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A cseppek novekedésének klasszikus elméletét alkalmazva egydimenzids numerikus
modellt dolgoztunk ki, amelynek segitsegével figyelembe veheté a felhécseppek szamanak és
nagysag szerinti eloszlasanak fliggése a levego felaramlasatol és a kondenzacios magvak
fizikai es kémiai tulajdonsagaitol. A modellszamitasoknal feltételeztik, hogy a felaramlasi
sebesség 0,1, 0,5, illetve 1,0 ms *. A kondenzaciés magvak ammoénium-szulfét részecskékbdl
valamint vizben oldddé szerves anyagokbol, illetve elemi szénbél allnak. Ez utobbiak
tulajdonséagait a hetvenes évek elejen, illetve a Kkilencvenes évek veégén végzett légkori
méresek alapjan hataroztuk meg.

Az eredmények azt mutatjak, hogy a szerves részecskék szerepe a szulfat részecskék
koncentracigjatol fligg. Nagy szulfat részecske koncentracié esetén kevesebb szerves
részecskén keletkezik felhécsepp. Ugyanakkor a szerves magvakon féleg nagyobb méreti
cseppek jonnek létre. Tekintve, hogy nagyobb cseppeket tartalmazo felhék stabilitasa
(élettartama) kisebb, ennek a felh6k tovabbi sorsa (pl. csapadekkeletkezés) szempontjabol van
jelentésege.

Légkori aeroszolmintakat tanulmanyoztunk, meghataroztuk a feltleti feszliltséget és a
vizaktivitast a  felhoképzodés  kilonbozé  stddiumainak  megfelel6  oldatokban.
Vizsgéalatainkhoz két alapvetéen eltéré mintatipust valasztottunk: az Orszdgos Meteoroldgiali
Szolgalat hattér légszennyezettség-méré allomasan, K-pusztdn négy évszakban gyujtott
aeroszolt, illetve biomassza égetéséb6l szarmaz6 aeroszolt. Az elért eredmények alapjan
megallapitottuk, hogy a kulonb6zé jellegii mintakban a szerves anyagok hasonlé mértékben
befolyasoljak az aeroszol részecskéken képzodo para illetve felh6cseppekben a fellleti
fesziltséget, de ezt a hatast a szervetlen sok is modositjak, kilénésen a cseppképzodés kezdeti
fazisdban. A viz aktivitasat a szervetlen komponensek szintén jelentésen befolyasoljék,
visszaszoritasan keresztil. Ezért a felhoképzodés termodinamikai modellezése soran
feltetlendl figyelembe kell venni a szerves és szervetlen alkotok kélcsonhatasat.

A légkdri  aeroszol kémiai Osszetételét reprezentdld szerves és szervetlen
modellvegyiletek oldddasi, ozmotikus és feluleti fesziltséget mddosité tulajdonsagait
vizsgaltuk g6znyomas-ozmometria és fellleti feszlltség meghatarozds moddszerével. A
szervetlen vegyuletek kdzul az ammonium-szulfatot, illetve a tengeri aeroszolban jelenlévo
natrium kloridot tanulményoztuk. A szerves vegyulletek kozil elsésorban a dikarbonsavakat
vizsgaltuk, ezen kivil méréseket vegeztink almasavval, maleinsavval, citromsavval és cis-
pinonsavval is. A mérésekbol megallapitottuk, hogy a C2-C6 dikarbonsavak feluleti
fesziltség csokkentd hatasa a szénatomszam novekedésével né, illetéleg hogy ez a hatas csak
a cseppképzodés kezdeti szakaszaban szamottevé. Nem ennyire egyértelmiiek a trendek az
ozmolalitasbdl szamitott vizaktivitasra vonatkozoan, mivel a vizaktivitast az oldott
komponens siriisége, molekulatdmege és disszociacios tulajdonsaga egytt hatarozza meg. A
két hatas ereddje hatarozza meg az adott dsszetételii részecskén képz6do felhéesepp kritikus
tultelitettségét.

A felhocseppekben végbemend polimerizacios reakcidkat aromas vegylletek vizes
oldataiban tanulmanyoztuk. A vizes kozegben végbemend oxidacios illetve oligomerizacios
reakciokat a felhoviz dsszetételét megkdzelité oldatokban vizsgaltuk folyadékkromatograf-
tomegspektrométerrel, az OH gyokoket Fenton reakcioval generaltuk. Megfigyeltiik, hogy
egyetlen kiindulé vegyiletbél nagyszamu oxidacios/oligomerizacids termék keletkezik. Az
oxigén belépése egyértelmiien megfigyelheté volt, a molekulattmeg ndvekedése pedig
oligomerizéaciodra utal.

Modellszamitasokat végeztink az el6z6é évi mérési eredmények alapjan. Az aeroszol
részecskek aktivalodasara jellemzo Un. kritikus taltelitettség meghatarozasahoz elészor az
adott meéretii csepphez tartozoé telitettseget szdmitottuk ki a Kohler egyenlet segitsegevel. A
feluleti feszultség és ozmolalitds mérések eredményei alapjan ezutan elkészitettiik a fellleti
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feszlltség vs. higroszkopos ndvekedési faktor (GF) és vizaktivitds vs. GF fliggvényeket. A
kilénbdz6 évszakban gyiijtott mintak feltleti fesziltségre, illetve vizaktivitasra gyakorolt
ellentétes hatadsanak kovetkeztében a kritikus tultelitettségben az aeroszolban nem mutathatd
ki évszakos valtozas annak ellenére sem, hogy az aeroszol kémiai Gsszetétele az egyes
évszakokban eltéré. Megallapitottuk, hogy a szerves és szervetlen alkotokat egyarant
tartalmazd aeroszol gyakorlatilag ugyanolyan tultelitettségen aktivalodik, mint a tiszta
ammoénium szulfat részecske. Ennek ellenére a szerves vegyiiletek jelenléte a potencialis
kondenzacios magvak szamanak és/vagy méretének novelése révén jelentés hatéssal van a
felhéképzodésre.

A részecskek optikai (szorasi és elnyelesi) tulajdonsagainak megfigyelését K-pusztan
végeztik. Azt talaltuk, hogy a részecskék visszaszorasi egyutthatdi dsszefliggést mutatnak a
hullamhosszal, napi atlagértékik 450, 550 és 700 nm hullamhosszon rendre 8,2, 6,5 és 5,2
Mm™* volt. Az éghajlati hatasanak vizsgalatdban lényeges szerepe van annak, hogy a
részecskek a teljes szérasanak hanyad részét szorjak vissza (7-90° térszogbe). Az aeroszol
részecskék visszaszort és teljes szorasanak aranya 0,12 és 0,19 kdzott valtozott a hullamhossz
fuggvenyében.

A részecskék optikai tulajdonsdgainak tanulmanyozésa soran az aeroszol szOrési €s
elnyelési egyitthatojat becsultik a Mie-elmélet alapjan, valamint felhasznaltuk a részecskék
valds és képzetes térésmutatojanak korabban szamitott értékeit, a modellszamitassal kapott
értékeket meérési adatokkal is 6sszehasonlitottuk. Megallapitottuk, hogy mind a szérasi, mind
az elnyelési egydtthatd szdmitott ertékei dsszevethetok a mért adatokkal. 23 magyarorszagi
meteoroldgiai allomason 1996 és 2002 kdzott mért latdtavolsag adatok elemzését végeztik el.
Az extinkcids egyutthatoban 1996 és 2002 kozott bekdvetkezett valtozésokat vizsgalva
megallapitottuk, hogy a latétavolsag a vizsgalt idészakban altaldban nétt a higroszkdpos
antropogén aeroszol részecskék koncentracidjanak csokkenése miatt.

Az aeroszolreszecskék torésmutatojat az un. térfogati addicio mddszerével becsultik.
A szaraz aeroszolra vonatkoz6 eredményeink azt mutattak, hogy a részecskék méretének
fuggvenyében a torésmutatd értéke jelentés mertékben valtozik. A relativ nedvesség
novekedésével a torésmutatd valos részének értéke csokken, 85% relativ péaratartalomnél
maximum 4%-kal. A higroszkopos novekedes hatasa az 1 pm koruli részecskeknél a
legnagyobb.

Vizsgaltuk a kilonb6zé  levegokornyezetben gyajtott  aeroszol — részecskék
higroszkdpos tulajdonsagait, a vizfelvételt befolyasold paraméterek hatasat. Emellett becslést
adtunk a részecskek higroszkopos tulajdonsaganak az aeroszol komplex tdrésmutatdjara
gyakorolt hatdsara. Eredményeink szerint vidéki levegoben a részecskék mért
vizkoncentracidja atlagosan 4-5-szor kisebb volt, mint amit a modellszamitas elére jelzett. A
relativ nedvesseg novekedésevel a tényleges és az elméleti értékek kozotti kulonbseg
novekedett: a részecskékben a szerves vegytletek koncentracidjanak 1 ugC novekedése, a
felvett viz mennyiségét 2—-8 pg-mal csokkenti.

Az aeroszol kozvetett éghajlati kenyszerének vizsgalata soran vizsgaltuk, hogy a
modellezett kdzépszintii gomolyfelhék (stratocumulus felhék) milyen hatast gyakorolnak az
albeddra (A). Ehhez modellezni kellett az 1970-es eévekben, illetve jelenleg keletkezé felhok
optikai tulajdonsagait. A modelleredmények szerint a kén-dioxid kibocsatas (a szulfat
részecskék szama) csokkenésének megfeleléen az optikai mélység is csokkent. 0,5 cms ™
értékii felaramlasi sebességet és 400 m-es felhévastagsagot feltételezve a csdokkenés az albedd
érteket 0,704-r6l 0,691-re valtoztatta meg. Az aeroszol részecskék méret szerinti eloszlasara
kapott kordbbi eredményeinket a részecskék higroszkopos méretndvekedésének becslésevel
egészitettlik ki. Megallapitottuk, hogy egyrészt a részecskék mérete a relativ nedvesség
novekedésével nd, masrészt, hogy a novekedés a kilonbdz6 nagysagu részecskék esetében



nem azonos. A leginkabb higroszkopos részecskék atméréje 40-50%-kal n6, ha szaraz
allapotbol 86%-o0s relativ nedvességi kornyezetbe kertlnek.

Egyedi légkori korom részecskék szerkezetét vizsgaltuk kvantitativ elektrondiffrakcios
modszerrel (parkorrelaciés flggvények analiziseével). Az adatok alkalmasak arra, hogy az
elektronsugarat sz6ré tomegpontok — azaz atomok - tavolsagainak gyakorisagi eloszlasat
meghatarozzuk. A korom részecskékre 1.34 A korili elsészomszéd-tavolsag jellemzs, amely
joval kisebb, mint a grafitra jellemz6 hasonlo érték. Ez az eredmény gy értelmezhet6, hogy a
korom grafénszerii rétegeit nehany aromas gyiaribol allé domének mozaikja alkotja. A
méasodszomszéd-tavolsagok elemzese alapjan arra is kovetkeztetni lehet, hogy a grafénszeri
rétegekben a hatos gyirak mellett 6t6s gyirik is megjelennek. Ezek okozhatjdk a rétegek
gorbiilését és a korom jellegzetes hagymahéjszerii nanoszerkezetét.

A k-pusztai meréallomason gyajtétt  légkori  aeroszol részecskéket atomi
erémikroszkoppal (AFM) is tanulméanyoztuk. A morfologia és dsszetétel szerint elkulonithetd,
az aeroszolban tipikusnak nevezhet6 részecskefajtakat ,,szulfat/szerves”, ,,szenes” és ,,egyéb”
csoportokba soroltuk. Az egyedi részecskékrol kapott adatokat a tombfazisrél szerzett
ismeretekkel Gsszevetve, a légkori folyamatok szempontjabdl rendkivil fontos, humuszszeri
anyagok lehetseéges hordozoéi a filmszerti megjelenésii szerves részecskék, valamint bizonyos
esetekben a szulfat részecskékkel bels6 keveréket alkoto széntartalmu vegyiletek lehetnek. A
korom és katranygomb részecskék egéstermékek, mig a szabalytalan alaku szerves részecskek
azonositatlan eredetiiek, de valdszinilleg szintén szennyezésb6l szarmaznak. Az egyedi
részecskék higroszkopos novekedésének AFM vizsgalatdt a TEM eredmények alapjan
meghatarozott részecske tipusokra vegeztuk el. Azt talaltuk, hogy a legtdbb részecske
higroszkopicitds szempontjabol kilonbozé tulajdonsagu dsszetevokbol all, amelyek nem
alkotnak homogeén keveréket. A higroszkdpos alkotdkon indul meg a cseppképzdodés.

Vizsgaltuk, hogy a természetben a legnagyobb mennyiségben kibocsatott illékony
szerves vegyllet, az izoprén tobbfazisu fotooxidaciojanak termékeinek tdmegkoncentracioja
milyen napszakos ingadozast mutat. Egyes vegylletek esetében a nappali jelentésen nagyobb
koncentraciok helyben torténd, rovid idéallandéju keletkezést valdszindsitenek az izopren
gazfazist oxidacios termékeibol. Az almasav napszaktdl fuggetlen koncentracioja pedig azt
jelzi, hogy ez a komponens joval hosszabb idéallanddju oxidacios folyamatokban keletkezik.

A maésodlagos szerves aeroszol felh6folyamatokban  torténé  keletkezéset
egyszertsitett, rogzitett allapotot reprezentalo  felhékémiai  modell  segitsegével
tanulméanyoztuk, amelyben az aeroszolképzédés mértékét a kiindulédsi vegyilet Henry-
allanddjanak a fuggvényében értékeltik. Eredményeink alapjan megallapitottuk, hogy adott
vegyiilet Henry éllandéjanak legaldbb 10° M atm '-nak kell lennie ahhoz, hogy a bel8lik
tortén6 masodlagos aeroszolképzédesben a felhofolyamatokat (t6bbfazisi reakciokat)
szamitasba kelljen venni. Habar a szerves vegyiletekbol torténé felhébeli aeroszolképzodés
az elévegyulet egységnyi tomegkoncentraciojara normalva joval kevésbé hatékony folyamat,
mint a szulfataeroszol képzodése, globalis 1éptékben a szerves vegylletek emisszibjara vald
tekintettel mégis jelentds lehet.

A légkori aeroszol vizoldhatd szerves vegylleteinek atalakulasi, 6regedési
folyamatainak vizsgaltuk. A biomasszaégetésbél szarmazo kis molekulatémegi anyagok
kdzul szamos cukorszarmazékot sikeriilt azonositani, melyek a novényi celluléz és a
hemicelluléz pirolizise soran keletkeznek. A cellulézon kivil a ndvények masik fontos
alkotéeleme a lignin, mely pirolizise soran az anhidrocukrokkal ellentétben reaktiv vegyuletek
keletkeznek. Eredményeink alapjan megallapitottuk, hogy a nehezebben oxidalhatd
komponensek relativ mennyisége a nappal gyijtétt mintdkban nagyobb, mint az éjjel gyajtott
mintakban. Az elterést tobbfazisu 6regedési folyamatokkal is magyarazhatjuk, hiszen a vizben
oldhatd, nagyobb molekulatomegii komponensek relativ. mennyiségének megnovekedését
feltenetéen légkorben lejatszodd fotokémiai folyamatokhoz koéthetjuk. Mivel a vizsgalt



aromas savak levoglukozanhoz viszonyitott mennyiségenek valtozdsa a metoxi csoportok
szamatol is fligg, feltételezhetjik, hogy a fotokeémiai folyamatok fontos szerepet jatszhatnak a
biomasszaégéshél szarmazd aeroszol poléaris és vizoldhaté anyagainak atalakulési
folyamataiban, illetve a nagyobb molekulatomegii anyagok kémiai tulajdonsagainak
meghatarozasaban.

A szerves szulfatok eléfordulasat, gyakorisagat vizsgaltuk kilonb6zé meteoroldgiai
paraméterek mellett gyajtott mintakban. A mintdk vizes extraktumabdl elvalasztottuk a
humuszszerit anyagokat, melyek molekulatomegét, nagy pontossaggal, FT-ICR-MS
modszerrel mértik. A mintakban szdmos kéntartalmd anyag jelenlétét mutattuk ki és a van
Krevelen diagramok alapjan megallapitottuk, hogy az egyes komponensek kéntartalma nagy
oxigéntartalommal is parosult. A mintakban néhany kiindulasi szerves anyag és azok szulfat
észter szarmazékai egyutt fordultak eld, a kentartalma anyagok az 6sszes komponens 33%-at
alkotték. Kisérleteinkben bemutattuk, hogy a kéntartalm( anyagok nagy szdmban keletkeznek
fotokémiai reakciok sordan. A heterogén fazisban keletkez6 nagyszamu kéntartalmu
komponens befolyasolhatja az aeroszol felh6képzédésben betdltott szerepét, valamint a
csapadékviz kémiai 0sszetételet.

A légkori aeroszol és csapadék mintdk fémion tartalmanak meghatérozasaval
foglalkoztunk a Balaton kornyezetében bekdvetkezé légkori szaraz és nedves Ulepedés
becslése céljabol harom Balaton mellett fekvo telepiilésen gyajtott mintak vizsgalata alapjan.
Az aeroszol mintakra alkalmazott szekvens kioldasi modszer segitségevel el6készitett mintak
eredmeényei azt mutattdk, hogy az Al és Fe a kdrnyezeti szempontbol stabilis frakciokban (pl.
savoldhato szilitdtokban), a Na kornyezeti korilmények kozott kénnyen mobilizalhatd és a
stabilis fazisok kozott oszlik meg. A Ca-t legnagyobb mennyiségben a mobilis fazis
tartalmazza, mig a Mg harom frakcioban egyenletesen oszlik meg. A csapadékmintak
fémtartalmanak meghatarozasaval az egyes fémek éves nedves Ulepedését becsiltik. A
nedves Ulepedés es az dsszes Ulepedés (szaraz+nedves) 6sszehasonlitasa azt mutatja, hogy a
vizsgalt elemek esetében a f6 nyel6 folyamat a nedves Ulepedés. A magnézium kivételével a
szaraz Ulepedés hozzajarulasa a teljes tlepedéshez 10 %-nal kevesebb.

Az aeroszolmintak policiklusos aromas szénhidrogén (PAH) szennyezettségét
vizsgaltuk. A PAH vegyiiletek f6 forrasai kozé tartoznak a fosszilis tlizeléanyagok valamint a
biomassza égetése. Szobahémérsekleten az illékonyabb komponensek gézfazisban maradnak,
a kevésbé illekony alkotdk pedig kondenzalodnak vagy adszorbealodnak a légkdorben talalhato
szilard részecskék feliletén, elsésorban a koromrészecskéken. Termodinamikai
megfontolasok alapjan a nagy fenantrén/antracen és kis fluorantén arannyal jellemezhet6
aeroszol petrogén, mig ennek ellentéte pirogén eredetre utal. Eredményeink alapjan az
aeroszol PAH szennyezettsége tobbnyire pirogén forrasbdl ered. Az egyedi vegyiletek
eloszlasa alapjan megallapithatd, hogy a fluorantén és a pirén a dominans alkotd, de emellett a
tobb (5-6) kondenzalt gydrit tartalmazo PAH-ok is jelentés mennyiségben fordulnak elé.

Tihanyban méret szerint gyujtott 1égkori aeroszol- és csapadekmintdkban az atmeneti
fémeket atomabszorpcios (AAS-GF) es atomemisszids (ICP-AES) modszerekkel hataroztuk
meg. A Berner-impaktorral gyajtétt mintadk vizsgalati eredményeibél meghatéroztuk a
Balaton kornyezetére jellemzo Ulepedési sebességet, amelynek segitségevel a szaraz tlepedés
szdmithatd. A fémionok kémiai kotés szerinti elvalasztasa alapjan megéllapitottuk, hogy a
krém-, vas-és manganionok a stabilis frakciohoz kototten fordulnak el6. Az 6lom-, a cink- és
a kadmiumionok jelentés része a mobilis részben azonosithatd. A nikkel a nehezen
mobilizalhatd frakciohoz kotédik leginkdbb. A nedves és a szaraz Ulepedés mertékeének
becslése szerint a Fe, Mn, Cd, Cr, Cu, Ni, Pb, Zn 72-95 %-ban a nedves ulepedéssel kerll a
vizbe, talajba, a ndvenyek, egyéb élélenyek fellletére, kisebb a szaraz tlepedés mértéke. A
vizsgalatok eredmeényei alapjan mintegy 38 t vas, 8 t mangan, 2,5 t réz, 14 t cink, 346 t nikkel,
1,4 t 6lom, 150 t kadmium és 305 t krom Ulepedik ki évenként a Balatonba. Az Uledékre



vonatkozé vizsgalatok szerint a féemionok stabilizdlédnak az tledékben, nem tapasztalhat6 az
ismételt viztestbe jutasuk.



