A légkdri aeroszol higroszkdpos tulajdonsagainak vizsgalata
Zarojelentés

A légkorben szamos kicsiny szilard és cseppfolyds részecske talalhatd lebegéd
allapotban, amelyek fontos szerepet jatszanak szamos légkori folyamat szabalyozasaban és
kozvetlenll, vagy kozvetve befolyasoljak egészségiinket, mindennapi életlinket.
Kondenzaciés magvakként meghatarozzak a felhdk szerkezetét, ezen keresztil, a
csapadékképzodést és a felhdk napsugarzas-visszaverd képességét, un. albeddjat. Kézvetlendl
is hatnak a levegé optikai tulajdonségaira, amelyet a légkdri latotavolsag valtozasain keresztil
érzékelunk. Mindezek a hatdsok fliggnek a részecskék koncentraciojatol, nagysdg szerinti
eloszlasatol, formajatol és nem utolsosorban kémiai 6sszetételétol.

Az aeroszol részecskék kémiai Osszetételének vizsgalata alapjan ismerjik, hogy a
részecskek jelentés része vizben jol oldddd vegyiletekbol épul fol, pl. ammonium-szulfatot,
ammonium-nitratot, natrium-kloridot, stb. tartalmaznak (Mészaros, 1999). A vizben old6dd
részecskek higroszkoposak, azaz mar a vizre vonatkoztatott tultelitettség (100 %-os relativ
nedvesseg) elérése elétt oldatcseppeket alkotnak. A szilard-folyékony fazisvaltas az illetd
anyag telitett oldatdhoz tartozo egyensulyi vizgéz-nyomason kovetkezik be. Az aeroszol
higroszkopos ndvekedését alapvetéen két tulajdonsdg, a részecskéket alkoté vegylletek
oldhatosaga (Un. Raoult-hatas, jellemzése: vizaktivitas) és a részecskék fellileti feszultsége
(4n. Kelvin-hatds, amely fligg a részecskék méretétsl is) szabja meg. Adott részecske a
részecskere jellemzo an. kritikus tultelitettség — amely a Raoult- és a Kelvin-hatas fuiggvenye
— elérésekor elfolydsodik, aktivalodik, azaz ekkor valik oldatcseppé. Tovabbi vizfelvétellel,
azaz a relativ nedvesseég novekedésekor, az oldatcsepp egyre higul és mérete akar kétszer-
haromszor is nagyobb lehet, mint a sz&raz részecskéé volt. E folyamat hatéséra, a részecskék
higroszkopos (nedvszivo) tulajdonsagaik miatt olyan jelent6s folyamatokat szabalyoznak,
mint a légkor optikai tulajdonségai és a felhoképzodés. A részecskék higroszkdpos
novekedese miatt a latotavolsag csokken és a levegé ,,pardssd” valik. A telitettségi érték
elérésekor ezek az oldatcseppecskék szolgaltatjak a felhoképzédésben szerepet jatszd un.
kondenzacios magvak nagy reszet.

A kutatas soran az alébbi teriileteket vizsgaltuk:

1. Az aeroszol részecskék legfontosabb szervetlen sojanak, az ammonium-szulfatnak
higroszkdpos novekedését hogyan befolyasoljak a szerves vegylletek. A vizfelvétel
vizsgalatdban modell-vegylleteket, azaz tiszta ammonium-szulfatot és ammadnium-
szulfat / szerves vegyulet keverékét alkalmaztunk.

2. Meéréseket végeztink kilonb6zé nagysagu legkori aeroszol részecskék higroszkopos
novekedésének meghatarozasara. A vizsgalatokat kilénbdz6 1égszennyezodéssel
jellemezhet6 helyeken, nagyvarosi (Budapest), falusi (Tihany) és regiondalis hattér
(vidéki, K-puszta) levegbben végeztik.

3. Osszefliggést kerestiink a higroszkdpos novekedés és a légkori aeroszol részecskék
kémiai Osszetétele kdzott.

4. Az eredeti celkittizés mellett, vizsgaltuk a részecskék higroszkdpos viselkedésének
hatasat az aeroszol optikai tulajdonségaira.

A kutatas soran elert eredményeink:

1. Az aeroszol részecskék vizfelvételének modellezeése.

Kdzismert, hogy s szervetlen dsszetevék mellett, a 1égkori aeroszol részecskék szerves
alkotdi is befolyasoljak a részecskék higroszkdpos novekedeset. Ugyanakkor, a szerves
vegylletek nagy szama és kilénb6z6 tulajdonsaga miatt kevéssé ismert, hogy a szerves



komponensek milyen iranyban és mértékben maddositjak a részecskék vizfelvételét. E témakor
vizsgalatdhoz modellvegyuletekkel és Iégkdri aeroszol mintakkal végeztiink kisérleteket.

Az aeroszol részecskék higroszkopos novekedését alapvetéen az Raoult-hatas, és a
Kelvin-hatds hatdrozza meg. Modellvegytiletek segitségével tanulmanyoztuk, hogy a szerves
modellvegyiletek (szerves savak) hogyan alakitjdk az ismert méretii részecskék felileti
fesziltséget és vizaktivitasat, valamint, hogy a szervetlen sokbol és szerves vegyuletekbél allo
aeroszol részecskék milyen kortlmények kozott aktivalédnak. A kritikus taltelitettség
meghatarozasahoz mértik a feluleti feszlltséget és ozmolalitds mérésekb6l szamitottuk a
vizaktivitast. Megallapitottuk, hogy a vizsgalt szerves savak megvaltoztatjdk az aeroszol
részecskek higroszkopos tulajdonsagait. Eredményeink szerint e vegyuletek jelentésen
csokkentik a képzédé cseppek feluleti fesziltségét, igy a Kelvin hatést is, ugyanakkor, kisebb
oldhatésaguk és nagyobb molekulatémegik kdvetkeztében a szerves alkotok abszolut
értékben csokkentik a képzédo cseppekben a Raoult hatast is. Raoult- és a Kelvin-hatas
egyuttesen azt eredményezi, hogy a részecskék kritikus tultelitettsége a tiszta ammonium-
szulfatéhoz hasonlé (Kiss et al., 2007, Varga et al., 2007).

Kozvetett moddon is vizsgaltuk a szerves 6sszetevoik hatasat a részecskék
higroszkdpossagara. Ebben az esetben, felhasznaltuk az aeroszol mérésekkel megallapitott (a
meghatarozas leirasat lasd késébb a 2. pontban), tényleges higroszkopos ndvekedését. E
mellett, a részecskék szervetlen iontartalmanak ismeretében meghataroztuk, a részecskék
elméleti (feltételezve, hogy részecskéket csak a szervetlen komponensek épitik fol)
vizgozfelvételét az AIM (Aerosol Inorganic Model) modell segitségével (Clegg et al., 1998).
A két értek kozotti eltérés nagy valdsziniséggel az aeroszolban talalhatd 6sszes szerves anyag
hatasanak kodszonhet. Eredmeényeink kimutattdk (Imre et al., 2005, 2008), hogy vidéki
leveg6ben a részecskek mért vizkoncentracidja atlagosan 4-5-szor kisebb volt, mint amit a
modellszamitas elére jelzett. Tovabba, a relativ nedvesség novekedésével a tényleges és az
elméleti értékek kozotti kilonbség ndvekedett: 51%-os relativ nedvessegen (RH) csak kis
kilénbseget, mig 86%-nal nagyobb RH-n az atlagosnal joval nagyobb eltérést kaptunk.
ndvekedése, a felvett viz mennyiségét 2-8ug-mal csokkenti a levegé relativ nedvességének
fuggvenyében.

2. A légkori aeroszol részecskék higroszkdpos ndvekedése méretiik fiiggvenyében.

A részecskék vizfelvételét gravimetrids mérésekkel hatarozzuk meg. Ehhez sziikség
van egy mikromerlegre, amelyet a kiilsé6 kornyezettol elkilonitve, an. kdrnyezeti kamraban
helyeziink el. Ebben a kamrdban a megfelel6 relativ nedvesség (RH) értékeket telitett
sooldatok (Mg(NOs),*6H,0 (RH=51%); NH;NO; (RH=64%); NaCl (RH=76%); NH,CI
(RH=80%); KCI (RH=86%)), és szilikagél (RH=35%) behelyezésével tartottuk fenn. A
legkdri, méret szerint osztalyozott, aeroszol mintakat un. 9-fokozatos kisnyomasu impaktorral
62,5nm és 16 um kozo6tt 8 nagysagintervallumban gyujtottik.

Az 1. abran a regionalis hattérlevegoben (K-pusztan) gyiijtott aeroszol higroszkopos
ndvekedése lathato a relativ nedvesség és a részecske méret fuggvényében. Méréseink szerint,
az aeroszol higroszképos toémegnovekedése fiigg a reszecskék méretétdl, amint azt
mindhdrom mintavételi helyen, Budapesten, Tihanyban és K-pusztdn is kimutattuk. Az
aeroszol 0.n. finom (d<1um) tartomanyaban tapasztaltuk a nagyobb aranyd, mig az u.n. durva
részecskéknél (d>1um) a kisebb mértékii novekedést. A 0,1 pum-nél kisebb részecskek is
jelentés  mértékben novekednek 80% feletti relativ nedvességen, amelynek a
felh6képzodésben van nagy jelentésege. A kilonb6zé mintaveteli helyeken a finom
részecskék tartomanyaban a higroszkdpos névekedés abszollt értéke a tisztabb helyszinektél
a szennyezettig folyamatosan csokkent, azaz K-pusztan volt a legnagyobb, mig Budapesten a
legkisebb a részecskék ndvekedése. Ennek minden bizonnyal a kémiai dsszetétel-kiildnbség



az oka. A durva részecske modusban a részecskék vizfelvételi képessége nem valtozott
jelentésen. Az aeroszol kémiai Osszetételének vizsgalata azt mutatta, hogy a finom részecskék
tartalmazzak a vizoldhaté Osszetevok — elsésorban szervetlen sék (ammonium-szulfat) —
legnagyobb reszeét (Imre et al., 2004, 2008).
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1. abra: Az aeroszol részecskék higroszkopos novekedése meéretik és a relativ
nedvesség fliggvényében K-pusztan (Imre et al., 2008).

3. A higroszkopos novekedés és a légkori aeroszol részecskék kémiai Osszetétele kozott

Osszefliggés vizsgalata.

Az aeroszol higroszképos novekedését a részecskéket felépité anyagok komplex
modon befolyasoljak, emiatt Kkilonb6zé kozelitéseket alkalmaztuk az 6sszetétel és a
vizfelvétel kozotti kapcsolat vizsgélatara (Imre et al., 2008). Szamitasinkat a K-pusztan
gydjtott mintak elemzésén keresztul mutatjuk be.

- Az aeroszol részecskék higroszkopos ndvekedésének altalanos leirdsara gyakran

alkalmazzak az an. gamma-modellt. (Ezt alkalmazzak szamos légkori folyamat, pl. a
részecskék éghajlatra gyakorolt hatasa, felh6folyamatokban a részecskék aktivalodasa,
modellezésekor.) A modell a részecskék ndvekedését a relativ nedvesseg fliggvényében
becstli, az alabbi empirikus figgveny segitségével:

G(RH)= 10c*(1-RH/100)-g
Az 0sszefuiggésben G az Un. higroszkopos névekedési tényez6, RH a relativ nedvesség,
mig a g Kitevo értéke fejezi ki adott aeroszol higroszkopos ndévekedési képességét. Minél
kisebb g értéke, annal kisebb mértéki adott aeroszol részecske higroszkdpos névekedése.
A fenti fuggvénykapcsolatot illesztettiik mind az elméleti (lasd 1. pontban, AIM modell),
mind a részecskek tényleges higroszkopos ndvekedését meghatarozé adatbazisra (amely
tartalmazta az RH és G adatparokat).
Az elméleti és a mért g-kitevok kozotti killonbseget a részecskék szerves széntartalmaval
hoztuk 6sszefliggésbe. TObbszords linearis regresszios egyenletet allitottunk fol a mért g-
Kitevo (gmert) becslésére, amelyben a fuggetlen valtozok az elméleti g-kitevo (Qeimeteti) €S
az aeroszol 6sszes szenkoncentracidja (TC) volt.

Omért = M1*Jeimeleti + M*TC +b

Feltételeztik, hogy a részecskék szervetlen alkotdinak vizfelvételét megfeleléen
jellemezheté az AIM modellel (Clegg et al., 1998) becsilt elméleti vizfelvétellel,
valamint ilyen mddon a részecskék széntartalmanak hatasa is becsilhets. Az
Osszefliggésben m; és m, egydtthatok, mig b értékét ugy ertelmeztik, mint a
vizsgalatban nem szereplé anyagok hozzajaruldsat a részecskék higroszkopos
novekedésehez.



A vizsgélatokat a finom (d<1pm) és a durva (d>1um) mérettartomanyban végeztik el.
Statisztikailag szignifikans (99% valoszintiségi szinten) dsszefliggést mutattunk ki az emlitett
paraméterek kozott:

Finom részecskek: gmsrt = 0,78*Qeimeleti - 0,07*TC + 0,01

Durva részecskék: gmsrt = 0,58*Qeimeteti — 0,12*TC + 0,13
Az egyenletek szerint, regionalis hattérlevegoben a gmart €S Qemeleri Kitevok kozott pozitiv
kapcsolat van, mig a szerves széntartalom negativan befolyasolja (azaz csokkenti) a
részecskek higroszkopossagat. Eredményeink azt is jelzik, hogy az ismeretlen dsszetevok a
finom részecskék esetében nem (<10%), mig a durva modusban jelentésen (>70%)
hozzajarulnak a mert higroszkdpos névekedeshez.

Kilénbdz6 szennyezetségi allapoti levegében gyiijtott részecskék atlagos ndvekedési
tényezojét dsszehasonlitva megallapithatjuk, hogy a varosi és a vidéki levegoben az aeroszol
részecskék higroszkopos tulajdonsagai jelentésen eltérnek egymastdl. Megfigyelhets, hogy
mig a varosi levegoben — a legkisebb nagysagtartomanytol eltekintve — a novekedeési tényez6
gyakorlatilag nem valtozik a részecskemérettel, addig a hattérlevegében a ndvekedési tényezé
méret szerinti valtozasa jelentés. A vidéken gyijtott részecskék esetében is a legkisebb
méretfrakcio volt a leginkdbb higroszkdpos, mig a legkevésbé a 0,18-0,35 um &tlagos méretii
részecskek ndvekedtek. Ugyanakkor, a tobbi mérettartomanyban hasonlo volt a részecskék
higroszkdpos névekedése.

4. A higroszkopos viselkedésének hatasat az aeroszol optikai tulajdonsagaira

A részecskék tényleges vizfelvételének ismerete — a részecskék optikai viselkedésének
megvaltoztatdsa miatt — az éghajlati modellszamitasokban is nélkildzhetetlen. Emiatt becslést
készitettlink a részecskék térésmutatojanak, higroszkopossaguk miatt bekdvetkez6 véltozasara
(Benko, 2005, Molnar et al.,, 2005). A szaraz aeroszolra vonatkozO eredményeink azt
mutattdk, hogy a részecskék méretének fliggvenyében a térésmutatd értéke (mind a valds,
mind a képzetes része) jelentés mértékben valtozik, hatarozott méret szerinti eloszlast mutat
(2.a és 2.b abra). A relativ nedvesség novekedésével a torésmutatd valds részének (amely a
fény szorasert felelos) értéke csokken, 85% relativ paratartalomnal maximum 4%-Kkal,
raadasul a torésmutatd méreteloszlasa is megvaltozott. Megallapitottuk, hogy a higroszk6pos
novekedes hatasa az 1 um korili részecskéknél a legnagyobb, és a kisebb atmérok felé
csokken. A képzetes rész (fényabszorpcio) szintén csokken a relativ nedvességtartalommal.
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2. abra: A részecskék higroszkopos novekedésének hatédsa a torésmutato valds (a rész) és
képzetes (b abra) részére K-pusztan (Benko et al., 2008)
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