Kutatasaink sordn bizonyitottuk, hogy a felhévizben és feltételezhetéen hidratalt
aeroszolrészecskéken is a biomassza égetés soran kibocsatott lignin  pirolizis
bomlastermékekbdl szabad gyokds polimerizacioval fenyt elnyel6 szerves anyag keletkezik
[Gelencsér et al., 2003]. Részben nemzetkozi egylttmiikddés keretében végzett kutatasaink
soran ennek a folyamatnak a mechanizmusat, idéallandojat, illetve a keletkezett anyag kémiai
tulajdonségait vizsgaltuk. Kiindulasi modellvegyiletnek a biomassza égetésbol szarmazé
aeroszolban egyedi vegylletként is azonositott 3,5-dihidroxi-benzoesavat valasztottuk, a
reakcio el6rehaladtdt UV-VIS spektrofotometriaval, folyadékkromatogréafia-elektrospray
tdmegspektrometriaval, szarmazékképzeses pirolizis gazkromatografia-
tdmegspektrometridval illetve termikus analizissel kovettiik nyomon [Hoffer et al., 2004].
Ennek soran sikerllt bizonyitanunk, hogy a reakcid sordn nagyobb molekulatémegu
vegyuletek képzodnek, bar tobbségik molekulatdmege valdszinisithetéen 500 Da alatt
marad. A reakciotermék kulonbdzé analitikai modszerekkel észlelt tulajdonsagai egyarant
hasonlitanak a természetes humin- és fulvésavak, valamint a kontinentélis és biomassza
égetéshbol szarmazd aeroszolban taldlt humuszszerti anyag (humic-like substances, HULIS)
tulajdonsagaira. Ennek alapjan feltételeztiik, hogy hasonlo reakcidk ezen anyagok fontos
legkori forrasai lehetnek, amely a masodlagos aeroszolképzédesben, sot a 1égkori
sugarzasatvitel befolyasolasaban is fontos szerepet tolthetnek be.

A laboratériumi Kisérletek eredményeinek tiikrében, nemzetkdzi egylttmikddésben a
projekt egyik résztvevoje altal az Amazonas medencében az intenziv biomassza égetés
id6szakaban gyujtott finom aeroszol szerves komponenseinek kémiai szerkezetét is
tanulmanyoztuk  szdrmazékképzéses pirolizis gazkromatografia tomegspektrometria
maodszerével [Blazso et al., 2003]. Célunk az volt, hogy a mddszer segitségével a forrastipus
azonositasat segité kémiai informéaciokat szarmaztassunk, amelyeket felhasznalhatunk egy
rendkivil fontos légkori folyamat, az aeroszolrészecskék dregedese soran lejatszodo fizikai és
kémiai valtozasok ertelmezése soran.

Ezzel parhuzamosan a biomassza égetésbél szarmazd aeroszolban megfigyelt,
korébban a koromrészecskékhez sorolt nagyméretii, C és O atomokat homogén eloszlasban
tartalmazd gémb alaku egyedi részecskék keletkezési mechanizmusat is valoszinasitettlk,
amit 0sszefliggésbe hoztunk a fent vazolt kemiai reakcidval [Pdsfai et al., 2004].
Ertelmezésiink szerint ezek a részecskék a fiistben val6jaban kozepesen illékony vegyiiletek
és a vizg6z kondenzacidjaval jonnek létre, majd a cseppekben lejatszodd kémiai atalakulasok
réven tesznek szert a transzmisszios elektronmikroszkoppal, illetve az elemtérképek alapjan

megfigyelhet6 tulajdonsagaikra. Ez az 6regedési folyamat a részecskék hullamhosszal valtozé



fényelnyelését és higroszképos tulajdonsdgainak valtozasat okozza, amiknek légkori

folyamatokban fontos szerepe lehet.

Ehhez kapcsolédéan a biomassza égetésbél sz&rmazd, részben hasonld
mechanizmussal képz6d6é szerves anyag optikai, ezen belil abszorpcids tulajdonsagait
vizsgaltuk kisérletileg [Hoffer et al., 2006]. Az Amazonas vidéekén gyujtott, illetve kontrollalt
biomassza égetéses kiserletekb6l szdrmazo aeroszolmintakbol vizoldhatd szerves anyagot
izolaltunk, amelynek oldatdbol aeroszolgeneratorral és Differencialis Mobilitds Analizétorral
(DMA) adott nagysagld monodiszperz, homogen Osszetételti részecskéket allitottunk elé. A
részecskepopulacio fényszorasat és —elnyelesét on-line nephelométerrel illetve fotoakusztikus
spektrométerrel mértik. A részecskék toresmutatojat, illetve tomegelnyelési egytthatdjanak
értékét a Mie-féle sugarzasi mérlegszamitasok segitségével hatdroztuk meg. Azt talaltuk,
hogy noha a szerves aeroszol tomegelnyelési egyitthatdja 532 nm-en nagysagrendileg kisebb
a koroménal, a szerves anyag jelentésen nagyobb témegkoncentracioja, illetve Angstrom-
exponense (az UV tartomany felé exponencialisan novekvé elnyelése) okan biomassza
égetéshdl szarmazd aeroszolban a sugarzaselnyelés szamottevo hanyadaért felels lehet.

Kutatasaink soran részben nemzetkdzi egylttmikdodésben vizsgaltuk, hogy a
természetben a legnagyobb mennyiségben kibocsatott illékony szerves vegyilet, az izoprén
gazfazisu fotooxidacidjanak termékei kozil egyes vizben oldodo vegyuletekbél lehetséges-e
tobbfazisu reakcioban masodlagos aeroszol képzédése [Claeys et al., 2004]. A K-pusztai
méréallomason 2003. nyaran vegrehajtott mintavételi és mérési kampany soran gyujtott
aeroszolmintak elemzése soran olyan egyedi szerves vegyuleteket sikerilt szerkezetileg
azonositanunk, peldaul a 2-methylthreitolt, 2-methylerythritolt, a 2,3-dihidroxi-metakrilsavat
illetve az almasavat, amelyek megérizték az izoprén vézat. Ezekrél a vegyiletekrol
valdszindsitettik, hogy izoprénbél szarmazhatnak, viszont tébbszérésen szubsztitualt voltuk
miatt Kkicsi volt annak az esélye, hogy gazfazisu fotokémiai reakciok termékeikent
keletkezzenek. Vizsgaltuk azt is, hogy az izoprén tobbfazisu fotooxidacids termékeinek
tdmegkoncentracioja milyen napszakos ingadozast mutat [lon et al., 2005]. Megallapitottuk,
hogy egyes vegyiiletek esetében a nappali jelentésen nagyobb koncentraciok helyben térténd,
rovid idéallandoju keletkezést valosziniisitenek, mig méas vegyiletek (pl. almasav) napszaktol
fuggetlen koncentracidja pedig azt jelzi, hogy azok tobblépcsés oxidacios folyamatokban
keletkeznek, feltételezhet6en kiilonb6z6 forrasbol szarmazd elévegylletekbdl. Feltételeztik,
majd sejtéstinket laboratdriumi kisérletekkel is aldtdmasztottuk, hogy e vegyiletek

kozvetlenlil metakroleinbdl illetve metakrilsavbdl képzédhetnek felhévizben hidrogén-



peroxiddal végbemend savkatalizalt oxidacios reakciok soran, ami a szulfat képzédesenek
szerves analdgidja lehet. A metakrolein, illetve a metakrilsav az izoprén gazfazisd
oxidacidjanak jol ismert termékei, képzoédésik mechanizmusaval, kinetikajaval, légkori
eléfordulasukkal szamos tanulmany foglalkozik.

Noha kiserleteink soran a vazolt mechanizmus lehetséges volta egyértelmi bizonyitast
nyert, a felhéfolyamatok elemi 1épéseit egy egyszerisitett legkori modellbe illesztve
vizsgaltuk, hogy a folyamatnak a Iégkdrben a mésodlagos szerves aeroszol kepzédésében
milyen szerepe lehet [Gelencsér és Varga, 2005]. A modellben azzal az egyszeriisité
feltetelezéssel éltunk, hogy a szerves vegyuletek folyadékfazisban hidroxilgyokkel reakcioba
lépve kétlépcsés reakcidoban nem illékony terméket hoznak létre. A modellben az
aeroszolképzédés mértékét a kiindulasi vegyulet Henry-allanddjanak a fliggvényében
értékeltik. Eredményeink alapjan megallapitottuk, hogy az illékony szerves vegyuletek
gazfazisi fotooxidaciés termékeinek Henry éllandéjanak legaldbb 10° M atm *-nak kell
lennie ahhoz, hogy a belélik torténé masodlagos aeroszolképzédésben a felhéfolyamatokat
(tobbfazisu reakciokat) szdmitasba kelljen venni. Ennek alapjan szdmos természetes forrasbol
szarmazo, legaldbb két polaris funkcids csoportot tartalmazé szerves vegyiletek, illetve a
nagyobb szénatomszamu karbonilvegyiiletek, pl. a pinonaldehid potencialis aeroszolforrasnak
tekinthetok. A két felhdciklusbdl és egy felhémentes idészakbol allé idealizalt 1égkori
allapotra vonatkozoan az aeroszolhozam 1 % —70 % kdz6tt valtozott, a gaz- és folyadékfazisu
reakciok sebességének fliggvenyében. Habar a szerves vegyuletekbél tortend felhobeli
aeroszolképzodés az elévegyilet egységnyi tdmegkoncentraciojara normalva joval kevésbé
hatékony folyamat, mint a szulfataeroszol képzodése, globalis 1éptékben a kibocsatott szerves
vegylletek mennyiségére valo tekintettel mégis jelentés lehet. A kisebb hatékonysag a
szerves vegyuletek rosszabb oldhatosagaval, a sav-bazis reakciok hianyaval, valamint a
keletkezett termek véges illékonysagaval magyarazhato.

A beszamoléasi idészakban a palyazat temajat is érint6 monogréfiat irtam
Carbonaceous Aerosol cimmel, ami 2004-ben a Springer kiaddé gondozasaban jelent meg
[Gelencsér, 2004]. A monografia kilon alfejezetet szentel a felhéfolyamatok lehetséges
szerepének a masodlagos szerves aeroszol képzédésében, ami a tudomanyterilet legujabb

eredményeit, nem Kis részben sajat eredményeinket foglalja dssze.



