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1. Bevezetés

Az ipari forradalom Ota az egész vilag rohamos fejlodésnek indult, viszont ezen
fejlesztések kezdetén még nem foglalkoztak a kornyezetet érintd problémakkal. Az elsé
kornyezetvédelmi felvetések csak az 1960-as években jelentek meg. Azota egyre nagyobb
hangsulyt fektetnek a kornyezetbarat technologiak Kkifejlesztésére és a  kornyezet
Osszefliggéseinek megértésére. Az utobbi években egyre inkabb a figyelem kdzpontjaba keriil,
levegd minéségének kérdésére is. A levegészennyezést a gazhalmazallapoti (NOx, SO,, CO,
0s) és illékony szerves komponensek (VOC) mellett az aeroszolok és az aeroszolokon
adszorbealodott szerves illetve szervetlen vegyiiletek okozzak. Az élélények koztik az
emberek szamara nagyon fontos, hogy megfeleldé mindségli és mennyiségli kornyezeti
elemhez jussanak. Ezeken beliil is kiemelt jelentéségii a levegd.

A doktori disszertaciomban is ezzel az elemmel, pontosabban a levegében talalhatd
diszpergalt cseppfolyos és szilard anyagokkal — az aeroszolokkal foglalkoztam. Az aeroszolok
rendkiviili jelentdséggel birnak a levegd mindségének megitélése szempontjabol, hiszen ezek
a részecskék felelnek a lathatosagi hatasokért, asztmas vagy egyéb léguti megbetegedésekért
¢és sok antropogén eredetil, az emberre potencidlisan veszélyes vegyiilet is ilyen formaban
lehet jelen a légkorben. Forgalmas nagyvarosok kozelében, mint amilyen Budapest is a
megnovekedett jarmiiforgalom és az ipari tevékenységek hatdsara az aeroszolok az egyik
legfontosabb 1égszennyez6 anyagga valtak [1, 2]. Az egészségiigyi hatasok mellett nem lehet
elhanyagolni az aeroszolok épitett kornyezetre gyakorolt hatasat sem. A ma érvényben lévo
rendeletek és szabalyozasok az aeroszolokat alkotd vegyiiletek illetve komponensek teljes
koncentraciojahoz tartozd egészségligyi hatarértékeket irnak eld, viszont mind a biologiai
hozzaférhetdség, mind az épitett kdrnyezetre gyakorolt hatasuk szempontjabol elsdsorban ezen
komponensek vizoldhaté frakcioja jelentds.

Célkitlizésem a varosi aeroszol nyomkomponenseinek kémiai jellemzése volt. A
munkam soran elsdsorban a budapesti varosi aeroszolokkal foglalkoztam, de emellett
nemzetkozi egylittmiikodések keretein beliil argentin és kinai aeroszolmintdk elemzését is
elvégeztem. A pormintakbol ICP-MS késziilékkel az aeroszolban talalhaté nyomelemek
tekintettel a platina meghatdrozasara. Mivel a katalizatoros autok megjelenésével a benzin

6lomtartalmat egészségiigyi és technikai okokbol csokkenteni kellett, igy az utobbi években az
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olomkibocsatas jelent6sen csokkent, viszont a katalizatorok hasznalata miatt 0j szennyezés
jelent meg a platinafémek formajaban, melyek egészségiigyi hatasai még nem teljesen
tisztazottak. Ezért az aeroszolokbol torténé human platinafelvételt villamosvezetdk
vizeletmintdin keresztiill vizsgaltam. A szervetlen komponensek mellett nem szabad
megfeledkezni a széntartalmu alkotokrol sem, amelyek varosi kornyezetben kiilondsen
fontosak, hiszen a PMI10-es frakcio 30-50% szazalékat is kitehetik. A budapesti
aeroszolmintak szervesanyag-tartalmat az aeroszol teljes szerves széntartalmaval és a
vizoldhaté szerves széntartalommal jellemeztem. Az aeroszolban el6forduld szerves
vegyiiletekr6l a mai ismereteink elég hianyosak, melynek egyik oka a mintavételezés
bizonytalansagai, a masik az aeroszolokban talalhato szerves vegyiiletek nagy szama és eltéré
tulajdonsagai, amelyek megnehezitik a mintdk el6készitését a kromatografids elvalasztas
elvégzéséhez, ezaltal az alkotok egy része kimaradhat az elemzésbol [3-5]. A szerves
komponensek koziil részletesebben csak a poliaromasszénhidrogén-tartalommal és az
extrahalhatd olajszerli szénhidrogének meghatarozasaval foglalkoztam, GC-MS illetve GC-
FID modszerek alkalmazasaval, ezen vegyiiletek vizoldhato hanyadat nem vizsgaltam.

A vizsgalatom céljai kozott szerepelt a mért komponensek koncentracio-valtozasanak
megfigyelése szezonalis illetve éves 1éptékben. Tovabba a mért komponensek
aeroszoltomeghez vald jarulékdnak meghatarozasa, valamint a Budapesten mért
koncentracioértékeknek a vildg egyes mas nagyvarosaiban mért értékekkel torténd

Osszehasonlitasa €s a budapesti levegd minéségének jellemzése az adatok alapjan.



2. A légkori aeroszolok

A Fold levegéje kolloid diszperz rendszer, mely a gazhalmazallapoti dsszetevok mellett
cseppfolyos és szilard dsszetevoket is tartalmaz. A levegd ezen alkotoelemeit aeroszoloknak
nevezzik.

Légkori aeroszol: levegében finoman eloszlatott szilard részecskék vagy folyadékeseppek
0,001 — 100 pm atmér6vel. A részecskék térfogatukhoz képest jelentés feliilettel
rendelkeznek, aminek kovetkeztében szervetlen és szerves vegyiiletek adszorbealodhatnak a
szemcséken, és ezért az aeroszolok rendkiviili jelentdséggel birnak egészségiigyi szempontbol.
A légkorbe keriilo aeroszolok nagy része természetes forrasbol szarmazik, azonban az ipar
fejlodésével az ember altal kibocsatott mennyiség is egyre jelentésebb. Az antropogén
kibocsatasra viszont egyes esetekben igaz, hogy olyan Osszetevoket bocsatanak ki, amelyek a
természetben csak kis mennyiségben fordulnak elé vagy nincsenek is jelen. Ezen elemek,
vegyiiletek mar kis mennyisége is kornyezetkarosodashoz vezethet.
Kornyezetszennyezés: a kornyezet valamely elemének olyan mértékii terhelése, amely
kornyezetkarosodast idézhet els. A levegdszennyezés tehat nem maés, mint a levegdben
bekovetkezd kornyezetszennyezés. [6]
Leveg6szennyezd anyagok csoportositasa tobbféle képen torténhet:
- szervetlen, szerves, biologiai
- gazhalmazallapota (CO,, CO, SO,, NOx, N,O, NHj3, O3, VOC, ...)
- aeroszol (folyadékeseppek, szilard anyagok, virusok, baktériumok, sporak,

pollenek)
- eredet szerint (természetes, antropogén)
- jelleg szerint (helyhez kotott vagy mozgo; pontszerii, vonal vagy kiterjedt)
- id6beni lefolyas szerint (folyamatos vagy idészakos; egyenletes vagy iddben

valtozo)



2.1. Az aeroszolok tulajdonsagai

Az aeroszolok 1égkori folyamatokban betdltott szerepét szamos tulajdonsaga
befolyasolja, példaul a részecskék méreteloszlasa, tomeg- és szamszerinti koncentracidja,
kémiai Osszetétele €s optikai tulajdonsagai. Az aeroszolok igen sokféle mindségii és méreti
részecskébol tevodnek Ossze, ezért egységes jellemzésiik nem biztos, hogy jo eredményre
vezet. A kiilonbozd mérettartomanyba esé aeroszolok mind fizikai, mind kémiai
tulajdonsagaikban erdsen kiilonbozhetnek. Ez mér a keletkezésiik modjabol is adodik.

Ezek a részecskék kis méretiik kovetkeztében igen valtozatos tulajdonsagokkal rendelkeznek.
[7]
Az aeroszol jellemezhet6:
- kémiai Osszetétellel, speciacio
- szemcseméret eloszlassal:
- valamely aeroszol tulajdonsag eloszlasa a méret
fliggvényében
- részecskeszam, feliilet, térfogat, tomeg méreteloszlas
- adiszpergalo kozeg jellemzéivel (nyomas, hdmérséklet, stirliség)
- légkori tartozkodasi id6vel
- vizoldhatosaggal
- optikai tulajdonsagaikkal
- morfologia alapjan
Az aeroszolok a légkorbol szaraz-(turbulens diffizio), nedves iilepedéssel illetve kémiai
reakciok révén keriilhetnek ki [8]. A részecskék levegében vald tartdzkodasi idejét a
szemcseméreten kiviill a tomegiik, valamint a 1égmozgas sebessége és a csapadék is
befolyasolja. A részecskék iilepedési sebességét a Stokes-tdrvénnyel lehet leirni az 1 pm-nél
nagyobb részecskékre. A kisebb részecskékre a Brown—féle hémozgas nagy hozzajarulasa

miatt ez az §sszefliggés nem alkalmazhato.



_2r,8p, = p,)

9 , ahol r, a részecske aerodinamikai sugara, g a
n

Stokes—torvény: v,

gravitacios allando (9,81 m/s?), pp a részecske striisége, p, a gaz (levegd) siirtisége (1,20
g/dm’; 20°C, 101 kPa), n a giz (levegd) dinamikus viszkozitasa (1,81*10° Pas; 20°C, 101
kPa)

A részecskék mozgasa kovetkeztében fellépd tehetetlenségi hatasok elhanyagolhatéak, ha a

Reynolds-féle szam kisebb, mint egy.

pg v[7 rl’

Reynolds-féle szam: Re= <1, ahol pg a gaz (levegd) stiriisége, v, a részecske

sebessége, 1, a részecske sugara, 1 a gaz (levegd) dinamikus viszkozitasa

A részecske aerodinamikai sugara (pum) Az lilepedési sebessége (cm/s)
1 0,012
10 1,2
30 10
50 30 (Re=1)
100 120

1. tablazat: Részecskék iilepedési sebessége az aerodinamikai atméro fiiggvényében [9]

2.2. Az aeroszolok részecskeméret-eloszlasa

Az aeroszolok jellemzésére szolgalo tulajdonsagok koziil talan az egyik legfontosabb a
részecskék mérete, mert ez nem csak forrasuk, képzddésiik jellegére utal, de jelentésen
befolyasolja egészségligyi ¢és éghajlati hatasaikat is. Az aeroszolban a részecskék a
legvaltozatosabb méretben és alakban fordulnak eld, igy egységes fizikai jellemzésiik nem
lehetséges. Ezért vezették be a killonbozd egyenértékli gdmbatmérd- és alaki tényezék
fogalmat, mialtal a részecskéket gomb alaktnak lehet felfogni és ezaltal a szamitasok

leegyszertisodnek. A leggyakrabban hasznaltak ezek koziil:

- aerodinamikai 4tmérd: d,. azon egységnyi stirliségii gomb atmérdje, amelynek az

tilepedési sebessége megegyezik a vizsgalt részecskéjével.



- egyenértékii feliiletatméré: ds azon gomb atmérdje, amelynek a részecskével

azonos kiilso feliilete van

- egyenértékil térfogatatmérd: d, azon gomb atmérdje, amelynek a részecskével
azonos térfogata van (gomb alakt részecske esetén 1.00 szorzofaktor, kocka

esetén 1.08 szorzofaktor)

- egyenértékil teriiletitmérd: da azon gomb atméréje, amelynek legnagyobb
keresztmetszetének ugyanaz a teriilete, mint a részecske aramlasi iranyara

meréleges vetiiletének teriilete

Mivel az adott aeroszolon beliil a részecskék a legkiilonbozébb méretben fordulhatnak eld
ezért érdemes tudni, hogy az egyes mérettartomanyba esé szemcsék milyen aranyban
fordulnak el6. Ezt a méreteloszlassal jellemezhetjik a legjobban. A méreteloszlast a

stiriiségfiiggvénnyel szemléltethetjiik, amely logaritmikusan normalis eloszlasa [7]:

dN _1dN _ N ox _(lanlan)2
dinD DdD aximo T 2Ane) P

ahol N — részecskeszam, Dpi a részecskék atmérdjének mértani kozépértéke, ¢ a mértani
kozépérték szorasa.

Ennek kovetkeztében az Osszetartozo méreteloszlasokat azonos geometriai szoras jellemzi, az
egyik tipusu eloszlas jellemz6ib6l a tobbi eloszlas kiszamithato. A 1égkori aeroszolok
méreteloszlasat altalanossagban harom illetve négy modussal jellemezhetjiik (1. abra), melyek
logaritmikusan normalis eloszlasfiiggvényekkel irhatok le. A részecskék aerodinamikai
atmérGje (dae) alapjan a kovetkez6 tartomanyokat kiilonboztethetjiik meg: durva tartomany dae
>1 um, akkumuldcios tartomany d,e = 0,1 — 1 pm, Aitken tartomany d,e = 0,01 — 0,1 pm, és
nukledcios tartomany d,. < 0,01 um [8], az utobbi két tartomanyt régebben egy tartomanyként
kezelték. A légkori aeroszolt két, egymastol jol elkiilonithetd, finom és durva méretfrakcioju

osztalyokba is sorolhatjuk: a két méretfrakcid kozott a vagasi érték ~1-2 pm. Az egyes
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részecskék méretiiktél fiiggden kiilonbozé forrasokkal illetve képzOdési mechanizmussal
jellemezhetéek. A durva és finom frakcio részecskéi kozott kémiai Osszetételben jelentds

eltérések lehetnek, ezaltal egészségiigyi jelentéségiik is eltérd lehet.

forrd gz | mechanikai képzddés
) gt Fop ) |
el=ddieges & kondenzécia =Zél Tita por
reszecsk‘ek tengeri permet
| S — vulkéni részecskék
4 koaguldcid *

v
aggregatumok,

koaguldcid
rain outfwash out [szedimentacia |

| I x|

0,001 0.0% o 10 10 100
Részecske dtmérd (pm)

e nukleacids tartomany —— >« akkumuldcids tartomany — sle—— durva résrecskék

L finom részecskék >

1. abra: Aeroszolok részecskeméret szerinti osztalyozasa [10]
2.3. Az aeroszolok eredete, 6sszetétele

Az aeroszolrészecskék eredetiik szerint szarmazhatnak természetes vagy antropogén
forrasbol, kozvetleniil is kikeriilhetnek a levegdbe (elsddleges részecskék), valamint a
kibocsatott gazfazisa el6vegyiiletek fotokémiai reakciojat kovetd nukledcioval, illetve
kondenzacioval a légkorben is képzOodhetnek (masodlagos részecskék). [8,11,12]. A
természetes aeroszolkibocsatas adja az Osszes aeroszolok jelentés részét. Az aeroszolok o
forrasait és évenként keletkezd becsiilt mennyiségeit a 2. tablazatban tiintettem fel. Ezek az
adatok az Osszes aeroszol kibocsatas étlagait tartalmazzak. Az aeroszolkoncentraciok és -

kibocsatasok a vizsgalt helyszinektdl jelentdsen fliggenek.



Az aeroszolok f6 természetes forrasai:

Tipikus méret

nitrat NOy - bol

Forrastipus Emisszio ( Tg/év )
Elsddleges
asvanyi / talaj por 1500 durva
tengeri permet 1300 durva
vulkanikus por 30 durva
biologiai tormelék 50 durva
Masodlagos
biogén szulfat 130 finom
vulkanikus szulfat 20 finom
biogén szerves anyag 60 finom
30 durva és finom

OSSZG s természetes

3100 ( kb. 86%)

Az aeroszolok f6 antropogén forrasai:

Forrastipus

Emisszio ( Tg/év )

Tipikus méret

Elsddleges
ipari por (kivéve korom) 100 durva és finom
korom 10 finom
Masodlagos
szulfat antropogén SO,-bol 190 finom
biomassza égetés 90 finom
nitrat antropogén NOy - b6l 50 foleg durva
szerves aeroszol, antropogén 10 finom

Osszes antropogén

450 (kb. 14%)

Osszes aeroszol

3600

2. tablazat: Az aeroszolok forrasai [7]



Légkori aeroszolok altalanos kémiai dsszetétele:

F6 komponensek: NHsHSO4, (NH4)2SO04, NHsNO3

Szarazfold felett: szilikatok, oxidok (Si, Al, Fe, Mn, Ca, Mg, Ti )

Oceanok felett: NaCl, KCI, MgSO4

Kisebb koncentracioju dsszetevok: korom, szerves vegyiiletek, fluorid, Ba, Pb, Zn, V, Mn, Ni,
Sn, Cu, Zr, Sr, Cr, Bi, Co, Be, Cd, Li, Rb, egyé¢b fémek [9].

Varosi aeroszolok esetén a szerves Osszetevok mennyiségének novekedésével kell szamolni,

mig a fent emlitett f6 komponensek kisebb koncentracidban fordulnak el6.

2.3.1. Természetes aeroszolok

A természetes aeroszolok foldi vagy kozmikus eredetiick lehetnek. Kozmikus
aeroszolok meteoritok, iistokosok, kisbolygok becsapodasa révén keriilhetnek a Fold
legkorébe.

A f61don keletkezd aeroszolok eredete:

- diszperzi6s aeroszol:

A durva részecskék altalaban mechanikai Gton, szarazfoldi kornyezetben elssorban a felszini
kozet, talaj diszperzidjaval képzédnek, erre jo példa a porviharok keletkezése. A talajeredetii
részecskék elsésorban szilikatokbol, oxidokbol (vizben oldhatatlan vegyiiletekb6l) és
szulfatokbol allnak és viszonylag nagy méreteik miatt gyorsan kililepedhetnek a forras
kozelében, de a sz¢él hatasara jelentds tavolsagokra is eljuthatnak. Az Oceani teriileteken az
aeroszolok a sz¢l altal létrehozott tengeri permetbdl keletkeznek. A szérazfoldek és az
oceanok teriileteinek aranyat figyelembe véve, globalis méretekben a durva frakcioban a
tengeri permetbdl keletkezé s6 dominal [10].

- kondenzacids aeroszol:

A finom részecskék elsésorban masodlagos aeroszol-komponenseket, szervetlen ionokat
(szulfatot, nitratot é¢s ammoniumot) és szerves vegyiileteket (pl. telitett és telitetlen alifas és
aromas vegyiileteket és azok szarmazékait, karbonsavakat, aldehideket, szerves nitratokat és
szulfatokat valamint humuszszer(i anyagokat) tartalmaznak.

Légkori gazok kémiai reakcioibol jonnek 1étre részecskekondenzacioval, tipikusan

dp<1 pm atmérével (pl. NHsHSO4, (NH4)2SO4, NH4NO3).

- vegetacio altal termelt aeroszolok: izoprének, terpének




-egyéb forrasok: vulkani tevékenység, égési folyamatok, virusok, baktériumok, pollenek,
sporak.[7,9]

2.3.2. Antropogén eredetii aeroszolok

Az ember altal kibocsatott aeroszol tilnyomo része az ipari tevékenységbdl szarmazik,
kiemelt fontossagii ezek koziil az energiaipar (erémiivek). Az ipar mellett a vildgban egyre
nagyobb mértékii kozlekedés is jelentdsen hozzajarul az aeroszol kibocsatas novekedéséhez.
Az antropogén eredetli aeroszolkibocsatas jelentés része a finom méretfrakcioban talalhato,
ahol a potencialisan veszélyes/karos elemek (atmeneti fémek, pl. Zn, V, Ni, Cr és Pb, Cd, As)
jelentds része is [13,14].

Az antropogén aeroszolkibocsatas fo forrasai:
Energia-, papiripar, banyaszat, vegyipar, mezdgazdasag (biomassza égetés), szénfeldolgozas,

fémkohaszat, kozlekedés, liveg-, épitéanyag-ipar, fafeldolgozas, textilipar.



Forras

Fajta

Fo alkotorészek

energia-eldallitas

pernye, korom

Si0,, 2 CaO - SiO;, Ca0, CaSO4

szén, kalcium-aluminatok

szénfeldolgozas

szénpor

szén

fémkohaszat

szallo por

fém-oxidok, fémek

adalékanyagok, ércpor

kémiai iparok

ipari porok

szulfat, klorid, foszfat, kokszpor
Ca0, fém-oxidok,

milanyagszemcsék
épitéanyag-ipar szallo por cement, mész, salakrészecskék
livegipar szallo por kvarc, szilikatok, fém- és
nemfém-oxidok
kozlekedés szallo por olaj-, korom- és
gumimaradvanyok
szénhidrogén aeroszolok,
6lomvegyiiletek
mezbgazdasag miitragya-, termény és miitragya, novényvéddszerek
tapanyag szallo por
fafeldolgozas fiirészpor celluloz
textilipar a szalanyagok pora pamut, milanyag

3. tablazat: Az antropogén porok forrasai, fajtai és f6 alkotorészei [10]



Forras

Hatas

Ni asvanyolaj- és szénfeldolgozas belélegzés esetén karcinogén
hatés

Be szénfeldolgozas, nuklearis akut és kronikus mérgezés
technologia

B szénfeldolgozas, liveggyartas nagyobb koncentraciok esetén

mérgezd

As szénfeldolgozas, biocidek és mérgez6
detergensek eloallitasa

Se szén- és kénkémia mérgezd és karcinogén hatas

Hg kémiai ipar, elektrotechnika erésen toxikus

A% asvanyolajipar, kémiai ipar mérgezd
(katalizatorok)

Cd szénfeldolgozo ipar, nem vas anyagcserezavarok,
fémek vesekarosodas,
metallurgidja enzimblokkol6 hatas

Pb (kozlekedés), festékek krénikus mérgezés

Cu fiistgazok, fémkohaszat mérgezd

Mn banyaszat, ipar

Cr galvantechnika Cr(VI) karcinogén hatas

Ag fényképészet bérelszinez6dés

Zn kohaszat, fiistgadzok a biologiai rendszerek

miikddéséhez
alapvetGen sziikséges,
nagyobb

koncentraciok esetén karos

4. tablazat: Az atmoszféra nyomelem-szennyezdinek forrasai és biolégiai hatasa [6,10]



2.4. Az emisszio, transzmisszid, immisszio fogalma

A légszennyezés folyamata harom elkiilonithetd szakaszbol all:  emisszio,
transzmisszio, immisszio.
Emisszionak nevezziik a kiilonbozé forrasokbol, idéegység alatt a kornyezeti levegdbe
kibocsatott szennyezbanyag mennyiségét. Az antropogén kibocsatast az emisszio szabalyozas
irja el6, helyhez kotott, illetve mozgé forrasokra vonatkozo kibocsatasi hatarértékekkel.
Transzmisszionak nevezziik a levegébe keriilt szennyez6anyagok terjedését idoben és térben.
A levegbbe keriilt anyagok keverednek, higulnak, tilepednek, fizikai és kémiai valtozasokon
esnek at.
A szennyezOdanyagok forrasatol tavolabb, talajkozeli levegdben kialakult koncentraciojukat

nevezziik immisszionak [9].
2.5. Az aeroszolok hatasa a kornyezetre

A 1égkori aeroszol az ipar gyors fejlodése kovetkeztében egyre tobb az egészségre,
kornyezetre karos komponenst tartalmaz és ez nem hagyhato figyelmen kiviil, foleg azért nem,
mert a részecskék nagy részét be tudjuk Iélegezni (d,.<100 pum) és ezaltal potencialisan
mérgez6 anyagok keriilhetnek a tiidonkbe, majd onnan felszivodva szétterjedhetnek a
testiinkben.

Az aeroszolok a napfény szorasaval csokkentik a Fold felszinére érkez6 napsugarzas
mértékét (mérséklik az liveghdzhatast) [15], de ezzel egyidejiileg latasi zavarokat is
okozhatnak. Kozvetett modon az aeroszolok, mint nukleaciés magvak, altal eldsegitett
felh6képz6dés novelheti a Fold albedojat. Az Oceanok felett a megnovekedett
aeroszolkoncentracio eldsegiti az alacsony szintii felhdzet kialakulasat, mikozben a felhdket
alkotd cseppek méretét is csokkenti, ez a felhok optikai vastagsaganak novekedését idézi eld,
ezaltal megnovelve azok albeddjat [16,17]. Figyelembe kell venni azonban, hogy az
aeroszolok 1égkori tartozkodasi ideje viszonylag rovid és az emberiség tiszta 1égkor utani
torekvése miatt (aeroszolkoncentracio csokkentése) ez a hiité hatas a jovoben elore lathatolag
csokkenni fog [18]. Két fontos, jelentds természetes forrasokkal rendelkezé aeroszolfajta a

szulfat és szerves aeroszolok szoros kapcsolatban allnak a kornyezeti és oOkologiai
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paraméterekkel és a globalis méretli véaltozasok ezen aeroszolok képzddésére is kihatnak. Az
aeroszolok heterogén reakciokban is részt vesznek, a tengeri-s6 részecskéken bekovetkezd
reakciok befolyasolhatjak a tengeri hatarréteg oxidacios folyamatait halogéntartalmu gyokok
keletkezése altal, mig a szarazfoldon a lejatszodo reakcidok befolyasolhatjak a nitrogén, kén és
a légkori oxidaloszerek korforgasat [15].

Normaélis esetben a troposzféraban (a 1égkor also 8-18 km vastag része) a homérséklet
a magassaggal csokken (-1°C/100 m), ilyen esetekben a szennyezések gyorsan eloszlanak,
higulnak. Azt az esetet, amikor a hdémérséklet a magassag emelkedésével nd, inverzionak
nevezziik, ilyenkor vertikalis aramlas nem tud kialakulni és a szennyezanyagok, koztik az
aeroszolok talajkozeli koncentracioja megnovekszik. Ilyen esetekben alakulhat ki a London-
tipusu flistkdd (szmog), ehhez kis hdmérséklet és borult id6 sziikséges. Jellemzdi a magas kén-
dioxid koncentracié, kénessav illetve kénsav tartalmi aeroszol, magas por- ¢és
koromkoncentracio. A szmog kialakulasa igen veszélyes lehet az €16 szervezetekre, erre jo
példa a londoni 1952-es ,,disasterweek”, aminek soran egy hét leforgasa alatt 3500-4000

ember halt meg a varosban kialakult szmog miatt [19,20].

2.5.1. Az aeroszolok hatasa az épitett kornyezetre és az él6lényekre

Az aeroszol a mesterséges kornyezetre is kartékonyan hat mind koézvetlen, mind
kozvetett moédon. Az épiileteken lerakodd por és a dizeljarmiivekbdl szarmazd korom
esztétikai hatasan kiviil, korroziv hatast fejt ki a légkorben megtalalhaté egyéb gazokkal
egyetemben. A dizeliizemii jarmiivekbdl szarmazo vastartalmu por, korom gyorsithatja a kén-
dioxid oxidaciojat a feliileteken. Az épitett kdrnyezet szempontjabol a legjelentdsebb karositd
anyag a kén-dioxid és a beldle keletkezett szulfat aeroszol. A hatasat lathatjuk szobrokon,
milemlékeken, épiileteken (pl. Parlament). Az aeroszolokbdl képz3dd szervetlen és szerves
savak a fémszerkezetekre fejthetnek ki korroziv hatast. Egyes fémek (pl. réz, vas, mangan) és
szerves  vegyliletek (pl.  peszticidek, poliaromas szénhidrogének) katalizatorként
viselkedhetnek fotokémiai folyamatok soran. [21,22]. Az aeroszolok altal okozott
kornyezetrombolas oOridsi anyagi karokat okozhat, a karositott szerkezetek folyamatos
felujitasra szorulnak és emellett a megrongalt miiemlékek egy része nem potolhatd. Az
aeroszolok ezen hatdsa nagymértékben fligg az id6jarastol is (pl. rain out — esd altali

kimosodas).



Az ¢él6lények szamara elengedhetetlen a j6 mindségi, tiszta levegé megléte, amely azt jelenti,
hogy a levegé nem tartalmazhat semmilyen, az €16 szervezetre rovid vagy hosszi tavon karos
komponenst.

A novények kitlind indikator szervezetek, mivel nagyon érzékenyek a kornyezetiikben
bekovetkezd valtozasokra. Szamukra elsddlegesen a porszennyezés jelent nagy veszélyt, mivel
a leveleken lerakodott nagy mennyiségii por gatolja a ndvény fotoszintézisét. Ennek
kovetkeztében a novény nem tud megfelelden fejlddni, esetleg lelassul a szaporodasi iiteme,
csokken az élettartama és legrosszabb esetben a novények elpusztulhatnak. Az aeroszolban
talalhat6 toxikus elemek (fémek) feldisulhatnak a névényben és amellett, hogy ez a novény
pusztulasat idézheti el6, a taplaléklancban magasabban helyet foglald ¢é161ények az adott
ndvényt elfogyasztva a levegdben eléforduld koncentraciohoz képest nagyobb dozist kapnak
az adott szennyez6 anyagbol.

Az aeroszolok hatasat allatokon sokkal nehezebb megfigyelni, csak a levegd mindségére
fokozottan érzékeny fajok szamanak csokkenésébdl, eltiinésébol lehet kovetkeztetni a levegd

mindségének romlasara [19].

2.5.2. Az aeroszolok hatasa az emberre

A mérgezd anyagok harom f6 utvonalon juthatnak a szervezetbe: oralis Uton
(tapcsatornan  keresztiil), dermalis uton (béron at felszivodva), inhalaciés uton (a
légzérendszeren keresztiil).

Az aeroszolok 4ltal okozott egészségiigyi problémak elsdsorban a belélegzésiikbol
szarmaznak, ez a szervezetbe keriilésiik legfébb modja, de nem szabad megfeledkezni a
testiinket éré kiilsd behatasokrol sem. A nagy mennyiségii por irritalhatja a szemet, esetleg
hamsériilést okozhat (homokvihar). Egészségiigyi szempontbdl elsésorban a PM10-es
frakcionak van jelentdsége, mivel az ebben a mérettartomanyba talalhatd részecskék mar
képesek lehatolni a tiidébe, ahol kiililepedve az aeroszolon adszorbealodott vegyiiletek

kioldodhatnak és felszivodast kovetden a test barmely részére eljuthatnak.



A 1égiti expozicio sajatossagai:
- egy ember egy Ora alatt 0,4-4 m’® levegét hasznal fel, ez egy év alatt 3,5-35 t. Az
¢letiink 60 éve soran tehat 200 — 2000 t levegdt aramoltatunk 4t a tiidénkon.
- a tiidénk feliilete 50-100 m”, amely feliileten a mérgez6 anyagok belekeriilhetnek a
véraramba
- a mérgezd anyag lehet gaz, gdz, folyadék (permet, kod), szilard (por, fiist)

A kiilonbozé méretli részecskék a légzdrendszeriink kiilonboz6 pontjain és  eltérd
mennyiségben rakodhatnak le. A kiiilepedést befolyasolhatjdk a részecskék fizikai
tulajdonsagai (méret, slirliség, elektromos toltés és higroszkopossag), a belélegzés modja
(belégzési térfogat és 1égzési ciklus) €és a 1éguti geometria is. A tiid6 felépitésébdl adodoan,
egyes részeken a kiiilepedett aeroszol szemesék feldtisulhatnak és ezaltal lokalisan fokozott
expozicionak tehetik ki a tidoszovetet. Mivel nincs két egyforma felépitésii tid6 és a
dusulasok pontos helyét, és mértékét nem lehet megallapitani, valamint a 1égzés intenzitasa és
a belélegzett levegé térfogata fligg a nemtdl, az életkortol és a fizikai aktivitastol, igy az
feltételezve egy atlagos felépitést tiidémodellt, ebbdl kovetkezben az egészségiigyi kockazat

az egyes emberekre nézve eltérd lehet [23,24].

Aeroszolok felosztasa a szervezetbe valo behatolasi képességiik alapjan [7]:
- Dbelélegezhetd frakcid: dae < 100 pm
- az orriiregben kiszlirédik 20 < d,e < 100 um
- extrathorakalis frakcio: a gégénél nem hatol lejjebb, d,e > 10 pm
- thorakalis frakcio: a gégénél lejjebb hatol, dpe < 10 um
- respirabilis frakcid: lejut egészen az alveolusokba, és egy résziik ott is marad
0,1< dge <5 pm
- az 0,1 pm-nél kisebb részecskék tobbsége a kilégzés soran visszajut a légtérbe, de

bizonyos része a tiidoszoveten atjutva kozvetleniil a vararamba keriilhet

A test bonyolult védelmi rendszerek soraval van felszerelve a nagyobb méretli szemcsék
kiszlirésére. Ezek koziil az els6 az orrban talalhato szOrszalak, majd az orrnyalkahartya,

amelyben ezek a részecskék fennakadnak. Amelyek itt még nem a rakodtak le azok a felsé
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legut nyalkahértyajaban akadhatnak fenn, ahol gyulladast is okozhatnak. A garat felett
lerakodott szennyezédésektdl a szervezet kiilonféle modokon probal megszabadulni (k6hogés,
tiisszentés, orrfolyas, kopetképzés). Azok a részecskék, melyek ezeket a védelmi rendszereket
elkertilték, az alsé légutakba, a tiidobe jutnak és ott gyulladast esetleg rakos elvaltozasokat

okozhatnak.

Az aeroszolok egészségkarosito hatasat befolyasolja:
- arészecskék kémiai dsszetétele (foalkotok, nyomelemek, savtartalom)
- arészecskék fizikai tulajdonsagai (méreteloszlas)[20]
- arészecskék mennyisége
- a szervezet ellenalloképessége, egészségi allapota, nem, ¢Eletkor, testtomeg,
taplalkozas, genetikai tényezok
A porok osztalyozasa az egészségligyi szempontok alapjan:
- inert porok, a szervezetre nem jelentenek veszélyt
- allergén porok, a szervezetbe bekeriilve vagy a borfelszinnel érintkezve allergias
reakciokat valthatnak ki (pl. viragpor)
- radioaktiv porok, radioaktiv izotopot tartalmaznak (pl. uran, torium, radium)
- karcinogén porok, a szervezetbe bekeriilve rékos elvaltozast okozhatnak (pl. azbeszt,
katrany, As, Be, Cr, Ni és vegyiileteik
- toxikus porok, 6lom, réz, szelén, vanadium és vegyiileteik
- fibrinogén porok, szilikozist, azbesztozist okozhatnak, rendellenes szdvetképzodéssel
jarnak
Az aeroszol kronikus léguti megbetegedéseket, daganatos 1égzdészervi betegségeket
okozhat, fokozza az asztma kialakulasanak kockazatat és sulyossagat.
A por altal okozott leggyakoribb betegségek: portiidé (pneumoconiozis, idiilt szoveti reakcio).
Példaul szilikozis, azbesztozis, sziderdzis (vastartalmi részecskék hatasara), antrakozis
(szénpor felhalmozodasa a tiiddben), talkozis. Ezekre a betegségekre kiilonbozo tiinetek
jellemzoek, eléfordulhat a tidé nyalkahartyajanak izgatasa, a tiidé szdveteinek rendellenes
képzddése, rostosodasa, amely soran a szovet elveszti rugalmassagat és ezaltal képtelen ellatni

a légzés funkciojat, megnd a sziv terhelése.
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A port alkoté vegyiiletek teljes koncentraciojanak mérése nem lehet kielégitd, a
biologiai rendszerekre gyakorolt hatds nagymértékben fligg attol, hogy az adott elem milyen
formaban van jelen az aeroszol részecskékben [25]. A kioldodott vegyiiletek a
léghdlyagocskdk sejtmembranjan athatolva a véraramba juthatnak, az egész testben
szétterjedhetnek és komoly betegségek kialakulasahoz vezethetnek (mutagén-, teratogén-,

karcinogén hatas) [26].

valamint az egyes elemek egymassal szembeni kolcsonhatasanak megismerése (pl.
szinergetikus hatas) [27,28]. Elézore jo példa, hogy a vas(II)-ion a Fenton reakcid soran
vas(III)-ionnd alakul és mellette hidroxil-gyok keletkezik, ami az egyik legerdsebb oxidalo
agensként irreverzibilis valtozasokat idéz eld a sejt makromolekulaiban [20,29]. Az aeroszolok
jelentds mennyiségii szerves Osszetevot tartalmaznak, kiillondsen igaz ez a varosi kornyezetre,
ahol a teljes PM10-es frakcio tobb mint 50%-at is kitehetik. Ezeknek a szerves vegyiileteknek
a vizsgalata két ok miatt is fontos:

a, néhany szerves komponens karcinogén vagy toxikus hatassal rendelkezik (pl. benzol, 1,3-
butadién)

b, fontos szerepet jatszanak a troposzférikus fotokémiai 6zonképzédésben, mint prekurzorok.
Ezen szerves vegyiiletek egyik csoportjat a poliaromas szénhidrogének (PAH) alkotjak,
melyek némelyike erésen karcinogén. A PAH-ok nem megfelelo égés soran keletkeznek
kisebb szénatomszamu lancokbdl a lang tiizeldanyagban dis részében, amennyiben a lang
homérséklete tal alacsony, a keletkezett vegyiiletek nem bomlanak el és kijutva a langbol
lecsapodnak vagy az aeroszol részecskék feliiletén adszorbealédnak. Jelentds PAH-
koncentraciokat mértek az alabbi esetekben: gazolaj, szén és fa égetése soran keletkezd
koromban [30], valamint dohanyflistben, ami egészségiigyi szempontbol kiilonosen nagy
jelentdséggel bir [31].

Az utdbbi években egyre inkabb a figyelem kozéppontjaba keriilt az ultrafinom (<0,1 pum)
részecskék frakcioja. Az ebben a tartomanyban talalhato részecskék epidemiologiai kutatasok
szerint megndvekedett toxicitassal rendelkeznek és a toxicitasuk a méret csokkenésével nd
[20,32]. Ennek az egyik oka az lehet, hogy ezek a részecskék méretiikbél adoddan mar

képesek keresztiilhatolni a tiid6 szovetein és igy kozvetleniil a véraramba keriilhetnek [33,34].
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Ez az eddigi expozicios hatasok tjragondolasat eredményezheti és felvetddik ezen frakciok

analitikajanak problémaja, hiszen a kis mintatomegek miatt ez a frakcio kiilondsen nehezen

kezelheto, illetve vizsgalhato.

A szervezetbe jutott xenobiotikumok (az ¢él6lény anyagceseréjéhez nem sziikséges anyag)

sorsa:

felszivodas: a mérgek a vérbe, illetve a nyirokaramba keriilnek

transzport: a vérbol, illetve a nyirokrendszerbdl a szovetekbe keriilnek (passziv, aktiv
transzport, facilitalt diffuzié (a molekuldk ¢él6 sejtek plazmamembranjan keresztiil
torténd transzportja), endocitdzis, exocitozis révén)

megoszlas: a mérgek kiilonbdzé koncentracioban lesznek jelen a kiilonbozd
szovetekben, szervekben, szelektiv felhalmozodasban jelentds szerepet jatszanak: maj,
vese, tiido, raktarozo szovetek (zsirszovet (apolaris nehezen lebomld vegyiiletek),
csontszovet (nehézfémek))

biotranszformacio, méregtelenités: a mérgezé anyagok atalakitdsa vizoldhato
anyagokka, legfontosabb szerve a maj

kitiriilés: kiilonboz6 utakon torténhet, vizelet, széklet, kilélegzett levegd, nyal,

verejték, anyatej
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3. Aeroszolmintak vizsgalata

3.1. Aeroszol-mintavétel

Az aeroszol mintavételre altalaban nagy-, koézepes-, vagy kis térfogatarami
késziilékeket hasznalnak melyek egy légszivattyibol és egy részecskeméret szerinti
elvalasztast végzé rendszerbdl allnak. A késziilékek elnevezése az egységnyi id6 alatt
beszivott levegd mennyiségébol ered.

A méretszelektiv mintavevok tipikusan eld-elvalasztast hasznalnak arra, hogy a kivantnal
nagyobb atmérével rendelkezé részecskéket eltavolitsak. A leggyakrabban hasznalt eld-
elvélasztok az impaktorok és ciklonok.

A szlird megvalasztasat az szabja meg, hogy milyen tovabbi analizist szeretnénk végezni a
mintaval. A szalas-, membran- és porusossziirék kiilonbozé anyagokbol késziilhetnek [22, 32,
33].

A porterhelés mérésére altalaban iivegszalas sziirdket szoktak hasznalni, de az elemek
meghatarozasat a benne talalhaté szennyezések megnehezitik. Altalanossagban més sziirt
(teflon, celluldéz-acetat/-nitrat, polikarbonat, kvarc) érdemes hasznalni, ha specifikus analizist
is kell a mintabol végezni. Kvarcszalas sziirével jobb eredményeket lehet elérni, bar néhany
elemre ennek a tipusu szlirdnek is nagy lehet a vakértéke (Al, Ba, Fe, K, Mg, Na és Zn) [34].
Mikroanalitikai vizsgalatokra a legalkalmasabbak a celluloz-észter- és polikarbonatsziirék,
mivel kisebb vakértékkel rendelkeznek a legtobb elemre, mint az elobb emlitett két sz{ir6 tipus
[35,40]. Amennyiben a pormintabol szénformak is meghatarozasra keriilnek, a felsorolt
sziir6tipusok koziil csak a kvarcszalas szlr6 tekinthetd alkalmasnak, hiszen a szliré vakértéke
szerves anyagra nézve igen alacsony ¢és kibirja az esetleges szerves szennyezddés izzitas altali
eltavolitasat a mintavétel el6tt, valamint a szénmeghatarozasok soran alkalmazott akar 950°C-

os hémérsékletet is, mig az ivegszalas szlir6é ezen a hdmérsékleten mar megolvad.
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3.2. Nyomelem-koncentraciok meghatarozasa aeroszolokbdl

3.2.1. Mintael6készitési eljarasok nyomelemek vizsgalatahoz

A kornyezeti mintdk nyomelem-koncentraciojanak és biologiai hozzaférhetdségének
meghatarozasahoz a tobb 1épcsés kioldasok, feltarasok alkalmazasa a legcélravezetobb [41]. A
pormintak analizise soran leggyakrabban alkalmazott atomspektrometriai késziilékek a mintak
oldatba vitelét igénylik az analizis elvégzése elbtt. Ezeknek a késziilékek tulnyomod része a
minta bevitelére kiilonféle tipust porlasztokat hasznal.

Az eldkészités hatranyai:
- az el6készités a minta roncsolasaval jar
- megnd a minta elszennyezddésének veszélye
- a minta sziikségszerlien higul
- veszteségek léphetnek fel
- Az eldkészités elonyei:
- jobban reprezentalja a mintat, mint szilard mintavételezésii technikak, amelyek a
szlirdnek csak kis részét hasznaljak fel az analizisre (pl. XRF).
- a zart edényben végrehajtott mikrohullamu feltards megakadalyozza az illékonyabb
elemek veszteségét, mint az As, Cd, Sb és Zn.
- a higitott mintakban véarhato6 interferencidk lehetésége kisebb
A mintak feltarasara sok eljarast fejlesztettek ki. Leggyakrabban kiilonbozd savakat,
savkeverékeket hasznalnak. Az aeroszolmintak esetében a kovetkezd feltaro elegyeket
alkalmazzak a leggyakrabban:
- cc. HNO; [42,43]
- cc. HNOs + cc. HCI [44-51]
- cc. HNO; + ce. HF [52,53]
- cc. HNOs + cc. HF (HCI) + cc. HC1O4 [54-56]
- cc. HNOs + (cc. HF) + ce. HyO, [57-61]
- cc. HNO; + cc. HF + cc. HCI1[62,63]
A salétromsav roncsolja a szerves komponenseket, oxidalja a fémeket, vagyis a legtobb
elemmel vizoldhat6 sot alkot. Amennyiben a mintakat ICP-MS-sel analizaljak a salétromsav

ajanlott, mivel csak a H, N és O lesz jelen a plazmaban a mintédban taldlhato elemek mellett.
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Sosav ¢és kénsav alkalmazasa esetén az ICP-MS-sel végzett elemzés soran jelentds
molekulaion-interferenciaval kell szamolni, foleg az utobbi hasznéalata keriilendd, mivel a
mintak porlaszthatosagat és a plazmaban valdo deszolvatalasat is rontja. A nedveskémiai
feltarasok elvégezhetéek nyitott edényekben vagy zart rendszerben mikrohulldmu feltaroban
vagy nagy nyomasi kemencében. A hagyomanyos eljarasokkal szemben a mikrohullamua
technika hasznalata ajanlott, mivel csokkenti a felhasznalt vegyszerek mennyiségét, az
elokészitési idét és a minta kevesebbet érintkezik a kornyezettel. Ujabban a mikrohullamu
modszerek mellett megjelentek az ultrahangos fiirddben végzett minta-elokészitési technikak

is [44].

3.2.2. A nyomelemek analizisére hasznalt analitikai médszerek

Szamos analitikai technika jelent meg az elmult évtizedekben a fémek azonositasara és
mérésére az atmoszférikus kémia teriiletén. A legfontosabbak az atomspektrometrias
technikak.

A fémek és félfémek meghatarozasara elterjedten alkalmazzak az alabbi technikakat:

lang  atomabszorpcios — spektrometria  (FAAS) [43,44,49,51,52,64], elektrotermikus
atomabszorpcios spektrometria (ETAAS) [51,62,65,66], atomfluoreszcens spektrometria
(AFS) [67], induktiv csatolast plazma-atomemisszios spektrometria (ICP-AES) [47,49,50,55-
57,59,62,63,68-70] és  induktiv  csatolasu  plazma-tomegspektrometria  (ICP-MS)
[42,45,46,48,53,54,58,60,61,71,72]. A megfeleld technika kivéalasztasa tobb tényez6tdl is
fugg.

Ezek a tényezok lehetnek: a vizsgalt elemek szama, a koncentraciojuk a mintaban, a gyijtott
levegéminta térfogata (porminta mennyisége), detektalhatosag, interferenciak, a sziikséges
pontossag €s precizitas, dinamikus tartomany, multielemes mérési lehetdség, izotop analizis
lehetdsége, a késziilék lizemeltetési- és karbantartasi koltségei.

A fent emlitett modszerek kozil az ICP-MS-sel elérheté kimutatasi hatarok a
legalacsonyabbak, viszont ez a mddszer nem mentes a kiilonboz6 spektralis zavarasoktol. Az
elektrotermikus atomabszorpcids spektrometria mintaigénye jelentésen kisebb, mint az ICP-

technikaké oldatbeporlasztasos mintabevitel esetén.
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A késziilékek fejlédése soran megjelentek 0j technikak, mint a hidrid-generalas (HG), amely
az alabbi fémek analizisekor hasznalhato: As, Bi, Cd, Ge, Pb, Sb, Se, Sn, Te [73-75]. Egy

masik technika a hidegg6zos eljaras, amely jol alkalmazhatoé Hg vizsgalatanak esetében [76].

Ennek a két modszernek az eldnyei:

- sok elem esetében a hatékonysag kozelit a 100 %-hoz,

- a vizsgalt elem elvalaszthato a matrixtol, ezaltal nd a szelektivitas,
- lehetGséget nyujt a dusitasra és

- javul a detektalhatosag.

Atomabszorpcios spektrométer:

A késziilek pontos és preciz (0,1-1 %) mérések elvégzésére alkalmas. Hatranya, hogy
egyszerre csak egy elemet tud mérni. Tipikus kimutatasi hatara oldatokban 1-10° pg/l, ami a
légkori aeroszolokban taldlhatd egyes elemek esetén nem eléggé alacsony. Emellett a FAAS
sziikebb dinamikus tartomannyal rendelkezik és fellép a mérések soran a matrixhatas. Az
ETAAS késziilékek megjelenésével kis mintamennyiségek is mérhetové valtak (5-40 pl) és a
kimutatasi hatarok is csokkentek. Ezekkel a késziilékekkel egyidejiileg akar négy-hat elemet is
lehet mérni, mindazonaltal ilyen esetekben a hoémérsékletprogram megvalasztisa

kompromisszumot igényelhet.

Plazmaalapu technikak:

Fé jellemzoi: egyszerre akar 60-70 elemet is képes vizsgalni, érzékeny, széles a
dinamikus tartomanya (akar 5 nagysagrend), lehetséges kis térfogati mintak analizise (flow
injection technika, elektrotermikus elparologtatas és lézerablacio alkalmazasa esetében).
Kimutatési tartomanya 102-t6] 10 pg/l-ig terjed és a pontossiga 0,3-2 %-o0s. A savak és
savkeverékek nagy részét jol toleralja az ICP-AES késziilék, kivételt képeznek a nehezen illo
savak (pl.kénsav).

Az ICP-MS megjelenésével a késziilék képességei tovabb javultak. A kimutatasi hatar (107
ng/l oldatban) a legtobb elem esetében lehetdvé tette kistomegili aeroszol mintak analizisét. A

fémeket, félfémeket és néhany nemfémes elemet akar 1 pg/m3 koncentracioban is ki lehet
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mutatni, legaldbb 100 m® levegéminta esetén. 1-2 %-os pontossagot lehet elérni ezzel a tipust

késziilékkel. Ezeken feliil képes informaciot nytjtani az izotopokrol.

Atomfluoreszcens spektrometria:

Az AFS alkalmas technika nyomelemek vizsgalatara koszonhetden a nagy
érzékenységének ¢és széles dinamikus tartomanyanak (4-6 nagysagrend), egyszeriiségének és
alacsony aranak. A legnagyobb elénye az abszorpcios mérésekkel szemben, hogy alacsonyabb
kimutatasi hatar érhetd el, mivel a fluoreszcens jelnek kicsi a hattere. Mivel az aeroszolok
mennyisége az AFS-sel direkt médon mérheté mennyiségeknél kisebb, ezért kimutatasi
hataranak javitasa érdekében hidridgeneratorhoz lehet kapcsolni. A fent leirtakhoz képest ezt a

technikat kevesebbet alkalmazzak aeroszolmintak analizisére.

A fent emlitett atomspektrometrias eljarasok mellett alkalmaznak méas modszereket is, pl.
roncsolasmentes eljarasokat, mint a XRF, TXRF, PIXE és a NAA, amelyek sokkal egyszeriibb
mintael6készitést igényelnek [70,77-96]. Aeroszolvizsgalatok esetében az utobbi technikak
alkalmazasa koriilményesebb a rosszabb kimutatasi hatar (XRF) ill. draga és bonyolult

lizemeltetés miatt (PIXE, NAA).
3.3. A szénformak meghatarozasa

Az elsé rendszeres aeroszolbol torténd szénmeghatarozasokra az 1970-es években
keriilt sor [97]. A varosi aeroszolban mérhet$ széntartalmat tobbféleképpen definialjak. A két
6 széntartalmu Gsszetevd egyike a grafit jellegli szén, amelyet a mérési metodikatol fiiggden
elemi szénnek (termikus-optikai mérési modszer, elemental carbon, EC) vagy feketeszénnek
(korom) neveznek (optikai tulajdonsagok alapjan, black carbon, BC). A masik Osszetevo,
pedig a szerves anyag (organic matter, OM). A szerves anyag tomegét altalaban a szerves
széntartalommal (organic carbon, OC) fejezziik ki. Az elemi széntartalom, a szerves
széntartalom és a szervetlen széntartalom Osszegeként megkapjuk a teljes széntartalmat
(TC=OC+EC+TIC).

Egy masik megkozelités alapjan definialhatjuk a teljes szerves széntartalmat (total
organic carbon, TOC) és a teljes szervetlen széntartalmat is (total inorganic carbon, TIC), a
kett6 Osszegzésével szintén a teljes széntartalmat (total carbon, TC=TOC+TIC) kapjuk meg.
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Ebben az esetben a mintdban 1év6 szénbdl oxigénatmoszféraban torténd elégetés soran
keletkezé szén-dioxid infravords elnyelése alapjan torténik a meghatarozas, késziilektol
fliggben egy ill. két lépésben. Amennyiben a késziilék felfiitése programozhatd, a két
szénforma a megfeleld homérsékletek megvalasztasaval egymas utan mérhetd, amennyiben a
készilék csak egy rogzitett hémérsékleten miikodik, abban az esetben csak a teljes
széntartalmat lehet meghatarozni, majd ebbdl kivonva a teljes szervetlen széntartalmat (melyet
foszforsavas reakcioval lehet meghatarozni) kaphatjuk meg a teljes szerves széntartalmat.
Mivel a kiilonbozé szénformak definicidja az alkalmazott vizsgalati modszerektdl
jelentdsen fligg, ennek kovetkeztében az irodalomban talalhatd eredményeket csak megfeleld

koriiltekintéssel lehet 6sszehasonlitani [98].

3.4. A policiklusos aromas szénhidrogének és az extrahalhato

alifas szénhidrogének meghatarozasa

Az irodalmi adatokat attekintve kit{inik, hogy a policiklusos aromas szénhidrogének és
alifas szénhidrogének pormintakbol torténé meghatarozasanak elsé 1épése minden esetben egy
szilard-folyadék extrakcio. A két legelterjedtebb minta-elokészitési eljaras a Soxhlet-extrakci6
[99-105] és az ultrahangflirdével tamogatott extrakcio [69,106-125] alkalmazasa, de talalhato
példa gyorsitott oldoszeres extrakciora (accelerated solvent extraction) is [126,127]. Az
irodalom alapjan jol lathatd, hogy a két eljaras extrakcios hatasfoka hasonlo, de mig az
ultarhangos fiirddvel tamogatott eljaras ritkan tart egy oranal tovabb, addig a Soxhlet-eljaras
iddigénye altalaban 6-24 6ra. Emellett nem elhanyagolhat6, hogy az ultrahangos eljaras soran
a felhasznalt extrahaloszerek mennyisége joval kisebb, ami megkonnyiti az extraktumok
beparlasat és kisebb kornyezeti terhelést is eredményez. A leggyakrabban alkalmazott
extrahaloszer a diklor-metan [100-102,107-117,119,121-124,126]. Egyes cikkekben az
extrakci6 soran a diklor-metan mellett n-hexant [99], metil-alkoholt [106,118,128] illetve
acetont [103,127] is hasznalnak. Az emlitett extrahaloszerek mellett hasznalnak még
ciklohexant [69,125] illetve acetonitrilt [120] a PAH-ok porokbdl torténd kinyerése soran.

Az extrakcios 1épés utan be kell iktatni egy tisztitdsi lépést is a zavard szerves

komponensek eltavolitasara. Ez leggyakrabban egy szilika (SiO,), szilika-aluminium-oxid
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(Si02-ALL03) illetve kiilonboz6 szilard fazist  extrakcios (SPE) oszlopokon torténd
frakcionalast foglal magaba. A frakcionalds soran az olddszerek helyes megvalasztasaval az
extrahalhato alifas szénhidrogének és a PAH-ok elvalaszthatoak egymastol. Az alkalmazott
oszloptipustol fliggden az alifas szénhidrogének leoldasara altalaban n-hexant, mig a PAH-ok
leoldasara diklor-metant, diklor-metan + hexan elegyet, benzol-hexan elegyet illetve metanolt
hasznalnak. Az igy kapott PAH-tartalmu oldatokat évatosan szarazra paroljak vakuumbeparlo,
illetve N,-gaz segitségével, majd az alkalmazando analitikai eljaras figgvényében tjra oldatba
viszik.

Az extrahalhato  alifis  szénhidrogének meghatarozasara gazkromatografiat
alkalmaznak, langionizaciés (GC-FID) [69,129,130], illetve tomegspektrometrias (GC-MS)
[99-101,103-118,121-123,125] detektalassal. A gazkromatografia mellett
folyadékkromatografiat ~ [102,118-120,124,126,127] is  alkalmaznak a  PAH-ok
meghatarozasara. Ebben az esetben detektorként leggyakrabban fluoreszcens detektort
hasznalnak.

Extrakciés minta-el6készitési eljarasok alkalmazasa nélkiil is meghatarozhatdo a
porminta PAH-tartalma direkt termikus deszorpcio (DTD) alkalmazasaval. A modszert
Schnelle-Kreis és munkatarsai fejlesztették ki DTD-GC-TOF-MS késziilékre [131]. El6nye,
hogy nem sziikséges hozza oldoszer, leroviditi a meghatarozashoz sziikséges id6t és nem kell

szamolni a minta-elékészitésbdl adodo hibakkal.

4. Vizeletmintak platinatartalmanak meghatarozasa

Az iparilag fejlett orszagokban kozlekedd gépjarmiivek karos szennyezanyag-
kibocsatasanak csokkentése érdekében a katalizatorok haszndlata a kilencvenes évek ota
altalanossa  valt. A gépkocsikba szerelt katalizatorok hordozoblokkja zomében
2Mg0.2A1,05.5510, 0Osszetételii lyukacsos keramia, amelynek feliiletén cérium-oxiddal
adalékolt Al,Os5 vékonyréteg helyezkedik el, magaban foglalva a platina, palladium és rodium
kiilonbozé aranya 6tvozetébol allo szemcséket. A gépjarmiivekben hasznalt katalizatorok
miikodésiik kozben fellépd termikus és mechanikai roncsoldédas hatasara platinafémeket
bocsatanak ki, melyek a 16gz6 rendszeren keresztiil az emberi szervezetbe keriilhetnek. Bar
ennek mértéke csekély, mégis felvetédik a kérdés, hogy a ndvekvé Pt-fém-tartalom a

kiilonboz6 biologiai rendszerekben milyen biologiai folyamatokat indukal. Allatkisérletek
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soran a platinat kimutattak vérbol, vizeletbdl és az Osszes fontos belsd szervbol [132,133].
Ennek tisztazasa érdekében tobb eurdpai orszagban vizsgalatok indultak a varosi aeroszolok és
a nagyvarosokban ¢él6 emberek vizeletében valamint vérszéruméaban kimutathato Pt-fémek
koncentracidjanak kovetésére.

Tehat ez egy olyan probléma, amelyet nem hagyhatunk figyelmen kiviil, figyelembe véve a
katalizatorral ellatott gépjarmiivek szaméanak novekedését. A CEPLACA [134,135] projekt
keretében kiilonbozé katalizatorokkal felszerelt Ford és Seat gépjarmiiveket vizsgalva a
platina kibocsatas 0j autok esetében 43-133 ng/km, mig legalabb 80000 km futdsi
teljesitménnyel rendelkezd gépjarmiivek esetében 5,7-162 ng/km értékek kozott valtozott.
Azonban fontos megemliteni, hogy a vizoldhaté hanyad minden esetben kisebb volt, mint
10%. A vizsgalat masik fontos megfigyelése, hogy a platinakibocsatds huzamos mikodés
soran novekedett, kiilonosen dizeliizemii gépjarmiivek esetében. A belélegzett platina
szervezetbeli utjanak kovetésére Caroli és munkatarsai [136] Roma belvarosi és kiilvarosi
részerél szarmazo, 6 és 10 év kozotti kisiskolasok vizeletmintajabol hataroztak meg a
platinakoncentraciot szektorteres induktiv csatolast plazma tomegspektrométerrel (SF-ICP-
MS). Az atlagos, kreatininre vonatkoztatott Pt koncentracid 0,9+1,1 ng/g-nak adodott. A
vizeletb6] mért Pt-koncentracio és a forgalom kozotti 6sszefliggést nem talaltak. Schierl [137]
adszorbcios voltametrias technikaval 178 kiilonbozé foglalkozéast alany vizeletébdl hatarozta
meg a platinakoncentraciot. A vizsgalatok soran kapott atlagérték 6,5 ng/g kreatinin volt. Az
Eotvos Lorand Tudomanyegyetem Analitikai Kémia Tanszékén egy korabbi vizsgalat [132]
soran 100-100 budapesti és bécsi klinikai beteg vizeletébdl tortént meg a Pt-koncentracio
meghatarozasa. Az akkori mérések soran kapott median értékek 7,8 ng/g kreatinin illetve 3,2
ng/g kreatinin voltak a budapesti illetve bécsi mintak tekintetében. A platina induktiv
csatolasu tomegspektrométerrel torténé meghatérozisat zavarhatja a HfO" molekulaion
spektralis atlapolasa. Ez a zavaras matematikai uton korrekcioba vehetd [138], biologiai
mintak esetében pedig figyelmen kiviil hagyhato [133]. Lehetéség van a zavardé matrix
komponensek kromatografias [139] illetve elektrotermikus elparologtatassal torténd

eltavolitasara is [140].

31



5. Kisérleti modszerek

5.1. Mintavételi eljarasok

5.1.1. Aeroszol-mintavétel Budapesten

A doktori munkam soran vizsgalt PM10-es frakcioba tartozo aeroszolok mintavételére
2004 szeptemberétdl 2007 augusztusaig keriilt sor. Havi rendszerességgel egy- illetve
négynapos mintdk vételét végeztem el. A mintavétel helyszinéiil Budapesten, a Széna-téren
talalhato levegétisztasag-védelmi méréallomas szolgalt (WGS98 koordinatak: E 47°297; K
19°04’; tengerszint feletti magassag: 114 m, 2. 4abra). A mintavételi helyszin az
elhelyezkedésébdl adododan elsdsorban a kozlekedési eredetii szennyezddések vizsgalatara
alkalmas. A mintavételi hely el6tt naponta atlagosan 80000 gépjarmii és 300000 utas halad el.
A nagy-térfogatarami mintavevo késziilék beszivo-nyilasa az allomas tetején helyezkedik el, a
fo1dtdl szamitott 4 méter magassagban. A mintakat Whatman QM-A tipust kvarcszalas
sziir6kre vettiik, melyeket el6z6leg 550°C-on legalabb 8 oran keresztiil izzitottunk, az
esetleges szerves szennyezOk eltavolitasa céljabol. Az igy elokészitett lapokat behelyeztiik a
mintatartokba. A mintékat lezart petricsészékben széllitottam ¢és szobahdmérsékleten taroltam,

az elszennyez6dés elkeriilése érdekében.

2. abra: Széna-téri monitoring allomas
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A mintavevd hasznalatat a Kozép—Duna-volgyi Kornyezetvédelmi, Természetvédelmi és
Viziigyi Feliigyeloség tette lehetové.

A Greenlab DHA-80 digitalis nagy-térfogatarami porminta-vevd (3. abra) olyan
rendszer része, amely por- és aeroszol részecskéket gyijt késébbi analizis céljabol. A
mintagy(ijté lizemi tartomanya normal koriilmények esetén 100 és 1000 liter/perc kozott
van.[141]

A beszivott levegdben 16v6 részecskéket 150 mm széles kerek sziiré fogja fel. A hasznalt
sziirGteriilet atméréje 140 mm, tehat a felhasznalt teriilete 154 cm’.

A légaramlas egy rotaméter segitségével szabalyozhatd. Levegdsziirés kozben a pumpa
szivoerejét dinamikusan iranyitja a késziilék, igy ez az érték hosszu tavon is stabil lesz. Erre a
hasznalt sziird ellenallasanak  valtozasa, valamint a beszivott kornyezd levegd
homérsékletének és nyomasanak valtozasa miatt van sziikség.

A PM10/PM2,5 favokak egyiitemii virtualis impaktorként mitkodnek, oranként 500
I/perc aramlasi sebességre vannak tervezve. A PM-10 frakcid mintavételezésére alkalmas
mintavevé eszkdz a 10 um aerodinamikai atmérdjii részecskéket 50%-os hatékonysaggal
mintavételezi (letorési pont). A virtualis impaktorok esetében a részecskéket szallito
levegbaram nem egy impakcios feliiletnek iitkozik, hanem gyorsito fuvokak utan kiterjedd
levegéaramban mozg6 részecskék eltéré kinetikai viselkedése alapjan torténik a szeparacio.
Egy adott vagasi értéknél kisebb aerodinamikai atmérdji részecskék kovetik a levegdaramot, a
nagyobb részecskék tehetetlenségiiknél fogva egyenesen haladnak és a vékony vakuumzsir-
réteggel bekent tereldlemezekbe iitkdznek. Ezért a lemezek feliiletén a zsirréteget
rendszeresen (Apiezon H vakuumzsir, 14 mintavételi naponként) meg kell Gjitani, hogy
elkeriiljik a nagyobb részecskék szlirdre keriilését. A mintavevé fejek aluminiumbol
késziiltek, mely feliiletét ,Ematal” eljarassal kezelték. Alacsony homérsékletek esetén a
tereldlemez felszinének jegesedését elkeriilendd, a méréfej felszerelhetd fiitéssel.

A mintavételek soran a levegd térfogati aramlasi sebessége 30 m’/h volt, tehat
egynapos mintavétel esetén 720 m’, mig négynapos mintavétel esetén 2880 m’ levegd

aramlott at a szir6kon.
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A mintavevo fébb miiszaki adatai:

Homérsékleti tartomany: 5 — 50°C, 10 — 90%-os relativ paratartalom mellett

-20—50°C, 10 — 95%-os relativ paratartalom mellett,

ha a késziilék rendelkezik belso flitéssel

Aramlasi (szivasi) sebesség: 100 — 1000 1/ perc

1-PM10-es elészeparator

2-szeparator tér
3-hasznalatban 1év0 szliré
3a-sziirétar

3b-hasznalt szlirok
3c-cseréld elektronika
4-mikroprocesszor
S-aramlas mér6
Sa-aramlas érzékelok
Sb-aramlas vezérlés
Sc-frekvencia konverter
6-szivo turbina
7-zajcsokkentd
8-nyomas- ¢s
homérsekletérzekeld
9-nyomtatd interfész
10-RS232 interfész

12-sz¢1 adat interfész

3. abra: A mintavevé szerkezeti felépitése [141]
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5.1.2. Aeroszol-mintavétel Wuhanban (Kina)

Wuhan (E 29°58°, K 113°53’) Kina harmadik legnagyobb varosa 9,7 millids
lakosaggal. Wuhant Kina gazdasagi, pénziigyi, kulttralis, oktatasi és szallitasi kozpontjaként
tartjak szamon, ahol kiilonb6z6 ipari agazotok is megtelepiiltek, pl. acél-, gépjarmii-gyartas és
gyogyszeripar. A méréhelyszin a Luxiang téren volt taldlhatd, ahol a kozlekedés a jellemzd
szennyezbforras. Ezt a fontos kozlekedési csomoOpontot naponta kb. 120000 gépjarmii és
500000 utas keresztezi. A mintavevd a fout és egy buszpalyaudvar kozelében keriilt
felallitasra, a mintavevéegység feje 4 m magasan helyezkedett el. A mintavétel 2005
szeptember és 2006 augusztusa kozott havi rendszerességgel tortént. A mintavételre hasznalt
szlir6k tipusa, el6készitése és tarolasa budapesti mintdk esetében leirtakkal megegyezik. A
mintavétel EPAM-5000 tipusi hordozhaté6 mintavevivel tortént, az alkalmazott aramlasi

sebesség 1 m*/h volt.

5.1.3. Aeroszol-mintavétel San Nicolas-ban (Argentina)

San Nicolas (Argentina) ipari varosa 250 km-re-északnyugatra talalhaté Buenos Airestdl, az
orszag fovarosatol. San Nicolas népessége tobb mint 100000 0, a telepiilést mezdgazdasagi
teriiletek veszik koriil. A legfontosabb helyhezkotott porkibocsatasi forrasok a varosban egy
széntiizelésli erdmii és egy acélgyar. Ezen forrasokon kiviil szamtalan iddszakos forrast is
szamitasba lehet venni, ezek a szélerozio, a kozlekedési eredetii szennyezdés és egyéb ipari
kibocsatasi forrasok. A mintavétel nagy térfogatarama mintavevovel tortént (SIBATA HVC
100N, Japan), melynek aramlasi sebessége 72 m*/h volt. A PM10-es frakcié mintavétele
ivegszalas sziirére tortént (ADVANTEC, GB100R). A mintavételre négy helyszinen keriilt
sor (4. abra). Télen és nyaron, 1-1 hetes iddszakban 7-7 mintavétel tortént. Szallitas és
raktarozas soran a mintakat polietilén zsdkokban taroltak. Hasznalat el6tt az iivegszalas
sziir6ket vakuum szaritoszekrényben tartottak két éran keresztiil 110-120 °C-on. A sziir6k
tomegét lemérték mintavétel elott és utan a porterhelés mérése érdekében. A sziir6ket
tomegmérés elétt 24 oran keresztiil kontrollalt koriilmények kozott tartottak (2013 °C, 505 %

relativ paratartalom). A mérések elvégzéséig a szlir6ket hiitdszekrényben taroltak.
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4. abra: Mintavételi helyek elhelyezkedése San Nicolas-ban
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5.1.4. Bécsi és budapesti villamosvezeték vizelet-mintavétele

A vizeletmintak megvételére miiszak eldtt és utan keriilt sor. A mintakat 15 ml-es polipropilén
csovekben taroltam, melyeket el6z6leg 2 mol/L-es salétromsavval és nagy tisztasagu vizzel
oblitettem ki. A mérést megel6zdleg a mintdkat -20°C-on taroltam. Minden minta harom 15

ml-es részmintabol allt Gssze.
meghatdrozasa, a masodikbol a kreatinin meghatarozasa és a harmadik tartalékként szolgalt.

5.2. Mintaelokészités

5.2.1. Nyomanalitikai vizsgalatok soran hasznalt el6készitések

A rendelkezésre allo sziirokb6l meghataroztam az altalam vizsgalt nyomelemek

szempontjabol sokkal jelentésebb vizoldhaté koncentraciokat.

A mintael6készités soran hasznalt vegyszerek, eszkozok:
nagy tisztasagti viz, (R= 16,8 MQ/cm), PURITE (Purite, Thame, Oxfordshire,

Egyesiilt Kiralysag)
65%-o0s salétromsav, Merck Suprapur, (Merck, Darmstadt, Németorszag)

30%-o0s sosav, Merck Suprapur, (Merck, Darmstadt, Németorszag)
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- In, Au belsd standard torzsoldat, 50 ppm-es (Merck egyetemes standardokbol
keverve), (Merck, Darmstadt, Németorszag)

- milanyag csipesz

- porcelan szike

- analitikai mérleg

- mikropipettak (finnpipetta)

- 50 cm’-es mérlombik (savazott)

- milanyag edények (savazott)

- 0,22 pm poérusméretii fecskendésziird (Millipore, Millex)

5.2.1.1. Mikrohullimmal timogatott kiralyvizes extrakcio

A kiralyvizes feltaras soran az Anton Paar GmbH Multiwawe tipusi mikrohullamu
minta-elokészité berendezést hasznaltam [142]. A multiwawe késziilék lehetové teszi szerves
ill. szervetlen anyagok nedveskémiai roncsolasat kvarc- vagy teflonedényzet alkalmazasaval,
nagy homérsékleten és nyomason.

A késziilék fontosabb elényei:

-pulzalasmentes mikrohullamu teljesitményvezérlés melynek kovetkeztében a bombak flitése
egyenletesebb, a kémiai reakciok jobban kézben tarthatoak, rovidebb feltarasi idék
sziikségesek €s a feltaras biztonsagosabban elvégezhetd

- nagy feltarasi hémérséklet

- hdmérsékletmérés és nyomasérzékelés minden edényben

A késziilék elényosen alkalmazhatod vizes és egyéb polaris anyagok felfiitésére. A
késziilékhez kiilonboz6 tipust  feltaroedények —alkalmazhatok, melyek kiilonboznek
anyagukban, méretiikben, hdmérséklettel és nyomassal szembeni ellenalld képességiikben. A
feltaras soran a HQ 50-es tipust edényt hasznaltunk. Az edény kvarcbol késziilt, 75 bar
nyomast és 300°C hémérsékletet tud elviselni. Amint a rendszer a 72 bar nyomast eléri a
mikrohulldmu energia leszabalyozasra kertil, ha a nyomas 75 bar felé emelkedik a magnetron

kikapcsol. A feltaroedények homérsékletét infravords érzékeldé méri.
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A késziilek paraméterei:

Gyarto: Anton Paar GmbH., Graz

Mikrohullamu teljesitmény: 1000 W

Mikrohulldmu iireg: savallé acél TFM burkolattal
345%225%340 mm

Rotor forgasi sebessége: 5 fordulat/perc

Hémérséklet mérési tartomany: 20...300°C
Elszivo egység: beépitett, vezérelhetd, négyfokozata, nagyteljesitményti

0...100 m*/éra kapacitassal

A feltirds megkezdése el6tt a feltaroedényeket 6 cm’ cc.HNOs—val, a késziilékben
talalhaté tisztitd program segitségével kitisztitottam, majd ioncserélt vizzel kioblitettem. A
feltaré edények kiszaradasa utan belehelyeztem a porcelan szikével felvagott lemért tomegi
mintékat, majd 2,5 cm® ccHNO;s-at és 7,5 cm® cc.HCl-at pipettaztam hozza. A minték ezutén a
feltaré berendezésbe keriiltek és megtortént a feltarasuk az alabbi program szerint. A feltaras
hatékonysagat NIST 1648-as bizonylatolt referencia anyaggal vizsgaltam, melynek az
eredményei az 5. tablazatban lathatoak Osszefoglalva. Nem szabad elfeledkezni arrdl, hogy
nem minden vegyiilet tarhato fel tokéletesen kirdlyvizben (pl. szilikatok, egyes oxidok), ezért
néhany elemre 90%-nl kisebb visszanyerést sikeriilt csak elérnem. Osszességében a feltards
elfogadhatonak tekinthetd, figyelembe véve, hogy a legtobb mért elemre nézve a referencia
értéktol valo eltérés kisebb, mint 10 %-os volt. Az Ag, Co, Rb, és Sb esetében csak tajékoztatd
jellegti értékek voltak megadva és a Bi, Ga, Li, Mo, Pt, Sn, Sr, Te és Tl esetében egyaltalan
nem voltak megadott koncentraciok. Viszont 6 céljaim kozott szerepelt, hogy a Tanszéken
korabban folyd vizsgalatokhoz kapcsolodva a platinafémeket is vizsgaljuk, ezen fémeket
kloro-komplexek formajaban lehet oldatba vinni, ezért valasztottam mégis a kiralyvizes
feltarast. Abban az esetben, ha a platina meghatarozasat kihagytam volna a vizsgalatokbol, a
legjobb eredményt feltehetdleg HNO5s+H,0,+HF-os illetve HNOs+HF+HClOg4-as feltarassal
érhettem volna el. A masik oka a megadott értékekt6] valo eltérésnek az lehet, hogy az eldirt
100 mg referencia anyag helyett, csak 5 mg-ot tudtam bemérni, amialtal a minta homogenitasa

teljes mértékben nem volt biztosithato.
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Elem Blzonylgtq!t Mért koncentracio Visszanyerés(%)
koncentracio*

Ag (©6) 6,140,2 102
Cd 75+7 72+1 96
Co (18) 17+1 94
Cr 403 £ 12 352+15 87
Cu 609 +27 566 +37 93
Fe 39100+ 1100 36100 £ 900 92
Mn 786 + 17 708 £ 16 90
Ni 82+3 68+3 83
Pb 6550 + 80 6310 £270 96
Rb (52) 45+3 86
Sb (45) 39+ 1 86
U 5,5+0,1 4,7+0,18 85
\ 127+ 7 132+4 104
Zn 4760 + 140 4510 +90 95

5. tablazat: A NIST 1648 (varosi por) bizonylatolt referencia anyagra mért és megadott

koncentraciok (mg/kg-ban kifejezve), a visszanyerések szazalékos feltiintetésével.

Harom, egyenként 10 mérésbol allé6 ismétlés eredményeibél.

*A zaréjelben feltiintetett adatok nem bizonylatolt értékek

A feltar6 program:

1000
800
600
400
200

teljesitmény / W

0 10 20 30 40 50
idd/ min

5. abra: A feltaras teljesitmény-idé grafikonja
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Az 5. abran lathato feltaro program soran a mintak atlagosan kb. 210°C-ra melegedtek
fel, a feltaroedényben a nyomas elérte a maximalis megengedheté nyomasértéket (72 bar),
ezért a késziilék a fitési teljesitményt a program teljes lefutasa eldtt korlatozta.

A feltaras utan a kapott oldatokat ioncserélt vizzel 50 cm®-es mérélombikokba mostam 4t és
jelig toltottem. A mérés eltt az oldatokat 0,22 um porusatmérdjii fecskenddsziiron atsziirtem,
majd 10 cm’-t mitanyag edényekbe pipettaztam és 10 ul In, Au belsd standard oldatot (50

ng/L) pipettaztam hozza. Minden egyes feltarasi korben egy vak mintat is feltartam.

5.2.1.2. Vizes kioldas ultrahangos fiirdo segitségével

A biologiai rendszerekbe sokkal gyorsabban szivodhatnak fel a vizoldhato anyagok,
ezért tartottam fontosnak egy ilyen jellegli méréssorozat elvégzését, amely soran kovetkeztetni
tudtam arra, hogy bizonyos elemek mekkora hanyada fordul el§ a légkdri aeroszolban
vizoldhat6 vegyiiletek forméajaban.

A kioldasos vizsgalat elvégzése elott sziikség volt a kioldas kinetikai vizsgalatara,
hogy a legtobb vizsgalt elemre optimalis kioldast tudjak elérni (6-10. abra). Elég id6t kellett
hagyni a vegyiiletek kioldodasara, de figyelembe kellett venni, hogy egyes elemeknél id6vel a
hidrolizis kovetkeztében csokken az oldatbeli koncentraciojuk.

A kioldasokat szobahémérsékleten ultrahangos fiirdében végeztem. A porcelanszikével
feldarabolt, lemért tomegii mintdkat zarhaté miianyag edényekbe helyeztem és 50 cm’
ioncserélt vizet mértem rajuk. Az egyes mintakat kiilonboz6 ideig razattam az ultrahangos
fiirdében. A kioldas utan a mintakbol 10-10 cm’-t 0,22 um porusméretii sziirén atsziirtem és
milanyag edényekbe mértem. A milanyag edényekbe belepipettaztam még 100 pl cc. HNOs-at
és 10 pl In, Au bels6 standard oldatot (50 pg/L).

A mintakat a mérés elvégzéséig hiitében taroltam.

Az alkalmazott extrakcios idék 15, 30, 60, 90, 150 és 240 perc voltak.
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7. abra: Kioldasi gorbék II.
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8. abra: Kioldasi gorbék III.
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9. abra: Kioldasi gorbék IV.
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10. abra: Kioldasi gorbe V.
A kioldasi gorbék vizsgalata utdn arra a megallapitasra jutottam, hogy a 150 perces

extrakcios id6 a legmegfelelébb a vizsgalatok szempontjabol.

5.2.2. Elokészités a szénformak meghatarozasahoz

A teljes szerves széntartalom vizsgalata:

A szilard mintakbol torténd szénanalizishez a mintdkbol megfeleld méretli darabokat
vagtam ki, majd lemértem a tomegiiket. A teljes széntartalom (TC) meghatarozasahoz 0,5 cm
x 2 cm-es darabokat hasznaltam fel. A teljes szervetlen széntartalom a mintakban joval kisebb
volt, ezért ennek a vizsgalatahoz V4 sziirére volt sziikség.

A vizoldhato szerves széntartalom meghatarozasa:

A mérések elott a kioldodas kinetikai vizsgéalatat végeztem el (11. dbra), a teljes
széntartalom alapjan legszennyezettebbnek tartott mintan. A kioldast ultrahangfiirdében
végeztem. A lemért tomegii és kis darabokra vagott mintdkat tiveg foz6poharakba raktam,
mindegyikre 20 cm® ioncserélt vizet pipettaztam, majd a parolgast elkeriilends a poharak
tetejét orativeggel fedtem le. Az igy eldkészitett mintakat 15, 30, 45 és 60 percre ultrahangos

flirdébe helyeztem. A razatas utan a mintakat 0,22 pum porusméretli sziirén atsziirtem. Az
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elemzéshez Analytik Jena 2100s tipust nitrogén/szén analizatort hasznaltam. A kioldési

vizsgalatokat kovetden a 45 perces extrakcio mellett dontottem.
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11. abra: A szerves széntartalom kioldédasanak kinetikai vizsgalata

5.2.3. El6készités a kromatografias vizsgalatok elvégzéséhez

A poliaromas szénhidrogének ¢és az olajszerli extrahalhaté szénhidrogének (EPH)
meghatarozasahoz az Eszak-Magyarorszagi Kornyezetvédelmi, Természetvédelmi és Viziigyi
Feliigyel6ség Laboratoriumaban hasznalt egyik elékészitési eljarast alkalmaztam a mintakon.

A lemért tomegii mintadarabokat még kisebb darabokra vagtam, majd 25 cm’-es dugdval

deuteralt PAH-standard oldatot. A mintakat ultrahangos fiirdén 2 x 30 percig razattam, el6szor
14, majd 10 mL pentan hozzaadéasa utan. A két kirdzas utan a kivonatokat egyesitettem, majd
nitrogéngdz segitségével a mintdkat kozel szarazra paroltam és ujraoldottam 500 pL n-
hexanban. A poliaromas szénhidrogéneket IST ISOLUTE PAH HC szilard fazisu extrakcios
oszlopon valasztottam el. A minta oszlopra juttatisat megel6zéen 8 ml hexannal
kondicionaltam az oszlopot. A minta felvitele utan az alifas vegyiileteket 2 x 1,5 mL pentan
segitségevel mostam le az oszloprol koztiik az EPH-kal. A poliaromas szénhidrogéneket 3,4 %
izopropil-alkoholt tartalmazé n-hexannal elualtam. Mind a pentanos (EPH-t tartalmaz6), mind

a hexanos (PAH-t tartalmazo6) oldatokat nitrogéngazzal betoményitettem 1 mL-re. A PAH-
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okat tartalmazé mintarészlethez 10 pL 20 ng/uL koncentracioju 4,4’-difluoro-bifenil belsé
oktanol bels6é standard oldatot adtam. Az analizist ezekbdl az oldatokbdl végeztem el. Az
alkalmazott elokészitési eljaras miatt a kis molekulatomegii PAH-ok egy része (naftalin, 1-
metil-naftalin, 2-metil-naftalin, acenaftilén, acenaftén, fluorén) a pentanos részlettel elualodott

¢és nem volt elvégezhetd a mennyiségi elemzésiik.

5.2.4. Vizeletmintak el6készitése platinakoncentricié meghatarozasara

Az alkalmazott mintaelokészitési modszer a Caroli és munkatarsai [136] altal publikalt
modszer atalakitott valtozatanak felel meg. A mintakat kiolvasztas utan homogenizaltam. A
szerves matrix elroncsolasa érdekében a mintdbol 5 mL-t polipropilén csébe mértem, majd 2
mL 30%-0s H,O» (Suprapur grade, Merck, Darmstadt, Németorszag) és 1 mL 65 %-os HNO;
(Suprapur grade, Merck, Darmstadt, Németorszag) keriilt hozzaadasra. A salétromsavat
hozzaadas el6tt forraspont alatti desztillicioval tisztitottam. A savazott mintakat 75°C-on
tartottam 16 6ran keresztiil, mig végiil tiszta oldatot kaptam. A feltart mintak 1 mL-é¢hez 10 uL
(vezetoképesség: 16,8 MQcm, PURITE still plus) keriilt hozzaadasra. Harom vak késziilt a
fent leirt mintaelokészitési eljaras felhasznalasaval. A kalibracios oldatok 1000 mg/L-es Pt egy
elemes standardbol (Merck, Darmstadt, Németorszag) naponta frissen késziiltek. A kreatinin
meghatarozasara a klinikai laboratoriumokban keriilt sor, az ott rendszeresitett validalt

modszer alkalmazasaval.
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5.3. Mérési modszerek

5.3.1. Nyomelemek meghatarozasa ICP-MS késziilékkel

5.3.1.1. Nyomelemek aeroszolmintakbél torténé meghatarozasa

A mérések elvégzéséhez a Thermo Finnigan cég ELEMENT?2 tipusu nagyfelbontasa
ICP-MS berendezését hasznaltuk. A késziiléket sokelemes analizishez tervezték, a
tomegtartomanya 5 — 260 Daltonig terjed. A késziilék harom kiilonbozé tomegfelbontassal
(m/Am) képes dolgozni, ezek érteke >300 (LR), >4000 (MR), >10000 (HR). A kimutatasi
hatarok a pg/L és ng/L tartomanyba esnek. A tomegspektométer miikodéséhez sziikséges
vakuumot (amely az ionok szabad mozgasat biztositja) 6t lépcsds vakuumszivatty-rendszer
allitja eld, amely a nyomadst 107 mbar nyomésra csokkenti. A pumpédk vizhiités mellett
dolgoznak. A késziilékben 1év6 nyomast Pirani- €s Penning-tipusit nyomasmérék mérik.
Analizator egységek: a felépitése alapjan forditott Nier-Johnson-elrendezésti analizator (elsé a
magneses, masodik az elektrosztatikus szektor)

- magneses szektortér analizator:
- a kiilonb6z6 m/z-i ionok magneses térben kiilonb6z6 sugara korpalyara allnak. A
magneses tér erésségét valtoztatva csak adott ionok juthatnak at az analizatoron.
- elektrosztatikus szektortér analizator:
- az analizatorba belépd ionokat energidjuk szerint szepardlja és fokuszélja. Az
elektromos tér elhajlitja az ionok palyajat és fokuszalja az ionokat az
energiajuk (1/2 m*v?) szerint. Ezutan két kvadrupol helyesbiti a fokuszalast
és iranyitja az ionnyalabot a kilép6 réshez.
A két analizator egyiittesen fokuszalja az ionokat belépési szogik (elsd fokuszalas) és
energidjuk (masodik fokuszalas) szerint is, az ilyen felépitésii tomegspektrométereket kettds
fokuszalasunak nevezziik.
- iondetektor:
- a fent emlitett kilép6 rés utan egy terelé lemez az ionnyalabot a konvertalo
dinddara iranyitja, amelynek a feliiletérél masodlagos elektronok lépnek ki,

melyeket a masodlagos elektronsokszorozd (Secondary Electron Multiplier,
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SEM) magéhoz vonzza ¢és felerdsiti a jeliiket. A kapott jelet a jelfeldolgozo

egységbe tovabbitja.

- az ionokat tomeg/toltés szerint detektaljuk (m/z)

A feltart mintdkat Themo Finnigan Element2 tipusi ICP-MS — sel analizaltam. A mikodési

paramétereket a 6. tablazat tartalmazza.

Plazmateljesitmény
Kiils6 gaz (Ar)
Kozbiilsé gaz (Ar)
Aeroszol-vivogaz (Ar)
Mintabeadagolas
Porlaszté tipusa
Kodkamra
Sampler konusz
Skimmer konusz
Analitikai izotopok

R =300

R =4000

R =300
R =4000

Bels6 standardok

Adatgyiijtési mod
Integralasi id6

Ismétlések szama

1180 W

1,00 L/min

16,0 L/min

0,83 L/min

0,30 mL/min

Meinhard

double pass

Ni, 1,0 mm atmér6ja furat
Ni, 0,7 mm atmérdji furat

7Li, SSRb, SSSr’ IZOSII, lZ]Sb’ ]ZSTe’
203Tl, 2[)8Pb, 2()9Bi, ZSRU

*y, ¥Cr, *Mn, *Fe, Co, “Ni, ©Cu,
“Zn, 69Ga, 95M0, 107Ag, ll2Cd, l‘)SPt
197Au

IISIn

peak jumping

0,1s

15

6. tablazat: Az ICP-tomegspektrométer miikodési paraméterei.

A vizsgalatok soran hasznalt kalibrald oldatsorozat elkészitése:

Merck, ICP Multi Element Standard Solution VI tipusu standardbdl az elemekre nézve 10, 20
¢és 50 ng/L-es oldatokat készitettem (kivétel As, B, Be, Fe, Se, Zn amelyekre nézve a standard
sor 100, 200 és 500 pg/L-es volt).

A Pt, Pd, Rh, Sn és Sb esetében kiilon standard sort kellett készitenem az eredeti
standardoldatok eltéré matrixa miatt (a multielemes standardben talalhato Ag a Pt, Pd, Rh, Sn

¢és Sb standardokban talalhato s6sav miatt kicsapodott volna).

47



Pt-ra, Pd-ra és Rh-ra nézve a standard oldatok 0,1; 0,5 és 1 pg/L koncentraciojuak voltak, mig
az Sn-ra és Sb-ra nézve 5, 25 és 50 ng/L koncentracidjiak.

A kalibralo vakbol és a standard sor elemeibdl 10-10 cm’-t készitettem, amelyek a
mintakhoz hasonloan tartalmaztak 100 pL cc.HNOs-at és 10 pL In, Au belsd standard oldatot
(50 pg/L).

A vizsgalt elemek tilnyomo részénél a mennyiségi kiértékelést az indium belsd standarddel
végeztem, kivéve a platinat, ahol az arany volt a belsé standard [143].

A mintakbol végiil az alabbi elemek meghatarozasat tudtam elvégezni:

-V, Cd, Zn, Cu, Ni, Sb, Sn, Cr, Pt, Pb, Te, T1, U, Mn, Fe, Co, Ga, Rb, Sr, Mo, Ag, Bi, Li

A rodiumot és palladiumot kozepes felbontason sem tudtam spektralis zavarastol mentesen
meghatarozni, nagy felbontas hasznalata esetében a késziilek érzékenysége pedig mar tal
alacsony volt ezen fémek koncentraciojanak meghatarozasahoz. Az aluminiumot azért
hagytam ki a mérendé elemek koziil, mert izzitds sordn a sziir6ket aluminiumfélidban
tartottam és az esetleges elszennyezddés meghamisithatta volna az elemzést. A barium
esetében a meghatarozastol a nagy vakértékek miatt kellett eltekintenem, mivel a kvarcszalas
szlirok gyartasa soran toltdanyagként barium-vegyiileteket is hasznalnak. Az arzén és szelén
esetében szintén a nagy vakértékek miatt nem tudtam elvégezni a meghatarozast. A bor
meghatarozasat az elsd éves vizsgalatok utan elvetettem, mert minden alkalommal a
kimutatasi hatar alatti koncentracioval lehetett jellemezni ezt a nyomelemet. Az argentin
aeroszol mintak esetében a Sr meghatarozasat nem tudtuk elvégezni, mert a mintavétel soran
hasznalt {ivegszalas szlir6ben a Sr-ra nagy vakértékeket mértem. A 7. tablazatban
Osszefoglalom a kimutatasi és meghatarozasi hatarokat kiilonbozé sziirék és feltarasok
esetében. A kimutatasi és meghatarozasi hatarokat 3o illetve 106 modszerrel szamitottam ki.
A vakminta jeléhez képest mért alacsony szoras értékek miatt a kimutatasi és meghatarozasi

hatar értékei egyes elemeknél nagyon kozel esnek egymashoz.
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5.3.1.2. Platinafémek vizeletbdl torténé meghatarozasa és mingségbiztositas

A pg/l - ng/l koncentracidtartomanyban torténd elemanalizis csak induktiv csatolast
plazma-tomegspektrométerrel (ICP-MS) valosithatdo meg, de az argonplazmaban képzdo
molekulaionok miatt a spektralis zavarasokat tisztazni kellett. Megéllapitottam, hogy a Pd'- és
a Rh'-ionok mérése még a nagyfelbontasti rendszerrel sem valdsithaté meg zavarasmentesen a
Cd’, ArCu’ és ArZn' ill. ArCu’, SrO", StOH', YN' molekulaionok képzédése miatt. A
vizeletbdl torténd Pt-meghatdrozas soran hasznalt mikodési paraméterek megegyeznek az
aeroszol-vizsgalatnal ismertetett, a 6. tablazatban feltiintetett értékekkel. Mivel a Pt vizeletbdl
torténd meghatarozasahoz nem allt rendelkezésre hitelesitett referencia minta, ezért csak a
standard addicios moddszerrel kapott visszanyerés-adatok alapjan lehetett a mérés josagat
ellenérizni. Erre a célra ismert mennyiségii Pt-t adtam egy kevert vizeletmintdhoz. A
hozzaadott mennyiségek 10, 20 és 30 ng/L Pt koncentracionak feleltek meg. A visszanyerések
89, 92 és 94%-nak adodtak.
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kirlyvizes feltaras vizes extrakcio
nyomelem QM-A kvarcszélas sz{iré GB100R U sz{iré QM-A kvarcszélas sz{ré
kimutatasi hatar 4 ar | kimutatasi hatar | meghatarozasi hatar | kimutatasi hatar a

Li 0,04 | | 0,02

Be 0,01 0,03 0,034 0,008

Rb 0,03 0,34 040 0,001

Sr 0,14 24 29 0,03

Sn 0,03 0,13 0,15 0,006

Sb 0,03 0,05 0,05 0,03

Te 0,001 0,01 0,012 0,0003

Tl 0,001 0,003 0,004 0,001

Pb 0,06 0,003 0,003 0,0002

Bi 0,002 0,010 0,013 0,001

U 0,0001 0,06 0,062 0,00002

Ag 0,09 0,003 0,00 0,002

Cd 0,002 0,004 0,006 0,0001

Pt 0,0001 0,003 0,004 0,0001

Vv 0,006 0,08 0,1 0,0004

Cr 0,36 0,06 0,07 0,08

Mn 0,08 0,7 0,84 0,005

Fe 28 14 16 0,02

Co 0,007 0,010 0,012 0,002

Ni 0.2 0,10 0,11 0,003

Cu 04 0,05 0,055 0,005

Zn 22 1,7 2,0 04

Ga 0,007 0,03 0,03 0,001

Mo 0,04 0,03 0,04 0,02

Rh 0,0003 0,004 0,006 0,0001

Pd 0,08 0,10 0,14 0,001

As 28 18 24 0,07

Se 99 35 40 03

7. tablazat: A vizsgalt ny ! asi és irozdsi hatdrai kiilonboz6 feltirasok és sziirék esetében ng/m*-ben
megadva.

50



Mérések soran felhasznalt vegyszerek:
- Linde 5.0 tisztasagu argon
- Pt, Pd, Rh 0,1 mg/L-es kombinalt standard, sdsavas oldatban (Merck egyelemes
standardokbol keverve)
- Merck, ICP Multi Element Standard Solution VI CertiPUR, 1 mol/l-es salétromsavas
oldatban, (Merck, Darmstadt, Németorszag)

- Sb és Sn egyelemes standard 1000 mg/1, 5 mol/l-es s6savas oldatban

5.3.2. Szénformak meghatirozasa

A szénformak meghatarozasat Analytik Jena, Multi N/C 2100s (Németorszag) tipust
nitrogén/szén analizatorral végeztem. A mérés elve mind a szilard-, mind a folyadék beviteli
modszer esetén hasonld. A mintabol keletkezd szén-dioxid infravords elnyelésének mérése
alapjan adja meg a késziilék a koncentraci6 adatokat.

Szilard mintak vizsgalata esetében mivel az adott késziilék valtoztathatd fiitési programmal
nem rendelkezik és csak egy rogzitett hdmérsékleten dolgozik, nincs mod a teljes szerves
széntartalom (TOC) és teljes szervetlen széntartalom (TIC) egymas melletti kozvetlen
meghatarozasara csak a kettd Osszegét, a teljes széntartalmat (TC) lehet meghatarozni,
(TOC+TIC=TC). A szilard mintds mérésekre 400 mL/perc-es oxigénaram mellett, 950°C
homérsékleten keriilt sor. A minta szervetlen széntartalmanak mérésére kiilon egység
csatlakoztathatd a késziilékhez. Az ebbe az egységbe helyezett mintara 20%-os foszforsavat
lehet adagolni, mikozben a mintat kevertetjiik és a homérsékletét koriilbeliil 60°C-on tartjuk.
A mintakban talalhato szervetlen szénformak (karbonat, hidrogénkarbonat) a sav hatdsara
bomlanak, a keletkezd szén-dioxidot oxigén arammal a késziilékbe vezetve mérheté a
szervetlen széntartalom.

Folyadékhallmazallapotti mintak mérése esetében a késziiléken két cella talalhato, az egyikben
csak foszforsav-adagolas lehetséges szobahdmérsékleten, itt valosul meg a teljes szervetlen
széntartalom meghatarozasa, mig a masik reakcidcellaban, ami egy katalizatorral to1t6tt magas
homérsékleten tartott kvarccsd, folyik a teljes széntartalom meghatarozasa. A szoftver a két
mérés eredményének kiilonbségébdl szamolja a teljes szerves széntartalmat. A vizoldhatd

szerves széntartalom (WSOC) meghatarozasa soran a reakciocella 850°C homérsékleten
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izemelt, 160 mL/perc-es oxigénaram mellett, a bemért mintamennyiség mindkét cella
esetében 500 pL volt.

A késziilék kalibralasat natrium-hidrogénftalattal ill. natrium-karbonattal végeztem. Szilard
mintabevitel esetében a kalibralast nagyobb koncentraciok esetében szilard beméréssel
végeztem, mig kisebb koncentracio-tartomanyban ismert koncentraciojii oldatokbol végeztem,
olyan modon, hogy az oldatokbol elézetesen kiizzitott kvarcsziiré lapkéakra cseppentettem és
ezeket juttattam a késziilékbe. A kiilsé szervetlen széntartalom meghatarozasara szolgalo
egység ¢és a folyadékbeviteli modszer esetében a kalibralast ismert koncentracioji oldatokkal
végeztem. A késziilék kimutatasi hatarértéke mintabeviteli modszertdl figgetleniil kb. 50
(LECO, Part No. 502-029) ellenériztem. A visszanyerés 99+1 %-os volt, ami kitiindnek
nevezhetd. Minden mintat harom péarhuzamossal mértem, ezek atlaganak relativ

bizonytalansaga minden esetben kisebb, volt mint 3%.

5.3.3. Az extrahalhaté szénhidrogén-tartalom és policiklusos aromas
szénhidrogén-koncentraciok meghatarozasa soran hasznalt
gazkormatografias rendszerek

Az extrahalhat6 alifas szénhidrogén tartalom meghatarozasa az MSZ 21470-94:2001
szabvany alapjan tortént.
A hasznalt késziilék adatai, mérési koriilmények:
Késziilék: HP 5890 tipust gazkromatograf, langionizacios detektorral felszerelve
Vivégaz: He
Aramlasi sebesség: 1,5 mL/perc
Oszlop tipusa: Rtx-1MS
Oszlop hossza: 15 m
Oszlop bels6 atméréje:0,32 mm
Filmvastagsaga: 0,25 pm
Injektalt térfogat: 1 pL, split injektalas (split arany: 1:65)
Injektor hdmérséklete: 260 °C
Oszloptér maximalis hémérséklete: 350 °C

Detektor hémérséklet: 340 °C
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A 12. abran lathato az alkalmazott hdmérsékletprogram:

350

300 /

250

200

150

100 /

50

Hoémeérséklet / °C

0 T T T r r T

0 5 10 15 20 25 30 35 40
1d6 / perc

12. abra: Az EPH-tartalom meghatarozasa soran hasznalt hdmérséklet program

A policiklusos aromas szénhidrogén-tartalom meghatarozasa az MSZ 21470-84:2002
szabvany alapjan tortént.

A hasznalt késziilék adatai, mérési koriilmények:

Késziilék: Agilent 6890 tipusii gazkromatograf, Agilent 5973 tipusi tomegszelektiv
detektorral felszerelve

Vivégaz: He

Aramlasi sebesség: 1,5 mL/perc

Oszlop tipusa: Agilent 122-5562, DB-5ms

Oszlop hossza: 60 m

Oszlop bels6 atmérdje:0,25 mm

Filmvastagsaga: 0,25 pm

Injektalt térfogat: 1 pL, nyomaspulzusos splitless injektalas

Injektor hémérséklete: 260 °C
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Oszloptér maximalis hémérséklete: 350 °C
Tonforras hémérséklete: 230 °C, kvadrupol hdmérséklete: 150 °C

A 13. abran lathato az alkalmazott hdmérsékletprogram:

350

300 ~

250 /
200 /

150

100 /

50

Hémérséklet / °C

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Id6 / perc

13. 4bra: A PAH-ok meghatirozasa sorian hasznalt h6mérséklet program

Az alkalmazott modszer 19 PAH meghatarozasara alkalmas, azonban a mintavétel soran
alkalmazott nagy aramlasi sebesség és az alkalmazott nem validalt minta-elokészitési eljaras
miatt csak 13 PAH esetében volt mod kvantitativ kiértékelésre. A mennyiségi kiértékelés a
fenantrén, antracén, fluorantén, pirén, benzo(a)antracén, krizén, benzo(b)fluorantén,
benzo(k)fluorantén, benzo(e)pirén, benzo(a)pirén, indeno(1,2,3-cd)pirén, dibenzo(a,h)antracén
és benzo(g,h,i)perilén esetében volt megoldhatd. Ezen PAH-ok esetében a visszanyerések 85-
107% kozott valtoztak, a mintakhoz ismert mennyiségben hozzaadott deuteralt PAH-
standardekre kapott koncentracio adatok alapjan. A kiértékelés soran a visszanyeréseket

szamitasba vettem a koncentraciok megadasanal.
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6. Eredmények és értelmezésiik

6.1. A meteoroldgiai paraméterek és gazszennyezok
koncentracidjanak alakuldsa a hiroméves mintavételi id6szak

alatt

A Széna téren talalhatdé monitoring allomason a PM10-es porterhelés mellett a
meteorologiai paramétereket és gazszennyezOk koncentracidinak véltozasat is nyomon
kovetik. A mért paraméterek a kovetkezok voltak: szélsebesség, paratartalom, hdmérséklet és
napsugarzas. A mintavételi alkalmak soran a szélsebesség napi atlagértéke 2,8 és 8,3 km/h
kozott valtozott, a paratartalom 43,1 és 89,3 % kozott ingadozott. A hdmérséklet széles
tartomanyon beliil -8,3 és 27,0 °C kozott valtozott, a leghidegebb 2006 januarjaban, mig a
legmelegebb 2006 juliusdban volt. A napsugarzas napi atlag mennyisége is tag hatarok kozott
ingadozott, a legkisebb érték 2004 decemberében volt 24,0 W/m? értékkel, mig a legmagasabb
mért adat 2005 méjusdban 2204 W/m’ -nek adodott. Az allomason a szervetlen
gazszennyezOk koziil az alabbiak mérését végzik: SO,, NO, NO,, NOy, CO, O; valamint
szerves szennyezOk koziil a benzolt, toluolt, etil-benzolt és a xilolokat. A felsorolt vegyiiletek
kozil napi vagy éves egészségiigyi hatarértékkel rendelkeznek (a 14/2001. (V.9.) KoM-EiM-
FVM egyiittes rendelet alapjan) az alabbiak: SO,, NO,, NO,, CO, Os és a benzol (8.tablazat).

gazszennyezé | napi hatarérték / ng/m® | éves hatarérték / ng/m®
SO, 125 50
NO, 85 40
NOx 150 70
cO 5000 3000
benzol 10 5
O3 120* -

8. tablazat: Kiemelt jelentéségii légszennyezé anyagok egészségiigyi hatarértékei
* az o6zon esetében napi hatirérték helyett 8 6ras mozgéatlagokra adjak meg a

hatarértéket
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A mintavételi alkalmak soran a felsoroltak koziil csak két paraméter esetében tortént

hatarérték-tallépés. A nitrogén-dioxid koncentracioja a napi hatarértéket 2006 januarjaban

haladta meg, mig az éves hatarértéket mind a harom mintavételi évben tallépte. Az NOy

koncentracidja a napi hatarértéket 6t alkalommal haladta meg (2004. december, 2005. januar

és oktober, 2006. januar és november). A NO,-hoz hasonloan az NOy koncentracidja is mind a

harom évben meghaladta az éves egészségligyi hatarértéket. A gazszennyezdk

koncentracidjaban a szezonalis valtozasok jo1 kovethetoek (14-18.abra).

Koncentracio / pngfm®

140
120
100
——S02(ug/m3)
30
~———napi hatarérték, 125 ug/m3
60
40
20 |
o'*"u‘* AMMMNMM
S S IS ESIT NSRS RS
~ T~ ™
F eSS SSTESSresss
SSSSSSSSSSESESSSssss
R 2 AL A A A A Y
Datum

14. abra: A kén-dioxid koncentraciojanak valtozasa a mintavételi idészak alatt
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napi hatarérték, 85 ug/m3
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16. abra: Az NOx koncentraciéjanak valtoz
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napihatarérték, 5000 ug/m3
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Az abrak alapjan jol lathatd, hogy a fiitési szezonban a CO koncentracidja jelentdsen
emelkedik, nem tullépve az egészségiigyi hatarértéket és jol megfigyelheté a NO és az 6zon
kozott fellépd negativ korrelacio is, amely a légkorben lejatszodo fotokémiai és oxidacios

folyamatokra vezethetd vissza.
6.2. A PM10-es porterhelés alakulasa a mintavételi idoszak alatt

Az orszagos levegémindségi méréhalozat Széna téren talalhaté megfigyeld-allomasa a
PM10-es aeroszol frakcié porterhelését folyamatosan méri. Az altalam végzett négynapos
porterhelés méréseket Osszevetve az allomason mért, a mintavétel idGszakara vonatkozo
adatokkal csak néhany esetben tapasztaltam jelentds eltérést (9. tablazat).

Mivel az altalam végzett aeroszol vizsgalat elsdsorban a hosszii tava tendenciakkal
foglalkozik, igy havonta csak 6t napot fordithattam mintavételre. Az allomason mért éves
illetve haroméves atlag értékeket a sajat adataimmal 9sszehasonlitva megallapithato, hogy bar
az értékek kozott talalhato eltérés, de az altalam végzett mintavétel alapjan is lehetdség nyilik

a porterhelés megfelel6 jellemzésére (10. tablazat).
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L 3
mintavétel idépontja PM‘lO-koncentramo = g/[n’ -
mért megfigyel6allomas

04.09 41,52 41,29
04.10 42,72 40,74
04. 11 21,23 22,27
04.12 30,21 29,46
05. 01 36,10 40,44
05.02 30,00 28,27
05.03 34,63 33,02
05. 04 27,44 25,60
05.05 28,21 25,47
05. 06 29,14 29,83
05.07 18,09 18,85
05. 08 19,39 20,56
05.09 19,87 21,11
05.10 23,62 23,76
05. 11 16,24 16,46
05.12 12,77 12,76
06. 01 50,04 51,40
06.02 29,26 26,65
06.03 27,96 27,97
06. 04 35,33 38,26
06. 05 29,40 32,71
06. 06 32,80 33,90
06.07 34,60 35,91
06.08 14,20 13,35
06.09 49,00 49,54
06.10 25,00 17,22
06. 11 38,20 39,44
06.12 24,00 22,92
07.01 19,00 21,22
07.02 19,00 21,99
07.03 17,80 18,44
07.04 21,20 22,42
07.05 24,40 15,32
07.06 21,80 23,65
07.07 35,80 21,96
07.08 19,20 27,09
atlag 27,75 27,53

9. tablazat: Az altalam mért és a megfigyeloallomas PM10-es adatainak dsszehasonlitisa
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o PM10-koncentracio ug/m®
mintavétel - - = -
mért adatok megfigyeléallomas
atlagos porterhelés 2004-2007 27,75 30,07
atlagos porterhelés 2004-2005 29,89 34,92
atlagos porterhelés 2005-2006 2717 29,59
atlagos porterhelés 2006-2007 26,20 25,69

10. tablazat: az altalam mért és a megfigyel6allomas éves atlagos PM10-es adatainak

osszehasonlitasa

A monitoring halézat adatai alapjan a mintavételi iddszak alatt a napi egészségiigyi
hatarértéket, amelyet a 14/2001. (V.9.) KoM-EiM-FVM egyiittes rendelet szabalyoz és
melynek értéke 50 pg/m’ a PMI0-es porkoncentracié 83 alkalommal haladta meg. A
hatarérték tullépések eloszlasa mintavételi évenként a kovetkezd volt:

2004. szeptember 1 —2005. augusztus 31 kozott 50 alkalommal,

2005. szeptember 1 — 2006. augusztus 31 kozott 20 alkalommal,

2006. szeptember 1 — 2007. augusztus 31 kozott 13 alkalommal haladta meg a napi PM10-es
porkoncentracio a hatarértéket. A jelenleg érvényben 16v6 szabalyozas alapjan a hatarérték
tallépést évente Gsszesen 35 naptari napon még elfogadhatonak tekintik. Lathatd, hogy a
Széna téren ez csak az elsé mintavételi évben nem valosult meg. Az adatokbdl is egyértelmdi,
hogy Budapest belteriiletén a porterhelés valos €s jelentds problémat jelent. A porterhelés és a
por egészségiigyi hatasainak megitélése Eurdpan beliil sokkal jelentGsebb, ezért alakult ki a
szigorubb eurdpai szabalyozas, mig az Amerikai kontinensen a napi porkoncentraciora
vonatkozé egészségiigyi hatarérték az eurépai értéknek a haromszorosa, vagyis 150 ug/m’
[53]. Az Eurépaban érvényes porterhelési értékek betartdsa nem csak Budapesten jelent
problémat, hanem sok mas eurdpai nagyvarosban is. A rendelet szabalyozza tovabba az éves
atlagos porterhelésre vonatkozo egészségiigyi hatarértéket is. Ezt 40 pg/m’-ben éllapitottak
meg, mig Amerikaban ez az érték 50 pg/m’. A vizsgalt harom év atlagos porkoncentracioi
minden esetben jelentdsen a hatarérték alatt maradtak (25-35 pg/m’). Megéllapithato, hogy a

rendelet alapjan az éves porterhelés elfogadhatonak tekinthetd.
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19. 4bra: A PM10-es porterhelés napi valtozasa a mintavételi idészak alatt

Megvizsgaltam a hatarérték-tallépések szezonalis eloszlasat a megfigyeloallomason mért
adatok alapjan. A porterhelés évszakonkénti megoszlasa a 3 éves periddus alatt a kovetkezd
volt:

- legnagyobb porterhelés &sszel (szeptembetdl-novemberig) volt mérheté atlagosan 33,1
ug/m?* koncentracidval

- kovetkezo a tél (decembertdl-februarig), atlagosan 31,5 ug/m3 koncentracioval

- tavasz (marciustol-majusig), atlagosan 30,4 pg/m’ koncentracioval

- végiil nyaron (juniustél-augusztusig) volt mérhetd a legkisebb porterhelés, atlagosan 24,4
pg/m’ koncentracioval.

A hatarérték-tallépések évszakonkénti eloszlasanak vizsgalatat elvégezve lathatd volt, hogy a
legtobb tallépésre Gsszel keriilt sor, a harom év alatt 38 alkalommal, télen és tavasszal ezen
alkalmak szama 20 koriil volt, mig a nyari honapokban csak elvétve fordult eld, dsszesen két
alkalommal. A tullépések szamanak honaponkénti értékelése alapjan, egy két maximummal
jellemezhet6 eloszlast kaptunk. A tullépések szama Gsszel oktober és tavasszal marcius koriil

volt a legjelentSsebb.
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6.3. Az elemanalitikai vizsgalatok eredményei

6.3.1. Kiralyvizes feltarassal kapott nyomelem-koncentraciok

A vizsgalataim soran nyert légkori koncentracio adatokat a 12. tablazat tartalmazza. A
tablazatban Osszefoglalom a mért adatokat évenkénti bontasban, a mért legkisebb és
legnagyobb koncentraciokat, valamint az atlagos nyomelem-koncentraciot és a koncentraciok
median értékét is, mivel ez jobban jellemzi az adat kozépértékét [145], mert az adatok nem
normaleloszlasuak és aszimmetrikus eloszlasokra a median kevésbé érzékeny.

A mért koncentraciok alapjan a nyomelemeket négy csoportba tudtam osztani:

1. Fe (1000-4000 ng/m’)

2. Pb, Mn, Zn, Cu, Sn (10-60 ng/m")

3.V, Mo, Cd, Rb, Ni, Sr, Li, Sb, Cr (0,5-8 ng/m")

4. Co, Ga, Bi, Be, Ag, Te, T, U, Pt (n.k.-0,4 ng/m’)

Osszességében a mért nyomelemek a teljes PM10-es porterhelés kb. 5%-at teszik ki a
budapesti aeroszolban. A legnagyobb atlagos koncentracidt a vizsgalt elemek koziil a vas
esetében figyeltem meg, melyet a cink, 6lom, réz, 6n és mangan kovet. Az dsszes nyomelem-
koncentracio kb. 87%-at a vas teszi ki. A tobbi komponens, annak ellenére, hogy a teljes mért
nyomelem-koncentraciénak csak 13%-at teszi ki, fontos szerepet jatszik az emberi egészség
szempontjabol. A mintavételi idészak alatt a nyomelem-koncentraciok egyszer sem haladtak
meg a Magyarorszagon jelenleg érvényben 1évo egészségiigyi hatarértékeket (11. tablazat).

Csak a kadmium kozelitette meg az 5 ng/m’-es éves egészségiigyi hatarértéket.

63



24 o6ras éves
As - 0,01
Be - 0,05
Cd - 0,005
Cr - 0,05
Pb - 0,3
Ni - 0,025

Sb, kivéve Sb,0;

Zn
Co

11. tablazat: Az egészségiigyi illetve tervezési hatarértékek p.g/mS-ben megadva. A

14/2001. (V. 9.) KoM-EiiM-FVM egyiittes rendelet alapjan.

A mért komponensek évenkénti valtozasarol (12. tablazat) sok esetben nehéz egyértelmii

kovetkeztetést levonni, mivel a minta tipusabo6l adoddan jelentds szorasokkal kell szamolnunk.

Az éves tendencidk vizsgalata esetében célszerii eltekinteni a szorasértékektdl és csak az

atlagértékeket figyelembe véve levonni a kovetkeztetéseket. A legtobb mért komponens

esetében a harom mintavételi év soran az atlagos koncentraciokat figyelembe véve csokkenés

volt tapasztalhatd. Néhany nyomelemre nem lehetett egyértelmii tendenciat megadni (Sn, Bi,

U, Fe, Zn), mig egyértelmii novekedést csak két elem esetében lehetett megfigyelni (Ag, Pt).

A tapasztalt nagy szorasok miatt a trendek egyértelmii megadasahoz hosszabb mintavételi

periodust tartanék idedlisnak, tovabba folyamatos mintavételt, nem csak havi 1-2, idoben

szigetszerlien vett mintat. Sajnos erre kutatomunkam soran — a mintavevé-allomas idébeni

leterheltsége miatt — nem volt lehetéségem.
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nyomelem 2004-2005 2005-2006 2006-2007 |minimum|maximum/|atlag| median

Li 1,3+0,9 08+0,5 0,6+0,3 0,10 3,7 0,9 0,7
Be 0,02+0,02 | 0,02+0,01 0,01 +0,01 n.k. 0,08 0,02| 0,01
Rb 24+1,8 18+1,0 1,1+0,6 0,27 6,4 1,8 1,4
Sr 8,0+6,0 46+27 3015 0,89 22 52 3,6
Sn 12,6 £6,3 17,0 £ 12,0 57+27 2,4 48 12 8
Sb 11677 84+5,0 44+£22 1,5 34 8 7
Te 0,04 £0,03 | 0,03+0,02 0,01 £ 0,01 n.k. 0,11 0,03| 0,02
TI 0,12+0,08 | 0,12 +0,07 0,04 +£0,03 0,01 1,0 0,09| 0,05
Pb 44 + 35 30+ 21 20+ 14 1,8 136 30 20
Bi 0,14 +0,10 | 0,38+0,16 0,28 +0,16 0,03 0,80 0,27| 0,24
U 0,02+0,01 | 0,04+0,03 0,02 +0,01 n.k. 0,11 0,03| 0,02
v 3424 33+23 22+1/1 0,71 12 3,0 2,4
Cr 9,9+5,1 56+3,6 50+24 n.k. 24 6,9 6,2
Mn 30+ 16 29+ 14 20+ 12 5,6 76 27 25
Fe 1560 + 710 | 3570 £ 2580 | 1170 + 580 396 9495 |2120| 1493
Co 0,40+0,30 | 0,30+0,20 0,24 +0,12 0,03 1,2 0,32 0,25
Ni 39+2/1 23+14 1,8+0,8 n.k. 9,3 2,7 2,3
Cu 40 £ 20 40 £ 20 31+15 12 98 37 33
Zn 49 + 26 65 + 36 50 + 29 8,6 215 53 42
Ga 0,30+0,14 | 0,25+0,25 0,18 £ 0,09 0,01 1,0 0,24| 0,22
Mo 28+16 24+1,0 24+14 0,67 78 2,5 2,4
Ag 0,2+0,2 0,2+0,2 0,8+0,6 n.k. 1,0 0,2 0,1
Cd 20+17 0,7+0,6 0,6+0,5 0,12 6,4 1,1 0,6
Pt 0,002 +0,001]0,010 + 0,010| 0,020 + 0,010 n.k. 0,044 |0,010] 0,006

12. tablazat: A kiralyvizes feltarassal nyert nyomelem koncentraciok és az

eloszlast jellemz6 statisztikai paraméterek ng/m® —ben megadva

n.k.: kimutatasi hatar alatti koncentracio

A 13. tablazatban a mért adatok évszakonkénti eloszlasa lathato. A legtobb mért komponens

esetében a legnagyobb koncentracidkat tavasszal mértiik. A Li, Be, Cr, Mn és Cu esetében a

tavasszal és nyaron mért értékek kozelitdleg megegyeztek. Te, T1, Pb, Bi és Zn esetében pedig

a koncentraci6 maximumot télen mértiik. Egyediil az Ag esetében mértiik nyaron a

maximumot. A legkisebb értékeket altalaban 6sszel illetve nyaron tapasztaltuk, kivéve a Sr,

Cr, Co, Cu és Ag esetében, amikor is a legkisebb koncentraciokat télen figyeltiik meg.
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nyomelem Osz tel tavasz nyar
Li 05+0,2 0,7+04 13+04 1,2+05
Be 0,01+ 0,01 0,02 +0,01 0,03 +0,02 0,03+0,01
Rb 1,3£04 1,7+£0,9 22+11 1,9+£13
Sr 32+07 3017 8,1+£32 68+28
Sn 11,6 £3,6 14,0+£6,0 15,0+10,0 75+27
Sb 70£23 76+3.2 11,0+£8,0 7227
Te 0,03+0,01 0,04 £0,02 0,03 +0,01 0,03 0,01
TI 0,08 + 0,04 0,16 +0,14 0,05+0,02 0,05 0,02
Pb 26 + 11 36 +24 34 +22 26 + 16
Bi 0,27 +0,08 0,32+0,13 0,30+0,10 0,19+ 0,06
U 0,02+0,01 0,02 +0,02 0,04 +£0,01 0,03+0,01
\" 25+1,0 30+16 37+22 28+17
Cr 66+28 57+27 76+20 77+25
Mn 23+6 26 +13 29+ 10 29+ 14
Fe 1920 £ 530 2240 + 890 2880 + 1530 1460 + 540
Co 0,25+0,08 0,24 +0,12 0,46 +0,18 0,31+0,13
Ni 22+09 2,3+0,8 37+£17 26+07
Cu 35+ 10 35+13 40+ 15 39+13
Zn 61+ 30 74 +£43 43+20 36+ 14
Ga 0,19+0,08 0,26 +0,19 0,29+0,12 0,21 +0,09
Mo 25+08 26+12 28+15 2,2+08
Ag 0,20+0,17 0,18 +0,04 0,28 +£0,07 1,40 £0,10
Cd 0,76 £ 0,34 1,10 £0,70 1,70 £ 0,90 1,10 £ 0,40
Pt 0,008 + 0,004 0,010 + 0,004 0,010 + 0,005 0,006 + 0,003

13. tablazat: a Kkiralyvizes feltarassal nyert nyomelem koncentraciok szezonalis valtozasa,

ng/m3-ben megadva

A Budapesten mért adatokat mas nagyvarosokban mért adatokkal Osszehasonlitva lathato,

hogy a legtobb nyomelem esetében a tobbi nagyvarosban mért értékekhez hasonlod

eredményeket kaptam, kivéve Co, Mn, Ga, Rb ¢és Cd esetében, amelyek nagyobb

koncentracioban voltak jelen a Széna-téri mintakban (14. tablazat).
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Budapest Bécs Bern Ziirich Firenze Madrid Buenos Aires Sao Paulo

Nyomelem ,504.2007 2000 1999 1999 1997 1999 2001 1997
Pb 304 221 490 500 530 118 21,0 39,0
Fe 2115 181 2048 1611 1520 1930 710 853
Co 032 011 - ; ) ; ; .
Ni 270 160 300 360 120 4,00 2,50 8,20
Cu 373 110 740 750 800 112 203 15,6
Zn 535 350 - - 600 93,0 62,6 145
sb 8,2 - 560 880 ; ; 3,60 -
Tl 0,09 - 006 003 ; ; ; .
v 300 183 140 1,60 9,00 4,00 ; 16,9
cr 689 079 - ; 11,0 ; ; 4,20
Mn 268 670 250 170 190 22,0 16,6 21,9
Ga 0,29 - 010 0,07 ; ; - -
Rb 1,78 - 068 061 ; ; ; .
Mo 2,53 - 446 500 500 ; 0,40 .
cd 115 044 026 0,26 ; - . i

14. tablazat: Nagyvarosokban mért nyomelem koncentraciok, ng/m’-ben megadva. A

tablazatban feltiintetett évszamok a mintavételi idészakot jelolik. [42,58,68,89,144,145]

Fontos megkiilonbdztetni a nyomelemeket feltételezheté szarmazasuk alapjan, hiszen a
nyomelemek szdrmazhatnak természetes és antropogén forrasokbdl is. Egy adott nyomelem
(X) antropogén vagy természetes eredetének meghatarozasara hasznalhatdé modszer az
ugynevezett “dusulasi faktor” (enrichment factor, EF) szamitasa, egy referencia elem (E)
segitségével. Az 1 és 10 kozotti dusulasi értékkel jellemezheté elemek rendszerint geologiai
eredetil, illetve természetes forrassal jellemezhet6 elemeknek tekinthetok, mig a 10 feletti
értékkel jellemezheté elemek nagy valoszinliséggel antropogén forrasbol szarmaznak. A
dusulasi faktor szamitasa az alabbi egyenlet alapjan tortént:

EF,=(X/E),,, /(X E)

‘min fa kozet

A mintdban mért értéket a kdzetrétegben mért atlagos koncentracidhoz viszonyitva kapjuk a
dusulasi faktort. Az atlagos kozetrétegbeli koncentraciokhoz a Mason altal meghatarozott
értékeket hasznaltam [146]. Referencia elemként a szamitasok soran a vasat hasznaltam, bar a
dusulasi faktor eredendéen Al-ra vonatkozik, de azt az alkalmazott mintaelékészitési

modszeraltal okozott szennyezés (lasd 5.1.1. fejezet) miatt nem hataroztam meg.
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nyomelem EF nyomelem EF
Li 3,20 Cr 5,0
Rb 14 Mn 2,0
Sr 1,0 Co 0,9
Sn 433 Ni 2,6
Sb 2880 Cu 49
Te 216 Zn 55
Tl 13 Ga 1,2
Pb 166 Mo 120
Bi 97 Ag 206
u 1,2 Cd 400
\ 1,6 Pt 72

15. tablazat: Az egyes elemekre kapott dusulasi faktorok értékei

A 15. tablazatban talalhat6 dusulasi faktorra kapott értékek alapjan a vizsgalt nyomelemek
koziil nagy valdszintiséggel antropogén forrassal jellemezhetdek a kovetkezd elemek:
Sb(2880) > Sn(433) > Cd(400) > Te(216) > Ag(206) > Pb(166) > Mo(120) > Bi(97) > Pt(72)
>Zn (55) > Cu(49) > TI (13).

A dusulasi faktorok szezonalis Osszefliggéseit megvizsgalva (16. tablazat), azt tapasztaltam,
hogy a legtobb elemre nézve a legmagasabb értékeket télen kaptuk, ami rendszerint nem esik
egybe a legnagyobb mért koncentracio-értékekkel, melyeket a legtobb esetben tavasszal
mértem. Ezek alapjan megallapithato, hogy a tavasszal mért 1égkori koncentracioemelkedés
valosziniileg természetes okokra vezethetd vissza, hisz nem csak az antropogén szennyezdk
koncentracidja, hanem az elsésorban geologiai eredetli elemek koncentracioja is novekedett.
Az 6szi és téli idGszakban bekovetkezé dusulasi-faktor-novekedés valdsziniileg a fiitési
szezonnal hozhaté kapcsolatba. A legkisebb dusulasi faktor értékeket a tavasszal és nyaron
mértem. Ez alol csak a Li képez kivételt, mely esetében a legkisebb értéket Osszel

tapasztaltam.
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Dusulasi faktor
nyomelem = — -
6sz tél tavasz nyar
Li 2,9 4,4 3,0 33
Rb 1,7 2,4 1,1 1,2
Sr 1,1 1,2 0,9 0,8
Sn 680 875 347 207
Sb 4102 4750 2546 1985
Te 352 500 139 165
TI 19 40 5 6
Pb 234 346 121 110
Bi 158 200 69 52
U 1,3 1,4 1,0 0,9
v 2,2 2,8 1,3 1,1
Cr 7,7 7.1 3,5 42
Mn 2,8 3,4 1,4 1,7
Co 1,2 1,2 0,9 0,7
Ni 3,4 3,8 2,3 1,9
Cu 75 80 34 39
Zn 102 132 28 28
Ga 1,5 2,2 0,9 0,8
Mo 195 217 86 81
Ag 335 321 185 1103
Cd 445 688 394 303
Pt 94 125 46 33

16. tablazat: A duasulasi faktorok szezonalis valtozasa

6.3.2.Vizes extrakcidval kapott nyomelemkoncentraciék

A vizoldhato nyomelemkoncentraciok vizsgalata fontos ahhoz, hogy megallapithassuk,
hogy az aeroszol mekkora hanyada az, ami esdvizben oldodik és ezaltal a talajvizbe kertilhet,
valamint a tiidében lerakodott aeroszolban 1€vé bioldgiailag konnyen hozzéférhetd
elemkoncentraciok megadasahoz. A 17. tablazatban foglalom 6ssze a vizes kioldas utan kapott
eredményeimet. A tablazat tartalmazza a mért adatokat évenkénti bontasban, a mért legkisebb
és legnagyobb koncentraciokat valamint a atlagos nyomelemkoncentraciot és a koncentraciok

median értékét is, mivel ez jobban jellemzi az adat kozépértékét.
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A vizoldhato frakcioban az elemek koncentracio szerinti csoportositasa a kovetkezok szerint
alakult:

1. Fe, Zn (50-85 ng/m’)

2. Mn, Cu, Pb, Sb, Sr (2-15 ng/m®)

3.V, Cr, Rb, Cd, Mo, Li, Ni (0,2-1,2 ng/m’)

4. Ga, Co, T1, Bi, U, Ag, Pt, Te, Sn, Be (n.k.-0,17 ng/mz)

A legmagasabb atlag koncentraciokat a vas és cink esetén mértem. A budapesti légkorben a
vizsgalt nyomelemek atlagosan mintegy 10%-a volt vizoldhato formaban jelen. A vas ¢és a
cink egyiittesen kb. 78%-at tették ki a teljes vizoldhato elem tartalomnak.

A mért komponensek évenkénti valtozasarol nehéz egyértelmii kovetkeztetést levonni, mivel a
minta tipusabol adoddan jelentds szordsokkal kell szamolnunk. Az éves tendencidk vizsgélata
esetében célszerti eltekinteni a szorasértékektol és csak az atlagértékeket figyelembe véve
levonni a kovetkeztetéseket. Néhany nyomelem kivételével (Cr, Mn, Fe, Cd, Ag és Pt) a
harom mintavételi év soran egyértelmii tendenciat nem lehetett megfigyelni. A Cr, Mn, Fe és
Cd esetében a vizoldhato koncentraciok csokkentek, mig az Ag és Pt esetében volt

megfigyelhetd egyértelmii novekedés.
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2004-2005 2005-2006 2006-2007 minimum | maximum | atlag | median
Li 0,21+0,14 0,22+0,14 0,12+ 0,07 0,04 0,62 0,18 0,15
Be n.k. n.k. nk. n.k. nk. nk. n.k.
Rb 0,80 +0,50 0,80 + 0,60 0,50 + 0,30 0,10 2,7 0,67 0,59
Sr 23+13 23+12 1,7+09 0,52 54 21 1,8
Sn 0,15+0,10 0,26 + 0,26 0,08 + 0,06 n.k. 1,0 0,17 0,10
Sb 23+1,0 30+19 1,9+1,0 0,23 6,8 24 22
Te 0,01+0,01 [ 0,010+0,004 | 0,004 +0,003 n.k. 0,03 0,01 0,01
TI 0,08 +0,08 0,09 + 0,09 0,04 +0,03 0,002 0,69 0,07 0,03
Pb 44+32 52+43 1,817 0,05 32 3.8 1,2
Bi 0,01+0,01 0,01+0,01 0,01+0,01 n.k. 0,08 0,01 0,01
U [0,003+0,002 0,004 +0,003 | 0,003+ 0,002 0,001 0,01 0,00 0,00
v 1,0£05 1,3+13 07+04 0,27 6,9 1,0 0,86
Cr 1,2£1,0 0,7+07 03+02 n.k. 74 0,73 0,50
Mn 1M1+£7 10+5 7+5 2,1 29 97 8,9
Fe 83+ 80 56 + 53 28 +28 1,8 353 56 25
Co 0,07 +0,04 0,09 + 0,05 0,06 + 0,04 0,01 0,21 0,08 0,07
Ni 06+04 0,8+0,6 0,5+0,2 0,02 2,8 0,62 0,49
Cu 1317 13+8 105 1,6 35 12 11
Zn 60 + 37 51 +46 51148 1,5 207 54 44
Ga 0,02 +0,02 0,03 +0,02 0,04 +0,04 n.k. 0,09 0,012 | 0,005
Mo 0,4+0,1 04+0,1 04+0,1 0,06 24 0,40 0,38
Ag |0,002+0,002| 0,04+0,04 0,1+0,1 n.k. 0,44 0,045 | 0,004
Cd 05+04 0,4+04 03+03 0,001 28 0,41 0,26
Pt n.k. 0,0001 + 0,0001]0,0003 + 0,0003| n.k. 0,001 ]0,0002| 0,0001

17. tablazat: A vizes kioldas utin kapott nyomelemkoncentraciok és a jellemzé

statisztikai paraméterek ng/m’ —ben megadva, n.k.: kimutatasi hatar alatti koncentracié
Az abszolit koncentraciok mellett fontos az egyes elemekre a vizoldhaté és teljes
koncentracié aranyanak szamitdsa is. A vizoldhatosag (ci/Culjes) alapjan a kovetkezd
csoportositast talaltam:

1. Zn, T1(70-100%)

2. Mn, Cu, Sr, Sb, Rb, V, Cd (30-50%)

3. Mo, Li, Ni, Co, Te, Pb, U, Cr, Ag (11-25%)

4. Ga, Bi, Sn, Fe, Be, Pt (<10%)

Budapesten a PM10-es frakcioban a cink és a tallium, melyek leginkabb vizben jol oldodo
vegyiiletek formajaban fordulnak eld. Természetesen a vizoldhatésag mellett az adott elem
koncentraciojat is figyelembe kell venni. Az erdsen toxikus tallium esetében lathatd, hogy
konnyen mobilizalhaté formaban fordul eld, de az éves atlag koncentracioja mindossze 0,1

ng/m’ volt, ami majdnem elhanyagolhaté mértékli. Masfelél a kadmium koncentracioja az
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egészségligyl hatar kozelében talalhatdo és jelentés a mobilitdsa, ami veszélyt jelenthet a
porterhelésnek kitett populaciora.

A 18. tablazatban a mért adatok évszakonkénti eloszlasa lathato. A legtobb mért komponens
esetében a legnagyobb koncentraciokat télen mértem. A Cr, Mo ¢és Pt esetében a vizoldhatd
koncentracio maximuma Oszre, Sr, Mn, Co és Cu esetében tavaszra, mig Te esetében nyarra
esett. A legkisebb értékeket dltalaban nyaron tapasztaltam, a Li, Fe, Sr és Te esetében, ahol a
legkisebb értékeket Osszel és télen tapasztaltam. Az Ag és Pb esetében tavasszal mértem a
legkisebb koncentraciokat. A kiralyvizes feltarassal kapott adatokat a vizes kioldassal kapott
adatokkal Osszehasonlitva jol lathato, hogy sok nyomelem esetében a legnagyobb
koncentraciokat nem ugyanabban az évszakban mértem. Ebb6l arra lehet kovetkeztetni, hogy

a vizoldhato hanyad véltozik az év soran, tehat az egyes nyomelemek kémiai formajanak is

valtozni kell.

6sz tél tavasz nyar
Li 0,16 + 0,07 0,20 +£0,17 0,19 £0,10 0,17 £0,16
Be n.k. nk. n.k. n.k.
Rb 0,7+0,3 0,9+0,7 06+0,4 04+04
Sr 1,7+0,5 1,6+0,8 31+1,4 23+1,2
Sn 0,13 £ 0,07 0,2+0,2 0,20 £0,18 0,12+0,12
Sb 24+11 27+1,8 26+1,6 1,9+0,9
Te 0,007 + 0,003 0,006 + 0,005 0,007 + 0,003 0,010 + 0,008
TI 0,06 + 0,06 0,12+0,12 0,04 +0,02 0,03+0,03
Pb 50+5,0 6,7+6,7 1,7£17 1,8+1,8
Bi 0,01 £ 0,01 0,02 +£0,02 0,006 + 0,004 0,003 + 0,003
U 0,003 + 0,002 0,004 + 0,003 0,003 0,002 0,002 + 0,001
v 09+0,6 1,4+14 09+04 0,9+0,6
Cr 1,0+£1,0 0,7+0,7 0,6+0,4 0,6+0,7
Mn 9+5 9+5 12+7 9+6
Fe 42 + 42 89 + 89 47 + 41 47 + 53
Co 0,07 £0,03 0,07 +0,05 0,10+ 0,05 0,06 + 0,04
Ni 0,6+0,4 0,8+0,7 06+04 0,4+0,2
Cu 12+ 6 126 13+8 10+8
Zn 71+ 52 74 + 49 36 + 32 34 £34
Ga 0,005 + 0,005 0,02 + 0,02 0,01 £0,01 0,007 + 0,007
Mo 0,5+0,5 0,4+0,1 0,37 £0,15 0,32+0,15
Ag 0,05 + 0,05 0,06 + 0,06 0,015+ 0,015 0,06 + 0,08
Ccd 06+0,6 0,7+0,7 0,2+0,2 0,15+0,14
Pt 0,0005 + 0,0004 | 0,0003 +0,0002 | 0,0002 +0,0002 [ 0,0001 +0,0001

18. tablazat: A vizes kioldas utan nyert nyomelemkoncentraciok szezonalis valtozasa,

ng/m’-ben megadva, n.k.: kimutatasi hatar alatti koncentracié
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6.3.3. Vizeletmintikbdl meghatarozott platinakoncentraciok vizsgalata

A vizsgalat célja az volt, hogy nagymértékii forgalomnak hossza iddn at kitett emberek
vizeletébdl a platina koncentracid meghatarozasra keriiljon. Tovabbi cél volt a bécsi és
budapesti adatok Osszehasonlitdsa, mivel a magyarorszagi gépjarmipark atlagéletkora
kétszerese a nyugat-europaiaknak. Olyan alanyokat valasztottam, akik bizonyithatéan jelentds
platinafém-terhelésnek vannak kitéve, igy esett a valasztasom mindkét varosban a villamosok
vezetdire, koztiik is olyanokra, akik nagy kozuti gépjarmii-forgalom kozepette dolgoznak: a
Ringen ¢és a Nagykoraton. A vizsgalat céljara budapesti (34 f0) ¢és bécsi (38 f0)
villamosvezeték vizeletmintait hasznaltam. Minden villamosvezet$ esetében két mintavételre
keriilt sor, a miiszakkezdés el6tt és a miiszak befejezése utan, a Pt-koncentracié miiszakon
beliili valtozasanak megfigyelése céljabol. A vakmintakban mért koncentracio 0,3+0,1 ng/l-
nek addédott, ami joval a valédi mintdkban mért értékek alatt talalhato. A vakérték a valodi
mintakbol kivonasra keriilt. A mintavételre nyaron keriilt sor, ezért a mintak egy része eléggé
stirli volt. Mivel a vizelet-kivalasztas mértéke idoben folyamatosan valtozik, tovabba fiigg a
taplalkozasi szokasoktol is, sziikséges lehet valamilyen, a vizeletben naponta koriilbeliil
azonos mennyiségben kivalasztott Osszetevore vonatkoztatni a Pt mennyiségét [132, 136].
Ilyen vonatkoztatasi alap lehet a kreatinin, amely anyagcsere-végtermék. A kreatininre
vonatkoztatott platina-koncentraciok széles tartomanyon beliil valtoztak, 2-74 ng/g kreatinin
érték kozott. A korabban Budapesten és Bécsben végzett kisérletek [132] alapjan nyert
koncentraciokhoz képest 2,8- illetve 3,8- szoros ndvekedés volt tapasztalhato a Pt
koncentraciojaban. Ennek a novekedésnek az egyik lehetséges oka, hogy a korabbi
mintavételekhez képest a jelenlegi kutatas soran a nagymértéki forgalom hatasanak erésebben
kitett alanyokat vizsgaltam. Jelen esetben is a budapesti adatok alapjan kapott medianérték
mintegy 2,6-szorosa volt a Bécsben mért értékek medianjanak (19. tablazat), a korabbi

vizsgalatoknak megfeleléen [132].
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miszak el6tt

Budapest

Bécs

25% kvartilis
75% kvartilis
median
atlag

12,9 ng/g kreatinin
26,4 ng/g kreatinin
20,7 ng/g kreatinin
22,8 ng/g kreatinin

4,9 ng/g kreatinin
16,1 ng/g kreatinin
8,1 ng/g kreatinin
12,6 ng/g kreatinin

19. tablazat: A Pt-koncentracioé adatok eloszlisa Budapesten és Bécsben

A jelenség magyardzata minden bizonnyal a magyarorszagi gépkocsipark korszeriitlenebb
voltaban rejlik, az itt tizemeld katalizatoros autok jelentds része is régebbi konstrukcioja,
amikor is a katalizatorok platinatartalma magasabb volt, tovabba az eldregedett katalizatorok
nagyobb mennyiségii platinatartalmi aeroszolt bocsatanak ki. Ezt a feltételezést Artelt és
munkatarsai [147] altal végzett kutatas is alatamasztja, miszerint a katalizatorok hosszi tava
hasznalata sordn a platinat tartalmazo részecskék mérete csokken, ezért a 1égz6 rendszer
mélyebb rétegeibe képesek lehatolni, ahonnan a szervezet konnyebben fel tudja venni. A
légkori aeroszol vizsgalatok alapjan is elmondhato, hogy a budapesti Pt-koncentracio értékek
magasabbak a Bécsben mért értékeknél. Mindehhez hozzajarul a budapesti forgalomszervezés
rossz volta, a varosban kozlekedd gépkocsik szamahoz képest igen sok a forgalmi dugd, ami
szintén a platina kibocsatast noveli.

A miiszak el6tti és utani Osszefliggések vizsgalatira Spearman féle rangkorrelaciot
hasznaltam. A budapesti villamosvezetdk esetében a korrelacios koefficiens értéke 0,42 volt,
ami szignifikans pozitiv korrelacionak felel meg. A 38 mintdra a szignifikancia szint 0,99

felett volt. A median értéke a miiszak alatt koriilbeliil 18%-kal nétt (20. tablazat).

Budapest

miszak el6tt

miszak utan

25% kvartilis
75% kvartilis
median
atlag

12,9 ng/g kreatinin
26,4 ng/g kreatinin
20,7 ng/g kreatinin
22,8 ng/g kreatinin

20,5 ng/g kreatinin
32,4 ng/g kreatinin
24,3 ng/g kreatinin
25,2 ng/g kreatinin

20. tablazat: A platina-koncentraciéadatok eloszlasanak valtozasa a miiszak alatt

Budapesten
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Az adatok alapjan elmondhato, hogy a koncentraciondvekedés az alanyok kozott egyenletesen
oszlott meg. Bécs esetében a korrelacios koefficiens értéke 0,34 volt, ami szignifikans pozitiv
korrelacionak felel meg. A 34 mintara a szignifikancia szint 0,98 volt. A Bécsben mért
medianérték esetében a miszak alatt 48%-os novekedés volt megfigyelhetd.

Ezek alapjan a koncentracio valtozas az egyes alanyok esetében kiilonb6z6 volt, aminek az
egyik lehetséges oka, hogy mig a budapesti villamosvezeték azonos tipusi villamost

hasznaltak, addig a bécsiek kiilonb6z6 tipusokat, eltéré szelldzérendszerrel (21. tablazat).

Bécs
miiszak elétt miszak utan
25% kvartilis 4,9 ng/g kreatinin 7,1 ng/g kreatinin
75% kvartilis 16,1 ng/g kreatinin 18,4 ng/g kreatinin
median 8,1 ng/g kreatinin 12,0 ng/g kreatinin
atlag 12,6 ng/g kreatinin 16,9 ng/g kreatinin

21. tablazat: A platina-koncentracioadatok eloszlasanak valtozasa a miiszak alatt

Bécsben

A két varosban tapasztalhato eltéré koncentracio-valtozas masik lehetséges oka, hogy a Pt egy
része a taplalkozas soran keriil a szervezetbe [148] és a taplalékban el6forduld kiilonbozo
ligandumok befolyasolhatjak a Pt szervezetbeli sorsat. Az egyes személyek életvitelébdl
adodo kiilonbségek is befolyasolhatjak a platina koncentraciokat.

Az adataim mas varosokban mért értékekkel Osszehasonlitva magasabbnak bizonyultak.
Tavicoli és munkatarsai [149] szintén villamos vezetSk vizeletét vizsgaltak. Az altaluk mért
értékek medianja 1,23 ng/g kreatinin volt, ami jelentGsen kisebb az altalam mért értékeknél.
Figyelembe kell venni azonban, hogy a rémai villamoshalozat rovidebb, és nem is érinti a
legforgalmasabb belvarosi részeket. A forgalom siirliségére nem adtak meg adatot. Olasz
rendorok vizeletében mért [150] értékekhez (4,5 ng/l) képest is jelentésen magasabbak az
adataim. Ezen vizsgalatok soran olyan rendérok vizeletét vizsgaltak, akik 30-40000
gépjarmii/nap forgalommal jellemezhet$ ttvonalak mellett dolgoztak. A jelentds eltérés egyik
oka a sokkal nagyobb forgalomterhelés lehet, ami Budapesten a korat esetében kb. 90000

gépjarmii/nap-nak felel meg.
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6.4. Szénformak

A szénformak vizsgalatat csak a 4 napos mintavétel soran kapott mintdkon végeztem

el. A teljes széntartalom (TC), teljes szerves széntartalom (TOC), teljes szervetlen

széntartalom (TIC) és vizoldhatd szerves széntartalom (WSOC) vizsgalatok soran nyert

eredményeit a 22. tablazat tartalmazza.

mintavétel | PM10 pg/m*[ TC pg/m®| TOC ug/m’ [ TIC pug/m’ [ WSOC pg/m®[ TC/PM10 % | WSOC/TOC %
04.09 41,52 14,11 13,71 0,40 1,91 34,0 13,5
04.10 42,72 19,40 19,00 0,40 2,30 454 11,8
04.11 21,23 11,29 10,93 0,36 1,98 53,2 17,6
04.12 30,21 14,21 14,02 0,19 2,01 47,0 14,2
05.01 36,10 18,13 18,00 0,13 3,18 50,2 17,5
05. 02 30,00 12,96 12,79 0,17 2,59 432 20,0
05.03 34,63 14,05 13,83 0,23 2,89 40,6 205
05. 04 27,44 9,36 9,02 0,33 1,73 34,1 18,4
05.05 28,21 9,49 9,02 0,47 2,03 33,7 21,3
05.06 29,14 8,67 8,24 0,42 2,00 297 23,1
05. 07 18,09 7,99 7,63 0,36 1,70 44,2 21,3
05.08 19,39 9,24 8,96 0,28 2,19 47,7 23,7
05. 09 19,87 9,98 9,66 0,33 1,86 50,2 18,7
05.10 23,62 15,10 14,85 0,24 1,91 63,9 12,7
05.11 16,24 12,37 12,26 0,11 2,02 76,2 16,3
05.12 12,77 6,08 6,04 0,04 1,05 47,6 17,3
06.01 50,04 20,52 20,35 0,17 4,11 41,0 20,0
06. 02 29,26 11,35 11,25 0,10 2,04 38,8 18,0
06.03 27,96 9,90 9,63 0,28 1,87 354 18,9
06. 04 35,33 13,76 13,17 0,59 3,17 39,0 23,0
06. 05 29,40 11,34 2,01 38,6 17,8
06. 06 32,80 12,56 3,08 38,3 245
06. 07 34,60 17,43 4,40 50,4 25,3
06. 08 14,20 6,93 1,43 48,8 20,6
06. 09 49,00 18,38 4,88 375 26,6
06.10 25,00 16,56 2,98 66,2 18,0
06. 11 38,20 26,60 5,32 69,6 20,0
06.12 24,00 14,83 _ 2,75 61,8 18,6
07.01 19,00 11,04 UEE 2,00 58,1 18,2
07.02 19,00 11,59 1,56 61,0 135
07.03 17,80 14,07 3,74 79,0 26,6
07.04 21,20 10,78 2,70 50,8 25,0
07.05 24,40 8,52 2,70 34,9 31,7
07.06 21,80 5,38 1,41 24,7 26,2
07.07 35,80 11,72 3,90 327 333
07.08 19,20 6,98 1,67 36,4 23,9
atlag 27,75 12,57 12,12 0,28 223 46,8 20,5

22. tablazat: A PM10-tomegkoncentricié és a szénformak vizsgalata alapjan kapott

eredmények
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A harom mintavételi év soran az atlagos TOC (TC) koncentracié 12,6 ug/m3, a WSOC
koncentracié pedig 2,53 pg/m’-nek adodott. A budapesti aeroszol mintak esetében a TIC
koncentraci6 a teljes széntartalomhoz képest és emiatt a teljes szerves széntartalomhoz képest
is minden mintavételi alkalommal elhanyagolhatonak adédott, kevesebb, mint 5%-at tette ki a
teljes széntartalomnak. Emiatt az elsé mintavételi év utan a TC és TOC koncentracidjat a
tovabbiakban kozel egyenlének tekintettem. A legmagasabb TOC és WSOC koncentraciot
2006 novemberében mértem. A szerves komponensek fO forrasa a természetes forrasok mellett
a dizelizemii gépjarmiivek kibocsatasa, fosszilis- tiizelanyagégetés, biomassza égetés ¢€s
egyéb kiilonbozo ipari eljarasok. A PM10-es frakcioban a TOC (TC) koncentracioja nagyfokt

szezonalis valtozékonysagot mutatott (20. abra).
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20. abra: A teljes szerves széntartalom részaranyinak szezonalis valtozisa a PM10-es

aeroszolfrakcion beliil

Téli mintavételek soran a TC részaranya a PM10-es aeroszolfrakcion beliil jelentésen megnott,
ami tobb okra is visszavezethetd: a lakossagi flités miatt megndvekedett szerves
anyagkibocsatasra, a kevesebb napsugarzas hatdsara visszaszorult fotokémiai oxidaciora,
valamint az alacsonyabb homérséklet hatasara bekovetkezé kondenzacios folyamatokra. A

mintavételek soran a PM10-es frakcionak atlagosan kb. 45%-at tette ki a teljes szerves
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széntartalom és ennek 18%-a volt a vizoldhato szerves széntartalom. Ebbé]1 kovetkezik, hogy a
PM10-es frakcié 8%-a biologiailag kdnnyen hozzaférhetd szerves vegyiiletekbdl all. A 23.
tablazatban kiilonbozé varosokkal dsszehasonlitva lathatoak az altalam mért eredmények. A
tablazat alapjan megfigyelhetd, hogy a Budapesten mért értékek kozel azonos koncentracio

tartomanyba esnek a mas varosokban mért értékekkel [42,56,151,152].

Budapest Bécs Mumbai  Széul  Washington
2004-2007 2000 1999 1994 1994
TC pg/m’ 12,6 9,23 39,1 19,5 5,0

23. tablazat: Budapesten mért teljes széntartalom adatok dsszehasonlitisa mas

nagyvarosokban mért értékekkel

A szerves anyag tomegének kiszamitasahoz a kapott teljes szerves széntartalmat egy faktorral
szorozni kell, melynek értéke fiigg attol, hogy milyen kérnyezetben tértént a mintavétel
Varosi aeroszolok esetében ez a faktor a teljes szerves frakciora altalaban 1,2 és 1,6 kozott
[153-155], mig a vizoldhaté szerves frakcio esetében a faktor 1,7 és 2,3 kozott valtozik [156].
A szamitasokat elvégezve a szerves anyag a teljes porterhelés tomegének 55-70%-4t teheti ki,

mig a vizoldhato szerves anyagra ez 14-18% kozott valtozhat.
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6.5. Kromatografias vizsgalatok alapjan kapott eredmények

6.5.1. Extrahalhaté szénhidrogén-tartalom meghatarozasa

Az extrahalhato szénhidrogén-tartalom (EPH) alatt a C10-C40 szénatomszamu alifas
szénhidrogének Osszességét értjiik. Az eredmények alapjan ez a frakcio a PM10-es porterhelés
kb. 4 %-at, valamint a teljes szerves széntartalom kb. 9 %-at teszi ki. A harom mintavételi év
alatt a koncentraciojuk jelentésen nem valtozott (24. tablazat), viszont egy éven beliil jelentds
szezonalis valtozasok voltak megfigyelhetdek (25. tablazat). A legnagyobb koncentraciokat

Gsszel mértem, a legkisebbeket pedig nyaron.

mintavételi év | EPH ug/m® | PM10 pg/m® | EPH/PM10 % | TC ug/m® EPH/TC %
2004-2007 1,12 27,75 4,0 12,57 8,9
2004-2005 0,99 29,89 33 12,41 8,0
2005-2006 1,18 27,17 4,4 12,28 9,6
2006-2007 1,20 26,20 4,6 13,04 9,2

24. tablazat: Az extrahalhat6 szénhidrogén-tartalom valtozasa a mintavételi id6szakban

és a porterheléshez és a szerves széntartalomhoz viszonyitott aranya

EPH-tartalom / pg/m®
Osz tél tavasz nyar
2,144 1,214 0,714 0,420

25. tablazat: Az extrahalhat6 szénhidrogén-tartalom szezonilis valtozisa

6.5.2. Policiklusos aromas szénhidrogének (PAH) vizsgalata

Az altalam hasznalt modszerrel 19 poliaromas szénhidrogén vizsgalatara nyilt
lehetéség. Ezek koziil mennyiségi kiértékelésre csak 13 PAH mérési eredményei voltak
alkalmasak, a mintavétel soran hasznalt nagy aramlasi sebesség és a minta-elokészités soran
alkalmazott szilardfazisi extrakcios oszlop kis molekulatomegli PAH-okra mutatott rossz
elvalasztasi hatasfoka miatt. A mennyiségi kiértékelésre a kovetkezd PAH-ok keriiletek:
fenantrén, antracén, fluorantén, pirén, benzo(a)antracén, crizén, benzo(b)fluorantén,

benzo(k)fluorantén, benzo(e)pirén, benzo(a)pirén, indeno(1,2,3-cd)pirén, dibenzo(a,h)antracén
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és benzo(g,h,iperilén. A felsorolas alapjan lathato, hogy az egészségiigyi szempontbol fontos

PAH komponensek mennyiségi meghatarozasat sikeriilt elvégezni. A budapesti PM10-es

aeroszol mintakban mért koncentracio értékek a 26. tablazatban lathatoak.

2004-2005 2005-2006 2006-2007 Atlag

Eves atlag koncentraciok / nglm3 nglm3
Fenantrén (Phe) 0,04+0,02 0,06+0,06 0,05+0,06 0,05+0,05

Antracén (Ant) 0,005+0,003 | 0,007+0,008 | 0,006+0,006 0,006+0,006

Fluorantén (Fit) 0,23+0,20 0,37+0,75 0,30+0,39 0,30+0,49
Pirén (Pyr) 0,21+0,20 0,33+0,64 0,27+0,34 0,27+0,43
Benzo[a]antracén (BaA) 0,21+0,23 0,23+0,45 0,25+0,38 0,23+0,35
Krizén (Cry) 0,33+0,35 0,32+0,58 0,32+0,46 0,32+0,46
Benzo[b]fluorantén (BbF) 0,73+0,71 0,62+0,79 0,60+0,77 0,65+0,74
Benzolk]fluorantén (BkF) 0,13+0,15 0,13+0,14 0,17+0,25 0,14+0,18
Benzole]pirén (BeP) 0,21£0,19 0,17+0,20 0,18+0,24 0,19+0,20
Benzol[a]pirén (BaP) 0,18+0,18 0,17+0,24 0,21%0,33 0,19+0,25
Indeno(1,2,3-cd)pirén (IcdP) 0,18+0,17 0,16+0,20 0,1610,22 0,17+0,19
Dibenzo[a,h]antracén (DBahA) 0,03+0,04 0,02+0,03 0,02+0,04 0,03+0,04
Benzo[g;h,i]perillén (BghiP) 0,24+0,21 0,22+0,22 0,20+0,25 0,22+0,22

BaPE-index 0,286 0,263 0,305 0,284

26. tablazat: A Budapesten mért PAH-koncentraciok éves és harom éves atlaga

A PAH-koncentraciok osszege 0,2 és 14,9 ng/m’® kdzott valtozott a mintavételi idszak
alatt, az atlagos koncentracié pedig 2,8 ng/m’-nek adodott, ami atlagosan a PM10-es frakcio
tomegének mintegy 0,01%-at teszi ki. Az erésen karcinogén poliaromas szénhidrogének
(BaA, BbF, BkF, BaP, DBahA ¢s IcdP) a teljes mért PAH koncentracionak kb. 50%-at tették
ki (21. ébra). A mintavételi helyszinen a f6 PAH komponens a motorizalt kozlekedési

eszkdzok kibocsatasahoz erdsen kothetd benzo(b)fluorantén volt 0,65 ng/m3 atlagos
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koncentracioval, melyet a krizén, fluorantén és pirén kovetett, mas nagyvarosokban végzett

vizsgalatokhoz hasonloan [158].

Benzo[g.h,i]perillén

Benzo[e]pirén
6,7

Benzo[k]fluorantén
5.2%

Karcinogén PAH-ok
50,9%

Benzo[a]pirén
6,8%

ideno(1,2,3-cd)pirén
6.1%

Fluorantén
10.9%  antracen
0.2%
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Benzo[g h,i]perillén

21. abra: Az egyes PAH-ok hozzajarulasa a teljes PAH-koncentraciohoz

A benzo(a)pirén koncentracioja, melyet gyakran hasznalnak légszennyezési indikatorként és
Vilagegészségiigyi Szervezet (WHO) ajanlasa alapjan a PAH-ok altal okozott karcinogén
hatés jellemzésére [157], 0,01-1,16 ng/m’® koncentracié tartomanyon beliil valtozott. A
jelenleg hatalyban 16v8 1 ng/m’-es napi egészségiigyi hatarértéket (14/2001 rendelet) a
mintavételi alkalmak soran csak egyetlen alkalommal haladta meg a benzo(a)pirén
koncentréacioja, 2006 novemberében. A 0,12 ng/m’ éves hatarértéket a benzo(a)pirén atlagos
koncentracidja viszont mind a harom mintavételi évben meghaladta. Mas kutatok altal mért
adatokkal dsszehasonlitva a Budapesten mért értékek olyan varosokban mért értékekhez estek
kozel, mint Santiago de Chile (Chile), Miinchen (Németorszag), Athén (Gorogorszag) és Hong
Kong (Kina) [121,125,158,159]. A karcinogén hatds leirdsaira a benzo(a)pirén
koncentraciojanal jobban hasznalhat6 az tgynevezett benzo(a)pirén ekvivalens toxicitasi index
(BaPE). Az index szamitasa az alabbi modon torténik:

BaPE=0.06¥BaA+0.07*(BbF+BkF)+BaP+0.6*DbahA+0.08*IcdP [107,157], amely egyenlet
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segitségével a BaP koncentraciojan kiviil figyelembe lehet venni az egészségre leginkabb
artalmas PAH-ok koncentraciojat is. A budapesti aeroszol esetében a BaPE-index 0,02 és 1,61
ng/m’ kozott valtozott. A PAH-ok és ezéltal a BaPE-index esetében is erés szezonalis hatasok

figyelhet6ek meg (27.tablazat).

Osz Tél Tavasz Nyar
Fenantrén (Phe) 0,04 +0,02 |0,10+0,08( 0,04 +£0,02 | 0,020 + 0,005
Antracén (Ant) 0,010 £ 0,003 0,01 £ 0,01|0,004 + 0,002 | 0,002 + 0,001
Fluorantén (FIt) 0,27 +0,24 |0,76 £+0,80| 0,12 +0,08 0,05 + 0,02
Pirén (Pyr) 0,27 +0,24 |0,67+0,68( 0,10 +0,07 0,04 + 0,02
Benzo[a]antracén (BaA) 0,30+0,38 |0,53+0,46( 0,06 +0,05 0,02 + 0,01
Krizén (Cry) 0,41+045 |0,75+0,59( 0,10 +0,08 0,03 + 0,02

Benzolb]fluorantén (BbF) | 094+078 [1,36+0,72| 0,23+0,15 | 0,08 +0,03
Benzol[K]fluorantén (BKF) | 0,23+026 |0,27+0,14| 0,05+0,04 | 0,02+ 0,01
Benzole]pirén (BeP) 0,29+025 |0,36+0,18| 0,07+0,04 | 0,03 0,01
Benzol[a]pirén (BaP) 0,31+0,35 |0,36+0,22| 0,06+003 | 0,02%0,01
Indeno(1,2,3-cd)pirén (lcdP) | 025022 [0,34+0,17| 0,06+0,03 | 0,02+0,01

Dibenzo[a,hJantracén (DBahA) | 0,03 0,05 |0,06+0,04| 0,01£0,01 |0,001 +0,003
Benzol[g,h,ilperillén (BghiP) | 0,34+025 |0,41+0,18| 0,09+£0,05 | 0,04 +0,02

Bape-index 0,45 0,57 0,09 0,03

27. thblazat: PAH koncentraciok és a BaPE-index szezonalis valtozsa ng/m’-ben

Téli honapokban a tobbi évszakhoz képest jelentdsen magasabb PAH-koncentraciokat
mértem. Mivel a policiklusos aromas szénhidrogének kozepesen illékony vegyiiletek, ezért a
légkori homérséklet nagymértékben befolydsolhatja, hogy milyen mértékben kondenzalodnak
az aeroszol részecskéken. A hémérséklet mellett a napsugarzas mértéke is befolyasolhatja a
PAH-koncentraciot, mivel fotokémiai oxidacios folyamatok soran a PAH-ok atalakulnak. Ez a
megfigyelés megegyezik mas, a témaval kapcsolatos tanulmanyokban foglaltakkal
[114,130,160]. A PAH-koncentraciok dsszegének szezonalis valtozasa a 22. abran figyelhetd
meg. A Széna-téri mintdk esetében a nyaron mért értékekhez képest a télen mért
koncentraciok atlagosan 20-szor nagyobbak voltak. A legnagyobb ndvekedés a
dibenzo(a,h)antracén és benzo(a)antracén esetében volt megfigyelheté 54- illetve 32-szeres
novekedéssel. Az adatok alapjan egyértelmiien kijelenthetd, hogy a részecskékhez kotott

PAH-ok esetében egészségiigyi kockézattal elsd sorban a téli honapokban kell szamolni, nyari
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honapokban a PAH-ok nem az aeroszolrészecskékhez kotve vannak jelen a levegdben, igy az

altalam alkalmazott mintavételi modszer alkalmazasaval nem vizsgalhatok.
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22. abra: A PM10-hez kitott PAH-ok koncentracio 6sszegének szezonalis valtozasa

A poliaromas szénhidrogének egymashoz viszonyitott aranyaibol a kibocsatd forrasra ill.
forrasokra lehet kovetkeztetni [161]. Az adatok alapjan szamolt aranyokat a 28. tablazatban
tiintettem fel. A mintavételi hely adottsagainak megfeleléen a kapott aranyok elsé sorban a
PAH-ok kozlekedés eredetti kibocsatd forrasaira utalnak. A BbF + BkF/BghiP, BghiP/IcdP,
BaP/BgP ¢és IcdP/IcdP + BghiP aranyok, melyek a kovetkezo értékekkel jellemezhetdek 1,31;
1,31; 0,85 és 0,43, kozel esnek a dizeliizemii gépjarmiivek kibocsatasara jellemzo aranyokhoz
[161]. Benzin iizemi jarmiivek esetében az IcdP/IcdP + BghiP arany alacsonyabb, 0,18-0,2
tartomanyon beliil valtozik, mig dizel lizemii jarmiivek esetében a jellemzd érték 0,37-0,46
tartomanyban mozog [161,162]. Az 1,10 értékkel jellemezhetd FIt/Pyr arany egy kissé
magasabb az irodalomban talalhato benzin tizemii gépjarmiivekre jellemz$ értékeknél. A
BaA/Chr (0,71), BaA/BaA + Chr (0,41) és Flt/Flt + Pyr (0,52) aranyok jo egyezést mutatnak

az irodalomban eléfordulo, gépjarmiivekre jellemzé kibocsatasi értékekkel [163,164].
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Fit/Pyr| (BbF+BkF)/BghiP [BgP/lcdP| BaP/BghiP | BaA/Chr |Pyr/BaP | Fit/(Fit+Pyr) [ BaA/(BaA+Chr) (lcdP/(lcdP+BghiP)
Budapest 1,10 1,31 1,31 0,85 0,71 1,45 0,52 0,41 0,43
gépjarmiivek 0,20-1,72 1,027 | 03-0,78 0,63
benziniizemd | <1,0 0,33 3,5-3,8 0,3-0,4 0,28-1,2 0,85 0,43 0,37 0,18
diezeliizemii 16 1,1-1,2 | 0,46-0,81 (0,17-0,36 | 0,81 0,45 0,37-0,46
faégetés 1,0 0,93 0,71 0,56-0,67 0,48-0,54 0,58-0,69
szénégetés 1,4 1.1 0,9-6,6 1,0-1,2 0,64
hulladékégetd 0,14-0,60

28. tablazat: A budapesti adatok alapjan szamolt PAH-aranyok értékei és a Kiilonboz6 kibocsaté forrasok esetén

meghatirozott értékek [161,162,167]
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Ezek mellett Sicre és munkatarsai [163] kimutattak, hogy az 1-nél nagyobb FIt/Pyr arany
égetéses (pirolitikus) forrasra utal, ami arra enged kovetkeztetni, hogy a PAH-ok
kibocsatasaért budapesti aeroszol esetében elsGsorban ilyen tipusu forrasok lehetnek a
felelosek. A BeP/BeP+BaP-arany segitségével a vizsgalt aeroszol “kora” is megallapithato,
hiszen ezt az aranyt erdsen befolyasolja a 1égkor reaktivitasa, mivel a BaP konnyen bomlik
fény ¢és oxidaloszerek hatasara, mig a BeP stabilabb. Friss kibocsatasok esetében a
benzo(e)pirén és benzo(a)pirén koncentracidja kozel azonos [161,165], ezért a megndvekedett
arany esetében az aeroszol részecske Oregedésére lehet kovetkeztetni. Mivel a tanulmany
soran a mért értékek 0,46 és 0,57 kozott valtoztak, ezért egyértelmil volt a PAH-ok folymatos,
friss kibocsatasa. Nyaron a mért BeP/(BeP+BaP) arany magasabb (0,57), mig télen
alacsonyabb volt (0,51). A nyari magasabb BeP/(BeP + BaP) arany a magas homérséklet és

erés napsugarzas (23. dbra) hatasara bekévetkezett BaP-bomlasra utal.
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23. abra: A hémérséklet és napsugarzas mértékének valtozasa a mintavételi idészak alatt
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A BgP/BeP-arany a PAH-kibocsatas kozlekedési hozzajarulasara utal, a magasabb értékek

nagyobb hozzajarulast jelentenek [166]. Az eredmények arra engednek kovetkeztetni, hogy a

mintavételi idészak soran a budapesti aeroszol esetében a szerves anyagok egyik o forrasa a

fosszilis tlizeldanyag égetéssel lizemeld gépjarmiivek kibocsatasa. Az arany Budapesten a

nyaron mért 1,3-as aranyrol télre 1,2-re csokkent, ami a nem kozlekedés eredetii kibocsatd

forrasok egyidejii jelenlétére utal. Az dsszel és télen megnovekedett BbF + (BkF/BghiP)-arany

is nem-kozlekedés eredetli forrasra utal, mint példaul a lakossagi fiitésb6él szarmazé korom

(29. tablazat).

Osz Tél Tavasz Nyar

Fit/Pyr 1,01 1,12 1,14 1,20

(BbF + BkF)/BghiP 1,57 2,03 0,79 0,57
BghiP/IlcdP 1,49 1,24 1,59 1,78
BaP/BghiP 0,73 0,84 0,66 0,62
BghiP/BeP 1,28 1,20 1,31 1,27
BaA/Chr 0,69 0,68 0,65 0,51
PYR/BaP 1,15 1,68 1,75 1,84
FIt/(Flt+Pyr) 0,50 0,53 0,53 0,54
BaA/(BaA+hrR) 0,41 0,40 0,39 0,31
IcdP/(lcdP+BghiP) 0,40 0,45 0,39 0,36
BeP/(BeP+BaP) 0,53 0,51 0,54 0,57

29. tablazat: PAH diagnosztikai paraméterek szezonalis valtozasa
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6.6. A budapesten mért aeroszol adatok kemometriai értékelése

A kemometriai vizsgalatok elvégzése soran SCAN for Windows™ ¢s Statistica for
Windows™ szoftvercket hasznaltam. A kemometriai értékelés soran kihagytam a mért
komponensek koziil azokat, melyek esetében tobb alkalommal nem tudtam meghatarozni a
koncentraciokat (kimutatasi hataralatti) illetve a gazszennyezok koziil azokat melyek esetében
az adatok hidnyosak voltak. A tobbvaltozos statisztikai elemzések el6tt az adatokat normaltam
¢és centraltam. A nyomelemek vizsgalata esetében a Ward-féle hierarchikus klaszteranalizist
hasznaltam, euklideszi tavolsaigok megadasaval. A nyomelemek koziil az analizis a
kovetkezokre volt megvalosithato: V, Cd, Cu, Sb, Cr, Pb, Mn, Fe, Co, Rb, Sr, Ga, Sn, Li és
Mo. Az els6 esetben a kirdlyvizes feltaras soran kapott koncentracié adatok alapjan végeztem

az elemzést. Az osztalyozas eredménye a 24. abran (dendrogrammon) lathato.

Hasonlosag
0.00 —
33.33
B6.67 —
100.00 T T T T T T T T T T T
Li Co Rb Sr 8h Cu Ph Cd Cr V Mn Fe Ga Mo
Nyomelemek

24. abra: A kiralyvizes feltirassal kapott eredményeken végzett hierarchikus klaszter

analizis eredménye
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Az analizis utdn a nyomelemeket négy csoportba tudtam sorolni:

1. klaszter: Li, Co, Rb, Sr, Sb és Cu

2. klaszter: Pb és Cd

3. klaszter: Cr, V, Mn és Fe

4. klaszter: Ga és Mo

A csoportositas alapjan lathatd, hogy a réz és antimon egy csoportba kertiltek. A két
nyomelem az elsésorban kozlekedési-eredetli komponensek kozé tartozik. Mindkét elem a
gépjarmiivek fékpofaiban talalhaté meg Otvozéként és ennek kopasaval keriil a légkorbe.
Kiilon megvizsgalva a két elemet a korrelacios egyiitthatojuk 0,88-nak adodott (25. abra), ami

erds korrelacionak felel meg, az irodalomban mar leirtaknak megfelelden [95,168,169].
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25. abra: A réz- és antimon-koncentriaciok kozti korrelacié
A masodik esetben a vizes extrakcio soran nyert adatok, a gazszennyezok koncentracioi
valamint a meteorologiai paraméterek segitségével végeztem az analizist. Az eredmények

alapjan (26. abra) lathatd, hogy sem a meteorologiai paramétereknek, sem a

alakulasahoz.
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Hasonlsag
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26. abra: A gazszennyez6k és meteorolégiai paraméterek, nyomelemek vizoldhatésagira
gyakorolt hatasanak vizsgalata (Nap - napsugarzas intenzitasa, T - h6mérséklet, PM -
PM10-es frakeié tomegkoncentraciéja, Hu - paratartalom, Wi - szélsebesség)

A forrasazonositas illetve a tovabbi Osszefliggések vizsgalatanak érdekében az adatokon
varimax rotaciot kovetden faktoranalizist végeztem. Az analizis alapjan kapott 8 faktor a teljes

variancia mintegy 90%-at lefedi. A faktoranalizis soran kapott eredményeket a 30. tablazat

Osszegzi.
Hozzajarulas >0,6 Hozzajarulas <-0,6 Variancia %

1. faktor PAH, NO, SO,, CO hémérséklet, napsugarzas 31,9

2. faktor Li, Sr, Mo, Cd, Sb, Pb, Co, V, Cr, Ni, Cu 20,8

3. faktor Sn, Bi, U, Mn, Fe, Cu, Zn 1,1

4. faktor NO, paratartalom napsugarzas, O 77

5. faktor PM10, TC, EPH szélsebesség 6,2

6. faktor SO,, NO, 54

7. faktor Pt 3,7

8. faktor Cr,Mn, Cu 41

30. tablazat: A mért komponensek megoszliasa a faktoranalizis alapjan
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Az osztalyozas alapjan az els§ csoportba keriiltek a PAH-ok, NO, CO és a SO, A
diagnosztikai PAH-aranyok alapjan egyértelmii volt, hogy a fo forrasuknak a dizeliizemi
gépjarmiiveket tekinthetjiik és mellettiik a forgalomhoz kotheté gazszennyezdket sorolta az
analizis egy csoportba. Szintén ehhez a csoporthoz tartoznak jelentds negativ hozzajarulassal a
homérséklet és a napsugarzas. A faktoranalizis segitségével igazolni tudtam, hogy a PAH
koncentraciok jelentés szezonalis valtozasanak az okai, a napsugarzas hatdsara bekovetkezd
fotokémiai oxidaciés folyamatok, valamint a részecskék felilletén a hémérsékletvaltozas
hatasara bekovetkezd parolgasi illetve kondenzacios folyamatok. A masodik csoportba
elsdsorban a kozlekedéshez kotheté nyomelemek keriiltek (Cu, Mo, Pb, Sb, Cd) a
faktoranalizis soran is lathato, hogy sem a gazszennyezOk sem a meteorologiai
szintén csak nyomelemek keriiltek, amelyek feltehet6leg nem kozlekedés eredetii forrasbol
szarmaznak, a pontos forrasazonositashoz tovabbi vizsgalatokra lenne sziikség. A negyedik
csoportban egy jol ismert osszefliggést lehet felfedezni, a NO és az O3 kozott fennallo negativ
korrelaciot. A paratartalom és a napsugarzas kozotti osszefiiggés is egyszertien értelmezhetd.
A napsugarzas mennyisége és az 6zon koncentracid kozotti korrelacio is magyarazhato, mivel
a troposzférikus 6zon keletkezése fotokémiai reakciok soran jatszodik le. A hatodik csoportba
a PM10-es porkoncentracio, a teljes széntartalom valamint az extrahalhatdo szénhidrogén
szélsebesség. A hatodik csoportba a SO, és a NO, keriilt. A hetedik csoportba jol elkiiloniilve
a platina keriilt, mely forrasanak egyértelmiien a gépjarmiivek katalizatora tekinthetd. A
nyolcadik csoportba a Cr, Mn és a Cu keriiltek. A csoportositasok alapjan lathato, hogy
néhany komponens esetében feltehetdleg tobb forrasrol lehet sz6 (Cr, Mn, Cu, SO,), a fémek
esetében a mintavételi hely kozvetlen kozelében lévd villamos palya illetve felsdvezeték
lehetséges, mint magyardzat. Azonban a forrasok pontos azonositasa jelenlegi ismereteim

alapjan nem lehetséges, tovabbi vizsgalatokat igényelnek.
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6.7. Nemzetkozi egyiittmiikodések keretén beliil végzett aeroszol-

vizsgalatok

Nemzetkozi egyiittmiikodések keretében argentin és kinai aeroszol mintak elemzését is
elvégeztem. A mintavételi varosok lakossaga:
Kina, Wuhan: 9,4 millié lakos; Magyarorszag, Budapest: 1,7 milli6 lakos; Argentina, San
Nicolas: 100 ezer lakos
A mérések eredményeit, a relativ szoérasokat (RSD%) valamint a dusulasi faktorokat (EF) a
31. tablazatban tiintettem fel. Wuhan és Budapest esetében a mintdk a nagyvéarosokra
jellemz6, mig a San Nicolas-beli mintak kiilvarosra, részben ipari és mezdgazdasagi
teriiletekre jellemz6 aeroszolnak feleltek meg. A PM10-es porterhelés esetében a legnagyobb
értékeket San Nicolas esetében mértem (138 pg/m’), melyet Wuhan, majd Budapest kovetett.
Az Eur6paban érvényben 1évé PM10-es porterhelésre vonatkozd éves hatarértéket San
Nicolasban és Wuhanban is tallépték, az amerikai kontinensen érvényben 1évé hatéarértéket
viszont nem. A teljes szerves széntartalom porterheléshez viszonyitott aranyai alapjan,
Budapesten és Wuhanban a varosi aeroszolokra jellemz6 magas aranyokat figyeltem meg (40-
45%), mig az argentin mintak esetében ez az arany joval kisebb volt. A legtobb nyomelem
esetében a legnagyobb koncentraciokat Wuhanban mértem, melynek okai lehetnek a joval
nagyobb lakossag €s nagyobb szamu ipari Iétesitmény, kiilonds tekintettel a nehéziparra. Az
o6lom ¢és kadmium esetében a mért atlagértékek meghaladtak az éves egészségligyi
hatarértéket. San Nicolas esetében magas koncentracioban voltak jelen a Fe, Mn, V, Co, U, Be
és Li. Ezen komponensek egy részének esetében a magasabb koncentraciokért a varos
acélipara tehetd felelossé. A kozlekedési eredetii nyomelemek esetében (Sb, Pb, Cd, Cu, Zn és
Mo) itt mértem a legkisebb értékeket, mivel San Nicolasban a forgalom joval kisebb mérték,
mint a vizsgalt masik két varosban. Budapest esetében a masik két varoshoz képest magasabb
koncentracioban volt jelen a réz, aminek oka a jelentds gépjarmiiforgalom mellett, a
mintavételi hely kozvetlen kozelében futd villamos vonal lehet. A kozlekedési eredetii
nyomelemek kivételével Budapesten mértem a legkisebb értékeket. A harom mintavételi hely
tekintetében elmondhatd, hogy a mért komponensek alapjan a budapesti levegd

szennyezettsége tekinthet6 a legalacsonyabbnak.

91



Wuhan San Nicolas Budapest
?12731/ RSD%| EF f‘g‘,’r?‘! RSD%| EF ‘:‘2731;' RSD%| EF
G 36 296 | 36 8,2 616 | 52 0.9 792 | 3.2
Be <0,01 - 05 373 | 23| 002 841 | -
Rb 16 314 | 34 12,4 910 | 18 18 734 | 14
Sr 21 543 | 1.1 R : 52 849 | 1.0
Sn 26 1075 | 250 15 92,1 | 97 12 832 | 430
sb 18 81,5 | 1840 49 1100 | 320 8 771 | 2880
Te 13 937 | 2520 | <001 R 0,03 852 | 216
I 18 346 | 70 02 761 | 58| 009 |1492| 13
Pb 354 52,4 | 540 9,9 72,2 | 9.7 30 925 | 166
Bi 1 81.7 | 1070 03 1360 | 189 0,27 636 | o7
u 0.2 453 | 26 0.2 205 | 17| 003 666 | 1.2
v 6.7 296 | 1.0 10,4 611 | 1.0 3 691 | 16
cr 13 546 | 27 8,5 1093 | 1.1 6.9 640 | 50
Mn 104 505 | 2.2 1277 | 716 | 17 27 552 | 2.0
Fe 2517 | 458 | - 30032 | 750 | - 2120 | 892 | -
Co 0.9 421 | 09 0.9 477 09| o032 673 | 0,9
Ni 15 619 | 39 47 96,8 | 0.9 27 650 | 2.6
Cu 31 64.9 | 11,4 7.6 771 | 18 37 513 | 49
Zn 347 561 | 98 370 | 1218 68 53 723 | 55
Ga 3,2 62,4 | 42 0,7 613 | 09| 024 729 | 12
Mo 3.0 412 | 40 14 1068 | 12,4| 25 542 | 120
Ag 12 642 | 340 0.3 1360 | 486| 02 8498 | 206
cd 9,0 1354 | 900 02 782 |12.8] 1.1 116.3 | 400
Pt 0.1 2069 | 116 0,02 338 [27,0| 001 902 | 72
PM10 81000 | 40,0 138000 | 50,7 28000 | 339
TC 33000 | 647 22000 | 60.3 13000 | 358
TC/PM10100|  41% 16% 46%

31. tablazat: Wuhanban, San Nicolasban és Budapesten mért adatok 6sszehasonlitasa

A dusulasi faktorok vizsgéalatabol egyértelmiien kideriil, hogy az antropogén hatas San Nicolas
esetében a legkisebb. Ott 10-nél nagyobb dusulasi faktorral jellemezheté az Sn, Sb, Bi, Mo,
Ag, Cd és Pb, viszont ezek az értékek minden esetben kisebbek, mint a masik két varosban
mért faktorok. Budapest és Wuhan esetében még tovabbi 6t nyomelem esetében beszélhetiink
10-nél nagyobb faktorrol (Te, T1, Pb, Cu, Zn). A nagyobb faktorokat a legtobb komponens
esetében Wuhanban mértem. Budapest esetében nagy faktorokkal jellemezhet6 a Sn, Sb, Cu és

Mo, melyek az on kivételével elsésorban kozlekedés eredetii forrasra utalnak.
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7. Osszefoglalas

A szalloporban talalhatd nyomelemek és szerves vegyiiletek egészségiigyi szempontbol nagy
jelentdséggel birnak. Doktori munkam célja volt, hogy atfogod képet nyutjtsak a budapesti
aeroszol PM10 frakciojanak Osszetételérdl. A mintavételekre 2004 szeptembere és 2007
augusztusa kozott Keriilt sor Budapesten, a Széna téren, ahol az elsdleges szennyezd
forrasnak a kozlekedést tekinthetjik. Megallapitottam, hogy a vizsgalt nyomelemek
koncentracioja egy esetben sem haladta meg a hatalyos egészségligyi hatarértékeket, noha a
PM10-es aeroszol frakcié tomegkoncentraciéja rendszeresen tullépi azt. Az adatok
klaszteranalizissel tortént kiértékelése azt mutatta, hogy a gépjarmiivek fékbetétjének
kopasabol szarmazo Sb és Cu koncentracioprofilja rendkiviil hasonld, ami megerdsitette az
azonos eredetre vonatkozo feltételezést. Vizoldhatosag tekintetében kitlint a Zn és a TL, mely
elemek esetében a vizes extrakcid utan mért koncentracio a kiralyvizes feltaras soran kapott
koncentracio 70-100%-at tette ki és a Mn, Cu, Sr, Sb, Rb, V és Cd esetében is jelentds (30-
50%) volt a vizoldhaté frakci6 aranya. A gépkocsi-katalizatorokbdl szarmazé Pt
Osszkoncentracidja mérhetd volt, de a vizoldhaté frakcioban nem volt kimutathat6. A kapott
érékeket 9sszehasonlitva Eurdpai nagyvarosokban mért értékekkel nem talaltam nagysagrendi
eltérést. A platina koncentraciot az aeroszol mintakon kiviil budapesti és bécsi villamos-
vezetdk vizeletmintdibol is meghatdroztam. Az budapesti villamos-vezeték vizeletében a
platina koncentraci6ja mintegy 2,6-szorosa volt a bécsi mintakban mértekhez képest. Ez a
kiilonbség a hazai katalizatoros gépkocsik jelentds részének elavult voltara vezethetd vissza. A
széntartalom mérések alapjan a PM10-es porterhelésnek mintegy 50%-a szerves szén volt. A
teljes szerves széntartalom mintegy 20%at vizoldhaté komponensek tették ki, A mért
poliaromas szénhidrogének koziil a legjelentésebb a kozlekedési eredettel jellemezhetd
benzo(b)fluorantén volt. A téli idészakban jelentésen magasabb poliaromas szénhidrogén
koncentraciokat figyeltem meg az aeroszolban a tobbi évszakhoz viszonyitva, melynek okat
faktoranalizis segitségével magyarazni tudtam. Diagnosztikai PAH-aranyok segitségével
igazoltam, hogy a mintavételi helyen a PAH-ok f6 forrasanak a dizel-tizemii gépjarmiivek

tekinthet6ek.
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8. Summary

The trace elements and organic compounds found in airborne particulate matter have
important health implications. The goal of this study was to give an overview about the
concentration of trace elements and polycyclic aromatic hydrocarbons as well as the total
organic / inorganic carbon (TOC/TIC) content in the PM10 aerosol fraction in Budapest. The
sampling took place in Budapest, Hungary between September 2004 and August 2007 in the
downtown where the primary source of pollution is the heavy traffic. In terms of trace element
concentration, the health criteria guideline values were never exceeded during the sampling
period, although the PM10 mass concentration exceeds the guideline value regularly.
Chemometric analysis performed on the data showed that Sb and Cu have very similar
concentration profile and this strengthens the assumption that their emission source is the
same as well, namely the wear of the brake pads. The thallium and the zinc were found to be
the most water soluble elements (70-100%), however the water soluble fraction was also very
significant (30-50%) in the case of Mn, Cu, Sr, Sb, Rb, V and Cd. The platinum concentration,
arising from the catalysts could be measured from the aqua regia extract, but it was not
detectable from the simple aquaous extract. Comparing the results to data obtained in other
European cities, the measured concentrations were in the same order of magnitude. The
platinum concentration was also measured from urine samples of tram drivers from Budapest
and Vienna. The median of the results from Budapest was about 2,6-fold higher than that of in
Vienna. It is assumed that the reason for this is the higher ratio of new cars and new
automobile catalysts in Vienna. Based on the data obtained from the carbon analysis, about 50
% of the PM10 mass concentration was organic carbon, and about 20 % of the total carbon
was in water soluble form. The major PAH compound on the monitoring site was the traffic
related benzo(b)fluoranthene. Relatively higher concentrations of PAHs were detected in
aerosol samples taken in winter compared to that of other seasons, which could be explained
with the help of factor analysis. Using the diagnostic PAH ratios it could be proven that the

main sources of the PAHs on the sampling site are the diesel-fuelled vehicles.
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