Rovid szakmai beszamolo

A budapesti széntartalmu 1égkdri aeroszol: 6sszetevOinek kémiai jellemzése, forrasainak
azonositasa, keletkezési mechanizmusainak ¢s kornyezeti hatdsainak vizsgalata cimi
OTKA projekt eredményeirdl

A troposzferikus aeroszol mint multifazisi rendszer tobbfajta tulajdonsaggal
jellemezhetd; a tulajdonsagok gyakran lényeges térbeni és idObeni valtozékonysaggal is
rendelkeznek. A rendszer atfogd tanulmanyozasahoz tobbféle kisérleti modszer egylittes
alkalmazasa sziikséges, ezért a mintavételi, mintagytijtési, valamint analitikai €s fizikokémiai
mérési modszerek kiterjedt eszkoztarat hasznaltam optimalizalt kombinaciokban.

Az aeroszol (particulate matter, PM) rendszerbdl torténd mintavétel egyik sajatos
alapfeladata a kivalasztott méretfrakcio elkiilonitése. Elvi kiilonbségek miatt a durva (PM10—
2.0 vagy PM10-2.5) és finom (PM2.0 vagy PM2.5) aerodinamikai méretfrakcioknak van
elsésorban jelentdsége, mig a PM 10 méretfrakciot foleg az egészségiigyi hatdsok miatt kiséri
¢rdeklddés. (A PM utani szamok a részecskék adott szamnal kisebb, vagy a két szdm kozotti
atmérbétartomanyat jelolik um egységben). A méretfrakciok elkiilonitését tehetetlenségi
impaktorral, ciklonnal vagy membransziirdvel végeztem, majd az aeroszol részecskéket soros
sziirbegységgel, kettéosztott dramu, nagy aramlasi sebességli virtudlis impaktorral vagy
tobbfokozatu sziirdtartdé kazettaval gytjtdttem polikarbonat vagy teflon membransziirdkre,
valamint kvarcszéalas sziirére. A mintagy(jtési hiba (sampling artefacts) korrigalasara
tandemszird-kivonds modszert hasznaltam a szerves szén és a vizoldhatd szerves szén
esetében. A méreteloszlas mint az egyik alaptulajdonsadg jellemzéséhez sokkal tobb
méretfrakcio egyidejii elvalasztasa sziikséges, amit egyfuvokas, tobbfokozatu impaktorral, kis
depoziciés teriiletli, kisnyomdsu impaktorral, mikrofivokas, egyenletes depozicidju
impaktorral valdsitottam meg az érdeklddéssel kisért atmérétartomanyban. A terepi munka
intenziv kampéanyok formajaban tortént Budapest varosi hattérhelyén (KFKI Telephely),
egyik higulasi zénaja kornyékén (Lagymanyosi Telephely), belvarosaban (Széna tér) és a
Varhegyi-alagitban tavaszi id6északokban.

Az aeroszol mintagyljtést kiegészitettem kupos elemil oszcillaldé mikromérleg és
acthalométer on-line miszerekkel végzett nagy idéfelbontasi mérésekkel, illetve
kozati gépjarmiforgalom adatainak) helyszini (in situ) mérésével. Az aeroszol mintdkat a
kovetkezd analitikai és fizikokémiai modszerekkel vizsgaltam: gravimetria, miiszeres
neutronaktivacios analizis, proton-indukalt rontgen-emisszids analizis, ionkromatografia,
teljes szervesszén-analizis, termikus-optikai transzmisszids szénanalizis, reflektometria,
termikus H, C, N és S elemanalizis, ionnyaldb analitikai moédszerek, fiiggécsepp-alak
modszer. Az aeroszol mintdkbol a vizoldhaté szerves vegyiileteket, illetve a 1égkori
humusszerli anyagot vizes, illetve szilardfazisu extrakcidval valasztottam el, illetve izolaltam.
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ionok ¢€s a széntartalmi Osszetevok (szerves szén, elemi szén, korom és vizoldhatd szerves
méreteloszlasat, az arzén 6 kémiai formadit, a 1égkori humusszerii anyag jarulékat a szerves
szénhez ¢és a vizoldhato szerves szénhez, f6 elemi Gsszetételét, kozelito kémiai szerkezetét,
valamint oldata feliileti fesziiltségének tulajdonsagait.

Az aeroszol vizsgalatokat parhuzamosan alkalmazott, tobbféle elven (sziirésen ¢és
impakcion) alapulo, illetve eltérd megvalositasi mintagylijtési modszerekkel, kiilonbozd
anyagi hordozokkal végeztem az idéfelbontds figyelembevételével. A kapott aeroszol
mintakat egymast részben kiegészitd, részben pedig atfedd analitikai mérési modszerekkel
vizsgaltam, valamint a mintagytijtést helyszini (in situ) mérésekkel is teljessé tettem.

A fiiggetlen és parhuzamosan végzett mintagyiijtési és analitikai modszerek sajatos
adathitelesitési eldnyeit kihasznalva, valamint a mintagy(jtési hibak (mivi effektusok)
korrigalasaval megbizhatd és kiterjedt adatbazist hoztam lére. Az adatok feldolgozasa
magaba foglalta az alapvetd aeroszoltulajdonsdgok (jellemzd koncentracidok, dusuldsi
tényezok és finom/durva koncentracidaranyok) és a tomegmérleg meghatarozasat kiilonbozo
méretfrakciokban, az egyvaltozés matematikai statisztikai modszerekkel, korrelacios
analizissel, fékomponens-analizissel torténd adatkiértékelést, a kaszkad impaktorok adatainak
matematikai invertdlasit MICRON szamitogépes programmal a valddi méreteloszlasok
meghatdrozasa érdekében, illesztések elvégzését, valamint kiilonall6 modellek
(elemiszénmarker-modell, Kohler-modell) keretében végzett adatfeldolgozast. Az
eredmények értelmezésének eldsegitéséhez visszafelé szamolt légcella-trajektoriakat
hatdroztam meg a HYSPLIT modell segitségével. A kovetkeztetések megfogalmazasanal az
elért eredmények 0sszességének figyelembevételére és attekintésére torekedtem.

A budapesti széntartalmu 1égkori aeroszol vizsgélata céljabol végzett kisérleti munkank
eredményeinek kiértékelésével és értelmezésével a kovetkezd teriileteken értiink el
figyelemreméltd eredményeket.

1. A durva és finom méretfrakcioji budapesti varosi aeroszol, valamint elemi, {6 ionos ¢és
felallitott aeroszol tomegmérlegen keresztiili megallapitottam, hogy a széntartalmu
aeroszoltipusok meghataroz6 komponensei a finom méretfrakcidju aeroszolnak. A
PM2.0 méretfrakcioban aeroszoltomeg 43%-at szerves aeroszol, 21%-at elemi szén
alkotja; a szulfat aeroszol jaruléka 13%. A grafit jellegli szén kitlind (Osszegezd)
mutatgja a nagyvarosi/antropogén tevékenységnek, mert koncentracidja egy
nagysdgrenddel nagyobb a (bel)varosban, mint a varosi hattérhelyen. A PM10-2.0
méretfrakcioban a felszinikdzet- és talajeredetli aeroszol, illetve a szerves aeroszol a
dominans komponensek; rendre mintegy 50%, illetve 30% tomegjarulékkal.

2. Az  elemiszénmarker-modell  alapjan, tovabba a  szerves szén/elemi szén
koncentracidardny ¢és a levegdkémiai allapotjelzok, illetve mikrometeorologiai
paraméterek kozotti kapcsolatok tanulmanyozasaval meghatidroztam, hogy a masodlagos



_3_

szerves aeroszol tomegjaruléka a belvarosban a nappali id6szakban atlagosan (37 + 18)%
a PM2.5 méretfrakciét tekintve. Altalaban az elsddleges szerves aeroszol koncentracioja
dominal forgalmas utakhoz kozel. Néhany rovidebb, fotokémiailag aktiv iddszakban a
masodlagos szerves aeroszol koncentracidja meghaladja az elsddleges szerves
azt igazolta, hogy a masodlagos szerves aeroszol elsdsorban (gydkds) oxidacioval
képzddik.

Megallapitottam, hogy a vizoldhatd szerves szén az Gsszes szerves szén tdmegének 20—
50%-at alkotja a PM2.5 méretfrakcidoban, atlaga és szoérasa (32 + 8)%. A nappali és
¢jszakai idészakok kozott nem tapasztaltam lényeges kiillonbséget. A vizoldhato szerves
szén atlagos jaruléka novekvd tendencidt mutatott 20-t0l 49 %-ig a {6 forrastipus
elsédleges kornyezetétdl tdvolodva (az Alagut, Széna tér, Lagymanyos Telephely és
KFKI Telephely sorrendben). Mindebbdl arra kdvetkeztettem, hogy a vizoldhat6 szerves
szén jelentOs része a levegdben keletkezik fotokémiai oxidéacioval, €s a folyamatokhoz
sziikséges 1d6 észlelhetd.

A budapesti finom méretfrakcidja aeroszol mintabdl izolalt 1€gkdri humusszeri anyag
(HULIS) analitikai és fizikokémiai vizsgalatdval megallapitottam, hogy:

4.1 az aeroszol szervesszén-tartalmanak datlagosan 20%-4at, valamint a vizoldhato
szerves szénnek atlagosan 62%-4t HULIS alkotja. FO, elemi Osszetételét a
C:H: O: N = 22:32:10: 1 moléris aranyokkal fejeztem ki. A HULIS jelentds
mértékben tartalmaz telitetlen szén-hidrogén kotéséket, tovabba az alifas és aromas
H-kotések mintegy 100 : 4 aranyban taldlhatok benne. Kozvetlen mérésekkel
meghataroztam, hogy az egységnyi széntartalomra jutd szerves tomeg 1.8 értéki,
ami a szerves aeroszolnak a szerves szén mennyiségen alapuld mindsitése
szempontjabol fontos.

4.2  Megmutattam, hogy a HULIS friss oldatcseppjének feliileti fesziiltsége diffuzios
mechanizmussal valtozik. A feliileti fesziiltség izotermdjanak alakjat két, eltérd
feliileti aktivitast és molekulatomegii vegyliletcsoport 1étezésével magyaraztam.

4.3 Bizonyitottam, hogy az oldat feliileti fesziiltsége nagymértékben csokken a HULIS
koncentraciojaval az  aeroszol részecskék hidratacidjakor megvalosulo
koncentraciokkal dsszevethetd tartomanyban egészen mintegy 50 mN/m értékig,
ami a tiszta viz felileti fesziiltségénél 32%-al kisebb. A feliileti fesziiltség
csokkenése hig oldatoknal is viszonylag jelentds lehet, bar ennek eléréséhez tobb
ora sziikséges.

4.4 Legkisebb feliileti fesziiltség csokkenést pH = 5 érték koriili oldatnal tapasztaltam,
ami tovabb csokkent mind savas, mind pedig lugos pH-értékek felé. E kiegészitd
valtozas mértéke a maximalis csOkkenés mintegy 50%-at jelentette a vizsgalt
koncentracional. A jelenséget részben az oldat ionerdsségének a novekedése
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okozza, részben a gyenge polikarbonsavak fokozatos protonalodasaval
magyarazhaté. A megfigyelt tulajdonsagnak lényeges szerepe lehet savas esdk
iddszakaban.

5. A szerves aeroszol mintagyljtési hibajanak (miivi effektusanak) tanulmanyozasaval
megallapitottam, hogy (bel)varosi kdrnyezetben Osszességében az adszorptiv hatdsok
érvényesiilnek. A szerves szén mintagyljtési hibajat (miivi effektusat) atlagosan
(10 £2)%, illetve (15+2)% mértékinek mindsitettem a PM2.5, illetve a PMI10
méretfrakciokban az adott kisérleti Osszeallitdsban. A vizoldhatd szerves szén esetében
jelentdsebbnek talaltam e mintagyljtési effektus hatdsat; atlagos érteke (28 +7)% a
PM2.5 méretfrakcioban.

Az eredmények részletesebb bemutatasa a mellékletben felsorolt cikkekben talalhat6. Az
elért eredmények részét képezték az MTA doktora cimre benyujtott palyazatnak, amelyhez
kapcsolodo értekezést 2006. decemberben sikeresen megvédtem.



