
ség. Telitett paratérben, nagy g&znyomdési folyadékok esetében a kisméretd
talajkapillarisokban a g&zok nemcsak adszorbedlédhatnak, hanem cseppfolyd-
sodnak is (kapillirkondenzécié). G&zelegyekbdl a komponensek kiilonbdzd
mértékben adszorbedlddnak. Altaldban a nagyobb méltdmegd, magasabb forrds-
pontd gézok és g6zdk nagyobb mértékben adszorbedlédnak ugyanolyan koriil-
mények ko6zott, mint a kis méltomegiek, alacsony forraspontiak (ERDEY-
GRUzZ, 1972).
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Munkdnkbun elsésorban a vizgdzadszorpciéval kapesolatos talajfizikai kuta-
tisok mddszertandra és eredményeire timaszkodhattunk, hiszen a ghdzadszorp-
ci6s vizsgdlatok a multban jérészt erre a teriiletre korlitozédtak.

A vizgdzadszorpcid vagy higroszképossdg, mint hatédrfelileti jelenség a talaj
fajlagos feliiletével, illetve a kirnyezd 1égtér relativ paratartalméval 41l szoros
osszefliggésben. A talajtani gyakorlatban a j6l definialt géztenzi6ji térben, 4l-
landé hSmérsékleten mért higroszképosségi értékek alapjan kovetkeztetnek a
talaj fizikai féleségére, felhaszndlva, hogy a fajlagos feliilet elsésorban az
agyagtartalom fliggvénye. Adott relativ paratartalmii légtereket kiilénbzd sok,
illetve kiilénféle toménységd savas oldatok feletti zart térben allitanak eld
(BAVER, 1956; BrizAs, 1993),

A vizgdzadszorpcié mértékét az agyagtartalmon til befolydsolja az agyag-
dsvanyok mindsége, a szervesanyag-tartalom, a talajaggregitumok nagysdga.
Médosithatja az eredményeket a talajmintik elzetes kiszaritisa is (BAVER,
1956; DI GLERIA et al., 1957).

Mivel kisérleteinkben a kiilénféle kGolajszdrmazékok gdzének megkotddését
vizsgdltuk, az idevonatkozé szakirodalom éttekintése sordn is elsdsorban a k-
olajalkotéként leggyakrabban eldfordulé apoliros szerves vegyliletek adszorp-
ciéjdval foglalkoztunk.

Az agyagfrakcié adszorpcids sajdtsdgainak értelmezéséhez fontosak azok a
kutatdsok, melyek a kiilonféle agyagésvanyokon a szerves folyadékok gdzeinek
adszorpcidjdval foglalkoznak. BASILA (1961) amorf szilikitokon vizsgilta a p-
xilol, toluol, benzol stb. gézének megkotédését. A kotések erssége a fenti sor-
rendben csékkent. Arra kovetkeztetett, hogy kiilsnbszé erdsségi hidrogénkoté-
sek alakultak ki a felszini szilanol csoportok és a folyadékgdz molekulik ko-
zott, mely kotésekben a gézmolekuldk voltak az elektron donorok, a felszini
szilanol csoportok pedig az elektron akceptorok. A tovébbi vizsgélatok megdl-
lapitottdk, hogy a benzol molekula r elektronfelhdje a felszini szilanol csopor-
tokkal csak gyenge hidrogénkotések létesitésére képes. A tobbi szerves folya-
dék lényegesen erésebb hidrogénkdtéseket képez (PICKETT et al., 1970).

Agyagédsvdnyokon vizsgdlva a kiilonféle gézkeverékek adszorpcids tulaj-
donsdgait azt taldltdk, hogy a metanol-aceton gézkeverék esetében az adszorp-
cids helyekért valé versengés alakult ki. A ciklohex4n-aceton gbzkeverék ese-
tében viszont a ciklohexdn nem befolydsolta az acetongdz megkotSdését
(PICKETT et al., 1970). Benzol és metanol gbzének szilikitfeliileteken valé ad-
szorpcidjit tanulmdnyozta PENDLETON & ZETTLEMOYER (1984). A szilikitok
adszorpcids kapacitdsa metanolra nagyobb volt, mint benzolra, illetve metanol-
ra koriilbeliil hasonlé volt, mint vizgdzre.

Szdmosan vizsgdltdk az agyagasvanyok minGségének hatdsit a g6zadszorp-
ci6s folyamatokra. THENG (1974; 1979) pol4ros és apoldros szerves vegyiiletek,
szerves polimerek és a kiilonféle agyagdsvanyok kapcsolatat irta le. Megéllapi-
totta tébbek kozott, hogy a dehidratalt (magas hémérsékleten széritott) mintik-
ban az agyagdsvinyok szilikat récsai teljesen dsszeeshetnek, igy az apoldros
szerves g8zok esetleges racskozi megkotése lecsskken vagy teljesen megsziinik



AGROKEMIA ES TALAJTAN Tom. 44. (1995) No. 1-2 155

és a szorpci6 elsédlegesen a kiils kristédlyfeliiletekre korlatozodik. Részben de-
hidratalt vagy 1égszédraz talajokban inkdbb el&fordulhat az apoldros szerves go-
zok rdcskozi megkotédése.

ORTEGO és munkatarsai (1991) a montmorillonit adszorpcids folyamatait, a
kialakulé kotéstipusokat foglaltik dssze. BREEN et al. (1987) kiilonféle alkoho-
lok g&zének montmorilloniton torténd megkotGdését vizsgalta. Azt tapasztaltdk,
hogy a csokkend mintamennyiséggel, illetve szemcsemeérettel nd, a szénldnc n6-
vekedésével viszont csokken a megkotddés mértéke.

SAWHNEY & GENT (1990) két semleges, apoldros szerves vegyiilet gézad-
szorpcibjt hasonlitotta dssze el6zetesen kiszéritott kaolinit, illit és szmektit
mintikon. Mivel rontgendiffrakcids vizsgdlataik nem igazoltdk a vegyiiletek
rétegracsok kozotti megkotédését, az agyagaggregitumok mikropdrusaiba dif-
fundilé szerves gézok kapillirkondenzéciGjaval magyardztik a szmektitmintak
feltinden magas gdzadszorpcidjat.

A talajok nedvesség-, szervesanyag- és agyagdsvany-tartalménak és agyag-
4svany minGségének Osszefiiggését a szerves vegyiiletek folyadékfazisbol tor-
ténd adszorpcids folyamataival az utébbi évtizedek bdséges szakirodalma fog-
lalja dssze (HASSETT & BANWART, 1989; PIGNATELLO, 1989; ZIELKE et al.,
1989), 4m a szerves gézadszorpcidra ilyen irdnyi vizsgélatot keveset taldltunk.

A talajok szerves folyadékgdz adszorpcidjdval elséként MITSCHERLICH
(1901) foglalkozott, amikor benzol vagy amilalkohol telitett gézébe helyezte az
eldzetesen kiszdrftott talajmintikat és igy becsiilte azok "kiilsd feliiletét”.

Késébb a szerves folyadékgdz megkotédés vizsgilata a talajfertStlenitéssel
kapcsolatosan kertilt el§térbe. (A peszticidgdzok és a szildrd részecskék kozti
adszorpcié igen fontos gyakorlati szempontbdl is, hiszen a talajfelszinrdl tér-
ténd parolgasi veszteségeket jelentdsen csokkentheti.)

CHISHOLM & KOBLITSKY (1943) arrdl szdmoltak be, hogy a sziraz talajok
metil-bromid adszorpci6ja jéval nagyobb a nedves talajokénal. CALL (1957) az
etilén-dibromid és a vizgdz adszorpcids helyekért torténd versengését figyelte
meg.

ONG & LION (1991) szerint a szerves g6zadszorpcidé néhdny nagysédgrenddel
is képes megvdltozni attdl fiiggBen, hogy a kiszéritott talaj és a szant6foldi viz-
kapacitds allapotdban 1év4 talaj nedvességtartalma kozott hogyan viltoztatjuk a
minta viztelenitettségét.

CHIOU & SHOUP (1985) egyéb kizel apoldros szerves folyadékgdzok talajon
torténd megkotddését vizsgdlva szintén azt tapasztaltdk, hogy a vizg&zadszorp-
cié visszaszoritja e vegyiiletek megkotddését. A talaj dsvanyi feliileteir6l - az
dsvdnyok és a viz igen erGs dip6Slus kolcsonhatdsa kovetkeztében - a viz mint-
egy "kizdrja" az apoldros szerves vegyiileteket. KellSképpen magas (90%<) re-
lativ vizg&ztartalom esetén az apoldros g8zok és vizes oldataik adszorpcids izo-
termdjat hasonlénak taldltdk. Ezek kozott a mérési korilmények kozott azt ta-
pasztaltik, hogy - a vizes oldatokhoz hasonldan - az apoldros szerves g&zok
megkotédése elsésorban a talaj szervesanyag-tartalméval 4ll szoros kapcsolat-
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ban és a - kézvetlenil mérhetd, vagy a vizoldhatésag, illetve az oktanol-viz
megoszlasi koefficiens (Kqow) alapjén becsiilhetd - Ko megoszlisi koefficiens-
sel jellemezhetd.

ROY & GRIFFIN (1990) a fentiek alapjin becsiilték szdmos szerves vegylilet
g6zadszorpeidjit. Feltételezték, hogy a talajlevegd 4tlagos relativ pératartalma
98-100 %. A g6z6k megkotddését két részfolyamatra bontottdk, melyeket a be-
csiilt g&z-folyadék és a szildrd-folyadék megoszlasi koefficiensekkel jellemez-
tek.

Egy misik irdnyzat szerint az apoldros szerves vegyiiletek gézének megkdts-
dése nedves talajokon sem becsiilhetd kizdrélag a talaj szerves anyagdara jellem-
z8 megoszléasi koefficiensekkel. Az agyagdsvanyok 4ltali megkotés vizes rend-
szerekben is jelentds lehet, f6ként kis szervesanyag-tartalmi talajokndl (GAR-
BARINI & LION, 1986; MINGELGRIN & GERSTL, 1983). Kis szervesanyag-tarta-
lom esetén ugyanis az agyagasvanyok hidroféb sziloxan-feliileteit nem fedik le
a természetes humuszanyagok, igy azok jobban résztvehetnek az apoliros ve-
gyliletek megkotésében (HASSETT & BANWART, 1989).

PENNEL és munkatdrsai (1992) kiilonféle relativ paratartalmii agyagasva-
nyok €s talajok p-xilol adszorpciGjat hasonlitottdk 6ssze. Eredményeik azt mu-
tattik, hogy az el6zetesen kiszaritott talajoknak a szerves folyadékok gézeire
vonatkozéan nagy volt az adszorpcids kapacitdsuk és ez ersen korreldlt az ad-
szorbens talajok Brunauer-Emmet-Teller modellel kiszamitott fajlagos feliileté-
vel. Az apoliros szerves vegyiiletek nedves talajon torténd megkotddését azon-
ban egyiittesen hatdrozta meg az dsvdnyi feliiletek adszorpciéja, a gaz-folyadék
hatérfeliiletek adszorpcidja, a szilard feliileteken adszorbealt vizbe valé beoldd-
dés és a talaj szerves anyaga 4ltali megkotés. A telitetlen talaj gézadszorpcidjit
befolyasold legfontosabb paramétereknek a talaj nedvességtartalmét, fajlagos
feliiletét és szerves-szén-tartalmét, valamint a megkit3ds szerves vegyiilet géiz-
nyomasit és vizoldhatdségat talaltik.

HASSETT & BANWART (1989) §sszefoglaltdk a talajok adszorpciés mecha-
nizmusait, a lehetséges felléps kotSerdket. A kialakulé kétések tobbfélék lehet-
nek: kemiszorpcid, ligandumcsere, dip6lus-dipSlus kélesonhatdsok, dipélus-
indukdlt dipdlus kolcsonhatds, hidrogénkotések, m-kotések, toltésatvitel,
Coulomb-féle elektrosztatikus erdk altali kétések és a leggyengébbnek szamitd
Van der Waals-féle er8kkel létesitett kotések. Szerves vegyiiletek vizes oldatai-
ban, vagy vizzel erSsen telitett talajokban felléphet ezentiil olyan hidroféb
szorpcio, melynek elsGdleges hajtdereje az a nagy entrépiavéltozas, melyet az
oldott anyag tdvozésa jelent a vizes kozegbdl (oldatbél). Tlyen esetekben a szer-
ves vegyliletek kapcsolddédsa a talajok hidrofob szerves anyagéhoz, illetve az
agyagdsvanyok szintén hidroféb sziloxén-feliileteihez torténik. Apoldros szer-
ves vegyiiletek g6zadszorpeidja sordn (kis nedvességtartalmii talajok esetén) a
felsorolt kotderk koziil a Van der Waals-féle gyenge diszperzids kotBerdk a
meghatarozéak.

BOLT és munkatdrsai (1986) dsszefoglaltdk a g6zfdzisbél térténd adszorp-
ciés mérési médszereket, sorra vették az adszorpcids folyamatokra hat6 folya-
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dék-, talaj-, illetve kornyezeti paramétereket, kitérve az apoldros, semleges
szénhidrogén vegyliletek adszorpcidjéra is. A folyadékok fizikai-kémiai para-
méterei koziil kiemelten fontosnak itélték azok polaritdsit. Tapasztalataik sze-
rint az apoldros szerves szénhidrogén molekuldk - a poldros molekuldkkal
szemben - nem képesek behatolni a duzzadé agyagok rétegricsai kozé. Tovabbi
fontos folyadék-paraméterként targyaltdk a molekulaméretet. A Traub-szabély
értelmében apoldros felszinekre torténd adszorpcid esetében egy homol6g soron
beliil (1d. szénhidrogének) az adszorpcié mértéke a molekulatomeg novekedésé-
vel né (Van der Waals-féle erdk novekedése). A kdrnyezeti paraméterek koziil a
talajok hdmérsékletét és nedvességtartalmat hangsilyoztdk ki. Az adszorpciéra
haté talajparamétereket vizsgdlva megéllapitottdk, hogy a talajkolloidok mindig
"konglomerat-szer{ien"”, a hidroxidok, agyagok és humuszanyagok keverékei-
ként taldlhaték a természetben. Fontos lenne ismerni az egyes kolloidélis alko-
ték affinitdsat kiildn-kiilon a kiilonféle szerves vegyiiletekhez, 4m ez csak tgy
lenne lehetséges, ha j6l ismert szerkezetd és Gsszetételli modellanyagokkal vé-
geznének kisérleteket. Ilyen modellkisérletek alapjan végezhetdk késdbb a kii-
16nféle talajok adszorpcids tulajdonsédgaira becslések.

A talajok adszorpcids tulajdonsdgainak vizsgélatdra LAFLEUR (1979) modell
keveréksorokat szerkesztett. Kaolinit, homok és tézeg kiilonbozd ardnyd keve-
rékein mérte kiilonféle peszticidek megkot&dését és ezt Osszehasonlftotta a
termdtalajok peszticid adszorpcidjaval. A keveréksorok segitségével kereste a
kapcsolatot a mechanikai dsszetétel, a szervesanyag-tartalom és az adszorbedlt
peszticid mennyisége kozott.

A talajok elszennyezésében az egyik legjelentdsebb szerves vegyiiletcsoport,
a kdolaj és kdolajszdrmazékok gdzének megkotddésérdl kevés az irodalmi adat.
A kdolajszdrmazékok olyan szerves vegyiiletek komplex keverékei, melyek
komponenseinek gdznyomdsa szobahdmérsékleten néhdny nagysdgrenddel is
eltérhet egymastol.

A legtbb kdzleményben elkiilénitve vizsgéljdk egy-egy erdsen parolgé al-
kot6 vegyiilet gézének megkot3dését a talajokon. Szénhidrogén gdzkeverékek
megkotddésének vizsgélatit 1égszdraz és mesterségesen sziritott talajokon NYE
és munkKatirsai (1984) végezték. A m-xilol és a n-dodekdn kiil6nb6z8 arinyud
keverékének adszorpcibjat és deszorpcidjat mérték kiilonbozd goztelitettségek
mellett. Vizsgdlataik - tébbek kozétt - azt mutattdk, hogy a kisebb molekula-
tomeg(d m-xilol, illetve a m-xilolt nagyobb ardnyban tartalmazé gézkeverékek
gyorsabban adszorbedlédnak az agyagtartalmi talajokon, 4m a n-dodekédn erd-
sebben k6tddik a feliileteken. Ezek a tapasztalatok egybevignak a fizikai-kémia
elmélettel, mely szerint a feliiletegységen adszorbedlt anyag mennyisége annil
nagyobb, minél nagyobb az adszorptivum koncentricidja, illetve nyomdsa (1d.
m-xilol), a feliiletegységet elhagyé molekuldk szdma viszont annal Kisebb azo-
nos kortilmények kozott, minél nagyobbak az adszorbens és adszorptivum ko-
zott mikods er8k (1d. n-dodekdn nagyobb molekulatomege kovetkeztében fel-
1ép8 nagyobb Van der Waals erdk) (ERDEY-GRUZ, 1972).
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Anyag és mdodszer

Kisérleteinkben - amelyeket az F 013155 OTKA téma keretében végeztiink -
célul tdztiik ki kiilénboz4 talajtipusok gézadszorpeidjanak vizsgalatit. Ezen til-
mendleg modell talajkeveréksorokon is végeztiink adszorpciés méréseket abbél
a célbdl, hogy a talajok agyagtartalmanak és agyagdsvany min&ségének gézad-
szorpcidra gyakorolt hatdsat igazoljuk.

A kisérletekhez hasznilt talajmintékat talajszelvény feltirdsokkal - az Udinei
Egyetem Foldtudoményi Intézete kdzremdkodésével - részben Eszak-Olaszor-
szdgban (Friuli tartomanyban), részben Magyarorszdgon gy(jtottiik. Olyan min-
takat vontunk a vizsgilatokba, melyek 1ényegesen eltértek fizikai féleségiikben,
humusztartalmukban, agyagdsvény osszetételiikben és/vagy sétartalmukban. A
minték szdrmazdsi helyeit és néhany jellemz8 paraméterét az 1. tibldzatban fog-
laltuk dssze.

A talajkeveréksorok Osszedllitisahoz részben nagy agyagtartalmi, kereske-
delmi forgalomban 1évé dsvanyi drleményeket (bentonit, illit, kaolin), részben
pedig kozel humuszmentes altalajokat (16sz, homok) hasznaltunk. Ezek szdrma-
zési helyeit és jellemzé paramétereit is az 1. tdblazatban mutatjuk be. A kisér-
letekbe vont dsvinyi Srlemények az agyagdsvdny-szerkezet széls@séges tipusait
képviselik. A kaolinit (a kaolin f6 agyagos komponense) kétrétegli agyagis-
vany, nem duzzadd, kis kationcseréld kapacitédst. A tiszta illitet 2:1 tipusd, nem
duzzad§ rétegricsok épitik fel, kdzepes kationcseréld kapacitdsd. A montmoril-
lonit (a bentonit mintdban) 2:1 tipusd agyagasvany, erdteljes duzzaddsra képes,
nagy kationcseréld kapacitdsi. A paksi 18szfalbél szdrmazé 16szminta a talajok
porfrakcidjét, a Salféldon gydjtott, nagy tisztasdgd kvarchomok pedig a homok-
frakciét képviseli.

A 2. tablazatban a keveréksorok agyag/por/homok frakciék szerinti szdza-
1ékos megoszldsét ismertetjiik. Két keveréksort képeztiink, az egyikben a ben-
tonit, a mésikban a kaolin minta adta az agyagfrakcié zémét. (Az illitet eddig
csak 6ndllé mintaként vizsgiltuk, nem hasznaltuk fel keveréksorok készitésé-
hez). A tdblzatbél lithat6, hogy a keveréksorokat gy éllitottuk Gssze, hogy
- az 6sszehasonlithat6sdg kedvéért - mindkettdben hasonléképpen csokkenjenek
az agyagtartalmak. (Az I. keveréksor 7-9. eleme csak 16sz- és homokmintat tar-
talmaz, val6jaban a II. keveréksor 7-9. elemének is tekinthetd).

A mintdkat szaritds és dardlds utdn 2 mm-es szitdn engedtiik at. A talajfizikai
és talajkémiai paraméterek (1. tibldzat) meghatdrozasat a MEM-NAK médszer-
tani elSirdsai szerint (1980) a Fejér megyei Novényegészségiigyi és Talajvédel-
mi Szolgalat Talajtani Laboratériuméban végezték.

A keveréksorok alapkomponenseinek agyagdsvénytani vizsgélatit a
Veszprémi Egyetemen és az Udinei Egyetemen, a tobbi talajminta agyagas-
véanytani vizsgilatdt az Udinei Egyetemen végeztiik rontgendiffrakciés mérés-
technikdval a teljes mintdbol és az agyagfrakciébél (WHITTIG, 1965; BRINDLEY
& BROWN, 1980). Az agyagfrakci6 vizsgdlatdnal egy - az iiledékvizsgalatoknal
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2. tabldzat
A talajkeveréksorok osszetétele

() @ (6)
Minta Komponensek arinya Mechanikai dsszetétel, %
jele 3) # &) 7 (8) ®
Benlonit Losz Homok Agyag Por Homok
A. I keveréksor
1. 1 0 0 67,7 31,7 0,6
2. 2 1 0 49,4 39,2 11,4
1/3. 2 1 1 37,5 30,0 32,5
/4. 1 0 1 34,7 16,9 48,4
I/s. 1 1 1 27,4 29,4 43,2
1/6. 1 1 2 20,9 22,6 56,5
/7. 0 1 0 12,9 54,3 32,8
1/8. 0 1 2 54 19,5 75,1
/9. 0 0 1 1,7 2,1 96,2
(10) 1G] (5) N ® (9
Kaolin Losz Homok Agyag Por Homok
Jo o Yo
B. 1. keveréksor

1. 1 0 0 54,5 44,7 0,7
II/2. 7,12 1 0 49,4 45,9 4,7
1/3. 3,57 1 1 37,5 38,8 23,7
/4. 1,66 0 1 34,7 28,7 36,6
1I/5. 1,48 1 1 274 35,2 374
we. 1,38 1 2 20,9 27,5 51,6

az Udinei Egyetem Geokémiai Laboratériuma dltal haszndlt - egyszerisitett
mintaelSkészitési eljarast alkalmaztunk, az aldbbiak szerint.

Centrifugacsébe mértiink 10 g 1égszdraz mintdt, majd 40 ml pufferoldatot (1
M NaAc, pH 5,0) adtunk hozzd. A mintit ultrahangos keverdvel és rdzdssal
diszpergiltuk, majd a kévetkezd napig vizfiirdGben, f6z8lapon melegitettiik, a
mész teljes eltavolitdsa céljdbdl. Masnap reggel Gjra Osszerdztuk és 15 percig
centrifugaltuk 1500-as fordulatszamon. A szirletet eléntottiik, a maradékot a
centrifugacsdben 40 ml 1 %-os ndtriumhexametafoszfittal a fenti médon dssze-
kevertiik, majd az oldatot 5 percig 1000-es fordulatszimon centrifugdltuk. A
sziirletet masik centrifugacsébe atontottiik és 1500-as fordulatszdm mellett 15
percig centrifugdltuk. A sziirési maradék tartalmazta a 2 p alatti frakcidt, a szdr-
letet elontottiik. A centrifugacsében 1évd agyagfrakciéhoz ezutdn 5 ml MgCl,-
ot adtunk, osszerdztuk, majd egy 6ra hosszat vizfiirdében, féz8lapon melegi-
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tettiik. Az oldatot 1500-as fordulatszdmon 5 percig centrifugéltuk, a szdrletet
eldntottiik. A csd aljan 1év8 maradékot 2-3 alkalommal desztilldlt vizzel dtmos-
tuk és 1500-as fordulatszdmon, 5 percig centrifugiltuk. A centrifugacsd aljan
1év8, magnéziummal telitett agyagfrakcidt liveg targylemezekre vittiik, szarito-
szekrényben szdritottuk.

A tirgylemezekre felvitt mintdk egy részét 300 és 500 °C-on kemencében
kihevitettiik, tovabbi részét glikoldtorba helyeztiik. Az izzitds és glikolos telités
id6tartama 12 6ra volt. A kezeletlen és kiilonféleképpen kezelt minték diffrak-
ciéjat PHILLIPS PW 1390 rontgendiffraktométerrel mértiik, Cu-andddal eldal-
litott, Ni-sziir&n szdrt (Cu Ka: 1.54 A) sugirzéssal [1° (2@)/min].

A mintik eléz8ekben ismertetett médon elddllitott agyagfrakcidjanak mértiik
a szerves gbzadszorpcid sordn bekdvetkez§ diffrakcids véltozésait az aldbbi m6-
don. Az liveg tiargylemezekre felvitt agyagfrakciot szobahdmérsékleten, illetve
105 °C-on széritdszekrényben kiszdritottuk, illetve 300 és 550 °C-on hevitettiik.
Ezutédn a lemezeket egy hétre - a késébbiekben ismertetendd - szerves folyadé-
kok gdézeinek pdraterébe, exszikkdtorba helyeztiik. Az igy kezelt mintdkon a
rontgendiffrakciés mérésekkel az esetleges duzzadasi, vagyis a racskozi gézad-
szorpcids jelenségek jelenlétét vizsgaltuk.

Gézadszorpeids vizsgdlatainkat az alabbi szerves folyadékok gézterében vé-
geztiik: k6olaj, kerozin, gdzolaj és benzin. Kisérleteinkhez a k&olajat és a kero-
zint a MOL RT Fejlesztési Igazgatosdginak KenSanyag Kutatdsi Osztilya koz-
vetitésével Szdzhalombattdrdl, a Dunai Finomitdbdl kaptuk, a gazolaj és a 92-es
oktdnszami benzin kereskedelmi forgalombdl szdrmazik. A folyadékok néhdny
jellemzd8 paraméterét - irodalmi forrdsok és sajit mérések alapjdn - a 3. tdbldzat
mutatja be. A folyadékok kivélasztdsit - kornyezetvédelmi jelentGségiikon tul -
eltérd fizikai-kémiai paramétereik indokoltik.

A g6zadszorpciés méréseket - a szakirodalom 4ltal felsorolt (BOLT et al.,
1986) egyéb lehetdségek (a nyomds és térfogat véltozdsdnak automatikus re-
gisztrdldsa az adszorpcié folyamdn; automatizilt, a rendszer nyomdsanak val-
toztatdsat lehet§vé tevé mikromérlegek) hidnydban - a talajfizikdbdl ismert, hig-
roszképossigi mérések mintdjira végeztiik, hdrom parhuzamos ismétlésben. Az
livegcsiszolatos bemérdedényekbe tett talaj- és talajkeverék mintakat 105 °C-on
kiszaritottuk. Az adszolit szdraz mintdkat a szerves folyadékot tartalmazé
exszikkdtorba helyeztiik. Vizlégszivattyival az exszikkdtorban vikuumot 4lli-
tottunk el&, a vakuumot folyamatosan fenntartottuk. A mintékat a szerves folya-
dékok pératerében a tomegdllanddsig eléréséig (1 hétig) hagytuk, majd mértiik
a tdmeggyarapodast.

Kiszdmoltuk az egységnyi tomegi abszolit szdraz mintdk dltal megkotott
szerves folyadékgdz mennyiségeket. Osszehasonlitisképpen meghatiroztuk a
mintdk Kuron-féle higroszkdpossdgit BALLENEGGER & DI GLERIA (1962) sze-
rint.
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3. tdabldzat
A mérésekhez hasznalt folyadékok néhéany jellemz§ fizikai és
kémiai tulajdonsiga
O] (2)
Folyadék Folyadékok
paraméterek 3 “ (&) (6) (O]
Benzin Kerozin Gézolaj Kdolaj Desztil-
1alt viz
a) szénatomszim C5.C11a Ci0-Ciop Ci2-Cro2 Csv(C57) a -
by kezd és vég- |, h50c | 150300 | 250-3500 - 100f
forraspont (°C)
oyallagEs: 1000 | 150-170° | 200-250¢ . 181
molekulatdmeg
d) sdriiség g f
s -0.82¢ E c -0,902 0,998
(g/cm3) (20°C) 0,71-0,82¢ | 0,78-0,82¢ | 0,82-0,90 0,70-0,90 99
e) viszkozitis
0,35-0,508 | 1,15-1,408 | 2,64h 2,100 1,00f
(cP) (20°C) 1 2
f) dielektromos i i ; : f
s 3 WLy p = 350'] 80,4
dlland6 (20°C) 2,0-2,5 2,0-2,5 2,0-2,5 2,0,-<
g) vizoldhat6ség 100-300% 3132 <1P ) _
(mg/T)
h) folyadék-leve-
g6 hatarfeliileti 20-22k 23-32! 25-35™ 24-38¢ 6™
fesziiltség
dyn/cm (20°C)
i) folyadék-viz
hatérfeliileti 50K 47-491 46-49™ 50-55° -
fesziiltség
dyn/cm (20°C)
j) telitett géz
nyom4sa (torr) 200,08 2,48 10-5-104 - 6,13°
(20°C)

2: BRUCKNER, 1990; P: ENDREDY & PASZTO, 1993; ©:KERTAIL 1972; 9: BAEHR, 1987;
¢ NYEet al., 1994; ©: PERRY, 1968; 8: SvoMA-HoLzIM, 1984; h: sajat mérés (Hoppler-
féle reoviszkoziméterrel); I YONG & RA0, 1991; ::YONG et al., 1992; K: HUNT et al.,
1988; 1: PANTAZIDOU & SITAR, 1993; ™ SCHULTZ et al.,1977; ™: CARY et al., 1989; °:pI
GLERIA et al,, 1957 (a Kuron-féle higroszképossdg mérés koriilményei kozott mért
gdznyomds); P; CONCAWE, 1979.

A mintdkon megk&tddd folyadékgbz-mennyiségek kozotti eltéréseket ezutdn
statisztikai modszerekkel elemeztiik. Egytényezds variancia-analizissel (SPP/
PC + V3.0 1988., ONEWAY, Duncan-teszt) dsszehasonlitottuk egy-egy adott
folyadék esetében a talaj- és 4svanyi Srlemény mintdk, valamint a talajkeverék-
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sorok egyes elemeinek g8zmegkttését. Tovabba - ugyanezzel a médszerrel -
Osszehasonlitdsokat végeztiink egy-egy adott talajminta esetében a kiilonféle
folyadékok adszorpcidja kozott.

Tobbtényezds variancia-analizis segitségével (SPP/PC +V3.0 1988.,
MANOVA), felhaszndlva a keveréksorokon mért nedvességtartalom eredmé-
nyeket, folyadékonként vizsgiltuk az agyagtartalom és agyagdsvany mindség
egyiittes hatdsit a gézadszorpcidra.

Az eldzetes irodalmi ismeretek alapjdn a gdzadszorpcidt feltételezhet8en be-
folydsolé talajparaméterek bevondsdval tobbvéltozés regresszié-analizist végez-
tiink (SPP/PC+ V3.0 1988., Multiple regression, backward) abbdl a c¢élbél,
hogy a szerves gdzadszorpciéra haté legfontosabb talajtulajdonsdgokat meg-
hatdrozzuk.

Mivel a leglényegesebb talajparaméternek a mintdk agyagtartalmét taldltuk,
kétvaltozds linedris regresszié-analizissel (SPP/PC+V3.0 1988., Multiple
regression, enter) vizsgéltuk - folyadékonként - a gd&zadszorpcié és a mintdk
agyagtartalma k&zotti kapesolat szorossagat.

4. tdabldzat
A talaj- és asvanyi drlemény mintdk dsvanyi osszetétele
(1 €3]
Min- A mintdk f6bb dsvanyi alkotéi
ta (3) ) (5) (6) O] (3 9 (10 (an
jele | Mont- | Illit- | Ilit | Kao- | Klo- | Fold- | Kvarc [ Kal- | Dolo-
moril- | Mont- linit | rit pat cit mit
lonit | moril-
lonit
KI ++++ - + + - + ++ + +
KA g * ++++ ++ ++ ++ FHhFE - =
NA - ++ - +4++ ++ + ++++ -
SZ - + + + + 4+ +H++ ++ +
uDl1 - ++ - - + + ++ e+ |
UuD2 - ++ - - ++ - ++ + ++++
UD3 - ++ - +++ +++ + F44++ - -
UD4 - ++ - ++ ++ + +++ ++ +++
AQl - - - - + + +++ et ++
AQ2 - + = + + + ++ ++ ++++
BE ++++ - - ++ = ++ ++++ + 3
KAO - - + ++++ - + + - -
I - - e+ - - - +4++ - -
LO + - ++ + + # +++ ++++ +++
HO g e - g 2 ra—_— )

+ -++++: az adott dsviny el6forduldsinak gyakorisdga a mintdban (megtalalhat6 - igen
nagy aranyu alkotd)
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Eredmények

A talajok és dsvanyi Grlemények kvalitativ és félkvantitativ meghatdroz4sara
szolgdld rontgendiffrakciés méréseink eredményeit a 4. tablazatban foglaltuk
Ossze. Az dsvényi OsszetevOk koziil elsGsorban az alkoté agyagisvdnyok miné-
ségére és ardnydra voltunk kivéncsiak. Nagy rdcskézi adszorpciéra, duzzadésra
képes montmorillonitot tisztdn a kistjszalldsi (KI) talajban taldltunk, természet-
szerlileg a bentonit (BE) mintdban és - kisebb ardnyban - a paksi 16szmintdban
(LO). Hlit-montmorillonit kdzberétegzettség a legtbb talajban eléfordul. Nagy
mennyiségd illit jellemzi a karcagi talaj (KA) agyagfrakci6jat és, természetesen,
az illit mint4t (IL). Kaolinit a kaolin mintdn (KAO) kiviil nagy aranyban fordul
el a nagyhoresogi (NA) és az UD3 jelzésid Terra rossa talajban.

Az dsvényi Gsszetétel ismeretében a KI és BE jelzésd mintdknal volt legin-
kdbb varhaté a szénhidrogén molekuldk esetleges racskozi adszorpcidja. Az 1.
dbra mutatja be a KI jeld minta szobahdmérsékleten szaritott agyagfrakci6ja-
nak rontgendiffraktogramjait (a 2@:3-16° tartomdnyban) telités nélkiil, benzin,
kerozin és kdolaj gdzterében torténé telités, illetve etilén-glikolos duzzasztis
utdn. A 2.-3. dbra ugyanezt mutatja (glikolos duzzasztis nélkiil) 105 °C-os és
300 °C-os eldzetes kiszéritds utén telitett talajok esetében.

Az 1. 4bran lithaté a montmorillonit d = 1,42 nm-es ricstdvolsiginak d =
1,7 nm-re duzzaddsa a glikolos telités hatdsdra. Ugyanakkor a montmorillonit-
cstics "mozdulatlan marad", duzzadis, d-érték véltozas nem figyelhet§ meg a
szerves szénhidrogén gdzokkel valé telités utdn. Hasonl6 a tapasztalat 105 °C-
os elbzetes szdritds utdn is (2. dbra). Az dbrdn egyben az is l4that6, hogy a 105
°C-os szdrjtds hatdsdra a mintdk rdcsszerkezete még vdltozatlan marad, adszorp-
ciés tulajdonsdgaik nem véltoznak szdmottevden. A 3. dbra a montmorillonit
racsszerkezetének Gsszeomldst mutatja. Az dbra tantisdga szerint az 6sszeom-
lott rdcsszerkezet diffraktogramja véltozatlan marad a szerves folyadékgdzokkel
valé telités utdn, a 300 °C-on széritott minta tehat feltehetleg semminemd
racskozi adszorpcidra nem képes.

Gdzadszorpeids vizsgdlataink eredményeit az 5.-6. tdbldzatban foglaljuk
Gssze. Az 5. tabldzatban (a talajkeveréksorok alapkomponenseit is adé) dsvanyi
Grlemények és a talajmintdk gézadszorpeidjat hasonlitottuk 6ssze egytényezds
varianciaanalizissel. A mért gézadszorpcids értékek melletti kisbetiik a tablazat
egyes oszlopain (folyadékféleségeken) beliili &sszehasonlitdsra szolgdlé Dun-
can-teszt jelolései. (A kiilonféle betiikkel jelzett mintdk gézmegkotése az adott
folyadékra vonatkoztatva a teszt alapjdn egymdstdl szignifikdnsan eltérd [P =
5%].) A téblzatban taldlhat6 nagybetik a tiblazat egyes sorain (mintikon) be-
lili, Duncan-teszttel tértént 6sszehasonlitds eredményei. (Adott talaj- vagy és-
vényi rlemény minta igazolhatéan [P = 5 %] tobbet vagy kevesebbet kotott
meg az eltérd betlvel jelolt folyadék gdzébdl.)

A tablazat alapjn levonhatd kovetkeztetések kioziil a kovetkezSket emeljiik
ki:
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1. dbra
A KI jeld minta agyagfrakci6jinak rontgendiffraktogramjai (1égszaraz minta)
A. El6zetes kezelés nélkiil. B. Etilén-glikolos telités utan. C. Benzingéz telités utin.
D. Kerozingdz telités utdn. E. Kéolajgéz telités utin
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2. dbra
A KI jeld minta agyagfrakciéjanak rént-

gendiffraktogramjai (105 °C-on széritott

és nélkiil. B.

minta). A. El6zetes kezel
Benzingdz, C. Kerozing6z, D. Kéolaj-
gdz telités utian

A KI jeli minta agyagfrakcidjanak ront-
gendiffraktogramjai (300 °C-on szdrtott

minta) A. El6zetes kezelés nélkiil. B.

Benzingdz, C. Kerozingdz, D. Kéolaj-
g6z telités utdn
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5. tdbldzat
A gdzadszorpcids vizsgalatok eredményei (talaj- és Asvanyi 6rlemény mintik)

1) @)

Minta Adszorbeilt folyadékgdz (g/100 g talaj)
jele (3) (4) (5) (6) @)

hy Gézolaj Kerozin Kdolaj Benzin
K1 3,146 ¢BC | 3,374aB 2927cC 2,294bD 5,093a A
KA 2,597eB 2,467dC 2,576 dB 1,787dD 3,182c A
NA 1,461 h C 1,605 BC | 1,704 fB 1,023h D 2,391 de A
SZ 1,774 g B 1,646e B 1,412g B 1,018h C 2,254 e A
UDI 1,0591 B 0,505iD 0,576 C 0,4671D 1,637f A

UD2 1,910fB | 0,767hD |1,036iC |0814jD |[3,189cA
UD3 3,693aB | 1479fE | 208leC |1665eD |5166aA
UD4 2917dB | 0965gE |1292gC |1,094gD |3,141cA

AQ1 1,896 f A 0,459iC 0,525jC 0,4691C 1,220g B
AQ2 3,198 c A 0,968 g CD | 1,083hiC | 0,893iD 2,562dB
Be 3,326bB 3,232bB 3,365bB 2435aC 5,234 a A
KA 0,853 E 1,427 fC 2,885cB 1,198 fD 3,139c A
IL 1,734 ¢ E 2,581cC 3,584aB 2,019cD 4,586 b A
LO 0,773k B 0917gB 1,231 gh A | 0,720k B 1,390 g A
HO 0,0511C 0,065 C 0,105k B 0051mC |0265hA

- a Kuron-féle higroszkdpossagra (hy) a legnagyobb értéket (3,7 g/100 g) az
UD3 jeldl mintdnél kaptuk, holott ez a minta nem is a legagyagosabb, az agyag-
dsvany Osszetételébdl sem erre kovetkeztetnénk, de még a humusztartalma sem
a legmagasabb. A KI jeld minta ezen paraméterei pl. mind magasabbak, hig-
roszképossiga viszont szignifikdnsan kisebb (3,15 g/100 g). Ez a tapasztalat
feltehetSen az UD3 minta (Terra rossa) magas vas(hidr)oxid-kolloid tartalma-
val, annak nagyobb gézmegkotésével magyardzhato.

- A BE, IL, KAO jeld 4svdnyi 8rlemény mintdk agyagtartalma kortilbeliil
azonos, humusztartalmuk nincs, tehdt a higroszképossdgban mutatkozé igen
nagyardnyu eltérés (3,33; 1,73; 0,85 g/100 g) az alkotd agyagdsvdanyok mind-
ségbeli kiilonbségével magyardzhaté és jol koveti az egyes agyagisvinyok
teljes fajlagos feliiletének irodalmi értékeit (7. tdblazat). (A teljes fajlagos felii-
leten torténd megkotddés a montmorillonit-tartalmd mintdkon a ricskozi ad-
szorpcidt jelenti.)

- Erdekes osszehasonlitani az AQ1 és a LO jelzésti mint4k higroszképossé-
git. Az agyagtartalom és az agyagésvany-dsszetétel alapjdn azt varndnk, hogy a
LO minta vizgGzadszorpci6ja legyen magasabb. Am az AQ1 minta vizgézmeg-
kotése (1,9 g/100 g) a kis agyagtartalom és a duzzadé agyagasvanyok teljes hi-
dnya ellenére igazolhatéan sokkal nagyobb nemcsak az LO jeld minta higrosz-
képossdgi értékénél (0,77 g/100 g), hanem tilszarnyalja az IL, KAO nagy
agyagtartalmi, nem duzzadé agyagot tartalmazé minték higroszképossagi érté-
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6. tdbldzat
A gbzadszorpcids vizsgilatok eredményei (talajkeveréksorok)

N @)
Minta Adszorbeilt folyadékgdz (2/100 g taiaj)

jele [©) @) ©) fL (6) Q)

hy Gazolaj Kerozin Kdolaj Benzin
A. L keveréksor
/1. 3,326 a 3,232 a 3,365 a 2,435 a 5,234 a
172, 2,545b 2,487 b 2,763 b 1,898 b 3,916 b
/3. 1,850 ¢ 1,898 ¢ 2,093 ¢ 1,399 ¢ 3,058 ¢
1/4. 1,690 d 1,768 d 1,824 d 1,245d 2,567d
I/5. 1,386 e 1,473 e 1,435 e 1,098 e 2,029e
I/6. 1,072 f 1,161 f 1,180 f 0,867 f 1,614 f
/7. 0,773 g 0917¢g 1,231 ef 0,720 g 1,390
/8. 0,281 h 0,364 h 0,393 g 0,264 h 0,566 g
9. 0,0511 0,065 i 0,105 h 0,0511 0,265 h
B. II. keveréksor
II/1. 0,853 a 1,427 a 2,885a 1,198 a 3,139 2
172, 0,846 a 1432 a 2,331b 1,082 b 2,836 b
1/3. 0,700 b 1,162 b 1910 ¢ 0,871¢ 2,041 c
/4. 0,519 cd 0,964 ¢ 1,671d 0,738 d 2,026 ¢
Il/5. 0,559 ¢ 0,960 c 1,506 e 0,722 d 2,070 ¢
11/6. 0475d 0,801d 1,306 f 0,578 ¢ 1,645d
C. I-I1. keveréksor

/1. 3,326a 3,232 a 3,365 a 2435a 5,234 a
2. 2,545 b 2487 b 2,763 b 1,898 b 3916 b
I/3. 1,850 ¢ 1,898 ¢ 2,093d 1,399 ¢ 3,058 cd
/4. 1,690 d 1,768 d 1,824 ef 1,245d 2,567 e
I/5. 1,386 e 1,473 e 1,435 hi 1,098 f 2,029 f
/6. 1,072 f 1,161 f 1,180 0,867 g 1,614 gh
1/7. 0,773 h 0917 ¢ 1,231 0,720 h 1,390 h
/8. 0.2811 3,364 1 0,393 k 0,264 j 0,566 i
/9. 0,051 m 0,065 j 0,1051 0,051k 0,265 j
/1. 0,853 ¢ 1427 e 2,885 b 1,198 e 3,139¢
2. 0,846 g 1432e 2.331¢ 1,082 f 2,836d
11/3. 0,700 i 1,162 f 1,910 de 0,871g 2,041 f
/4. 0.519 jk 0,964 g 1,671 fg 0,738 h 2,026 f
5. 0,559 j 0.960 g 1,506 gh 0,722 h 2,070 f
1/6. 0,475 k 0,801 h 1,306 ij 0,578 i 1,645 ¢

keit is (1,73; 0,85 g/100 g). Ez a tapasztalat eddig még magyarézhaté is lenne
azzal, hogy az AQ1 minta az LO, IL, KAO mintdknal nagyobb’humusztaxtalmﬁ
és hogy az eltérést a humuszfrakcié vizgézmegkotése okozza. Am a tablazatbél
az is Kideriil, hogy az AQI jeld minta higroszképossdga magasabb a nla mind
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agyagtartalomban, mind duzzadé agyagidsvany-tartalomban, mind pedig hu-
musztartalomban gazdagabb SZ és NA jeldl mintdk higroszkopossdgéanal (1,77;
1,46 g/100 g). A jelenséget az AQ1 minta - tengeri iiledéken kialakult Arenosol
talaj fels6 humuszos szintje - igen magas mésztartalmédval (CaCO3%: 50 %) és
alacsony (0,05 %), de a higroszk6possig szempontjabdl feltehetden mégis sza-
mottevd osszes sétartalmdval tudjuk magyardzni.

- Erdemes még kiemelni az AQ2 minta higroszképosségat. A minta korabbi
tengerparti lagina iiledékén kialakult szoloncsédk talaj fels& humuszos rétegébdl
szdrmazik. Sem agyagtartalma, sem agyagdsvany-Osszetétele, sem pedig hu-
musztartalma nem indokolja kiemelkedden magas higroszkdpossdgit (3,2 g/100
g). Erre magyardzatot - a tobbi mintdhoz mérten - magas (0,15 %) sétartalma
adhat. A s6osszetételt mi nem elemeztiik, de az irodalom szerint a tengerparti
szoloncsik talajok sotartalmat nagyrészt kloridok (NaCl, CaCl,, MgCl,) és
szulfitok (Na,SO,) alkotjat (FEKETE, 1988). E sok - féként a MgCl, és CaCl, -
erdsen higroszképosak, igy a tengerparti szoloncsdk talajok vizgézadszorpcids
képessége is kiugréan magas.

- A szerves folyadékgdzok adszorpcidja lathatéan szorosabb kapcsolatot mu-
tat a mintik agyagtartalmdval és humusztartalmdval. A legmagasabb g&zad-
szorpcids értékek a nagy agyagtartalmi dsvanyi drlemény mintdkon, illetve a
nagy agyagtartalmi talajokon mutatkoztak. Rontgendiffrakcids elSkisérleteink
szerint a szerves folyadékgézok esetében nem tapasztalhaté rdcskozi adszorp-
cid, igy az agyagtartalom és agyagdsviny mindség gdzadszorpcidra torténd
egylittes hatdsdnak vizsgdlatakor csak az agyagok kiilsd feliilete johet a megkd-
t6dés szempontjdbdl szdmitdsba (7. tdblazat). Magyardzatra szorul tehdt az a
tapasztalatunk, hogy a benzin, gizolaj és kerozin gézének megkotddése mégis
miért nagyobb a bentonit (BE) mintdkon, mint az illiten (IL), hiszen agyagtar-
talmuk nagyon nem tér el egymdstdl, ezzel szemben kiils6 fajlagos feliiletiik -
az illit javéra - lényegesen. SAWHNEY & GENT (1990) vizsgalataik sordn hason-
16 jelenséget tapasztaltak és ezt ugy magyardztak, hogy a tobb mikroaggre-
gatum-képzésre alkalmas szmektitek mikropérusaiban a kapillaris kondenzicid
altali gézmegkotddésre t6bb a lehetdség.

- Ha a kiilonbozd folyadékok adszorbedlddd képességét kivanjuk Osszeha-
sonlitani (5. tdbldzat, soronként), gy azt tapasztaljuk, hogy szinte valamennyi

7. tdbldzat
A [Gbb agyagasvany-lipusok lajlagos feliiletei (MARSHALL & HOLMES, 1979)
(1) ()
Agyagasvany Fajlagos feliilet (m?/g)
neve (3 )]
Kiilsd Teljes
a) Kaolinit 20 19
b) Ilit 112 117
<) Montmorillonit 66 733
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minta esetében a benzingdzok megkotSdése a legnagyobb. Ennek legfébb oka
feltehet@en a benzin nagy géznyomdsa (3. tabldzat). A nagy nyomdsd, benzin-
gdzok dltal telitett piratérbdl a mintdk nagyrészt kapillarkondenz4cid ttjan ké-
tik meg a gézdket (ERDEY-GRUZ, 1972). A kerozin és a gdzolaj esetében, azok
lényegesen kisebb géznyomadsa miatt, a kapillarkondenziciéra kevesebb a lehe-
thség.

A gbzadszorpci6 sorrendje 4ltaldban benzin > kerozin > gézolaj > kdolaj. (A
Duncan-teszttel tortént értékelésbe a hy értéket is belefoglaltuk. A higroszképo-
san megkotott vizgdz mennyisége ltaldban a megkotott benzingdz utdn kovet-
kezik a sorrendben.) Erre a sorrendre egyféle magyardzatot kindl a telitett g&z-
nyomads-értékek kiilonbozdsége (3. tibldzat), de a részletes indokldshoz ismere-
teink még nem elegenddk.

A kdolaj esetében feltehetSen szintén fellép a kis méltomegd, nagy géznyo-
mésd komponensek kapillirkondenzacidja, 4m ennek hatdsa l1ényegesen kisebb.
Az adszorpciés helyeken a legnagyobb méltdmegi szénhidrogén molekuldk ké-
tédnek meg, melyek gdznyomadsa (koncentraci6ja a pdratérben) kicsi. Ezzel ma-
gyarazhaté a kdolajg6zok legalacsonyabb mértékd adszorpciéja a mintdk felii-
letén.

A 6. tdbldzat a 2. tablizatban felsorolt talajkeveréksorok g&zadszorpcibit
foglalja Ossze. A tdbldzat oszlopait egytényezds variancia-analizis segitségével
(az 5. tablazatndl leirtakhoz hasonléan) értékeltiik. Az L. és II. keveréksor eseté-
ben kiilén-kiilon elmondhaté, hogy mindegyik folyadékgSz adszorpcidja az
agyagtartalom csokkenésével igazolhatéan csékken. Ha az 1. és II. keveréksor
elemeit egylittesen értékeljiik, azt tapasztaljuk, hogy az 6sszes folyadék g&zé-
nek megkotddése az agyagtartalom és az agyagdsviny minGség egyiittes hatdsa-
tol fiigg. (Az agyagdsviny mindségbeli kiilonbségére legkevésbé a kerozin géz-
adszorpcidja érzékeny, leginkdbb a vizgdzadszorpci.) Az agyagtartalom és
agyagdsviny mindség egyiittes hatdsit igazoltdk (P = 0,01 %) azok a kétténye-
z8s variancia-analizisek is, melyeket a keveréksorok elemeinek gézadszorpcids
értékeit felhaszndlva minden folyadékra kiilon-kiilon elvégeztiink.

Az 1. téblédzat talajparamétereinek vizsgilatbavondsival tobbvaltozds line-
aris regresszid-analizist végeztiink, backward elimindciés médszerrel, melynek
eredményeit a 8. tdbldzatban kozoljiik. Az elemzést két csoportositisban végez-
tiik el. Az egyik csoportban csak a humuszt tobbé-kevésbé tartalmazé talajmin-
tdk tartoztak. A mdsik csoport a talajmintdkon til tartalmazta a keveréksorok
humuszmentes komponenseit is. Tapasztalataink a kovetkezékben foglalhaték
Ossze:

- A backward elimindciés médszer az 1. tabldzat talajparaméterei koziil 4l-
taldban az agyagtartalmat, humusztartalmat és a mésztartalmat valasztotta ki
mint olyanokat, melyek kapcsolatba hozhaték a folyadékgSzok adszorpcidjaval.

- Az irodalmi adatoknak megfelelGen az agyag- és humusztartalom vala-
mennyi folyadékgdz esetében pozitiv regresszids kapcsolatot mutat a gdézad-
szorpciGval. Az agyagtartalom legnagyobb hatdsit a benzing6zék adszorpcid-
jéra tudtuk kimutatni. A humusztartalom - a masodik mintacsoport higroszké-
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possigin til - legerdteljesebben a gézolaj gézeinek megkotSdését befolydsolja.
A mésztartalom pozitiv regresszios kapcsolata csupdn a higroszképossiggal és
csak a mdsodik mintacsoportnil (talaj + alapkomponensek) volt igazolhaté. (Ez
az igazolhat6 pozitiv hatds aldtdmasztja az AQ1 minta nagy higroszképossiga-
nak az el6z8ekben a magas mésztartalommal tortént részbeni indokldsat.) A
kerozin, gizolaj és kdolaj g6zeinél viszont a mésztartalom gdzadszorpcidra gya-
korolt negativ hatdsat igazoltuk. Ez a negativ hatds a kerozin esetében a legna-
gyobb, a kdolajnil a legkisebb (a masodik mintacsoportndl nem kimutathato).

8. tdbldzat
A g6zadszorpcid tobbvallozés regresszids egyenletei

1 3)

Adszorbe- @) 2 F- i

416dé Regresszios egyenletek W) proé-

folyadékgdz ba )

A. Talajmintdk
a) hy y» = 1,216 + 0,041(x,) 029 | ** 30
b) benzin y =0,132+0,102 (x,) 0,79 wXE 30
c) kerozin y = 0,771+0,030(x )40, 162(x,)-0,018(x ;) 0,88 ¥ 30
d) gazolaj y = 0,202+0,030(x | )+0,411(x,)-0,014(x3) 0,90 ok 30
e) kdolaj y = 0.116+0,034(x)+0,133(x,)-0,006(x ;) 0,88 Fek 30
B. Talajmintdk + keverékkomponensek

a) hy y = -0,027+0,039(x)+0,466(x,)+0,022(x;) | 0,50 A 45
b) benzin y = 0,363+0,072(x | )+0,304(x,) 0,81 BER 45
c) kerozin ¥ = 0,50540,046(x,)-0,041(x;) 0,89 AR 45
d) gazolaj y = 0,120+0,039(x,)+0,314(x,)-0,012(x,) 0,85 FEE 45
e) kdolaj y = -0,044+0,033(x,)+0,173(x,) 0,36 A 45

W) x,: agyag %; Xx,: humusz %: x3: CaCOy %; () **: P = 1 %; ***: P = 0,1 %;
(@) adszorbe4l6dé folyadékgdz mennyisége (g/100 g)

A regressziés egyenletek a fenti paraméterekkel legkevésbé megbizhatéan a
higroszképossagot irjak le. Ennek oka az, hogy az egyéb talajparaméterek
(agyagdsvany-tartalom, soétartalom, kicserélhetd ionok, talajszerkezet stb.) a
higroszképossdagot nagyobb mértékben befolydsoljdk, mint a t6bbi folyadék
megkdatddéseét.

Végezetill - az eddigiek alapjdn a legfontosabbnak {télhetd talajparaméter-
nek - a mintdk agyagtartalmdnak és a gézadszorpcidnak regresszios kapcsolatait
vizsgaltuk kétviltozds linedris regresszid-analizissel. Eredményeinket a 4.-5.
dbrdkon mutatjuk be.
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A 4/A-E. dbrikon folyadékonként 4brizoltuk az egyes mintacsoportok reg-
ressziés egyenleteit. Az adszorbensként szerepld mintakat 6t csoportra osztottuk
fel, mindegyik mintacsoportnak meghatéroztuk az agyagtartalomtél fiiggd line-
dris regresszi6s kapcsolatit. Az 6t mintacsoport a kovetkezd volt: (A) L talaj-
keveréksor - a 7., 8., 9. szdmu keverék (bentonitot nem tartalmazé mintik) ki-
vételével; (B) I. talajkeveréksor - a 7., 8., 9. szdmu keverékkel egyiitt; (C) IL
talajkeveréksor; (D) talajmintik - a keveréksorok alapkomponensei nélkiil; (E)
talajmintdk - a keveréksorok alapkomponenseivel. Az 4brikbél levonhatd tanul-
ségok kozlil az aldbbiakat emeljiik ki:

- A Kuron-féle higroszképossdg regressziés gorbéit vizsgélva (4/A. dbra)
feltinik, hogy a keveréksorok egyeneseinél a tengelymetszet értékei alacso-
nyak, a talajok egyeneseinél lényegesen magasabbak. Ez 1ényegében azt jelzi,
hogy a talajok vizgézadszorpci6janal jelentds az agyagtartalomtél fliggetlen,
egyéb paraméterek (humusztartalom, sétartalom, aggregdlddds stb.) hatdsa, e
paraméterek hatdséra tehat elméletileg az agyagot nem tartalmazé mint4k is hig-
roszképosak lehetnek. A gorbék meredeksége viszont egyértelmiien az agyag-
dsviny-Osszetétellel hozhaté Osszefiiggésbe: egységnyi agyagtartalom noveke-
dés a rdcskdzi adszorpeidra is képes, montmorillonit-tartalmi (A) és (B) minta-
csoportndl adja a legnagyobb, a csak kaolinitet tartalmazé (C) mintacsoportndl a
legkisebb higroszkdpossig novekedést.

- Valamennyi szerves folyadékgdz esetében a (D) jeld (alapkomponenseket
nem tartalmazé talajok) mintacsoport regressziés gorbéjének meredeksége volt
a legnagyobb. Ennek a tapasztalatnak egyfajta magyarézata lehet, hogy a talajok
agyagfrakciéjdnak agyagdsviny-osszetételében az illit dltaldnosan jellemzd. A
7. tdblazat tandsdga szerint viszont ennek kiils§ feliilete a legnagyobb, fgy a
szerves gézmegkotésre a legalkalmasabb. Tehdt az egységnyi agyagtartalom né-
vekedés ennél a mintacsoportndl éltaldban egységnyi illittartalom névekedést is
jelent, ami magyardzza a nagy gézadszorpcié névekedést.

Ehhez hasonléan a kaolinit legkisebb kiils§ fajlagos feliiletére vezethetd
vissza a (C) mintacsoport (valamennyi szerves folyadék esetében megfigyelhe-
t&) regressziés egyenleteinek legkisebb meredeksége.

Az 5/A-E. dbrdn mintacsoportonként hasonlitottuk dssze a kiilonféle folya-
dékok gdzének agyagtartalomtdl fiiggs regresszids gorbéit:

- Az agyagtartalom véltozdséra mindegyik mintacsoportnal a benzin gézad-
szorpcidja reagdlt a legérzékenyebben, ennek a regressziés gorbéi a legmerede-
kebbek. A tovéibbi meredekség-sorrend: kerozin > gézolaj > k8olaj. Az eredmé-
nyek azt sugalljdk, hogy a regressziés gorbék meredeksége (vagyis az egység-
nyi agyagtartalom novekedésre juté gézadszorpcié névekedés) a folyadékok
gbznyomdséval all 6sszefliggésben.

- A vizgz adszorpcidjira nem érvényes a fenti megallapitas (regresszids
gorbéi a szerves gdzok adszorpeibs gorbéitdl is jelentdsen eltérnek).
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Regresszids egyenletek:

Lo y= 0046 5 - 0,136 r=0.891
007 072 .4 oy 000 1 40,16 =088
= 0043 x 40,184 r=0.589
y= 0,044 1 + 0215 r=0.97%
y=0.045 1 +0.268 r=0.%69
y= 0.059 1 - 0.118 r=0.831
- E.: r=0.053 1 # 0.084 r=0.520
0 5101520 25 303540 45 50 55 50 65 70 75 80 83 90 23400

(x) agyag %

=

E L Ay 00401 60006 r0.088  d., Aoy 0.0 0 H Q.21 0,897
= & Burye 0043 1 b 0.033 r=0.%98 by .04 1 #0103 r0.895
§ C.:y= 0012 ¢ ¥ 0201 r=0.524 .oy 0.020 x + 0,317 r=0.343
B 004 1 E 1,206 r=0.50 D.:y=0.084 1 - 0.5 r=0.78)
N y= 0,026 x + 1,200 r=D.456 = 004 1 #0021 r=0.817
% B, h:ye 0079 x - 0.056 (0990  e., A:y= 0.034x b 0.136 10,595
= y= 0074 x ¢ 0,182 7=0.992 B.oy=0.035 1 + 0,106 r=0.993
2 ¥= 000 x +0.70T =093 C.op- 0,081 +0.185 r=0.380
g4 b

2 E

)

c.

=

D.:
E:
i W
b:
[
b.:y=0.102 1 # 0,132 r=0.889
E.:
yihed
5.
C.:
0.:

4. dbra
A mintdk agyagtartalmanak és g6zadszorpcidjinak osszefiiggése (adszorbedlsds
folyadékonként). A. Kuron-higroszképossag (hy); B. Benzin; C. Kerozin; D. Gézolaj;
E. K&olaj gézadszorpei6. a) L. talajkeveréksor (-7., 8., 9.); b) I. talajkeveréksor (+7.,
8.,9.); o) II talajkeveréksor; d) Talajmintak (-alapkomponensek); e) Talajminték
(+alapkomponensek)
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(y) adszorbedlt gz (g/100 g talaj)

. i »
= o
™~
| c B
eg 84 ]
g
B
N d
©
ol
=
g
34 :
3
Q
N
8
3
7 F3
2
o

e Regresszids egyenlatek:
=
2| E Aoy 007 0049 ¢ ¢ 0005 r=0.398 D., 0t y= 0.040 1 ¢ 1,206 10,502
B0 g booy= 0.M5 1 +0.241 r=0.997 b, y= 0.064 x - 0.}5 r=0.788
g GOy O X 0B r0.089  coy= 00501 - 0118 0000
e do:y= 0,034 1 ¢ 0134 70,985 do:y= 0.046 1 - 0,136 r=0.891
b Gr= 0079 k- 0055 1090 ko= 0.0021 40,132 0.8
b By 0 y= 0048 x £ 0,033 r=0.998 ., 2. y= 0.026 1 + 1.200 r=0.456
= booy= L0471 #0149 10,995 b y= 0,04 1 #0121 r=0.817
24 Coy= 0.048 1 0215 r=0.973 c.:y= 0,050 x #0084 0,920
§ .0 y=0,035 1 + 0.106 r=0.533 g0 y=0.033 x ¢ 0.164 r=0.882
4 e 00T x4 0,162 r=0.993 e = 0071 2 FOT2T r=0.8010
’:z« oy 2,0 = 0.012 1 #0200 =030
2 b:y= 0.020 x + 0,377 r=0,%48
C.oy= 0.045 x + 0,268 r=0.969
i 6.0 y=0.000 x #0186 r=0.980
TSSO N0V OGNS0 S 00 SN BN el = 0.042 1 0707 r=0.938
(x) agyag %

5. dbra
A mintdk agyagtartalmanak és g6zadszorpci6janak Ssszefiiggése (mintacsoporton-
ként). A. L. talajkeveréksor (-7., 8., 9.); B. L. talajkeveréksor (+7., 8., 9.); CIL talaj-
keveréksor; D. Talajmintdk (-alapkomponensek); E. Talajmintak (+alapkompo-
nensek). a) hy; b) Gézolaj; c) Kerozin; d) Kd&olaj; e) Benzin.
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Osszefoglalas

A kiilonféle talajtipusok és porézus kdzetek szerves gdzadszorpcidjdra vo-
natkozéan kevés adat all rendelkezésre. Ugyanakkor a kornyezetiinkbe kertild,
talajainkat szennyezd szerves folyadékok jelentds hényada a talajban gézfazis-
ban taldlhat6. Munkénk sordn alapvetd ismereteket kivantunk szerezni a talaja-
inkat leginkabb veszélyeztetd szénhidrogének gézadszorpcidjara vonatkozéan.

A hazai talajtfpusokon végzett mérések eredményeit Osszevetettiik néhiny
olaszorszégi talaj g8zadszorpcidjdval. Az agyagtartalom és agyagdsviany mind-
ség hatdsdt a szilard fizis gézmegkotd képességére asvanyi érleményekkel, il-
letve az ezek felhaszndldsaval készitett talajkeveréksorokkal vizsgiltuk. Ront-
gendiffrakcios mérésekkel tanulmanyoztuk a tiguld rétegracsi agyagasvanyok
esetleges racskozi adszorpciodjat.

A nyert adatok sokirdnyd értékelést tesznek lehetévé. Az eredmények koziil
az aldbbiakat emeljiik ki:

A duzzadé agyagdsvanyokat tartalmazé mintdk a vizsgdlt szénhidrogén-
26z6k molekuldival nem mutatnak ricskozi (belsd felileteken térténd) meg-
kot8dést. A szerves gdzadszorpcid tehdt az alkotd agyagdsvanyoknak csupdn a
kiils3 feliiletétdl, annak nagysagatdl fligg.

- Statisztikai elemzéseink szerint a kiilonféle talajparaméterek koziil az
agyag-, a humusz- és a mésztartalom hozhaté szoros kapcsolatba a kiszéritott
mintdk szerves gézadszorpcidjaval.

- Humuszmentes mintdk esetében igen szoros Osszefiiggést taldltunk az
agyagtartalom és agyagdsviny mindség, illetve a szerves gézok megkotédésé-
nek mértéke kozott.

- Tapasztalataink szerint a szénhidrogének g8znyomadsa a szerves folyadékok
- g6zeik adszorpcidja szempontjabdl - legfontosabb tulajdonsaga.
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Vapour Adsorption of Hydrocarbons on Various Soils
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Summary

Studies on the migration, fixation and transformation of organic compounds
polluting the soil and the groundwater have acquired ever greater importance both
from the point of view of environmental protection and soil science. A significant
proportion of the hydrocarbons most frequently occurring as pollutants are to be found
in the soil in the vapour phase. These organic vapours may become strongly bound to
soil particles, thus reducing the rate of vapour migration and enabling the adsorbed
compounds to be decomposed rapidly by bacteria. Few data are available in the
literature on the extent of fixation and on factors influencing this.

The present experiments were aimed at determining how the quality of the hydro-
carbons and the soil type influence the vapour adsorption of the hydrocarbons pollut-
ing Hungarian soils.

The results of measurements carried out on Hungarian soil types were compared
with the vapour adsorption of a number of Italian soils. The effect of clay content and
clay mineral quality on the vapour-fixing ability of the solid phase was studied on
ground minerals and on a series of soil mixtures prepared using these. X-ray diffrac-
tion measurements were used to study the possible interlattice adsorption of clay
minerals with expanding layer lattices.

The data obtained (Tables 5 and 6) are suitable for complex evaluation. Special
mention should be made of the following results:

- Samples containing swelling clay minerals do not exhibit interlattice fixation (on
internal surfaces) with molecules of the hydrocarbon vapours tested (Figs. 1-3).
Organic vapour adsorption thus depends only on the external surface and size of the
clay minerals involved.

- Statistical analyses indicate that, of the various soil parameters, clay content,
humus content and lime content are closely correlated with the organic vapour adsorp-
tion of dried samples (Table 8).



AGROKEMIA ES TALAJTAN Tom. 44. (1995) No. 1-2 179

- In the case of humus-free samples a very close (P = 0.01%) correlation was found
between the clay content and clay mineral quality and the extent to which organic
vapours are fixed.

- Experience shows that the vapour pressure of the hydrocarbons is the most
important property of the organic liquids from the point of view of vapour adsorption
(Fig. 5/A-E).

Table I. Certain characteristic properties of soil and ground mineral samples. (1)
Sample No. (2) Site of origin of sample. (3) Soil type (FAO). a) Bentonite; b) Kaolin;
c) Illite; d) Loess; e) Sand. (4) Sand %. (5) Dust %. (6) Clay %. (7) Humus %.

Table 2. Composition of the series of soil mixtures. (1) Sample No. (2) Ratio of
components. (3) Bentonite. (4) Loess. (5) Sand. (6) Mechanical composition. (7) Clay
%. (8) Dust %. (9) Sand %. (10) Kaolin. A. st series of mixtures. B. 2nd series of
mixtures,

Table 3. Characteristic physical and chemical properties of the liquids used in the
measurements. (1) Liquid parameters. a) No. of carbon atoms; b) Initial and final boil-
ing point, °C; ¢) Mean molecular mass; d) Density, g/cm? at 20°C; e) Viscosity, cP at
20°C; f) Dielectric constant at 20°C; g) water solubility, mg/l; h) Liquid-air interfacial
tension, dyn/em at 20°C; i) Liquid-water interfacial tension, dyn/cm at 20°C; j)
Saturated vapour pressure, torr at 20°C. (2) Liquids. (3) Petrol. (4) Kerosine. (5)
Diesel. (6) Petroleum. (7) Distilled water. (") Own measurements using Hoppler's
rheoviscosimeter. (°) Vapour pressure measured under the measurement conditions of
Kuron’s hygroscopicity.

Table 4. Mineral composition of soil and ground mineral samples. (1) Sample No.
(2) Major mineral components of the samples. (3) Montmorillonite. (4) Illite-mont-
morillonite. (5) Illite. (6) Kaolinite. (7) Chlorite. (8) Feldspar. (9) Quartz. (10) Calcite.
(11) Dolomite. * -**+*: Frequency with which the given mineral occurs in the sample.

Table 5. Results of vapour adsorption studies (soil and ground mineral samples).
(1) Sample No. (2) Adsorbed liquid vapour, g/100 g soil. (3) hy. (4) Diesel. (5)
Kerosine. (6) Petroleum. (7) Petrol.

Table 6. Results of vapour adsorption studies (soil mixture series). (1)-(7): see
Table 5. A. 1st series of mixtures. B. 2nd series of mixtures. C. 1st and 2nd series of
mixtures.

Table 7. Specific surfaces of major clay mineral types. (1) Name of clay mineral.
a) Kao]mlte b) Illite; ¢) Montmorillonite. (2) Specific surface, m¥/g. (3) External
surface. (4) Total surface.

Table 8 Multivariable regression equations of vapour adsorption. (1) Liquid
vapour being adsorbed. a) hy; b) Petrol; c¢) Kerosine; d) Diesel; e) Petroleum. (2)
Regression equations. (3) F test. A. Soil samples. B. Soil samples + mixture
components. ) x,: clay; X,: humus; x;: CaCO; %. ("W** P = 1%; *** P = 0.1%. @:
Quantity of liquid vapour adsorbed, g/100 g.

Fig. 1. X-ray diffractograms of the clay fraction of sample KI (air-dry sample). A.
Without preliminary treatment. B. After saturation with ethylene-glycol. C. After
saturation with petrol vapour. D. After saturation with kerosine vapour. E. After
saturation with petroleum vapour.
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Fig. 2. X-ray diffractograms of the clay fraction of sample KI (sample dried at
105°C). A. Without preliminary treatment. B. After saturation with petrol vapour. C.
After saturation with kerosine vapour. D. After saturation with petroleum vapour.

Fig. 3. X-ray diffractograms of the clay fraction of sample KI (sample dried at
300°C). A. Without preliminary treatment. B. After saturation with petrol vapour. C.
After saturation with kerosine vapour. D. After saturation with petroleum vapour.

Fig. 4. Correlation between the clay content and vapour adsorption of the samples
(for each liquid adsorbed). A. Kuron's hygroscopicity, hy. B. Petrol vapour adsorption.
C. Kerosine vapour adsorption. D. Diesel vapour adsorption. E. Petroleum vapour
adsorption. Horizontal axis: Clay %. Vertical axis: Adsorbed liquid vapour, g/100 g
soil. a) 1st series of soil mixtures (-samples 7, 8 and 9); b) 1st series of soil mixtures
(+ samples 7, 8 and 9); ¢) 2nd series of soil mixtures; d) Soil samples (-basic
components); e) Soil samples (+basic components).

Fig. 5. Correlation between the clay content and vapour adsorption of the samples
(for each group of samples). A. 1st series of soil mixtures (-samples 7, 8 and 9); B. 1st
series of soil mixtures (+ samples 7, 8 and 9); C. 2nd series of soil mixtures; D. Soil
samples (-basic components); E. Soil samples (+basic components). a) hy; b) Petrol;
c) Kerosine; d) Diesel; e) Petroleum.





