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1. Bevezetés

A légkori ultrafinom aeroszol részecskéket az utdbbi idében fokozott tudomanyos
érdekl6dés veszi koriil, mely két globalis kihivassal van osszefiiggésben. Az egyik tulajdonsag a
részecskék emberi egészségre gyakorolt tobbletkockazata, mely egyértelmiien 0sszefiiggésben van
1égzbszervi megbetegedésekkel. A masik hatas a Fold klimajaval kapcsolatos, ami miatt napjaink
intenziven kutatott tudomanyteriilete az aeroszoltudomany.

Az aeroszol részecskék vizsgalatat korabban jellemzOen offline, majd késébb online
miszerekkel végezték, melynek koszonhetéen egyre kisebb részecskék valtak megfigyelhetové
egyre nagyobb idébeli felbontassal. Emiatt az ultrafinom (d<100 nm) részecskékr6l kevesebb
informaci6 all rendelkezésre, mint a durva (d>2,5 um) és finom (d<2,5 um) részecskékrdl. Az
ultrafinom aeroszol részecskék a legnagyobb szamban vannak jelen. Kis mérettel, valamint nagy
fajlagos feliilettel rendelkeznek, melynek eredményeként jelentds biologiai aktivitast mutatnak. A
részecskék eljutnak a tiid6 legmélyebb régidiba is. Ennek kovetkeztében a tartézkodasi idejiik
megno, és a legkisebb, nem 0ld6doé részecskék a sejtfalat atlépve bejuthatnak a vérkeringésbe. Ezzel
modosithatjak a véralvadékonysagot €s oxidativ stressz kialakulasat eredményezhetik, sot mas
szervekbe is transzlokalodhatnak.

A légkori aeroszol részecskék kozvetlen és kozvetett hatdsuk révén alakitjdk a Fold
éghajlatat. A részecskék képesek szorni (foleg a szulfattartalmu részecskék) és elnyelni (példaul a
koromrészecskék) a Nap elektromagneses sugarzasat. A fény szordsa hiitd, mig elnyelése fiité hatast
jelent az adott térrészben. Ezt nevezziik az aeroszol kozvetlen hatasanak. Az ultrafinom aeroszol
részecskék a 1égkorben tultelitettség hatasara képesek megnoni, és felhékondenzacidos magvakként
viselkedni. Az ezekbdl kialakulo felhk jelent6s mértékben visszaszorjak a napfényt az tirbe, mely
a Fold energiamérlegére dontd hatassal van. Ez az aeroszol részecskék kozvetett hatasa.

Az ultrafinom aeroszol részecskék elsddleges ¢s masodlagos tton is keletkeznek. Az
elsddleges keletkezés a nagyhdmérsékletli folyamatokat, példaul gépjarmii-emissziot, égetést,
fiitést jelenti. A masodlagos részecskék f6 képzO6dési folyamata a 1égkori nukleacio. A két
keletkezési folyamat kozotti Osszefiiggések, valamint az egészségligyi €s éghajlati hatasok jobb

megértése miatt sziikséges a képzddési tipusok elkiilonitése és vizsgalata.



2. Célkitiizések

Doktori munkam célja volt az aeroszol részecskeszam-koncentracidé és méreteloszlas
meghatarozasa a varoskozeli hattér és belvaros mérési kdrnyezetben, illetve a 1€gkori nukleacio
elemzése varoskozeli hattér és a belvaros kapcsolatan keresztiil. Célul tiiztem ki az ujrészecske-
képzddés térbeli kiterjedésének meghatarozasat nuklealodd légtomegek trajektoridinak
vizsgalataval. Terveim koOzott szerepelt az  Ujrészecske-képzddés  eseményének
egyidejliségének és térbeli valtozékonysaganak dsszehasonlitd elemzése varosi €s kontinentélis
hattér  allomasokon.  Feladatom  volt aeroszol részecskék  mintagyiijtése  és
elektronmikroszkopos elemzése. Célom volt az aeroszol részecskék tiidébeli kitilepedésének
vizsgalata sztochasztikus tiidomodell segitségével varoskozeli hattér, belvaros, utcakanyon és
alagit mérési kornyezetben regisztralt részecskeszam-méreteloszlasok alapjan kiilonbozd
fizikai igénybevétel esetén. Terveim kozott szerepelt aeroszol részecskék illékonysagi €s

higroszkdpos tulajdonsagainak vizsgélata.



3. Alkalmazott modszerek
3.1 Kisérleti modszerek

Az elektrosztatikus precipitator egy fiiggdlegesen elhelyezett, elektromos vezetd
henger, melyre nagyfesziiltség kapcsolhatd. A henger feliiletére helyezett szubsztratra aeroszol
részecskeék gytjthetéek. A mintagytijtéshez 3 mm atmérdjii, 200-as szalstirtiségli Formvar
csipkével bevont rézhalot alkalmaztam. A nukleacios esemény kezdete és vége kozott 10 kV
negativ modban alkalmazott nagyfesziiltség hatasara a pozitiv toltéssel rendelkez6 részecskék
a halon megragadtak. Egy szubsztratot tiz nukleacids esemény sordn exponaltam. Az expoziciot

kovetden a halon 1évo részecskék elektronmikroszkdpos vizsgalatara kertilt sor.

A differencidlis mobilitas részecske szeparator (Differential Mobility Particle Sizer,
DMPS) harom f6 egységbdl all: egy neutralizalobol, egy differencialis mozgékonysag
analizatorbol  (Differential Mobility = Analyzer, DMA) ¢és egy kondenzacios
részecskeszamlalobol (Condensation Particle Counter, CPC). A mérési rendszer 6 és 1000 nm
kozott regisztralja a részecskeszam-koncentraciot és méreteloszlast kb. 10 perces
idofelbontassal. Méréseket végeztem a belvaros és varoskozeli hattér mérési helyszineken két
egyéves mérési kampany soran, ¢€s megallapitottam a teljes ¢és ultrafinom részecskék

crer

nemnukleacios napokon. Osszehasonlitotam a nukleacids gyakorisagot is.

Az aeroszol részecskék és vizgdz kdlesonhatasat a higroszkopicités-illékonysag tandem
differencialis mobilitasi analizatorral végeztem (Humidity-Volatility Tandem Differential
Mobility Analyzer, HV-TDMA). A miiszerrel 20, 50, 75, 110 és 145 nm atmér6ji részecskéket
vizsgaltam. Az illékonysagi mérések soran a részecskék egy 290°C-ra flitott térrészen haladnak
keresztiil, ahol az illékony komponensek -elparolognak. A higroszkopos tulajdonsag
meghatarozasa soran a részecskék RH=(90+2)% kdzegen haladnak at, ahol a részecskék eltérd
modon megndének. A mérési rendszer végiil mindkét esetben regisztalja a részecskeszam-
méreteloszlast és koncentraciot. Meghataroztam a részecskék novekedési faktorat. A
higroszkopos ¢és illékonysagi moddban mért méreteloszlasokbol a részecskék kémiai

Osszetételére és eredetére, illetve a forrasok dinamikajara kovetkeztettem.



3.2 Modellek

A légtomeg-trajektoriak modellezéséhez az on-line futtatasi lehetdséget €s beagyazott
meteorologiai adatok is biztosit6 HYSPLIT kodot (HYbrid Single-Particle Lagrangian
Integrated Trajectory) hasznaltam, mely a szamitasok soran egyesiti az Euler-i és Lagrange-i
megkozelitést. A trajektoridk idOben visszaszamolt modellezése GDAS meteorologiai
adatbazis segitségével 200, 500 és 2300 m érkezési magassagra tortént. A 1égtomegek vertikalis
mozgéasanak tipusat vertical velocity mode-nak valasztottam. A futtatds kezdési ideje a
részecskék novekedésének vége (te idOparaméter), és hossza a a nukledcid kezdete és
részecskék novekedésének vége kozotti iddszak (te-t1 Ora) volt egész orara kerekitve. A
modellezéssel meghataroztam nukleacids napokra a nuklealodo 1égtomegek utvonalat, érkezési

teriletét és azonositottam a forrasterileteket.

Az aeroszol részecskék emberi tiiddben valo kiiilepedését az IDEAL sztochasztikus
tiidémodellel (Inhalation, Deposotion and Exhalation of Aerosols in/from the Lung) végeztiik.
A 1égzdrendszert szamitasi okokbdl extratorakalis (ET), tracheobronchialis (TB) és acinaris
régiora bontottuk. Az extratorakalis régiobeli kililepedés szemi-empirikus egyenlet alapjan
kertilt meghatarozasra. A TB és AC régiokban henger alakunak feltételezett 1égut két kisebb
atméréjli  légutra aszimmetrikusan valik szét. Az AC régidé végil félgomb alaka
1égzoholyagocskakban végzdodik. A légutak morfologiai adatai statisztikai eloszlasokbol
szarmaznak. A belélegzett részecskék ezen a rendszeren haladnak végig véletlenszeriien Monte
Carlo modszer alapjan, és ugyanazon az uton haladnak visszafelé kilégzés soran. Emiatt
nagyszamu részecske utvonalanak szimulédcioja sziikséges, mely minden esetben egy Uj
utvonalat jar be. A vizsgalt fizikai mennyiség végiil az adott szamu szimulacioban kapott fizikai
mennyiség statisztikai 4tlaga. A hasznalt sztochasztikus tiiddmodellben a részecskék
soran modelleztiik. A szamitdsok a varoskozeli hattérben, belvarosban, utcakanyonban és

alagtitban mért medidn részecskeszam-koncentraciok és méreteloszlasok alapjan tortént.



4. Uj tudomanyos eredmények osszefoglalisa

1. Meghataroztam Budapest belvarosaban ¢s varoskozeli hatterében a részecskeszam-
méreteloszlast a 6-1000 nm atmérétartomanyban 10 perces idéfelbontassal 1-1 éves online
(DMPS) folyamatos mérésekkel. Megallapitottam, hogy az eloszlasban véltakozva dominal az
Aitken- és akkumulacioés modus. A modusok relativ valtozasat emisszios forrasokhoz és 1égkori
folyamatokhoz kapcsoltam. Az éves median részecskeszam-koncentracio a varoskozeli
héttérben és a belvarosban rendre 3,4x10° cm™ és 7,9x10% cm volt, amelyben az ultrafinom
részecskék szama 66% és 77% jarulékot képviselt. A teljes és ultrafinom koncentracio nagyobb

értéke a belvarosban a gépjarmii-emisszioval volt 6sszefiiggésben.

2. Megallapitottam, hogy a nukledcios gyakorisag a belvarosban és a véaroskozeli hattérben
rendre 28% ¢és 20% volt, és markdns évszakos valtozékonysagot mutatott. Mindkét helyszinen
az ujrészecske-képzddésnek tavasszal és Gsszel maximuma volt, mely a biogén emisszioval
kapcsolatos. A gyakorisag jol 6sszemérhetd tavolabbi, tisztabb kdrnyezetii helyszineken kapott
értékekkel. A varoskozeli hattérben nyolc alkalommal t6bbszords induldasu nukleédciot is
regisztraltam. A nukleaci6 elsd és masodik induldsdnak keletkezési (elsé indulés: Je=2,1+1,5
cm s, masodik indulas: J6=3,7+1,6 cm™ s1) és novekedési (elsd indulas: GR= 5,1+1,5 nm
h™!, masodik indulas: GR=10,1+1,7 nm h™?) értékei azt mutattak, hogy az elsd indulas regionalis

folyamatokhoz, mig a masodik indulés varosi eredethez kapcsolodott.

3. Kidolgoztam egy modszert a nukleacio térbeli kiterjedésének meghatarozasara a DMPS elsd
mérési csatorndjaban regisztralt koncentracidértékek alapjan. A bevezetett nukledcios
idéparaméterek €s visszaszamolt 1égtomeg-trajektoridk alapjan a belvarosban északnyugat-
délkelet, mig a varoskozeli hattérben északnyugat volt a meghatarozo érkezési irany. A 32
esetben azonositott forrasteriilet tobbnyire a Karpat-medencében helyezkedett el, és erdds
teriileteket érintett. A szélsebesség €s szElirany adatok is kiillonbséget mutattak nukleacios és

nemnukleacios id6szakok esetén.

4. Osszehasonlitottam a nukleacids gyakorisag éves menetét varosi (Budapest) és kontinentalis
hattér (K-puszta) mérési helyszineken a 2008—-2009 és 2012-2013 két egyéves mérési kampany
soran. A gyakorisag hasonlé eloszlast mutatott, melyet a korrelacidanalizis is megerdsitett. A
keletkezési, novekedési sebesség és a nukleacio kezdetének idépontja a két helyszinen eltért. A
forrasok és nyeldk vizsgalata kimutatta, hogy 0,02 s*-nél nagyobb kondenzicios nyelé esetén

nem kovetkezik be nukledcio. Az Gjrészecske-képzddés egyidejiiségének vizsgalata soran a t



idéparaméter atlaga a szorassal 0,34+0,25 volt. Tehat a nuklealdédo 1égtomeg advekcidval nem
juthatott egyik helyszinrdl a masikra, mely a nukleacid nagyobb térbeli skalaju kiterjedését
mutatta. Ugyanakkor az jrészecske-képzddés helyszinek kozotti kiilonbségét lokalis eldsegitd

¢s elnyomo hatasok is befolyésoltak.

5. Megvalodsitottam az ultrafinom aeroszol részecskék mintagylijtését elektromos
precipitatorral, és frissen nuklealddott részecskéket gytijtottem 10 ujrészecske-képzddés és azt
kovetd novekedés kezdeti szakaszaban. A mintakon kevert szulfat/szerves részecskék,
katranygdombok ¢€s koromaggregatumok azonositisan tulmenden elsé alkalommal sikeriilt
nuklealodott részecskék csoportjarol elektronmikroszkopos felvételeket késziteniink. Ezek a
részecskék egyesével fordultak eld, nem mutattak aggregalodo struktirat. Optikai median
atmeéréjiilk 27 nm-nek adoédott, mely jo egyezést mutatott a parhuzamosan miikédtetett online
(DMPS) miiszer adataibol szamolt elektromos mobilitasi median atmérével. A frissen nuklealodott

részecskék intenziv elektronnyalab hatasara illékonynak mutatkoztak.

6. Meghataroztam az aeroszol részecskék 1égzdszervi Kkililepedését kiilonbozd varosi
helyszineken mért median méreteloszlasok alapjan sztochasztikus tiidémodellel. Az aeroszol
részecskék depozicids frakcidja a teljes 1égzérendszerben atlagosan 56%, €s kozel allando volt
fizikai aktivitastol fliggetleniil. A depozicids frakcié az extratorakalis régidban jelentdsen
(26%-9,4%) valtozott, mig a tracheobronchialis régioban kozel konstans volt fizikai
igénybevételtdl fiiggden. Az acinaris régioban depozicios frakcio jelentGsen valtozott a fizikai

aktivitassal. A depozicidsebesség nagyobb volt a tiidében, mint az extratorakalis régioban.

7. Meghataroztam az 50, 75, 110 és 145 nm atmérdjii részecskék higroszkopos és illékonysagi
novekedési tényezojét. A részecskék higroszkdpos novekedése sordn két modus jelent meg. A
kevésbé higroszkopos (k=0,0) modus a délelétti és délutani orakban volt intenziv, mely a
gépjarmiiforgalomhoz kapcsolodott. Ezek a részecskék inkabb hidrofob tulajdonsagot
mutattak, mely a koromtartalommal volt Osszefiiggésben. A higroszkoposabb (k=0,2-0,3)
részecskék modusa a részecskék atmérdjével nott, €s a regionalis aeroszol részecskékkel volt

Osszefliggésben.
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