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1. Bevezetés és célkitiizések

A 1égkori aeroszol diszperz kolloid rendszer, melyben a diszpergal6 kozeg a levego,
a diszpergalt részecskék pedig folyadék vagy szilard halmazallapotuak. A definiciobol
egyuttal az is kovetkezik, hogy nem csak a részecskék (a kondenzalt fazis), hanem az
Osszes gaznemil komponens, tehat a l1égszennyezd gazok is részei a légkori aeroszolnak
(Poschl, 2005). A részecskék mérete nagy mérettartomanyt, nagyjabol 6t nagysagrendet
olel at, kortilbeliil 1 nm-t6l mintegy 100 pm-ig terjed. Az alsé hatar azért nem adhatd meg
pontosan, mert nem lehet meghatarozni egy olyan méretet, amitél kezdve a molekulak,
klaszterek, mar aeroszol részecskének tekinthetéek. A felsd hatar pedig azért nem
egyértelmii, mert a részecskemérettel a 1égkori tartozkodasi id6 jelent6sen csokken a
gravitaciés tilepedés miatt, igy a 100 pm-nél nagyobb atméréjii részecskek légkori és
levegdkémiai hatdsa nagyon korlatozott.

Az elmult évtizedekben egyre jelentdsebb tudomanyos érdeklédés ovezi az aeroszol
részecskék folyamatainak, valamint éghajlatot és bioszférat befolyasolo tulajdonsagainak
vizsgalatat (Albrecht, 1989; Novakov és Penner, 1993; Pincus és Baker, 1994; Ramanathan
et al., 2001; Kulmala, 2003; Andreae, 2005; Sipild et al., 2010; Kirkby et al., 2011;
Kulmala et al., 2013). Eddig elsésorban a durva és a finom aeroszol vizsgalata tortént meg,
az ultrafinom részecskék tanulmanyozasa viszont az aerodinamikai vagy optikai elven
miikodo késziilékek fizikai korlatai, valamint modszertani okok miatt hattérben maradt. A
méréstechnika gyors és nagymértékii fejlodésének koszonhetben a korabban elérhetetlen
mérettartomany is vizsgalhatova valt. Az 1 pm-nél kisebb részecskék, a finom frakcio —
kiillonb6z6  késziilékekkel (kaszkad impaktor) kis id6beli felbontassalugyan, de jol
tanulmanyozhato volt.

A 100 nm-nél kisebb atméréji részecskék, az ultrafinom részecskék esetében
azonban mar erdsebb korlatokba iitkoztek. Az aerodinamikai elven miikodd, inercidlis
késziilékek csatornai (fokozatai) szélesek voltak, és fizikai korlatok miatt sem az idébeli,
sem az atmérére vonatkozo felbontdsuk nem volt megfeleld a nanorészecskék, valamint
kornyezeti hatasainak vizsgalatdhoz. Optikai szamlalokkal (optical particle counter, OPC)
a detektalasi hatar koriilbelil 160—-180 nm-ig csokkenthet$ (Czitrovszky, 2010; Kulkarni,
Baron ¢és Willeke, 2011). Egy 9 fokozatu kaszkad impaktor és egy modern, elektrosztatikus
elven miik6do 30 csatornas DMPS kozotti jelentds felbontasbeli kiilonbség az 1. abran jol

lathato.



20000

15000

|
8 B
T T
L L

3

10000

dMdiogD x10° [cm™]
T
.

Szém-koncentracié [cm"]
3
T
.

5000

001 0.10 1.00 10 100 1000
Atmérs [um] D [nm]
»

1. abra: Részecskeszam méreteloszlas (a) egy 9 fokozatu, aerodinamikai elven miikodo
kaszkad impaktor mért adataibol szamolva (Seinfeld és Pandis, 2006), és (b) egy modern,
elektrosztatikus elven miikodé aramlasvalto DMPS-sel mérve (sajat adatsor).

1.1 Egészségligyi hatasok

A vizsgalatok egyik f6 iranyvonala az egészségiigyi hatasok tanulmanyozasa.
Mindannyian folyamatosan kdlcsonhatasban vagyunk a levegdvel és a benne diszpergalt
részecskékkel, melyek a szervezetbe juthatnak a béron, valamint az emésztérendszeren
keresztiil is. Legfontosabb azonban a részecskék tiidon keresztiili, 1égzés altali szervezetbe
jutasa. A 1égkori aeroszol részecskék kémiai Gsszetétele forrasaiktol és nyeldiktdl is fiigg,
valamint id6ben ¢és térben is valtozik. A részecskék tiidébeli kitilepedése (depozicidja, 2a
egészségi allapot), valamint az aeroszol méreteloszlasatol fiigg (Salma er al., 2002a,
2002b; Farkas ¢s Balashazy, 2007; Balashazy, 2010).

A részecskedepozicionak tobb mechanizmusa is van, melyek hatékonysaga szintén
méretfiiggd. Nagy részecskéknél elsdsorban a gravitacids iilepedés, a tehetetlenségi
impakcid, a kisméretli (ultrafinom) részecskéknél pedig leginkabb a turbulens diffuzié a
meghatarozé folyamat (Oberdorster et al., 2005). A 10 um-nél kisebb aerodinamikai
atmérdju részecskéket, amelyek a PM,, méretfrakcié alkotjak, mar nem tudja hatékonyan
kiszlirni az emberi orriireg és szajiireg, igy azok bejutnak a tiidébe. Ezt a folyamatot
szemlélteti a 2b abra. Lathato, hogy a durva részecskék nagyrészt mar a felsd légutakban
kivalnak, az ultrafinom részecskék viszont a légzdszerv-rendszer Osszes szakaszaba
eljutnak, a felsé légutaktol egészen az alveodlusokig (Oberdorster et al., 2005). Az also

légutakban az ultrafinom részecskék tilepednek ki a leghatékonyabban.



Az ultrafinom részecskék szam-koncentracidja szennyezett kornyezetekben
meghaladhatja a 10° cm™ értéket, ezért testidegen anyagként jelentés problémat okoznak
szervezetiink védelmi mechanizmusainak. Ezen méretfrakcié tomeg-koncentracioja viszont
elhanyagolhato, kevesebb, mint 1%-a a teljes aeroszol tomegnek (Pakkanen et al., 2001).
Bizonyitott, hogy a kisebb méretli, de a nagyobb részecskékhez hasonlo, vagy azzal
megegyez6 kémiai Osszetételli részecskék toxikusabbak lehetnek, és ezaltal stlyosabb
egészségligyl problémakat okozhatnak. Kis méretiik révén ugyanis nagyobb a fajlagos

feliiletiik, ezért nagyobb a biologiai aktivitasuk (Oberdorster ez al., 2005).
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2. abra: Az emberi légzorendszer nagyobb anatémiai régioi (ICRP, 1994) (a) és az inhalalt
részecskék szazalékos depozicidja (lerakodasa) a 1égzorendszer kiilonbozo régidiban
orrlégzés esetén, felnétt, iilé embernél (Balashazy, 2010).

A légkori aeroszol tartalmazhat potencialisan toxikus anyagokat is, példaul
atmenetifémeket, illékony szerves anyagokat, VOC-kat (volatile organic compounds),
valamint poliaromas szénhidrogéneket, PAH-okat (polyaromatic hydrocarbons). Az
acroszol részecskék specialis kolcsonhatasokba Iéphetnek a test anyagaival, a fehérjékkel
komplexeket képezhetnek, befolyasolvan azok alapvetd tulajdonsagait. Ilyen
kolcsonhatasok soran megvaltozhat példaul a vér alvadékonysaga. Ugyanakkor
kiilonbséget kell tenni a vizoldhatd és a vizoldhatatlan aeroszol-Osszetevok kozott: a

vizoldhat6é komponensek és metabolitjaik oldoédasuk és felszivodasuk révén kozvetleniil a



vérkeringésbe keriilhetnek, az oldhatatlan komponensek feliilete viszont reaktiv
szubsztratként funkcionalhat. Ezen részecskék katalizatorként is viselkedhetnek a
sejtekben, megzavarhatjak azok metabolizmusat a citoszolban specifikus reakciok
katalizalasa altal. Mig a legtobb toxikus anyag hatasa dozis-, illetve tomegfiiggd, addig a
katalitikusan aktiv anyagok ujra és Ujra kolcsonhatasba 1épnek a sejtekkel (Limbach et al.,
2007).

Epidemiologiai vizsgalatok és idésorok elemzése alapjan (Kreyling, 2004; HEI
Review Panel on Ultrafine Particles, 2013) kapcsolatot mutattak ki az ultrafinom 1égkori
aeroszol expozicid, valamint a haldlozasi és megbetegedési statisztikak kozott. A 1égkori
aeroszol légzérendszerre kifejtett hatasanak vizsgalata soran kiderilt, hogy az
egészségligyi hatasok nem magyarazhatoak teljes mértékben a durva és finom
részecskékkel, illetve ezen frakciok tomeg méreteloszlasaval. Ezek alapjan varhato, hogy
az eddig nem megmagyarazott egészségiligyi hatasokhoz nagymértékben jarulnak hozzéa az
ultrafinom részecskék (Kreyling et al., 2002). Az ember az evolucidja soran folyamatosan
ki volt téve az ultrafinom aeroszolnak, a részecskék koncentracioja viszont nagyon gyorsan
noétt az elmult évszazadban (Oberddrster et al., 2005). A testidegen anyagokat eliminalo
falosejtek ennyire nagyszamu idegen anyag bekebelezésére mar nincsenek felkésziilve. A
falosejtek nagymértékii pusztulasa megbetegedéseket, a szoveti védelem gyengiilését,
gyulladasok kialakulasat, valamint a meglévé egészségiigyi problémak fokozodasat
eredményezheti. Stlyosabb esetben rakos elvaltozasok is kialakulhatnak.

Egyre tobb tudomanyos ismeret utal arra is, hogy az ultrafinom részecskék a finom
és a durva frakcional sokkal nagyobb mértékben képesek gyokoket (példaul -OH-t)
létrehozni, amelyek azutan oxidativ stresszhatast valthatnak ki a 1égzdszervekben (Schulz
et al., 2005). Els6sorban az atmenetifémek és a szerves vegyiiletek, példaul PAH-ok
képeznek szabad gyokoket, igy elsGsorban ezen vegyiilek felelosek az oxidativ
stresszhatasért (Poschl, 2005; Ayres et al., 2008; Sameenoi, 2012). Az ultrafinom
részecskék bekeriilhetnek a vérkeringésbe is, és eljuthatnak létfontossagu szervekbe,
példaul a majba, a 1épbe, a csontvelébe, a szivbe, a kozponti idegrendszerbe, igy az agyba
is (Oberdorster et al., 2005). Az ultrafinom részecskék a szagloidegeken keresztiil akar
kozvetleniil is az agyba juthatnak (HEI Review Panel on Ultrafine Particles, 2013).

A kiiszobértékhez nem kothetd egészségligyi hatasok az elvesztett egészséges évek
szamaval fejezhet ki szemléletesen (Murray et al., 2002). Az Eurépai Unié (EU) Tiszta
Leveg6t Europanak (Clean Air for Europe, CAFE projekt) elnevezésii, hosszutava

levegdkornyezet-politikai  stratégidjanak kidolgozasat szolgald programja keretében



készitett modell alapjan az antropogén eredetii finom frakcioju részecskék atlagosan
mintegy 8 honappal csokkentik a varhato ¢lettartamot a 30 évnél idésebb lakossag korében
a 2000. évi adatok alapjan. Budapesten a kilatasok joval rosszabbak, az életkor atlagos
csokkenése akar a harom évet is elérheti a tanulmany szerint (SEC Report 1133, 2005). A
jelenleg el6iranyzott, nemzetkozi levegémindségi eldirasokat maradéktalanul teljesitve a
varhato élettartam rovidiilése Eurdpaban elérelathatolag 6 honapra, mig hazankban 8
hoénapra csokken 2020-ig. Ezen okok miatt a varosi kornyezetnek, kiilondsen a kozlekedési
mikrokornyezeteknek nagy jelent6sége van az egészségiigyi hatasok szempontjabol.

nagymértékii emisszidja, tovabba a nanotechnologia és termékei egyre szélesebb korii
elterjedése is, az egészségiigyi kockazatokat novelik a zart terekben fénymasolaskor vagy

1ézernyomtataskor a festékszemcsékbdl keletkez6 ultrafinom részecskék (He et al., 2007).
1.2 Eghajlati hatasok

A légkori aeroszol kdzvetve és kozvetleniil is befolyasolja a Fold energiamérlegét, és
ezaltal az éghajlatot. Az aeroszol részecskék szorjak (példaul szulfat aeroszol), illetve
elnyelik (példaul korom aeroszol) a Napbol érkezd elektromagneses sugarzast. Ezt az
aeroszol részecskék kozvetlen hatdsanak nevezik. A fényszorasnak hiitd, mig az
abszorpcionak fiitd hatasa van. A két folyamat ereddjeként alakul ki a klimabefolyasolo
hatas. Ha az éghajlati kényszer pozitiv, akkor hiité, mig ha negativ, akkor hiité hatasrol
beszélhetiink.

A 100 nm-nél nagyobb részecskék felh6kondenzaciéos magvakként (cloud
condensation nuclei, CCN) viselkedhetnek (Pierce és Adams, 2007), tehat felhdcseppek
képzédhetnek rajtuk. A felhok szine — a felh6t alkotd cseppek méretétol figgden — fehér és
sotétsziirke kozott valtozik. Minél vilagosabb egy felhd, anndl nagyobb a fényvisszaverd
képessége, az albeddja. Mivel a felh6k miatt kevesebb napfény éri el a foldfelszint, igy a
felszin kevésbé melegszik fel. Az aeroszol részecskék tehat kozvetett modon mérséklik az
tiveghazhatast, mivel hiité hatast fejtenek ki. Ezt a jelenséget, a Fold, illetve a felhdk
sugarzasi mérlegét befolyasolo hatast kozvetett aeroszol hiitd hatasnak nevezziik
(Lohmann ¢és Feichter, 2005; IPCC Report, 2007). Az éghajlati kényszer egyes

komponensei a 3. abran lathatoak.
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3. abra: Az éghajlati kényszer valtozasa 1750 és 2005 kozott (IPCC Report, 2007).

A kozvetlen és a kozvetett aeroszol hatas fontos részét képezi a klima modelleknek,
ugyanis a jelenlegi ismeretek szerint abszolutértékben is jelentds az éghajlati kényszeriik.
Jelenlegi tudomanyos ismereteink mellett azonban az effektusok nagysaganak
megbecslését jelentds bizonytalansag 6vezi. Az ismeretek bovitésé¢hez atfogo, dsszehangolt
interdiszciplinaris kutatomunkara van sziikség. Az aeroszol részecskék folyamatainak
megismerésével az egyeldre széles bizonytalansagi savok jelentdsen csokkenthetdek
lesznek. A hiitd hatas mértéke a részecskeképzddési folyamatoktol, a forrasok és nyel6k
dinamikajatol, valamint a transzporttdl fiigg. Jelenlegi ismereteink alapjan a legfontosabb
befolyasold tényez6 az uj aeroszol részecskék képzédéséhez vezetd folyamat, a nukleacio,
melynek tanulmanyozasa az aeroszol kémia és fizika egyik legfontosabb kutatasi teriilete
az elmult években. A legujabb eredmények alapjan a felhdkondenzaciés magvak legalabb
fele nukleacio kovetkeztében, majd a nuklealodott részecskék novekedése altal jon létre
(Merikanto et al., 2009).
csapadékhullasra is jelent6s hatasa van (Rosenfeld et al., 2008). Csapadékképzédéshez, a

vizeseppek  kondenzaciojahoz ugyanis tultelitettségre van  sziikség. Homogén



(kondenzaciés mag nélkiili, ,spontan”) nukledcid esetén tobbszaz szazalékos
tultelitettségre lenne szilkség a cseppképzodés megindulasahoz, mig heterogén
(kondenzaciés magot igényl6) nukleacio esetén mar néhany tizedszazalékos tultelitettség is
elegendd (Seinfeld és Pandis, 2006). Ha tobb koncenzaciéos mag (CCN) van jelen
ugyanakkora — kondenzaciohoz rendelkezésre allo — vizmennyiséghez, akkor a cseppek
atlagos mérete kisebb, a szamuk viszont nagyobb lesz. Ez hatassal van a felhék szinére is:
a kisebb részecskék jobban szorjak a fényt, aminek koszonhetéen fehérebbek,
vilagosabbak lesznek, ezért nagyobb lesz az aleddjuk, rdadasul az atlagos légkori
tartozkodasi idejiik is megnd. A nagyobb CCN koncentracié miatt pedig el6fordul, hogy a
felhdcseppek nem tudnak kellden nagyra néni ahhoz, hogy a levegébdl csapadék
formajaban tavozzanak (Ramanathan et al., 2001). A ritkabb és kevesebb csapadék, illetve
az egyenetlenebb csapadékeloszlas pedig sulyos kornyezeti és gazdasagi karokat okoz
(Bozo, 2011).

Mar viszonylag régota ismert, hogy az 0j aeroszol részecskék keletkezésének és
novekedésének a stabil mérettartomanyok szakaszaig kiemelkedd szerepe van a
levegékémiai és éghajlati folyamatokban (Preining, 1998). A nukleécio leirasara eddig
négy mechanizmust dolgoztak ki: a biner kénsav—vizgéz (Kulmala, 2003), a terner kénsav—
vizgéz—ammonia/amin (Napari e al., 2002) és az ionindukalt nukleacio (Yu és Turco,
2000; Laakso et al., 2002; Lee et al., 2003; Lovejoy et al., 2004; Yu et al., 2008) mellett
rendhagyé vegyiileteket tartalmazd specialis nukleaciés mechanizmusokat is vizsgaltak
(példaul dijodmetan fotooxidacidja, Jimenez er al., 2003). Mindegyiket reprodukaltak
laboratériumi koriilmények kozott, bar ezen kisérletek soran a levegé Osszetétele tobbnyire
eltért a természetes légkor Osszetételétol. A valds koriilmények kozott megvaldsulod
nukleacio laboratoriumi reprodukalasa csak az elmult években valt lehetévé (biner kénsav—
viz nukleacio, Sipild et al., 2010; terner kénsav—viz—ammonia/amin nukleacio, Berndt et
al., 2005, 2010; a kozmikus sugarzas hatasa a nukleaciora — CLOUD kisérlet a CERN-ben,
Kirkby et al., 2011; a nukleacio kozvetlen megfigyelése, Kulmala et al., 2013). Ezen
kisérletek révén joval kozelebb keriiltiink a nukledci6 mechanizmusanak alapos
megismeréséhez. Az éghajlati modellek pontositdsdhoz és az egészségligyi hatasok
alaposabb ismeretéhez azonban a laboratoriumi kisérleteken tul tovabbra is sziikség van a
terepi aeroszol ¢és a gaznemii komponensek hosszatavii mérésére kiilonbozo
kormyezetekben (Kulmala et al., 2004), valamint a kisérleti adatok elméleti kiértékelésére,

modellezésére.



Az elmult évtizedben a nanoméretii 1égkdri aeroszol részecskék képzodését, illetve
novekedését tobb helyen, valamint tobb platformon (f6ldon, hajokon, repiilékon),
kiilonb6z6 mérési idotartammal (az 1-2 hetes mérési kampanyoktol a 10 évnél is hosszabb
monitorozasig) is megfigyelték (Kulmala ez al., 2004, Kulmala et al., 2010). Az utébbi 5-6
évben jelentdsen boviillt a mérések szama hazankban (K-puszta, Yli-Juuti et al., 2009;
Molnar és Bécsi, 2012; Bécsi et al., 2012a; Bécsi et al., 2012b) és szerte a vilagon,
elsésorban hattérhelyeken (példaul O’Dowd er al., 2002; Dal Maso et al., 2005) és
egzotikus kornyezetekben (Vakkari e al., 2013). Az intenziv béviilés ellenére tovabbra is
viszonylag kevés mérési eredmény all rendelkezésre a vilagon és Magyarorszagon is.
Varosi kornyezetekben még kevesebb mérési adat van, raadasul azok jelentés része néhany
hetes (Jeong et al., 2010) vagy 1-2 honapos mérési kampanyokbol (Yue et al., 2010;
Dall’Osto et al., 2013) szarmazik. Hosszabb tavi, legalabb néhany honapos kampanyok
kevés varosban zajlottak vagy zajlanak, kiillonb6z6 varosi mikrokdrnyezetekbdl szarmazo
adatok pedig lényegében nincsenek. Ezaltal a varosi aeroszol tulajdonsdgainak idd- ¢és
térbeli valtozasairol nagyon kevés informacio all rendelkezésiinkre.

Doktori munkam soran ezen ismereteink kibovitését és a Budapesten megvalosulo
nukleacios folyamatok megismerését tliztem ki magam elé. F6 célom az aeroszol
részecskeszam-koncentraciok és -méreteloszlasok idébeli és térbeli valtozasainak
tanulmanyozasa volt. A vizsgalatok kézponti miszere egy elektromos mozgékonysagon
alapulo, aramlasvaltd részecskeméret szeparator (flow-switching DMPS) volt, ami 6 ¢és
1000 nm kozotti mobilitasi atmérd-tartomanyban képes a részecskeszam-méreteloszlasok,
valamint a koncentraciok meghatarozasara. Méréseket végeztink Budapest négy,
légszennyezettségi ¢és kozlekedési szempontbol eltérd tipusu kornyezetében: a belvarosban
(ELTE Lagymanyosi Telephely, 1 év), egy kozlekedési mikrokérnyezetben (Varhegy-
alagut, 2 hét), egy utcakanyonban (ELTE Rakoczi 1ti telephelye, 2 hénap), valamint a
varoskozeli hattérhelyen (KFKI Telephely, 2 honap). A kiiltéri mérések mellett fontosnak
tartottuk, hogy beltéri méréseket is végezziink végeztiink (ELTE TTK, Ortvay Rudolf
eléadoterem, 1 hét), hiszen a levegd mindsége az egészségiink mellett a jo kozérzetiinkre,
komfortunkra is nagy hatassal van. Vizsgalatok alapjan (Jantunen et al., 1999; Schweizer
et al, 2007) az emberek az idejiik 80%-at zart térben toltik, emiatt egészségiigyi
szempontbdl jelentés hatdsa van a beltéri levegdé mindségének. Az egyes helyszinekre
kapott mérési adatok kiértékelésével, az eredmények 6sszehasonlitasaval megvizsgaltam a
légkori  aeroszol  tulajdonsagait Budapesten. A lagymanyosi  eredményeket

Osszehasonlitottam Praga és Bécs egyéves adatsoraval. A méreteloszlasok idébeli

11



valtozasanak tanulmanyozasaval megvizsgaltam az aeroszol részecskék legfontosabb
forrasanak, a légkori nukleacionak az alapveté tulajdonsagait, a részecske-képzodési (Js) és
-novekedési sebességet (GR). Megvizsgaltam a legfontosabb nyelé folyamatokat, a
koagulaciot és a kondenzaciot. A koncentraciokat ¢és a méreteloszlasokat
Osszehasonlitottam az egyes helyszineken kiilonb6z6 idészakokra vonatkozoan: nukleacios
¢és nukleaciomentes napokra, valamint munkanapokra és munkasziineti napokra. ElSbbi
id6szakok Osszehasonlitasaval meghataroztam a nukleacionak kedvezd meteorologiai
koriilményeket, az utobbival pedig megbecsiilheté az antropogén forras nagysaga. A
koncentraciok és méreteloszlasok, valamint a meteorologiai paraméterek napi valtozasanak
Osszehasonlitasaval részletesebb képet lehet kapni az egyes tényezok idébeli valtozasarol,
és ezaltal meghatarozhatéak a forrasok és a nyelék tulajdonsagai. A méreteloszlasokra
lognormalis  fuggvények illesztésével meghataroztam a modalis paramétereket
(koncentracio, median atmérd, geometriai szords), ¢és megvizsgaltam azok

valtozékonysagat is.



2. Irodalmi hattér

2.1 A légkori aeroszol alapveto tulajdonsagai

Egy aeroszol részecske legalapvetobb tulajdonsaga a kémiai dsszetétele és a mérete.
A részecskék méretének értelmezését neheziti azonban, hogy az esetek nagy részében nem
hatarozhaté meg geometriai atmérével, ugyanis az alakjuk — kiilondsen a nagyobb méretii
részecskéknél — tobbnyire szabalytalan. A 1égkori aeroszol ezen kivil még szamos
tulajdonsaga alapjan jellemezhet6, tobbek kozott a 1égkori koncentracid, a méreteloszlas, a
speciacio, vagy az optikai sajatsagok altal. Ezen paraméterek koziil a méreteloszlas a
legfontosabb, mert meghatarozza, befolyasolja a tobbi mennyiséget, illetve kapcsolatban
all velik. A méreteloszlasbol kovetkeztetni lehet arra, hogy az adott aeroszol milyen
folyamatok sordan képzddott. Az aeroszol részecskék valamilyen tulajdonsaganak
részecskemérettdl valo filiggését méreteloszlasnak nevezziik. A részecskeszam, a feliilet és
a tomeg szerinti méreteloszlasok a legfontosabbak koz¢ tartoznak. A méreteloszlasokat a
részecskék keletkezése, keveredése és transzportja, valamint a forrasok és nyeldk jellege és
erdssége hatdrozza meg. Az egyes folyamatok pillanatnyi hatékonysaga a koérnyezeti
feltételek fiiggvénye. A 4. abran kiilonbozo tipust, morfologiailag, méretben ¢és kémiai

tulajdonsagaiban is jelentdsen eltérd aeroszol részecskéket mutatok be.

4. abra: Kiilonbozo alaku aeroszol részecskék
(a: azbeszt szalak, b: kozmikus por,
c: beltéri aeroszol részecskék a budapesti metrobol, d: dizel korom)



A szabalytalan alakq, irregularis részecskék leirasanak megkdnnyitésére vezették be
az ckvivalens atmér6t, melynek sok fajtaja létezik (Hinds, 1999). Ezek koziil a
legfontosabbak ¢és legelterjedtebben hasznaltak az aerodinamikai atméré (D,) és az
elektromos mobilitasi atmérd (D, vagy D).

Az elektromos mobilitdsi atméré (D,) az aerodinamikai 4tmér6hdz hasonloan
definialhato: azon homogén, egységnyi siirliségli gomb atméréje, amelynek allando
erdsségli elektromos térben a migracios sebessége megegyezik a vizsgalt részecskéjével.
Ennek az atmérének az ultrafinom aeroszol vizsgalatanal van jelentdsége, ugyanis ezek a
részecskék mar nagyrészt a molekularis aramlas tartomanyaba esnek. Emiatt aerodinamikai
modszerekkel (példaul impaktorokkal vagy ciklonokkal) mar nem szeparalhatbak, hanem
elektrodinamikai modszereket kell hasznalni a meghatarozasukra. A két ekvivalens atmérd
nem egyezik meg, viszont a részecskék stirliségének ismeretében egymasba atszamolhatd
(Khlystov et al., 2004). A mobilitasi atméréd meghatarozasat részletesen a 2.2 és 3.2
fejezetekben targyalom.

A kiilonbozé részecskefrakciok tulajdonsagai jelentds térbeli ¢és iddbeli
valtozékonysagot mutatnak a viszonylag révid (részecskemérettdl fiiggéen néhany ora,
nap, legfeljebb két hét) légkori tartozkodasi idék miatt. A légkori aeroszol részecskék
acrodinamikai atmérdjiik alapjan harom f6 mérettartomanyba sorolhatoak: a durva, a finom
¢és az ultrafinom frakcioba. Az altalanosan elfogadott nevezéktan szerint a 2,0-2,5 pm-nél
kisebb atmérgjii részecskéket a finom, a 100 nm-nél kisebb méretiieket az ultrafinom, mig
a 20 nm-nél kisebbeket a nanoméretii acroszol frakcioba soroljak (Preining, 1998); utobbi
két csoportndl mar nem aerodinamikai, hanem mobilitasi atmérérol (D,) beszéliink. A
durva modusba tartozd részecskék atmérdje hozzavetdleg 2 és 10 um kozé esik. A
felosztas nem onkényes, hanem az eltéré képzodési folyamatokon, emisszios forrasokon és
a fizikai-kémiai tulajdonsagokon alapul (Raes et al., 2000). A részecskeméret ugyanis
kapcsolatban van a kémiai Osszetétellel, a légkori tartozkodasi iddvel, ugyanakkor
befolyasolja az aeroszol optikai tulajdonsagait is.

Légkori mérések alapjan Whitby (1978) harommodusti méreteloszlast javasolt. Ez a
harom moédus az Aitken-modus (20-90 nm), az akkumulaciés mdodus (90-1000 nm) és a
durva modus (>1000 nm). Nukleacié soran egy negyedik modus, a nukledciés modus is
megjelenik, mely elséosztalytl nukleacios esemény esetén (lasd 2.3.2 és 4.2.2 fejezet)
,belend” az Aitken-modusba, és ezaltal eltiinik. A médusok egyenként logaritmikusan

normalis (lognormalis) eloszlassal (1asd 5. abra) irhatoak le (Seinfeld és Pandis, 2006):



dN N [ (lnD—lan)z] "

= L “exp| — .

dInD m-lnog 2In” o,
ahol N azon részecskék szama, amelyek atmérdjének logaritmusa InD ¢és InD+dInD kozé
esik, Nt a teljes részecskeszam-koncentracid a modusban, o, a geometriai szoras
(geometric standard deviation, GSD), D, pedig a részecskék atméréjének mértani
(geometriai) kdzépértéke, amely lognormalis eloszlasok esetében megegyezik a mediannal
(number median mobility diameter, NMMD). A ,valés” eloszlasok tobbnyire két vagy
harom modussal jellemezhetéek, ami jelentdsen megneheziti az illesztést és a modalis
paraméterek meghatarozasat. A gyakorlatban a méreteloszlasok megadasara a tizes alapt
logaritmust szoktak a leggyakrabban hasznalni.

A logaritmikusan normalis eloszlas sajatsaga, hogy a valtozo tetszéleges
momentumanak eloszlasa is logaritmikusan normalis, a momentumoknak pedig fizikai
jelentése is van. A masodik momentum, a feliilet (S, «cD?), a harmadik momentum, a
térfogat (V, D) vagy tomeg (m, «cD®) méret szerinti eloszlasa is logaritmikusan normalis.
A konverzi0 az alabbi egyenletek szerint végezheto el:

ds , dN

=D, , (@)
dlogD, "dlogD,
dr T dN 3)
dlogD, 6 "dlogD,’
dm T dNv 4)

dlogD, :gD”pdlogDp ’
Mivel az egyes modusokhoz tartozo jellemzo részecskeméretekben jelentds kiilonbség van,
ezért az (2-3) egyenletek alapjan a részecskeszam, feliilet és térfogat méreteloszlasok
kozott szignifikans a kiilonbség, ahogy az az 5. abran is jol lathato. Minden egyes
momentum szerinti eloszlasban mas moédus dominal. Az eloszlasfiiggvények gorbe alatti

Ossztomegét az adott integralasi tartomanyban.
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5. dbra: Az aeroszol részecskék szamanak, feliiletének és térfogatanak méreteloszlasa. A
bal oldali abrak linedris abszcisszan mutatjak az eloszlasokat, mig a jobb oldali abrak
logaritmikus skalaju abrazolasban tiintetik fel ugyanazokat a figgvényeket (Seinfeld és
Pandis, 2006).

A szam-méreteloszlast az Aitken-modus részecskéi dominaljak, az akkumulacids
modus koncentracidja emisszios forrasok kornyezetében kisebb, a durva modus jaruléka
pedig lényegében elhanyagolhatd. A feliilet méreteloszlasban viszont szignifikansan
lecsokken az Aitken-modus jaruléka. Ezt a momentumot az akkumulaciéos modus
dominalja. A durva moédus relativ jaruléka nagymértékben megnd a részecskék nagy
feliiletének koszonhetden, a kis koncentraciojuk miatt viszont tobbnyire kisebb a szerepiik,
mint az akkumulacios modusnak. A térfogat (vagy tomeg) méreteloszlasban az Aitken-
modus jaruléka gyakorlatilag elhanyagolhato; viszont hidba nagyobb az akkumulacios
modus részecskéinek koncentracidja a durva modushoz képest, ez mar nem kompenzalja
azt, hogy a durva moédus részecskéinek térfogata jelentésen nagyobb. Emiatt ezt a

momentumot a durva modus uralja.
2.2 A méreteloszlas meghatarozasanak modszerei
Ha egy toltott részecskét allando elektromos térbe helyeziink, akkor Fr

elektrosztatikus erd hat ra, ami a kovetkezoképp szamolhato:

Fr=neE =qE, (5)



ahol n a részecskén 1évé elemi elektromos toltések szama, e az elemi toltés (1,602-10™"° C),
q a részecskén 1évo Osszes toltés, E pedig az elektromos térerdsség. A részecske ezen erd
hatasara a végso elektrosztatikus sebességére (vrg) gyorsul (Hinds, 1999). A részecskék
Stokes-tartomanyban (Re <~2000, ahol Re a Reynolds-szam) valé mozgasanal a végso
elektrosztatikus  sebesség kiszamolhatdo az elektrosztatikus er6 ¢és a Stokes-erd

egyenl6ségébol:
nek = 37nZ,ED,/C., (6)

ahol 7 a levegd dinamikus viszkozitasa (szobahdmérsékleten 1,84:107° Pa s), Z, az
elektromos mozgékonysag (m*V's™ egységben), D, a részecskeméret, C. pedig a
részecskemérettdl fliggd korrekcios tényezd, a cstszasi korrekcid (slip correnction, Allen
¢és Raabe, 1982), ami a kovetkezo 6sszefliiggés szerint hatarozhaté meg (Seinfeld és Pandis,

2006):

22 n
Co=1+ 7125740400 ¢ > |, )

P

ahol 1 a kozepes szabad uthossz a levegében. A hibakorrekciora a Stokes-torvény miatt
van sziikség. A részecskére hato kozegellenallas ugyanis lecsokken, ha a diszpergalo kozeg
(a levegd) relativ sebessége a részecskefelilleten nem tekintheté nullanak, tehat ha a
légaramlasnak van egy nullatol eltéré normalis komponense a feliileten. Az ellenalas
csokkenése akkor valik jelentdssé, ha a részecske koriili légaram mar nem tekinthetd
kontinuumnak, vagyis ha Kn>0,1. A csuszasi korrekciot 10 pm-nél nagyobb részecskék
esetében elhanyagoljak, mert ekkor még kevesebb, mint 2% hibat okoz. A hiba azonban
2 um-nél mar 8%-ra n6 (Seinfeld és Pandis, 2000), ezért attol kisebb részecskéknél mar
elkertilhetetlen az alkalmazasa. A részecskeméret csokkenésével a C. értéke gyorsan nd, a
kozepes szabad uthossztol valo fiiggése miatt pedig a hdmérséklettdl és a 1égnyomastol is
figg.

Az elektromos mozgékonysagot a (6) egyenlet alapjan definialhatjuk (Hinds, 1999):

_ neC,
’ 3m7Dp'

®)

Mivel a gazmolekuldk sebességeloszlasa Boltzmann-eloszlas, ezért az iitkdzések
kovetkeztében kialakulo toltéseloszlasrol azt varnank, hogy az is Boltzmann-eloszlasi. A

nanorészecskéket viszont alulbecsli a Boltzmann-eloszlas, ezért a koriilbeliil 50 nm-nél



kisebb részecskék esetében a Fuchs-modellt érdemes hasznalni. Wiedensohler (1988) a
Fuchs-modell tovabbfejlesztéseként az alabbi szemiempirikus képletet vezette be a

toltéseloszlas jellemzésére:

2
_ln= 2”50?ka In| So+ Zy,
) e € Cu- Ly )
n)= -exp )
\Jar’e,D kT 5 27[80?ka
e

ahol gy a vakuum permittivitas, £ a Boltzmann-allando, 7' a termodinamikai hémérséklet,
c. az ionkoncentracio, Z. pedig az ionmozgékonysag. A képlet valamelyest
egyszerlsithetd, mivel a feltételezések szerint a pozitiv és a negativ ionok koncentracidja
azonos (ci:= c1.), az ionmozgékonysagok aranya (Zy,/Z;) pedig Wiedensohler et al., 1986
alapjan 0,875. Jelenleg ez a legelterjedtebben hasznalt elmélet, mely a kisérleti mérésekkel
jO egyezést mutat.

A (9) képlet segitségével az 1 nm és 1 um kozotti mobilitasi atmér6jii részecskék
toltéseloszlasa hatarozhatdé meg (Koponen, 2003); 1 um-nél nagyobb részecskeméret
esetén nehézkessé valik a dekonvolucid, mivel a tobbszordsen toltott nagy részecskéknek

ugyanakkora az elektromos mobilitdsa, mint az egyszeres toltést kisebb részecskéknek.
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6. abra: A Fuchs-elmélet alapjan szamolt bipolaris toltéseloszlas Wiedensohler et al., 1988
alapjan (Koponen, 2003).



A 6. abran jol latszik, hogy a részecskéknek csak igen kis hanyada rendelkezik
toltéssel, raadasul csak egyféle polaritasu részecskéket tudunk meghatarozni. A
részecskeméret csokkenésével a toltott részecskék aranya gyorsan és jelentds mértékben
csokken; 10 nm alatt mindéssze néhany szazalékbol kell meghatarozni a (teljes) sokasag

koncentraciojat. Az egyensulyi toltéseloszlas elérése ezért rendkiviil fontos.

2.3 Az ultrafinom aeroszol részecskék keletkezése ¢és folyamatai

Az aeroszol részecskék legfontosabb forrasait és nyeldit, atalakulasi folyamatait a 7.
abra szemlélteti. A durva modusba tartozo aeroszol részecskék kozvetleniil keriilnek a
levegdbe. Fontos forrasaik a szél- és a talajer6zid (aprozodas), vagyis elsdsorban
mechanikai folyamatok soran keletkeznek. A szél erodalja, tordeli a felszin kozeteit, apro
szemcséket szakit le roluk, és a felszinen 1évo port is felkavarja, reszuszpendalja. A pollen
(bioaeroszol), a por (a vulkani hamu is) és a tengeri permet részecskéi is a durva modusba
tartoznak. Az idGszakos forrasok ko6zé tartozik a biomassza égetése altal okozott
reszuszpenzio: tiizelés (antropogén), valamint az erdétiizek (természetes és antropogén

eredetti is).

géaznemii prekurzorok emisszidja elsédleges részecskék emisszidja
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7. abra: Aeroszol részecskék képzddésénél végbemend fébb folyamatok.
(Raes et al., 2000).



A részecskék légkori tartozkodasi ideje méretfiiggd (Seinfeld és Pandis, 2006). Mivel
a durva részecskék nagyméretiiek, ezért viszonylag révid ideig tartéozkodnak a levegében, s
igy gyakran a forras kozelében jutnak vissza a felszinre. Elhagyhatjak a légkort szaraz-
(szedimentacid és turbulens diffuzio) és nedves iilepedéssel is. A tengerek, oceanok
hullamainak tarajardl cseppek szakadnak le a szél hatasara, melyek azonban olyan
nagyméretiiek, hogy csak nagyon rovid ideig maradnak a levegben. Tengeri permet
keletkezik a felszinre keriilé buborékok (helyesebben iiregek) szétpattanasaval is. A permet
részecskéinek mérete és koncentracidja a buborék nagysagatol és keletkezésének
gyakorisagatél fiigg. A tengeri permetnek méar mérsékelt, 5ms ' koriili szélsebesség
esetén is nagy a tomegjaruléka (24%) a szubmikrométeres részecskék Ossztomegéhez a
hattér tengeri hatarrétegben (Raes et al., 2000).

A finom frakcioba tartozo aeroszol részecskék nem keletkeznek mechanikai
folyamatok soran, hanem fazisatmenet révén, kémiai reakciok soran képzddnek prekurzor
gazokbol. Ezt az 0j aeroszol részecskék képzddéséhez vezetd folyamatot nukledcionak
nevezik. A nukleaciot, ami a finom ¢és ultrafinom részecskék legfobb természetes €s
antropogén forrasa, a 2.3.2 fejezetben részletesen targyalom. Az aeroszol részecskék masik
két legfontosabb folyamatat, a kondenzaciot és a koagulaciot pedig ebben a fejezetben

mutatom be.

Kondenzicié

A folyadék fazis (csepp) felszinébe folyamatosan gazmolekulak iitkoznek. Ha a
csepp nincs termodinamikai egyenstlyban az azt korilvevé gbzzel, akkor a
koriilményektdl fliggden a gazmolekulak vagy beépiilnek a cseppbe (kondenzacio, pozitiv
nettd fluxus), vagy pedig molekulak tavoznak a csepp felszinérdl (parolgas, negativ nettd
fluxus). A 1égkori aeroszol részecskék novekedésének legfontosabb folyamata a
kondenzacio. A kondenzacio hajtoereje a csepptdl tavoli kornyezet (p..) €s a csepp felszine
kozott fennallo géznyomasbeli (ps), illetve koncentraciobeli (C.—Cs) kiilonbség.
Egykomponenst, gémb alakt részecskék atméréjének valtozasa a kovetkezd egyenlettel
adhat6 meg (Seinfeld és Pandis, 2006):
dD, 4DM

dt pD,

By (C, -Cs), (10)

ahol ¢ az id6, Di, M és p a kondenzalodo g6z biner diffuzios allandoja levegdben, molaris

tomege és strlisége, Su(Dy,) pedig a tomegfluxus korrekcids faktora, ami a kis és nagy
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részecskék kozotti kondenzacios fluxusbeli (eltérd feliiletnagysag miatti) kiilonbségeket
veszi korrekcioba. Kis cseppméretnél ugyanis a gdézmolekulak diszkrét entitasok
(molekularis aramlas tartomanya), nagy atmérék esetében viszont folytonos kozegnek
tekinthetéek (kontinuum tartomany). Ezen tényez6 a Fuchs—Sutugin egyenletbol
szamithato ki (Fuchs és Sutugin, 1971):

1+ Kn

Bu = , (11

1+[i+0,337)1<n v A g
3a 3a
ahol « a tapadasi vagy térkitoltési hanyados.

Koagulacio

Az aeroszol részecskék nem csak a diszpergald kozeg gazmolekuldival, hanem
egymassal is iitkoznek. Azt a folyamatot, amely sordn két Osszelitk6zé részecske
Osszetapad, és a tovabbiakban egy részecskét alkot, koagulacionak nevezzik (Mészaros,
1997). A folyamat soran tehat csokken a részecskeszam-koncentracio, a részecskeméret
viszont né. A koagulacié sebessége a részecskék koncentraciojatol és az iitkozés
(koagulaci6) hatékonysagatol fiigg. A hatékonysag viszont az iitkoz0 részecskék relativ
sebességének és az iitkdzési hataskeresztmetszetek fliggvénye.

A koagulacio6 hatasfokat két, [u, u+du], illetve [v, v+dv] kozotti térfogata részecskére
a koagulacios tényez vagy koagulacios kernel, K(u,v) adja meg. A kondenzaciora
vonatkozé megfontolasok (szabad molekularis aramlas, kontinuum tartomany) a
koagulaciora is érvényesek. A koagulacios tényez6 a kovetkezd képlettel szamolhato ki
(Fuchs, 1964; Dal Maso, 2006):

K.
e 4D

uy uv
FR—

K(v,u)= (12)

r,+o, c,.r

ahol r, a részecskék iitkdzési tavolsaga: r,, ='2[Dy(u) + Dp(v)], ow az litkozési
hataskeresztmetszet, D,, a biner diffizios allando (ha a részecskék egymastol fiiggetleniil

mozognak, akkor értéke D,+D,), c,

uv

pedig a részecskék relativ termikus sebessége:

=.c’ +¢’ . Kc, a kontinuum tartomany koagulécios egyiitthatdja pedig a kdvetkezd

képlettel szamolhat6 ki:

K.=4m,D,,. (13)

uv
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A koagulacio akkor igazan hatékony, ha az iitkozd részecskék kozott nagy
méretkiilonbség van, tovabba a nagyméretii részecske lassan, a kicsi pedig gyorsan mozog
(Dal Maso, 2006). Emiatt ha a frissen nuklealodott, gyorsan mozgd (nagy diffuzios
allandoju) részecskék nem nének elég gyorsan, akkor a nagyobb méretii részecskék
konnyen bekebelezik ket (,koagulacids scavenging”). Ez akar azt is eredményezheti,
hogy a nukleacio soran keletkezett 0j aeroszol részecskék nem nének a miiszeresen

detektalhaté mérettartomanyba.

2.3.1 Emisszios forrasok

A finom ¢és ultrafinom részecskéknek biogén és antropogén forrasai is vannak.
Mechanikai folyamatok soran azonban 1 pm-nél kisebb részecskék mar nem keletkeznek.
Ilyen részecskék antropogén forrasbol magashémérsékletii folyamatok soran keletkeznek.
A finom ¢s ultrafinom részecskék legfobb forrdsa a gépjarmiikozlekedés, illetve a fiités €s
égetés. Elobbi forras tipikusan a haztartdsokhoz, mig utdbbi inkabb az iparhoz,
erémiivekhez koéthetd. A gépjarmiivek altalaban 20-100 nm atmérdjii (Ristovski et al.,
1998; Shi és Harrison, 1999; Wahlin ef al., 2001) részecskéket emittalnak, mig fiités,
tiizelés soran leginkabb 35-100 nm atmér6jii részecskék kertilnek a levegdbe (Qian et al.,
2007). A szubmikrométeres mérettartomanyba tartoznak még a virusok és néhany
baktérium (bioaeroszol), valamint a fiistot alkoto részecskék.

A részecskeképzodés végbemehet a  gépjarmiivek motorjaban vagy a
kipufogogazaban is. A részecskék mindkét esetben forrd gézokbol képzédnek (példaul
VOC-k, PAH-0k), az elegy hémérséklete pedig folyamatosan és gyorsan csokken. Az
ennek hatasara kialakulo tultelitettség miatt a g6zok kondenzalédni fognak a meglévd
kondenzacios magokon. Mivel a motorban és a kipufogogazban is rendkiviil nagy a gézok
koncentracidja, ezért a részecskék nagyon gyorsan megnének, és joval nagyobbak lesznek,
mint frissen nuklealddott tarsaik, amelyek minddssze 1-1,5 nm atmérdjtiek. A dizeliizemii
gépjarmiivek régebben sok kormot emittaltak (egy ilyen, gémbokbdl felépiil klaszter
lathatd a 4d abran), a katalizatorok fejlodésével és részecskesziirok alkalmazasaval

azonban a téredékére csokkent az emisszidjuk.
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2.3.2 A nukleacio

A nukleacié vagy gocképzddés egy olyan, fazisvaltassal jaré folyamat, mely soran
egy adott fazisbol egy masik, rendezettebb fazis keletkezik. Jo példa erre tobbek kozott a
fagyas, buborékképzodés a folyadékban, vagy a tultelitett oldatbol torténd kristalyositas. A
nukledcio a légkori aeroszol részecskék egyik legfontosabb képzddési folyamata, mely
soran gaz- vagy gozfazisii molekulakbol kondenzalt — tehat folyadék vagy szilard — fazis,
részecskek keletkeznek.

A nukleacié elméleti leirasanak tobbféle megkozelitése létezik: a fenomenologikus, a
kinetikus és a mikroszkopikus (molekularis) megkozelités. A fenomenologikus
megkozelitésben a klaszterképzédést a szabadentalpia megvaltozasaval fejezik ki. A
szamolas soran makroszkopikus mennyiségeket (feliileti fesziiltség, stirtiség) is hasznalnak.
Ebbe a csoportba tartozik az egyik legismertebb leiras, a klasszikus nukleacios elmélet
(classical nucleation theory, CNT), melynek alapjait mar az 1920-as években leraktak
(Volmer és Weber, 1925; Farkas, 1927). A klasszikus nukleacios elmélet hidnyossaga,
hogy kapillaris megkdozelités hasznalataval kontinuum termodinamikai szamitasokat végez
a klaszterekre, vagyis azt feltételezi, hogy azok fizikai tulajdonsadgai megegyeznek a
tombfazis tulajdonsagaival. A klaszterek azonban csak néhanyszor tiz molekulabdl allnak,
ezért a fenti megkozelités érvényessége erdsen kérdéses. Az elmult évtizedekben azonban
sokat pontositottak az elméleten, elsdsorban a kapillaris megkozelités korrekcioba
vételével.

A kinetikus nukleacios elméletben a klaszterképzddési energiak megbecslése nélkiil
lehet meghatarozni a nukleacios sebességet. Ebben az elméletben egy sor sebességi
(kinetikai) egyenlettel irjak le a kiillonbozé méretii klaszterek koncentraciovaltozasat,
melyben a klaszterekbe molekulak (monomerek) épiilnek be, vagy Iépnek ki abbol
(Seinfeld és Pandis, 2006). A molekularis megkozelités soran a klaszterek szerkezetét és a
klaszterképzddés szabadentalpia-valtozasat leginkabb szamitdgépes szimuldciokkal. A
szimulaciok soran egy tultelitett, gazszeri szerkezetbdl indulnak ki, és minden egyes
molekuldra megoldjak a mozgasegyenleteket. A szimulaciok soran gyakran hasznalnak
stiriiségfunkcional szamitasokat (density functional theory, DFT). A stiriségfunkcional-
elmélet alapjan minden nuklealédd rendszer szerkezete inhomogén, a nemegységes
rendszer szabadentalpidja pedig az atlagos stirliség egy egyedi funkcionalja, melyben a
stiriségminimumok  hatarozzadk meg a termodinamikai allapotokat egy adott

hémérsékleten.
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A klasszikus megkozelitésben (CNT) nukleacid eldfeltétele, hogy a rendszer
termodinamikailag instabil allapotba keriiljon, a folyamat pedig tulajdonképp az uj fazis
egy magjanak, részecskéjének irreverzibilis képzodése. A keletkezett részecskék tehat mar
uj fazisba tartoznak. A nukleacidé soran klaszterek képzddnek, ezért tobb molekulara,
stabil, az energia-minimalizalas és az entropia-maximalizalas kozotti kompetitiv
folyamatoktol fiigg. A molekulak aggregacidja révén csokken az entropia, és ezaltal a
szabadentalpia is. Ez energetikailag kedvezo folyamat. Emellett azonban 0j feliiletet is
létre kell hozni, ami viszont energiabefektetéssel jar (megvaltozik a hatarfeliileti energia).
Feltételezvén, hogy a keletkez6 részecske gomb alaki, a szabadentalpia megvaltozasa a
klaszterképzddés soran a kovetkezd egyenlettel fejezheté ki homomolekularis, homogén
nukleacio esetén (Seinfeld és Pandis, 2006):

4lR3kl

AG =- 3 InS +47R°c, (14)

Vi
ahol R a részecske (klaszter) sugara, v; egy molekula térfogata a folyadék fazisban, o a
feliileti fesziiltség, S pedig a taltelitettség, ami a parcialis gdznyomas (pa) és az egyensulyi

(telitési) géznyomas p;(7) hanyadosaként hatarozhaté meg:

Py
- , 15
pi(T) >

A (14) egyenlet jobb oldalanak elsé tagja a gbz—folyadék atmenet soran végbemend

szabadentalpia-csokkenést fejezi ki, értéke a tultelitettségtol fiiggden pozitiv (S<1), negativ
(8>1) és zérus (S=1) is lehet. A masodik tag a folyadék—géz hatarfeliilet kozotti
energiatobbletet adja meg; 1) feliilet létrehozasa energiabefektetést igényel, igy ez a tag
mindig pozitiv, és a sugarral négyzetesen né.

Ha a rendszer telitetlen (S<1), akkor a (14) egyenlet elsé és masodik tagja is pozitiv,
tehat a klaszterképz6dés soran AG>0. Ez energetikailag kedvezétlen, ezért ilyen
koriilmények kozott nem megy végbe nukleacio, a kondenzacié tiltott. Még telitett g6z
(S=1) esetében se mehet végbe nukleacid, mert a szabadentalpia-valtozas még ekkor is
pozitiv. Ha azonban taltelitettség alakul ki, tehat $>1, akkor a (14) egyenlet jobb oldalanak
elso tagja negativ lesz, rdadasul a sugar harmadik hatvanyaval csokken az értéke. A két

folyamat, illetve ezek ereddje a 8. abran lathato szemléletesen.
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AG

AG*

Ag4n/3R}

8. abra: A szabadentalpia véltozasa klaszterképzddés soran, tiltelitettség (S>1) esetén. A
piros vonal a feliilet 1étrehozasahoz sziikséges energiat, a kék tag a fazisatmenet soran
végbemend energiacsokkenést, a zold vonal pedig a ketté Osszegét szemlélteti. R* a
kritikus klaszterméretet, AG* pedig a kritikus klaszter 1étrehozasaval jard szabadentalpia-
valtozast jeloli.

A Kklaszternovekedés (kondenzacio) az adott fazisban jelen levé molekulak
véletlenszerl iitkdzésének sorozata. Kis klaszterek esetében a fazisatmenetbdl szarmazo
energianyereség (ocR’) kisebb, mint az 4j feliilet 1étrehozasahoz sziikséges energia (<R?),
viszont a részecskeméret novekedésével nagyobb lesz annal. Emiatt azonban kialakul egy
energiagat (ennél a sugarnal a szabadentalpianak maximuma van, illetve AG=0). A kritikus
energidhoz tartoz6 sugarat a kritikus klaszter sugaranak nevezziik, és R*-gal, az ehhez
tartozd szabadentalpiat pedig AG*-gal jeloljiik. A klaszternek le kell gybznie az
energiagatat ahhoz, hogy utdna (ha R>R*) a novekedése energetikailag kedvezévé valjon,
és ezaltal spontan végbemehessen, mely R<R* esetében reverzibilis. Az R=R* metastabil
egyensulyi helyzet. Feltételezve, hogy 0AG/0R =0, R* ¢és AG* érteke a (14) egyenletbdl

a kovetkezd modon fejezhetd ki:

20v
* L 16
kTInS (16)
3.2
AG*:‘ERQO—:MJ oV = (17)
3 3 (kTInS)
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A kritikus klaszterhez tartozo sugarig a részecskék instabilak (konnyen elparologhatnak) és
lassan nének, a kritikus sugar utan viszont mar stabilak, és gyorsan nének. A névekedést
azonban erésen korlatozza, hogy a gorbiilt feliiletekhez tartozod egyensulyi géznyomas
joval nagyobb, mint a sik feliiletek esetében. Ezt Kelvin-effektusnak nevezik (Zhang et al.,
2012). A nukleacio legfontosabb paramétere a nukleacios sebesség (J), ami az atmoszféra
modellek egy lényeges szimulacids paramétere (Zhang, 2010). A klasszikus nukleacios

elméletben (CNT) a J kifejezhetd a AG* ismeretében:

J=Jyexp(~AG*/ksT), (18)

ahol a Jj preexponencialis faktor kisérleti adatokbol meghatarozhato.

Nukleaciohoz kondenzacioképes gbzokre van szikség. Olyan vegyiiletek lehetnek
tehat potencialis kondenzéaciés magok, amelyeknek kicsi a géznyomasuk, hiszen igy
konnyebben tudnak kondenzaldédni. Egyuttal az is sziikséges, hogy a nukleacio
végbemenetel¢hez kellden nagy koncentracidban jelen legyenek a levegdben. Ezen
megfontolasok, valamint kisérleti és terepi mérések alapjan a kénsav potencialis
nuklealdédo, nukleaciot ,,beinditd” (trigger) anyag a kénsav. Géznyomasa kicsi, <0,001 hPa
25°C-on (Chronic Toxicity Summary, 2001), atlagos koncentracidja pedig nagysagrendileg
10°~10” molekula cm™ (Kulmala, Pirjola és Makela, 2000), ami mintegy 10°~10""" mol
(0,1-10 amol) ecm >.

Minden Ujrészecske-képzodés elsd, meghatarozo 1épése a nukleaciod, azonban nem
minden nukleaciobol lesz észlelhetd ujrészecske-képzOodés. Ez elméleti és gyakorlati
okokra is visszavezethet6. A legkisebb részecskéknél relative nagyon nagy a koagulacios
nyeld, ezért ha kellden nagy koncentracioban vannak jelen nagyobb (néhany 100 nm-es,
esetleg par mikronos) ,,0reg” részecskék, akkor el6fordulhat, hogy bar torténik nukleacio,
de a nagyobb részecskék lényegében azonnal ,,bekebelezik™ a frissen nuklealodottakat, és
igy nem torténik ujrészecske-képzddés. Ettél fiiggetleniil természetesen szennyezettebb
levegbben is végbemehet ujrészecske-képzOdés, ha a forrasok elég nagyok a nyel6khoz
képest, és a részecskék gyorsan nének. Az indiai Ujdelhiben a fejlettebb orszagokban
atlagos 10-20x 10% cm>-es koncentracié tobbszorosénél, az erdsen szennyezettnek szamito
100x10* cm™ koncentracidszint felett is észleltek Gjrészecske-képzddést (Kulmala et al.,
2005). Ha nem is ennyire szélsdségesen nagy koncentracioknal, de az atlagosnal joval
szennyezettebb levegdben, Budapest belvarosaban, a Rakoczi ton (utcakanyon) is volt

tapasztalhato Ujrészecske-képzddés, amelyre a 9. abran lathato egy példa.
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9. abra: Ujrészecske-képz6dés Budapesten a Rakoczi uton 2011. aprilis 24-én, erésen
szennyezett kornyezetben.

Kirkby ¢és kutatocsapata 2011-ben igazolta a CERN Proton Szinkrotron
részecskegyorsitoban végzett kisérletsorozataval (CLOUD Experiment), hogy a keveredési
hatarrétegben uralkodd hdomérséklet- és nyomasviszonyok kozott nem mehet végbe
homogén biner kénsav—vizgéz nukleacio (Kirkby et al., 2011). A kisérletek soran egy
26,1 m’-es acéltartalyba nukleacioban részt vevé gazokat (kéndioxid, ammonia, 6zon)
engedtek, majd a tartalyt a kozmikus sugarzas imitalasara nagyenergiaju pionnyalabbal
késziilékekkel (NAIS, SMPS, CPC-k, részecskeméret-noveldk (particle size magnifier,
PSM), tomegspektrométerek, gazkoncentracio-mérék, hdmérséklet, nyomas, UV sugarzas
szenzorok) vizsgaltadk. A gazkoncentracidkon kivill a hdémérsékletet és a relativ
nedvességet is szabalyoztak. Méréseik alapjan mar nyomnyi mennyiségii (100 ppt)
ammonia is akar a szazszorosdra-ezerszeresére gyorsitja a nukledcido sebességét. A
homérséklet valtoztatasaval egyuttal azt is alatdmasztottdk, hogy a homogén, biner
nukleacio csak a szabad troposzféraban jelentds.

Ionindukalt nukleaciéo (ion induced nucleation, IIN) esetén a gézok az ionokon
kondenzaldédnak (Winkler ez al., 2008). A toltés elektrosztatikus stabilizalo hatasa miatt a
nukleacio ,,gatja” lecsokken, mivel az ionokon végbemend nukleacio termodinamikailag
kedvezébb, mint neutralis klasztereken. Nukleacio a levegében 1évé ionokon is
megindulhat. A levegdben 1év6 ionok — melyek koncentracidja koriilbeliil 1x10° cm™

(Mészaros, 1997) — forrasa a kozmikus sugarzas (Dickinson, 1975; Carlsaw et al., 2002),
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valamint a radon radioaktivitasa. A kozmikus sugarzas az ionképzés révén befolyasolhatna
a légkori aeroszol részecskék keletkezését az ionindukalt nukleacion keresztiil (Yu és
Turco, 2000; Laakso ez al., 2002; Lovejoy et al., 2004; Yu, 2006; Yu et al., 2008; Yu,
2010). A hosszatavu, nagyjabol egy napciklusnyi ideig tartdé mérési eredmények (Kulmala
et al., 2010) viszont azt mutattak, hogy az IIN a nukleacios napok atlagosan kevesebb,
mint 10%-at adja. Ezen feliil nem talaltak semmilyen korrelaciot a nukleacios napok szama
¢és a kozmikus sugarzas intenzitasa kozott, igy kijelenthetd, hogy a kozmikus sugarzasnak

nincs szignifikans hatasa a légkori nukleaciora (Kulmala et al., 2010).

2.3.3 A meteorologiai paraméterek hatasa

A légkorben végbemend nukleacio hatasara bekovetkezd koncentraciovaltozas
bonyolult kémiai reakciok (tobbek kozott fotooxidacid) és fizikai folyamatok
(kondenzacio, koagulacid) Osszességének ereddje. A forrasokat és a nyeldket azonban a
mikrometeorologiai paraméterek is jelentdsen befolyasoljak. A legnagyobb hatasa a
napsugarzasnak van, mivel a nukleacio kezdeti szakaszaban végbemend reakciok fényt
igényelnek. A napsugarzas jelentdsége elsésorban a hidroxilgyok képzésében mutatkozik
meg, ami a levegdben 1évé vizgdzbol keletkezik (Bozd, Mészaros és Molnar, 2006). A
hidroxilgyok és a kéndioxid kétlépéses reakcidjaban pedig kénsav keletkezik (Finlayson-
Pitts és Pitts Jr., 2000), aminek kulcsfontossagu szerepe van a légkori nukleacioban. Mivel
a globalsugarzas intenzitasa a nap folyaman napkeltét6l napnyugtaig erdsen valtozik, ezért
a hidroxilgydk és a kénsav koncentracidja is nagymértékben ingadozik.

A napsugarzas intenzitasa a foldrajzi szélesség és a domborzat mellett az évszaktol is
fiigg. Tobbek kozott ezért is van az, hogy a legtobb, planetaris hatarrétegben talalhato
mérsékelt Ovezeti kornyezetben a nukleacié gyakorisaga, st tobbnyire a képzddési és
novekedési sebességek nagysaga is — atlagban — nagyobbak tavasszal és nyaron, mint
Osszel vagy télen. Ezen paramétereket természetesen erdsen befolyasolja a forrasok és
nyeldk (évszakos) valtozasa is. Tiszta kornyezetben, ahol a biogén emisszié a fo forras,
nagyobb fluktuaciok lehetségesek, mint egy szennyezettebb, példaul nagyvarosi
kornyezetben, ahol a biogén forras mellett van egy tobbé-kevésbé allandd forraserdsségii
antropogén jarulék is.

Mivel a fotokémiai folyamatok intenziv napsugarzast igényelnek, ezért a nukleacios
napok atlagban valamivel melegebbek, mint a nukleaciomentes napok. A hémérséklet, vagy

annak fluktuacioja alapjan azonban még egyaltalan nem lehet kovetkeztetni a nukleaciora,
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mivel a hémérsékletndvekedés pusztan kovetkezmény, de nem ok. Jelentds tényezd a
relativ nedvesség (RH) is, ugyanis a hidroxilgyok koncentracidja a napsugarzas intenzitasa
mellett a levegd vizgéz-koncentraciojatol is figg (Hamed, 2010). A nagy RH azonban
limitalja a hidroxilgydk, ezaltal pedig a kénsav képzddését, de mas, a nukleacioban vagy az
azt kovetd novekedésben részt vevd vegylilet keletkezését is korlatozhatja. Nagy RH
esetében a napsugarzas intenzitdsa (az UV sugarzas) is csokken, ami kedvezdtlen a
fotokémiai reakciok szempontjabol, raadasul a részecskék intenzivebb higroszkopikus
novekedése révén a koagulacios és a kondenzacios nyeld is n6 (Hamed e al., 2011).
Ugyan a koagulacios nyeld novekedésének viszonylag kicsi a hatasa, de a fenti
tényezokkel egyiitt a forraserésség csokkenését idézik elé. Osszességében a nagy relativ
nedvesség nem kedvez a nukleacionak. Ha mégis végbemegy jrészecske-képz6dés nagy
RH-n, akkor a képzddési sebesség relative kicsi lesz (Hamed et al., 2011). A napsugarzas
és a relativ nedvesség kozott antikorrelacid van: a napsugarzas (novekvé homérséklet)
hataséra a relativ nedvesség akkor is csokken, ha az abszolut nedvesség nem valtozik.

A nukledcionak a kornyezettdl fiiggden lehet szEélirany-fiiggdsége, ugyanis az eltérd
eredett, ,,minéségli” légtomegek kozott jelentds eltérés lehet a nukleacid paramétereinek (a
forrasok és nyelék intenzitasanak) befolyasolasaban. Eltérés mutatkozhat az emisszios
forrasok (mind biogén, mind antropogén) erésségében, az emittalt vegyiiletek
Osszetételében, a légszennyezettségben (gaznemii- és aeroszol komponensek), a
légtomegben 1évo aeroszol méreteloszlasaban. A hosszutavu transzporthoz kelléen nagy
légkori tartozkodasi id6 sziikséges, ezek a részecskék pedig az akkumulacios modusba
tartoznak. Ha egy adott teriileten nagy a biogén emisszid (példaul egy tiszta levegdji,
erddvel boritott teriileten), és ezaltal szamottevdé a VOC-k koncentracidja, akkor az a
teriilet, az onnan szarmazoé 1égtomeg noveli a forrasok intenzitasat, és ezaltal a nukleacios
robbanas”, ,burst” esélyét és nagysagat is, az oda érkez0 szennyezett levegd (nagy
hattéraeroszol-koncentracio) viszont elfojthatja az ujrészecske-képzodést.

Mig egyes légszennyezé komponensek (kéndioxid, ammoénia, VOC-k, ézon, illetve
az aminok) a (foto)kémiai reakciok révén kozvetve vagy kozvetleniil novelik a nukleacios
magok vagy a kondenzacidképes gbzok mennyiségét, és ezaltal a forraserdsséget, addig a
meglévé aeroszol részecskék (hattér aeroszol — tipikusan az akkumulaciés modus
részecskéi) novelik a nyeldket. A koagulacids és a kondenzacids nyeld (CoagS ¢és CS)

nagysagat erésen befolyasolja az aeroszol koncentracidja és méreteloszlasa.
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3. Kisérleti rész

A kiilonboz6 aeroszol méréstechnikak tulajdonsagait nagy alapossaggal Gsszefoglalta
Flagan (1998) és McMurry (2000a és 2000b), valamint Czitrovszky (2010). A késziléke-
ket harom fébb csoportba, az aerodinamikai, optikai és elektrosztatikus elven miik6dd
rendszerek kozé lehet besorolni. Mindhdrom csoport késziilékei alkalmasak az aeroszol
részecskék  méreteloszlas  vizsgalatara, azonban az idedlis késziilék erésen
alkalmazasfiggd.

A klasszikus, aerodinamikai elven mitk6do kaszkad impaktorok kiilénbozo valtozatai
mar tobb, mint negyven éve ismertek és széleskortien hasznaltak. Idobeli felbontasuk
erdsen korlatozott. Mérettartomanyuk néhany tized pm-t6l nagyjabol 10-20 um-ig terjed,
am a részecskéket — a késziilektdl is fiiggéen — viszonylag kevés fokozatra gyijtik,
ugyhogy a felbontasuk erésen korlatozott. Az optikai elven miikodd késziilékek
(Czitrovszky, 2010) csoportjaba tartozik tobbek kozott az OPC (Optical Particle Counter),
illetve a magyar fejlesztésii, két hullamhosszl, négy detektoros aeroszol analizator (dual
wavelength optical particle spectrometer, DWOPS; Czitrovszky, Nagy ¢és Kerekes, 2009)
is. A késziilékek idobeli és csatornak kozotti felbontasa nagy. Ezeknél a késziilékeknél a
legkisebb detektalhatd részecskeméret azonban 100 nm-nél nagyobb, ezért elsdsorban a
finom 1égkori aeroszol vizsgalatara, méreteloszlasanak meghatarozasara alkalmasak, a
nukleacio vizsgalatara mar kevésbé idealisak.

Az elektrosztatikus elven mikodd készilékek a  részecskék  elektromos
mozgékonysagat mérik. A jelenlegi modszerek koziil ezzel a technikdval érhetd el a
legkisebb detektalhatd részecskeméret, ami az aeroszol részecskék folyamatainak,
elsésorban a nukledacio vizsgalatdhoz elengedhetetlen. Az Air lon Spectrometer (AIS) és a
Balanced Scanning Mobility Analyzer (BSMA) a kisebb, nuklealodd részecskék, ionok
vizsgalatara alkalmas a viszonylag sziik, rendre a 0,5-55 nm, illetve a 0,4-6,3 nm kozotti
atméro-tartomanyban (Laakso et al., 2004). Az aeroszol-kutatas szamara leginkabb érdekes
mérettartomany (<100 nm) vizsgalatara azonban az elektromos mozgékonysagon alapuld
részecskeméret szeparator , a DMPS (Differential Mobility Particle Sizer), részben pedig a
kereskedelmi forgalomban is kaphaté SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer) rendszerek
terjedtek el. Ezek olyan analitikai késziilékek, amelyek tobb mint két, de akar kozel harom
nagysagrendnyi atmérd-tartomanyban képesek viszonylag nagy térbeli és idébeli

felbontassal, nagy koncentracio-tartomanyt atfogd, emellett megbizhaté online mérési
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adatokat szolgéltatni, mig a tobbi eszkoz a vizsgalhato ~mérettartomanyban,
koncentraciokban és/vagy a felbontasban erésebb korlatokat szab. A kutatasi céljaimhoz —
amely magaban foglalta a légkori nukleacio tanulmanyozasat is — a DMPS jellemzd

paraméterei voltak a legidealisabbak, ezért méréseinket egy ilyen késziiléken végeztiik.

3.1 Az elektromos mozgékonysagon alapuld részecskeméret szeparator

Az elektromos mozgékonysagon alapuld részecskeméret szeparator (Differential
Mobility Particle Sizer, DMPS) az ultrafinom méretli aeroszol részecskék
méreteloszlasanak meghatarozasara szolgald rendszer, mely a részecskéket azok
elektromos mozgékonysaga alapjan valasztja el, a koncentraciojukat pedig adiabatikus
expanzid utan, fényszoras segitségével hatarozza meg. Méréstartomanya nagyjabol 3 nm-
t6l 1 um-ig terjed az alkalmazasi teriilett6l és a késziilék tipusatol figgden. Az alsod
méréshatar a 1égkori folyamatok és a nukleacid vizsgalata szempontjabol kritikus. Az
aramlasvaltd (Vakkari, 2008) és a kettés DMPS-ek (twin DMPS: 2 DMA + 2 CPC;
tulajdonképp 2 DMPS kombinacidja) rendelkeznek a legkisebb, 10 nm alatti alsd
detektalasi hatarral (Dso, ahol a detektalasi hatasfok 50%), ami alkalmassa teszi ezen
késziilékeket a nukleacio vizsgalatara.

A DMPS harom 6 részbdl all: a neutralizalobol, ami egy bipolaris toltd (radioaktiv
sugarforras), az elektromos mozgékonysag analizatorbol (Differential Mobility Analyzer,
DMA) és a kondenzacios részecskeszamlalobol (Condensation Particle Counter, CPC). A
DMPS-sel mért koncentracio—fesziiltség adatok csak abban az esetben konvertalhatoak
méreteloszlassa, ha az aeroszol egyensulyi toltéseloszlasa biztositott. Ezt a célt szolgalja a
neutralizal6. Tobbféle modszer is ismeretes, unipolaris (példaul koronakistilés) és bipolaris
neutralizalokat egyarant hasznalnak. A gyakorlatban azonban leginkabb a bipolaris
diffuzios tipusok terjedtek el, melyek mind a- vagy lagy B-sugarzo radioaktiv forrasok. A
leggyakrabban hasznalt sugarforrasok koziil o-sugarzé példaul a #Am vagy a 210po, a
Ni és a *Kr pedig B-sugarzo. Az atlagos aktivitasok a-, illetve B-sugarforrasok esetében
nagysagrendileg 30 kBq, illetve 300 MBq. Az a- vagy B-részecskék iitkoznek a levegd
molekuldival, és részben ionizaljak azokat. Ezek az ionizalt molekulak pedig az aeroszol
részecskékkel iitkdznek, a sorozatos litkozések hatasara pedig kialakul az egyensulyi

toltéseloszlas. Kiilsd (elektromos) teret ilyenkor tehat nem hasznalnak.
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3.1.1 A neutralizald

A DMA-ba jut6 aeroszol részecskék (lasd 11. abra) elektromos toltése eldszor tehat a
radioaktiv sugarforras segitségével egyensulyi toltéseloszlassa alakul. A részecskék egy
bizonyos hanyada toltéssel rendelkezik (Wiedensohler, 1988). Ezen toltott részecskék
allando elektromos térben az elektromos mozgékonysaguknak megfelelé sebességgel
mozognak a belsé elektrod felé (sugar iranyban). Az elektromos mozgékonysag pedig a
részecske toltésének és méretének fiiggvénye, ami a (8) egyenlet alapjan meghatarozhato.

Az ionizal6 folyamatok soran a polaris molekulakbol — amilyen a viz is — képzddott
kisméretii ionok nagyobb méretii, stabilis klaszterekké — viz esetén hidronium klaszterekké
(Thurman, 1977) — alakulhatnak. Nedves levegdben konnyebben keletkezhet elektromos iv
(rovidzarlat), ezért a DMPS-sel megbizhatoan csak szaraz levegd mérhetd. A DMA-ban
ugyanis az elektromos térerésség megkozeliti a 10 kV cm-es értéket (az 1000 nm-es
csatorna esetén a fesziiltségesés koriilbelil 7,3 kV 0,8 cm-en), amelynél nagyobb
térerdsség esetén mar keletkezhetne elektromos ivkisiilés (Vakkari, 2008). Ez egyrészt
karositana a DMA-t, és rontana a késobbi megbizhatdsagat, masrészt a fém feliilet marasa
soran keletkezd aeroszol részecskék a mérési eredményt is pontatlanna tennék. A fenti
okok miatt a vizsgalando levegd vizgéztartalmat célszerti lecsokkenteni; a cél az, hogy a
relativ nedvesség mindig 30% alatt maradjon. A szaraz atmérék mérése a kiilonbozo
légkori helyzetekre vonatkozo adatok Osszehasonlitasat is elosegiti. A relativ nedvesség
csokkentésére szaritot hasznalnak, ami a modernebb késziilékeknél nafion membran alap.

A nafion egy specialis, szulfonalt tetrafluoretilén alapt fluoropolimer-kopolimer
(Heitner-Wirguin, 1996; Mauritz és Moore, 2004), aminek kémiai felépitése a 10. abran
lathato. Specialis tulajdonsaga, hogy szelektiven vizatereszté. A membran hidratalodasaval
megvaltozik a nafion morfologiaja, és egy klaszter-csatorna/halozatszerti szerkezetbol

(egyfajta inverz micella) ridszertivé valtozik (Mauritz és Moore, 2004).
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10. abra: A nafion szerkezete és a klaszter-halozat modell.
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A nafion szarité miikddéséhez ellenaramlas kell, melyhez szaraz, részecskementes levegd
sziikséges. Az altalunk hasznalt aramlasvalt6 DMPS-nél a relativ nedvesség mindig 30%

alatt maradt, az esetek tobbségében azonban még 20%-nal is kevesebb volt.

3.1.2 Az elektromos mozgékonysag analizator

Az elektromos mozgékonysag analizator, a DMA (Differential Mobility Analyzer)
szeparalja, frakciokba rendezi a részecskéket azok elektromos mozgékonysaga alapjan
(Flagan, 1998). Mivel az elektromos mozgékonysag aranyos a részecske mobilitasi
atmérgjével (lasd (8) egyenlet), ezért a részecskék a méretilk szerint is szeparalhatoak. A
DMA felépitése a 11. abran lathatd. A fém hazban, ami kiilsé elektrodként szolgal, egy
koaxialis, henger alaku bels6é elektrod van elhelyezve. A mérés soran egy szivattytval
rogzitett aramlasi sebességgel nagytisztasagu szaraz, részecskementes levegdt (sheath air,
,»pajzs” levegd, QOsn) aramoltatunk végig a DMA belsd elektrodja koriil, a vizsgalando
aeroszol mintat pedig a pajzs levegd és a kiilso elektrod kozé vezetjiik. A pajzs levegé a
DMA-n beliili parolgas megakadalyozasat szolgalja (Vakkari, 2008). A belso elektrodra
kapcsolt fesziiltség, azaz a kiilsd és a bels6 henger kozotti potencialkiilonbség —

tulajdonképp az elektromos térerésség — valtoztatasaval elérhetd, hogy a kilépd résen csak
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11. abra: Az elektromos mozgékonysag analizator (DMA) elvi felépitése.
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az adott elektromos mozgékonysagl aeroszol részecskék tudjanak athaladni. A nagyobb
elektromos mozgékonysagu (kisebb) részecskék a rés elérése elott a belsd elektrodnak
titkdznek, a kisebb mozgékonysagu (nagyobb méretil, nagyobb tehetetlenségil) részecskék
pedig a levegéfelesleggel (exhaust) tavoznak. Ezen okok miatt a résen ataramlo aeroszol
kozel monodiszperz lesz. Bar a DMA-val csak a toltott részecskék szeparalhatdak, de a
részecskeméret-fliggd egyensulyi toltéseloszlas ismeretében a teljes, a toltetlen
részecskéket is tartalmazod koncentracié is meghatarozhat6. Ha pedig a mérés soran
valtoztatjuk a fesziiltséget, akkor mindig kiilonb6z6 mozgékonysagli (méretil) részecskéket
tudunk szeparalni, vagyis meghatarozhatjuk a részecskeszam méreteloszlast.

Az aramlasvaltd DMPS-ben Hauke-tipusu, 28 cm hosszasagu, Ggynevezett hosszu
DMA talalhato. Ez az analizator hengeres tipusu. Kiilsé elektrédjanak sugara 33 mm, a
bels6 hengeré pedig 25 mm. Elvileg egyetlen (hossz) DMA is elég lehetne az aeroszol
részecskék vizsgalataira a 3-1000 nm-ig terjedd mérettartomanyban, azonban ez két
technikai korlat miatt nem valdsithaté meg. Egyrészt 10 nm alatt a diffizids veszteség a
hossza DMA-ban nagyon megnd, a DMA atviteli fiiggvénye pedig annyira kiszélesedik,
hogy ezen részecskéket ilyen geometridju analizatorral rendkiviil nehéz pontosan
megmérni. A 10 nm-nél kisebb részecskék elvalasztasara a rovid DMA az idedlis, annal
viszont a nagy részecskék mérésének vannak korlatai: talsagosan  széles
fesziiltségtartomanyra lenne sziikség (kevesebb, mint 10 V-t6l tobb, mint 10 kV-ig), amire
a jelenlegi nagyfesziiltségli tapegységek nem alkalmasak, mert nem elég pontosak ¢€s
stabilak ilyen széles tartomanyban. Ezen feliil a levego atiitési szilardsaga is korlatot szab;
széraz levegében koriilbeliil 10 kV cm™' térer8sség a felsé hatar (Vakkari, 2008), ami az
elektrodok kozotti 8 mm-es tavolsag esetén 8 kV-os felsd fesziiltséghatart szab, ami
viszont még nem lenne elegendé a legnagyobb részecskék szelektalasahoz. Nedvesebb
levegdben tovabb romlik a helyzet, ott ugyanis a fels6 térerésség-hatar kisebb.

A hossziit DMA valamivel tobb, mint két nagysagrendnyi mérettartomanyt elérhetévé
tesz aeroszol részecskék méréséhez. Az optimalis mérési tartomanya 20 nm-t6l 800 nm-ig,
a teljes mérési tartomanya pedig 10 nm-t6l 1 pm-ig terjed. Nagy hossza miatt azonban az
igazan kisméretli részecskék (D,<10 nm) szeparalasara nem idedlis a jelentSs diffuzids
veszteségek miatt. Ezen mérettartomanyban a kettés DMPS-ekben kiilon DMA-t és CPC-t
hasznalnak a pontosabb detektalas érdekében. A rovid vagy nano DMA-nak nevezett
analizator kifejezetten az ultrafinom részecskék mérésére (3—150 nm) lett kifejlesztve,
amibdl egyuttal az is kovetkezik, hogy a nagyobb méretli részecskék elvalasztasara — a

fentebb leirt okok miatt — nem alkalmas. A veszteségek minimalizalasa érdekében joval
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rovidebb a hosszi DMA-nal, minddssze 10,9 cm hosszi. Egy masik lehetséges megoldas
az aramlasvaltdé DMPS, melyet ezen fejezet végén mutatok be részletesen.

A 12. abran lathato hengeres DMA-ban, O, térfogataramban, V fesziiltség hatasara
mozgd részecske sebessége két komponensre bonthatd, a v radialis és az u axialis

komponensre, az L tavolsagra 1évo résen pedig Qs (monodiszperz) részecskearam halad at.
v

.
P o

I

12. abra: Az aeroszol részecske mozgasa a DMA-ban.

Jelolések: Q,: aeroszol térfogataram, Qs: monodiszperz részecskéket tartalmazo aramlas,
On: ..pajzs” (sheath) levegd térfogatirama, Qex: levegéfelesleg (excess); ri: a belsé
elektrod (henger) sugara, r,: a kiilsé elektrod sugara, V: potencialkiilonbség az elektrodok
kozott, v, u: radialis és axialis sebességkomponensek, L: a belsé elektrod hossza (tavolsag a
kilépo résig).

Vegyiik a Og €s Qcx aramlasok atlagat:

QZQ\-h;Qex . (]9)

Laminaris, dugészerli aramlast feltételezvén az aeroszol részecske axialis (tengely iranyt)
sebességkomponensét az aramlasi sebesség és a DMA geometrigja (az elektrodok sugara)

hatarozza meg:

__ 9

A radialis (sugar iranyu) sebesség, a végso elektrosztatikus sebesség (vrg) az elektromos
térerdsségtol és a részecske elektromos mozgékonysagatol figg:

VTE:E' Zp. (21)
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A térerdsséget pedig a kovetkezoképp fejezhetjiik ki:

E= Vr . (22)
rin-%
7
A részecskék radialis sebességét az alabbi modon irhatjuk le:
dr
P ~Z,E(r). (23)

A részecskéknek ¢, id6 kell ahhoz, hogy vrg sebességgel r,-t6l r-ig jussanak. A (22) és
(23) egyenletek alapjan a kovetkezo kifejezést kapjuk:

rlrln—r2 In’2 |
4 n 2 2
t o=— dr = = =), 24
’ ;':VZP vz, 2(2 ’) @

A részecskéknek #r id6 kell ahhoz, hogy a Q térfogataramban haladva eljussanak az L

tavolsagban 1évo kilépd résig:

‘) _L_ L”(”z2 *rlz)
u o

A DMA-t elhagyé monodiszperz aramlasban (Qs) a DMA kilép6 rését elérd részecskék

esetében #r = t,. gy (24)-bl és (25)-bél:

. (25)

>

L”(”zz _”12): n2 (”22 _"12) (26)
0 no2ZY

amelybél Z, kifejezhetd:

anr—2
P

20 =2y @n

A mobilitasi 4tmérd definicidja alapjan (lasd (8) egyelet) a részecskeatmér6 a (27) egyenlet
felhasznalasaval az alabbi modon fejezhetd ki:

~ 2neCLV 4neC LV
307" 30, +0.)yin "
hi i

1

D

(28)

melyben az dsszes paraméter ismert vagy mérhetd. A (28) egyenlet jobb oldala tartalmazza
a C. korrekcios tényezét, amelyben szerepel a D, (lasd (7) egyenlet), ezért az egyenlet
megoldasa kizarolag iteracioval lehetséges.

A (28) egyenlet azonban csak akkor lenne teljes mértékben érvényes, ha a DMA altal
szeparalt aramlas tokéletesen monodiszperz lenne, azonban ez fizikai okok miatt nem

teljesiilhet. Knutson és Whitby (1975) bevezették a DMA atviteli fiiggvényét (QQ), amely
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megadja egy adott elektromos mozgékonysagi, DMA-ba jutdé részecske DMA-n valo
atjutasanak valoszinliségét. Az atviteli fiiggvény a kovetkezé egyenlettel adhatd meg
(Knutson és Whitby, 1975):
1 . 1 1

Q= o 0,min( 0,,0,, E(Qa +0,)-27Z ,A® +5(th +0,, (29)
Egy idealizalt DMA esetében a kivalasztott Z,-nél az atviteli fiiggvény értéke 1, minden
mas esetben pedig 0. A valéos DMA-k atviteli fliggvénye viszont, amennyiben Q, = O,
valamint Qg = Qcx (ami az esetek dontd tobbségében megvalosul), elsé kozelitésben
haromszog alaka, amit a 13. abran szemléltetek. Az atviteli fliggvény kozépvonalahoz

tartoz6 elektromos mobilitast Z; -gal jeloljik. Ehhez az elektromos mozgékonysaghoz
tartozik a mérendé mobilitdsi atméro, D;. A belépd rés fizikai kiterjedése miatt az
elektromos mozgékonysagnak diszperzidja van. Az ebbdl adodo also és felsd mobilitasi
hatar pedig rendre Z, ¢s Z, , melyek kdzott AZ, a tavolsag (a mobilitds savszélessé-
ge). A DMA annal jobban kozeliti az idealis esetet, minél jobban kozeliti a Z; -nal az

atviteli fiiggvény értéke az 1-et, és minél kisebb a AZ,. A valés DMA-k esetében azonban a
részecskék diffiizioja miatt tovabb torzul az atviteli figgvény alakja, amely a haromszog
cstcsai koriil lekerekedik. Minél kisebbek a részecskék, annal nagyobb a diffazio

cstcsszélesitd hatasa, ami egyuttal a csticsmaximum jelentds csokkenését is jelenti.

T T T T T T T
1.0 — ldealis
—————— Diffuziés
0.81
0.6

0.44

0.21 /! N

13. abra: A DMA idealizalt és valos atviteli fliggvénye.

37



. . AZ . AZ)
A 13. dbra alapjn tehat Z, =Z, —T' és Z, =7, +T’. 30)

Mivel (8) alapjan Z,ocD, ! ezérta Z, ., alegkisebb elektromos mozgékonysig a DMA-n
még éppen ajutd ,polidiszperz” 4dramlés felsd, mig a maximumot jelentd Z, a

,polidiszperz” aramlas alsé részecskeméret-hatarat adja meg. Az elektromos

mozgékonysag kozépértéke, Z; a kovetkezé modon szamolhato ki a (27) egyenlet alapjan:

7 = 7Q4h;5 n’2 31)
"

A AZ, pedig a kovetkezd egyenlettel hatdrozhatd meg:

7 QO 32)
Poo2Avon
A AZy/Z, arany pedig, ami az atviteli fiiggvény relativ szélességét adja meg, kifejezhet6 az
aramlasi sebességek aranyabol:
AZ
by 040, )
z, 0, + 0.
Mivel az altalunk hasznalt DMPS zart aramlasi rendszert, ezért — feltételezve, hogy nincs
lyukadas a rendszerben — O, = Q,, valamint Oy, = Qe mindkét aramlasi modban. fgy a (33)

egyenlet tovabb egyszertisodik:

AZ
£ :2~&A (34)
z, 9,
A (30) és (34) egyenletek alapjan Z, ¢és Z, akovetkezkepp is felirhato:
» :Zp7 r :Zp7Qu Zp:ZP[ligJ’ (35)
2 Qu o
. AZ . . .
& Z, =7+ ”=ZP+Q“ zZ,=7, 142 | (36)
2 . 9,

Ezekbdl pediga D, ¢és D

Prmax ”

D D Comn 1 G7)
Prmin = P * ’
< .0
0,

illetve
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D =p Sem ) (38)
Prmax P
¢ o
o

Mivel az altalunk hasznalt aramlasvalto DMPS rendszernél a Q,/Qy, térfogataramok aranya
mindkét aramlasi modban 0,1, ezért a AZ,/Z, hanyados pedig mindig 0,2. A DMA Aatviteli
fliggvénye, Q kalibralassal meghatarozhatd, pontos ismerete pedig nagyon fontos a

részecskeméret-eloszlas pontos meghatarozasahoz.

3.1.3 A kondenzacios részecskeszamlalo

A kozel monodiszperz aeroszol a DMA utan egy részecskeszamlaloba aramlik, ami a
DMPS rendszer detektoraként szolgal. A kondenzacios részecskeszamlalo felépitése a 14.
abran lathatd. A részecskék szamanak meghatarozasa egy 1ézerdidda fényének szorasaval,

egy fotodetektor segitségével torténik.

Vakuum- o5 cionaiis kiils Nyomasesés
saVatyd iy attyi csatlakozoja anyilason ,—Af,—‘

= X B
Kritikus nyilis
[ Valtoztathaté 0,3 Liperc
)L nyilas _ _ -
Kimeneti | (bypass vagy ol A i
sziirs. 7 L
:2“:::““ Fokuszalé fotodetektor . L
Aktivszén ] L) Gyaite () romiesees
kimeneti doncack
sziir E
KifﬂE:::'i Lézerdiéda
szivattyi
1,5 Liperc i ‘ ‘ Fotodetektor
Aramlasmérshoz "
I és szivattyihoz ._|——Kondenzercss
' Fitstt telits
'| Folyadékial dtitatott cs6 39°¢
Folyadéktartaly
Make-up -
levegs sziiré ‘3 Légksri Vizeltavolits
\"/ nyomas szivattya

1M;keupnli‘;egﬁ 3 dllasu szelep N T Minta bevezetés
,2 vagy 0 Liperc (bejové aramias Bypass 0,3 vagy 1,5 L é
boais S 3 vagy 1,5 Liperc IFonadz'k
leeresztés

0 vagy 1.2 Liperc

14. abra: A kondenzacios részecskeszamlalo (CPC) elvi felépitése (TSI CPC3775 manual).
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Az ultrafinom mérettartomanyban azonban mar nem hatékony a fényszoras (mivel a
részecskék Iényegesen kisebbek a lézerfény hullamhosszanal), ezért azokat el6szor az
optikailag jol detektalhaté mérettartomanyba kell ,,ndveszteni” (Kulmala et al., 2004). Ez a
miivelet (adiabatikus expanzid) egy munkafolyadék gozének kondenzacidjaval
megoldhat6. A munkafolyadékot egy telitdben (specialis anyagi fiitott cs6) melegitik, ahol
az athaladé aeroszol minta Osszekeveredik a munkafolyadék gézével, egytttal
homérsékleti egyensulyt alakitanak ki.

Ezutan a gdzzel telitett mintat a kondenzerben hirtelen lehtitjikk, aminek hatasara a
g6z tultelitetté valik és kondenzalddni kezd. Ilyenkor az aeroszol részecskék kondenzacios
magvakként szolgalnak. A legkisebb, 10 nm-nél kisebb részecskéket leszamitva a
részecskék egységesen aktivalodnak (Saros ef al., 1996), és mindegyik koriilbeliil 10 pm
méretlire novekszik. Az igy létrejott részecskék mar konnyen és hatékonyan
megszamolhatoak. A fokuszald lencsén atbocsatott 1ézernyaldbra merdlegesen bevezetett
aeroszol minta egyedi részecskéinek fényszorasat egy fotodetektor segitségével mérjiik, az
impulzusok szama pedig a részecskék szamaval aranyos.

A gyakorlatban leginkabb harom munkafolyadékot hasznalnak: 1-butanolt, vizet és
izopropanolt. Mindegyik kiilonb6z6 kutatasi teriiletekhez idealis. Mivel az I-butanol
gbzének kicsi a diffuzivitasa, ezért konnyebb gdzfazisban tartani, raadasul nehezebben
diffundal bele a viz, mint az izopropanolba. Ezen két kedvezd tulajdonsaganak
koszonhetden stabil, megbizhatd mikodésre képes, ezért a hosszatava mérésekhez
elsésorban a butanolos CPC-k ajanlottak (TSI Application Note CPC-002, 2012).

Az altalunk hasznalt részecskeszamlalo CPC3775 tipust (TSI, USA). Ds, értéke —
ahogy az a 15. abran is lathatd — 4 nm, munkafolyadéknak pedig 1-butanolt hasznal.
Telit6jében a hémérséklet 39°C, mig az optika 40°C, a kondenzer pedig 14°C
hémérsékletii. Az optika a legmelegebb pont a késziilékben, ezaltal biztosithatd, hogy g6z
ne kondenzalédhasson a lencséken. A késziilekek also detektalasi hatarat elsésorban a
telitd és a kondenzer kozotti hdmérsékletkiilonbség mértéke hatarozza meg; minél nagyobb
a homérsékletkiilonbség (AT), annal kisebb a Ds). A CPC gyari beallitasainak
megvaltoztatasaval — a hdmérsékletkiilonbség novelésével — a Dsg akar tobb nanométerrel

is csokkenthetd.
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15. abra: A TSI CPC3775 detektalasi hatasfoka (TSI CPC3775 manual).

A AT azonban nem novelhet6 tetszéleges mértékben, ugyanis a hdmérséklet-kiilonbség
esélyét. Ez azt jelenti, hogy a hattér megnd, és ezaltal a mért koncentracio (a téves pozitiv
mérések miatt) nagyobb a valodi értéktél. A koncentraciokat pedig még invertalni is kell,
ami kiilonosen a kisméretii részecskéknél érzékeny a miivi hatasokra.

A DMPS kalibralasa soran meghatarozzak a kernel matrix (lasd (39) egyenlet) részét
képez6 [DMA] ¢és [CPC] matrixokat, a [csOveszteség]-et pedig a késziilékben talalhato
teljes csOhosszra vonatkoztatjak (laminaris aramlast feltételezve). A kalibracio soran egy
referencia DMA segitségével kozel monodiszperz aeroszolt allitanak eld, az egyensulyi
toltéseloszlast pedig **'Am forrds segitségével biztositjak. A kalibracié soran vagy a
polisztirol-latex (PSL) kopolimer szuszpenzidjat hasznaljak, vagy valamilyen szilard
anyagot — leggyakrabban eziistot, ammoniumszulfatot vagy natriumkloridot — hevitenek
altalaban 900-1200°C kozotti homérsékleten, az oxidacidé megel6zése érdekében
nagytisztasagu nitrogén atmoszféraban. Ezen homérséklettartomanyban 3-25 nm kozotti
NMMD méretii részecskék keletkeznek (Aalto, 2004), amelyek alkalmasak a CPC-k
detektalasi hatasfokdnak meghatdrozasara. Mivel a generalt részecskék nem teljesen
monodiszperzek, ezért ugy kell beallitani a méreteloszlasukat, hogy annak NMMD-je minél

kozelebb legyen a kalibralandé mérethez, hiszen igy biztosithato a platon torténd mérés.
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Megfelelé beallitasok esetén a kalibralas pontatlansiga nem haladja meg a +0,2 nm-t
(Aalto, 2004).

Kutatomunkam soran aramlasvaltd (flow-switching) DMPS-t hasznaltam. Ez egy
olyan rendszer, amelynél egy CPC és egy DMA hasznalataval is megkozelithetd a két
DMA-t és két CPC-t hasznal6 kettés DMPS-ek mérési teljesitménye. A késziilék felépitése
a 16. abran lathat6. A rendszer a 6-1000 nm kozo6tti mobilitasi atmérd-tartomanyban
hatarozza meg a méreteloszlast 30 csatornaban, mintegy 10 perces idofelbontassal. Egy
teljes mérési ciklus (egy méreteloszlas meghatarozasa) két részbol all: high flow modban
(0.=2LPM (liter perc™"), O =20LPM) a 6 és 200 nm kozotti mobilitasi 4tmérdji
részecskéket mérjiik meg, 20 csatornaban. A nagyobb aramlasi sebesség idealis a kisebb

részecskékhez, mert igy kisebb a diffuzids veszteség.
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 MANUALIS
ARAMLASMERES

16. abra: Az aramlasvalto DMPS blokkdiagramja (Vakkari, 2008).

Az elsé mérési szakasz utan aramlasvaltas torténik kisebb aramlasi sebességekre
(low flow mod). Ebben a mérési médban a 200-1000 nm atmérdji részecskék mérése
valosul meg 10 csatornaban, ekkor a O, = 0,3 LPM és a Oq, =3 LPM. A kisebb aramlas a

nagyobb részecskék mérésénél kedvezo, igy ugyanis kisebb a részecskék tehetetlenségébol
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eredd, elsdsorban a csovek kanyarulataiban jelentkezd veszteség. A részecskeméret pontos
meghatarozasanak érdekében az aramlasi rendszerben egy hémérséklet-érzékeld szenzor,
valamint t6bb ponton aramlasmérd szenzorok vannak elhelyezve. A késziilék ugyanis fix
csatornakhoz (mobilitasi atmérokhoz) szamolja ki a fesziiltséget. Mivel a hdmérséklet és az
aramlasi sebesség is kismértékben valtozik az idovel, ezért a késziilék mindig ugy allitja be
a fesziiltséget, hogy valtozo korilmények kozott is mindig ugyanaz a részecskeméret

legyen detektalva.

3.2 Az adatok kiértékelése

3.2.1 Invertalas

Azt a folyamatot, mely soran a mért, ,,nyers” koncentraciobol hatarozzuk meg a
valos méreteloszlast, tehat a beiitésszam—fesziiltség adatokat koncentracié-részecskeméret
térre képezziik le, invertalasnak nevezzik. Ez a miivelet egy matrix invertalasi
(dekonvolucioés) probléma. Egy adott, elektromos mozgékonysagon alapuld
részecskeméret-szeparatorra (Differential Mobility Particle Sizer, DMPS) jellemzd
~munkafiiggvény”, az Ggynevezett kernel matrix az aldbbi komponensekbdl all 6ssze

(Vakkari, 2008):

[DMPS] = [DMA] [CPC] [t5téseloszlas] [csbveszteség], (39)

ahol [DMPS] a kernel matrix, [DMA] a DMA atviteli fiiggvénye, [CPC] a kondenzacios
részecskeszamlalo detektalasi hatasfokanak korrekcidja, [toltéseloszlas] a bipolaris
egyensulyi toltéseloszlas (Wiedensohler, 1988), [csOveszteség] pedig a késziilék belsejében
végbemend, laminaris aramlast feltételez (becsiilt) linedris cséveszteségek korrekcioba
vétele a DMPS 0Osszes méretcsatornajara. Az aeroszol méreteloszlas mérése az alabbi

matrixmiiveletként értelmezhet6:

[nyers adatok] = [DMPS] [aeroszol], (40)
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ahol [nyers adatok] a mért nyers koncentraciok (,,beiitésszam”)—fesziiltségek matrixa,
[DMPS] a DMPS kernel matrixa, [aeroszol] pedig a valos méreteloszlas. Ebbdl a valodi

méreteloszlas egy egyszerli matrixinverzidval meghatarozhato:

[acroszol] = [DMPS] ' [nyers adatok]. 41)

A szamolasok soran hasznalt MATLAB szkript a nemnegativ legkisebb négyzetek
modszerét hasznalja, amely kellGen stabil, és igy megbizhato eredményeket szolgaltat. A

DMPS vezérloprogramjat és a szkriptet a Helsinki Egyetem kutatoi irtak.

3.2.2 A napok osztalyozasa

A méreteloszlasok napi valtozasat az ugynevezett kontGrabrakon szoktak
megjeleniteni. Az abra haromdimenzids, mivel az id6 (abszcissza) és részecskeméret
(ordinata) adatok mellett a koncentraciokat is szemlélteti (z tengely, szinskala). A
méreteloszlasok napi menetének vizudlis vizsgalata nagyon fontos, mivel ennek
segitségével lehet osztalyozni a napokat a szennyezettség, valamint az ujrészecske-képzodés
szempontjabol. Az egyes napokat a méreteloszlasok napi menetének vizsgalataval, az
ujrészecske-képzodési jelenség alapjan osztalyokba soroltuk. Az osztalyozas — ami a (Dal
Maso et al., 2005) folyamatabrajanak modositasa — logikai dontéseit a 17. abran mutatom
be. A modositasra a nagyvarosi kornyezet miatt volt sziikség, ugyanis mig az alig
szennyezett kornyezetekben, hattérhelyeken nincs jelentdsége az antropogén emisssziobol
szarmaz6 esetleges fluktuacioknak (a kontirabrakon idénként kialakuld vords ,,szigetek™),
addig varosi kornyezetben ezen események helytelen kezelése az egyes napok téves
osztalyokba val6 sorolasahoz vezethet.

Az osztalyozas annak az ellenérzésével kezdddik, hogy a vizsgalt nap folyaman volt-e
méréskimaradas (példaul dramsziinet vagy tervezett leallas, karbantartds miatt) vagy rossz
mérés (a mérérendszer meghibasodasa miatt). Ha ezen hibas mérések Osszesitett hossza a
nap folyaman meghaladja a 4 orat, akkor az adott nap nem osztalyozhato, és a ,,Hianyzo
adatok” kategoriaba keriil. Megjegyzendd, hogyha egy adott napon 4 6ranal kevesebb
mérési adat hianyzik ugyan, viszont az adathiany az ujrészecske-képzédés szempontjabol
leginkabb meghatarozo idészakban, 10 és 14 ora kozott van, akkor azt a napot szintén a

,,Hianyz6 adatok™ csoportba soroltuk. Ez a csoport csokkenti a relevans napok szamat,
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ezért a torzitatlansag érdekében a részecske-képzddés gyakorisaganak meghatarozasakor

ezeket a napokat figyelmen kiviil hagyjuk.

Hiényz6 adatok Hidnyz6 adatok

>4 6ra >

Nem nukleacios
esemény novekvod
Képeznek a . i N ] Aitken-médussal
részecskék 20 N N(,)tt az Altkfm'
nm-nél kisebb, modus legalabb

markéns modust? 6 oran keresztiil? | \N
: ~——

N

A 4

Nem nukleacios
esemény novekedés

I nélkiil
\ 3
Jelen van a moédus N Meghataro.zatlan
legalabb 1 6raig? > nukledcios
esemény
J
1
Van lathato N
novekedés?
I 1
/ \ ;o
Zavartalan N Nukleacios
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2. osztaly
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Nukleacios
esemény
1. osztaly

17. abra: A nukleacios napok osztalyozasanak folyamatabraja a kontirabrak alapjan.

Ezutan megvizsgaljuk, hogy a 20 nm-nél kisebb részecskék képeznek-e markans
modust. Ez kulcsfontossagii kérdés a nukleacid szempontjabol, ugyanis 20 nm alatt
kozvetlen emisszioval mar nem keletkeznek aeroszol részecskék, hanem kizarolag
nukleacioval, amely esetben a részecskék novekedése koriilbeliil 1 nm-rél indul meg. Ha
nincs jelen markans modus, akkor megvizsgaljuk, hogy az Aitken-modus nétt-e 6 6ran

keresztiil. Ez a varosi helyszin miatti modositas. Varosi kdrnyezetben ugyanis lehetséges,
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hogy kozvetlen emissziobol, példaul a gépjarmi-forgalombol szarmazdé nagyobb
részecskék (melyek atmérdje nagyobb 20 nm-nél) a gazokkal vagy a kondenzacioképes
reakciok révén részecskeméret-novekedést produkalnak. Egy ilyen példat a 40d abran
mutatok be. Ha a novekedés legalabb 6 oraig tart, akkor szignifikansnak tekinthetd, és ez
esetben az adott nap a ,,Nem nukledcios esemény novekvé Aitken-modussal” osztalyba
keriil. Amennyiben a moédus nem nétt ennyi ideig, vagy egyaltalan nem nétt, akkor a ,,Nem
nukleacios esemény novekedés nélkiil” a megfelelé csoport.

Ha a 20 nm-nél kisebb modus nincs jelen legalabb 1 oran keresztiil, akkor
,Meghatarozatlan esemény”-rél beszélink, ekkor ugyanis nem lehet meghatarozni a
jelenség eredetét. Amennyiben jelen van a modus legalabb 1 o6raig, viszont nincs lathato
részecskendvekedés, akkor az adott nap ugyanugy a ,,Meghatarozatlan esemény” osztalyba
sorolandd. Amennyiben jelen van a modus legalabb 1 6raig, és van lathaté novekedés is,
rdadasul a novekedést nem zavarja semmilyen kiilsé koriilmény, akkor ,,1. osztalyu
nukleacios esemény”-rél beszélink. Ezek a ,legszebb”, legegyértelmiibb nukleaciok,
melyekre meg lehet hatarozni az ujrészecske-képzddés (Js), valamint a nukledcios modus
novekedésének sebességét is. Ha a részecskék novekedése nem zavartalan
(méreteloszlasbeli és/vagy koncentraciobeli fluktuaciok miatt, melyek bekovetkezhetnek
példaul szélirany-valtozas vagy intenziv primer emisszio hatasara; hibas mérés, stb.), akkor
a nukleacios és/vagy a novekedési sebesség vagy nem hatarozhatd meg, vagy nem
hatarozhaté meg elég pontosan. Ezek az esetek ,,2. osztalyt nukleacios esemény”-nek
tekintendok.

Fontos megjegyezni, hogy az 1. és 2. osztalyu nukleacios események szétvalasztasa
nem teljesen egyértelmil; a donté szempont az, hogy a fentebb emlitett szamolasok
elvégezhetéek-¢ (kell6 pontossaggal). Ha a kontirabra vizualis vizsgalata altal 1.
osztalytnak besorolt eseménynél a szamolasok megbizhatésaga nem lenne kielégitd, akkor
azt atsoroltuk 2. osztalyiva. Az atjaras természetesen a masik iranyba is lehetséges, viszont

joval kisebb a valosziniisége.
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3.2.3 Képzddési sebesség

A méreteloszlasokbol, illetve a dN/dlogD, értékekbdl meghatarozhaté a nukleacio,
illetve az Gjrészecske-képzddés sebessége, Jp (ahol D a keletkezo részecskék atmérdje nm-

3 1
ben, cm s

egységben). Nukleacios sebességrol szigortian véve akkor beszélhetiink, ha
D=1 nm, de még a legjobb DMPS-ek als6 méréshatara is 3 nm koriili, igy valdjaban csak
ujrészecske-képzodési, és nem nukledcios sebességrél van szo. Jp szemléletesen azt adja
meg, hogy egy masodperc alatt egy cm’ levegben hany darab D atmérdjii részecske
keletkezik. Esetiinkben Jp=Js.

iddvaltozasaként adhatdo meg, tehat Jp ~ dNp,/dt. A frissen nuklealodott részecskék szama
azonban jelentésen csokken azok koagulacidja (Feoag) €s novekedése (Fgrowm) altal. Utobbi

korrekcids tag a vizsgalt mérettartomanybol kinové részecskéket veszi figyelembe

(Kulmala et al., 2001). A képzddési sebesség tehat a kovetkezd egyenlettel szamolhat6 ki:

Jp = dr +Fcoag 7LFgmwm'

(42)

A nuklealédd részecskék koncentracidja, Ny a 6-25 nm kozotti mobilitasi atmérdji
részecskék koncentracidjaként becsiilhetd, tehat Ny = Ng os. Emiatt viszont az Fyown tag
elhanyagolhaté, mivel a részecskék ritkdn noének ki ebbdl az intervallumbol a
részecskeképzodés befejezddése elott (Dal Maso et al., 2005):

dN,.
JIp =ﬁ+Fcoag'

A dNg,s/dt meghatarozhatd az Ngos—t grafikon linearis szakaszara illesztett egyenes

(43)

meredekségébdl, ha azt feltételezziik, hogy a nukleacid sebessége a kezdeti szakaszban
allando. A feltétel az esetek tobbségében teljesiil. Egy ilyen esetet a 41. abran mutatok be
részletesen. A koagulacios nyelé meghatarozasa a Dal Maso et al. (2005) alapjan tortént. A
nyelé (CoagSn.c) ismeretében a (teljes) koagulacios sebesség, Feoae az aldbbi képlettel
hatarozhat6 meg:

F, .. =CoagS

coag

~ CoagS yyup Nios - (44)

nuc * ¥ nuc

A koagulaciés nyeld, CoagSn. nagysdga a nukleacids modus NMMD-jéhez tartozd

értékkel (CoagSnump) becsiilhetd meg.
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A kondenzacios nyeld (Condensation Sink, CS) kifejezi az aeroszol populacié azon
sajatsagat, amellyel az a levegdébdl eltavolitja a kondenzacioképes gdézoket; tulajdonképp a
(géz)molekula-méretii részecskék koagulacios nyeldjeként is értelmezheté. A nyeld
nagysaga erdsen fligg az aeroszol részecskék koncentraciojatol és méreteloszlasatol.
rendelkezésre allo feliilet. Mivel ezen fazisvaltas soran az aeroszol részecskék a
kondenzacios magvak, ezért a nyeldé nagysaga hatassal van a részecskék novekedési
sebességére is. A kondenzacios nyeldt a kovetkezd Osszefiiggéssel szamithatjuk ki (Dal

Maso et al., 2005):

CS =27D[D, B, (D,)n(D,)dD, =2zDY" ,,(D, ) D, N,, (45)

ahol D a kondenzalodé goéz diffizios allandoja, Dp; ¢és N; rendre az adott
mérettartomanyban (csatorndban) 1évé részecskék atmérdje és koncentracidja, Su(Dp;)
pedig a tomegfluxus korrekcios faktora (lasd 2.3 fejezet). Mivel a DMPS szaraz atméréket
mér, és a dolgozat irasanak id6pontjaig nem allt rendelkezésiinkre informacio a részecskék
higroszkopikus novekedésérol, ezért a szamolt CS értékek alulrol becslik a valos értékeket.
A kondenzaciés nyelé hasonloan viselkedik, mint a koagulacios nyeld, ezért a CS

értékekbdl megbecsiilhetd a koagulacios nyeld (Coagulation Sink, CoagsS) értéke is:

Coag$ ), =[0[’)7lj CS. (46)

»
A képletben a 0,71 a kénsav hidratjdnak az atméréje nm-ben, m pedig egy empirikus
faktor, aminek az értéke allandd, megkozelitéleg 1,7 (Dal Maso et al, 2008). A
kondenzacids és koagulacios nyeldk értékeinek ismeretében pedig meghatarozhatd a
g6z0k, illetve az Ujonnan keletkezett részecskék atlagos légkori tartdozkodasi ideje,

egyszerilien a nyel6k inverzébdl.
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3.2.4 Novekedési sebesség

A méreteloszlasok nukleacio utani idébeli valtozasanak masik fontos jellemzo
paramétere a nukleacios modus medianjanak, NMMD-jének eltolodasa. Ez az ,.eltolodas™ a
novekedési sebességgel (growth rate, GR) jellemezhetd, ami az alabbi képlettel hatarozhatod
meg:
dANMMD

de

GR = (47)

A szamolashoz tehat sziikségesek az NMMD atmérék, amiket az egyes mérésekre
(méreteloszlasokra) illesztett lognormalis eloszlasokbol (lasd (1) egyenlet) lehet
meghatarozni. Ezen illesztések elvégzésére egy automatizalt, a DoFit algoritmust hasznald
MATLAB szkriptet (Hussein et al., 2005) hasznaltam. Az igy kapott NMMD-k
ismeretében a novekedési sebesség egyszeriien meghatarozhato, am a pontossag érdekében
célszerli grafikusan abrazolni az eredményeket (lasd 45. abra), hogy csak a novekedés
linearis szakaszara illessziink egyenest, illetve igy a lognormalis fiiggvények automatizalt
illesztésének esetleges hibai miatt eléfordulo, az eredményeket akar jelentdsen is torzitd
NMMD fluktuaciok is konnyen kisziirhetoek.

A novekedési sebesség is véltozik az idoben. A kisebb részecskék (Dp<10 nm)
gyorsabban nének, mivel a kis térfogatuk miatt adott mennyiségli g6z kondenzalédasa
nagyobb valtozast eredményez. Nagyobb atmérdk esetében (Dp>20 nm) viszont mar joval
kisebb a relativ valtozas, ezért a novekedési sebesség abban a tartomanyban is
gyakorlatilag allando, ami a 45. 4bran jol lathato. Mivel dN/dlogD, = D,-dN/dD,, ezért
nem csak az NMMD novekedésének a sebessége allando egy adott tartomanyban, hanem a
nukledcios modus csticsmagassaga is linearisan fiigg a D,-tél. Ez is alatdmasztja azt az
elképzelést, hogy a novekedési folyamat szamara rendelkezésre all6 géz mennyisége
Iényegében allando (Lehtinen és Kulmala, 2003). A linearis novekedés azonban csak akkor
teljesiilne, ha a részecskék iitkdzése nem végzédne koagulacidval (Lehtinen és Kulmala,
2003). A linearitasnak elsésorban a hattér” részecskék szabnak Kkorlatot, de a
cstcsmagassag novekedése egy viszonylag sziik mérettartomanyban — a fentebb emlitett

cikkben nagyjabol 15 nm-ig — igy is linearis marad.
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3.2.5 Kénsav proxy

A nukleacid korai szakaszaban, a klaszterek aktivalodasaban és kezdeti
novekedésében a kénsavgdz koncentracidjanak meghatarozo szerepe van a biner viz-
kénsav és a terner viz-kénsav-ammonia/amin nukleacié esetén is. A kénsav
(atlagosan 10°~107 molekula cm ), rdadasul igen draga miiszerek, tdmegspektrométerek —
sziikségesek a méréséhez. A kénsav az atmoszféraban viszonylag kis koncentracioban, de
allandoan jelen 1évo kéndioxid oxidacidja soran keletkezik, tobblépéses reakcioban. Az

altalanosan elfogadott képzddési mechanizmusa (Finlayson-Pitts és Pitts Jr., 2000):

SO, + -OH — HSO;- (4%)
HSO;- + O — SOz + HOy- (49)
SO; + 2 H,O — H,SO4 + H,O (50)

A kéndioxid f6 forrasa a készén és fa (elsdsorban ipari) tiizelése, valamint a gazolaj
égetése. Onmagaban a kéndioxid koncentraciojabol még nem lehet megbecsiilni a kénsav
mennyiségét, mar csak azért se, mert a SO, mennyisége a nap folyaman nagyjabol allando,
ugyanis a bevezetett kornyezetvédelmi szigoritdsok miatt mar nincs jelentds forrasa. A
masik reaktans viszont, a hidroxilgyok rendkiviil reaktiv, instabil, és igy kis élettartamu
speciesz, melynek koncentracidja erésen fligg a napsugarzastol. Emiatt a (48-50)
egyenletek figyelembe vételével a kénsavg6z koncentracioja viszonylag jol megbecsiilhetd
a kovetkez6 egyenlettel (,,kénsav proxy”, Petdjé et al., 2009):
SO, |x Rad

[sto4]oc% (51)
ahol [H,SO4] a kénsav, [SO,] a kéndioxid koncentracidja, Rad a globalsugarzas
intenzitasa, CS pedig a kondenzacios nyeld nagysaga. Ha a részecskék kellden nagyra —
kortilbelill 5 nm-nél nagyobbra — nének, akkor mar nem a jelenlévé kénsav mennyisége a
meghatarozo, mert a tovabbi novekedés elsdsorban az illékony szerves vegyiiletek (VOC-k)

hatasara megy végbe.
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3.3 Terepi mérések

Meéréseinket Budapest kiilonbozd, 1égszennyezettségi szempontbdl eltérd helyszinein
végeztiikk. A belvarosi atlagos, nyitott kérnyezetet az ELTE Lagymanyosi Telephelye, az
utcakanyont (korlatozott 1égmozgasu vérosi kornyezetet) az ELTE Rakoczi uti Telephelye
reprezentdlja. Kozlekedési  mikrokdrnyezetnek a  Varhegy-alagutat, varoskozeli

hattérhelynek pedig a KFKI Atomenergia Kutatointézetének telephelyét valasztottuk. A

helyszinek varoson beliili elhelyezkedését a 18. abran mutatom be.

18. abra: A négyféle tipusu varosi kornyezet elhelyezkedése Budapesten.

Budapesten ¢és Pest megyében a gépjarmiivek 87%-a személyauto, 0,46%-a pedig
autoébusz volt. A dizeliizemii jarmlivek ardnya a személygépkocsik esetében 18%, az
autobuszok esetében pedig 97% volt 2009-ben, a jarmiivek atlagos életkora pedig 9,9 év
volt a személygépkocsikra, és 13,9 év az autobuszokra (OKJ, 2010). Magyarorszagon 1999
ota a kozati gépjarmiivekbe kizarélag 6lommentes tizemanyag kaphato (Salma et al., 2000;
Salma és Maenhaut, 2006), 2005 juliusatél pedig a gazolaj kéntartalmat — az EU
ajanlasoknak megfelelden — 10 ppm ala csokkentették (Directive 2009/30/EC, 2009).

Az uralkod6 szélirany Magyarorszagon és Budapesten is északnyugati. A Pilis, a

Budai- és a Visegradi-hegység iranyabol tiszta levegd érkezik a belvaros folé, ami
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keveredik az ott talalhat6 szennyezett levegével, felhigitvan azt, majd 1ényegében akadaly

nélkiil tavozik dél, délkelet iranyaba.

3.3.1 Belvarosi kornyezet

A Dbelvarosi nyitott kornyezet reprezentalasara elsd méréhelyiinknek az ELTE
Lagymanyosi Telephelyét (E 47° 28'25,22", K 19° 03' 48,65", 115 m tengerszint feletti
magassag) valasztottunk. A helyszin, mely a 19. abran lathato, a belvarostol délre, a Pet6fi
hid kozelében, a Duna partjatol mindossze 80 m tavolsagra, a folyo folott kialakuld
szélcsatorna kozvetlen kozelében talalhato (Salma er al., 2011b). Az uralkodd északkeleti
szélirany miatt jol reprezentalja az atlagos belvarosi kornyezetet. A kozelben talalhato
egyetemi és irodaépiiletekben tobb ezer ember dolgozik, illetve tanul. A Duna melletti

autout négy savjan intenziv kozlekedés zajlik, a délelétti és a délutani csucsforgalomban

pedig gyakran alakulnak ki forgalmi dugok.

19. abra: A DMPS és elhelyezkedése a belvarosban (a jobb oldali abra hétterében a Petéfi
hid lathato).

A DMPS méréseit szamos segédparaméterrel egészitettiik ki, a 10 perc idéfelbontasu
mikrometeorologiai adatokat (hémérséklet, globalsugarzas, relativ nedvesség, csapadék,
szélsebesség ¢és szélirany) az egyetem Lagymanyosi Telephelyén, a Meteorologiai Tanszék
altal tizemeltetett méréallomasrol kaptuk. A kilonbozd légszennyezé gazok (SO,, NO,

NOy, Os), valamint a PM;, oras felbontasu koncentracioi pedig az Orszagos Levego-
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szennyezettség Mérdallomas (OLM) koriilbeliil 1,6 km-re 1év6, Kosztolanyi Dezsd téri

allomasarol szarmaznak.

3.3.2 Kozlekedési mikrokérnyezet

A Virhegy-alagat (E 47°29' 54,49", K 19° 02'24,57", 106 m tengerszint feletti
magassag a keleti kapunal) egy 350 m hosszu, egyenes alagit, melyet 1853—1857 kozott
épitettek. Szélessége koriilbeliil 9,3 m, magassaga pedig 7,9 és 10,7 m kozott valtozik. Az
alagit a Dunara merdleges, keleti kapuja a folyoparttol koriilbeliil 130 m tavolsagra
talalhat6. A nyugati kapu fel¢ enyhén, 1,8%-ban emelkedik, ezzel is segitve a természetes
szell6zést (kéményhatas), valamint az es6viz elfolyasat. Az alagut a Lanchidat koti 6ssze
Krisztinavarossal. Legutolso jelentésebb feltjitasat 1973-ban (Budapest megalapitasanak
centendriuman) végezték; ekkor 01j vizszigeteld és -elvezetd rendszert épitettek ki, a falakat
pedig tivegmozaikkal fedték be. A felujitds részeként az alagiit melletti jaratban
elhelyeztek két, 1900 m’h! névleges légszallitasi kapacitasi banyaventilatort. Az alagit

keleti, Clark Adam tér (Lanchid) fel6li bejarata a 20. dbran lathaté.

MIATT A GYALOGOSKOZLEKEDES
N 5 NewuiNOTT! g
R | WEGEN LUFTBESCHMUTZUNG
fl 2 ouRcHGANG NiCHT =
TUEMPFLHLEN | P
Foteh :
TUNNEL AIR POLLUTED !

PEDESTRIAN CROSSING . 8
NOT RECOMMENDED !

20. abra: A Varhegy-alagt a keleti bejarat fel6l. A mérés helyszinét a piros pont jeloli.
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Az alagit jelentds gépjarmii-forgalmat bonyolit, egy atlagos munkanapon nagyjabol
20 000 gépjarmii haladt at rajta. Az intenziv forgalomnak és a jelentdsen korlatozott
légmozgasnak koszonhetden az alagut levegdje jelentds mértékben szennyezett, amire a
keleti bejaratnal egy tabla is figyelmeztet. A banyaventilator segitségével a sulyosan
szennyezett levegd higitasara munkanapokon koriilbeliil 8 és 18 ora kozott az Alagut feletti
¢és melletti teriiletrdl viszonylag tiszta, sziiretlen levegét fjnak be.

Az alaglt 2 forgalmi savot, a déli oldalon egy gyalogos jardat, az északi oldalon
pedig egy szervizjaratot tartalmaz. A nyugati kapu koézelében 1évé forgalmi lampak
vezérlésére online hurokszamlalo berendezéseket hasznalnak. Az alagitba behajtd
gépjarmiivek szamat mindkét iranyban mérik. A hurokszamlalok azonban csak a
gépjarmiivek szamat érzékelik, azok fajtajat (személyautd, busz) viszont nem. A gyalogos-
kozlekedés megengedett, viszont a nagy légszennyezettség miatt nem ajanlott, amire a (20.
abran lathat6) keleti kapunal egy tabla is figyelmeztet. Az alagitban 50 km hl-s
sebességkorlatozas van érvényben, a tehergépjarmiivek kozlekedése pedig tiltott.

A méréseket nyaron, 2010. julius 12-26. kozott végeztik. A DMPS-t a keleti
bejarattol 226 m-re, az északi oldalon 1évé tartalékszell6z6-géphazban helyeztik el. A
koriilbeliil 1,5 m hosszl, 4 mm belsé atmérdjii mintavevo rézesd a talajszinttdl nagyjabol

1,2 m magassagban helyeztiik el.

3.3.3 Utcakanyon

Az utcakanyonban végzett méréseket a Rakoczi ut 5. alatt (B 47°29'39,36",
K 19°03'36,30", 111 m tengerszint feletti magassag), az ELTE BTK épiiletének 2.
emeletén, a talajszintt6l koriilbelil 8 m-re torténtek. A mintavevd cs6 vége korilbeliil
0,8 m-re volt a faltol. A helyszint a 21. abran mutatom be. A helyszin kivalasztasat az is
indokolta, hogy korabban mar végeztek ott acroszol méréseket (Salma et al., 2004). Az
utcakanyon teljes hossza a Fiumei uttol az Erzsébet hidig koriilbeliil 2 km, a szélessége
25-40 m kozott valtozik, az épiiletek magassaga pedig nagyjabol 25-30 m. Két jelentdsebb
keresztez6dés talalhaté az utcakanyonban, a Nagykorutnal (Blaha Lujza tér) és a
Kiskoratnal (Muzeum korat, Astoria). A mérések a két keresztezodés kozotti 600 m-es

szakaszon, a Muzeum koruattol kortilbeliil 110 m-re zajlottak.
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21. abra: Az ELTE BTK épiilete (balra) és a DMPS elhelyezkedése (piros ponttal jeldlve)
a Réakoczi tton. A keresztez0désnél a Mizeum korat (Astoria) lathatod (norc.hu).

A Rakoczi ut hat forgalmi savot tartalmaz, melyb6l a két szélsG buszsav. Az
utcakanyon nyugati vége az Erzsébet hidra vezet, részben ennek is kdszonhetd, hogy igen
jelentds gépjarmiiforgalmat bonyolit. Emellett a buszforgalom is kifejezetten intenziv, a
buszok reggel 6 oratol koriilbelill este 22 6raig néhany perces kovetési tavolsaggal
kozlekednek. A buszok atlagéletkora 2012-ben 18 év volt (BKK, 2012), ezért a jarmiipark
korszerttlennek szamit. A BKV autobusz flottajanak tobb, mint felét kitevd, koriilbeliil 21
éves atlagos ¢életkoru Ikarus 260-as és 280-as tipusok Euro 0, 1 és 2, de még a legujabb,
Budapesten legkorszertibbnek szamito, 2011-ben 5-7 éves Volvo buszok is csak Euro 3
motorral rendelkeznek. A régebbi motorokbdl szarmazo aeroszol dkotoxicitasa jelentdsen
nagyobb (Turdczi et al., 2012).

A mérdpont kozelében két buszmegallo is talalhato, a keresztezédésben pedig lampas
forgalomiranyitas van. Emiatt, tovabba a nagy forgalomnak koszonhetden a gépjarmiivek
forgalmi sebessége altalaban kicsi, amit a kozlekedési lampak miatti fékezések és a
varakozas tovabb ront. A 1égmozgas a viszonylag szilk utcak és a magas épiiletek miatt
erdsen korlatozott, igy a nagy forgalommal parosulva jelentds 1égszennyezettség alakulhat
ki, ami az intenziv légkeveredés, levegdcsere hianyaban akar tartdsan is megmaradhat. A

2011. marcius 28. ¢és majus 31. kozott zajlo mérések 6 célja a koncentraciok és a
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méreteloszlasok paramétereinek meghatdrozasan tul annak vizsgalata volt, hogy hogyan

befolyasolja a szennyezett kornyezet az Gijrészecske-képzodés tulajdonsagait.
3.3.4 Varoskozeli hattérhelyszin

Varoskozeli hattérhelynek definicio szerint az olyan helyszinek szamitanak,
amelyeknek a nagyobb szennyez6 forrasoktol vett tavolsaga 3—10 km, varosi hattérhelynek
pedig azok a teriiletek, melyek 50 méteres korzetében a forgalom kevesebb, mint
2500 gépjarmii nap ' (Putaud et al., 2010; EEA Air Quality Monitoring, 1999). Az altalunk
valasztott helyszin, mely a belvarostol koriilbelil 10 km tavolsagban, a budai hegyek
kozott, a KFKI Atomenergia Kutatointézetének csillebérei telephelyén (E 47° 29' 12,50",
K 18°57'17,71") helyezkedik el, és varoskozeli hattérhelyszinnek tekinthets. A méréhely,
mely a 22. abran lathato, erddvel hatérolt teriileten fekszik. A legkdzelebbi, egyébként igen
kis forgalmat bonyolité kozut a méréhelyszintdl koriilbeliil 200 m-re talalhatd. A telephely
kozelében nincsenek ipari lizemek, és nagyjabol 0,5-1 km-en beliil lakoéhazak se. Ennek

koszonhetden ez a kornyezet kivaloan alkalmas volt a varoskozeli hattérhelyszin

reprezentalasara.

22. abra: A varoskozeli hattérhely kornyezete. A DMPS mintavevd csove a tolcsérrel a
kép jobb szélén lathato.

Méréseinket 2011. jonius 1. és augusztus 10. kozott végeztik. A DMPS-t a

Sugarvédelmi és Kornyezetfizikai Laboratorium épiiletének egyik laboratoriumaban
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helyeztiik el. A mintavevd cs6 koriilbeliil 1,5 m hossza volt, nagyjabol 1,2 m-re volt a
talajszinttol, a faltol pedig mintegy 0,5 m-re. A mintavevé cs6hoz nem csatlakoztattunk

elélevalasztot, csupan egy tolesért tettiink a végére az esé elleni védelemre.

3.3.5 Beltéri mérések

Beltéri vizsgalatainkat az ELTE TTK Lagymanyosi Telephelyén, az Eszaki tombben
talalhato 0.81-es szamu Ortvay Rudolf eldadoteremben végeztiik. Az épiiletben a magyar
jogszabalyoknak megfelelden tilos a dohanyzas. A 120 f6 befogadasara alkalmas helység
teljes teriilete 126 m’, térfogata pedig 485 m’. A terem Iépesds elrendezésii, 8 emelkedd
sorbdl all, mindegyik sor 1épcsjénél szell6zonyilasok vannak. Ezeken keresztiil friss, szirt
levegé aramlik be az el6adé alatt talalhato szelldzteté berendezésnek koszonhetéen, amely
egyuttal flitésre és légkondicionalasra is alkalmas. A mennyezeten 6t sorban helyezték el a
levegbelvezetd nyilasokat. Az ¢épiiletek zartsaga miatt a beltéri levegdmindség
szempontjabol nagyon fontos a gyakori légcsere. Ha a kintr6l beszivott levegd
szennyezettebb, mint a beltéri, akkor aktiv sziirésre van sziikség. A terembe érkezo levegd
EU4 mindségi osztalyt, 90%-nal nagyobb arrestanciaju (a teljes tomeg legalabb 90%-at
kiszlir6) szaraz, zsakos szlirékon halad at, a légcsere mértéke koriilbelil 6,8 h' A
szelloztetérendszer munkanapokon reggel 6 oOrakor automatikusan be-, 21 orakor pedig
automatikusan kikapcsol.

A terem négy ajton at kozelitheté meg, melyek a foldszinten és az elsé emeleten is a
terem sarkaiban talalhatoak. Az ajtok az el6adasok alatt és éjszaka is zarva vannak. A
terem az épiilet belsejében talaltato, ablakmentes, emiatt nem éri kdzvetlen napsugarzas.
Hagyomanyos, nagyméretli tablak vannak az eléadoban, melyek feliilete tablakrétaval
irhato. A szellézteté berendezés manualisan is szabalyozhato, és ki is kapcsolhato. A
tanteremben nincsenek névények.
szolgalo DMPS-en tul szamos késziilékkel probaltuk teljesebbé tenni a 2011. aprilis 8-15.
(csiitortok—csiitortok) kozott, szorgalmi idészakban lezajlott egyhetes mérési kampanyt. Az
alkalmazott miiszerek: hémérdk tobb ponton, szénikus anemométer (a levegdaramlas
mérésére), sugarzasmérok, relativ nedvesség-mérd, CO,-mérd, tomegkoncentracio (PM;)
mérés kupos elemii mikromérleggel (TEOM), a terem alatti raktarban pedig szélsebesség-
mérék. A szenzorokat és a mintavevd csdveket a tanterem kozepén, a padok kozott,

koriilbelil 1,5-2 m magassagban helyeztiik el (23a abra), a mérésvezérlé késziilékek és a
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szivattyuk pedig a szell6z6géphazba keriiltek (23b abra). Az online méréseken tilmenden

tobb alkalommal gytjtottiink mintdkat a durva (PMjg20) és a finom (PM,y)

mérettartomanyban.

23. abra: Az Ortvay Rudolf eldaddteremben elhelyezett szenzorok és mintavevd csovek
(a), valamint a mérémiiszerek elhelyezése a terem alatti raktarban (b).

A mérési kampany soran minden, a méréseket befolyasold adat (aramlas, szellozés
valtozasa: ajtok nyitasa/zarasa; forrasok, nyeldk: hallgatok létszama az orakon, tablara iras
krétaval, a tabla torlése) rogzitve lett a kampany mérési naplojaba. A kampany elején
meleg (20-21°C), szaraz iddjaras volt Budapesten, aprilis 10-én azonban hidegfront
érkezett, a napi maximumhémérséklet 11-15°C-ra csokkent, és a kampany végéig minden
nap esett kismennyiségii (2—10 mm) esé. A méréseket az ELTE Meteorologiai Tanszékével

és a BME Aramlastani Tanszékével kozosen végeztiik.
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4. Eredmények és értelmezésiik

4.1 Részecskeszam koncentraciok

A részecskeszam-koncentracié egy Osszegparaméter, amely a 10 perces egyedi
méreteloszlasokbol hatarozhatdé meg, a vizsgalni kivant mérettartomanyhoz (példaul 6—
25 nm) tartozé csatornak értékeinek integralasaval. Két intervallumot vizsgaltam kiemelt
figyelemmel, az ultrafinom (Ne_100) és a teljes (No-1000) koncentracio-tartomanyt. Az elobbi
frakcioban zajlik a nukleacio, illetve a kozvetlen emisszid nagy része is ezt a
mérettartomanyt érinti (lasd 2.3.1 fejezet), ezért varosi kornyezetben az 9sszkoncentracio
jelentds részét, mintegy 70-90%-at az ultrafinom részecskék adjak. Emellett vizsgaltam azt
is, hogy idében hogyan valtozik a két frakcié hanyadosa, az N 100/Ns-1000, Vagyis az

ultrafinom jarulék.
4.1.1 Atlagos és széls6értékek

Kiilonbozé kornyezetek jellemzésénél elengedhetetlen a koncentraciok atlagos és
szélsoértékeinek meghatarozasa és Osszehasonlitasa. Az atlagértékekbol altalanos és
tipikus informaci6 kaphato a kornyezetr6l, ami a hosszatava valtozasok megfigyelésének,
illetve egészségiigyi vagy éghajlati modellek alapjaul szolgalhat, mig a szérasokbol és a
szélsoértékekbdl a forraserdsség ingadozasarol lehet kovetkeztetéseket levonni. A
kovetkez6 fejezetekben ezekkel foglalkozom.

A belvarosi kdrnyezetre voanatkozo részecske-koncentraciok, valamint az ultrafinom
jarulék atlagos és széls6értékei az 1. tablazatban lathatoak. A koncentracio-minimum 2009.
marcius 8-an, a maximum pedig 2009. januar 9-én alakult ki. A januar 10-i levegdmindségi
értékek (PM)o) alapjan rendelték el az elsé budapesti szmogriadot. A koncentracio
11,8x10° cm™ éves medianja viszonylag kedvezd képet fest a belvarosrol, mert sok
varosban tapasztalhatdak ettdl az értéktdl joval nagyobb koncentracidk. Véarosi
kornyezetekre az alabbi atlagos koncentraciokat publikaltak: 7,4x10°-8,8x10° cm™ a dél-
koreai Gwangjuban (Park et al, 2008), (10,5+6,0)x10° cm™ Torontoban (Ns 100
koncentracio, Jeong et al., 2010), Augsburgban 2004 novembere és 2006 novembere
kézott 12,2x10° em® (Birmili er al., 2010), Helsinkiben 16x10° cm ™ (Ruuskanen et al.,
2001), Lipcsében 16x10° cm™ (Wehner és Wiedensohler, 2003), Alkmaarban és Erfurtban
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18x10* cm ™ (Ruuskanen ef al., 2001), Koppenhagaban 7x10° és 24x10° em™® (Ketzel et
al., 2004), Atlantaban 21 x10° cm™ (Woo et al., 2001), Pittsburghben 22x10° cm™ (Stanier
et al., 2004), Pekingben 33x10° cm™ (Wehner et al., 2008), Rémaban 47x10° cm™
(Marconi ef al., 2003), St. Louisban 48x10° cm® (Qian ef al., 2007), Ujdelhiben pedig
nem ritkdk a 100x10° cm™-nél nagyobb értékek se (Kulmala et al., 2005). Erdemes
megjegyezni, hogy — mint Budapest példajan is latni fogjuk — a koncentraciok erésen
fiiggnek a varosi kornyezet tipusatol, ezért az értékek kozvetlen Osszehasonlitisa a

részletes informaciok nélkiil félrevezetd lehet.

valamint az ultrafinom részecskék jarulékanak tartomanya és medianja, illetve atlaga és
szOrasa a belvarosban.

Statisztikai  No1000<107  Ne100x10” glrtgf'éflinom
paraméter !

[em™] [em™] [%]
Minimum 3,8 2,7 58
Median 11,8 9,3 80
Maximum 29 20 92
Atlagtszords  12,1+4,4 9,534 796

Az ultrafinom jarulék 58-92% kozott valtozott, (79+6)% atlag+szoras értékkel. A
részecskék jelentds része tehat az ultrafinom mérettartomanyba tartozik. Ez azzal
magyarazhatd, hogy az antropogén emisszi6 — melynek legfobb forrasa varosi

kornyezetben a gépjarmii-kozlekedés — nagyrészt ebben a mérettartomanyban torténik.

A kozlekedési mikrokornyezetben mért részecske-koncentraciok napi medianjanak,
valamint az ultrafinom részecskék jarulékanak statisztikai jellemz6it a 2. tablazatban
tiintetem fel. A részecske-koncentraciok rendkiviil nagyok a belvarosi értékekhez képest. A
teljes részecske-koncentracié medianja kozel 12-szerese a belvarosban mért mediannak, az
ultrafinom részecskék esetében pedig a koncentracid tobb, mint 13-szor nagyobb. A
minimumoknal még markansabb az eltérés, a teljes koncentraciora vonatkoztatva 33-
szoros, az ultrafinomra pedig 40-szeres. Az ultrafinom jarulék nagyobb a belvarosban
tapasztalt értéknél, s6t mar a minimuma is meghaladja a belvarosban vagy a hattérhelyen

tapasztalt atlagértékeket.
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valamint az ultrafinom részecskék jarulékanak tartomanya és medianja, illetve atlaga és
szorasa a kozlekedési mikrokornyezetben.

3 3 Ultrafinom
Statisztika Ne-1000%10 Ne-100x10 jarulék
[em] [em ] [%]
Minimum 126 108 84
Median 140 124 86
Maximum 214 187 90
Atlagtszoras  146+22 126£19 86+2

A koncentraciok szorasa nagyobb ugyan a tobbi helyszinen tapasztalt értéktdl, a
relativ szoras azonban kisebb, mint a fele a tobbi varosi helyszinre meghatarozott értéknek.
Ez azt jelenti, hogy az alagutban kialakult kérilmények valtoztak a legkevésbé, amit még a
ventilacié ki/bekapcsoldsa se befolyasolt nagymértékben. Hidba csokken a koncentracio
nagyjabol a felére a szellztetés hatdsara, a kornyezet zart jellege jobban meghatarozza a

kialakul6 kortilményeket.

Az utcakanyonra vonatkozo részecske-koncentraciok és az ultrafinom jarulék napi
medianjanak statisztikai paramétereit a 3. tablazatban foglalom Ossze. A teljes részecske-
koncentracié napi medianja a belvarosi érték kétszerese, a varoskozeli hattérhelyen
tapasztaltnak pedig tobb, mint az OtszOrose. Az eltérés nagysaga a belvarosra
vonatkoztatva hasonld a minimum-koncentraciok esetében is, bar valamivel kisebb a
kiilonbség, a teljes részecskekoncentracio esetében az eltérés 66%, az ultrafinom
részecskeknél pedig 81%. Az ultrafinom jarulék is egyértelmiien nagyobb, mint a masik
két varosi helyszinen, atlagosan (86+3)%. Ez is alatamasztja, hogy ebben a kornyezetben
nagyobb az antropogén hatds, mint a belvarosban vagy a varosi hattérhelyen, amit az

ultrafinom jarulék 80%-o0s minimum értéke is megerdsit.
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valamint az ultrafinom részecskék jarulékanak kiterjedése az utcakanyonban.

Statiszrtikai Ne_1000%107 Ne 1001073 }i}ﬁtj\éﬁ{l{nom
paraméter

[em] [em™] [%]
Minimum 6,3 49 30
Median 23 19 35
Maximum 47 41 95
Atlagtszoras 24+11 20+9,4 86:+3

A varoskozeli hattérhelyen a részecske-koncentraciok és az ultrafinom jarulék napi
medianjanak statisztikai paraméterei a 4. tablazatban lathatoak. A koncentraciok jelentésen
kisebbek a tobbi varosi helyszinhez viszonyitva, az Ng jo00 medidnja alig 36%-a a
belvarosban, 19%-a az utcakanyonban, ¢és minddssze 3%-a a  kozlekedési
mikrokdrnyezetben tapasztalt medianoknak, és Osszevethetd a kontinentalis hattérhelyen
(K-pusztan) jellemzo értékekkel (Yli-Juuti et al, 2009). Ilyen értékek vidéki
hattérhelyeken, illetve nagyon tiszta kérnyezetekben jellemzoek. Az ultrafinom részecskék

(76+9)%-os atlagos jaruléka is valamivel kisebb a tobbi varosi helyszinen tapasztalttol.

4. tablazat: A teljes (Ns-1000) és az ultrafinom részecske-koncentracié (Ne-100) napi
medianja, valamint az ultrafinom részecskék jaruléka a teljes koncentraciohoz a
varoskozeli hattérhelyen.

Statisztikai Ns1000<107 N 109%107> Eﬁiinom
paraméter

[em™] [em™] [%]
Minimum 1,7 1,3 56
Median 4,3 3,1 77
Maximum 13 10 93
Atlagtszoras  4,7+2,1 3,4+1.8 769
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4.1.2 Napi valtozékonysag

A részecske-koncentracio napi valtozékonysaganak vizsgalataval kovetkeztetéseket
vonhatunk le a forrasok és a nyeldk intenzitasardl, azok idobeli valtozasarol, valamint a
meteorologiai paraméterek hatasarol. A Lagymanyosi Telephelyen végzett egyéves mérési
kampany lehetévé tette, hogy megvizsgaljam az ultrafinom és az Njgo_jg00 részecske-
koncentracié atlagos napi menetét és annak évszakos valtozasat, melyet a 24. abran
mutatok be. A gorbék bizonyos szakaszain jelentés eltérés tapasztalhatd, elsdsorban a

hideg (0sz, tél) és a meleg (tavasz, nyar) évszakok kozott.

R R R R T A
14k ]
BE | e Ta ]
12 ® Tavasz -
1L ® Nyar ]

— | o Osz )

‘e 10 E

S gL ]

© i

e 8 .

< i

Qo 7 E

o i

© 6| .

& 5 §

3] i

S F ]
3| ]
2L ]
1Lk ]
oL i i i i i i

00:00  03:00 06:00  09:00  12:00 1500  18:00  21:00  24:00
1d6 [66:pp]

24. abra: Az ultrafinom részecskék (Ns_100, felsé gorbék) és a regionalis aeroszol

oras simitott gorbét jelolik.

A g6rbék hasonlé jelleget mutatnak &jféltsl reggel 8 oraig. Ejfél utan a koncentracié
minden évszakban monoton csdkken koriilbeliil 4-5 oraig. A télen mért értékek jelentGsen
kisebbek kora hajnalban (&jfél és 5 6ra kozott), mint a tobbi évszakban, de a gorbe profilja
ugyanolyan. A masik harom gorbe hibahataron beliil egyforma lefutdsi. A reggeli
csucsokat (6-9 ora) a kozlekedésbél szarmazo emisszio okozza. Az antropogén eredetet az
is alatamasztja, hogy a téli idészamitas (oraatallitas) ellenére a koncentracio-maximum
lényegében ugyanakkor, 7-8 ora kozott tapasztalhaté mindegyik évszakban, télen azonban

egy kicsit késobb, 9 ora koriil.
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A reggeli csucsforgalom csokkenése utan a koncentraciok is jelentdsen csokkennek.
Ez a valtozas legkevésbé télen tapasztalhatd, melyben valosziniileg szerepet jatszik a nap
kozben tapasztalhato intenziv fiités: Osszel és télen a fiitésbol szarmazo emisszio lassitja a
koncentracié csokkenését a reggeli forgalmi csiics utani idészakban. A tavaszi €s a nyari
gorbe 11 oraig nagyon hasonld alaku, mig a koncentracio-csokkenés lassabb és kisebb
mértékii. Ez részben a keveredési rétegmagassag valtozasaval magyarazhatd: a melegebb
évszakokban napkozben joval vastagabb ez a réteg, ezért a szennyezett levegé joval jobban
higul, vagyis nagyobb a koncentracid csokkenése. A tavaszi gorbén a 11 ora koriil
megjelend, nagyjabol délig tartd kis cslcs az intenziv nukleacios tevékenységnek
koszonhetd. Ezt megerdsiti a nukleacios és nukleacidomentes napokra atlagolt napi menet

jellege (25. abra), amelyen markansan megjelenik a dél koriili csucs.
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25. abra: Az ultrafinom részecskék (Ns-100) koncentraciojanak idévaltozasa nukleacios és
nukleaciomentes . A vonalak az 6ras simitott gorbét jelolik.

Az Ujrészecske-képzddés maximuma mas helyszinekhez hasonldoan Budapesten is
tavasszal volt megfigyelheté (lasd 2.3.2). Az Gjrészecske-képzOddés hirtelen és jelentds
koncentracio-novekedéssel jar, ami viszont nem tart sokaig, mert a ,,friss” — tehat
kisméretli — aeroszol részecskék koagulalodnak a meglévd nagyobb részecskékkel, igy a
részecskék atlagos mérete nd, a koncentraciojuk viszont csokken. Emellett a részecskék a
koagulaciotol fiiggetleniil, a kondenzalodd gézok (példaul VOC-k oxidacids termékei)
révén is novekedhetnek, és eléfordulhat az is, hogy ,.kinének™ az ultrafinom tartomanybol,

ami a koncentraciot tovabb csokkenti.
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A tavaszi ¢és nyari évszakban a koncentracio értéke 11 ora utan késé délutanig jo
kozelitéssel jellegtelen, és csak fluktuaciot, kisebb ingadozasokat mutat. Ez a tipikusan
stabil, kismértékben valtozo keveredési rétegvastagsaggal, valamint a kozel allando
intenzitasu és térben kiterjedt elhelyezkedésii forrasokkal, illetve nyeldkkel magyarazhato.
A tavaszi és nyari kora esti csiicsmaximum a délutani csucsforgalombol szarmazo emisszid
eltolodasaval magyarazhato. Kés6 este, 22 oOra utan a forrasok intenzitasanak
csokkenésével a részecske-koncentracio is csokken, egészen kora hajnalig. Télen a
csokkenés joval korabban, nagyjabol 19 ora koril kezdédik. Ez a hamarabb kezd6dd
sotétedéssel, és az emberek hétkoznapi tevékenységének atrendezddésével magyarazhato.

A gépjarmiiforgalom mint emissziés forras  hatasanak = megbecslésére
Osszehasonlitottam a teljes részecske-koncentracio (Ne-1000) napi valtozasat munkanapokra
¢és munkasziineti napokra 2009 nyaran. Ahogy az a 26. abran is latszik, szignifikans eltérés
van a két idészak kozott. A gorbe éjféltdl koriilbeliil hajnali 4 ordig gyakorlatilag
megegyezik. Ugyanez elmondhaté a 20 ora és ¢éjfél kozotti idészakra is. (Mindez
megerésiti az el6z0 bekezdésben a meteorologia hatdsardl adott magyarazatot is.)
Munkanapokon azonban a koncentracié reggel 7 orara, tehat alig 3 ora alatt 1ényegében
megduplézodik, 7 és 8 6ra kozott pedig 18x10° cm™ koriili értékkel eléri a maximumat,
ami aztan a forgalom csokkenése, illetve a keveredési hatarréteg novekedése hatasara

gyorsan és nagymértékben lecsokken.
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26. abra: A teljes részecskekoncentracio (Ns-1000) munkanapokon és hétvégéken 2009
nyaran a belvarosban. A vonalak az 1 oras simitott gorbét mutatjak.
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Ezzel szemben hétvégén a koncentracio 4 és 20 ora kozott alig valtozik, ami a kisebb
forgalomnak ¢és a hatarréteg kedvezd valtozasanak is koszonhetd. Jol latszik tehat, hogy

elsodlegesen a gépjarmiivek emisszidja és a meteorologia hatdrozza meg a részecskék

aeroszol (az ,0regedett” aeroszol) koncentracidja is. Ez elsdsorban a meteorologiai
paraméterek  valtozasatol (homérséklet, relativ nedvesség, keveredési hatarréteg
vastagsaga) fiigg, melyeknek évszakos valtozékonysaga van. A regionalis aeroszolnak
ugyan viszonylag kicsi a koncentracioja, de az aeroszol részecskék feliiletének legnagyobb
részét ezen frakceio adja (lasd 2.1 fejezet, illetve 5. abra), és ezért érzékenyen befolyasoljak
a nyel6t. A regionalis aeroszol hatasanak vizsgalataira meghataroztam az ultrafinom
részecskék (Ne-100) €s az Nigo-1000 koncentracio-aranyanak napi atlagos menetét a
nukledcios és nukledciomentes napokra. A 27. abran jol latszik, hogy jelentds eltérés van a

két id6szak kozott.
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27. abra: Az ultrafinom részecskék (Ng_100) €s a regionalis aeroszol (N1oo-1000)
koncentracidjanak aranya nukleacios, illetve nukleaciomentes napokon a belvarosban.

Az eltérés két tényezOvel magyarazhatd. Nukledcios napokon altalaban kisebb az
akkumulacios modus koncentracidja, ez ugyanis kedvez a nukleacionak, mivel igy kisebb a

f6 nyel6. A nukleacio révén 10 oratol kezdédben jelentésen megnd az ultrafinom
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részecskék koncentracioja, egyuttal a keveredési hatarréteg is vastagabb lesz, ami az
gyorsabban né a hanyados, ami 13 és 14 ora kozott éri el a maximumat. Délutan a
részecskék koagulacioja révén az N9 csokkenni kezd, aminek kovetkeztében a hanyados

is kisebb lesz.

Az alagutban végzett mérés idején, 2010 juliusaban nagyon meleg és szaraz volt a
levegd, a homérséklet gyakran elérte a 35°C-ot is. A Margit hid felujitasa és forgalomtol
val6 lezarasa miatt az alagut forgalmi terhelése valdsziniileg nagyobb volt az atlagos
helyzetnél (kériilbeliil 1200 gépjarmii h™"), és mint az a 28. abran is jol latszik, reggeltdl
(nagyjabol 7 oratol) kés6 délutanig (koriilbeliil 18 oraig) gyakran alakultak ki torlodasok.
A gépjarmi-forgalom intenzitasanak szamottevd csokkenése csak koriilbeliil 21 ora utan
kovetkezett be, mig a minimumat — a maximalis forgalom nagyjabol hatodat (mintegy
200 gépjarmith™) — hajnali 3 és 4 ora kozott érte el. Ez az idépont egybeesett a

levegdszennyezettség minimumaval.
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28. abra: A gépjarmiiforgalom atlagos intenzitasa a Varhegy-alagtitban munkanapokon ¢s

hétvégéken. A vonalak az 1 Oras simitott gorbét mutatjak.

A 29. abran lathato, hogy munkanapokon az aeroszol koncentracié napi valtozasa
koriilbeliil 20 ora és reggel 8 ora kozott jol kovette a gépjarmiforgalom alakulasat — sét a
hétvégéken Iényegében megegyezett a két gorbe alakja —, napkozben viszont 8 ora utan,

alig egy ora alatt a felére csokkent, mig 18 oratol 19 oraig nagyjabol megduplazodik a

67



koncentracié. A nap tobbi részében, 9 6ratol 18 oraig a koncentracio alig valtozik, értéke
nagyjabol 150x10° cm™. A reggeli ¢s kora esti hirtelen koncentraciovaltozasok a
szelloztetéssel magyarazhatoak. A ventilatort minden hétkoznap 8 o6ra koril kapcsoljak be,
melynek hataséara az addigra kériilbeliil 280x10% cm ™ értéket is elérd koncentrécio gyorsan
és jelentés mértékben csokken. A maximalis mért 10 perces koncentracio 465x10° cm™
volt (2010. julius 20-an, 19:32 orakor), ami a belvarosban tapasztalt éves napi median

kozel 40-szerese.
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29. abra: A részecskeszam-koncentraci6 napi valtozasa a Varhegy-alagiitban. A vonalak
az 1 oras simitott gorbéket mutatjak.

Nap kozben a szennyezett ¢s a beszivott, tisztabb levegd intenziv keveredésnek és a
gyakorlatilag allandoé gépjarmi-forgalom miatt a koncentracio alig valtozik. A szelléztetés
18 ora koriili kikapcsolasa utdn a koncentracié gyorsan eléri a reggel tapasztalt
maximumot, majd a forgalom fokozatos csokkenésével a hajnali orakra koriilbeliil
50x10° cm-re csokken. Ez az érték azonban még mindig nagyjabol négyszerese a
belvarosban mért éves atlagnak, és tobb, mint 60%-kal nagyobb a 2009 januari szmogriadd
idején tapasztalt atlagos koncentracionak.

Hétvégéken a gépjarmi-forgalom intenzitasa atlagosan koriilbelil 29%-kal volt
kisebb, és az emberek hétvégi tevékenységei miatt eltolodott a hétkoznapi értékekhez
képest — ¢jjel nagyobb a forgalom, és igy nagyobb a hajnali minimum is, viszont a
forgalom a maximumat késobb, csak dél koriil éri el, szemben a hétkoznapi 7-8 oraval. Az

atlagban szamottevéen kisebb forgalom ellenére a részecske-koncentracio — melynek
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alakja egész nap kovette a forgalom valtozasat — 9 és 19 ora kozott egyértelmiien
meghaladta a hétkoznap mért értékeket. A kiilonbséget az okozza, hogy hétvégén a
szelloztetés nincs bekapcsolva. A fenti két abra alapjan megallapithato, hogy a
munkanapok és a szelloztetés hatasa a koncentraciok atlagértékében egyértelmiien
megjelenik. A 29. abra alapjan a szell6ztetést hamarabb, mar 6 6ra koriil érdemes lenne
bekapcsolni, kikapcsolni viszont késobb, legkorabban 22-23 6ra koriil lenne célravezetd.
Ezen feliil pedig valosziniileg hétvégén is érdemes lenne lizemeltetni, nagyjabol a 9-20
oraig terjed6 iddintervallumban.

Az 5. tablazatban Osszehasonlitom a hétkoznapi és a hétvégi gépjarmii-forgalom,
valamint az N 100 és Ne-1000 koncentraciok aranyait. Latszik, hogy a forgalom intenzivebb
a munkanapokon, és nagyobb mértékben is valtozik. A részecske-koncentraciok minimum-
és atlagértékei nagyobbak, a maximumok viszont kisebbek hétvégén. Ez azzal
magyarazhatd, hogy a ventilator nincs bekapcsolva hétvégéken, ezért kevesebb gépjarmii is
nagyobb légszennyezettséget idéz eld. Az eltérés kiilondsen a minimum-koncentraciok
esetében szignifikans. A maximalis koncentraciok viszont a munkanapokon nagyobbak,
hiszen az alagiit a ventilator bekapcsolasa el6tt és utan is lényegében elérte

ateresztOképessége hatarat.

5. tablazat: A gépjarmii-forgalom, az ultrafinom (Ne_100) €s a teljes (Ne-1000)
részecskeszam-koncentracié hétkoznapi és hétvégi értékeinek aranya a kozlekedési
mikrokornyezetben.

Sl FomIOn iy e i
Minimum 0,59 0,29 0,25
Median 1,41 0,84 0,86
Maximum 1,24 1,24 1,17

A 6. tablazatban a forgalmi adatok, valamint a részecske-koncentracié ¢s az
ultrafinom jarulék statisztikai paramétereit foglalom 6ssze. A teljes részecske-koncentracio
(Ne-1000) medianja rendkiviil nagy, 143x10° cm >, ez az érték a 33-szorosa a varoskozeli
hattérhelyen, Otszordse az utcakanyonban, és 12-szerese a belvarosban tapasztalt napi
medianoknak. A 10 perces egyedi értékekre szamolt ultrafinom jarulék minimuma nem
sokkal haladja meg a belvarosban tapasztalt minimumot, a median viszont joval nagyobb

az alagutban.

69



6. tablazat: A forgalom, a teljes (Ne_1000) €s az ultrafinom részecske-koncentracié (Ne-100),
valamint az ultrafinom részecskék jaruléka a teljes koncentracidhoz a kozlekedési
mikrokornyezetben.

Statisztika Forgalom Ne-100x10° Ne-100x107 }ilrtlilaéinom
[h'] [em ] [em ] [%]

Minimum 87 5,1 3,7 61

Medién 960 143 123 85

Maximum 1560 465 392 98

Atlagtszoras 839+390 159486 134+71 85+5

Az ultrafinom részecskék (Ne100) €s a regionalis aeroszol (Nigo-1000)
ora kozott nagyon hasonlit a belvarosban tapasztaltakra. Az ultrafinom részecske-
koncentracié minimuma 4 6ra koriil tapasztalhatd, de még ekkor is csak 10x10° cm™
koriili értékre csokken le, ami alig kisebb a belvarosban mért teljes koncentracié éves
medidnjanal. Ezutan az ultrafinom részecske-koncentracié gyorsan né, reggel 7 és 8 ora
kozott eléri a 25-30x10° kozotti maximumat, ami késd estig, kortilbeliil 21 oraig alig
valtozik. Ez az allandd, intenziv forgalommal, valamint a korlatozott (természetes)

szell6zéssel magyarazhato.
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30. abra: Az ultrafinom részecskék (Ng_100) €és az akkumulacios frakcio (Nioo-1000)
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A szennyezett, illetve tiszta levegdji napok kozott sokkal nagyobb eltérés tapasztalhato,
mint Lagymanyos esetében. A teljes részecske-koncentracid (Ne-ioo0) egy atlagosan
szennyezett napon gyakran 50-60x10° cm™ volt, az egyedi, 10 perces koncentracio-

értékek pedig idénként a 100x10° cm -t is meghaladtak.

A koncentracio-valtozas napi menete a varoskozeli hattérhelyen a 31. abran lathato.
A tobbi varosi helyszinen megfigyeltnél joval kisebb koncentraciokrol beszélhetiink itt.
Nem jelenik meg sem délel6tti, sem délutani, kozlekedési eredetii lokalis maximum, és a
koncentraciok sem fluktudlnak annyira, mint a szennyezettebb helyszineken, az
utcakanyonban vagy a kozlekedési mikrokornyezetben. A koncentracio értéke egészen
reggel 7 oraig kismértékben csokken, majd a napsugarzas ¢és a biogén emisszio altal
kivaltott fotokémiai reakcioknak, valamint a gyakoribb — a vizsgalt id6szakban atlagban
minden harmadik napon tapasztalhato (lasd 4.3.1 fejezet) — ujrészecske-képz6dés hatasara

a részecskeszam jelentds mértékben megnd.
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31. abra: Az ultrafinom részecskék (Ng_100) €s a regionalis aeroszol (N1go-1000)

jelolik.

A délig tartd novekedés utani koncentracio-csokkenés a koagulacio hatasara kovetkezik be.
Az tjrészecske-képz6dés soran keletkezd részecskék jellemzéen nem ,nének ki” az
ultrafinom tartomanybdl, a ndvekedésiik leginkabb 50-70 nm-ig tart. Ettdl fiiggetleniil
koagulacié altal — ami szintén egyfajta novekedés — elhagyhatjadk a részecskék ezt a

mérettartomanyt.
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Az ultrafinom részecskék profilja jelentdsen eltér a tobbi helyszinen tapasztalttol,
alakja egy haranggorbére hasonlit. A regionalis aeroszol koncentracidja a nap folyaman
gyakorlatilag nem valtozik. A koncentraciok mindkét mérettartomanyban joval kisebbek.
Az ultrafinom frakcié koncentracio-minimuma ¢és -maximuma is joval késébb jelentkezik,
mint a tobbi varosi helyszinen (minimum: 4-5 6ra helyett 7 6ra koriil, maximum: 8-9 6ra
helyett 1213 6ra kozott). A koncentraciok napi valtozasa, valamint az értékek szorasa is
joval kisebb a tobbi helyszinen tapasztaltnal. A Lagymanyoson észlelt szignifikans késo
esti koncentracio-novekedés a hattérhelyen nem volt megfigyelhetd.

A két, antropogén hatasnak leginkabb Kkitett helyszinen, az alagitban ¢és az
utcakanyonban a koncentraci6 szorasa nem pusztan a mérési kampanyok kisebb id6tartama
miatt van (alagat: koriilbeliill két hét, utcakanyon: koriilbelil két honap), hanem az
antropogén  kitettség miatt, ami elsésorban a gépjarmiiforgalom intenzitasbeli
ingadozasaibol, illetve a pontforrasok — az egyes jarmiivek — emisszios intenzitdsanak
jelentds eltéréseibdl fakad (példaul egy busz vagy egy robogo).
jelzi, hogy nincs jelentds antropogén forrasa a részecskéknek ebben a kdryezetben, vagy
pedig allando jellegii és kis intenzitast. A nukleaciot raadasul kevésbé korlatozza a nyeld,
igy a joval intenzivebb biogén emissziéval kombinalva ezen a helyszinen gyakoribbak az
ujrészecske-képzodéses napok (lasd 4.3.1 fejezet). A harom varosi helyszin profiljat
egylittesen vizsgalva még szembetiinébbek a kiilonbségek. Az emberi tevékenységbol
szarmaz6 légszennyezettségnek kitett varosi helyszineken a koncentracid napi
valtozasanak alakja nagyon hasonld, csupan a koncentracioszintek térnek el egymastol. A
nagyobb koncentraciokon til annak valtozasa, szorasa is joval intenzivebb, mint a

varoskozeli hattér kérnyezetében.

4.1.3 Havi valtozékonysag

A belvarosi egyéves adatsor elemzésekor azt vizsgaltam meg, hogy hosszabb tavon,
honaprol honapra, vagy az évszakok kozott van-e jelentds eltérés, illetve az eltérésekben
van-e tendencia, vagy a valtozas véletlenszerii. A trendszerli valtozas varhatéoan a
meteorologiai viszonyokhoz, a biogén emissziohoz, vagy a lakossag tevékenységéhez
(antropogén forras) kothetd; ez utobbi — a meteorologiai tényezék mellett — erdsen

befolyasolja a 1égszennyez6 gazok koncentracidjat is.
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A belvarosi koncentraciok viszonylag kiegyenlitettek (lasd 32. abra), valtozasukban
nem talaltam egyértelmi tendenciat sem havi, sem évszakos skalan. Ez a véaros sajatsaga,
ugyanis az eddig vizsgalt varosokban a koncentracié évszakos valtozékonysagot mutatott
(példaul Wehner ¢és Wiedensohler, 2003). Az eltérés a belvarosi kornyezet
jellegzetességeivel magyarazhatd, amibe bele tartozik a Duna f616tt kialakuld szélesatorna,
illetve az a sajatsag, hogy nukleacio hatasara majdnem akkora koncentracio alakul ki a
tisztabb napokon, mint amekkora a szennyezettebb napokon az emisszios forrasok hatasara.

Januar elején hémérsékleti inverzio alakult ki, raadasul a légmozgas is korlatozott
volt. Ennek hatasara a koncentracio jelentésen megnétt, szmog alakult ki Budapesten. A
PM,, koncentracidja januar 7-9. kozott elérte a tajékoztatasi kiiszobértéket (75 pg m™),
melynek kapcsan januar 11-én 11 6ratol a fépolgarmester elrendelte az elsé budapesti
szmogriadot. A szmogriadd el6tti napon, ami alapjan elrendelték a riasztast, az Ne 1000
részecske-koncentracio atlaga 31x10° em™, januar 11-én pedig 30%10° cm™ volt, ami az
éves median 2,6-szorosa, illetve 2,5-szerese. Aprilisban és szeptemberben pedig az
atlagosnal joval gyakrabban volt jrészecske-képzddés (részletesebben lasd 4.3.1), aminek

jelentds koncentracio-néveld hatasa van.

o o N
o © O
T T T
1 1 1

N
o N
T T
1 1

Koncentraciox10 [cm™]
N
T
1

X

X < 2 Ay W2 NS W2 W2 Nl S < X
NSNS AR AP A\ O\ P TN (Vo' A A )
AN S R T SRRSO s&wgoei 0o R e
st

0 0
Datum [hoénap]

32. abra: A teljes részecskeszam-koncentracid (Ne-1000) havi valtozasa a belvarosi
kornyezetben 2008. novembere és 2009. novembere kozott. A doboz alja és teteje a 25. €s
75., a karok a 10. és 90. percentilist, a kdzéps6 vizszintes vonal a mediant, a négyzetek
pedig az atlagokat jelolik.
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A kozlekedési mikrokornyezetben harom iddszakot lehet egymastol elkiiloniteni:
munkanapokon a koriilbeliil 8-18 o6ra kozotti (miikodo szelldztetés), illetve a kortilbeliil
18-8 ora kozotti idészakot (kikapesolt ventilator), valamint a hétvégéket. Hétvégén
atlagosan kisebb a gépjarmi-forgalom (lasd 34. és 28. abra), a szelléztetés pedig ki van
kapcsolva. Ezekre az idGszakokra, valamint a teljes mérésre vonatkozd koncentraciok
tartomanyat a 33. abran mutatom be. Munkanapokon a szelléztetés nélkiili idészakbol csak
a 6:30-8:30, illetve 19:00-22:00 ora kozotti idészakokat prezentdlom (az abran
,Munkanap egyéb” néven), ugyanis a lakossag elsdsorban ebben az idéintervallumban
aktiv, illetve ebben az iddszakban a gépjarmii-forgalom a maximalis érték koriili volt,
ahogy az a gépjarmi forgalom napi valtozékonysagat bemutato 28. abran jol lathato.

A részecske-koncentracié (33. dbra) dsszességében 5,1x10° cm™ és 465x10° cm™
kozott valtozott, kozel harom nagysagrendnyi koncentraciot atélelve. A koncentracié napi
medidnja 143x10° cm™, also és felsé kvartilise pedig 101x10° cm™>, illetve 211x10° cm™
volt. A median tobb, mint 12-szerese a belvaros éves median értékének. Munkanapokon a
6:30-8:30, illetve 19:00-22:00 kozotti intervallumra atlagolt idoszakban az alsé kvartilis
187x10°, a median 251x10°, a felsd kvartilis pedig 321x10°cm™ volt, tehat a
koncentraciok joval nagyobbak a teljes mérési kampanyra vonatkoztatott hasonld

statisztikai értékektol.
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33. abra: A teljes részecskeszam-koncentracid (Ne-1000) eloszlasa a kozlekedési
mikrokornyezetben kiilonboz6 idészakokra. A doboz alja és teteje a 25. és 75. percentilist,
a karok a minimum €s maximum koncentraciokat, a k6zépso vizszintes vonal a mediant, a
négyzetek pedig az atlagokat jelolik.
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Ebben az iddszakban fordult el a legnagyobb koncentracio a kampany soran,
465x10% cm ™ értékkel. Munkanapokon a szelléztetés ideje alatt (9:00-18:30 kdzott) az
alsé kvartilis 113x10° cm™, a median 135x10° cm™, a felsé kvartilis pedig 161x10° cm™
volt, a maximdlis koncentraci6 pedig 389x10° cm-nek adodott. A koncentraciok
hasonloak, mint a teljes mérési kampéanyra vonatkoztatott értékektél. Atlagosan nagyon
sziik tartomany, a szell6ztetés miatt, ami a koncentraciot koriilbeliil a felére csokkenti.
Hétvégéken az also kvartilis 95x10°, a median 159x10°, a felsé kvartilis 226x10°, a
maximalis koncentracio pedig 376x10° cm > volt. A kisebb gépjarmii-forgalom ellenére a
hétvégi koncentraciok nagyobbak voltak, mint munkanapokon a szelléztetés ideje soran
mért értékek, s6t még a munkanapon tapasztalt median értékeknél is nagyobbak a hétvégi
medianok, ahogy az a 34. abran is jol latszik. Az eltérés — kisebb forgalom ellenére

nagyobb koncentraciok — egyértelmiien a kikapcsolt szell6ztetéssel kapcsolatosak.
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34. abra: Napi median részecskekoncentraciok a teljes (Ns-1000) €s az ultrafinom
(Ne-100) részecskefrakcidkra, valamint a napi atlagos forgalom a kozlekedési
mikrokornyezetben 2010. julius 12-26. kozott.

Az utcakanyonban a teljes részecskeszam-koncentracio (Ne-i000) havi valtozasa a 35.
4bran lathato. A koncentracié maximuma minden honapban meghaladta a 100x10° cm-es
értéket, ami csak erésen szennyezett kornyezetekben fordul eld. A koncentraciok és azok
szorasa is joval nagyobbak a Lagymanyoson tapasztalhato értékeknél. Ez 0sszességében

azt eredményezi, hogy a napok jelentds részében legalabb akkora a részecske-koncentracio
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az utcakanyonban, mint amekkora a belvarosban volt 2009 januarjaban, a szmogriadd
elrendelése soran.

A részecskeszam-koncentraciok szempontjabol kétféle nap volt az utcakanyonban.
Az egyik esetben a koncentraciok 1ényegében megegyeztek, esetleg valamivel kisebbek
voltak, mint a belvarosban korabban tapasztalt értékek, a masikban pedig nagyon nagyok,
a belvarosi szmogriado idején tapasztaltaknal is nagyobbak, a két véglet kozott Iényegében
nem volt atmenet. Ennek oka a légmozgas megléte, vagy hianya. Ha a 1égmozgas nem
higitja fel és nem szallitja el a szennyezett levegét, akkor az utcakanyonban a nagy
forgalom hatasara gyorsan akkumulalodik a szennyezddés, és a koncentracio rovid idén
beliill extrém értékeket érhet el. Ilyen kedvezdtlen koriilmények pedig napokig is

fennallhatnak.
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35. abra: A teljes részecskeszam-koncentracio (Ne-1000) eloszlasa az utcakanyonban
kiilonbo6z6 idészakokra. A doboz alja és teteje a 25. és 75. percentilist, a karok a minimum
¢s maximum koncentraciokat, a kdzépsd vizszintes vonal a mediant, a négyzetek pedig az
atlagokat jelolik.

A masik véglethez, a tisztabb kornyezethez szélirany vagy szélsebesség valtozasra
van szilkség. Az utcakanyonban kétféle szélirany alakulhat ki (Salma er al., 2004).
Nagyobb koncentraciok alakulnak ki, ha a szél a varos feldl fij. Ha a 1égmozgas a Duna
iranyabol jon, akkor a koncentracio 1ényegében megegyezik a Lagymanyoson (belvarosi
kornyezet) tapasztalt atlagos értékkel, vagy egy ideig akar még kisebb is lehet attol. Ez

tobbnyire frontatvonulasok soran, illetve azok utan jon létre. A szél mellett a csapadék is
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segiti a koncentraciocsokkenést. Ha a szél kisdpri a szennyezett levegdt, akkor a
koncentracio révid idére a varoskozeli hattérben tapasztalt értékeket is megkozelitheti. Ez

az allapot azonban nem all fenn sokaig, legfeljebb néhany oraig.

A varoskozeli hattérhelyen jellemz6 koncentraciok statisztikai eloszlasat a 36. abran
mutatom be. A koncentraciok nagyjabol a belvarosban tapasztalhato értékek harmadanak
felelnek meg. A koncentracid szorasanak abszolutértéke is kisebb a tobbi helyszinen

tapasztalttol, ami jelzi, hogy nincs intenziv forras a kozelben.
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36. abra: A teljes részecskeszam-koncentracid (Ne-1000) eloszlasa a varoskozeli
hattérhelyen kiilonboz6 iddszakokra. A doboz alja és teteje az also és fels6 kvartilist
(a 25. és 75. percentilist), a karok a 10. és 90. percentilist, a kdzépsd vizszintes vonal
a mediant, a négyzetek pedig az atlagokat jelolik.

Ennek az az oka, hogy ebben a honapban egyrészt gyakori, masrészt intenziv az
ujrészecske-képzodés a varoskozeli hattérhelyen, ami az atlagkoncentracidkon tul a
koncentracio szorasat is megnovelte. A minimumkoncentraciok minden hoénapban

minddssze 1x10° cm™ kériiliek, ami csak a legtisztabb kornyezetekben fordul eld.
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4.2 A részecskék szamanak méreteloszlasa

Az aeroszol részecskék szamanak méreteloszlasa az  altalunk  vizsgalt
mérettartomanyban tipikusan két modussal, az Aitken- (csicsmaximuma 20-90 nm
kozotti) €s az akkumulaciés modussal (maximuma 90-1000 nm tartomanyban talalhato)
jellemezhetd (Kulmala et al., 2004). Nukleacio esetén atmenetileg egy harmadik modus, a
nukleacios modus is megjelenik. A méreteloszlasok mérése ezen mérettartomanyban
idénként jelentds zajjal, fluktuacioval terhelt, ezért a modalis paraméterek bizonytalansaga
esetenként nagyobb mértékben megnd. Raadasul a méreteloszlasok dinamikus jellege,
illetve az atlagolas jelentds csucsszélesedéshez vezethet. Ennek kovetkeztében az egyedi
eloszlasokban elkiiloniild Aitken- és akkumulacios modus Osszeolvad egyetlen széles
csticesa, amelynek dekonvolucidja idénként elvileg sem igazolhatd, ezért az atlagos
eloszlasokra végiil nem végeztikk illesztést. Ezen talmenden a 200 nm-nél torténd
aramlasvaltas, a két mérettartomany (6-200 nm ¢és 200-1000 nm) Osszeillesztésének
tokéletlenségébdl is adddik egy miivi effektus, ami kisebb vallként jelenik meg a

méreteloszlasokban.

4.2.1 Atlagos méreteloszlasok

Ha a méreteloszlasokat kiilonb6zé paraméterek (idétartam alapjan: heti, havi,
évszakos eloszlasok; munkanapokon, munkasziineti napokon, vagy nukleacios, illetve
nukleaciomentes napokon tapasztalt eloszlasok) szerinti atlaga alapjan vizsgaljuk, akkor az
adott paraméter szerint jellemezhetjik a méreteloszlas valtozasat. Meghataroztam a
felsorolt paraméterek alapjan jellemzett atlagos méreteloszlasokat az egyes helyszinekre,
¢és elvégeztem az eloszlasok Osszehasonlitasat. Az atlagos gorbék reprezentativak az adott
teriiletre, illetve az adott koriilményekre (példaul nukleacios, illetve nukleaciomentes
napok), emiatt pedig modellszamitasok (példaul egészségiigyi hatasok, tudébeli
kitilepedés) alapjaul szolgalhatnak.

Az atlagos méreteloszlasokban megjelennek a f6 forrasok (biogén és antropogén
emisszio, nukleacio, transzport) és nyelék (kondenzacio, koagulacio), valamint a transzport
is. A méreteloszlasok dinamikdja miatt pedig a — kizarolag a nukleaciés napokon
megjelend — nukledciés modus jelenléte csak az egyedi (koriilbeliil 10 perces

idéfelbontasu) eloszlasokban tapasztalhatd, a napi atlagos eloszlasokon viszont mar nem
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jelenik meg. A modus ugyanis nagyon gyorsan valtozik, folyamatosan az Aitken-méodus
felé tolodik, majd végiil belené abba. Emiatt mar a napi atlagos méreteloszlasokban sem

figyelheté meg a nukleacios modus.

A varoskozeli hattérhelyen a munkanapok és a munkaszineti napok kozotti
teriiletbeli eltérés a 37. abran jol kivehet6 ugyan, de abszolutértékben nem szamottevo. Az
eloszlas alakja nagyon hasonlé mindkét idészakban, melyet egy széles modus alkot. A
csticsmaximum mindkét esetben 50 nm koriil talalhatd, ami nagyobb a szennyezettebb
helyszineken tapasztalhatdé maximumoknal. A cstcs eltolodasa azzal magyarazhato, hogy
kisebb a gépjarmiivekhez kothetd kozvetlen emisszi6 aranya (mely tipikusan a 20—100 nm
mobilitasi atmérGtartomanyban torténik, lasd 2.3.1), igy az ebben a mérettartomanyban
1év6 részecskék jelentds része nukleacioval keletkezik, ami a teljes id6szakra
vonatkoztatva gyengébb forrds, mint a kozati kozlekedés, raadasul a részecskék tovabb
tudnak novekedni. Munkanapokon a nagyobb emisszionak koszonhetéen a

csticsmaximumhoz tartozé dN/dlogD, kozel 30%-kal nagyobb.
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37. dbra: Atlagos méreteloszlasok munkanapokon és munkasziineti napokon a varoskozeli
hattérhelyen.

Az utcakanyonban a munkanapokon és a munkasziineti napokon tapasztalhato
méreteloszlasok nagyon hasonld alakuak, de a koncentraciok kozott jelentds eltérés van a
gépjarmiivek emisszios tartomanyaban. A 30-40 nm kozotti csticsmaximum koril az

eltérés nagyjabol 30%, ami 10 nm, illetve 200 nm felé haladva fokozatosan lecsokken;
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10 nm alatt, illetve 200 nm felett 1ényegében megegyezik a két eloszlas. A nukleacids és
nukleaciomentes napok kozotti méreteloszlasok esetében is szamottevo eltérés van, ebben
az esetben azonban nem pusztan koncentracidbeli kiilonbségek vannak. A nukleacios
napokon tapasztalt méreteloszlas az utcakanyonban (38. abra) a kisebb részecske-atmérdk
iranyaba tolodott el. A csokkenés koriilbelil 5nm a nukledciomentes napokon
tapasztalhaté 35-40 nm koriili értékhez képest. A normalizalt koncentraciok (dN/dlogD,-k)
viszont egyértelmiien nagyobbak a nukleacios napokon abban a tartomanyban, amelyben a

nukleacio torténik (6-50 nm).
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38. abra: Atlagos méreteloszlasok a nukleacios és a nukleaciomentes napokon
az utcakanyonban.

A csucsalakot, illetve a koncentracid-aranyokat tekintve hasonlé a helyzet a
varoskozeli hattérhelyen is (39. ébra), de ott joval nagyobbak az eltérések. A
csucsmaximum tobb, mint 80%-kal nagyobb a nukledcids, mint a nukledciomentes
napokon, a nukleaciomentes napokon tapasztalhaté 40-60 nm kozotti széles maximum
pedig koriilbeliil 30-35 nm-re csokkent. A részecske-koncentraciéo a 100 nm-nél kisebb
mérettartomanyban nagyobb, mig az annal nagyobb atméréknél 1ényegében megegyezik a

nukleaciomentes napokon tapasztalt értékekkel.
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39. dbra: Atlagos méreteloszlasok a nukleacios és a nukleaciomentes napokon a
varoskozeli hattérhelyen.

A nukleéacios ¢s nukledciomentes napok eloszlasai kozotti eltérés tehat alapjaiban
véve hasonld az utcakanyonban és a varoskozeli hattérhelyen, a két kornyezet kozotti
jelentds kiilonbségek ellenére is. Az eltérések azonban joval nagyobbak a varoskozeli
hattérhelyen, mivel ott a legfébb részecskeforras a nukleacié. A nukleacionak elsdsorban a
tisztabb kornyezet kedvez, ami egyuttal kisebb meglévé koncentraciokat is jelent. A
nukleacios folyamat kovetkeztében azonban annyira megné a koncentracid, hogy az
Osszességében nagyobb lesz, mint a nukledciomentes napokon, s6t a munkanapokon

tapasztalhato értékeket is meghaladja még az utcakanyonban is.

4.2.2 Méreteloszlasok napi valtozasa

A belvarosi kornyezetben a napokat hatféle osztalyba soroltam be az ujrészecske-
képzddést €s az emisszios forrasokat figyelembe véve. A kozlekedéshez kdthetd emisszios
forrasok hatdsa Budapesten legjobban a délel6tti (koriilbeliil 6-10 6raig) és a délutani
(koriilbeliil 16-19 oraig tartd) csucsforgalom idején figyelheté meg. Ilyenkor gyakran
voroses ,szigetek” alakulnak ki a méreteloszlasok id6beli valtozasat bemutatd
konturabrakon, amire egy jo példa lathato a 40a abran. Ebben az esetben a déleldtt
folyaman, reggel 6 oratdl 9 oraig megelézte ezt egy intenziv emisszid, ami a nagyobb
koagulacios nyel6 révén nem kedvez az Wjrészecske-képzddésnek. A részecskék

keletkezésének tipikusan a tiszta kornyezet kedvez. Ilyen eset lathato a 40b abran. Tiszta
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komyezet akar néhany ora alatt is kialakulhat, ha egy meteorologiai front ,kisepri” a
varosbol a szennyezett levegdt. Ez tortént 2008. november 7-én, pénteken is, amikor az
érkez6 hidegfront este 18 oratol masnap reggel 3 6raig nagyjabol a nyolcadara csokkentette
a koncentraciot, kedvezo feltételeket teremtvén az ujrészecske-képzédésnek. (Az egyéves
lagymanyosi mérési kampany soran ez volt a legels6 — és egyben az egyik legszebb —
Gijrészecske-képzddés.) Ujrészecske-képzédés éves szinten a napok negyedében fordult el6,
ami vilagviszonylatban is viszonylag nagy aranynak szamit (Kulmala et al., 2004 és a
benne 1év6 hivatkozasok). Nukleaciomentes napokon a koncentraciot elsésorban a reggeli
¢és a délutani csucsforgalom hatarozza meg, amely emisszidja az esetek dontd tobbségében
jol elkiiloniil egymastol (délel6tti és délutani voros ,,szigetek” formajaban), ahogy az a 40c
abran is lathato.

Megfelelé korilmények kozott — intenziv napsugarzas, nagy VOC koncentracio,
viszonylag nagy aeroszol koncentracio — azonban eléfordulhat az, hogy a gépjarmiivek
altal emittalt gazokbol, illékony szerves vegyiiletekbdl fotokémiai reakciok révén
kondenzacioképes g6zok keletkeznek, melyek aztan a (tipikusan az Aitken-modus
tartomanyaba esd méretll) primer aeroszol részecskékre kondenzaldodnak. Ilyen esetben
nem nukleaciorél, hanem fotokémiai novekedésr6l beszélhetiink, hiszen a
részecskendvekedés nem molekularis szinten kezd6détt, hanem a korabban emittalt primer
részecskéken. Erre a tipusra a 40d abran mutatok be egy példat. Mivel a fotokémiai
novekedés intenziv napsugarzast kivan, ezért tobbnyire délutan szokott eléfordulni. Az
ilyen esetek azonositasahoz elengedhetetlen a helyi meteorologiai viszonyok parhuzamos
monitorozasa.

Az utolso két tipus esetében sincs ujrészecske-képzodés. Ezek koziil az elso, a 40e
abra a 40c alesetének tekinthet6, amikor a délelétti és a délutani forgalmi maximum nem
kiloniil el egymastol, mert a koncentraci6 folyamatosan nagy. Ez csak nagy
légszennyezettségek esetén fordul eld, a koncentracié napi medinja ilyenkor meghaladja a
20x10° cm™-t. Erés szélben, meteorologiai frontok utdn, jelentds emisszids forrasok
id6szakos hidnyaban az aeroszol koncentracié az egész nap folyaman kicsi maradhat,

ahogy az a 40f abran lathato.
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40. abra: Az osztalyozott napok tipikus esetei: Gjrészecske-képzddés intenziv emisszids
forrasok jelenlétében (a, 2009. aprilis 28.) és tiszta kdrnyezetben (b, 2008. november 8.),
elsédleges részecskék emisszidja a délelétti és a délutani csucsforgalom idején (c, 2009.
februar 27.), fotokémiai névekedés kora délutan (d, 2009. jinius 3.), erésen szennyezett
nap (e, 2009. januar 10. — az els6 budapesti szmogriado elrendelése alapjaul szolgalo nap),
valamint egy viszonylag tiszta, erds emisszids forrasoktdl mentes nap (f, 2008. december
7.). Az a, b és d abrakon a fekete pottyok az NMMD viéltozasat mutatjak.
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4.3 Ujrészecske-képzédés

Az Gjrészecske-képzOdés azonositdsa ¢és tulajdonsdgainak meghatarozasa a
részecskeszam méreteloszlas idévaltozasanak tanulmanyozasaval, illetve a meteorologiai
paraméterek figyelembevételével valosithatdé meg. A nukleacio rendkiviil latvanyosan
jelenik meg: az als6 mérettartomanyban, az els¢ néhany csatornaban jelentds koncentracio-
novekedés kovetkezik be, amit a kontGrabra szinének hirtelen pirossa valasa tesz

egyértelmiivé. Erre a 41a abran egy szemléletes példa lathato.
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41. abra: Az els6 észlelt nukleacid a belvarosban, 2008. november 8-4n (a), valamint az
No-25, Na2s_100 €s Nigo-1000 méretfrakcid koncentraciévaltozasa (b). A piros vonallal az Ng s
méretfrakcio linearis novekedését jeloltem.
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Nukleaci6 soran nem pusztan a nanorészecskék (D, <20 nm), hanem az egész ultrafinom
frakcio koncentracidja is jelentésen megnd. A 41b abran jol latszik, hogy a bemutatott
napon ezen részecskék koncentracioja alig két ora alatt tobb, mint a hétszeresére
novekedett. A kornyezett6l fiiggéen azonban még ettdl intenzivebb koncentracio-
novekedések is eléfordulhatnak.

Az Tjrészecske-képzodés megindulasahoz nélkiilozhetetlen a kénsav jelenléte a
levegdben. A kénsav koncentracidjanak megbecslésére a kénsav proxyt hasznaltam. A
proxyt jellemz6 paramétereket a 7. tablazatban foglalom Ossze. A tablazatbol egyértelmilen
latszik, hogy a SO, koncentracié 6nmagaban nem meghatarozé a nukleacié szempontjabol,
hiszen lényegében alig van eltérés a nukleacios és nukleacio nélkiili napokon tapasztalhatd
koncentraciok kozott. A nyarat leszamitva mindegyik évszakban jelentésen nagyobb volt a
globalsugarzas a nukleacids, mint a nukleacié nélkili napokon, a kondenzaciés nyeld
viszont (atlagosan) minden évszakban kisebb volt a nukledcidos napokon. A vizsgalat {6
paramétere, a H,SO4 koncentracid megbecslésére szolgdlé proxy minden évszakban
nagyobb volt a nukleacios napok esetében. A kiilonbség tobbnyire nagyon nagy volt: télen
kozel haromszor akkora volt a proxy a nukleacids, mint a nem nukleacidés napokon.
Tavasszal a kiilsnbség 48%, nyéaron viszont mar minddssze 32% volt. Osszel, valamint az
egész évre vonatkoztatva pedig gyakorlatilag kétszer akkora volt a kénsav proxy a

nukledacios napokon.
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7. tablazat: A SO, koncentracid, a globalsugarzass, a kondenzacios nyeld (CS) és a
gdzfazisban 1évé H>SO4 proxy medianja nukleacios és nukleacié nélkiili napokra évszakos
bontasban ¢és a teljes évre.

. SO, Globalsugarzas CSx10°  Proxyx10~
Evszak  Osztaly , .
ugm®]  [Wm?] [s] [ug m~ Ws]

Tél Nukledcios 6,7 60 6.8 50

napok

Nukleacié

nélkiili napok 8,6 37 18,7 17.8
Tavasz ~ ukledcids 6,1 228 12,6 93

napok

Nukleacié 6,1 182 14,4 63

nélkiili napok
Nyér Nukledcios 5.8 239 9.4 150

napok

Nukleacio

nélkiili napok > 244 13,7 14
Osz Nuklegcios 7,5 183 15,4 90

napok

Nukleacio

nélkili napok 7.1 78 17,5 43
fy Nukledcios 6.6 215 12,3 9%

napok

Nukledcio 6,8 104 15,6 47

nélkili napok

Osszességében tehat kifejezetten nagy kiilonbség mutatkozott a két tipus kozott. A
kiilonbség a melegebb évszakokban — amikor atlagban gyakoribb a nukleacio — kisebb,
mig a hidegebb ¢vszakokban, amikor kisebb a részecske-képzOodés valdsziniisége,
nagyobb. Erdemes megjegyezni, hogy a proxy nukleacios és nem nukleacids napok kozotti
eltérésének noveléséhez az egyes paraméterek kiilonbozé mértékben jarultak hozza az
egyes évszakokban, mely a tablazat adataibol jol latszik.

Télen példaul a nagyobb kénsav koncentracionak, és nagyobb proxynak kedvezé SO,
koncentracié a nukleacios napokon atlagban 22%-kal kisebb volt, mint a nem nukleacios
napokon. A kondenzacids nyel6 viszont 64%-kal kisebb, a globalsugarzas pedig 62%-kal
nagyobb volt a nukleacios napokon. Kiilon érdekesség, hogy a nukleaciéo meginditasahoz is
elegendd kénsav proxy télen jelentésen kisebb volt, mint tavasszal és nyaron a nukleacio
nélkiili napokon, és nagysagrendileg Osszemérhetd volt az 6szi, nem nukleacios proxy

értékével. Tavasszal a nukleacids napokon a globalsugarzas atlagban 25%-kal volt
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nagyobb, a kondenzacios nyeld pedig 12%-kal kisebb, mint a nukleacio nélkiili napokon.
Egyik paraméter esetében sem volt igazan jelentds eltérés a két periddus kozott, igy nem
lehet 6nmagaban egyikre sem azt mondani, hogy a kénsav proxyt dontd mértékben
meghatarozna. Az egyiittes hatasukat figyelembe véve viszont a proxy mar 48%-kal
nagyobb a nukleacios napokra.

A legkisebb kiilonbségek nyaron adodtak, ekkor a SO, koncentracié és a
globalgugarzas is lényegében megegyezett a nukleacidos és nem nukledcidos napokra.
Jelentésebb kiilonbség csak a kondenzacios nyeldben volt, ami 31%-kal kisebb volt a
nukleacios napokon, igy nyaron elsdsorban ez — és lényegében a ,hattér aeroszol”
méreteloszlasa — befolyasolja leginkabb a nukleaciot. Az 6sz atmenetet képez a tél,
valamint a tavaszi/nyari idészak kozott. A SO, koncentracidk hasonldak, ¢és a
kondenzacios nyeld is csak 12%-kal kisebb a nukleacios napokon. Mivel azonban a
globalsugarzas joval nagyobb a nukleacios idészakban, ezért a proxy Osszességében tobb,

mint a kétszerese a nukleacio nélkiili napokon tapasztalhaté értéknek.

4.3.1 Az ujrészecske-képzddés gyakorisaga

Ujrészecske-képz6dést Iényegében a vilag minden részén észleltek mar nagyon tiszta
kornyezetekben, az Antarktiszon, borealis erdokben (Hyytidld, Varrio), mérsékelt égovi,
kontinentalis, hegyvidéki teriileteken (Puy de Dome, Jungfraujoch), tengerpart kdzelében
(Mace Head, frorszég), mediterran és tropusi teriileteken, szavannan, eurdpai (Helsinki,
Parizs, Athén, Marseille, Lipcse), amerikai (Atlanta, Pittsburgh, Toronto) és azsiai nagy- ¢és
megavérosokban (Ujdelhi, Peking) is, a planetaris hatarrétegben és a szabad troposzféraban
egyarant (Kulmala ez al., 2004 és a benne 1év6 hivatkozasok; Kulmala et al., 2005).

A jelenség intenzitasaban és gyakorisagaban azonban jelentds eltérések mutatkoztak
térben és iddben egyarant. Az ujrészecske-képz6dés gyakorisaga az adott honapra ugy
szamolhat6 ki, hogy az tUjrészecske-képzddéses napok (1. és 2. osztaly egyiitt) szamat
elosztjuk a relevans napok szamaval. Mivel az Ujrészecske-képzddést a legtobb helyen
alapvetden a biogén emisszioval ¢és a globalsugarzassal (fotokémiai reakciok) hozzak
Osszefliggésbe, ezért az ujrészecske-képzddésnek leggyakrabban tavasszal és ¢sszel van
maximuma (Kulmala ez al., 2004). Ilyen hely tobbek kozott a finnorszagi borealis erddben
a SMEAR II allomas, Hyytiild. Erdemes megjegyezni, hogy az id6jaras valtozasanak
figgvényében a maximumok — elsdsorban tavasszal — 1 honappal eltolodhatnak. Az

ujrészecske-képzodés gyakorisagat Budapest kiilonb6zo helyszinein a 42. abran mutatom be.
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42. abra: Az ujrészecske-képzodés gyakorisaga Budapest kiilonb6z6 varosi
kornyezeteiben.

Jol latszik, hogy az ujrészecske-képzddés gyakorisagaban a belvarosban jelentds
eltérések vannak az egyes honapok kozott. A frekvencia minimuma télen volt
tapasztalhato, ekkor a napok minddssze 7,3%-aban volt észlelhetd Gjrészecske-képzddés;
januarban példaul egyetlen esemény sem fordult eld. A gyakorisag marciustol kezdve
jelentds mértékben megnd, amit a globalsugarzas intenzitasanak és hosszanak novekedése,
valamint a biogén emisszio segit el6. Tavasszal volt az Wjrészecske-képzodés
gyakorisaganak maximuma 44%-kal, a legnagyobb havi gyakorisag pedig aprilisban volt,
amikor atlagban kevesebb, mint 2 naponta (a napok koriilbeliil 59%-aban) észlelhetd volt a
jelenség. K-pusztan ugyanebben az iddszakban a gyakorisag valtozasanak alakja nagyon
hasonlo a fentebb leirtakhoz (Bécsi et al., 2012a).

Nyarra jelentosen csokkent a frekvencia (atlag 28%-ra), viszont alig valtozott az
évszak soran. Ez valoszinilileg annak koszonhetd, hogy a nukleaciot befolyasold fontosabb
paraméterek (globalsugarzas, biogén emisszio, hdmérséklet, relativ nedvesség) valtozasa
viszonylag kismértékii volt. Szeptemberre ismét jelentés mértékben megné az ujrészecske-
képz6dés gyakorisaga, amely Osszességében a masodik legnagyobb havi értéket mutatja az
év soran. Oktoberre és novemberre azonban megint nagymértékben csokken a frekvencia,

ami elsésorban a globalsugarzas és a biogén emisszio jelentésen csdkkend intenzitdsanak

88



koszonhetd. Az 6szi 29%-os Ujrészecske-képzddési arany lényegében megegyezik a nyari
értékkel; elsdsorban a szeptemberben tapasztalhato frekvencia-maximum hatarozta meg.

Az utcakanyonban, a Rakoczi Gton végzett mérések alapjan az erésen szennyezett
kornyezetben — ahogy az varhato is volt — az Ujrészecske-képzddés gyakorisaga kisebb
(ahogy az a 42. abran is lathatd), aprilisban koriilbelil a felére csokkent. Ez egyrészt a
joval nagyobb kondenzacios nyeldnek koszonhetd, masrészt viszont 2011-ben az iddjaras
sem kedvezett a nukleacioknak; 2011-ben hiivosebb és csapadékosabb volt az aprilis, mint
2009-ben. Majusban viszont mar joval kisebb volt a kiilonbség a két helyszin kozott, ekkor
egyébként az idéjaras mar joval kedvezobb volt. A Rakoczi uton tobbszor fordult eld
nukleacio szennyezett levegében, mint tisztaban. Joval nagyobb volt azonban a
gyakorisaga olyankor, amikor a szennyezett levegé ,,kisoprodott” az utcakanyonbdl, és
hosszabb ideig tisztabb maradt. Ilyen eset azonban viszonylag ritkan fordult el6. A
sz€lsebesség, illetve a szEélirany megvaltozasanak hatasat nagyon jol szemlélteti a 43a abra.
A részecskeszam-koncentracié (43b dbra) masfél ora alatt 50x10° cm™ értékrél 10x10° ala
csokken, majd a nukleacio hatasara, harom oraval kés6bb mar a 34x 10% cm -t is eléri. A
szélirdny ismételt megvaltozasa utan azonban — ekkor ismét szennyezettebb levegd kertil
az utcakanyonba — a koncentraci6 a 40x10° cm™-t is meghaladja.

A koncentracio nagymértékli és hirtelen csokkenésének koszonhetden jol latszik,
ahogy nem sokkal 9 6ra utan megvaltozik a szélirany, és a szennyezett levegé helyére joval
tisztabb levegé keriil, amelyben majdnem pont 12 érakor ujrészecske-képzodés kezdodott.
A szélirany azonban 18 ora koriil ismét megvaltozik, és Gjra a joval szennyezettebb varosi
levegd tolti be az utcakanyont, amelyben — a 43a abra alapjan — nem ment végbe
nukledcio. A nukleacio megindulasatol (nagyjabol 1-1,5 nm-es mobilitasi atmér6tdl) tobb
ora is sziikséges, amig a részecskék 6 nm-esre megndnek (ami a késziilékiink also
detektalasi hatara). Ez alapjan az atlagos szélsebességet figyelembe véve — pusztan a
DMPS-sel tortént pontmérés alapjan — legalabb néhany 10 km-es koérben feltételezheto,
hogy tortént, torténik nukleacio (Salma ef al., 2011a). A nyeldk nagysaga miatt azonban az
is el6fordulhat, hogy nukleacio lejatszodik ugyan, viszont ez a konturdbrakon mar nem

jelenik meg, tehat Gjrészecske-képzodés mar nem megy végbe.

89



1000
] f

=

=)
=]
T

Atmeérd [nm]

i 1 1
00:00 03:00 06:00 09:00 12:00 15:00 18:00 21:00 24:00
1dd [66:pp]
T

L
10 100 1000 10000 100000
/\\/\’\ '

Koncentraciox10™ [cm'a]
N
(5]

w
S
LR Lo L Ly Laa LA S Le LR LR L R e e

00:00 03:00 06:00 09:00 12:00 15:00 18:00 21:00 24:00
1d6 [66:pp]

43. abra: Ujrészecske-képz6dés az utcakanyonban a szélirdny megvaltozasanak hatasara
2011. majus 7-én, szombaton (a) és a simitott részecskeszam-koncentracio (b).

A varoskozeli hattérhelyen, a KFKI teriiletén gyakrabban volt tapasztalhatod
nukledcio (lasd 42. abra), mint a belvarosban. Ez minden bizonnyal az intenzivebb biogén
emisszio, valamint a jelentdsen kisebb aeroszol koncentracionak koszonheté kisebb
koagulacios és kondenzacios nyeld eredménye. A varoskozeli hattérhelyen igen nagy
koncentracio-valtozasok is eléfordultak az intenziv  nukleacios ,burst”-6knek
koszonhetden, melyek soran a koncentracié rovid id6 alatt gyakran a tobbszordsére nott.
Ez egyuttal — ahogy a 39. abran is lathatd — jelent6s mértékben novelte a hattérhelyen

tapasztalhato atlagosan joval kisebb koncentraciot is.
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4.3.2 Képzddési sebesség

A képzddési sebesség (jelen esetben J;) megadja, hogy az adott koriilmények kozott
mennyi részecske keletkezik idéegység (s) alatt egységnyi térfogata (1 cm®) levegében.
Hattérhelyeken (példaul Hyytidld Finnorszagban, K-puszta Magyarorszagon) a nukleaciot
megel8z6 1-2x10° em ™ koncentracié a részecskeképzédés utan akar 20-40x10° cm -re is
felmehet (nukleacios ,burst”). Tengeri koryezetben (Irorszdg, Mace Head) a képzodési
sebesség a kontinentalis kornyezetben el6fordulod érték akar 10000-szerese is lehet, és a
novekedési sebesség is sokszorosa lehet a tobbi helyszinen eléfordulo értéknek (Dal Maso
et al., 2002). A belvarosban elvégzett egyéves mérési kampany soran a szamolt korrigalt

képz6dési sebességek eloszlasa a 44. abran lathato.
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44. abra: A 6 nm-es részecskék képzddési sebességének (Jg) valtozasa az év soran. A

sarga sav a fekete vonallal az éves atlag+szoras intervallumot, a fekete pottyok a
hibasavokkal pedig a havi atlag+szoras tartomanyt jelolik.

A képzédési sebesség értékek 1,65 és 12,5 cm™ s ' kozott véltoztak, az atlagérték a
szérassal pedig (4,2+2,5) cm > s~ volt. Ezek az értékek atlagosnak szamitanak a kézepesen
szennyezett varosi teriileteken, viszont egyértelmiien nagyobbak a tiszta kornyezetekben,
hattérhelyeken mért értékektdl. Ezektl joval kisebb értékek tapasztalhatoak tiszta
kornyezetekben (példaul a finnorszagi Hyytidldban vagy az Antarktiszon), szennyezett

helyeken viszont (Ujdelhi) jelentdsen nagyobbak a képzddési sebességek (Kulmala et al.,
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2005), tengerparti kornyezetben pedig még ett6l nagyobb értékek is eléfordulnak (Mace
Head, Dal Maso et al., 2002). A képzddési sebesség erésen fligg a részecskemérettdl;
minél jobban kozeliti a részecskeméret a kritikus klaszter méretét, annal nagyobb a
képz6dési sebesség. Emiatt a kiilonbozé méretii részecskékhez tartozd képzddési és
novekedési sebességeket kozvetleniil nem célszerli 6sszehasonlitani.

Az abran az is jol latszik, hogy a képzddési sebességnek nincs egyértelmii évszakos
valtozasa. Az egyedi értékek kozott ugyan jelentds, kozel egy nagysagrendnyi eltérés van,
¢és nyaron latszolag nagyobbak az értékek, viszont ha megnézziik a havi atlagokat, akkor az
eltérés nem tinik szignifikansnak. Feltiind a képzodési sebességek nagyobb fluktuacidja
aprilisban ¢és szeptemberben. Ebben a két honapban volt leggyakrabban ujrészecske-
képz6dés, igy az ingadozas valdsziniileg inkabb a nagy esetszamnak koszonhetd. A
képz6dési sebesség havi atlaga csak ebben a két honapban haladta meg az éves atlagot.
Varosi kornyezetben nem meglepd, hogy nincs tendencia a képzddési sebességekben,
mivel a szennyezettebb levegdnek koszonhetéen joval nagyobb lehet a nukleacidhoz
elengedhetetlen vegyiiletek (példaul a kénsavgdz vagy a VOC-k) koncentracioja, mint
tisztabb kornyezetekben, példaul hattérhelyeken. Mig a hattérhelyeken végbemend
nukleaciot a biogén emisszié és a meteorologia dontd mértékben meghatarozza, addig
varosokban a kozel allandé antropogén forraserdsség mérsékli a képzodési és a novekedési

sebességekben megfigyelhetd évszakos valtozast, trendet.

4.3.3 Novekedési sebesség

A novekedési sebességek meghatarozasa az (51) egyenlet szerint, a mért adatokra
illesztett eloszlasfuggvények NMMD atmérdjének valtozasa alapjan, a 45. abran lathato
modon végeztem. A 6 nm-es részecskék novekedési sebességének értékeit a 46. abran
mutatom be. Az egyedi novekedési sebességek 2,0 és 13,3nmh' kozott valtoztak,
(7,7£2,4) nm h'! atlag+szoras értékkel. Ezek az értékek is atlagosnak szamitanak a varosi
kérnyezetekben. Birminghamben 3—11 nm h™" (Alam et al., 2003), 2-6 nm h™" (Kulmala et
al., 2004); Marseille-ben 1,1-8,1 nm h™', Athénben 2,3-11,8 nmh’’, Ujdelhiben pedig
11,6-16,0nmh™" (Kulmala er al, 2005), 93nmh' (2,9-22nmh') Atlantdban
(Stolzenburg et al, 2005), 5-13 nm h™'  Rochesterben (Jeong et al, 20006),
(5,944,7)nm h™" Kelet-St. Louisban (Qian ef al, 2007), 18 nmh' (6-40nmh') a
mexikoi Tecamacban (lida et al., 2008), 2-5nm h™' a koreai Gwangjuban (Park ez al.,

2008), illetve 4,6 nm h! (1,8-7,8 nm hfl) az ausztraliai Brisbaneben (Cheung et al., 2011).
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45. abra: A geometriai atmér6 valtozasa 2009. majus 8-an a belvarosban. A GMD
értékeket lognormalis fiiggvény illesztésével hataroztuk meg.

A lagymanyosi értékektél valamivel kisebb atlagértéket mértek K-pusztan:
6,3nmh 't (22-24nmh") a 2006. majus—junius kozotti idészakban (Yli-Juuti et al.,
2009), valamint 52 nmh -t (1,6-20 nmh™') 2008 marciusa és 2009 februarja kozott
(Manninen et al., 2010). A ndvekedési sebesség atlagos értéke hattérhelyeken, tiszta
leveg6jii kornyezetekben kisebb, szennyezettebb teriileteken pedig nagyobb értékekrol
szamoltak be (Kulmala er al., 2004 és a benne 1évé hivatkozasok). A ndvekedési
sebességek esetében sincs egyértelmli évszakos valtozékonysag a belvarosban. A
képz6dési sebességek évszakos valtozékonysagahoz hasonloan itt sincs kellden nagyszamu
adatpont az egyértelml tendencia megallapitdsahoz. A bizonytalansag csdkkentéséhez

tobbéves folyamatos mérés sziikséges.
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46. abra: A 6 nm-es részecskék novekedési sebessége az év soran. A sarga sav az

atlag+szoras intervallumot, a fekete vonal pedig az éves atlagot jeloli. A hibasavok a
szOras nagysagat szemléltetik a havi atlagértékek esetében.

Az atlagosnal latszolag kisebb értékek télen, nagyobb értékek pedig nyaron voltak
tapasztalhatoak. Ez nagy valoszinliséggel annak koszonhet6, hogy nyéaron alapvetéen
kedvezdbbek az ujrészecske-képzddés, és ezaltal a részecskendvekedés feltételei is: a téli
koriilményekhez képest tapasztalhatd sokkal intenzivebb globalsugarzas és a nagyobb
biogén emisszié is kedvez a kondenzacidképes g6zok kialakuldsanak, ami nagyobb

novekedési — és valosziniileg nagyobb Ujrészecske-képzodési — sebességet eredményezhet.

4.4 Harom kozép-eurdpai fovaros dsszehasonlitasa

Budapest, Praga és Bécs rendre lakossaga 1,7 millio, 1,3 millié és 1,7 milli6. Ahogy
a 47. abran is latszik, mindharom helyszin Kézép-Eurdpaban talalhato egy nagyon keskeny
savban, az uralkodé északnyugati szélirannyal majdnem parhuzamosan. Budapest és Bécs
kozott 220 km a tavolsag, Bécs és Praga kozott 250 km, mig Budapest és Praga kozott
440 km. A helyszinek 0sszehasonlitasara egyéves adatsorokat hasznaltam (Borsos et al.,
2012). Ez Budapesten és Pragaban 2008. novembere és 2009. oktobere kozotti adatokat,
Bécs esetében pedig ugyanerre az iddszakra, de egy évvel korabbi eredményeket

hasznaltunk. Mivel a bécsi adatok egy évvel korabbiak, ezért teljeskorii 6sszehasonlitast

94



csak a pragai eredményekkel végeztem, a bécsi adatokat csak a trendek (koncentraciok

havi valtozasa, napi menete, az ultrafinom jarulék valtozasa) vizsgalatara hasznaltam.

47. abra: Budapest, Bécs és Praga elhelyezkedése K6zép-Europaban.

A Budapesten hasznalt DMPS és a belvarosi helyszin a 3.1.1 és a 3.3.1 fejezetekben
részletesen bemutatasra keriilt. A pragai méréhelyszin (50° 7' 35" E, 14° 23’ 5" K, 277 m
atlagos tengerszint feletti magassag) a kiilvarosban, a belvarostol északnyugatra,
Suchdolban, a Cseh Tudomanyos Akadémia Kémiai Kutatointézetének (Ustav chemickych
procesii, UCHP) telephelyén talalhato. A helyszint6l néhany 100 m-re egy forgalmas tt
talalhato. A Pragaban regisztralt gépjarmiivek 88%-a személygépkocsi, 0,40%-a busz. A
személyautok 27%-a, mig a buszok 83%-a dizeliizemii. Meghataroz6 szennyezéanyag
forrasok még a lakossagi széntiizelés, emellett héeromiivek is talalhatoak a kozelben
(Rimnacové ef al., 2011). Bar a helyszin vérosi hattérhelynek minésiil, de a fent emlitett
tényezok, antropogén forrasok miatt az aeroszol koncentracido érzékeny a szélirany
valtozasara. A mintavevé cs6 a talajszinttdl 5 m magassagban helyezkedett el. A
méreteloszlast 5 perces idéfelbontassal a 10 nm és 20 pm kozotti mobilitasi atmérd
tartomanyban egy SMPS (SMPS 3034, TSI, USA) és egy APS (APS 3321, TSI, USA)
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adatainak Osszeillesztésével (Khlystov et al., 2004) hatarozzak meg. Az Osszehasonlitas
soran a 10-1000 nm kozotti tartomannyal szamoltunk.

A bécsi méréseket a Bécsi Tudomanyegyetem fizika épiiletében végezték. A helyszin
(48° 13" 18" E, 16° 21' 23" K, 190 m 4tlagos tengerszint feletti magassag) a belvarosban, a
legkozelebbi uttdl mintegy 100 m-re talalhatd. A méreteloszlas mérést egy, a Bécsi
Egyetemen készitett SMPS-sel végezték a 10-926 nm-es mobilitasi atmérd-tartomanyban,
10 perces idéfelbontassal. Mivel a késziiléket az épiilet tetejében 1évé laborban, a
talajszinttél koriilbeliil 35 m magassagban helyezték el, raadasul az egyetemi épiiletek
elhelyezkedése miatt a kozelben minimalis a gépjarmiiforgalom, ezért ez a helyszin is
varosi hattérhelynek tekinthetd (Hitzenberger et al., 2006). A 2009-es adatok alapjan a
gépjarmiivek 73%-a volt személyauto, 0,2%-a pedig busz. A személyautok 55%-a

dizeliizemt volt, a buszokrdl viszont nem allt rendelkezésre ilyen statisztikai adat.

4.4.1 A varosok jellemz6é meteorologiai paraméterei

A harom varos azonos régioban, egymastdl nem messze talalhatd. A hasonld
foldrajzi fekvésnek koszonhetden hasonld éghajlattal rendelkeznek. A helyszinek jellemzd
meteorologiai paramétereit a 8. tablazatban foglalom Ossze. Az atlagos homérsékletek a
foldrajzi szélességnek megfeleléen alakultak, igy Budapest a legmelegebb, Praga pedig a
leghidegebb. A globalsugarzas értékei is ezt tamasztjak ala, illetve a relativ nedvesség is
ennek megfelelden alakul. Ez utobbi paraméter a hoémérséklettel antikorrelal, ennek
megfeleléen a legnagyobb relativ nedvességek Pragara, a legkisebbek pedig Budapestre

jellemzbek.
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8. tablazat: Kiilonb6zé meteorologiai paraméterek atlagos értékei a harom helyszinen az
évszakok soran.

Paraméter [egység] Teél Tavasz Nyar Osz
Globalsugarzas [W m °]
Budapest 55 262 261 101
Bécs 42 177 225 85
Praga 37 167 174 75
Hémérséklet [°C]
Budapest 1,6 14 22 13
Bécs 32 11 20 11
Praga 0,3 9,2 19 9,9
Relativ nedvesség [%]
Budapest 75 52 57 70
Bécs 78 67 68 77
Praga 82 68 69 78
Szélsebesség [m s
Budapest 3,0 32 29 2,7
Bécs 3.8 3,6 3,1 3,0
Praga 2,1 2,3 1.4 1,7

A helyszinek kozott a homérsékletekben és a relativ nedvesség értékekben viszonylag
kicsi, a napsugarzasban viszont jelentdsebb (50% korili) eltérések is mutatkoztak. A
szélsebességben nem volt trend megfigyelhetd, mivel azt a domborzati viszonyok
jelentésen befolyasoljak. Atlagosan Bécsben volt a legnagyobb szélsebesség, ami

valészintileg az Alpok és a Duna kozelségének kdszonhetd.
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4.4.2 Légkori koncentraciok

A harom helyszinre jellemz0 teljes (No-1000) és ultrafinom (N-109) aeroszol szam-,
valamint a PM;y és az 6zon tomegkoncentraciok napi atlaganak tartomanyait a 9.
tablazatban mutatom be. Az adatokbol egyértelmiien latszik, hogy a budapesti helyszin a
legszennyezettebb, itt tapasztalhatoak a legnagyobb részecske-koncentraciok. A bécsi és a
pragai helyszineken a szam- és a tomegkoncentracio értékek is nagyon hasonloak voltak.
Az adatok kiterjedése Pragaban joval nagyobb, mint a masik két varosban. Mint ahogy
fentebb irtam, ez annak koszonhetd, hogy a mérdhely kozelében 1évé szennyezéforrasok
miatt konnyen kialakulhatnak szennyezett epizodok.

A pragai Nyo_1000 koncentraciokhoz képest a bécsi 10%, mig a budapesti érték 45%-
kal nagyobb. Az ultrafinom részecske-koncentraciokra az eltérések rendre —2% és 40%.
Ebbdl is latszik, hogy az ultrafinom részecskék jaruléka — mely Osszefiigg az antropogén
hatdas mértékével — a bécsi helyszinen a legkisebb, atlagosan (74£9)%, ez az érték
Budapesten (80+8)%, Pragaban pedig (84+10)%. A Bécs esetében tapasztalt kisebb érték
minden bizonnyal annak is készonhetd, hogy a mintavétel a talajszintnél joval magasabban
tortént. A harom helyszinen kapott eredmények jol kozelitik az eurdpai varosokban

tapasztalt 76%-os atlagos jarulékot (Putaud et al., 2010).

9. tablazat: A teljes (Nio-1000), az ultrafinom (Nyo_100) aeroszol szam-, valamint a PM,, és
az 6zon tdmegkoncentracid napi atlaganak tartomanyai a harom helyszinen.

Nio-1000 Nio-100 PMio 0;
fem™] [em™] [ngm~] [ng m™]
Budapest Minimum 3,0 2,2 8 3
Median 10,6 8,4 29 34
Maximum 28 18,8 148 89
Praga Minimum 1,6 1,3 4 2
Median 7,3 6,0 20 53
Maximum 48 48 179 111
Bécs Minimum 1,6 1,2 5 2
Median 8,0 5,9 20 53
Maximum 19,3 14,7 85 114
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Az 6zon koncentracidja a bécsi és a pragai helyszinen lényegében megegyezett, a
budapesti viszont 36%-kal kisebb volt. Ez azért van, mert az O3 reakcioba 1ép tobb mas
levegészennyezé komponenssel (példaul NO, VOC-k), ezaltal lecsokken a koncentracidja.
Ennek koszonhetden az 6zon koncentracid — hossza tavon — forditottan aranyos a
légszennyezettség mértékével, igy a kisebb budapesti koncentracié valdjaban nagyobb
légszennyezettségre utal.

A teljes részecske-koncentracié medianjanak havi valtozékonysagat a 47. abran
mutatom be a harom helyszinre. Lathato, hogy a lagymanyosi értékek joval nagyobbak a
masik két varosban tapasztalhato értékeknél. Egyik helyszinen sem lathato a koncentraciok

egyértelmii évszakos valtozékonysaga.
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48. abra: A teljes (Nio-1000) részecske-koncentraciéo medianjanak havi valtozasa a harom
varosban.
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4.4.3 Atlagos méreteloszlasok

A havi atlagos méreteloszlasokat Osszehasonlitottam a Praga-Suchdolban kapott
eredményekkel (Borsos ez al., 2012). Az atlagos eloszlasokra évszakonként egy-egy példat
a 49. abran mutatok be. Latszik, hogy a budapesti eloszlas rendkiviil széles, és alig valtozik
az év soran. Az Osszes havi eloszlas egy nagyon széles modus, ami matematikailag
felbonthatod Aitken és akkumulacios modusra. Ezek az eloszlasok is szélesek (nagy, 1,8—
2,0 kozotti a geometriai szorasuk), és erdsen atfednek egymassal, a teriiletiik pedig
tobbnyire hasonld. Se a teriiletek nagysagaban, se a modusok aranyaban, se azok NMMD-
jében nem volt trend megfigyelhetd.

A pragai mérések kozott mar joval nagyobb a valtozékonysag, ¢és az egyes modusok
gyakran szemmel lathatoéan is jol megjelennek (példaul december, februar, szeptember),
igy konnyen felbonthatoak Aitken és akkumulacios modusra. Az Aitken-médusnal a

csticsmaximum 15-20 nm, az akkumulaciés modus esetében pedig 60—-80 nm koriili.
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49. abra: A budapesti és pragai havi atlagos méreteloszlasok.
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A modusok szemmel is jol lathato elkiiloniilése annak koszonhetd, hogy a pragai
méréallomas a varoskozeli hattérben talalhato, igy viszonylag tavol helyezkedik el a
nagyobb antropogén szennyez$ forrasoktol. Emiatt az antropogén tevékenység
cstcsszélesitd hatasa joval kevésbé érzékelhets. Mivel a pragai mérdallomas a varosi
hattérben talalhato, ezért a koncentraciok atlagosan kisebbek, a méreteloszlasok pedig a
kisebb atmérck felé vannak eltolodva a Budapest belvarosaban tapasztalt értékekhez

képest.

4.4.4 Az aeroszol koncentraciok napi menete

A koncentraciok napi menete, ahogy az a 50. abran is lathatd, nagyon hasonlit
egymashoz, és alapvetden a kozlekedéstdl, gépjarmiiforgalomtol fiigg. Budapesten joval
nagyobb koncentraciok és nagyobb koncentracid-ingadozasok fordulnak eld, ami annak
koszonhetd, hogy ennél a helyszinnél a legnagyobb a gépjarmiiforgalom, igy a forgalom
valtozékonysaga is jobban érzékelhetd.

A koncentracio-minimum mindharom helyszinen hajnali 4 és 5, mig az elsd
koncentracio-maximum reggel 7 és 9 ora kozott tapasztalhato, utobbi egybeesik a reggeli
csucsforgalommal. A koncentracié ezutan a budapesti és a pragai helyszinen is jelentdsen
csokken, Pragaban viszont 21 oraig lényegében allandoé marad. Ez annak kdszonhetd, hogy
a budapesti és a bécsi méréallomas a belvarosban talalhato, ahol a gépjarmiiforgalom — a
varoslakok életvitelének megfeleléen — a reggeli és a délutani csucsforgalom kozott
jelentdsen lecsokken. A pragai helyszin kozelében 1év6 ut azonban atmend forgalmat
bonyolit, ami a napszaktol 1ényegében fliggetlen, ezért a koncentracié ott napkozben alig
valtozik.

A nagyjabol 16 ¢és 18 ora kozotti idSintervallumban tapasztalhatd délutani
cstcsforgalom csucsai nem, illetve eltolodva, csak este 20 és 22 ora kozott jelennek meg.
Ez a keveredési hatarréteg vastagsaganak napi valtozasaval magyarazhatd. Napkozben nem
csak a gépjarmiiforgalom csokken, hanem emellett a hatarréteg magassaga is nd, ami
tovabb csokkenti az aeroszol-koncentraciét. Ejszakara azonban a hatarréteg vékonyabb
lesz, aminek hatasara a koncentracid eleinte noéni fog, azonban a gépjarmiiforgalom

jelentds csokkenése utan ujra csokkenni kezd. A csokkenés a hajnali orakig tart.
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50. abra: Az ultrafinom részecskék (No-100, feliil) és a regionalis aeroszolt (Nyoo-1000, alul)
alkoto részecskék koncentracio-valtozasanak napi menete a harom varosban.

4.4.4 Az ujrészecske-képzddés tulajdonsagainak dsszehasonlitidsa Budapesten és Pragaban

Az tjrészecske-képzédés gyakorisaganak havi valtozasa az 51. abran lathato.
Mindkét helyszinen gyakran, atlagosan minden negyedik napon (Budapest: 27%, Praga:
23%) tapasztalhato ujrészecske-képzodés. A jelenség gyakorisaga azonban az év soran
jelentdsen valtozott, a trend azonban nagyon hasonlé volt a két helyszinen. Legritkabban
télen fordul el6 (Budapest: 7,3%, Praga: 3,9%), a legnagyobb havi gyakorisag — kozel 60%
— pedig mindkét helyszinen aprilisban volt. A jelentds eltérések a globalsugarzas és a
biogén emisszio valtozasaval magyarazhatoak. Budapesten tavasszal volt az Gjrészecske-
képzddés gyakorisaganak maximuma 44%-kal, nyaron és Osszel pedig 28%-os és 29%-0s
értek volt tapasztalhato. Pragaban nyaron volt a maximum 41%-kal, amit a tavasz kovetett
34, majd az 6sz 10%-kal. A tavaszi honapokban atlagosan kisebb, a nyari honapokban

viszont atlagosan nagyobb volt az ujrészecske-képz6dés gyakorisaga Pragaban.
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51. abra: Az ujrészecske-képzddés havi atlagos gyakorisaga Budapesten és Pragaban.

Mindkét helyszinen két olyan honap van, melyekben a gyakorisag joval nagyobb, mint az
év tobbi részében. Az elsé maximum — aprilis — megegyezik a két helyszinen, a masodik
csticsnal azonban egy honap eltérés tapasztalhato: Pragaban augusztusban, Budapesten
viszont szeptemberben nétt meg jelentdsen az Ujrészecske-képzodés gyakorisaga. Emiatt
tapasztalhato jelentds eltérés az ujrészecske-képzddés atlagos nyari és 6szi gyakorisagaban
a két helyszin kozott.

A 10nm-es részecskék novekedési sebessége Pragaban 0,1-15,0 nmh™' kozott
valtozott, atlagos értéke pedig (4,3+2,8) nm h™' volt. Az atlagos ndvekedési sebesség joval
kisebb, mint a Budapesten tapasztalt (7,7+2,4) nmh™', ugyanakkor szélesebb skalan
mozgott, mint a lagymanyosi értékek (2,0-13,3 nm h™'). A kisebb ndvekedési sebesség azt
jelenti, hogy a pragai helyszin kevésbé szennyezett (kisebb a kondenzacioképes g6zok
koncentracioja), az értékek nagyobb szorasa, kiterjedése pedig abbol adodik, hogy a
mérdallomas tavolabbi kérnyezetében jelent6s szennyezé forrasok (lakohazak, erémiivek)
talalhatoak, amelyek megfelelé szélirany esetén szennyezettebb levegét, és igy joval tobb
kondenzacioképes gbzt juttatnak a teriiletre, ami hozzajarul a részecskék gyorsabb
novekedéséhez. A 4.3.2 fejezetben targyaltak alapjan a ndvekedési sebességek mindkét

helyszinen atlagosnak tekinthetdek.
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4.5 Beltéri kdrnyezet

Az Ortvay eléadoteremben mért PM;, a teljes (Ne-1000) ¢és az ultrafinom (Ns-100)
atlagolt statisztikai adatait a 10. tablazatban mutatom be. Az Gsszes vizsgalt paraméter
esetén a terem nyitvatartasi ideje soran fordultak elé a legnagyobb koncentraciok. A
munkasziineti napokon tapasztalt értékek viszont jelentésen, kozel 50%-kal kisebbek, mint
a munkanapokon vagy a terem nyitvatartasa idején kapott eredmények. A munkasziineti
napok soran kapott median a PM,, tomegkoncentracié esetében minddssze a 46%-a a
nyitvatartasi orak soran mért értékeknek, az Ng_j000-nél ez az arany 52%, az Ne_jq0 esetében
ugyanez 48%, a széndioxidnal pedig 67%.

Az Ng 1000 aeroszol koncentraciok jelentdsen elmaradtak a korabbi kiiltéri mérések
soran tapasztalt értékektdl. A koncentraci6 medianja 3,7x10° cm >-nek adodott, ami
minddssze 31%-a a Lagymanyosi Telephely 11,8x10° cm™-es éves median értékének. Az
érték Osszemérhetd a varoskozeli hattérhelyen mért adatokkal, ahol a 10 perces egyedi
mérések koncentraciojanak medianja 3,6x10° cm™ volt. A PMy, tomegkoncentraciod
medidnja az egyetemtdl koriilbeliil 1,6 km-re 1évé Kosztolanyi Dezs6 téri méréallomason
22 ug m volt (OLM, 2012). A beltéri érték itt is kisebb, az eltérés azonban itt kevésbé
jelentSs; a 15,3 pg m -es median koriilbelil a 70%-a a Kosztolanyi Dezsd téri
mérballomason mért értékek medianjanak, és jelentésen kisebb az 50 pg m>-es 24 6ras
egészségligyi hatarértéknél (EU Council Directive, 1999).

A jelentésen lecsokkent koncentraciok azt jelentik, hogy a levegdsziiré berendezés
nagy hatékonysaggal mikodik. Ez azt eredményezi, hogy az eldadoban tapasztalt
koncentraciok még a lakoterekben mért értékeknél is kisebbek, hiszen azokban nincsenek
szlird berendezések, a specialis forrasok révén (példaul siités-f6zés, fa- vagy gazfiités,
dohanyzas, porszivozas, reszuszpenzid) pedig az értékek joval nagyobbak is lehetnek
(Morawska et al., 2003). Mivel az eldadoteremben nem volt jelentés forras a finom és
ultrafinom mérettartomanyban, valamint a sziirés hatékonysaga miatt az ultrafinom

részecskék aranya ezen a helyszinen volt a legkisebb, mindossze (69+7)%.
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10. tablazat: A PM,, tomegkoncentracio, a teljes (Nej000) €s az ultrafinom (Ne-100)

maximum értékei az Ortvay Rudolf teremben a teljes mérési kampany, a munkanapok, a
munkasziineti napok, valamint a terem nyitvatartasi idészakaban.

Valtozo Statisztikai Osszes nap ~ Munkanap Munkasziineti Nyitvatartasi
[egység] paraméter nap iddszak
PM; Minimum 2,6 3,4 2,6 7,1
[ugm™] Median 15,3 17,7 11,1 24
Maximum 101 101 30 101
Ne1000<10°  Minimum 1,4 1,4 1,8 1,6
[em™] Medin 3,7 4.4 3,0 5,8
Maximum 10,6 10,6 8,3 10,6
Ne 100%107 Minimum 0,81 0,81 1,0 1,1
[em™] Median 2,6 3,0 2,0 42
Maximum 8,3 8,3 6,3 8,3
CO, Minimum 381 390 381 401
[ppm] Median 402 415 392 589
Maximum 1405 1405 530 1405

Az ultrafinom jarulék kiilonb6z6 kornyezetekben tapasztalhaté —statisztikai
paramétereit a 11. tablazatban foglalom Gssze. Lathato, hogy a legtisztabb kdrnyezetben a
legkisebb az atlag- és a minimumérték, ami az antropogén hatas (a szennyezettség)
mértékének figgvényében nd, a szoras viszont csokken. Ez azzal magyarazhato, hogy
tisztabb kornyezet esetében az atlagosan kisebb ultrafinom jarulékot a nagy forraserdsségii
Ujrészecske-képzodés nagyobb mértékben meg tudja ndvelni, mint szennyezettebb
kornyezetekben, ahol a primer részecskék emissziojanak koszonheté nagyobb részecske-
koncentracié miatt (példaul a gépjarmii-forgalombol adododan) ez a kiilonbség lecsokken.
A kornyezetek kozotti eltérés a jarulék minimumanal jelenik meg a leginkabb szembet(ing

modon.
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11. tablazat: A szazalékos ultratinom jarulék napi atlaganak statisztikai paraméterei a
kiillonb6z6 kornyezetekben. A beltéri mérések esetében az egyedi, 10 perces értékekre
vonatkoznak az adatok.

Beltéri Varoskozeli
Belvaros  Utcakanyon Alagut

mérések hattér
Minimum 48 56 58 80 84
Median 69 77 80 85 86
Maximum 86 93 92 95 90
Atlag+szoras 69+7 76+9 79+6 86+3 86+2

A beltéri kornyezet ebbdl a sorbol kilog, mivel a terembe nagyrészt sziirt levegd
aramlik, masrészt pedig a teremben nincsenek jelentds forrasok az ultrafinom
mérettartomanyban, emellett a légcsere is nagyon gyors, igy az ultrafinom jarulék minden
statisztikai jellemzdje ebben a kornyezetben a legkisebb. A sziirt levegd viszonylagos
allandosaga és a forrasok gyengesége miatt pedig a szoras is viszonylag kicsi.

A PM;, tomegkoncentracid, az aeroszol szam-koncentracid (Ns-jo00) ¢és a CO;
koncentracié valtozasat a hétfoi napra (aprilis 12.) az 52. abran mutatom be. Jol latszik,
hogy az el6adasok soran — a terem ajtajai ilyenkor zarva vannak — a PM;y és a CO;
koncentracidja is alig valtozik. Kijelenthetd tehat, hogy a légkondicional¢ és levegdcseréld
rendszer zart ajtokkal nagyon hatékonyan miikodik. Legnagyobb mérékben az Ne 100
részecskekoncentracio valtozott, de az ingadozas a kiiltéri koncentracié valtozasaval
magyarazhato; az els6 eldadas (L1) el6tt és kozben, valamint a negyedik eldadas (L4)
végére kialakulo csucs valosziniileg a reggeli és a délutani csucsforgalomnak koszonheto.

Azokban az iddszakokban, amikor a tanterem ajtajai nyitva voltak, a PM;o, és
kiilonosen a CO, tekintetében jelentés koncentracio-novekedések fordultak elé. Ezen
koncentraciok az ajtok bezarasa — az eldadasok kezdete — utan a gyors légcserének
koszonhetden gyorsan le is csokkentek. Egyediil a PM; koncentracidban jelentek meg
csucsok a zart ajtok mellett, méghozza a negyedik (L4) eldadas soran. Ez a forras pedig a
kréta intenziv hasznalata, illetve a tabla szaraz torlése volt. Ilyenkor a PM;, koncentracioja
rovid idészakokra megkozelitette a 100 pg m-es értéket is, ami kétszerese a 24 oras

egészségligyi hatarértéknek.
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52. abra: A PM, tomegkoncentracio, az aeroszol szam-koncentracio (Ng_1000) és a CO,
koncentraci6 valtozasa az Ortvay Rudolf teremben 2011. aprilis 12-én, hétfon. Az
eléadasokat (L1-L5) a sarga savok jelolik. A PM, grafikonjan behuzott kék vonal a 24
oras egészségiigyi hatarértéket (50 pg m ) jelsli. A hallgatoi 1étszam az also panelen
lathato.

Zart terekben a CO,-t gyakran hasznaljak a levegdmindség és a megfeleld szell6ztetés
indikatoraként (Seppédnen et al., 1999). A széndioxid koncentricidja a teljes kampany
soran tobbnyire a komfortosnak tekintett 1000 ppm alatt maradt, azonban volt olyan
iddszak, amikor a koncentracidja meghaladta ezt a limitet, és egészen 1400 ppm-ig
novekedett (nyitott ajtoknal). Egy nemzetkéri iranyelv azt javasolja, hogy a beltéri CO,
koncentracié maximum 600 ppm-el legyen tobb a kiiltéri (koriilbeliil 400 ppm-es)

értékeknél (ASHRAE, 2004).
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5. Osszefoglalas

Az elmult két évtizedben az ultrafinom légkori aeroszol (D,<100 nm) vizsgilata a
részecskék éghajlati és egészségiigyi hatdsa miatt a tudomanyos érdeklddés elSterébe
keriilt. A részecskék a légkorbe juthatnak kozvetlen emisszidval (elsddleges részecskék),
valamint kémiai folyamatok révén a levegdében is keletkezhetnek (masodlagos aeroszol). A
masodlagos részecskék legfontosabb forrasai koz¢ tartozik a 1égkori nukleacio, mely soran
gazfazisu komponensekb6l kondenzalt fazis, részecskék keletkeznek. A mérések eddig
elsésorban az éghajlati hatasokra koncentraltak, és elsdsorban hattérhelyeken zajlottak. A
varosi kornyezetek vizsgalata csak az utobbi években kezdddott el. Hosszabb tavi,
legalabb néhany honapos kampanyok kevés varosban zajlottak vagy zajlanak, kiilonb6zd
varosi mikrokdrnyezetekbdl szarmazé adatok pedig Iényegében nincsenek. Ezaltal a varosi
acroszol tulajdonsagainak id6- és térbeli valtozasairél nagyon kevés informacio all
rendelkezésiinkre.

A nukleaci6 és az ultrafinom aeroszol részecskék folyamatainak vizsgalata
érdekében méréseket végeztink Budapest kiilonboz6 kornyezeteiben. Célom volt a
részecskeszam-koncentracio, -méreteloszlas, valamint az ezeket befolyasold paraméterek,
forrasok és nyeldk idébeli és térbeli valtozasainak vizsgalata. A mérések kozponti miiszere
egy elektromos mozgékonysagon alapuld részecskeméret szeparator (flow-switching
nm kozotti elektromos mobilitasi atmérd-tartomanyban. Az eredmények értelmezése soran
a meteorologiai adatokat (hémérséklet, napsugarzas, relativ nedvesség, szélsebesség és
Méréseinket a varoskozeli hattérben (KFKI Telephely, 2 hoénap), egy belvarosi
komyezetben (ELTE Lagymanyosi Telephely, 1 év), egy utcakanyonban (ELTE BTK,
Rakoczi ut 5., 2 honap), valamint egy kozlekedési mikrokdryezetben (Varhegy-alagut, 2
hét) végeztiik. Emellett beltéri méréseket is végeztink (ELTE TTK, Ortvay Rudolf
eldadoterem, 1 hét). A belvarosi mérés egyéves adatsorat dsszehasonlitottam Praga és Bécs

eredményeivel.
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Uj tudomanyos eredmények

1. Meghataroztam a légkori aeroszol részecskék szam-koncentraciojat Budapest
kiilonb6z6 kornyezeteiben. Az ultrafinom (Ne_j90) részecske-koncentracié napi
medianja a beltéri mérés soran, a varoskozeli hattérhelyen, a belvarosban, az
utcakanyonban, valamint a kozlekedési mikrokdrnyezetben rendre 2,6%10°%, 3,1x10°,
9,3x10°, 19x10°, 124x10* cm™ volt. A 6 és 1000 nm kozotti atméréjli (Ne_1000)
140x10° cm™ volt ezeken a helyszineken. A koncentraciok napi medianjiban a
varoskozeli hattérhely és az utcakanyon kozott tehat tobb, mint Otszords eltérés
tapasztalhatd. A két frakcid hanyadosaként meghatarozott ultrafinom jarulék (Ne_100/Ne-
1000) az antropogén hatas mértékének fiiggvényében kismértékben nétt, a varoskozeli
hattérhelyen (76+£9)%, a belvarosban (79+6)%, az utcakanyonban (86+3)%, a
kozlekedési mikrokornyezetben pedig (86+2)% volt. A beltéri mérés esetében az aktiv
sziirésnek koszonhetéen az ultrafinom jarulék jelentsen kisebb volt, mint a kiiltéri

helyszineken tapasztalt értékek, minddssze (69+7)%-nak adodott.

2. A koncentraciok napi valtozasa az Osszes varosi helyszinen hasonlé képet mutatott, és
leginkabb az antropogén forrasokhoz kothetd tevékenységek (elsésorban a gépjarmii-
forgalom) hatarozta meg. A koncentracio koriilbeliil 22 o6ratol hajnali 4-5 oraig
csokken, majd elsGsorban a gépjarmiivek kozvetlen emisszidja miatt néni kezd, 7 és 8
ora kozott pedig eléri a maximumat. A belvarosban ezutan lecsokken a koncentracio, az
utcakanyonban viszont allandésul, és kortilbeliil este 21 oraig gyakorlatilag valtozatlan
maradt. A belvarosban azonban a délelétti csucsforgalom utan csokken a koncentracio,
a délutani csucsforgalom és a keveredési rétegvastagsag valtozasanak hatasara azonban
21 és 22 ora kozott egy ujabb csucs alakul ki. A kozvetlen emissziobol jelentds szerep
jut a haztartasoknak is, ami a flitési idészakban jobban érzékelhetd. A véaroskozeli
hattérhelyen a koncentracio-valtozas jelentésen eltér az elé6zdektdl; csak egyetlen cstcs
alakul ki, amely 12 és 13 6ra kozott éri el a maximumat, majd a koncentracio koriilbeliil
reggel 7 oraig folyamatosan csokken. A dél koriil kialakuld csucs az ujrészecske-

képzédésnek, a délutan kezdddo koncentracio-csokkenés pedig elsésorban a részecskék
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3. A havi atlagos méreteloszlasok az egész év soran csak kismértékben valtoztak a
belvarosban. Az eloszlas egyetlen, nagyon széles csucsbol allt. A csics median
atmérdjének valtozasaban nem volt évszakos tendencia. A tobbi varosi helyszinen is
hasonlo, széles eloszlasokat kaptam, az utcakanyonban a median atmérd lényegében
megegyezett a belvarosra vonatkozd értékkel. A varoskozeli hattérhelyen a median
atméré a nagyobb részecskeméret felé tolodott el. Ez azzal magyarazhatd, hogy az
antropogén forras térbeli korlatozottsaga miatt a részecskék nagyobbra tudnak noni,
mint a belvarosban vagy az utcakanyonban. A nukleaciéos napokra meghatarozott
atlagos méreteloszlas a kisebb atmérék iranyaba tolodott, és a koncentraciok is
nagyobbak voltak, mint a nukleaciomentes napokon. Az eltérés a varoskozeli
hattérhelyen a  legjelentdsebb/legnagyobb. A munkanapokra ¢és  hétvégékre
meghatarozott méreteloszlasokban kisebb volt a kiilonbség. A hétvégi gorbék
gyakorlatilag megegyeztek a hétkoznapokra meghatarozott eloszlasokkal, csak a
koncentraciokban volt tapasztalhatd csokkenés, ami elsdsorban a kevésbé intenziv
gépjarmii-forgalomnak tulajdonithato.

4. A méreteloszlasok napi valtozasanak vizsgalatdval meghataroztam az ujrészecske-
képzédés gyakorisagat az egyes helyszinekre. Elsé alkalommal azonositottam légkori
nukleaciot Budapesten. Ujrészecske-képzédés éves szinten a napok 27%-aban fordult
el6, legritkabban télen (7,3%), leggyakrabban pedig tavasszal (44%). Nyaron és 6sszel
hasonlo volt a jelenség gyakorisaga (28 és 29%). Két honapban, aprilisban és
szeptemberben a jelenség gyakorisaga lokalis maximumot mutatott 59 és 43%-kal. Ezek
a maximumok valosziniileg a megnovekedett biogén emisszidval magyarazhatéak. A
varoskozeli hattérhelyen a belvarosi értékektSl gyakrabban (juniusban 35% vs. 29%,
juliusban 36% vs. 26%), az utcakanyonban pedig ritkdbban (aprilisban 24% vs. 59%,
majusban pedig 23% vs. 27%) fordult el6 Gjrészecske-képzodés. Az eltérések a forras és
a nyel6 nagysaga, illetve a meteorologiai paraméterek kozotti kiilonbségekkel
magyarazhatoak. Az eredmények alapjan gy tinik, hogy az ujrészecske-képzddés

idénként a varos bizonyos részeire korlatozodik.

5. Az ujrészecske-képzddés sebessége (Js) 1,65 és 12,5 em s kozott valtozott, az

atlagérték a szorassal pedig (4,2+2,5) cm ™ 57!

volt. A képzddési sebesség nem mutatott
évszakos valtozast. Az egyedi értékek kozott ugyan jelentds, kozel egy nagysagrendnyi
eltérés van, és nyaron latszolag nagyobbak az értékek, viszont a havi atlagok alapjan az

eltérés nem szignifikans. A részecskék novekedési sebessége 2,0 és 13,3 nm h™' kozott
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valtozott, (7,7+2,4) nm h! atlag+szoras értékkel. Télen az atlagostdl kisebb, nyaron
pedig tobbnyire nagyobb értékek fordultak el. A kiértékelésre alkalmas események
korlatozott szama miatt azonban jelenleg nem lehet egyértelmii évszakos trendet
megallapitani. Ez valoszinileg a varosi kornyezetnek, a folyamatos antropogén

emisszionak is kdszonhetd.

. A részecske-koncentraciok napi menete évszakos valtozékonysagot is mutat. A gorbék
nagyon hasonlitanak a 2. tézispontban leirtakra, viszont két csoportba lehet besorolni
Oket. A hidegebb (6sz, tél) és a melegebb (tavasz, nyar) évszakok kozott nagyobb
hasonlosag tapasztalhatd az Ne_100 €s Nigo-1000 koncentraciok esetében is. Az eltérések
az ultrafinom részecske-koncentracioknal nagyobbak. Az atlagos  Nigo-1000
koncentraciok a melegebb évszakokban az egész nap soran kisebbek, mint a hidegebb
évszakokban, ami azzal magyardzhatd, hogy a keveredési hatarréteg a melegebb

évszakokban vastagabb, és igy jelentsebb a higulas.

. Budapest, Praga ¢és Bécs egyéves mérési adatsorainak Osszehasonlitasabol
megallapitottam, hogy a legnagyobb aeroszol koncentraciok Budapesten voltak
tapasztalhatoak. Pragaban a részecske-koncentracié napi medianja 7,3x10° cm™,
Bécsben pedig 8,0x10° cm™ volt. Az ultrafinom jarulék Bécsben kisebb volt, (74+9)%
atlag+szoras értékkel, Pragaban viszont a budapestinél nagyobb, (84+10)%-kal. A
részecske-koncentraciok napi menetének alakja hasonld volt a harom helyszinen,
kiilonbség csak a koncentraciok értékében volt. Az Gjrészecske-képzodés tulajdonsagait
a budapesti és a pragai helyszinre vonatkozéan hasonlitottam Ossze. A jelenség
gyakorisaganak havi valtozasa hasonlo volt a két varosban. Pragaban is két maximum
volt azonosithato, aprilisban és augusztusban (57 és 56%), mig Budapesten aprilisban és
szeptemberben. Az Gjrészecske-képz6dés gyakorisaga éves szinten 23% volt Pragaban.
Legritkabban télen fordult el6, 3,9%-kal, nyaron volt a maximum 41%-kal, amit a
tavasz kovetett 34, majd az 6sz 10%-kal. A tavaszi honapokban Budapesthez képest
atlagosan kisebb, a nyari honapokban viszont atlagosan nagyobb volt az ujrészecske-

képzddés gyakorisaga Pragaban.

. A légkori nukleacio gyakorisaga fliggdtt a meteorologiai paraméterektdl, és ezaltal
évszakos valtozékonysagot is mutatott. A fotokémiai reakciok révén a nukledciot

legnagyobb mértékben a globalsugarzas befolyasolta. A folyamatnak kedvezé nagyobb
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globalsugarzas egyuttal nagyobb hémérsékletet, illetve kisebb relativ nedvességet
eredményezett. Emellett az O; koncentraciéo is egyértelmiien, atlagosan 42%-kal
nagyobb volt a nukleacios napokon. A kénsav prekurzoranak szamité SO,
koncentracidjatol gyakorlatilag nem fiiggott a nukleacié megindulasa, mert valosziniileg
mindig elegendé mennyiségben allt rendelkezésre ezekben a kornyezetekben. A kénsav
koncentracio becslésére szolgalo, a globalsugarzast és a kondenzacidos nyeldt is
tartalmaz6 H,SO4 proxy viszont atlagosan kétszer nagyobb volt a nukleacios napokon.
A hidegebb évszakokban nagyobb kiilonbség volt a nukleacios és nukleacidomentes
napok kozotti proxykban (télen és Gsszel rendre 181% ¢és 109%), mig a melegebb
¢évszakokban joval kisebb volt az eltérés (tavasszal 48%, nyaron viszont mar csak 32%).

A nukleacios napokon nagyobb volt a szélsebesség is.
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Kivonat

Az elmult két évtizedben az ultrafinom légkori aeroszol (D,<100 nm) vizsgilata a
részecskék éghajlati és egészségiigyi hatasa miatt a tudomanyos érdeklddés elSterébe
keriilt. A részecskék a légkorbe juthatnak kozvetlen emisszidval (elsddleges részecskék),
valamint kémiai folyamatok révén a levegdében is keletkezhetnek (masodlagos aeroszol). A
masodlagos részecskék legfontosabb forrasai koz¢ tartozik a 1égkori nukleacio, mely soran
gazfazisu komponensekbdl kondenzalt fazis, részecskék keletkeznek.

A nukledci6 ¢és az ultrafinom aeroszol részecskék folyamatainak vizsgalata
érdekében méréseket végeztink Budapest kiilonbozé kornyezeteiben. Célom volt a
részecskeszam-koncentracio, -méreteloszlas, valamint az ezeket befolyasold paraméterek,
forrasok ¢és nyeldk idobeli és térbeli valtozasainak vizsgalata. A mérések kdzponti miiszere
egy elektromos mozgékonysagon alapuld részecskeméret szeparator (DMPS) volt,
elektromos mobilitasi atméré-tartomanyban. Az eredmények értelmezése soran a
meteorologiai adatokat (hOmérséklet, napsugarzas, relativ nedvesség, szélsebesség ¢s
Méréseinket a varoskozeli hattérben (KFKI Telephely, 2 honap), egy belvarosi
komyezetben (ELTE Lagymanyosi Telephely, 1 év), egy utcakanyonban (ELTE BTK,
Raékoczi ut 5., 2 honap), valamint egy kozlekedési mikrokdrnyezetben (Varhegy-alagut, 2
hét) végeztik. Emellett beltéri méréseket is végeztink (ELTE TTK, Ortvay Rudolf
eléadoterem, 1 hét). A lagymanyosi eredményeket Osszehasonlitottam Praga és Bécs
egyéves adatsoraval.

A részecskeszam-koncentracio erésen fiigg a helyszintél, mivel azt a
forrasintenzitason til — mely az ultrafinom tartomanyban elsdsorban a gépjarmiiforgalom —
leginkabb a helyszin kornyezete hatarozza meg. A részecskeszam koncentracid
Osszességében tobb, mint hdrom nagysagrendet olelt at, a véaroskozeli hattérben mért
koriilbeliil  0,77x10° cm™-es  értéktél a kozlekedési mikrokérnyezetben tapasztalt
465%10° cm >-es értékig. A koncentracid medianja rendre 3,7x10° cm >, 4,3x10° cm >,
11,8x10° em™, 22x10° cm™ és 143x10° cm™ volt rendre a beltéri mérés soran, a
varoskozeli  hattérben, a belvarosban, az utcakanyonban ¢és a kozlekedési
mikrokornyezetben. Az értékek beleillenek a kozepesen szennyezett nagyvarosokban
tapasztalhato 4tlagosan 10—40x10° cm™ intervallumba. A koncentracid napi véltozasa
hasonl6 volt a belvarosi helyszineken, a varoslakok napi tevékenységével, a kozlekedéssel
volt szoros Osszefiiggésben; a gorbe alakjaban kisebb, mig a koncentracio-értékekben
jelentdsebb eltéréseket tapasztaltam. A hattérhely azonban jelentdsen eltért a tobbi
helyszintél. Az ultrafinom részecskék jaruléka az 6sszkoncentraciohoz az antropogén hatds
mértekétol fliggben valtozott, legkisebb atlagosan a varoskozeli hattérhelyen (76+9%),
legnagyobb pedig a kozlekedési mikrokérnyezetben (86+2%) volt.

Els6 alkalommal azonositottam 1égkori nukleaciot Budapesten. Megmutattam, hogy
a nukleacié nem ritka jelenség, és a varos kiilonboz6 kornyezeteiben egyarant el6fordul. A
nukledcio a globalsugarzas intenzitasatol, a prekurzor gazok koncentraciojatol és a nyeldk
nagysagatol fliggott leginkabb, és jelentds évszakos valtozékonysagot tapasztaltam
gyakorisdgaban. A nukledcié eléforduldsa 4prilisban ¢és szeptemberben volt a
leggyakoribb, januarban pedig a legritkdbb. Meghataroztam a 6 nm-es részecskék
képz6dési sebességét, valamint a részecskék novekedési sebességét is. A nukleacios
sebesség 1,65-12,5 cm ™ s~ kozott véltozott, (4,2+2,5) cm ™ s ' atlagtszoras értékkel, mig a
novekedési sebesség 2,0-13,3 nm h' kozotti volt, (7,7£2,4) nm h' értékkel. Mindkét
paraméter értékei atlagosnak szamitanak a kdzepesen szennyezett varosi kornyezetekben.

128



Abstract

Ultrafine atmospheric aerosol particles (Dp<100 nm) have received considerable
scientific interest in the last two decades due to their climate and health effects. Aerosol
particles can be emitted directly into the atmosphere (as primary particles) or can be
formed in the air via atmospheric chemical processes (as secondary aerosol). One of the
most important sources of secondary particles is atmospheric nucleation, where condensed
phase, i.e. particles are formed from gaseous components.

In order to analyse the processes of nucleation and ultrafine aerosol particles, we
performed various field measurements in different environments in Budapest. The major
objectives of my research work were to determine particle number concentrations, size
distributions and the temporal and spatial distributions of some related processes, sources
and sinks. The main instrument of the measurements was a differential mobility particle
sizer (DMPS), which measured the particle number size distributions in the electric
mobility diameter range of 6-1000 nm. Meteorological data (temperature, global radiation,
relative humidity, wind speed and wind direction) and pollutant gas concentrations (SO,,
03, NOy) were also taken into account. Our measurements were carried out in the near-city
background (KFKI site, 2 months), in the city center (Lagymanyos campus of the Eotvos
University, | year), in a street canyon (E6tvos University, 5 Rakoczi street, 2 months) and
in a traffic microenvironment (Castle District Tunnel, 2 weeks). In addition, a short indoor
campaign (in the Ortvay Rudolf lecture hall of the Faculty of Science, E6tvos University, 1
week) was also performed. Measurement results of Lagymanyos were compared to the
data sets obtained for Prague and Vienna.

Particle number concentration strongly depended on the location within the city,
because of spatial differences in sources and sinks — which was primarily vehicular traffic
in the ultrafine range —, and because of different environmental character of the locations.
Particle number concentrations covered more than three orders of magnitude, ranging from
0,77x10° cm™ measured in the near-city background to 465x10° cm™ observed in the
traffic microenvironment. Median concentrations were 3,7x10° cm >, 4,3%x10° cm,
11,8x10° cm ™, 22x10° cm™® and 143x10° cm™ for the indoor measurement, near-city
background, city centre, street canyon, and traffic microenvironment, respectively. These
values fit into the interval of 10-40x10° cm™ reported for moderately polluted cities.
Diurnal variation of the concentration was basically similar within the city; it was strongly
related to the time activity pattern of inhabitants. There was little difference in shapes,
while the concentration values differed significantly. The near-city background only
significantly differed from the other sites. The contribution of ultrafine particles to the total
concentration depended on the anthropogenic impact. On average, it was smallest in the
near-city background (76+9%) and largest in the traffic microenvironment (86+2%).

Atmospheric nucleation in Budapest was observed for the first time. I showed that
nucleation is not a rare phenomenon, and it occurred in all examined ambient
environments. Nucleation depended principally on the intensity of global radiation,
precursor gas concentrations and sinks, and significant seasonal and spatial variations were
observed in its frequency. The largest frequencies occurred in April and September, while
it was the least frequent in January. I determined the formation rate of particles with a
diameter of 6 nm as well as the growth rate of particles. Nucleation rate varied in the range
of 1,65-12,5 cm™> s, with (4,2+2,5) em s average+SD value, while the growth rate was
2,0-133nmh”", with (7,7£2,4) nm h™! value. The data are comparable to values for
moderately polluted urban environments.
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