Valasz Dr. Kiss Gyula professzor, az MTA Doktora, kutatocsoport vezetd tudomanyos tanacsadé

biralatara

Megkdszondm a Professzor Ur részletes és épitd biralatat, dolgozatom pozitiv véleményezését, és a

kritikai megjegyzéseket!

A szerkesztési, formai, illetve nyelvtani hibakra vonatkozé javitasait koszonettel elfogadom!

A dolgozat szakmai tartalmaval kapcsolatos megjegyzéseire, és kérdéseire a kovetkezGket valaszolom:

(1)

(2)

(3)

(4)

Az Eszaki-tenger part menti leveg6jében, De Haan mellett a vizsgalt alkil-nitratok igen kis, 0,03-
86 pptv koncentraciéban voltak jelen a mintavételi id6szakban, évszakfliggéen kb. atlagosan
0,07-0,1 pptv kozott. Ezért ezen kisérletekhez sziikség volt egy nagytérfogatu levegé-mintavevd
épitésére és alkalmazasara, amelyben szilikagél toltetl oszlopon tortént a gdzfazisu alkil-nitratok
csapdazésa, viszonylag nagy mennyiségi levegd dtpumpalasaval (kozel 300 m*/nap). Azt kovette
az adszorbedlddott vegyliletek szelektiv, olddszeres leoldasa, belsé standard (2-fluoro-toluol)
adagolasa és megfelelGen el6koncentralt, 0,5 mL-nyi mérboldat készitése. Az ilyen oldatmintdk
kis térfogata (1 pL) kerilt injektalasra a GC-MS mérérendszerbe. A GC-ITMS elemzések soran par
alkil-nitrat, mint pl. a 2C5 és a 3C5, néhany minta esetében valdban nagy detektorjelet adott.
Ezek a csucsok (pontosabban az integralt, csucs alatti teriilet) altaldban a belsé standardra nyert
beltésszamndl kisebb, vagy ahhoz hasonlé tartomanyba estek. Extrém nagy belitésszam esetén
egyszerl olddszer adagolassal higithaté a minta, Ggy hogy a detektorvalaszt, azaz a meghatarozni
kivant alkil-nitrat és bels6 standard csucsait a kalibracio linearis tartomanyaban kapjuk.
Koszonettel elfogadom a mikrohullamu feltaréban végzett oldott szerves nitrogén (DON) bontasi
program két zard |épésére vonatkozd megjegyzést! A két 1épés egymas kiegészitSi, amelyeket a
mintafeltaré edényzet megfeleléen hosszu idGtartamu (45 perces) leh(itéséhez/ventilacidjahoz
kellett alkalmazni. Ezek valéban 6sszevonhaték lettek volna egy Iépésben.

Koszonettel elfogadom az aeroszol sz(ir6k gravimetrids mérésére vonatkozd kiigazitast! A PM, 5
tanulmanyban a szlr6k gravimetridas mérését az EN12341 protokoll szerint végeztik. A
kezeléshez alkalmazott mérészoba 20 °C-on temperalt, mig a relativ paratartalma 50%-os volt.

A 4.1.2.1. alpontbeli, 20. dbran a hagyomdnyos, régi tipusu f(itési rendszerre vonatkozd
nyomszennyezd monitorozasi és ventilacios kisérleteknél l1ényegesen kevesebb szamu latogatd
jelent meg a templomban (kdzel 20 f6), mint az Uj fejlesztésd, elektromos pad flitési rendszer
hasonlo vizsgélatakor (25-30 f6, 21. dbra gorbéi). Ezért az utdbbi flitési rendszer mikodtetésekor
a CO, koncentrdcié nagyobb ndvekménye jelenkezett a beltéri levegében a nagyobb mennyiségl
kilélegzett levegGnek megfelelGen. Az utdbbi dbran az is lathato, hogy az Uj tipusu fltési rendszer
(ismételt) bekapcsoldsa, és mikodtetése soran a CO, szint nem valtozik szignifikansan, ami jelzi,
hogy ebben az esetben a flitési rendszer nem befolyasolja lényegesen annak beltéri
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Koszonettel elfogadom az Opponens PM, 5 grafikonra vonatkozé kiigazitast! Sajnos, nem mindig
sikerilt pontos PM, 5 adatokat produkalni/nyerni, ezért tobb parhuzamos mintavételt végeztiink
kilénb6z6 PM,s mintavevSkkel. A PM,s/PMy, aranyt altaldban a Partisol PM,s és
Partisol/Eberline PMy, mintavételezésb6l és gravimetrids mérések eredményeib6l hataroztam
meg, mivel altaldban utdbbi mddszer bizonyult a legmegbizhatdbbnak a vizsgalt aeroszol
koncentraci6 meghatdrozasi mddszerek kozil. A mintavételi kampanyok sordn hetente par
alkalommal Dekati-impaktoros mintavételt is végeztem. Az igy mintavételezett szlrék
gravimetrids elemzési eredményei alatamasztottak az el6bbi médszerek pontossagat.
Koszonettel elfogadom a Birdlénak a PM,s ionos komponenseinek szazalékos jarulékdara
vonatkozd javaslatat, amely szerint valdban érdemesebb lett volna azok atlagértékének
feltlintetése az Osszefoglaldsban! A kérdezett, kiugréan nagynak szamité 90-98% kordli
Osszetétel csak par esetben fordult el6 a vonatkozé VMM PM, s tanulmany — masfél évnyi
mintavételezés, illetve monitorozds — soran. Sokkal gyakoribb értéknek bizonyult a 40-60%
kozotti jarulék. Az Opponens altal kérdezett, nagymennyiség(i vizoldhatd 6sszetevét tartalmazéd
aeroszol megfelelt egy nagymértékben lecsokkent antropogén aeroszol terhelésnek, a vonatkozd
mintavételi ciklus (24 6ra) alatt. Osszetételét az 1a. dbran jelenitem meg.

(a) (b)
NOAAHYSPLIT MODEL
Backward trajectories ending at 0000 UTC 30 Jan 03
CDC1 Meteorological Data

Y

OTiszta TSA
ETSA-S03"
2_
Dam-SOd_
DTSA-NOé
Dam-NOé

.'.
INH4

B Asvanyi/fém

WEC )
e ————— ]
mOmM ? oie * ois ? ol

Job 1D: 135323 Job Start: Mon Oct 29 11:50:09 UTC 2018
Source 1 lat.: 51.260089 lon.: 4.310280 hgts: 20, 500, 2000 m AGL

OH,0O Trajectory Direction: Backward _ Duration: 72 hrs
2 Ve ical Hlotion Calculaton Method: - Model Vertical Velocity
-0000Z 1 Jan 2008 - reanalysis

Source » at 51.26 N 431 E

Meters AGL
é é ‘/A i w8 < :_ = ]

1. abra Kilonb06z6 aeroszol specieszek szazalékos jaruléka az antwerpeni ipari behatasu
mintavételi dllomason (Petroleumkaai) 2003. januar 29-én gy(ijtott aeroszol mintaban
(PM,.s tdmeg: 6,3 pg/m?>) (a) és vonatkozé légtomeg-palyagorbék (b).

Ennek megfelel6en, a kérdéses minta viszonylag nagy mennyiségl (21%) ,tiszta” tengeri so
aeroszolt (TSA) tartalmazott az ugyancsak jelentés, tengeri aeroszolhoz kapcsolédé szulfat (19%),
nitrat (16%) és ammonium (16%) aeroszol tartalom mellett, mig a mintat valamivel kisebb
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szerves anyag (OM) (11%), kismértékd EC (2%) és asvanyi/fémtartalom (2%) jellemezte.
Megjegyzem tovabbd, hogy a minta gyljtése sordn a PM,s5 nagymértékben lecsokkent
koszénhetd (Id. 1b. dbra, HYSPLIT modellel szamitott palyagorbék). Ez alatamasztja a kis EC/OM,
illetve dsvanyi+fémtartalomra nyert jarulékokat. llletve, ahogy az varhatd, az egyes specieszek
jarulékdnak meghatdrozasanal nagyobb bizonytalansaggal kell szamolnunk a lecsokkent aeroszol
tomeg és alkotdinak koncentracidi miatt.

A szerves szén (OC) Osszetételre vonatkozd észrevételeket is koszonettel elfogadom! Ezeket
valdban el6ny6sebb lett volna megadni a szerves anyag (OM) témeggel, amely hasznosabb a
tomegmeérleg szamitasokhoz. Ugyanakkor fontos megjegyezni, hogy a szakirodalom jelent6s
része az OC/EC aranyokat alkalmazza a masodlagos szerves aeroszol (SOA) képz&dés
kimutatasara. Tehat az OC meghatarozdsa és az el6bbi arany kiszdmitasa és megadasa is fontos,
amibél kovetkeztetni lehet a SOA képzG6dés nagysagara.

A 17. tabldzatban lathaté EC+OC egyik maximuma egy mintavételi napon valéban eléri a 77%-ot,
mégpedig a Zelzate-i ipari/varosi antropogén hatassal jellemezhet6 mintavételi helyen az 1.
kampany soran. Ez a jarulék megoszlik 1,63 pg/m? EC és 0,52 pg/m?> OC értékek kozott, melyeket
az ACPM berendezéssel hatdroztam meg. Az OC tartalmat a megfelel6 OM értékre konvertalva
(atszamitasi faktor varosi aeroszolra: 1,6 — Turpin és Lin kdzleménye alapjan, Aerosol Science and
Technology, 2001, 35, 602-610) megfelel 0,83 ug/m3 OM értéknek, amely az adott PM, 5 tomeg
29%-a. Tekintetbe véve az EC értéket, a nyert 6sszmennyiség megfelel kdzel 87% EC+OM
tartalomnak.

Ahogy az Opponens is jegyzi, az aeroszolbeli szerves nitrogénre vonatkozdan valéban nem
végeztem kulon Osszetétel-elemzést. Ezen frakcid szdraz Ulepedésének hozzajaruldsat a teljes
szaraz nitrogénvegylletekbdl ered6 fluxushoz képest elhanyagolhaténak tekintettem. Ezt
részben indokoljak az alkil-nitratokra megfigyelt, tdbb nagysagrenddel kisebb koncentracidk (ppt
tartomany), és kis nitrogén-fluxusbeli jarulékuk, Osszevetésben a tobbi, nitrogén
szaraziilepedésében nagy sullyal részvevd géz (pl. NH;) és aeroszol szervetlen speciesz (pl. NH,",
NOys’) fluxusa mellett. Tovabb3a, Hertel és mtsai (Atmospheric Environment, 1995, 29, 1267-1290)
modell adatai szerint a szerves nitrogén tenger feletti deponacids sebessége igen kicsi (0,027
cm/s), amely a vegylletcsoport viszonylag kismérték( jarulékat jelenti az aeroszol N-fluxushoz.
Egy masik nyar eleji, Eszaki-tengeri tanulmanyban de Hoog és mtsai (Atmospheric Environment,
2005, 39, 3231-3242) egyedi aeroszol részecskék TW-EPMA analizisével szamos tengeri aeroszolt
elemeztek Berner-impaktoros mintavételt kovetSen. Tenger fel6li és kontinentdlis
légtomegekbdl szamos szerves-N tartalmu egyedi részecskét figyeltek meg a 0,25-8,0 um-es
tartomanyban (pl. szerves+S, ,tiszta” szerves, biogén, NaCl+szerves). EzekbGl a részecske
csoportokbdl a nitrogén relativ jaruléka 0,6-7,5% (m/m), amely &sszességében megfelel kozel
18%-nyi troposzférikus szerves nitrogénnek, az Osszes (szerves+szervetlen) nitrogéntartalmu
részecskét tekintetbe véve.

A belga Eszaki-tengerhez képest kiugréan, 4-5-sz6r nagyobb antropogén behatasu teriiletekrdl,
pl. Dél-kinai-tenger mell6l szarmazod kisérleti adatok azt jelzik, hogy az aeroszolbeli szerves-N,
évszaktol figgben 12%-a, illetve 24%-a a teljes aeroszol-N-nek (Nakamura és mtsai, Atmospheric
Environment, 2006, 40, 7259-7264). Egy masik tanulmanyban Chen és mtsa (Journal of
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Atmospheric Chemistry, 2010, 65, 49-71) rendre 3,6- és 2,8-szor nagyobb oldhatd szervetlen
aeroszol-N tartalmat mutatott ki 6cedni, illetve kontinens fel6li Iégtomegekbdl, 6sszevetésben az
aeroszolbeli szerves nitrogénnel. A dolgozatbeli északi-tengeri nitrogén-ilepedési tanulmany
szerint az es6vizben oldott szerves nitrogén a nyarkozépi és a téli-tavaszi kampany alatt rendre
15%, illetve 5% jaruléku a teljes N-fluxushoz. Ennek megfelel6en, az aeroszolbeli szerves-N
Ulepedés becsléséhez maximalis, 24%-os (aeroszolbeli) értéket tekintetbe véve, azok
megfeleltethet6k 3,6%, illetve 1,2% szerves szdraz N-deponacid jaruléknak a teljes nitrogén
fluxusra vonatkoztatva. Kétségtelen azonban, hogy pontosabb adatok nyerhet6k az
aeroszolmintak csapadékbeli DON-hez hasonlé mddszerrel végzett elemzésével.

(10)A hajoemisszidbdl szarmaztatott légszennyez6-eloszlasi térképek (pl. PM,) id6beli dllanddsagara
vonatkozdan szamos tényezdSt kell tekintetbe venni. Egyrészt, hogy mekkora a hajéforgalom
slrliségének valtozasa az évek folyaman, masrészt milyen tipusu, Gzemd, elsGdleges, illetve
masodlagos motorokkal felszereltek a tengerjaré hajok, milyen tipusi tengeri dizelolajat
hasznalnak fel az érintett vizteriiletre (esetlinkben az Eszaki-tengerre) vonatkozéan. Szezondlis
valtozasok is megfigyelhetbk az érintett vizterlleteken. A hajéfogalom s(irisége altaldban évrél-
évre enyhe novekedést mutat az észak-atlanti vizeken, mig a kontinens fel6li antropogén
emisszié enyhén csokkend, vagy legaldbb is fluktudlé hatast (pl. OSPAR, EMEP jelentések, 2014).
Tehdat vdrhatd, hogy a dolgozatban kozolt koncentracid-térképek, bar az aeroszol specieszek
eloszldsa reprezentativ maradhat (mivel feltételezhet§, hogy a nemzetkozi és a nemzeti 6
hajdzasi Utvonalak nem maédosulnak), abszollt értékben korrekciéra szorulnak. Ugyanakkor azt is
meg kell jegyezni, hogy a tanulmanyozott vizterllet egy un. SECA/ECA 6vezet, ahol a tengerjard
hajokra alkalmazni kell a légszennyezd kibocsatds korlatozasat (is) el6ir6 MARPOL egyezményt.
Erre j6 példa a 2010-t6l és 2015-t6l cs6kkentett, rendre, 1,00% (m/m) és 0,10% (m/m)
kéntartalmu tengeri dizelolaj alkalmazasara vonatkozé el8irat az IMO kontroll tervezet szerint.
Ennek betartdsaval, illetve betartatdsdval csokkenés varhaté a troposzférikus SO, és PM
koncentracidéban, valamint a szulfat-aeroszol jarulék vonatkozasaban a hajéutak mentén, illetve
kérnyezetiikben.

Végezetll még egyszer megkdszondom Kiss Gyula professzor Ur épit6 biralatdt, dolgozatom pozitiv
véleményezését!

Budapest, 2018. oktdber 14.
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Dr. Bencs Laszlo



