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Ertekezésben hasznalt roviditések jegyzéke

A roviditésjegyzék a dolgozatban tobbszor alkalmazott kifejezések, mennyiségek teljes
nevét/magyarazatat és nemzetkézileg elterjedt roviditéseiket tartalmazza, alfabetikus sorrendben,
magyarazatként kiegészitve angol, esetenként flamand megfelelGjiikkel. A teljes név és roviditése
megjelenik a dolgozat szévegében is az emlités els6 helyén.

ACI — aeroszol-felh§ kdlcsonhatasok (aerosol-cloud interactions)

ACPM — kornyezeti szénrészecske monitor (ambient carbon particulate monitor)

AN — alkil-nitrat (alkyl nitrate)

ARI — aeroszol-sugarzas kolcsonhatasok (aerosol-radiative interactions)

BC — korom (black carbon)

¢, — x speciesz/vegyllet |égkdri koncentracidja (concentration of species/compound in air)

Clioss — aeroszol klorid veszteség (aerosol chloride loss)

Cl..s — aeroszol klorid maradék arany (aerosol chloride residual rate)

Cle, — tengeri so klorid koncentracié aeroszolban (sea salt chloride concentration in aerosol)

COPD - kronikus obstruktiv tidébetegségek (chronic obstructive pulmonary diseases)

DMS — dimetil-szulfid (dimethyl sulphide)

DON - oldott szerves nitrogén (dissolved organic nitrogen)

EAD — ekvivalens aramlastani atméré (equivalent aerodynamic diameter)

EC — elemi szén (elemental carbon)

EF — dusulasi tényezd (enrichment factor)

EDXRF — energiadiszperziv rontgenfluoreszcens spektrometria (energy dispersive X-ray fluorescence
spectrometry)

f— nitrogén (vegyllet/species) tlepedés, N-fluxus (nitrogen flux, N-flux)

FDMS — dinamikus szlréses (kétkoros kifagyasztd) rendszer (filter dynamics measurement system)

GC-IT-MS — gazkromatografidval kapcsolt ioncsapdds témegspektrometria (gas chromatography
ion-trap mass spectrometry)

HCA — hierarchikus klaszterelemzés (hierarchical cluster analysis)

HYSPLIT — hibrid egyrészecskés lagrange-i integralt palyagorbe modell (Hybrid Single-Particle
Lagrangian Integrated Trajectory model)

IC — ionkromatografia (ion chromatography)

IPCC — Eghajlatvéltozassal foglalkozé Kormanykozi Bizottsag (Intergovernmental Panel on Climate
Change)

LOD - kimutatasi hatar (limit of detection)

MUMM — Eszaki-tenger Matematikai Modelljeiért FelelSs Iranyité Egység (Management Unit of the

North Sea Mathematical Models)
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NHCA — nem hierarchikus klaszterelemzés (non-hierarchical cluster analysis)

NMVOC — nem metdn illékony szerves vegyilletek (non-methane volatile organic compounds)
NOR — nitrogén oxidacids arany (nitrogen oxidation ratio)

NR — semlegesitési arany (neutralization ratio)

NSS — nem tengeri sé eredet(i (non-sea salt)

OC — szerves szén (organic carbon)

OSPAR — északkelet-atlanti tengeri kornyezet védelmérél sz616 regionalis egyezmény

p — Pearson-féle valdszin(iségi (megbizhatdsagi) szint (Pearsons probability (confidence) level)
P, — légnyomas (atmospheric pressure)

PAH — tobbgy(irlis aromas szénhidrogén (polycyclic aromatic hydrocarbon)

PAN — peroxi-acetil-nitrat (peroxyacetyl nitrate)

PC — f6komponens (principal component)

PCA — fékomponens-analizis (principal component analysis)

PM — szemcsés anyag (aeroszol részecskék) (particulate matter)

PU — poliuretan (polyurethane)

r — korrelacios egyltthato (correlation coefficient)

RH — relativ paratartalom (relative humidity)

RSD — relativ tapasztalati széras (relative standard deviation)

SD — tapasztalati szoras, standard deviacio (standard deviation)

SIA — masodlagos szervetlen aeroszol (secondary inorganic aerosol)

SOA — masodlagos szerves aeroszol (secondary organic aerosol)

SOR — kén oxidacids arany (sulphur oxidation ratio)

SPM - szuszpendalt szemcsés anyag (suspended particulate matter)

SVOC — félig-illékony szerves vegyiiletek (semi-volatile organic compounds)

T4 — napi atlagos léghémérséklet (average daily temperature)

Tiev — légh6mérséklet (air temperature)

TC —teljes szén (total carbon)

TEOM — kupos elem( oszcillalé mikromérleg (tapered element oscillating microbalance)
TSP — teljes szuszpendalt aeroszol (szemcsés anyag) (total suspended particulate matter)
UVPM — UV-fényt abszorbeal6 aeroszol (UV-absorbing particulate matter)

vy — szaraz lUlepedési sebesség (dry deposition velocity)

VITO — Flamand Technoldgiai Kutatéintézet (Vlaamse Instelling voor Technologisch Onderzoek)
VLIZ — Flamand Tengerkutaté Intézet (Vlaams Instituut voor de Zee)

VMM — Flamand Kornyezetvédelmi Fellgyelet (Vlaamse Milieumaatschappij)

VOC —illékony szerves vegytiletek (volatile organic compounds)
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1. KUTATAS ELOZMENYEI ES CELKITUZESEI

A dolgozat cimében szerepl6 aeroszol kifejezés alatt olyan, diszpergdld gazfazisu kdzegben
(pl. atmoszférikus aeroszol esetében levegbben) eloszlott, lebegl részecskék Gsszességét értjik,
amelyek lehetnek szilard és/vagy cseppfolyds halmazéllapotiak (Mészaros, 1977; Papp és Kimmel,
1992; Seinfeld és Pandis, 2016). A légkori aeroszol részecskék egy része szabad szemmel is
megfigyelheté (pl. koéd, fiist, szmog). Keletkezésiik korllményei és Osszetételik évezredek ota
kezdetei a 19. szazad masodik felére tehet6k. Akkoriban Aitken — a vildgon els6ként — kisérletet tett
arra, hogy pontosan megszamlalja a légkorben szuszpendalt ,por” részecskéket, egy altala
kifejlesztett aeroszol szamlalékamraban (Aitken, 1888). Azdta az aeroszolok kutatdasa — beleértve
azok Osszetételének, keletkezésének, forrasainak és nyel6inek megismerését — kiilon tudomanyagga
fejl6dott. Ez f6képpen a foldi éghajlat alakitasaban jatszott meghatarozo szerepiiknek, mint példaul a
felh6képzbdési folyamatok és a globalis klimavaltozas (IPCC, 2013), tovabba az emberi egészségre
gyakorolt hatdsuknak (pl. 1952-es londoni szmog) kdszonhetd. Mint az mar tébb mint két évtizede
ismert, a légkori durva és finom aeroszolok belélegzéskor a légz6szervekben deponalddnak, ahol
negativ egészségi hatast fejthetnek ki az emberi szervezetre (Dockery et al., 1989).

Jelen dolgozatbeli kutatémunkdm soran természetes és antropogén kibocsatasbél szarmazé
troposzférikus légkori aeroszolok Osszetételének vizsgdlatdval és forrasaik felderitésével
foglalkoztam, mind kiltéri (szarazfoldi és tengeri), mind beltéri (templom) kornyezetben. A
kapcsolédd vizsgdlatok dont6 részét az Antwerpeni Egyetem Kémiai Tanszékén végeztem,
integralddva az ott folyd kutatdsokba, melyek nagyobb hanyada Flandridra, valamint az Eszaki-
tengerre akkoriban iddszer(i pdlyazatok keretében zajlottak. Ezen — inkdbb gyakorlatias jellegli —
kutatasok nagyobb része hangsulyozottan olyan kornyezetkémiai problémdkra és kihivasokra
Osszpontositott, amelyek az antropogén emisszid altal befolyasolt kornyezetiinkben el6fordulnak,
azzal a tavolinak t(iné céllal, hogy az emberi beavatkozds miatt a bioldgiai/kérnyezeti rendszerekben
bekovetkez6 vdltozasokat nyomon kovesse, valamint megprdébaljon valaszokat adni a
dontéshozdknak a koérnyezetvédelmi szabalyozasok felallitdsanak sziikségességérdl és mértékérdl.
Dolgozatomban 6t f6 fejezeten keresztil targyalom a beltéri és a kiltéri aeroszolokkal kapcsolatos
kutatdsaim legfontosabb eredményeit. A soron kovetkez§ attekintésben az utébbi témateriletekhez
kapcsoldédd leglényegesebb szakirodalmat foglalom 6ssze. Itt jegyzem meg, hogy az elmult
évtizedekben a légkori aeroszolokrél szamos Osszefoglaldt kozoltek relevans szakkdnyvekben,
amelyek részletesen leirjdk/megvitatjdk a tudomadanyterilet fejl6dését, illetve leglényegesebb
eredményeit (pl. Mészaros, 1977; Papp és Kimmel, 1992; Mészaros, 1997; Mészaros, 1999; Salma,
2012; Seinfeld és Pandis, 2016), igy ezek részleteit dolgozatomban nem fejtem ki.

Aeroszol és gdazfazisu légkori komponensek, mint példaul savképzé vegyiletek
(Brimblecombe, 1990; Hisham és Grosjean, 1991; De Santis et al., 1996), 6zon (Grosjean et al., 1989)
és formaldehid (Raychaudhuri és Brimblecombe, 2000) szdraz llepedése potencidlis kopdsi és
sérilési kockazati veszélyt jelent a képz6mlivészeti alkotdsokra. Ezek nagyobb része érzékeny a
beltéri levegé és a mikroklima gyors megvaltozasara, példaul a hémérséklet és a paratartalom
1983; Arnold és Zehnder, 1990, 1991), az épiilet faldban, vakolatdban és a freskdkban jelenlevé,
megfolydsodasra hajlamos sok, mint példaul a mirabilit (Na,S0,.10H,0), a natrit (Na,COs), vagy a
nitratin  (NaNOQO;) adszorbedljdk a kornyez6 levegbben jelenlévé vizparat, aminek
kovetkezményeképpen teljesen feloldddhatnak és Ujrakristalyosodhatnak, mégpedig az egyensulyi
relativ paratartalom (RH) véltozasanak megfelel6en. Nemrégiben, Anaf és mtsai (2015) belga
muzeumokban végzett aeroszol tanulmanyukban attekintették az aeroszolokban leggyakrabban
el8foduld, higroszkdpos tulajdonsdgl szervetlen komponensekre 20-25 °C-ra vonatkozd
kristalyosodasi és megfolydsodasi RH adatait, ezért ezeket itt nem részletezem.

Gazfazisu légszennyez6k mellett szamos beltéri aeroszol komponens is negativ hatast fejt ki a
képzémiivészeti alkotasok, példaul festmények dllagara (Camuffo et al, 1999b). Mint az a
szakirodalombdl ismert, a deponalddott szerves anyagok a festmények elszennyezddését okozzak, a
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kénben gazdag aeroszolok a festékek elszinez6dését valtjak ki, a nagy kalciumtartalmud anyagok olyan
fellletl kozeget alkotnak, amely adszorbealja a levegében szuszpendalt korom (black carbon — BC)
részecskéket, ezdltal a vildgos fellletek szirkilését, illetve feketedését okozzak, mig a nagy
vastartalmu aeroszolok katalizator szerepet téltenek be szamos oxiddaciés folyamatban.

Templomok beltéri leveg6jében a szertartasok alatt szokvanyos flistol6 és mécses égetés
nagy mennyiségl fekete fiistét bocsat ki (Camuffo et al., 1999a; Schellen, 2002). Az okozott
légszennyezés meghatdarozé mértékben felel§s festmények, disztargyak és textiliak feketedéséért. A
flistol6 égetés szamos szerves vegyllet emisszid forrasa is, mint példaul a formaldehid (CH,0) (Ho és
Yu, 2002) és a tobbgydlrls aromas szénhidrogének (PAH) (Huynh et al., 1991). A légszennyez6k fent
részletezett negativ hatdsai miatt azok kémiai Osszetételének és a beltéri mikroklimdnak a
megismerése egyre nagyobb figyelmet nyert az elmult hdrom évtizedben, mégpedig olyan
templomok (Arnold, 1983; Arnold és Zehnder, 1990, 1991; De Santis et al., 1996; Camuffo et al.,
1999a; Ho és Yu, 2002; Huynh et al., 1991; Janhall et al., 2003; Schellen, 2002; Fang et al., 2002;
Spolnik et al., 2004; Spolnik et al., 2005a; Limpens-Neilen, 2006; Samek et al., 2007; Spolnik et al.,
2007) és muzeumok (Brimblecombe, 1990; Hisham és Grosjean, 1991; De Santis et al., 1992; De Bock
et al., 1996; Camuffo et al., 1999b; Brimblecombe et al., 1999; Camuffo et al., 2001; Gysels et al.,
2002; Injuk et al.,, 2002; Sturaro et al., 2003) beltéri leveg6jének tekintetében, amelyekben
torténelmi mdalkotasokat allitanak ki, vagy tarolnak.

Ismert, hogy a dizelolaj és kerozin tlzelésl flitési rendszerek beltéri emisszids forrasai
lehetnek kilénb6z6, kémiailag reaktiv, gdznem( szennyez6 anyagoknak, mint példaul a NO, (Cyrys et
al., 2000) és a SO, (Ryan et al., 1983). Ezen légszennyezb6k a kdrnyez6 levegé nedvességtartalmaval
reagdlva savas vegylletekké (pl. kénsav, salétromsav, salétromossav) alakulhatnak at (Salma, 2012).
Klalénosen lényeges ezek kozil a salétromsav kiilonb6z6 beltéri fellleteken kifejtett hatdsa, intenziv
kémiai reakcidinak koszénhetGen (De Santis et al., 1992). Az 6zon (O;) egy igen erds légkori
oxidaloszer (Mészaros, 1977; Salma, 2012), amely szintén komoly elvaltozasokat okozhat
textilszinezékek, festékek és szamos pigment &llagdban (De Santis et al, 1992). igy ezen
mUalkotdsokat allitanak ki, illetve tdrolnak. Ezen gdzok mintavétele egyszerlien megvaldsithatd
passziv diffuzids csdvekkel, kiil- és beltéri leveg6ben egyarant.

A levegbben szuszpendalt aeroszol elemi alkotdéi jellemezhet6k energiadiszperziv
rontgenfluoreszcens analizissel (EDXRF), amelyet a kordbbi években sikeresen alkalmaztak beltéri
aeroszolok dsszetételének elemzésére is, pl. a Correr MUzeumban (Velence, Olaszorszag) (Camuffo et
al., 1999b) és a Miyagi Mlivészeti MUzeumban (Sendai, Japan) (Injuk et al., 2002). Az elektron-
mikroszondas rontgenanalizist (EPMA) széles korben hasznaljdk aeroszolok jellemzésére egyedi
aeroszol részecske elemzés (,single particle analysis”) szintjén, (Camuffo et al., 1999b; Injuk et al.,
2002). Spolnik és mtsai (2004) mindkét emlitett mddszert alkalmaztadk beltéri finom aeroszolok
Osszetételének tanulmdanyozasara a weerti székesegyhdazban (Hollandia).

A fentiekben vazolt konzervalasi, allagmegGrzési probléma még nyilvanvaldbb hegyvidéki
templomokban, ahol a kiallitott mialkotasok gyakran ki vannak téve hirtelen valtozé mikroklimanak
(Camuffo et al., 1999a). Ez részben az ilyen régidkban uralkodd hosszu, hideg évszaknak készénhetd,
amikor paralecsapddas és/vagy fagyas is el6fordulhat a vakolat mogotti falazatban, kombinalédva a
falfeliileten kialakult harmatponttal (Bordass és Bemrose, 1996; Camuffo, 1998), részben pedig az
ilyen régidkban elterjedt, olajtlizelést, forréo levegé befldjason alapuld flitési rendszerek
hasznalatanak, amelyek a templomi latogatdk komfortjat szolgaljak (Camuffo et al., 1999a).

J6 példa a fentiekben vazolt szélséséges klima korilményekre és a beltéri levegbvel
foglalkozé tanulmanyaim egyik targya egy kis hegyi templom, amely Rocca Pietore faluban taldlhato
az olasz Alpokban 1143 m atlagos tengerszint feletti magassagban. A templomban szamos torténelmi
m{targy talalhatd. Ezek kozil a legértékesebb egy fabol késziilt, faragott és festett triptichon, amely
Ruprecht Potsch munkdja 1518-bdl. A templom eredetileg kiépitett fltése egy forré levegé
beflvason alapulé rendszer, amely gazolaj-tlizeléssel (izemel. Ez a flitési elrendezés népszerd a hegyi
régidkban, gyors reagdldsa és alacsony fenntartdsi koltségei miatt. Gazdasagossagi okokbdl a Rocca
Pietore-i templom f(itési rendszerét alkalmanként, altaldban csak rovid ideig (napi 1-2 éra)
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haszndljak, pl. hétvégéken és specialis szertartdsok (pl. hazassagkotés) alkalmaval. A flitérendszer
m(ikodése kdzben a meleg levegbt fuj a két, négyzet alaku (60 cm x 60 cm) diffuzoron keresztdil,
amelyek az északi falon a templomhajé és a bal oldalsé kadpolna faldba keriiltek beépitésre,
mindegyik 4 m-rel a padlé szintje felett. Ez az aszimmetrikus h6betaplalasi elrendezése — egyiitt a
flit6rendszer gyors reagdldsdval — nagy hémérséklet és nyomds gradienseket okoz az épiilet
belterében (Camuffo et al., 1999a). Ezért légszennyez6 anyagok beltéri szallitasa felgyorsul, ami
megnodveli azok adszorpcidjanak, killepedésének valdszinliségét, igy a mualkotasok fizikai-kémiai
sérilésének kockazatat is. A flitési rendszer mialkotdsokra kifejtett hatdsanak tanulmanyozasahoz,
néhany fontos épiletjellemzé meghatarozasa is szlikséges, mint példaul a beltéri légkeringés és a
kiltéri leveg6 beszivargds mértéke. A beltér és a kiiltér kozotti légesere kilonféle épiletnyilasokon
(pl. ajtok, ablakok résein) kovetkezhet be (Schellen et al., 2002). Tovabba fontos megismerni a beltéri

A 2002-2005 kozott aktiv Friendly Heating (,Baratsagos Flités”) multidiszciplinaris eurdpai
kutatasi pdlyazat keretében a kovetkez6 beltéri levegéminGséggel kapcsolatos kérdésekre kerestem
valaszt: (i) Milyenek a Rocca Pietore-i templomépllet légszennyez6 széllitasi, légszellGzési és
légszivargasi jellemzGi? (ii) Milyen az épliletbe Ujonnan telepitett, alacsony hémérséklet(, elektromos
betdplalasi padokbdl és sz6nyegekbdl all6 flitésnél és a hagyomanyos, olajtiizelésd kazannal
kombinalt, forrd levegd befujason alapuld fltési rendszernél a gdznem( légszennyez6k (pl. CO,, CO,
Ujonnan fejlesztett flitési rendszer el6nyei a hagyomanyos, forré levegs befujasos flitési rendszerhez
képest az aeroszolok Ujraszuszpendalasa szempontjabol?

Hasonlé kérdéseket megfogalmazva tanulmanyoztam 2004-2005 kozott két dél-
lengyelorszagi templom - a krakkdéi Szent Katalin és a salowai Szent Mihaly Arkangyal
plébaniatemplom — f(itési rendszereinek a beltéri légszennyezésre kifejtett hatasat. Ezen épliletek
flitési rendszereiként ideiglenes, elektromos betaplalasu infravoros (IR) sugarzé flt6testeket
haszndlnak a padokban l6 templomlatogatok komfortérzetének novelésére. Az ilyen tipusu
flit6berendezéseket a padldszint felett, a padok mellett és felett ridtartdkon helyezik el és csak a
hideg évszakban alkalmazzak, altalaban Ugy, hogy a templomi szertartasok ideje alatt izemeljenek. A
két épilet eltéré felépitése (tégla-, illetve faszerkezet) kiilonboz6 légkeringési jellemz&ket és beltéri
mikroklima feltételeket teremt. Ez természetesen befolydsolja a beltéri légszennyez6k

Légkori szuszpendalt részecskék (suspended particulate matter — SPM) finom frakcidja alatt a
szakirodalom legtobbszor a PM,s-et érti, azaz olyan aeroszolokat, amelyek ekvivalens aramlastani
atméréje (equivalent aerodynamic diameter — EAD) kisebb, mint 2,5 um. Ezen mérettartomanyba esé
aeroszol részecskék negativ hatast fejtenek ki az emberi egészségségre (Dockery et al., 1989; Pope és
Dockery, 2006). A finom és ultrafinom aeroszolok az emberi légz&szervek mélyebb részeire, dontéen
a tid6be aramlanak a lélegzetvétel soran, ahol lerakddasuk miatt, lényegesen megnovelik az alsé
léguti és mutagén betegségek kockazatat. Ilyen vilagviszonylatban jelent6s negativ egészségi hatdsok
példaul az asztma és a krdénikus obstruktiv tiid6betegségek (COPD) (Jansen et al., 2005). Utdbbiak
alatt az alsdlégutak (azaz tlid6n belili teriletek) tartds beszlkiilésével jard betegségeket értjuk. A
COPD harom, egymasba atalakulni képes korképe a krdnikus obstruktiv horgé és horgbeske
gyulladas, a tlid6tagulas és a tlidGasztma. A betegség el6rehaladtaval, az alsélégutak szlikiletébdl
addédod nehezedd kilégzés miatt — nyugalmi allapotban is — légszomj alakul ki, amely gyakorlatilag
visszafordithatatlan légz&szervi elvaltozdsokat, példaul tidétagulatot, okoz (Jansen et al., 2005).

Az aeroszolok ugyancsak befolyasoljdk a leveg6 min&ségét a s(rlin lakott, nagy
jarm(forgalmu és iparilag fejlett teriileteken, példaul az altal, hogy rontjak a latdsi viszonyokat és
nagymértékben hozzajarulnak a savas es6k kialakulasahoz (Harrison et al., 2004, 2008; IPCC, 2007). A
légkori aeroszolok egyrészt kdzvetlen hatast fejtenek ki a globdlis klimavaltozasban azaltal, hogy
abszorbedljik és szorjak a napsugdrzast (Id. pl. Andreae et al., 2002), ezzel valtozast idéznek el6 a
foldfelszin-atmoszféra rendszer teljes sugarzasi energiamérlegében (IPCC, 2007), masrészt kozvetett
szerepet jatszanak, mégpedig ugy, hogy megvaltoztatjak a felh6k optikai mélységét és fényvisszaverd
képességét, un. albedojat (Twomey, 1974; Ramanathan et al.,, 2007; IPCC, 2007). A globalis
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klimavaltozas elGidézGje a foldi légkor sugdrzdsi mérlegében bekovetkez6 eltolddds (,,sugarzasi
kényszer”). Ez az atmoszféra 0sszetétel — elsGsorban antropogén behatasok altali — megvaltozdsanak
kovetkezménye, mint pl. megvaltozott gaz- és aeroszol koncentracio és Osszetétel. Az IPCC (2013)
jelentése szerint az liveghazhatasu gazok CO, ekvivalens emisszidja — a szdmos kérnyezetvédelmi
szabalyozas ellenére — még mindig névekedést mutat (pl. 2000 és 2010 kozott évente +2,2%). Az
ekvivalens emisszié 2010-re elérte a 49+4,5 Gt CO,/év értéket, amely 78%-a fosszilis tlizelanyagok
égetésébdl és ipari emisszidobdl kerul a légkorbe (IPCC, 2013). Mig a légkori sugdrzasi kényszer
mértéke antropogén, tiveghazhatdsu gazokra viszonylag pontosan kiszamithaté (2,83+0,29 W/m?),
addig aeroszolok esetében még tovabbra is nagy a meghatarozasok bizonytalansaga (IPCC, 2013). Ez
leginkabb abbdl fakad, hogy az aeroszolok Aaltal kifejtett sugarzasi kényszer tobbszoros légkori
folyamatokon keresztiil valésul meg, amelyek két nagy csoportba sorolhatok dgy, mint: (i) aeroszol-
sugarzas kolcsonhatdsok (aerosol-radiative interactions — ARI), és (ii) aeroszol-felh6 kdlcsonhatasok
(aerosol-cloud interactions — ACl). Antropogén ARI-ra a sugarzasi kényszer becslése -0,35+0,50 W/m?,
mig ARI+ACl-ra (héra, vagy jégtakardra tlepedett korom (BC) nélkiil) -0,9+1,0 W/m? (IPCC, 2013).
Hora és jégre Ulepedett BC-re a sugarzasi kényszer 0,04 W/m” (bizonytalansag: 0,02-0,09 W/m?)
(IPCC, 2013). A fentiekbdl kovetkezik, hogy a légkorben lejatsz6dd, aeroszollal kapcsolatos
folyamatok/kolcsonhatasok pontosabb megismeréséhez |ényeges azok koncentracidjanak és
Osszetételének pontos ismerete. Tovabba, szlikséges forrasaik, keletkezésiik, valamint Iégtomegek
altali rovid, illetve nagytavolsagu szallitdsuk mértékének a meghatarozasa is.

Az atmoszférikus aeroszolok vizoldhatd (ionos) komponensei altaldban a teljes aeroszol
tomeg 20-50%-at teszik ki eurdpai mintavételi helyeken (pl. Zappoli et al., 1999), amely hanyad
azonban akar a 60-70%-ot is elérheti szaraz klimaju azsiai terileteken (Ali-Mohamed és Jaffar, 2000).
Ugyanakkor ezen aeroszol komponensek jelent8s évszak és hely szerinti valtozast mutatnak (Chow et
al., 1996; Putaud et al., 2004; Van Dingenen et al., 2004; Viana et al., 2007). Epidemioldgiai adatok
szintén lényeges szezondlis hatasokat jeleznek, példaul, tobb az ilyen tipusu légszennyezéshez
kapcsolhatd betegség a nydri hdnapokban, mint télen (Jacobson et al., 2000). Az ionos aeroszolok
savképz6 komponensei (pl. nitratok, szulfatok) — amelyek a savas es6k kialakulasaért is felelsek —
sulyosan egészségkarositd hatdsuak az emberre nézve (Raizenne et al., 1996; Spengler et al., 1996;
Chen et al., 2006). Tovabba, az utdbbi vegytletek fokozhatjik/elGsegithetik szamos toxikus szerves
vegylilet oldhatdsdagat, azaltal, hogy azokkal felliletaktiv agenseket alkotnak (Michelozzi et al., 1998).

A szakirodalom kiemelten hangsulyozza a légkori finom aeroszol hatasanak fontossagat, a
globdlis klimavaltozas (Maenhaut et al., 2002; Jacobson et al., 2004; Maenhaut, 2008) és az emberi
egészségi hatasok (Pope és Dockery, 2006) vonatkozasaban, tovabba prioritdst javasol ezen aeroszol
frakcidk azonositasara és 6sszetételének pontos meghatdrozdsara (Maenhaut, 2008). Szamos eurdpai
tanulmany foglalkozott a vizoldhaté PM, 5 Gsszetételével (pl. Chow et al., 1996; Siskos et al., 2001;
Schaap et al., 2002; Chaloulakou et al., 2003; Karaca et al., 2005; Kocak et al., 2007; Viana et al.,
2007; Gerasopoulos et al., 2007; Glavas et al., 2008), de ezek egyike sem forditott figyelmet a PM, 5
és a légkori gdzszennyezbk parhuzamos monitorozasanak pl. Flandriaban.

A PM, s mérettartomany nagyobb részén a szénszer( légkori aeroszolok 6sszetétellik szerint
korombdl (BC), és szerves szén (organic carbon — OC) aeroszolbdl éplilnek fel (Putaud et al., 2004). A
detektaldas moédja szerint beszélhetiink korom (BC), vagy elemi szén (elemental carbon — EC)
aeroszolrdl (Andreae és Gelencsér, 2006). Az EC altaldban a szennyezett grafithoz hasonld
racsszerkezet(i (Chen et al., 2003). Ez az aeroszol-tipus, antropogén — dontéen nagy hémérsékletl
égetést alkalmazd — forrasok (pl. dizelmotorok) kdzvetlen emisszidjabol szarmazik (Lim és Turpin,
2002). Ezzel ellentétben az OC szarmazhat kozvetlen aeroszol részecske emissziobol, vagy légkori
szerves vegylletek (gazok) atmoszféraban lejatsz6do atalakuldsabdl. Utdbbi az un. masodlagos
szerves aeroszol (SOA), amely az el6vegyilet szénhidrogének fotokémiai oxidacidja soran alacsony
gbznyomasu, gazfazisu reakciétermékek kondenzacidjaval keletkezik (Larson et al., 1989; Pandis et
al., 1992, 1993; Grosjean, 1992).

A fenti meggondolasokat tekintetbe véve, valamint a 2000-es évek elején Flandridban
felmerdlt igény miatt, kutatasaim soran — igy dolgozatom egy részében is — foglalkoztam a PM, 5 napi,
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szezondlis és hely szerinti valtozasaval. Vizsgaltam az elemi/nehézfém, EC, OC, vizoldhatd (ionos)
aeroszol komponens és a tomegkoncentracid/osszetétel valtozasat, abbdl a célbdl, hogy — legalabbis
részben — azonositsam az aeroszolok Osszetételét és meghatdrozzam emisszids forrasaikat Eszak-
Belgium (Flandria) hat eltéré antropogén terhelés(i pontjan. Ezzel parhuzamosan meghataroztam
légkori gdzszennyez6k (pl. aeroszol prekurzorok) napi és szezondlis koncentracidjat. A nyert
adatokbdl kovetkeztetéseket vontam le gdz- és aeroszol-fazisu légszennyez8k kapcsolatara, példaul a
gaz-aeroszol konverzids faktorok kiszdmitasdval. Tovabbi kutatasi feladatként eltéré elvli PM,;
monitorozasi/elemzési technikdkat alkalmaztam és Osszehasonlitottam a pontossagukat. A
légszennyez8k emisszids forrasainak azonositasara a korreldcids elemzés, illetve a f6komponens-
analizis (PCA) mddszereit alkalmaztam. Megjegyzem, a flandriai PM, s tanulmany nem csak a légkori
aeroszol kutatasa céljabdl indult, hanem azért is, hogy csokkentse a kornyezetvédelmi monitorozasi,
illetve mintavételezési/elemzési mddszerekben fenndlld bizonytalansagot, ezéltal segitséget adjon a
dontéshozdknak a finom aeroszolra vonatkozé kérnyezetvédelmi szabalyozasok el6készitésében.

Az afrikai orszagok gyorsan fejl6dé nagyvarosai az elmult évtizedek soran egyre novekvd,
antropogén kibocsatdsbdl szarmazo légkori aeroszol terhelésnek voltak kitéve, mégpedig dontGen az
ipari forrasok, a biomassza égetés, a kozlekedés és a széntlizelésli er6m(ivek folyamatosan emelkedé
emisszidja miatt (Jonsson et al., 2004). Mig Eurépaban és Azsidban szdmos tanulmany foglalkozik a
légkori PM vizoldhatd komponenseivel (pl. Satsangi et al., 2002; Wang et al., 2002; Viana et al.,
2007), addig a szubszaharai Afrika vonatkozasaban csak néhany kozlemény jelent meg a
szakirodalomban (Baumbach et al., 1995; Jonsson et al., 2004; Bennet et al., 2005; Favez et al., 2008;
Mkoma, 2008; Mkoma et al., 2009a, 2009b). A legtdbb afrikai, aeroszol témaju kézlemény a PM
tomegkoncentracid (Kinney et al., 2011) és/vagy elemtartalom meghatarozasat alkalmazza/taglalja
(Maenhaut et al., 1996; Koleleni, 1998, 2003; Gatebe et al., 2001; Nyanganyura et al., 2007). Mkoma
és mtsai (2009a, 2009b) tanulmanyoztak vizoldhatd aeroszolok szezonalis valtozasat Dar es Salaam
varosi mintavételi pontjain 2005-ben a szaraz és az esd évszakban. Azt talaltak, hogy CI', Na* és Mg**
domindl a durva (PMyg,) részecskefrakcidban, mig az NH,", SO,” és K* a leggyakoribb a finom
aeroszolban (PM,) frakciéban. Ezen kutatasok egyike sem forditott figyelmet tengerpart melletti,
illetve vidéki, Dar es Salaam koruli teriletek 1égkori aeroszol szennyezGinek és a prekurzor gazfazisu
szennyez6knek a parhuzamos meghatdrozasara, amely |ényeges feladat mind az aeroszol-képz6dési
folyamatok megismerése, mind az emisszids forrasok felderitése szempontjabdl.

Az értekezésben ismertetésre keriil6 tanzaniai légkori tanulmanyban troposzférikus gadzfazisu
szennyez8k (NO,, SO, és O3) koncentracidjat és a teljes szuszpendalt szemcsés anyag (TSP) elemi és
ionos Osszetételét hataroztam meg Dar es Salaam egy-egy tengerparti és félvarosias jelleg(i pontjan,
valamint a varostdl tavoli, vidéki jellegl terileten gy(jtott mintakbdl. Megvizsgaltam a légszennyez6k
napi, szezonalis és hely szerinti valtozasait, valamint a vizoldhatd PM komponensek korreldcidjat
gazfazisi szennyezbkkel. Targyalom tovabba a mésodlagos SO,> és NO; aeroszolok keletkezését géz-
aeroszol konverzidés faktorok segitségével, a tengeri sé részecskék atalakuldsat (,kopdasat”) a
szarazfold felett, valamint az aeroszol savassagot. A légszennyezGk f6 emisszids forrasainak
azonositdsara itt is korrelacids elemzést és PCA-t alkalmaztam.

Az Gn. ,Nagy Eszaki-tenger” Eszaknyugat-Eurépa 775800 km?® vizfelulet(i helyi tengere,
beleértve a 89620 km?-es La Manche csatornat (De Leeuw et al., 2003a). JelentSségét hosszu
torténelme is aldtdmasztja, amelynek soran a korilotte él6 népek kivaldéan hasznositottak a tengert
haldszatra, kereskedelemre és turizmusra. Az elmult évtizedekben — az Eszaki-tengert kdrnyezs
orszagok egyre névekvd antropogén aktivitdsanak hatdsara — [ényegesen megnovekedett a szarazfold
felsli nitrogéntartalmu tapanyagok bevitele az Eszaki-tenger part menti vizeibe (Spokes és Jickells,
2005). A vizek bioldgiailag hozzaférhet6 nitrogénvegyiletek altali taltelitése kiilonésen gyakori a
szezonalis szennyezési id6szakok folyaman (pl. tavasszal, illetve nyar végén). Ez elGsegiti az
algaviragzas (pl. fitoplankton) intenzivebbé valasat, ezaltal annak karos kiterjedését, amely mas,
latvanyos eutrofizacids jelenségeket is okozhat (1. abra). Ezek a folyamatok kdzvetlenil befolydsoljak
a tengeri 6koszisztémat, ezért a haldszatot és a turizmust is (Lancelot et al., 1994; Regnier és Steefel,
1999). Itt fontos megemliteni, hogy hasonld jellegl eutrofizdcids folyamatok lejatszédddsa ismert a
Balatonon is (Herodek és Istvanovics, 1986; Herodek, 1988), amelynek nitrogénfelvételét, annak
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egyensulyat az atmoszféra-vizfelllet vonatkozasaban szintén kiterjedten kutatjak (Horvath et al.,
1981a; Kugler és Horvath, 2004; Kugler et al., 2008). A Balatonnal azonban - ellentétben az Eszaki-
tengerrel — a nitrogén helyett a bioldgiailag hozzaférhetd foszfor mennyiség a meghatarozd/limitald
tényezbje az eutrofizdcids folyamatoknak (Dévai et al., 1988; Pldsz, 2004). Itt jegyezem meg, hogy az
eutrofizacié jelensége, mint azt a szakirodalom is ismerteti, nem szdrvanyos lokalis, hanem sokkal
inkabb globalis probléma (Owens et al., 1992; Jickells, 1998).

oS- (b)
1. dbra Tipikus, fitoplankton viragzast kiséré eutrofizacids jelenség (habképz6dés) az Eszaki-tenger
partjan, De Haan-nal 2007. aprilis végén (a); majus elején (b).

Atmoszférikus Ulepedésbdl szarmazd N-vegylletekrdl bebizonyitottdk, hogy jelentés a
kontinens fel6li hozzajaruldsuk a part menti vizek oldott nitrogéntartalmahoz, kiiléndsen a tavaszi és
a nyari idészakban, amikor a nitrogén bevitel a folydkbdél kismértékl (De Leeuw et al., 2003a). Ez a
fajta parti nitrogén bevitel a kozép-6cedni régidkban is jelentds nitrogén hozzajarulast valthat ki,
amely egy része folyami eredetl N-bevitelbél szarmazik (Galloway et al., 1994). Ez a nitrogén jarulék
a parti vizekben vald eloszlasat tekintve 10 km-tSl tobb szdz km-ig terjedhet (Owen et al., 1992). A
nitrogénvegyiiletek lilepedését taglalé 6sszefoglalé tanulmanyok szerint (Duce et al., 2008; Galloway
et al., 2008), a légkor fGszerepet jatszik a reaktiv nitrogénvegyiiletek elosztasaban, mind regionalis,
mind globalis skalan. Tovabba a nitrogén-ciklus — egyltt a szén-ciklussal és a klimaval — fontos
meghatdrozé tényezGi a Fold 6korendszerének (Gruber és Galoway, 2008).

Az emlitett kornyezeti problémakkal kapcsolatosan fogalmaztdk meg az északkelet-atlanti
tengeri kornyezet védelmérél szélé regionalis egyezményt (OSPAR). Ennek keretében az EU-s
tagdllamok és tovabbi résztvevé orszagok napjainkban is nagy er6feszitéseket tesznek annak
érdekében, hogy az eutrofizdciés problémadakat mind lokdlis, mind globdlis szinten megoldjak
(Bartnicki és Fagerli, 2006). Az egyik fontos feladatuk egy egységes eurdpai stratégia kidolgozasa,
amely 2010-re egészséges és fenntarthatd tengeri kdrnyezetet célzott meg, amelyben mar nem
fordulnak el6 eutrofizaciés folyamatok. Ezt a stratégiat kiilonboz6 irdnyzott intézkedésekkel,
korlatozasokkal akarjak megvaldsitani, mint példaul az antropogén kibocsatas, lerakddas és tdpanyag
veszteség csokkentése minden olyan teriileten, ahol a kornyezetbe, — kdzvetlen vagy kdzvetett uton,
— tapanyagbevitel lehetséges. Szamos tanulmany fontos végkovetkeztetése, hogy a légkori nitrogén
(vegyuletek) bevitele meghatarozé szerepet jatszik az OSPAR Egyezményben foglalt vizekre, az
Eszaki-tengert is beleértve (Bartnicki és Fagerli, 2003; 2004; OSPAR Commission, 2005a, 2005b).
Megemlitend6, hogy az atmoszférikus nitrogénvegyiiletek f6 antropogén forrasai a nemzeti NO, és
ammonia (NH3) emisszio, beleértve a hajoforgalmat is (Bartnicki és Fagerli, 2006).

Az Eszaki-tenger légkdrében el6forduld nitrogénvegyiiletek tilepedésérdl megmutattak, hogy
dontGen nitrat- és ammoniumsdk formajaban fordul el6. Nagysaga rdaddasul 6sszemérhet$ azzal a
bioldgiailag hozzaférheté nitrogén mennyiséggel, amely folydkon keresztlli bevitellel jut el a
tengerbe (Rendell et al., 1993). Bar az oldott szerves nitrogént (dissolved organic nitrogen — DON) a
teljes N-aeroszol llepedés elhanyagolhaté 6sszetevéjének bizonyult az Eszaki-tenger parti vizein,
ennek ellenére a teljes eséviz N-tartalom 14%-at teszi ki atlagosan (De Leeuw et al., 2003b). Egy
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masik tanulmany kiemeli a DON lényegesen nagyobb hozzajaruldsat (20-80%) a teljes légkori N-
Ulepedésben (Cornell et al., 1995). Ezért a tengerpartokat érint6 eutrofizacids folyamatok
megismerése szempontjabdl kritikus kérdés a szerves és szervetlen nitrogénvegyiletekbdl szarmazé
N-llepedés vizsgalata és kapcsolatdnak feltarasa a bioldgiai produktivitassal (De Leeuw et al., 2003b).

Az atmoszférikus nitrogénvegylileteknek az északi-tengeri teljes tapanyag (lepedésben
jatszott szerepéhez és a kapcsolédd kémiai és bioldgiai folyamatok megismeréséhez szamos
tanulmany kapcsolddik (Rendell et al., 1993; Beddig et al., 1997; Hertel et al., 1995, 2002; Peierls és
Paerl, 1997; De Leeuw et al., 2003a, 2003b). Azonban a kiilonb6z46 légkori aeroszolok méret és
légtdmeg szerinti hozzajaruldsat a nitrogénvegyiiletek iilepedéséhez az Eszaki-tengeren még nem
tanulmanyoztak részleteiben. Tovabbi megfontolasként, az atmoszférikus transzport és diszperzids
modellek segitségével visszafelé szamitott légcella-palyagdérbék hasznosnak bizonyulhatnak a
kiilonb6z6 légtomegek altal szallitott nitrogénvegyiiletek eutrofizaciohoz valdé hozzajaruldsanak
meghatdrozasahoz is, amely kozelitést a kapcsolddd kutatasaim sordn is alkalmaztam.

A légkor fotokémiai folyamatait és oxidans kémiajat szamos vegyiilet, példaul a nitrogén-
oxidok (NO,), az dzon, a kilonb6z6 szénhidrogének (HC-k), és a szerves kénvegyiletek is
befolyasoljak (Crutzen, 1979; Logan et al., 1981; Liu et al., 1983; Altshuller, 1986; Toon et al., 1987). A
felsorolt vegylletek kozul a gazfazisu alkil-nitratoknak (alkyl nitrate — AN; altalanos képlettel: RONO,)
kiemelt jelent&ségik van az 6zon/nitrogén-oxid rendszerben, mivel képz&désiik és elbomlasuk fontos
szerepet jatszik a troposzférikus 6zon el6allitdsaban (Atkinson et al., 1982; Singh, 1987; Luke és
Dickerson, 1988; Roberts és Fajer, 1989; Roberts, 1990). Az egynél hosszabb szénlancu (>C;) AN-ok
fotokémiai képzddése jol ismert atmoszférikus mechanizmus, amely prekurzor szénhidrogének
(alkdnok) OH-gyok altali oxidacidjaval — NO, jelenlétében — megy végbe (Darnall et al., 1976). Mivel az
Ozon és a szerves nitratok képz6dése ugyanazon reakcid szerint megy végbe, ezért a szerves nitratok
légkori koncentraciéjanak monitorelvli mérése fontos informdciét szolgdltat a kiilonb6z6 peroxi-
gyokok 6zonképz6 folyamatokban betoltott szerepérdl (Flocke et al., 1991). A légkorbeli fotokémiai
képz6&désen kivill az alkil-nitratok emisszid forrasa dceani-eredetd is lehet (Atlas et al., 1993; Walega
et al., 1992; Chuck et al., 2002; Ballschmiter, 2002). A biomassza-égetés egy tovabbi f6 emisszids
forrasa a C;-C, alkil-nitratoknak, habdr ez az emisszié varhatéan nem befolyasolja lényegesen a
globalis reaktiv nitrogén szintet (Simpson et al., 2002). A szakirodalom szerint az elsGdleges alkil-
nitrat nyelSk a fotolizis és a hidroxil (OH) gyokos reakcidk (Roberts, 1990; Clemitshaw et al., 1997;
Talukdar et al., 1997; Russo et al., 2010; Aschmann et al., 2011). Azonban a névekvd szénlanchosszal
a légkori fotokémiai alkil-nitrat veszteség, illetve bomlas csokkend hatasfoku folyamatnak bizonyult
(Clemitshaw et al., 1997; Talukdar et al., 1997).

Szamos tanulmany foglalkozik a légkori AN koncentracié idébeli (napi, szezonalis) és terilet
szerinti valtozasaival (pl. Atlas, 1988; Simpson et al., 2006). Magaslégkori repil6gépes mérések
megmutattak, hogy az alkil- és a tébbfunkcios nitratok (ZAN) jelentGs részét (~10%) képezik a reaktiv
nitrogénnek (NO,) nagy részecskeszdmu kémiai kornyezetben (Perring et al, 2010). Utdbbi
tanulmanyban a szerzék harom fontos kovetkeztetést vontak le: (i) a ZAN-ok korrelacidja a ,paratlan”
oxigénnel (O,) jelzi a ZAN-nek hangsulyosabb szerepét Mexikévaros légkorének fotokémiai
folyamataiban, mint az varhaté lenne a kordbban megismert mechanizmusok alapjan; (ii) a ZAN
képzédés kozel 40%-kal visszaszoritja az Oz képzddési sebességét; (iii) ZAN-ok fontos szerepet
jatszanak a NO, szallitdsdban Mexikévarosbdl az Obol-régidba. Alkil-nitratok képzédhetnek olyan
(tengeri) légkorben is, amely el6tte olajszennyezésnek volt kitéve (Neuman et al., 2012).

Dahl és mtsai (2005, 2007) meghataroztak a tengerviz telitettségét rovid szénlancu alkil-nitrat
(metil-, etil-, izopropil- és n-propil-nitrat) vegytletekre a Csendes-Gcedn egyes tropusi részein.
Mindegyik vegyiletre nagymérték(i, normalistdl kiugré mértékben eltérd tultelitettséget (2000%)
taldltak. A tengerviz és az atmoszféra kozott tapasztalt nagymértékid AN feldramlas azt sugallta, hogy
a troposzférabeli AN-ok jelent6s része a régidban tengeri eredetl. Modell-szamitdsaikkal
bizonyitottdk, hogy az atmoszférabeli AN-veszteség sokkal gyorsabb folyamat, mint ahogy az
fotolizissel, illetve OH-gyokos reakcidval magyarazhatd. Feltételezésiik szerint az alkil-nitratok
légtomeg-transzport altali vesztesége fontos folyamat, tovabba valdszin(lsitették azok nagytavolsagu
szallitasat a trépusokrdl eltéré atmoszféraju, hidegebb égovi részekre.
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Az AN-ok igen kis légkori koncentracidja (pptv-ppbv tartomany) és a légkorben el&forduld
nagyszamu és kilonb6z6 polaritdsu, gdz- és aeroszol-fazisu szerves vegyllet a mintavételezést,
elvalasztast, detektdlast és mennyiségi meghatdrozdst komoly analitikai kémiai kihivassa teszi.
Gazfazisi AN-ok légkori mintavételezése szdmos egyedi, illetve kombinalt adszorbenssel végezhetd
el, igy mint, (i) Tenaxszal t6ltott adszorpcios csovekkel (Luxenhofer et al., 1994; Fischer et al., 2000,
2002); (ii) Tenax-patronok és poliuretan (PU) hab alkalmazasaval (Luxenhofer et al., 1994); (iii)
szilikagél és PU habokon (Luxenhofer et al., 1996); (iv) szilikagél és Tenax kombinaciéjan (Schneider
et al., 1998; Schneider és Ballschmiter, 1999), vagy akar (v) faszénen (Atlas és Schauffler, 1991; De
Kock és Anderson, 1994). Simpson és mtsai (2006) légkori nyomgazokat elSkoncentraltak, illetve
dusitottak, mégpedig 1,5 L-nyi palackozott levegé 1/8” atmérgjli Uveggyongyokkel toltott, folyékony
nitrogénbe meritett rozsdamentes acélcsévon végzett atpumpalasaval. A gdzcsapdazas/mintavétel
sebességét tOmegaramlds szabdlyozdval allitottdk be, amely maximalis dramlasi sebessége 500
cm®/min volt. A csapdazott nyomgazokat forré fiirdén atdramoltatdssal deszorbedltdk, majd az igy
nyert gdzfazisi mintdt tobb részre osztottdk, alternativ analitikai mddszerekkel valé elemzésekhez.
analitikai technikat alkalmaznak. llyenek példaul a nagyfelbontasud (HR) gdzkromatografia (GC)
elektronbefogasos detektorral (ECD) (De Kock és Anderson, 1994; Moschonas és Glavas, 2000;
Glavas, 2001; Glavas és Moschonas, 2001; Fischer et al., 2002; Simpson et al., 2006; Russo et al.,
2010; Zhang et al., 2013), valamint a GC-ECD és a GC-MS moddszerek (Luxenhofer és Ballschmiter,
1994; Luxenhofer et al., 1994, 1996; Scheider et al., 1998; Schneider és Ballschmiter, 1999; Fischer et
al., 2000). Légkori alkil-nitratok elemzésénél, az el6koncentralt minta extraktum beviteléhez, mind
hagyomanyos injektaldst (De Kock és Anderson, 1994; Luxenhofer et al., 1994; Schneider et al., 1998;
Schneider és Ballschmiter, 1999), mind termikus deszorpcids mintabevitelt (adszorpciés csapdardl,
illetve krio-csapdazasbadl) (Fischer et al., 2000, 2002; Moschonas és Glavas, 2000) alkalmaztak.
Mindazondltal, az AN-ok elvalasztasa az elemzési médszer fontos és kritikus |épése. Erre a célra a
szakirodalom a legkiilonb6z6bb eljardsokat javasolja, mint példaul adszorpcids kromatografiat
szilikagélen (Luxenhofer et al., 1996; Schneider és Ballschmiter, 1999), vagy normal fazisi HPLC-t
organonitrat alléfazison (Fischer et al., 2000).

Dolgozatom egyik f6 fejezetét képezd, légkori nitrogénvegylletek (gaz-, aeroszol- és
csapadékforma) tengerparti monitorozasaval foglalkozé tanulmanyban a kovetkezd kérdésekre
kerestem valaszt: (i) Mekkora mérték(i a l1égkori f6 nitrogénvegyliletek szaraz és nedves Ulepedés (N-
fluxus) altali hozzéjaruldsa az epizédikus eutrofizacids folyamatokhoz egy Eszaki-tenger melletti, parti
mintavételi ponton, De Haan kézelében? (ii) Hogyan valtozik naponta és szezonalisan a légkori N-
vegylletek koncentrdcidja és Ulepedésiik mértéke (N-fluxus)? (iii) Mekkora a mintavételi helyre
érkez6 f6 légtomegek hozzajaruldsa a normal és az epizddikus (eutrofizacids) N-llepedéshez? (iv)
Mekkora a gazfazisu alkil-nitratok napi koncentrdcidja a tengerparti légkorben, és milyen azok
szezonadlis és légtomegek szerinti valtozasa? (v) Milyen becslés adhatd atlagos szezonalis és éves
Ulepedésiikre vonatkozoan? (vi) Melyek az alkil-nitrat vegytletek lehetséges emisszids forrasai?

Az Ocednjard hajok altal keltett kipufogdgaz-emisszidobdl (nehéz dizelolaj égetés) szarmazo
atmoszférikus szennyezés napjaink egyik igen lényeges kornyezeti problémaja. Ez részben a
hajoforgalom gyors novekedésének tulajdonithatd, és annak, hogy a forgalom tekintélyes része
(~40%) a part menti vizeken (azaz kevesebb, mint 400 km-re a parttdl) zajlik (Corbett et al., 1999;
Endresen et al., 2003). Szamos tanulmany foglalkozik a nemzetkdzi komp (Cooper et al., 1996, 2001;
Cooper, 2003), nagy kapacitasu aruszallité (,cargo”) (Davis et al., 2001; Cooper, 2003; De Meyer et
al., 2008; Agrawal et al., 2008; Dalsgren et al., 2009; Eyring et al., 2010; Alféldy et al., 2013) és az
utasszallitd (Poplawski et al., 2011) hajdk altal kibocsatott légszennyezéssel, nyilt tengeri (Cooper et
al., 1996; Davis et al., 2001), part menti és kikdt6beli (De Meyer et al., 2008; Alféldy et al., 2013)
teriileteken. Corbett és mtsai (2007) megbecsilték a globalis hajéemisszidbdl szarmazd szennyezés
emberi egészségre gyakorolt hatdsat s(ir(i hajoforgalmu koérnyezet kozelében él6 lakossagnal, és
sulyos behatast allapitottak meg. Blasco és mtsai (2014) tanulmanyukban a hajéemisszidbdl
szarmazo légszennyezés atfogd kockazatértékelését végezték el. A fenti megallapitasoknak
megfelel6en, ellentétben a szarazfoldi SO, és NO, forrasokkal, a hajoemissziébdl szarmazd |égkori
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szennyezés ndvekvé tendencidt mutat a folyamatosan noveked6 tengerjaré hajé flottdk és az
intenzivebb hajéforgalom miatt, amely a novekvé vildgkereskedelem és globalizacié kovetkezménye.

(a) (b)
2. dbra Ocednjard hajok az Eszaki-tengeren; (a) kipufogdgaz cséva terjedése hatszélben a kornyezé
levegbben; (b) sliri hajoforgalom a f6 nemzetkozi hajézasi utvonalon.

A szakirodalom szerint a hajé (izemmddja (egyenletes haladas, mandverezés, horgonyzas)
dontéen befolyasolja a szén-monoxid (CO), az illékony szerves vegyiilet (VOC) és a PM emisszids
faktorokat (Cooper, 2003; Cooper és Gustafsson, 2004). Habar a tengeren alkalmazott (dizel-Gzem()
f6 hajtédmotorok a hajok lényegi emisszids forrasai, az elektromossag el6dllitasara szolgdld segéd-
dizelmotorok emisszidja sem elhanyagolhatd nagysagu (Cooper, 2001). Altalanossagban elmondhatd,
hogy egy veszteglé tengerjard hajo energiafogyasztasa kozel allandé nagysagu, és sokkal kisebb (9-
49%), mint a segéd-dizelmotor teljes leadhatd teljesitménye. Nagysebességli személyszallitd
kompoknal a legnagyobb PM és PAH emissziot a kikot6i megallasok alatt, a kis teljesitménnyel
Uzemel6 segéd-dizelmotorokbdl figyelték meg (Cooper, 2001). Ez a specifikus emisszié Iényegesen
valtozott a kilonb6z6 hajtémotor tipusok kodzott, de még a megegyezd tipusu, egyazon hajdba
beépitett motorok kozott is. Egy hajofedélzeti tanulmdanyban a tiizelGolaj fogyasztds és a kapcsolddd
kipufogdgaz-emisszid becslését végezték a Rotterdami kikot6ben, 89 eltéré tipusu, veszteglé
tengerjaré hajon, amelyek kiilonbdztek a hajtémotorok teljesitményében, valamint az alkalmazott
tlzel6anyag tipusaban és 6sszetételében (Hulskotte és van der Gon, 2010). A tiizelGolaj fogyasztas és
a hajo térfogat/hajtémotor teljesitmény kozott linearis 6sszefliggést taldltak 8 kiilonboz6 hajétipusra.
Egy masik, a Rotterdami kikotd egyik viziutjanal (Hoek van Holland) végzett, tanulmanyban (Alféldy et
al., 2013), a hajo kipufogogazokban mért aeroszol szulfat és aeroszol tdmeg aranyos volt a kiilénbdz6
hajétipusokban alkalmazott tiizel6olajbeli kén mennyiségével. A teljes kénmennyiség kozel 4,8%-a
szulfat aeroszol formdjaban emittalddott a kérnyezetbe, vagy azonnal atalakult kondenzalt részecske-
formdva, amint elhagyta a hajokéményt.

Szamos kutatécsoport (Endresen et al., 2003, Lelieveld et al., 2004, Eyring et al., 2010)
tanulmanyozta a hajéemisszid hatasat globalis skalan, foldkozi-tengeri és mérsékelt 6vi, pards klimaju
régidkra foékuszalva. Globalis kémiai-transzport modellekkel megmutattdk, hogy a hajéemisszid
o6ceanok felett, mig a NO, és az OH-gyok mennyiségét rendre 2- és 5-szérésre emelik a hajézasi
utvonalak mentén (Lawrence és Crutzen, 1999). Capaldo és mtsai (1999) megallapitottak, hogy az
északi féltekén a SO, kozel 30%-a hajéemisszidbol szarmazik. A kibocsatdas mértéke Osszevethetd
nagysagu az algdk altal keltett tengeri dimetil-szulfid (DMS) emisszidval. Amint az ismert, a DMS
nagyobb hdanyada (70%) a troposzféraban atalakul SO,-d4d (Shon et al., 2001). Az északi félteke
szamos régidjaban, példaul a Sarkkoron, a Csendes-Ocean keleti részén és a part menti részeken a
hajoemisszid hozzajaruldsa a SO, légkori koncentraciéjdhoz rendre, 10-30%, 30-50%, és 5-20%
(Capaldo et al., 1999). Mig egy masik tanulmanyban Derwent és mtsai (2005) azt talaltak, hogy a
hajéemisszié Eurépaban 5-20%-kal jarul hozza az O; termeléshez és 50-55%-kal a kén llepedéséhez.

Molders és mtsai (2010) modell kozelitéssel tanulmanyoztak a hajoemisszidnak a légkor
tisztasagara kifejtett hatdsat, valamint a nagy reakcioképességl szennyezb6k és savas komponensek
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atmoszféraba kerllését az Alaszkai Nemzeti Parkban. Végkovetkeztetésként a hajéemisszid turista-
szezonbeli lényeges hozzdjarulasat allapitottak meg a hajézasi Utvonalak szél alatti oldaldra esé
teriileteken, azaz a teljes NO, és SO, 50-90%-at, tovabbd a teljes PM, s 30-40%-at és a teljes PMy,
10%-at. A hajoemisszidbdl szarmazd légkori aeroszol 5-25%-kal csokkentette a |atétdvolsagot a
hajézasi utvonalakon. Megnovekedett mértékl aeroszol llepedést figyeltek meg a horgonyzasi
terileteken, valdszin(ileg az izemanyag nem teljes mértékd elégése miatt a horgonyzdasi manéverek
soran. A hajék kibocsatasa lényegesen novelte a HNO; és a peroxi-acetil-nitrat (PAN) légkori
mértékben (kevesebb, mint 5%-kal) emelkedett.

Chen és mtsai (2005) replilégépes mintavételezéssel és mérésekkel szamos légkori szennyez6
(NO,, SO,, 05, CO,, HNO;, H,SO, és nem metdn szénhidrogének) koncentracio trendjét hataroztak
meg hajok kipufogdgaz-csévajabdl. Eredményeik szerint a NO, nagymérték( csdvabeli atalakulast
szenved (bomlik). Ezen megfigyelés alapjan a hajéemisszidbdl szarmazé szennyezés kevésbé sulyos
globdlis hatdsara kovetkeztettek, Osszevetésben azokkal a légkorkémiai transzport modellekkel,
amelyek nem vették figyelembe a NO, gyors atalakulasi mechanizmust (Lawrence és Crutzen, 1999).

Viana és mtsai (2009) megvizsgaltak szamos légkori szennyez6komponenst, mint potencialis
nyomjelz6t, abbdl a célbdl, hogy azonositani tudjdk a hajokbdl szdrmazd légszennyezést egy stri
hajoforgalmu foldkozi-tengeri kikot6ben. A V/Ni (jellemzd értékei: 4-5) és a V/EC (jellemz6 értéke:
>8) koncentracidaranyok a kereskedelmi hajéforgalom elfogadhaté pontossdagi nyomijelzGinek
bizonyultak. Mas kutatdcsoportok a hajéemisszidbdl szarmazé aeroszolok kémiai Gsszetételét és
morfoldgidjat tanulmanyoztak (De Bock et al., 2000; Lack et al.,, 2009; Moldanova et al., 2009;
Popovicheva et al., 2012). De Bock és mtsai (2000) példaul vizsgaltdk tengerjaré hajok
kémiai 6sszetételét a Monterey Terlleti Hajout Kisérletben (Monterey Area Ship Tracks Experiment —
MAST). Eredményeik szerint, a felhé kondenzaciés magként szoba johet6 szuszpendalt
finomrészecskék dsszetételét dontéen szerves aeroszolok alkotjak, asszocidatumot képezve K, Cl, S és
Si elemekben gazdag részecskékkel. Popovicheva és mtsai (2012) azt talaltdk, hogy a hajo
kipufogdgazbol szarmazéd finom (0,1-0,5 um) és a durva (>0,5 um) aeroszol részecskék kiilonb6zé
kémiai Osszetétellek, amibdl azok eltéré képz6dési mechanizmusara kovetkeztettek. Az egyedi
aeroszol részecskék dsszetétele viszonylag széles koncentracio-tartomanyban valtakozott a féalkotdk
(C, O) és a nyomelemek (Ca, Fe, Ni, S, Si, V) tekintetében. Ezen komponensek mindegyike a fosszilis
eredet(i (hajoé Gzemanyag) tiizelés jellemz8 égéstermék OsszetevGjének szamit. Moldanova és mtsai
(2009) két aeroszolmédust figyelték meg tengerjaré hajok forrén mintavételezett kipufogdgazaiban:
az akkumuldaciés moédusban (EAD: ~0,5 um) és a durva médusban (EAD: =7 um).

A fenti szakirodalmi 6sszeallitdsbél kideriil, hogy szamos cikk foglalkozik kiterjedten a
hajoemisszidbdl szarmazéd szennyezdSkkel, Ggy, mint kritérium légszennyezk (pl. gdzok), teljes- és
méret szerint szétvalasztott aeroszolok kémiai Gsszetételével, savas és nagymértékben reaktiv (pl.
PAN) légkori alkotékkal, tovabba VOC vegylletekkel. Masrészrél viszont a hajok kipufogdgaz-
emisszidjaval kapcsolatos szuszpendalt korom aeroszol (BC), vizoldhatd szervetlen aeroszol alkotok
és a nanoaeroszol koncentracid meghatarozas és eloszldsuk vizsgalata gyakorlatilag nem, vagy igen
kevéssé feltérképezett tudomanyteriilet. Osszefoglalva a fentieket, a hajéemissziébdl szdrmazéd
jatszott szereplk és az emberi egészségre kifejtett hatasuk meghatdrozdsa szempontjabodl is.
Dolgozatom utolsé részében az Eszaki-tenger déli medencéjének (belga kontinentalis talapzat, La
Manche csatorna, nemzetkozi hajdézasi Utvonal) hajéemisszidjaval kapcsolatos kutatdsaim
legfontosabb eredményeit foglalom réviden o6ssze. Ennek kapcsan féképpen a kovetkez6
tudomanyos kérdésekre kerestem valaszt: (i) Milyen mérték(i a légkori gdzszennyezdk és az
aeroszolok eloszldsa a kiilonboz6 s(rliségl hajoforgalommal rendelkezé tengeri teriletek (pl.
hajdzasi utvonalak, partkozeli és parttdl tavoli zatonyok, kikoté kozeli vizek, part menti tengerrészek)
felett? (ii) Milyen a szervetlen komponensek megoszlasa a finom, kdzepes és durva aeroszolokban
eltéré hajoforgalomu tengerrészek (Id. el6bb) felett? (iii) Milyen nanoaeroszol kibocsatassal
jellemezhet6k a tengerjard hajok?
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2. KISERLETI MODSZEREK
2.1. Mintavételi eszk6z6k és eljarasok
2.1.1. Gazfazisu szennyez6k mintavétele

Az Eszaki-tenger mellett (parton) végzett nitrogén llepedési vizsgalatokhoz a légkori
gazfazisi HNO;, HNO, és NH; mintavételét naponta (24 6ran keresztil), a talajszintt6l kb. 1,8 m
magassagban, egy URG-2000-01K gazelnyeletd (,denuder”) mintavevével végeztem, 10 dm?/min
levegd (mintavételi) térfogataram mellett. A gdzelnyelet6 sorba kapcsolt tobbcsatornas kvarc
cs6parokat tartalmazott a savas és bazikus gazok mintavételére. Légbeszivo-csonkjdhoz egy PMyg-es
és egy PM,; élesen vago ciklon belépdfejet illesztettem az aeroszolok hatékony levalasztasara. A
savas komponensek mintavételére szolgald gazelnyeletd cséveket Na,CO; és glicerin 2-2%-0s (m/v)
metanolos oldatkeverékével (5 mL) boritottam, mig az NH; mintavételére szolgalé csoveket 1% (m/v)
citromsav metanolos oldatdval (5 mL). Ezt a médszert alkalmaztam az Eszaki-tengeren, az R/V Belgica
fedélzetén végzett mintavételéshez is. Az O; és a SO,/NO, mintavételére rendre Radiello® 172-es és
166-0s tipusl passziv mintavevé patronokat és a specifikalt, féligatereszté Radiello® diffuzids
csoveket (Fondazione Salvatore Maugeri, Padova, Olaszorszag) haszndltam fel (részletes leiras Mmari
et al. (2013) kézleményben). Utdébbi mddszert alkalmaztam a templomépiletek beltéri leveg6jének
és a kiltéri levegének a mintavételezésére is. Kiiltéri mintavételezéshez a diffuzids csdveket es6tél és
széltél védett, félig nyitott Radiello® tartddobozokba helyeztem. A mintavételezéshez és a
mintaelGkészitési miveletekhez felhaszndlt vegyszerek analitikai minGségliek, vagy tisztabbak voltak.
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3. dbra Kiil6nboz4 gazfazisu légkori alkil-nitratok kromatogramja m/z=46-nal (IS — belsd
standard), és a 2C4 és 1C9 vegytletek tomeg-spektruma GC-IT-MS mddszerrel meghatarozva.

Az alkil-nitratok északi-tengeri (parti) mintavételéhez egy nagy térfogatarama (HiVol)
levegémintavevét terveztiink és épitettiink (Dirtu et al., 2014). A tanulmanyozni kivant gazfazisa alkil-
nitratokat Tenax TA®, vagy szilikagél adszorbenseken nyelettem el. Az elSkisérletek eredményeinek
megfelel6en, az elemzésekhez az utébbit alkalmaztam, mivel hatékonyabb, nagyobb kapacitasu
adszorbernek bizonyult. A mintdkat fagyasztva szdllitottam és taroltam (-24 °C-on) az analitika
el6készitésig, amit a mintavételt kovet6en 48 oéran belll elvégeztem. Az elemzésekhez
gazkromatografiaval kapcsolt ioncsapdas tomegspektrometriai (GC-IT-MS) méddszert fejlesztettiink ki
és alkalmaztunk. A mintavételezett alkil-nitratok tipikus kromatogramja és MS spektrumai a 3. dbran
lathatdk. Itt és a dolgozat tovabbi részében az alkil-nitratok nevének réviditéséhez a Schneider és
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Ballschmiter (1996) altal bevezetett és a szakirodalomban altalanosan elfogadott nomenklaturat (Id.
Fischer et al., 2002) alkalmaztam (pl. 2-butil-nitrat: 2C4). Az AN-standardok el&allitasanak, a légkori
AN-ok mintavételezési és elemzési mddszereinek részletes kidolgozdsa és leirdsa megtaldlhatd a
kapcsolddo kézleményben (Dirtu et al., 2014).

A flandriai PM, s tanulmanyban a légkori NH;, SO,, HNO, és HNO; parhuzamos, 24 6ras
mintavételét ,méhsejt” tipusu, ciklon PM, s élesen vagd (Sharp-Cut) ciklon mintavevd fejjel ellatott
VITO gyartmanyl (Geel, Belgium) gazelnyelet6vel és/vagy Rupprecht&Patashnick (R&P) Partisol
Speciation Sampler ChemComb tipusi denuderekkel valdsitottam meg. Az adszorber-csévek aktiv-
réteggel valé boritasat megegyez6 maédszerrel végeztem, mint az északi-tengeri mintavételezésnél.

N\

(a) (b) & , ™

4. abra Denuder (balra, (a) és (b) képen), csapadék mintavevé ((a) képen, kbzépen), HiVol-
mintavevé ((a) képen, jobbra), hdromlépcsds szlir6egységek ((b) képen kozépen) és meteoroldgiai
mérdStorony ((a) képen, kozépen), a De Haan-i légkéri mérdéallomason, az Eszaki-tenger partjanal.

2.1.2. Aeroszolok és csapadék mintavétele

A flandriai PM, s tanulmanyban alkalmazott szakaszos- és folyamatos, monitorelv(i aeroszol
mintavételi mdédszereket kilon részletezem (Id. 2.5.1. alfejezet). Az automatizal sz(rés mintavételhez
R&P Partisol Plus és ESM Eberline FH95 tipusu (Eberline Instruments Gmbh, Németorszag) tipusu
mintavevGket alkalmaztam az éjfélt6l-éjfélig terjed6, napi PM,s és PM,;, mintavételezésekhez. A
berendezések 1 m*/h levegd-mintavételi sebességgel lizemeltek. A gravimetrids meghatarozasokhoz
a mintavételt 47 mm atmér6jl Zefluor Teflon (Pall Gelman Laboratory, Ann Arbor, MI, USA)
membranszliré6kon valdsitottam meg. A szlrék tomegét Sartorius M5P-000V001 mikromérlegen
hataroztam meg az EN 12341 eurdpai protokolinak megfelel6en. Ennek megfelel6en, a szliréket
elészor el6kezeltem 24 éran keresztiil 50 °C-on 50%-0s RH mellett, majd ezutdn kétszer mértem a
tomegiket, amelyek aritmetikai atlagdt hasznaltam a tovabbi kiértékelések soran. Az EDXRF és
ionkromatografias (IC-s) elemzésekhez a fenti mintavevékkel gydjtott mintdkat hasznaltam.
Gydjtéfeliiletként 47 mm atmérgjli és 0,4 um porozitdsu membransziréket alkalmaztam, amelyekbdl
kiilonb6z6 anyaguakat probaltam ki, ugy, mint Teflon, celluldz-acetat és celluldz-nitrat. Az EDXRF-es
meghatarozasok céljabol az utdbbi tipust alkalmaztam, mivel ez adta legkisebb vak értékeket (pl. Pb-
re). Mintavétel utan a szlir6ket eltavolitottam a készllékbdl, majd egyesével jol zarhato, polisztirén
EMD Millipore Petri-didban helyezve széllitottam és h(it6ben tdroltam azokat a mintael6készitésig.
Megemlitend6, hogy a celluléz-acetat filterek gravimetrids elemzésének eredményét nagymértékben
befolyasolta elektrosztatikus feltélt6désiik, amely mérési hibat okozott. Ezért a gravimetrids
meghatarozasoknal a Teflon szlirékkel nyert tomegmérési adatokat tekintettem pontosnak.

A nitrogén ilepedés Eszaki-tenger melletti, parti vizsgalatdhoz a légkori aeroszolokat harom
kiilonb6z6 méretfrakcidoban gytjtottem, haromlépcsés NILU-tipusu szlréegységekkel, kb. 1,8 m-re a
talajszint felett (4. abra). A szlir6egységekbe 10 um, 2 um és 0,4 um porusatmérdji Nuclepore Track-
Etched tipusu polikarbonat membransziréket helyeztem. A szlirGegységhez Becker VT4.4 (Gebr.
Becker GmbH, Wuppertal, Németorszdg) vakuumpumpat csatlakoztattam, amelyhez egy
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kereskedelmi gdzdramlas-mérét (Gallus-2000) csatoltam az atszivott levegd térfogatdnak méréséhez.
A levegémintavétel térfogati sebessége 35 m>/nap volt, amely megfelel 23 cm/s linearis dramlasi
sebességnek. Heidam (1991) mddszerével kiszamitottam, hogy az alkalmazott dramlasi sebességnél a
0,4 pum, 2,0 um és 10 um poérusméretl szlir6k 50%-os vagasi hatasfoka rendre 0,165 um, 0,83 pum és
4,15 um. Ez azt jelenti, hogy az egyes impaktor-lépcsék kismértékben ugyan, de atlapolnak egymassal
a gy(jtott részecskék tekintetében (5. abra), ami kb. 5-10%-0s pozitiv mintavételi hibat okozhat.

A csapadék (es6viz) mintakat Eigenbrodt ARS 721/S automata esévizgy(jté berendezés
segitségével, napi rendszerességgel szedtem (4a. dbra). A mintavevd el6reprogramozottan alkalmas 8
napi vizminta begyl(jtéséhez, id6zit6 és tdbbcsdves elosztd és taroldedények segitségével. Az
aeroszol szaraz llepedésébdl szarmazé szennyezédés elkeriilésére a gylijt6tolcsért egy mechanikus
karral mozgathaté tanyér fedte, amelynek nyitdsat egy flithetd lapra szerelt es6viz érzékel6 végezte.
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5. dbra Szlrési hatasfok valtozasa a mintavételezett részecskék ekvivalens dramldstani dtmérdéjének
fliggvényében haromlépcsss szlir6egységbe helyezett 0,4 um, 2,0 um és 10 um pdérusméretd
membransz(irGk esetében (levegs mintavétel térfogati sebessége: 35 m*/nap).

Az es6viz mintak térfogatat tiszta, kalibralt manyag méréhengerek segitségével hataroztam meg. Az
igy nyert es6viz mennyiség Osszehasonlitdsara egy pluviométert allitottunk lGzembe a 2006-os
(téli/tavaszi és nyarkozépi) mintavételi kampanyokra. Az eséviz, a gazelnyelet6 és az aeroszol sz(iré
mintdkat tiszta mdanyag edényekbe zarva, hiitészekrényben (4 °C-on) taroltam a mintael&készitésig.

(@) (b) S
6. abra Aeroszol mintavevék (a) és nagy térfogatd mintavevd a denuderrel (b) az R/V Belgica
fedélzetén a kormanyosi hid mellé telepitve.

Az Eszaki-tengeren (R/V Belgica fedélzetén) végzett mintavétel sordn (6. abra), a méret
szerint szegregalt PM,, PM, 5 és PM;, aeroszolokat harom par Harvard-tipusu impaktorral (MS&T™ Air
Diagnostics and Engineering Inc., Harrison, ME, USA), 0,3 um porozitasu, Pallflex TK15-G3M tipusu
(Pall Life Sciences, Ann Arbor, MI, USA) membransz(rékre gyUjtottem. Az impaktorokhoz egy-egy
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vakuumpumpat kapcsoltam (MS&T™ Air Diagnostics and Engineering Inc.), amelyek allandé dramlasi
sebességet biztositottak, azaz 10 dm?®/min és 23 dm*/min térfogataramot, rendre a PM,s/PMyg és a
PM; aeroszolokra. A beadllitott levegémintavételi aramldsi sebességek pontossagat rotaméterrel
ellen6riztem a mintavétel kezdete el6tt és utdn. A mintavételezéshez hasznalt membransz(rék
tomegét kétszer mértem meg az EN12341-es protokolinak megfelel6en, mind a mintavételezés el6tt,
mind utana, ahogy azt emlitem fent. Az igy nyert PM tomegkoncentracidkbdl kiszamitottam a durva
(PMyg,5) és a kozepes (PM,s.q) aeroszolfrakcidk tomegét. A gravimetridsan megmért sziiréket
visszahelyeztem az Millipore Petri-didkban. Ezeket jéggel hiit6tt mlanyag laddban szdllitottam a
laboratériumokba, ahol h(itészekrényben (4 °C-on) taroltam a mintaelSkészitésig.

A templomok kiilonb6z6 beltéri részein és a kiltéri leveg6ben az EDXRF elemzéshez szolgalé
aeroszol (TSP) mintavételhez Millipore tipusu szlirGegységet (stacked filter unit — SFU) alkalmaztam,
amelybe gytjtéfeliletként Nuclepore Track-Etched tipusu polikarbonat membranszirét (atméré: 47
mm, porusméret: 0,4 um, Whatman International Ltd., Anglia) helyeztem. A mintafelfogd sz(ir6 és az
SFU-egység filtertartd tanyérja k6zé Whatman QM-A tipusu kvarcsz(rdt (atmérd: 47 mm) helyeztem
sz(ir6 tdmasznak, a minta egyenletes eloszlasanak biztositasara. A Nuclepore szlir6nél az aeroszolok
gy(ljtéfeltletrél valé elpattandsat megakaddlyozé bevonattal elldtott valtozatat ,anti-bouncing-
cover” alkalmaztam. A szlrBegységhez kistérfogatdramd (20 L/min) Becker VT-4.4 tipusu (Gebr.
Becker GmbH) vdkuumszivattydt kapcsoltam. Az atszivott I|égtérfogat méréséhez a
vakuumpumpakhoz kapcsolt Gallus-2000 tipusu kalibralt gdzmér6ket alkalmaztam. A légaramlasi
sebességet kalibralt rotaméterrel ellenériztem. Az atlagos mintavételi id6 24 o6ra volt. A
levegémintavételt eltéré beltéri klimakorilmények kozott végeztem: a fltési rendszer miikodése
alatti id6szakban és annak kikapcsolt allapotdban is. Ezzel parhuzamosan, tobb mintat gydjtottem a
templom kozelében a kiiltéri levegSbdl. Az el6bbiekben leirt SFU-szlréegységes mintavételi eljardst
alkalmaztuk a tanzaniai aeroszol tanulmany sordn, azzal a kiilonbséggel, hogy a mintavételezési idg,
biztonsagi okok miatt, altaldban révidebb (6 6ras) volt.

2.2, Tanulmdnyozott épiiletek és flitési rendszereik

A Rocca Pietore-i templomban a kisérleteket 2002 novemberében, valamint 2003-2005
kozott, januar hdnapokban végeztem. A templom a 15. szdzadban épult massziv, vakolt kéfalazatu.
Hossza 25 m, legnagyobb szélessége 17 m a két oldalsé kapolnanal (templomhajé szélessége: 8 m) és
16 m a magassaga (9 m, a boltives mennyezetnél) (Camuffo et al., 1999a). Az épiilet teljes térfogata
1500 m>. Alaprajza a 7. abran lathatd. A hagyomanyos, forrd levegs befdjason alapuld f(itési rendszer
a beltéri meleg leveg6 el6allitasara alpesi dizelolaj (Gasolio Alpino, kén-tartalom: <320 pg/g) tiizelést,
hélégeserélds elrendezést és egy keringtet6 ventilatort haszndl a forrd levegé befujasara, illetve a
hideg leveg6 visszataplalasara. A f(itési rendszer egy kis, killonallé helyiségben (7. abra) a bal oldalsé
kdapolna és a templomhajé mellett taldalhaté. Ennek ajtaja a templomon kiviilre nyilik, tovabba
ellattdk egy kis ablakkal, abbdl a célbdl, hogy a kiltéri friss levegd szabadon tudjon bedramolni a
helyiség szell6zése, és az esetlegesen a rendszerbdl kikevered6 égéstermék elvezetése céljabdl. Ez a
flités rendszer szabdlyozatlan, azaz bekapcsolt dllapotaban maximalis teljesitményen fut. Teljes flitési
teljesitménye 85 kW. A levegs keringtetésére egyetlen, 1 m x 1 m nagysagu rostély szolgal, amelyet a
bal oldalsé kapolna padldjaba épitettek be, a forrd levegd betaplald racs ala.

Az Uj fejlesztésli fltési rendszer magaban foglal egyrészt elektromos betaplalassal (ellenallas-
elven) f(tott padokat, amelyek néhany kis h6mérsékletl, a padok Gl6része ald és azok hattamlajara
szerelt fitGelemmel vannak elldtva, tovabba néhany elektromosan flitott sz6nyeget, amelyeket az
oltar koré fektettek le. Ezek mindegyike a latogatdk és a templomi személyzet lokalis melegitését
biztositja. A rendszer szimmetrikus elrendezés( az éplilet hossztengelyére nézve. Ez fontos feltétele
annak, hogy elkeriljiik a nagy h6mérséklet-gradiensek kialakulasat az épilet egyes részei kozott,
amelyek a beltéri levegé nem kivant cirkulaciojat eredményezik, és igy a légszennyezd anyagok
Ujraszuszpendalodasat és/vagy killepedését gyorsithatjak, valamint a kiltéri légszennyezéknek az
éplletbe vald nagyobb mértékd bejutasat is elésegithetik.
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7. abra A Rocca Pietore-i templom alaprajza; A-D és F: mérési pontok, E1: f6bejarat, E2: oldalajto,

E3: harangtorony ajtaja, E4: sekrestye ajtd, G: forré levegd befujasos fltési rendszer helyisége, E5: a

flitési rendszer helyiségének ajtaja (kultérbdl kozelithet6 meg), 11 és 12: forrd levegd flitési rendszer
hébetaplald racsai (diffuzorok), R: rdcsozat a bal oldalkdpolna padlézatan (levegd keringetéshez).

A salowai templom Lengyelorszag legértékesebb faszerkezet(i temploma, amely 1736 és
1756 kozott épilt, mig bels6épitészete 1782-re késziilt el. A feny6ronkokbdl emelt templom f6hajdja
bazilikaformdat utdnozd, nyujtott téglalap alapformaju, 10 m magas zart szentély, amely két
keskenyebb, téglalap alaku oldalhajéval rendelkezik. Utdébbiak, arkddokon keresztiil a
fétemplomhajdba nyilnak, amelyeket faoszlopok tamasztanak meg. A templom egyediilalléan gazdag
fadiszitményekkel és berendezési targyakkal rendelkezik, mint pl. falfestmények, papir falikarpitok, a
sz6szék, fabol késziilt oltdrok, portalok, gydntatdszékek, faragott szobrok, puttok, vazak és kartusok.
Ezen miivészeti elemek megjelenésiiket tekintve a késé barokk monumentalis vallasi mlivészetet, a
rokokot tiikrozik. Az épiilet flitése céljabdl a templomi f6hajoban Gsszesen nyolc, 3 m magas fém
tartéorudra két-két, egyenként 2 kW-os elektromos taplalasu, infravorés hésugdarzét allitanak (8.
abra), mig a szentélyben két tovabbi tartérudra tovabbi négy hésugdrzot, amelyek az oltar korili
teriilet melegitését szolgaljak. A f(it6rendszer 0Osszteljesitménye 40 kW. A templomhajobeli
flitGtesteket ugy allitjdk be, hogy a radiatorparok egyike a padsorokban l6 templomlatogatdkat, mig
parja a templomi folyosdban és az oldalhajéban allékat melegitse. A flitést korilbelll 10 perccel a
szertartdsok el6tt kapcsoljak be és kb. 45 perc elteltével, a szertartdsok vége felé kapcsoljak ki.

: : i “’ Al .ll‘u“ 1 ;

S
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8. abra A salowai templom f6hajoja (részlet) és f6oltara a szezonalis IR flit6elemekkel.
Harmadik tanulmanyozandd épiletként a krakkdi Szent Katalin templomot valasztottuk,

mivel ez egy jol zard, viszonylag légszigetelt, téglaépitésli épllet, amely megakadalyozza a gyors
légcserét a kiiltérrel, ezért sokkal jobb a hétarold képessége, mint a salowai templomnak. Ennél az
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éplletnél a légcsere tobbnyire nyilaszdrdkon és fali, impaktor-kialakitasu légcserél6 réseken keresztil
valdsul meg. Utdbbiak inercia elven képesek kiszlrni a kiltéri leveg6ben szuszpendalt por és aeroszol
durva frakcidjat. A haromhajos bazilikabdl allo, gétikus templom 1365-1400 kozott éplilt. Féhajéjanak
flitési rendszer tiz, a padlészint felett 7 m magassagban szerelt elektromos IR-sugarzé flitGtestbdl all.
Mindegyik flt6elem hat, egyenként 2 kW teljesitmény( IR sugarzdt tartalmaz, igy a flitési rendszer
teljes teljesitmény 120 kW. Hasonldan a salowai templomban alkalmazott kérilményekhez, a flitési
rendszer mikodtetése kozel egyodras, a szertartasok idejére terjed ki.

2.3. Kiiltéri mintavételi helyek és id6szakok
Az észak-belgiumi PM, s vizsgalatokhoz a légkori aeroszolokat és gazokat hat, egymastdl
eltérd antropogén behatasu teriileten mintavételeztem, amelyek elhelyezkedése a 9. abran lathaté.

2§
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9. abra Hat mintavételi pont elhelyezkedése a flandriai PM, 5 tanulmanyban.

A mintavételi helyek a kovetkez6 kornyezettel jellemezhetG6k: (i) Petroleumkaai: antwerpeni
kéolajipari ovezet, kéolajfinomitdkkal és kikotével a Schelde folyd mellett; (ii) Borgerhout: kerilet
Antwerpenben, amely egy tipikus belvarosi mintavételi pont nagy forgalommal (naponta 40-50 ezer
gépjarmd), (iii) Zelzate: kilvdrosi mintavételi pont, f6utvonalak keresztez6désében, és egy kozeli
acélmivel, (iv) Hasselt: kiilvarosi mintavételi hely, az Albert-csatorna partjan, viszonylag sdrd
hajoforgalommal, zsilipkapukkal, kozeli mellékut kis/kozepes gépjarm(iforgalommal, valamint
viszonylag kozeli papir- és nyomdaiparral, (v) Wingene: vidéki mintavételi hely Nyugat-Flandridban,
kozeli mez6gazdasagi aktivitassal, kilonésen a régidra jellemzd, intenziv allattenyésztéssel, (vi)
Mechelen: kilvarosi mintavételi hely, enyhe ipari behatassal, a kozeli detergens (mosdszer)
gyartdsbol. A mintavételi helyek kozil o6tnél a VMM levegéminGségi mérGallomdasai taldlhatok,
amelyek beépitett mUszereit is felhaszndltam a levegé monitorozasok sordn az altalam és a VITO altal
telepitett berendezések mellett. A hatodik (vidéki/mez&gazdasagi jelleg(i) mintavételi pont a Belga
Haditengerészet egyik radarallomasanak terlletén helyezkedett el. Ide kozvetlenil a mintavételi
kampany el6tt telepitettiik ki a sziikséges méré/mintavevs rendszereket (10. dbra).

Mindegyik mintavételi helyen két kiilonboz6 évszakra idézitett, legaldbb hathetes mintavételi
kampdanyban végeztem az adatgy(jtést (Fliggelék, Al. tabldzat). A legfontosabb meteoroldgiai
paramétereket, — mint pl. szélsebesség, szélirany, RH, levegé hémérséklet (T,), Iégnyomas (P,) és
csapadékmennyiség, — regisztraltam a helyi VMM-es meteoroldgiai allomdasok, valamint az
Antwerpen melletti Luchtbal M802 allomas adatgydijté szondait alkalmazva. A vidéki/mez6gazdasagi
mintavételi helynél a Flamand Tengerkutaté Intézet (Vlaams Instituut voor de Zee — VLIZ) Oostende-
hez kozeli meteoroldgiai dllomasanak adatait alkalmaztam.

Az atmoszférikus szaraz és nedves llepedésébdl szarmazé nitrogén fluxus vizsgalatahoz négy
mintavételi kampanyon keresztiil gy(ijtottem mintdkat az Eszaki-tenger partjan, ugy, hogy a
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szezonalis trendek, illetve szennyezési (eutrofizacids) epizddok jol kovethetSk legyenek. A
kampanyok id6zitése a kdvetkez6 beosztds szerinti volt:

(i) Oszi/kora téli kampany (2004. augusztus 21. — 2005. januér 31.)
(ii) Késd nyari kampany (2005. augusztus 8-21.)

(iii) Késé téli/tavaszi kampany (2006. februar 14. — aprilis 30.)

(iv) Nydrkozépi kampdany (2006. janius 12. — augusztus 6.)

10. dbra A vidéki/mez6gazdasagi mintavételi pont Wingene mellett a Partisolokkal,
az Eberline ESM-mel, a denuderrel és HiVol-mintavevével.

A mintavételi eszkdzoket a VLIZ helyi kutatédllomdsanak kiiltertletén helyeztiik el, a kovetkez6 geo-
koordinatdkon: 51°17'12.77" N, 3°03'39.53" E (11. &bra). Az allomas kb. 500 m-re taldlhaté a
tengerparttdl, flvesitett/erdésitett homokd(inék kozott, — amelyek jellegzetesek a belga tengerparti
tdjra, — helyezkedik el. A legfontosabb meteoroldgiai paramétereket (Id. fent) az elsé és a masodik
mintavételi kampdnyban a VLIZ meteoroldgiai adatbazisabdl nyertik (IVA MDK — afdeling Kust —
Meetnet Vlaamse Banken). A harmadik és a negyedik kampanyban pedig egy tovabbi, a mintavételi
helyre telepitett automata meteoroldgiai mérédallomas segitségével is gydjtottiik az adatokat. Az
id6jarasi adatok regisztralasat az allomasok masodperces gyakorisaggal végezték.

Google

X j / Germanyi‘
11. dbra Mintavételi pont (VLIZ dllomas) elhelyezkedése az Eszaki-tenger partjan, De Haan-nal.
A belga tengerpart id6jarasa altaldaban enyhe téllel és nyarral, valamint sok csapadékkal

jellemezhets. A négy mintavételi kampany alatt a csapadékmennyiség 0,8-1,5 mm/nap koz6tt
valtozott, ami a korabbi, Flandriai PM,s tanulmany soran tapasztal mennyiséghez (2,05-2,25
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mm/nap; Id. 4.2.1. alfejezet) képest alacsonyabb érték. A mintavételi kampanyokra vonatkozd
id6jarasi paramétereket az 1. tdblazatban foglaltam 6ssze.

1. tablazat Négy mintavételi kampany meteoroldgiai adatai a tengerparti VLIZ dllomason (De Haan).

Szezon, év/meteoroldgiai Min. Max. Atlag+SD Alsé Felsd Median
paraméter (napok szama) kvartilis kvartilis
Osz-tél, 2004-2005 (n=34)
Tiev (°C) -2 20 915 5 13 9
RH (%) 56 98 8218 76 88 82
Csapadék (mm/nap) 0 15 142 0 1 0
Szélsebesség (m/s) 1 15 613 4 8 6
Kés6 nyar, 2005 (n=12)
Tiev (°C) 14 21 17+2 16 18 17
RH (%) 68 94 7818 72 81 74
Csapadék (mm/nap) 0 12 2+4 0 1 0,2
Szélsebesség (m/s) 0,6 3,1 1,4+0,7 1,0 1,6 1,2
Tél-tavasz, 2006 (n=75)
Tiev (°C) -1 14 6+4 3 10 7
RH (%) 59 97 7917 73 85 79
Csapadék (mm/nap) 0 13 142 0 2 0,2
Szélsebesség (m/s) 0,8 4,5 2,2+0,9 1,6 2,9 2,1
Nyarké6zép, 2006 (n=56)
Tiev (°C) 13 26 1943 17 22 19
RH (%) 55 83 7217 69 76 73
Csapadék (mm/nap) 0 12 142 0 0 0
Szélsebesség (m/s) 0,8 11 3+3 1 4 2

n — mintavételezett napok szama; SD — standard eltérés; T, — levegé h6mérséklet; RH — relativ paratartalom.

A tanzaniai légkori vizsgalatokhoz egy-egy tengerparti, félvarosias és vidéki mintavételi
helyen gy(jtottiink troposzférikus aeroszol és gazmintakat kéthetes kampdnyokban, a szdraz és az
es6s évszakban egyarant. A két el6bbi mintavételi hely Dar es Salaamon belil, rendre 0,1 km-re,
illetve 15 km-re taldlhaté az Indiai-6cedn partjatol, mig a vidéki mintavételi pont a varostdl joval
tdvolabb, kb. 40 km-re fekszik az 6cean partjatél (12. abra).

; S v s (‘.onglcleafzt.hﬂ
12. abra Tengerparti (S1), félvarosias (S2) és vidéki (S3) mintavételi pontok
elhelyezkedése Dar es Salaamban és kérnyékén.

Dar es Salaam Tanzania gazdasagi kozpontja, lakosainak szama kb. 4,4 millié f6 (2012-es adat,
(NBS, 2014)). A térségre a tropusi éghajlat jellemz6, szdraz (janudr-februar) és esés (marcius-majus,
oktéber-december) évszakokkal. Az orszag huzdagazata a mezégazdasag, ugyanakkor Dar es Salaam
egy igen dinamikusan fejl6dé varos, kiterjedt konny(- és nehézipari létesitményekkel. A tengerparti
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mintavételi hely (koordinatéi: 6°48’37,76" S, 39°17°50,31" E) az Indiai-6cedn partjan a kikotd
bejaratanal taldlhatd egy nagy, modern halpiac és egy katranyozott Ut kérnyezetében. A félvarosias
mintavételi pont (6°46’50,03" S, 39°12’13,29" E) a Dar es Salaam-i Egyetemen a Fizika Tanszék
haromemeletes éplletének tetején volt. Ez a pont 0,5 km-re északkeleti iranyban taldlhaté Ubongo-
tél, amely teriileten kiilonb6z6 légszennyez6 forrasok taldlhatdak, mint példaul a varos dizellizem(
villamosenergia-potld lizeme, helyi sorf6zde, a nap minden id&szakdban viszonylag s(r(
gépjarmiforgalom (szdznal tébb kocsi dranként) és a kdzponti buszpalyaudvar. A vidéki mintavételi
hely (6°47°10,17" S, 38°58’11,64" E) kéril erdds, néhdny farmmal tarkitott vidék és egy viszonylag
tdvol (~1,5 km-re) elhelyezkedd orszagut talalhato.

Az északi-tengeri (belga kontinentdlis talapzaton végzett) aeroszol tanulmanyhoz 6sszesen
hat tengeri mintavételi kampanyt szerveztem a R/V Belgica kutatéhajé fedélzetén, és ezzel
parhuzamosan a part menti (hattérként hasznalt) kutatéallomason, De Haan-ban. A mintavételi
kampanyok 2010-ben majus 3-12, szeptember 6-16, oktdber 4-15, illetve 2011-ben januar 31-februar
11, marcius 14-25, majus 16-27 kozé estek, a hétvégi napok nélkil. A mintavételezett teriletek az
Eszaki-tenger déli medencéjének f6 hajézasi Utvonalain, illetve azok mellett helyezkedtek el. A
meteoroldgiai adatokat, — mint példaul kdrnyez6 levegé hémérséklet, légnyomas, RH, relativ és
valédi szélirdny, szélsebesség, — valamint a kutatohajé haladasi iranyat, fold feletti sebességét és
geokoordindtait az ODAS rendszer automatikusan, 10 s-onként regisztralta az expedicidk teljes
id6tartama alatt.

2.4, MintaelGkészités

A membransz{rékon gydjtott aeroszolt 5-15 mL nagytisztasagu (Milli-Q, Millipore, Billerica,
MA, USA) vizzel vittem oldatba, ultrahangos kioldassal, a szlir6ket 15 perces rezgetésnek kitéve. Ez az
id6tartam optimalis az aeroszol specieszek kiolddasahoz (Eyckmans et al., 2001). A gazelnyelet6
mintavevd kvarccsoveirél szintén kiolddssal, 10 mL Milli-Q vizet és 5 perces kézi rdzast alkalmazva,
vittem oldatba az adszorbedlt gdzok (HCI, NH;, HNO,, HNOs, SO,) megkotott komponenseit.

A gdzok passziv mintavétele utan, a diffuzids patronok adszorbeald rétegérél 5 mL-nyi Milli-Q
vizes kiolddssal tavolitottam el a meghatarozandé specieszt, a Radiello® mddszer leirdsa alapjan. A
mintavételezett patronokrdl leoldds utdn spektrofotometrids és ionkromatografidss madszerrel
Megel6zend6 az IC-s oszlopok eltomdédését, a mintaoldatokba esetlegesen bekerilt szildrdanyag
eltavolitdsa céljabdl, az oldatokat (oldatba vitt aeroszol, gaz-adszorber csurgalék, esévizminta)
egyenként atszlirtem egy-egy Millex-GV tipusu (Millipore, Carrigtwohill, Cork, irorszag), 0,22 pm
porozitasu fecskend6hoz csatlakoztathatd mianyag szlrén. Az igy el6készitett oldatokat mdanyag
ionkromatografids mintatarté ampulldkban 4 °C-on taroltam az elemzésig.

Az eslBvizben oldott szerves nitrogén (DON) mennyiségi meghatdrozasahoz kozvetett
modszert alkalmaztam, amelyet el6z6leg Eyckmans (2003) is hasznalt. Ennek megfelelGen, elsé
lépésként az esbvizminta egy részét elkilonitve, annak szerves N-tartalmat oxidaltam megfelel6
reagens segitségével mikrohullamu feltaré berendezésben (Milestone Ethos, Microwave Laboratory
Systems, Sorisole, Olaszorszag). Az oxidaldszert 50 g K,S,05 és 30 g H3BO;, 350 mL 1,0 mol/L-es NaOH
oldatban vald felolddsdval és 1000 mL-re higitasaval készitettem. Ennek 2 mL-nyi térfogatat
adagoltam minden 10 mL oxidalanddé vizmintdhoz, amelyet a mikrohulldamu késziilék Teflon (TFM)
feltaré edényébe mértem be. A mikrohulldamu feltard program a kovetkez6 volt: 500 W 5 percig, 600
W 15 percig, 0 W 15 percig, és 0 W 30 percig. A feltart mintabdl IC-val hatdaroztam meg a teljes
(szerves+szervetlen) N-koncentrdcidt, mint NO; tartalmat. Ezutdn a feltaratlan mintabdl IC-val
meghataroztam a szervetlen N-koncentracié, majd a két adatbdl kiszamitottam a DON tartalmat.

2.5. Elemzésekhez alkalmazott mérérendszerek és mddszerek
2.5.1. Aeroszol témeg meghatarozasa

A flandriai PM, 5 folyamatos monitorozdsara R&P (Thermo Fischer Scientific, East Greenbush,
NY, USA) 1400 tipusu, kapos elem( oszcilldlé mikromérleget (tapered element oscillating micro-
balance — TEOM) alkalmaztam, amelyet ciklon tipusu, élesen vagd PM, s bemeneti vagdfejjel [attam
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el. A belvarosi mintavételi helyen (Antwerpen, Borgerhout) a TEOM-ot kiegészitettem Un. dinamikus
szliréses (kétkoros kifagyasztd) rendszerrel (FDMS), amely a pontos PM koncentracié kiszamitasahoz
felhaszndlja a kérnyezeti, mintavételezett levegén és egy referencia h6mérsékletd (4 °C-os) levegén
mért adatokat. A mérés egy levegGelosztd egység segitségével valdsul meg, amely a mintavételezett
levegdt valtakozva juttatja a mérSrendszeren keresztiil, kondiciondlva (30-50 °C-on), kdzvetlenil,
vagy a 4 °C-os referencia h6mérsékletre hiitést kdvetSen. Egy mérési ciklus altaldban 6 percet vesz
igénybe, ezért a mérdrendszer rovid (pl. 1 drds) és hosszu idejl (pl. 24 6ras) monitorozasra egyarant
felhasznalhatd. Kisérleteim sordn, 6sszehasonlitas céljabol optikai elv(i PM, s monitorozasi technikat
is alkalmaztam, nevezetesen, az R&P Dust Monitor (Dustscan) berendezést, amely az aeroszolok
fényszdrasat alapul véve méri a légkori PM tomegkoncentraciojat.

A szakaszos PM, s mintavételezést napi (24 6ras) ciklusban végeztem. Ennek sordn méret
szerint szétvalasztott aeroszolokat mintavételeztem a talajszinttél mért kb. 1,8 m-es magassagban
egy vakumpumpdval Osszekapcsolt, négylépcsés Dekati impaktor segitségével. Ennek levegd
mintavételi (dramldsi) sebessége 30 dm®/min volt. Az impaktor fels6 harom fokozatara 25 mm
atmérégjd, 0,2 um porozitast Nuclepore tipusi membransziréket helyeztem, amelyeken csapdazott
aeroszolok megfelelnek a >PMyg, PMyg.55 és a PM, 5.4 részecskefrakcidoknak. A PM; frakcié gy(jtéséhez
az impaktor alsd lépcsGjére (“back-up”) egy 47 mm atmérGji Whatman kvarcsz(rSt helyeztem.
Mindegyik mintavételezett sz(ir6t egy-egy Millipore Petri-diaban helyeztem, majd h(it6szekrényben
(4 °C-on) taroltam mérésig. A sz(ir6k mintavétel el6tti és utdni gravimetrids mérését a fent emlitett
protokoll szerint végeztem. A TSP, PM,, és PM, 5 koncentraciékat a fenti aeroszol frakcidokra kapott
PM tomeg adatokbdl és a mintavételezett levegé mennyiségébdl szamitottam ki.

2.5.2. Elemosszetétel EDXRF meghatdrozasa

A kilénb6z6 flandriai és a beltéri aeroszolmintak (PM,s, PMy, TSP) elemosszetételének
(,bulk elemental aeroszol content”) meghatarozasara Spectrace 5000 (Tracor X-Ray Inc., Mountain
View, CA, USA) tipusu EDXRF spektrométert alkalmaztam. A berendezés kis teljesitmény(l (17,5 W),
Rh-andédu rontgencsével allitia el6 a gerjeszté rontgen-sugarnyaldbot. A karakterisztikus
rontgensugarzds detektalasara egy Si(Li) detektor szolgalt. A nagy rendszamu (>K) elemek
meghatdrozdsara 35 kV-os gyorsitd fesziiltséget és 0,35 mA dramot alkalmaztam. A mintagerjesztési
id6 10000 s volt. A kisebb rendszamu elemek (Al-tél Cl-ig) meghatarozasara 10 kV-os gyorsitd
feszlltséget, 0,35 mA aramot, és 4000 s gerjesztési id6t haszndltam. Az igy meghatdrozott
intezitasokat elemkoncentrdciékra konvertaltam az AXIL (,analysis of X-ray spectra by non-linear
iterative least-squares”) program segitségével (Vekemans et al., 1994). Az EDXRF mddszer kimutatasi
hatara (LOD) 3,8 és 12,6 ng/m3 kozé esett a tanulmanyozott elemekre (Al, Si, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe,
Ni, Cu, Zn, Se, Br, Rb, Sr és Pb). A meghatdrozasok véletlen hibaja, relativ eltérés (relative standard
deviation — RSD) formajaban kifejezve, a nagy rendszdmu elemekre 3ltaldban jobb, mint 1%, mig az
Al, Si, P, S és Cl elemek esetében 5% koriili volt (Samek et al., 2002).

A tanzaniai és az északi-tengeri aeroszol mintdk elemdosszetételét Epsilon-5 tipusu
(PANalytica, Alemo, Hollandia) EDXRF berendezésen hataroztam meg. A moddszer optimalasarol
részletes leirast kozolnek Spolnik és mtsai (2005b). A mddszer LOD adatai 0,3 és 13 ng/m? kozé estek
a légkori aeroszolokbdl meghatarozott elemekre (Al, Si, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, Se, Br, Rb,
Sr és Pb). A mddszer részletezett analitikai teljesitmény adatai megtalalhatok példaul Horemans és
mtsai (2011) kdzleményében.

2.5.3. lonkromatografia

Az elemzésekhez Dionex-120 (Sunnyvale, CA, USA) tipusu ionkromatografot alkalmaztam. Ezt
a flandriai PM,s, a tanzdniai TSP és a tengerparti N-llepedési tanulmanyokban lonPac CS12A
kationcserél6 és lonPac AS14 anioncseréld oszlopokkal szereltem fel. Mintabevitelhez az
Osszehasonlité- és a mintaoldatokat egy 20 ulL térfogatl mintabeviteli hurkon aramoltattam
keresztil. A meghatarozni kivant ionok detektdldsa céljabdl az eluens vezetGképességének
elnyomasa ASRS-ULTRA és CSRS-ULTRA szupresszor oszlopokat alkalmaztam. Az ionok detektalasahoz
Dionex CDM-3 tipusu vezetSképességi detektor szolgalt. Az anion- és kation-elemzéshez hasznalt
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eluens 3,5 mmol/L Na,CO; plusz 1,0 mmol/L NaHCOj; és 11 mmol/L H,SO, volt, rendre 1,2 mL/min és
1,0 mL/min aramlasi sebességgel. Az anion- és kation-elemzés kalibracios gorbéit egyenként 6t, a
meghatdrozandd anionokat, illetve kationokat tartalmazod vizes 6sszehasonlitd oldattal vettem fel.
Minden mintara és Osszehasonlitdé oldatra harom parhuzamos mérést végeztem, mig nagyobb
mintamennyiségek esetén minden 10-12. minta mérése utan ismételt kalibraciot (,reslope”)
alkalmaztam a vakminta és a teljes kalibrdcids oldatsor Ujramérésével. A mérések precizitdsa nem
volt rosszabb, mint 3,6% az Osszes elemzett kationra és anionra nézve. A meghatarozasok
helyességének ellen6rzésére PRIMUS (Sigma-Aldrich, Steinheim, Svdjc) sokelemes anion-, illetve
kation-tartalmd nemzetkozi referencia oldatokat hasznaltam. A meghatarozdsok LOD adatai
aeroszolmintakra vonatkoztatva, a Na®, NH,", K, Mg**, Ca*, F, CI, NO,, NO5, PO,>, SO5* és SO,*
ionokra nézve, rendre 0,1 ug/m?, 0,03 pug/m?, 0,02 ug/m? 0,003 ug/m?, 0,004 pg/m?, 0,002 pg/m?,
0,01 pg/m? 0,06 pg/m? 0,1 pg/m? 0,2 pg/m? 0,6 pg/m® és 0,1 pg/m>. A nitrogén fluxus
meghatarozasdhoz a gdz, aeroszol és es6viz mintakbdl nyert oldatok NH,", NO,” és NO; tartalmat
ionkromatografidsan hataroztam meg, amibdl a mintavételi id6 és a leveg6é térfogataramldsi
sebességének ismeretében kiszamitottam a megfelel6 N-vegyiletek légkori koncentracidja.

Az Eszaki-tengeren (R/V Belgican) és parhuzamosan a tengerparti allomason (De Haan)
gy(jtott mintak elemzésénél a kationcserét Dionex UltiMate TTC3000-es termosztdtba helyezett
Dionex lonPac CS16 tipusu oszlopon, 40 °C-on végeztem, 17 mmol/L H,SO, eluens és 1,0 mL/min
eluensdramlasi sebesség alkalmazdsa mellett. Ez az oszloptipus jobb elvalasztast biztosit a Na* és az
NH," kromatografids csucsaira, mint a fentiekben alkalmazott oszlop (lonPac CS-12A). Ez az el6nyds
tulajdonséga kiiléndsen fontos a tengeri s6 eredetl aeroszolban nagy koncentracidban jelen levé Na*
és annak kromatografias csticsdhoz kozeli, sok esetben dtlapold cstccesal eludlédd NH," elvalasztdsihoz.
Az eluens vezetSképességének elnyomasdra Dionex RS-300 ULTRA tipusu oszlopot alkalmaztam.

2.5.4. Levegbben szuszpendalt szénrészecskék mérése

R&P ACPM-5400 tipusu kornyezeti szénrészecske monitor (Ambient Carbon Particulate Monitor)
segitségével regisztraltam, amelyet egy Stairmand PM, 5 ciklon mintavevd fejjel szereltek fel. A levegé
mintavételezési sebesséeg 16,7 L/min volt. Az ACPM aeroszol mintagy(ijté tanyérja (50%-os vagasi
hatasfokd a 0,14 um-es aeroszolokra) 50 °C-ra volt el6hevitve a gdzfazisi szerves vegylletek
adszorbedlédasanak meggatldsa céljabdl, amelyek egyébként pozitiv mérési hibat okoztak volna. A
mérésekhez kétdras mintavételi ciklusokat alkalmaztam. Az elemzési ciklus els6 |épéseként az ACPM
a mintat 340 °C-ra heviti fel, a szerves alkotdk elbontasa céljabdl. Ezt kdveti egy utéhevitési lépés 750
°C-on. Mindkét elemzési 1épésnél, — amelyek zart hurokban, atmoszférikus kérilmények kdzott
mennek végbe, — a készlilék méri a keletkezett CO, mennyiségét egy nem diszperziv IR detektorral,
majd a nyert adatokbdl kiszamitja a minta széntartalmat. Az els6é és a masodik elemzési |épés soran
nyert koncentracidok rendre megfelelnek a minta OC és EC tartalmanak. Az ACPM-es méréseknél
el6fordulhat pozitiv mintavételi hiba, amely fligg az alkalmazott tanyérhémérséklettsl és a mérési
id6t6l (Matsumoto et al., 2003). Viszont az alkalmazott viszonylag hosszi mintavételi idé (2 éra), igy a
mérések sordn nyert nagy koncentracié értékek miatt ez a hiba elhanyagolhatd. Megjegyzend6 még,
hogy az ACPM-nek létezik egy negativ irdanyd EC meghatdrozdsi hibdja 6sszevetésben a mddositott
ACPM-mel, amely az alkalmazott mintavevé tanyér finom aeroszol vagasi tulajdonsagabdl fakad (ten
Brink et al., 2005). A negativ eltérés miatt az alapkiépités(i ACPM-mel nyert EC és EC/OC aranyok
inkabb a légkori értékek megfelel§ becslésének tekinthetdk.

Az északi-tengeri mintavételi kampanyokban a légkorben szuszpendalt korom (BC)
monitorozasahoz AE-42 tipusu Aethalometert (Magee Scientific, Berkeley, CA, USA) haszndltam, amely
percenként adott egy koncentracio értéket. Ez a berendezés 880 nm-nél optikai abszorpcids mddszerrel
méri a BC, illetve 370 nm-nél az UV-fényt abszorbedldé aeroszol komponens (UVPM), pl. PAH,
amely a relativ szélirdnyhoz képest 90° és 270° kozott érkezett, kiszlirtem az adatok kéziil, mivel a
mérést esetlegesen befolyasolhatja a kutatohajoé sajat kipufogdgaz-emisszidja. Ehhez az ODAS iltal a
hajé irdanyardl, sebességérdl, a szélirdnyrol és a szélsebességrdl gylijtott adatokat hasznaltam fel.
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2.5.5. Gazfazisu kiltéri légszennyez6k és nanorészecskék monitorozasa

A flandriai PM,s tanulmanyban a SO, és a NO, (NO és NO,) féléras gyakorisagu
mintavételezéséhez és méréséhez TElI 43C (Thermo Fisher Scientific, Waltham, MA, USA) UV-
fluoreszcencias és TEI 42C (Thermo Fisher Scientific) kemilumineszcencidas elvi automatikus
gazelemz8ket haszndltam fel. A féléras mérési eredményeket atlagolva kaptam a 24 6ras napi atlag
koncentracidkat. Az Eszaki-tengeren (R/V Belgican) a gazok (NO, NO,, NO, O; és SO,) légkori
Messtechnik GmbH, Modling, Ausztria) automatikus elemzGberendezéssel végeztem. A légkori
nanoaeroszolok részecskeszamanak meghatdrozasara Philips Aerasense (Eindhoven, Hollandia)
ultrafinom részecske monitort alkalmaztam, amely a 10-300 nm mérettartomanyban 16 s gyakorisaggal
mintavételezte a levegdt, majd automatikusan kiszamitotta az atlagos részecskeatmérét.

2.5.6. Beltéri gazok monitor elv( elemzése

A beltéri gazszennyez6k és a nyomjelz6 gdz koncentracidjanak monitorszerU
meghatdrozasahoz Briel & Kjeer (B&K, Naerum, Dania) 1302 tipusu multi-gazelemz késziléket
alkalmaztam. A mér6berendezés IR fotoakusztikai érzékelGkkel képes a mintavételezett levegébdl
mérni maximum ot gaznem(i Osszetev6 (jelen kutatasnal a CO,, CO, CH,O és H,0) és a kén-
inertnek tekinthet6. A gazelemz6 készllék rendelkezik beépitett légkdri h6mérséklet és vizpara
kompenzaciéval. Az analizatort kiegészitettem egy hatcsatornds, az Eindhoveni Egyetemen
kifejlesztett levegéminta-elosztoval, amely lehet6vé tette a gazok kozel egyidejli monitorozasat az
éplletek hat, egymdstdl tavoli pontjan. Minden mérési ciklus 2 perces levegd mintavételbdl és
gazelemzésbdl 4llt csatornanként. igy egy teljes, hat csatornas mérési ciklus dsszesen 12 percet vett
igénybe. Az adatgy(jtéshez laptopot és a B&K szoftvert alkalmaztam. A B&K gazelemzd beallitasat a
gyarté ajanldsa szerint végeztem. A beltéri levegé h6mérsékletet (T.,) és légnyomast (P,,) naponta
mértem tobb mintavételi ponton, aminek megfelel6en a B&K analizdtor mérési beallitasait
frissitettem. A T,,-et egy Brennan tipusi hémérével hataroztam meg, amely értékeket ellenériztem
egy kalibralt kézi IR sugarzasmérdvel is. A napi P,,-t egy Chamonix Modell 705070 (Kasper & Richter)
magassagmérsé barométerrel hataroztam meg. Az eszkozt kalibraltam kozvetlenil, minden egyes
mintavételi kampany el6tt, Antwerpenben a pontos napi id6jardsi adatokat alapul véve.

A gdzok beltéri eloszldsanak meghatdrozdsahoz a gazelemzé mintabevezetd csoveinek végeit
az épllet hat kiilonb6z6 pontjan rogzitettem, azaz legaldbb 1 m magassagban a padlétdl és 1 m
tavolsagra a faltdl, ha masképp nincs jellve (7. dbra); azaz, (A) a templomhajé délnyugati sarkaban, a
fGajtd jobb oldalan, (B) a templomhajo kézepén 1 m, 4 m és 7,5 m magassagban, (C) a templomhajo
északkeleti sarkanal a harangtorony ajtajanak kozelében, (D) a bal oldalkdapolna kézepén. A B(1 m)
mintavételi ponton rogzitett mintabevezetd csovet alkalmanként athelyeztem az (F) pontra, az
orgonakarzat kiilsé részéhez. igy az a foldszinttél (templom padldzat) 4,8 m-re és az épiilet bal oldali
falatél 1 m-re helyezkedett el. A kisérletek soran altaldban az Gsszes ajtot és bejaratot csukva
tartottam, ha masként nem emlitem.

A Rocca Pietore-i templomnal a kisérleteket a hagyomanyos forrd leveg6 befujasos flitési
rendszert 1-1,5 éran keresztiil, vagy az Uj pad-flitési rendszert altaldban 2 dra hosszan lGzemeltetve,
vagy fltés nélkil végeztem. Nyomjelz6ként az ez esetben inertnek tekintett SFg gazt (99,9% v/v)
alkalmaztam. Ezt egy kézi SFs gazpalack rovid idejd (beltérben 1-2 s, kiltérben kb. 15-20 s)
kinyitasaval adagoltam az épllet légterébe, altaldban a templomhajé kézepén, a ,B (1 m)” pont
mellett (kb. 1 m-es magassagban), vagy a forrd levegé befujasos flitési rendszer szobajaban (7. 4bra,
»G”), vagy az éplileten kivil, kozvetleniil a f6-, vagy az oldal bejarat mellett, parhuzamosan az ajtok
iranyaban, azaz elkeriilve a gdz kényszeritett éplletbe aramlasat kozvetlenil az ajtd nyildasokon
keresztil. Ezutdn monitoroztam a SFg koncentraciojat a B&K elemzével a fentiek szerint kivalasztott
beltéri pontokon. A kibocsatott SFg gdz mennyiségét Ugy szabalyoztam, hogy a teljes elkeveredés
utan 0,5-3 ppm csucskoncentraciot mérjen az elemzdékésziilék minden egyes beltéri ponton.
Nyilvanvald, hogy a kiiltéri leveg6ben jelentésen nagyobb mennyiségl nyomjelz6 gdz adagolasa
szlikséges, azaz mintegy 50-100 ppm lokalis, kiiltéri koncentracid, amely igy még jol kimutathato
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mennyiségben keveredik be az épiilet belterébe az ajtok résein keresztiil. A SFg-os kiltéri
kisérletekhez viszonylag szélcsendes id&szakokat valasztottam, amikor a szélsebesség 0,5-0,8 m/s
kozott ingadozott, azaz nem befolydsolta jelentésen a nyomjelzé keveredését a kornyezeti levegével.

A lengyelorszagi templomokndl hasonld elveket kévettem a monitorozni kivant mérési
pontok (B&K gazelemz6 mintabevivé csovek bemenetei) kijelolésénél, mint a Rocca Pietore-i
templom esetében, azaz ezek legalabb 1 m-re a falaktdl és 1 m-re a padlotél helyezkedtek el. Ennek
megfelel6en, két mintavételi pont a templomi f6hajok két szemkdzti sarkdban a padok és a f6oltar
mellett, mig egy pont a templomi folyosdn volt. A tovdbbi hdrom mintabevezet6 csé végét a krakkdi
templomi f6hajoé kozepe tajan, a régi orgonakarzaton eltéré magassagban (1 m, 4,5 m és 7 m)
helyeztem el, mig a salowai templomnal két csévéget az éplilet kozepén (1 m és 3 m magassagban),
és egyet viszonylag kozel a f6hajo kozépsd részéhez, a karzaton (6 m-re a padldszinttdl) rogzitettem.

A gdazelemzbvel végzett meghatarozasok linearis koncentracié-tartomanya kozelitéleg ot
nagysagrend (pl. SF¢-ra: 0,03-500 ppm). A monitorozott légkori komponensekre a vak értékek szérasa
(3o kritérium) alapjan szdmitott LOD-ok (n=15-25) a kévetkezék: 0,15 ppm CO, 6 ppm CO,, 0,03 ppm
CH,0 és 20 mg/m®> H,O. A SFera kapott detektdldsi hatar 0,01 ppm. A meghatarozasok
bizonytalansaga (RSD) nem rosszabb, mint 3% a kisérletek soran alkalmazott 1 ppm koérili SFg
koncentrdciéra, mig dltalaban 5% korili a CO,, CO, CH,0 és H,0 komponensekre.

2.5.7. EPMA kisérletek

Az EPMA kisérleteknél a kil- és beltéri aeroszolok gyl(ijtéséhez és méret szerinti
szétvalasztasahoz egy 9-fokozatu Berner kaszkad impaktort hasznaltam fel. A jelen kisérletek soran a
3-8. impaktor fokozatokat alkalmaztam, amelyek mintavételezett aeroszolokra vonatkozé alsé vagasi
atméréi 0,25, 0,5, 1, 2, 4 és 8 um (2. tabldzat). GydjtSfellletként szilicium lapocskakat és ezlst
folidkat hasznaltam. A szilicium lapokat a legfinomabb részecskék gyUjtésére az impaktor 3-as és 4-es
lépcs6jén alkalmaztam, amelyek alsé vagasi atméréje 0,25 és 0,5 um. Az 1,0-8,0 um vagasi
atmérének megfeleld 5-8. impaktor fokozatokon eziist folidkra gy(ijtottem az aeroszolokat. A Berner
impaktor kilonb6z6 fokozatainak alsé vagasi atméréit (ahol a vagasi hatasfok 50%), illetve az atlagos
geometriai részecskedtmérbket az 2. tablazat tartalmazza. Az atlagos részecskeatmérdk két
szomszédos fokozat alsé vagasi atmérGjének mértani kozepébdl szamithatdk ki (Berner, 1984).

2. tablazat Berner-impaktor fokozatainak alsé aeroszol vagasi atmérgi és
atlagos részecske vagdsi atmérdi.

Impaktor fokozat Alsé vagasi Atlagos vagasi
szama atmérd (um) atméras (um)

1 0,0625 0,0884

2 0,125 0,1678

3 0,25 0,3536

4 0,5 0,7071

5 1,0 1,4142

6 2,0 2,8284

7 4,0 5,6569

8 8,0 11,3137

9 16,0 -

A méret szerint szegregalt aeroszol mintakat ultravékony ablaku Oxford Si(Li) detektorral
felszerelt, JEOL 733 elektron-mikroszondas elemzén (JEOL, Tokyo, Japan) elemeztiink meg két
kilénb6z6 moddszert kovetve. A két legkisebb (3. és 4.) impaktor lépcsén felfogott aeroszolokat
manuadlisan mértik 10 keV gyorsitd fesziltség és 1 nA elektrondram mellett. Egy részecske mérési
ideje 20 s volt. Minden aeroszol mintabdl szaz egyedi részecskét elemeztiink. Az eziist félidkon
felfogott aeroszol mintakat az EPMA automatikus Gizemmaddjaban elemeztiik. A gyorsitd fesziiltség és
az elektrondaram megegyez6 volt, mint a szilicium-hordozdé esetében (ld. fent). Egy részecske mérési
ideje 10 s volt. Tobbnyire 300 részecskét elemeztiink meg minden egyes mintaban. Az aeroszol
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részecskék sugdrnyaldb altali karosodasanak elkeriilése érdekében a mintatartét folyékony
nitrogénnel h(tottik (Osan et al., 2000; Worobiec et al., 2003). Ezen mérési koriilmények kiilondsen
alkalmasak kis rendszdmu elemek (Z26) meghatdrozasdra. A kis rendszamu elemekre EPMA-val nyert
karakterisztikus rontgenspektrumokat a nemlinearis legkisebb négyzetek mddszere segitségével, az
AXIL programmal értékeltik ki (Vekemans et al., 1994). Az egyedi részecskék félkvantitativ elemi
Osszetételét egy Monte Carlo szimulacion alapuld, iterativ kozelité mddszerrel szamitottuk ki (Ro et
al., 1999; Szaldki et al., 2000). A kis rendszamu elemek EPMA-s mérésébdl nyert nagymennyiségi
adatot tovabbi statisztikai elemzéssel (nem hierarchikus klaszteranalizis, non-hierarchical cluster
analysis — NHCA) értékeltiik ki. Az 6sszes elemzett részecskét osztalyokba soroltuk, mégpedig a Forgy
algoritmuson alapulé (Massart és Kaufmann, 1983) NHCA moddszerével, a DPP program
alkalmazasaval (Van Espen, 1984). A kezdeti sulypontok (centroidok) kivalasztasahoz szamos
hierarchikus klaszterelemzést (HCA-t) végeztem az IDAS programmal (Bondarenko et al., 1996). A
finom és durva aeroszol részecskéket kiilonvdlasztva értékeltem ki az eredményeket. A 0,25-1 um
atmérgjli aeroszolokat (3-5. impaktor fokozatok) finom részecskéknek, mig a 2-8 um atmérgjlieket
(6-8. impaktor fokozatok) durva részecskéknek tekintettem. Kiszamitottam az atlagos relativ
gyakorisagot mindkét (finom és durva) aeroszol-tipusra. lly méddon nem csak az Gsszes aeroszol
részecske meghatdrozott szdmu, a mintdra reprenzentativ vegylletosztadlyba valdé besorolasat
végeztem el, de az el6forduldsi értékek elosztasat is meghatdroztam mindegyik részecske tipusra
minden egyes mintaban. A leveg6ben el6forduld legfontosabb részecske tipusok 6sszetételének ilyen
jellegl meghatdrozasa lehet6vé teszi, hogy azonositsuk a f6 emisszid forrasokat, amelyek felelGsek
lehetnek a kidllitott mdtargyak elszennyez&déséért, illetve feketedésért.

2.6. Ellen6rz6 mintavételi és analitikai modszerek

A mintavételezéseknél fellépé mintavételi hibak és az esetleges mdvi hibak detektalasahoz
parhuzamos mintavételezést alkalmaztam, kiilonb6z6 rendszer( és kivitell mintavételi eszkozokkel,
ahogyan azt a lentiekben részletesen kifejtem. Az analitikai és a monitor elv(i mérések ellen6rzéséhez
parhuzamos mintaelemzéseket végeztem az aeroszol és a gazfazisu légkori szennyezbkre egyarant. A
parhuzamos aeroszol mintdk elemzésekor az egyes komponensekre nyert atlagos koncentrdacid
adatok kozott tapasztalt eltérések nem voltak nagyobbak, mint 4,1-6,7%. Az IC-s és az EDXRF-es
aeroszolelemzések mindségbiztositasahoz kiilonbozé laboratériumi és nemzetkozi 6sszehasonlitdkat
alkalmaztam. Ezekrdl az eljarasokrdl részletes leiras taldlhaté a vonatkozoé szakirodalomban (Spolnik
et al., 2005b; Bencs et al., 2008; Bencs et al., 2017).

3. ADATFELDOLGOZASI, KIERTEKELO ES MODELL MODSZEREK

3.1. Légcella-palyagorbék szamitasa

A tengerparton (De Haan-nal) monitorozott l|égszennyez6k szarmazdsi helyének
megallapitasahoz 120 6rads és 240 Ords izobar, egynyomvonall és egyittes (kotegelt) légcella-
palyagorbéket szamitottam a mintavételi ponttdl visszafelé, minden egyes mintavételi napra. A
szamitasokat a HYSPLIT (Hybrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory) modell (Draxler és
Rolph, 2003; Rolph, 2017) interneten elérhet6 valtozata segitségével (READY) végeztem, ahogy azt a
szakirodalom is javasolja (Stein et al., 2007; Godowitch et al., 2008). Szamitasaim soran a GDAS
(Global Data Assimilation System) és az FNL (GDAS Final) meteoroldgiai adatbazisokat alkalmaztam. A
palyagorbék végpontja a mintavételi helyen (De Haan) a mintavételi id6 kezdete/vége volt (14:00
GMT), amelyek megadtak a mintavétel alatt uralkodd szélirany megfelel6 becslését. A viszonylag
hosszu palyagorbék szamitasanak a sziikségessége azzal indokolhatd, hogy a légkdri finom aeroszolok
sokszor nagy tdvolsdgot tesznek meg egy-egy légtomeggel. Ilyen példaul az décednon ativeld,
légtomegek altali nagytavolsagu aeroszol szallitas (Perry et al., 1999). Tovabba tény, hogy az oxidalt
N-aeroszol komponensek légkdrbeli tartézkodasi ideje viszonylag hosszu. igy keletkezésiik helyétdl
nagy tdvolsagra széllitédhatnak a kilonbozd idGjarasi frontokkal, miel6tt szarazan deponalddnanak,
vagy a csapadékkal kimosddnanak a légkorbdl (Seinfeld és Pandis, 2016; Spokes és Jickells, 2005).

29



dc_1360 16

3.2.  Aeroszol konverzids faktorok és dusulasi tényez6k szamitasa
3.2.1. Gaz-aeroszol konverziods faktorok

A nitrogén oxidaciés arany (NOR) és a kén oxidaciés arany (SOR) olyan gdz-aeroszol
konverzids faktorok, amelyek kifejezik, hogy a NO, és SO, prekurzor gazok légkori koncentracidjanak
mekkora hanyada alakul at légkori aeroszol nitratts3, illetve szulfatta (Colbeck és Harrison, 1984; Lin,
2002a).

\\
NOR=__ N%& (1)
NN03—+NN02

SOR = SNss-sof’
S +S

NSS-S0,2 SO, (2)

A fenti NOR és SOR 6sszefiiggésekben a koncentraciok mértékegységei rendre pg N/m? és pug S/m>. A
nem tengeri s6 eredet(i szulfat (non-sea salt sulphate — NSS—SO,%) kiszamithaté az 6sszes aeroszol
S0O,” és a Na' légkori koncentracidjabdl (Ohta és Okita, 1990) a kdvetkezs 8sszefliggés szerint:

NSS-SO,” = 6sszes SO,* - 0,251 Na* (3)

ahol a faktor (0,251) a tengerviz atlagos SO,”/Na* tdmegaranyat jeloli.

Egy terilet légkori kén-dioxid szennyezés szempontjabdl vald forrds, illetve nyel6 jellegének
magyarazatara Shaw és Rodhe (1982) dolgozott ki modellt és kozolt el6szér SOR adatokat
Eszaknyugat-Eurdpara (pl. Belgium, Hollandia, Anglia, Svédorszag). Megjegyzem, korabban Mészaros
és mtsai (1977) budapesti aeroszolokra vonatkozéan igen hasonlé modellt dolgoztak ki, de
forras/nyeld terilet szerinti azonositas nélkul. EIGbbi szerz6k a téli idGszakra 0,05-0,35 és 0,15-0,49,
mig nyarra 0,09-0,48 és 0,3-0,63 SOR tartomanyokat specifikdltak rendre a forrds és a nyel6
teriiletekhez (Shaw és Rodhe, 1982). Munkdm soran — a vizsgalt teriiletek hasonlésaga miatt — ezt az
osztalyozast alkalmaztam, illetve szlikség szerint Ujradefinidltam a tartomanyokat PM,s-re a hat
flandriai mintavételi allomasra szamitott SOR adatok osztalyozasahoz.

3.2.2. Aeroszol savassag
A légkori aeroszolok savassaganak jellemzésére a neutralizacids ardny (neutralization ratio,
NR) adhaté meg. Kiszdamitasahoz a kovetkez8 Osszefliggést alkalmaztam (Colbeck és Harrison, 1984):

B NH,*
NSS —SO,* + NO,~

NR (4)

ahol az NH," modl-ekvivalens mennyisége forditddik az aeroszolbeli savas komponensek
neutralizéldsara (neq/m3). Ha NR egységnyi, vagy nagyobb egynél, az jelzi az ammdnium-szulfat és
nitrat sok jelenlétét, mig az egynél kisebb NR értékek mutatjak a savas aeroszol tartalmat, amelyek
tovabbi kationokkal (pl. Ca®*, Mg®*) semlegesitédnek.

3.2.3. Tengeri s6 aeroszol konverzids faktorok

A tengeri és tengerparti légkori aeroszolok domindns elemei a tengeri s6 komponensei, pl.
Na® és CI, amelyek megjelenése a légkéri aeroszolokban a szakirodalomban ismert, pl. a tengerviz
porlds és az 6cedn felSl érkez6 légtomegszallitds eredménye (Mészdros, 1977; Kogak et al., 2004,
2007). Feltételezve, hogy a tengeri so klorid (sea salt cloride — Cl,.,) eredetileg jelen van a frissen
formalddott tengeri aeroszolban és a Na* a tengeri s6bdl szarmazik (Lin, 2002a), akkor irhatjuk:

Cleeo = 1,8 Na* (5)

ahol a faktor (1,8) a CI'//Na’ témegardnyat jeldli tengervizben. A légtdmegek altali szallitasuk soran a
tengeri so aeroszolok reagalnak a savas karakter( légkorbeli gazokkal (H,SO, és HNO;), ami alatt
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kloridot veszitenek (Kikuchi et al., 2009). A klorid maradék arany (chloride residual ratio — Cl,.) és
klorid veszteség (chloride loss — Cly,ss) azt az aeroszol klorid veszteséget fejezik ki, amely gazfazisa HCI
formdban vald elparolgassal kovetkezik be (Ohta és Okita, 1990; Lin, 2002a):

Clloss = Clsea -Cr (6)
CIfES = C/_/CISEU (7)
ahol CI az aeroszolbeli klorid koncentracidt jeldli.

3.2.4. Dusulasi tényez6k
Az egyes elemek légkori aeroszolbeli dusuldsi tényezGjét (EF) a szakirodalomban megadott
madszer szerint (Hoornaert et al., 2004; Seinfeld és Pandis, 2016) szamitottam ki:

(Ci)aeroszol
EF =+ —— (8)

(" roldkereg

Cref

A fenti képletben c; a kérdéses elem koncentrdcidja az aeroszolban, illetve a felszinhez kozeli felszini
foldkéregben (pl. talajban), mig c,.s a referencia elem megfelel6 koncentracidja az aeroszolban, illetve
a foldkéregben. A szamitdsoknal az egyes elemek atlagos foldkéregbeli el6forduldsi koncentracidjat
hasznaltam fel, amelyre a szakirodalom k&zdl adatokat (Wedepohl et al., 1995). Osszehasonlitas
céljabol, két kulonboz4, dontden a foldkéregbbl/talajbdl porlassal légkori aeroszolba keriilé elemet
(Al és Si) is alkalmaztam referenciaként az EF értékek szamitdsahoz.

3.3. Légkori nitrogén lilepedés szamitasa

A napi gaz- és aeroszol-fazisu nitrogén (lepedés (N-fluxus) kiszamitasdhoz az egyes
vegylletek/aeroszol frakcidk kisérleti Uton meghatarozott széraz llepedési sebesség (v,) adatait
hasznaltam fel (Hertel et al., 1995; Cohen, 1998). A szamitdsokhoz azokat az Ulepedési sebesség
adatokat alkalmaztam, amelyek a légkor-tengerviz hatarfeliiletekre vonatkoznak, mivel a N-
Ulepedésnek a part menti eutrofizdcidés folyamatokkal vald kapcsolatardl ez nyudjt pontosabb
informdciot. Osszevetésképpen, felhaszndltam kisérleti leveg8-szérazfold hatarfeliletre  (pl.
névényzetre) vonatkozd v, adatokat is a szarazféldi N-llepedés értelmezéséhez. A szaraz llepedés
sebessége dontéen a részecskeméret fliggvénye, tovabba fligg szamos hatarfeliileti és mikroklima
paramétertdl, ugy, mint széler&sség, surlédasi sebesség és felileti érdesség (Slinn és Slinn, 1980).
Ertéke altaldban kozel két nagysdgrenddel valtozik a N-iilepedés szempontjabdl érdekes aeroszol
mérettartomanyon (PMy) bellGl. Emiatt (is) altaldban nehéz az llepedési sebesség értékét
megfelel6éen pontos modédon megadni azokra az aeroszol mérettartomanyokra, amelyek
mintavételével altaldban a légkori vizsgalatok soran foglalkozunk. Ezen probléma kikliszobolésére
bevezethet6 egy atlagos Ulepedési sebesség az egyes részecskefrakciok llepedésének becslésére
azon szakirodalmi adatokat alapul véve, amelyek megadjak az egyes részecskeméreteknél tapasztalt
és/vagy modell szamitasok alapjan becsult Glepedési sebességet. A kapott kisérleti, vagy modell
adatokhoz — polinom, vagy exponencialis gorbe-illesztéssel — megadhatd/kiszamithaté az alkalmazott
haromlépcsGs membransz(ir6s mintavételezési technika szerinti harom mérettartomanyra az atlagos
Ulepedés mértéke (13. dbra). Ennek megfelelGen, a tanulmanyozott finom (0,165-0,83 um), kdzepes
(0,83-4,15 um) és durva (>4,15 um) aeroszol frakciéra rendre 0,53, 1,34 és 2,0 cm/s atlagos llepedési
sebesség értékeket kaptam. Ezek az értékek kozelitGen jol egyeznek a Duce és mtsai (1991) 4ltal a
szubmikronos, a mikron feletti és a durva tengeri aeroszolokra becsiilt (modell) adatokkal (rendre
0,1, 1,0 és 3,0 cm/s). Eltérést az egyes mérettartomanyok kildnb6z6sége okozza, amely inkabb csak
a finom aeroszolok esetében szdmottevd. A jelen tanulmanyban a monitorozott nitrogénvegyiilet
szaraz Ulepedésének (f) kiszamitasahoz annak légkori koncentracid (c) és szaraz lilepedési sebesség
(v4) adatait hasznaltam fel az ,,inferential” mddszer szerinti 6sszefliggést alkalmazva:

f=cvy (9)
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sy 7

Ez az egyszer( szaraz Ulepedési modell megkivanja néhdny egyszer(sité feltétel bevezetését:
(i) a N-vegyiuletek vertikalisan homogén eloszldsuak a mintavételi terilet kornyezetében, és ennek
megfelel6en, egyenletes sebességgel Ulepednek ki; (ii) a N-specieszek koncentracidjat kozeli
emisszios forrdsok nem befolyasoljak dontéen (azaz az utébbi aeroszolok a mintavételi dllomashoz
érkez6 6 légtomegekkel szallitddnak); (iii) a palyagorbék megfelelGen irjak le a N-szennyezés
eredetét, minden egyes mintavételi (24 6ras) periddusra, azaz nincs lényeges széliranybeli valtozas
egy mintavételi ciklus alatt; (iv) a N-specieszek nem alakulnak at a mintavétel alatt és utan (pl. a
mintavevGben, illetve a szallitas soran).

2.0
y =0.00817x*+ 0.07841x+0.16279
R*=0.98133
16 kisérleti
modell
1.2 A ——Polinom. (kisérleti) - -

Polinom. (modell)

0.8 -
y =0.00033x*+ 0.08172x + 0.30558
R*=0.98739

Ulepedési sebesség (cm/s)

Aramlastani 4tméré (um)

13. dbra Becsilt modell (Hicks és Williams, 1980) és kisérleti aeroszol-lilepedési sebességek
(kbzepes és durva PM frakciéra) az dramlastani atméré figgvényében és a polinom-illesztés gorbéi.

MegjegyzenddS, hogy az egyes alkil-nitrat vegyileteknél nem 3allt rendelkezésre levegd-tengerviz,
illetve leveg6-szarazfold hatdarfellletekre vonatkozd llepedési sebesség adat a szakirodalomban.
Ezért az utébbiak N-fluxusanak szamitdasahoz a szerves nitrogénvegyiiletekhez alkalmazott atlagos
Ulepedési sebesség becsiilt, modell értékét (v,=0,027 cm/s, Hertel et al., 1995) hasznaltam. Mint az
ismert a szakirodalombdl, a v, értékek szarazfoldre altaldban egy nagysagrenddel nagyobbak, mint
tengerre. Példaul, Hertel és mtsai (1995) 0,12 cm/s-ot k6z6lnek szerves nitratokra, mig Russo és
mtsai (2010) 0,13 cm/s-ot specifikdlnak a legegyszer(ibb szerkezet(i AN vegyiiletre, a metil-nitratra
(MeONO,). Ezek az értékek kb. 4,5-szer gyorsabb Ullepedést jelentenek a foldfelszin felett, mint
tengeren, amely elfogadhatoé becslés a vizsgalt alkil-nitratokra vonatkozdan is.

NOAA HYSPLIT MODEL NOAA HYSPLIT MODEL NOAA HYSPLIT MODEL
Backward trajectories ending at 1400 UTC 18 Apr 06 Backward trajectories ending at 1400 UTC 15 Aug 05 Backward trajectories ending at 1400 UTC 05 Jul 06
GDAS Meteorological Data GDAS Meteorological Data GDAS Meteorological Data
L 3 N R 73 Z30 Y

Source % at 51.29N 3.06 E
“Source % at 51.29N B3.06E
Source % af 5129 N B06E

Meters AGL

Meters AGL
Meters AGL

2 2 2 2 00 12 00 12 12 2 0 12 00 12 T2 o 12 2 00 12 00 12 00
oms o4n7 oilte 0415 044 oe s oe/m 0813 o812 0811 07/05 o7/o4 07103 o7/02 o7lo1
Jb1D: 1 Start Tue Apr 114113:37 UTC 2014 Jb 1D T Start: Wed Mar 12 14:02:03 UTC 2014 Job1D: 1790 Tart Tue Apr 1 15:02:42 UTC 2014
E20ce 1at:'s1.286881 lon.: 3560881 hae 50, 500, 1500 M AIEL. E20ice 12t 51.286881 lon.: 3060881 hore: 50 950, 1500 m ANSL oGk Tt s1.286881 lon.: 3560881 hers: 56, 500, 1800 m AL

Trajectory Direction: Backward  Duration: 120 h Trajectory Direction: Backward  Duration: 120 h Trajectory Direction: Backward  Duration: 120 hy
Vertcal Motion Caleulatio Method:  Mods! Vetical Velocity Vertcal Motion Caleulation Method: __ adel Vertcal Velocity Vertcal Motion Caleuiation Method: | Model Vettical Velocity
00Z 15 Apr 2006 - GDAST 00Z 15 Aug 2005 - GDAST 00Z 1 Jul 2006 - GDAST

14. abra A receptor ponttél (De Haan) visszafelé szamitott légcella-palyagérbék, sorrendben: (i)
Atlanti-6cedn/La Manche csatorna/Nagy-Britannia, (i) Eszaki-tenger, (iii) kontinens fel8liek.
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Fontos megjegyezni, hogy a négy mintavételi kampanyra szamitott légcella-palyagorbék iranya és
gyakorisaga kilénb6z6, de az adatsorok mérete (mintavételezett napok megfelel6en nagy szdma)
lehet6évé teszi, hogy kell6 pontossaggal meg tudjuk becsilni az éves N-llepedést. A kampanyok alatt
a mintavételi pontra szamitott napi légcella-palyagorbék alapjan, a N-fluxus adatok osztalyba
sorolhatok a harom f6 légtomeg-kategodria szerint: (i) Atlanti-6cedn/La Manche csatorna/Nagy-
Britannia, (ii) Eszaki-tenger, és (iii) kontinens feléli. Ezt a besorolast az alapjan végeztem, hogy az
egyes palyagorbéknél tekintetbe vettem a légcelldk beérkezésének iranyat, valamint az altaluk
érintett régiokat. Egy adott légcellat példaul az Atlanti-6cean/La Manche csatorna/Nagy-Britannia
kategoridba soroltam, ha dont6en az Atlanti-6cedan feldl érkezett, de érintette a csatornat, és/vagy
Nagy-Britannia déli partjat, vagy Franciaorszag északi partvidékét. Tipikus, f6 légtomegeket
reprezentdld, kotegelt légcella-palyagorbéket tlintettem fel a 14. dbran.

Természetesen a fenti szaraz lilepedés szamitasi képlet egy kozelit6 mddszer, amely a légkori
N-koncentracié mérésén alapul. Ez a kériilmény a méret szerint szétvalasztott aeroszolok esetében 5-
10%-o0s tulbecslést eredményezhet, mivel a mintavevé egymadst kovetd lépcsGi kismértékben
atlapolnak a gyljtott részecskék vagasi tartomanya tekintetében (5. dbra). Tovabbi bizonytalansagi
faktor a bevezetett atlagos szaraz Glepedési sebességek haszndlata a vizsgalt PM frakcidkra, amelyek,
ha kis mértékben is, de valtozhatnak a mintavételezett aeroszol mérettartomanyokon keresztiil.
Megjegyzend6 tovabba, hogy a N-vegylletek napi koncentrdcidja nagyobb mértékben valtozhat a
légkorben emisszid és iddjaras altal. Ezért fontos volt, hogy a mintavételt kell6en kdzel végezzem a
deponalddas helyéhez, azaz a foldfelszinhez, ahogy azt a fentiekben emlitem. A jelen tanulmanyban
felhasznalt, id6ben korlatozott mintavételi kampanyok adatainak alkalmazasa az éves N-llepedésre
alkalmazott extrapoldcids szamolasokhoz azonban elfogadhaté pontossdgu, mivel az egyes
mintavételi kampanyok kell6en hosszuak. Azaz altalaban megfelel6en nagyszdamu napi N-adatot
foglalnak magukba, amely a fenti probléma kikiiszobolésére megoldast jelent.

3.4.Korrelacios, hierarchikus klaszter és fé6komponens-analizis

A flggetlen valtozépdrok 0Osszefliggéseinek feltdrasdahoz tobb statisztikai mddszert
alkalmaztam a szakirodalombeli ajanlasoknak megfeleléen (Inczédy, 1984; Horvai, 2001): (i) a
kétvaltozés linearis korrelacids analizist a Pearson-féle, kétlépcs6s valdszinliségi szintl (p=0,01 és
p=0,05) korrelaciés egylitthatd (r) kiszamitasaval, (ii) hierarchikus klaszterelemzést (HCA) az egyes
vegylletcsoportok Osszetételének becslésére, és (iii) f6komponens-analizist a légkori aeroszolok
emisszio forrasanak azonositasara (azaz a ,receptor modellezésre”). Ezen statisztikai szamitasokat az
IBM® SPSS® 14-20 verzidju szoftvercsomagjainak felhasznalasaval végeztem. A HCA szamitdsokhoz
el6szor a koncentracidadatokat standardizaltam a ,,Z-score” mddszer segitségével, majd a Ward-féle
klaszterezési moddszert alkalmaztam az euklidészi tavolsagot mérceként alkalmazva. A PCA
szamitdsokhoz Varimax-rotaciot és Kaiser-normalizacios maddszert haszndltam. Azokat a
fékomponenseket tartottam meg az emisszids forrdsok azonositdsahoz, amelyek Varimax-rotacio
el6tti sajatértéke (eigenvalue) nagyobb volt egynél. A dolgozatban alkalmazott kiértékelési
modszerek részletes ismertetésére jelen dolgozat keretei kozott nem térek ki, mivel azok
megtalalhatdk relevans szakkonyvekben (Inczédy, 1984; Horvai, 2001).

3.5. Légszennyez6 térképek és aeroszol témegmérleg szamitdsa

Az északi-tengeri BC- és aeroszol tomegeloszlas-térképeket a monitorozasbdl nyert
koncentracié adatok kampanyokon keresztiili atlagoldsaval és 0,01°x0,01° lépték( térképhalok
felhasznalasaval készitettem. A vizoldhatd (ionos) aeroszol komponensek kristalyviz-tartalmat
Kreidenweis és mtsai (2008) mddszere szerint szamitottam ki. Mindegyik meghatarozott aeroszol
komponens (BC, ionos és asvanyi alkotok) koncentracié adatait osztalyoztam annak megfelelGen,
hogy milyen tipusu teriletrdl szarmazott (pl. hajézasi Utvonal, slrln navigalt vizteriilet, horgonyzasi
zbéna, tavoli zatony, partkozeli zatony, tengerparti hattér). Az aeroszolok asvanyi elemtartalmat (c,,)
az egyes foldkéreg/talajkomponensek (Al, Si, Ca, Fe, Ti) PM-beli koncentracidjanak (c,)
felhasznaldsaval szamitottam ki a szakirodalom 4ltal javasolt médon (IMPROVE, 2016):
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Cm=2,2Cp+ 2,49¢s; + 1,63¢C¢, + 2,42¢C¢ + 1,94cr; (10)

3.6.  Modell-szamitasok a BelEUROS programmal

A mai korszer(i szamitogépes modellek magukba foglaljdk az atmoszférabeli (tdmeg)
transzportot, turbulens diffuziét, atmoszféra kémiat és mikrofizikai folyamatokat. Tovabb3,
segitséget nyujtanak a légkori emisszid, kémiai reakcidk, meteoroldgiai valtozdsok és az
eredményiikként képz6dd légkori finom aeroszol kapcsolatanak pontosabb megértéséhez.
Aeroszolok természetesen nem csak az elsédleges emisszid hatdsara jelennek meg a légkorben, de
masodlagos mddon, prekurzor gazokbdl is képz6dnek. F6képpen az NH;, a SO,, a NO, és a nem
metan illékony szerves vegyliletek (NMVOC) vesznek részt az utdbbi légkdrbeli folyamatokban, amely
finom aeroszolok (PM, ;) képz6dését eredményezi.

A flandriai finom és durva aeroszolok (PM,s és PM;o) modellezéséhez a BelEUROS modellt
(Deutsch et al., 2008) alkalmaztuk. A modell egy kiterjesztett valtozata az EUROS modellnek (Mensink
et al., 2002), amely egyik jelenleg is haszndlos eszkdze a kornyezetvédelmi déntéshozdknak a
Briisszeli Régiok Kozotti Kérnyezetvédelmi Ugyndkségnél (Interregional Environment Agency — IRCEL)
(Mensink et al., 2002).

A BelEUROS-modell egy Euler-tipusu kémiai transzport modell, amely tekintetbe veszi az
elsédleges aeroszolt és a masodlagos folyamatokban formalddott |égkori részecskéket azok teljes
gazfazisu kémiai reakcidkat és termodinamikai egyensulyokat hasznal fel. Az egyik ilyen részletes
emissziés modul leirja a légkori emisszidt hat légszennyez6-kategéridra (NO,, NMVOC, SO,, NH,,
PM,s és PMyg,5) és hét kilonb6z6 emisszids szektorra (kozlekedés, helyi emisszid, finomitok,
oldoszerek, égetés, ipari- és mez6gazdasagi emisszid), mind pont, mind terileti forrasok
felhasznaldsaval. A meteoroldgiai adatokat tekintve a modell Ujraanalizalt 3D-s adatsorokat hasznal
az ECMWEF adatbazisbdl (European Centre for Medium-Range Weather Forecasts, Reading, Egyesuilt
Kirdlysag) a leveg6 h6mérséklet, RH, szélsebesség, szélirdny, borultsag (felh6réteg nagysaga) és a
csapadékmennyiség értékeinek megaddsdhoz. Tovabbd, alkalmazza az IRCEL altal mddositott
Richardson-féle extrapolaciés modszerrel szamitott hatarréteg magassagot (vastagsagot) is. A fenti
szimulacios feladatok megoldasahoz a VITO-beli szoftverfejleszték beépitették a programba a CACM
(Caltech Atmospheric Chemistry Mechanism; Griffin et al., 2002) és a MADRID 2 (Model of Aerosol
Dynamics, Reaction, lonization and Dissolution, Zhang et al., 2004) modelleket is. A CACM a SOA
prekurzor gazokbdl torténd légkorbeli képz6dését irja le, mig a MADRID 2 a masodlagos aeroszol
képz6dést reprezentalja a gdz- és aeroszolfazis kozotti egyensulyi szamitdsokkal. Az utébbi olyan
dinamikus folyamatok szamitasat is tartalmazza, mint példaul a gaz- és az aeroszol fazis kozotti
tomegatadas és a részecske nukleacio.

A BelEUROS program modell haldja a teljes eurdpai kontinens légkérének modellezésére
szolgdl, amelyben Belgium, Hollandia, Németorszag, Franciaorszag (egy része) és Nagy-Britannia
légkore 15 km x 15 km-es, vagy 7,5 km x 7,5 km-es felbontdssal modellezhet6. A modell négy
fliggbleges réteget alkalmaz a légkorkémiai folyamatokhoz és tizennégyet az advekcids-diffuzids
szamitasokhoz. Nagyobb felbontds alkalmazdsa a program futdsat (CPU id6) nagymértékben
megnovelte volna, mig a jelen flandriai aeroszol kutatds soran azt is célként tlztiik ki, hogy minél
tobb relevans légszennyezési helyzetet modellezhessiink, amelyek eredményei &sszevethetSk/
ellendrizhet6k a PM, s monitorozasi kampdnyok alatt nyert kisérleti |égszennyez6 adatokkal.

A BelEUROS modell szimulacidkkal kiszamithatok a légkori aeroszolok tomege és
hozzavetbleges kémiai Gsszetétele két méretfrakcidra (PM,s és PMgyna). A program az aeroszolok
kémiai Osszetételét hét komponens kiszamitasaval adja meg: ammaodnium, nitrat, szulfat, elsédleges
szervetlen komponensek, elemi szén, masodlagos szervetlen aeroszol (secondary inorganic aerosol —
SIA) és SOA. A BelEUROS modell segitségével a Flandriai mintavételi helyekre szamitott PM, s és PMyo
tomegkoncentracidkat Osszevetettem a kisérletileg meghatarozott PM, s és PMy, eredményekkel.
Hasonldan, a szamitott PM,s-beli ammonium, nitrat és szulfat aeroszolok koncentracidadatait is
Osszehasonlitottam a monitorozassal nyert értékekkel.
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3.7. Beltéri légcsere sebesség szamitasa
Mint az ismert a szakirodalombdl (Schellen, 2002), egy helyiségre vonatkozo tomegmérleget

kifejez6 kontinuitasi differencidlegyenlet a kdvetkezd:

vIG __y C, (11)
dt

ahol V a szoba térfogata (m’), C; a nyomjelzG géz koncentracidja (g/m?®), V a ventillacids vagy
szivargasi sebesség (m®/s). Ha feltételezhetd, hogy a nyomjelz6 gz forrasat megszakitottuk, konstans
szellGzési/légaramlasi sebesség mellett a nyomjelz6 gz koncentracidja egyenletesen csdkken, irhaté:

vy
C,=C,-eV (12)

ahol C;y a t=0 idGponthoz tartozé kezdeti nyomjelz6 gaz koncentracio, mig a ventillacid/légcsere

sebessége (azaz a V/V értéke) meghatarozhaté a tranziens jellegli koncentracié gorbe
exponencialisan lecseng6 szakaszara illesztett gorbe paramétereib6l. Utdébbi kozelitésnek
megfelel6en a tanulmanyozott templomi épuletek szell§zési/légcsere sebességét — eltérd flitési
korilmények kozott — a SFg koncentracié-id6 gorbék exponencidlis lecsengésl szakaszaibol
szamitottam. Erre a célra a Matlab, illetve az SPSS programot felhaszndlva exponencialis-illesztést
alkalmaztam a legkisebb négyzetek modszerével minimalizdlva a kilonbséget a mérési sorozatok és a
regresszios pontok kozott. Itt jegyezném meg, hogy a légcsere sebesség meghatarozasara alternativ
nyomjelz6ként javasolhaté a CO, is, jol légzard szerkezetl (vakolt) templomokban, és ahol a
kultéri/beltéri 1égszennyezés nem fejt ki zavardhatast a mérésre. A CO, egyszer(ibben beszerezhetd
és olcsdbb, mint az egyébként erGsen lUveghdzhatdsu SFg gdz, példdul, a templomi latogatok altal
kilélegzett CO,-t, vagy CO, tartalmu patronbdl/vizes palackbdl felszabaditott a gazt felhasznalva.

4. EREDMENYEK ES TARGYALASUK

4.1. Beltéri légcsere és légszennyezés vizsgalata templomokban
4.1.1. Kisérletek a SFs nyomjelz6 gazzal
4.1.1.1. Beltéri SF; eloszldsa a Rocca Pietore-i templomban

A Rocca Pietore-i templomban a SFg koncentracié-idé gorbéi meredek felfutd éllel és
exponencialisan csokkend lefutd éllel rendelkeznek mindegyik mérési ponton meghatdrozva, amely
viszonylag gyors beltéri gazszallitdsnak/keveredésnek és lassu légcserének/beltéri légszivargasi
veszteségnek felel meg, amely az egyes kampanyokban hasonlé mértékd (15. és 16. abra).
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15. dbra SF¢ nyomjelz6 gdz koncentraciéjanak valtozasa a Rocca Pietore-i templom beltéri pontjain a
hagyomadnyos, forré levegd befujdsos flitési rendszerrel (folytonos vonalak) és f(ités nélkil
(szaggatott vonalak) a 2002-es Gszi kampanyban.
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Flités nélkal a SFs meglehetGsen lassu keveredése (~0,5 ora) figyelhet6 meg az épiiletben. Azaz
megegyezd nagysagl nyomjelz6 gaz koncentrdcid elérése az egymastdl viszonylag tavoli beltéri
mérési pontokon lassan megy végbe. F(tés nélkil a gazszallitds/keveredés féleg koncentracid
diffuzidval megy végbe a meglehet8sen kicsi és kdzel dllandé beltéri T,.,-en, amely rendre 9-11 °C és
5-7 °C volt az 8szi és téli kampdanyok alatt 2002-2004-ben.

A hagyomanyos f(itési rendszert mikddtetve a SFs keveredése sokkal gyorsabb (~15 perc) és

teljesebb, mivel a forrd leveg6é bedramlasa kényszer konvekcidval kovetkezik be. Ugyanakkor a SFg
gyorsabban is tavozik az éplletbdl. Ez j6l Iathatd a koncentracid-idé gorbe meredekebb exponencialis
csokkenésébdl (15. dbra). A SF; koncentracio csokkenése hangsulyosabb a templomhajé sarkainal (A
és C mérési pontok), amelyek kodzel esnek az épilet bejarataihoz. A templomhajé kdzepén (B(1 m)
pontnal) mért SFs koncentracié szorosan kovette a beltéri szegleteknél mért értékeket. Ezzel
ellentétben, a SFg koncentrdcid késleltetett csokkenése figyelheté meg a templomhajo két felsé
pontjan és a bal oldalkdapolnandl (D pont). Ez annak tulajdonithatd, hogy az épiilet felsG része
légmentesen zart. A nyomjelz6 gdz veszteség, — azaz a légcsere a kiiltéri levegbvel, — f6leg az épilet
alsébb szintjein, pl. az ajtokon, illetve azok résein keresztiil megy végbe. A bal oldalkdpolna esetében
miatt a nyomjelz6 koncentracié itt hasonldan alakul, mint a B(1 m) pontban.
Flitési nélkili esetben egy az el6bbiektdl eltéré jellegl csokkenés figyelheté meg a koncentracio-idé
gbrbén (15. abra). A templomhajé sarkan a harangtoronynal (C pont) a SFs koncentracid lényegesen
hosszabb id6 alatt éri el a toébbi mérési ponttal megegyez6 értéket. Ez vélhet6en két hatdsnak
tulajdonithatd: (i) a SFs gyorsabb tdvozasanak az épilet ezen részrél, feltehet6en a harangtorony
ajtajan (7. dbra, E3 pont) és az oldalsd bejdratnal (7. abra, E2 pont) természetes konvekcidval, és (ii) a
gazok lassubb diffuzidjanak a templomhajé elllsé részébe. Meg kell jegyezni tovabba, hogy a karzat
melletti (F) mérési pont hasonlé viselkedést mutatott a nyomjelzé gaz koncentracié szempontjabdl,
mint a templomhajo kdzepe, kdzel azonos magassagban (B (4m) mérési pont).
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16. dbra SF; nyomjelz6 koncentracidja a templom kiilénb6z6 pontjain az Uj, elektromos pad-sz6nyeg
flitési rendszerrel (folytonos vonal) és flités nélkil (szaggatott vonal) a 2004-es téli kampanyban.

Az Uj, elektromos pad-flitési rendszert alkalmazva, a SF; teljes beltéri keveredése figyelhetd
meg, anélkil, hogy jelent&s koncentracid gradiensek Iépnének fel (16. abra). Ez jelzi azt, hogy nem
alakulnak ki nagy nyomas- és hémérséklet-gradiensek a beltérben, amely egyik meghatarozé hibdja a
hagyomanyos flitési rendszernek. Az is lathatd, hogy az uj flitési rendszer be- és kikapcsoldsanak
elhanyagolhaté a hatasa koncentracid-id6 gorbe exponencialis lefutd szakaszara (16. dbra). Ebbdl
arra lehet kovetkeztetni, hogy az Uj f(itési rendszer haszndlata soran a nyomjelz6 gdz transzportja,
keveredése és vesztesége hasonld mechanizmussal (f6képpen koncentracié diffuzidval) kovetkezik
be, hasonldan, mint az épllet fltése nélkili esetben.
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4.1.1.2. Beltéri légcsere és szivdrgdsi veszteségek

A gazok egy lehetséges, a hagyomanyos flitési rendszeren keresztili bedramldsat is
vizsgaltam, mégpedig Ugy, hogy a SFs nagyobb mennyiségét adagoltam a fltérendszer helyiségében.
Szinte azonnal, a f(it6rendszer bekapcsolasa utan, jelentés mennyiségli nyomjelzé gaz dramlott a
templomhajéba, amely a tovabbiakban kézel homogénen oszlott el a beltéri levegében (17. dbra). Ez
a megfigyelés 6sszhangban van az elGzetes, nyomjelz6 gazzal végzett kisérletek eredményével, azaz
az éplletbe gyorsabban dramlanak be és keverednek el a légszennyez6k a régi f(itési rendszer
bekapcsolt allapotaban. Amikor a kisérletet f(ités nélkiil végeztem, a beltéri SF¢ fluxus drasztikusan
csokkent mintegy 20%-ara annak, amit a f(ités soran tapasztaltam (17. dbra). Ennek alapjan
megallapithatd, hogy a flitési rendszer kikapcsolt allapotban abbdél nem Iép fel szivd aramlas, amely a
nyomjelz8 gdz bedramldsat segitené, azaz a gdztranszport koncentracid diffazidval és természetes
konvekcidval megy végbe. Mivel a flitési rendszer helyiségének ablakat szellztetés céljabdl altaldban
nyitva tartjak, azon keresztil a kiltéri [égszennyez6k nagymértékl bedramlasa varhato.
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17. dbra SF¢ nyomjelz6 bekeveredése a hagyomanyos flitési rendszer szobajabdl a templomi épllet
f6 részeibe flités mellett és flités nélkil a 2003-as téli kampany alatt.

Egy masik kisérletben az épiiletet f(ités nélkil vizsgalva, a zart f6bejaraton keresztil csak
nagyon kis SFg beszivargas figyelhet6 meg a kiltérbél, mig az oldalsé bejaraton at kozel 10-szer
nagyobb mennyiségli nyomjelz§ gz aramlott a templomba (18. abra).
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18. dbra Kiiltérben (zart bejarati ajték el6tt) kiengedett SFs nyomjelz6 gaz bekeveredése a Rocca
Pietore-i templom beltéri levegGjébe a bejarati ajtok résein keresztiil.
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A gdzoknak az épliiletbél vald eltdvozasahoz, a bejarati ajtdk és a harangtorony ajtaja fontos szerepet
jatszanak. Az utdbbi el6segiti a beltéri légcserét természetes és kényszer konvekcié altal, pl. a
hagyomanyos flitési rendszer hasznalata soran, és/vagy a kiiltéri légmozgas eredményeként (Venturi-
hatds). Masrészt, a kettGs Uvegezésl ablakok, amelyek tobbnyire az épilet felsé részein
helyezkednek el, Iégmentesen zarnak. A kiltéri [égszennyez8k bejutasa a templom beltéri levegbjébe
ugyanakkor fligg az id6jardsi korilmeényektdl is, példaul a széliranytdl és a szélsebességétdl.

4.1.1.3. Lég-ventilldcids jellemzdék

A Rocca Pietore-i templomban a szamitott légcsere sebesség az éplilet teljes térfogatara
rendre 0,25, 0,18 és 0,13 h™ a hagyomanyos, forré levegd befujasos fiitési rendszer (1,5 6ras
mikodésnél), az G fltési rendszer (kétéras miikodés) esetében, és flités nélkil, az ezeknek
megfelel6, nyomjelz6 gazra vonatkozo atlagos beltéri tartézkodasi id6k rendre 4, 5,6 és 7,7 dra. Mivel
a kis aerodinamikai atméréji (<1 um) finom, illetve nanoaeroszolok altaldban hasonlé transzport-
jellemzdékkel birnak, mint a gdzok, ezért az utébbi adatok elfogadhatéan koézelitik az aeroszolokra
vonatkozo tartdzkodasi idGket is. A fenti adatokat kombinalva a helyi légszennyezési értékekkel és
Ulepedési sebességekkel, megbecsilhets az egyes szennyez6komponensek muialkotasokra vonatkozé
deponalddasi sebességét, ami fontos a kockadzatelemzés szempontjabdl. A templom légcsere
sebessége flités nélkil viszonylag jo egyezést mutat a zart felépités( hollandiai templomokra nyert
adatokkal (0,08-0,12 h™") (Schellen, 2002), és a krakkoi Szent Katalin templomban tapasztalt értékkel
(0,17 h). Az is megfigyelhetd, hogy a templom folyamatos fiitése két egymast kovets szertartds alatt
és a bejdrati ajtok latogatok altali nyitasa és zdrasa a liturgidk elStt és utan jelentésen megndvelheti a
szellGzés mértékét, akar 0,4 h™'-ra. A hideg évszakban a nagyobb légcsere sebesség a beltéri levegs
gyorsabb hilését idézi el6, amely a forrd levegd flitési rendszer mikodtetésével kombindlva,
novelheti a kiallitott mdalkotasok sérilésének veszélyét, példaul a festett fa targyak (pl. szobrok)
megrepesztése altal (Bratasz és Kozlowski, 2005). Fentieknél kb. egy nagysagrenddel nagyobb
légcsere sebességet tapasztaltam a viszonylag nyitott szerkezet(i salowai fatemplomban mind
f(itéssel (2,9 h™), mind fGtés nélkil (2,7 h™), amely dénten befolydsolta annak beltéri légszennyezd
Osszetételét (Id. 4.1.4. és 4.1.5. alfejezeteket).

4.1.2. Gazfazisu légkori komponensek beltéri eloszlasa
4.1.2.1. Szén-dioxid

A CO, koncentracié valtozasat elGszor lires templomban vizsgaltam (19. abra), majd egy
templomi szertartas soran, 20-30 latogatd jelenlétében (20-21. dbra), abbdl a célbdl, hogy a forrd
leveg6 befujds flitési rendszer esetleges szivargasardl informaciot nyerjek.
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19. dbra Beltéri CO, koncentrdcié valtozasa a hagyomanyos, forré levegd befujdsos flitési rendszer
bekapcsolt allapotaban, Ures (latogatdk nélkili) templomban.
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Fltés nélkil, a szertartdsok idején kivil a CO, koncentracié 490-620 ppm kozott ingadozott
(19. abra). Ez egy hosszu, el6z6 napi szertartdsnak és a kutatdcsoport néhany tagja (2-3 f6)
jelenlétének tulajdonithaté, amely megnévelte a beltéri CO, koncentraciét. Természetesen, az
éjszakai 6rakban, amikor a templom Ures volt, a CO, koncentracié csokkend trendet mutatott. Fiités
nélkil a CO, beltéri eloszlasa kdzel homogén. Azonban a CO, szint meredek emelkedést mutatott,
amikor a forrd levegd beflujasos flitési rendszert bekapcsoltam (19. dbra). A koncentracidesés
hasonléd mértékl az egyes monitorozott pontokon, kivéve a templomhajé EK-i és kdzépsS (B(1m)
pont) részét, melyek élesebb csokkenést mutatnak. Masrészrél, a flitési rendszer bekapcsolt
allapotdban (Ures épllet), éles CO, novekedés figyelhet6 meg minden ponton, ami a CO, f(itési
rendszeren keresztll térténé beszivargdsanak tulajdonithaté. A templomhajé felsé részein (pl.
menyezetnél, 7,5 m magassagban) a CO, koncentracio késleltetett csokkenését tapasztaltam, miutan
a flitést kikapcsoltam.

A szertartdsok sordn, mintegy 20 latogatd jelenlétében és a hagyomdnyos f(itési rendszer
bekapcsolt allapotaban a CO, szint teljesen eltéré viselkedése figyelhet6 meg, azaz gyors névekedése
900 ppm koriili csucsértékig (20. abra). A bal oldalkapolnanal (D mérési pont) meglehetdsen éles CO,
koncentracié-novekedést tapasztaltam, annak kdszonhet6en, hogy ez a legkdzelebbi pont a flitési
rendszer rdcsaihoz. Ez a megfigyelés jelzi, hogy a flitési rendszer fontos szerepet jatszik a dizelolaj
elégetésébdl szarmazé CO, visszakeverésében. Masrészt, flités nélkil, kevésbé nagy CO, csucsokat
figyeltem meg, amely a templomi latogatdk kilégzésének tulajdonithaté (20. abra).
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20. dbra Beltéri CO, koncentracié valtozasa a hagyomadnyos, forrd levegs befljasos flitési rendszer
bekapcsolt allapotaban (folytonos vonalak) és kikapcsolt flitésnél (szaggatott vonalak), a szertartasok
(=40 perc) soran (kozel 20 latogatoval).

A hosszu szertartasok soran, amikor a templom teljesen megtelt latogatékkal (akar mintegy
200 f6, ami tipikus Gnnepnapokon, pl. karacsonykor) és a forré levegs befujasos fiitési rendszer
Uzemelt, a CO, koncentracidja 1200-1700 ppm kozott mozgott. Ez a szint mar az ASHRAE (American
Society of Heating, Refrigerating and Air-Conditioning Engineers) iranymutatasa szerinti érték (1000
ppm) feletti (ASHRAE, 2001). Tehat ekkora koncentracié a hosszabb szertartdsok alatt mar
befolyasolhatja az épiletben tartdzkodd latogatdk kényelem érzetét. Bar megjegyzendd, hogy révid
expozicids id6kre (pl. 15 perc) atlagosan max. 30 000 ppm-et specifikalnak toxikus CO, koncentracio-
hatarértékként (ASHRAE, 2001). A fentiekkel ellentétben, ha az Uj fejlesztés(i pad f(itési rendszert
alkalmaztam az épulet f(itéséhez, a CO, szint csak kis mértékben novekedett (21. dbra).

A fentieknek megfelel6en erds korrelacié figyelheté meg a CO, koncentracié névekedése és a
hagyomanyos flitési rendszer m(ikodése kozott, mig a CO, szint gyengébb korrelacidja figyelheté meg
a templomldtogaték szdmaval. Ez azt mutatja, hogy a CO, kisebb része szarmazik a templomlatogaték
légzésébdl, mig a régi flitési rendszer (olajégésbdl részben bekeveredd égéstermék) felelés a CO,
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nagyobb részért. A beltéri légcsere kisérletekbdl az is lathatd, hogy kis mennyiségli CO, dramlik be
kivllrél koncentracid diffuzidval, azonban ez inkabb csak a szélcsendes, késé esti drakban figyelhet6
meg (19. dbra), amely elsésorban a templom koriili lakdhazak tradicionalis fatlizelésébdl szarmazik.
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21. dbra Beltéri CO, koncentracié valtozasa az Uj, pad-szényeg flitési rendszer bekapcsolt
allapotaban (folytonos vonalak) 50 perces szertartas soran (korulbeltl 25-30 latogatd részvételével)
és lres (latogatok nélkili) templomban kikapcsolt flitésnél (szaggatott vonalak).

4.1.2.2. Vizpdra beltéri eloszldsa

A képzémlivészeti alkotasok allagmegdvdsa szempontjabdl kiléndsen fontos a beltéri
levegdbeli vizpara koncentracidjanak és eloszlasanak vizsgédlata, mert nedvszivé anyagok (pl. falazat
és festékek) konnyen adszorbealhatjdk azt, tovabba, a beltéri h6Gmérséklet csdkkenésével az
lecsapddhat a hideg fellleteken, igy a kiallitott m(itargyakon is (Camuffo et al., 1999a). Tovabb3, a
vizpara reagdlhat savképz6 gazokkal (pl. NO,, SO,), ezaltal erGs szervetlen savak képzddnek, amelyek
felgyorsithatjak a kiallitott m(alkotasok allaganak romldsat (Camuffo et al., 1999b).

Az 6szi mintavételi kampany soran, fltés nélkiil, az abszolut vizpara koncentracié napi ciklust
mutatott a templom beltéri leveg6jében (22. dbra). Ennek oka, hogy a nappalok soran a napfény az
épllet ablakain keresztiil fokozatosan melegiti a beltéri leveg6t és a falazatot. A falazat, amely egy
higroszkdpiai puffer, részben elnyeli a vizparat a hideg éjszakai érakban, és elengedi azt napkdzben,
amikor a templom levegGje felmelegszik, igy novelve a beltéri abszolut paratartalmat. A vizpara
csucsértékét a bal oldalkdpolnaban figyeltem meg, amely a régi flitési rendszer belépd (diffuzor)
racsaihoz legkozelebb esé pont. EbbSl a megfigyelésbdl azt a kovetkeztetést vontam le, hogy a
vizpara egy része ezen a f(itési rendszeren keresztiil aramlik be (kivllrél), még abban az esetben is, ha
a rendszer ki van kapcsolva. Kisebb vizpara koncentrdcié észlelhetd a harangtorony ajtaja kozelében
(C pont), mivel itt a levegd felfelé dramlik, a kéményhatdsnak (természetes huzat) megfeleléen. Ide
az alacsonyabb abszolut paratartalmu levegs f6leg az éplilet oldalsd bejaratanak nyilasai feldl
aramlik. A vizpara a templomhajé fels részein hasonlé nagysagu, mint a templomhajé sarkan (A
pont), mig legkisebb kdzépen (B (1m) pont). A beltéri vizpara egy kisebb forrasa a szenteltviztarto,
amely az épllet DNY-i sarkanadl taldlhatd. Az 6szi kampany sordn az A mérési pont mintabevezeté
csOvét a szenteltviztarté mellé rogzitettem, amelybdél a viz id6szakosan nagyobb kipdrolgasat és

A hagyomanyos flitési rendszer bekapcsoldsakor (lires, latogatdk nélkiili épiletben), a vizpara
koncentracidja erdteljes névekedést mutatott (22. dbra), egyrészt a f(itGolaj égés soran keletkezd
vizparanak, masrészt a megnovekedett beltéri h6mérsékletnek tulajdonithatéan, amely el6segiti a
hideg feliileteken kondenzélt/adszorbedlt viz elpéarolgasat. A f(ités kikapcsoldsa utan a levegh
nedvesség tartalma lassan csokkenni kezdett, de érdekes mdédon a templomhajé felsé részén rovid
ideig tovabb novekedett. A nedves levegg slirlisége kisebb, mint a szaraz levegéé. Tovabba, az épllet
alsé részei gyorsabban hiilni kezdenek, rogton a flitési rendszer kikapcsoldsa utan, azaz megsz(nik a
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kényszerkonvekcié, csak a természetes daramlas hatdsa érvényesiul. Ezdltal a meleg levegd
felemelkedik az éplilet fels6 részébe. Ez a felfelé dramld extra hé elparologtatja a hideg feliileteken
(pl. mennyezet vakolatan) elnyelt/kondenzalt vizet, amely megndveli a vizpara koncentraciot az
épllet fels6 részein, még a flitési epizdd utan akar 0,5-1 éraval is. Megallapithatd tehat, hogy a
beltéri nedvesség eloszldsa nagymértékben inhomogén a forrd leveg6é befljdsos flitési rendszer
Uzemeltetése alatt és utan is.

templomhajé DNY-i sarok
4800 r —— )
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22. dbra Beltéri vizpara koncentracié valtozasa a 2002-es 6szi kampany soran flités nélkil és a
hagyomdnyos forré levegd befljasos flitéssel, tres (latogatdk nélkili) templomban.

A 2003-as téli mintavételi kampdanyban, amikor a monitorozdst a templomi szertartds soran
végeztem, a vizpara koncentracié nagyon hasonld, gyors novekedését figyeltem meg a f(itési epizdd
soran (hagyomanyos flitési rendszerrel), mig a ndvekedés sokkal kisebb mértékd volt flités nélkal (23.
abra). A nagy feleslegben megjelend beltéri vizpararél megallapithatd, hogy fliggetlen a latogatok
szamatdl, de nagymértékben fligg a flitési rendszer m(ikodésétél (22-23. dbra). A nedvesség forrasa
beltéri és kultéri is. Az utdbbi a hagyomanyos flitési rendszer szivargasi pontjain és bejaratok
nyilasain/résein kivulr6l bedramld vizpara, mig az el6bbi az adszorbedlt/kondenzélt viznek a
higroszkdpos feliiletekr6l és a beltéri elemekrél (pl. padozatrél) valdé elpdrolgdsa. A kiltérbdl
szarmazo nedvesség jelentds forrdsa lehet a beltéri vizparanak, ahogy azt a szakirodalom is leirja,
azokra az eseteket emlitve, amikor a latogatok megtoltik a templomot a hosszabb szertartasokon,
mint példaul a f6bb Gnnepek (pl. kardcsonyi misék) alatt (Camuffo et al., 1999a).
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23. dbra Beltéri vizpara koncentraciod valtozasa a szertartasok soran (40 perc, kdzel 20 résztvevé) a
hagyomanyos flitési rendszer (zemelése soran (folytonos vonal) és flités nélkil (szaggatott vonal).
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Az Uj (pad-sz6nyeg) flitési rendszerrel végzett kisérleteim soran a beltéri vizpara koncentracio
kismértékd emelkedését tapasztaltam (lires templomban), mig annak szintje esett kdzvetlendl a flités
kikapcsoldsa utan (24. abra). A szertartdsok sordn a vizpdra koncentracid kismértékl novekedését
figyeltem meg a teljes f(itési epizdd alatt. A vizpdra koncentracié csak a templomhajo kdzepén (B(1m)
pont) mutatott jelentGsebb névekedést, azaz a lokalisan f(itott padok kozelében, mig a tobbi
monitorozott ponton a novekedés kevésbé volt szamottevs. Az Uj fltési rendszer igen Iényeges
jellemzéje, hogy a nedvességet f6ként lokalizdltan, a padok k6zott tartja, ahol a templomlatogatdk
Ulnek. Azonban megjegyzendd, hogy ezzel a fltési rendszerrel a beltéri vizpara koncentracio bizonyos
mértékben fliggott a templomi latogatok szamatdl. A nedvesség forrasa fGleg kiltéri (es6viz, ho,
stb.), amit a latogatdk a ruhdzatukon, 6nkénteleniil hordanak az épiiletbe. Ez a nedvesség a f(ités
bekapcsoldsa utdn felszabadulhat olvadas és pdrolgds utjan, igy megnoveli a beltéri levegé
paratartalmat.
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24. abra Beltéri vizpara koncentracio valtozasa az U], pad-szényeg flitési rendszer (izemelése és
szertartds (50 perc, ~20 fével) soran (folytonos vonalak) és fités nélkiil, tres (latogatok nélkdli)
templomban (szaggatott vonalak).

4.1.2.3. CO és CH,0 forrdsai és koncentrdcio-vadltozdsuk

A templom beltéri levegGjében csak kis mennyiségli CO és CH,0 volt detektalhatd, azaz
legfeljebb rendre 1,1 és 0,15 ppm a forré levegs befujasos flitési rendszerrel, és a rendre 0,2 és 0,02
ppm az Uj flitési rendszerrel. Ezen légszennyez8k koncentracidja korreldlt a CO, és a vizpara
levegb befljasos flitési rendszert és/vagy tomjént égettek. Ez azt jelenti, hogy a szennyez&k részben
az olajtlizelés(i f(itési rendszerbdl szarmaznak, és/vagy legalabbis a fitGberendezés, lizemelése soran
Ujraszuszpendalja ezeket az éplilet beltéri levegGjében. A CH,0 és a CO emisszids forrasa lehet a
flstol6 égetés (Ho és Yu, 2002). Mig a CH,0 tovabbi beltéri forrasai lehetnek a rétegelt lemezt,
forgacslapot tartalmazd butorok, valamint a falikarpitok ragasztéanyagai (Sekine, 2002), amelyek
hatdsa azonban lathatdan elhanyagolhatdan kicsi a Rocca Pietore-i templom esetében.

A CH,0 atmeneti fém-oxidok (pl. Mn, Fe, Cu, Ti) altal el6idézett lebomlasanak (Sekine, 2002)
jelent6sége akkor mutatkozik meg, ha tekintetbe vesszilk a fémoxid-alapu festmények fellletének
lehetséges kolcsonhatasat a CH,0-del. A Rocca Pietore-i templomban kidllitott falfestmények szamos
olyan felilettel rendelkeznek, ahol ezen reakcidk bekdvetkezhetnek. Ezért a témjén/gyertya égetés
hatdsa, mint a CH,O f6 forrasa, szintén erGteljesebb lehet a kiallitott mualkotasokon, mint azt
korabbi, viszonylag révid monitorozasi idét alkalmazé tanulmanyokban megfigyelték (pl. Camuffo et
al., 1999a).

Fltés nélkal, a beltéri CO koncentracidja korreldlt a CH,0-éval. Ezen szennyez6 anyagok
jelenléte a templom beltéri levegGjében alkalmanként korrelaciot mutatott a falubeli kérnyezé
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hazakban dontGen a reggeli és az esti dérakban alkalmazott, hagyomanyos fatlizeléses epizédokbdl
szdrmazo légszennyezéssel (flisttel). Az utdbbi gazokéhoz hasonld koncentracid-névekedést figyeltem
meg a CO, esetében is. Természetesen ezen szennyez6k bedramldsa az épilet belterébe erdsen
fliggott az idGjarasi viszonyoktdl (gyenge légmozgds, szélirdny, stb.) és a templomi nyilaszdrék
idénkénti hasznalatatdl (szellGztetés, stb.) is.

4.1.2.4. Beltéri és kiiltéri NO,, SO, és O3 koncentrdcio

Passziv diffuziés mintavétellel és IC-s elemzéssel nyert adatoknak megfelelen, az els6
kampany soran SO, nem volt kimutathaté a Rocca Pietore-i templom beltéri levegGjében és a kiltéri
leveg6ben, még a szokasosnal hosszabb mintavételi id6 (8-12 nap) alkalmazasa mellett sem. Az O,
koncentraciéja 2002. november elsé és masodik felében az épuleten kiviil rendre 43 pg/m?® és 13
ug/m?®, mig beltéri koncentracidja ezeknél tébb mint egy nagysagrenddel kisebb volt, rendre 1,1
pg/m? és 0,5 pg/m°.

14 | | Nov. 5-13,2002.

[ Nov.13-24,2002. | i

Karzat Ofltar Jobb kip. Balkip.(l m) Balkip.(4m) Foajto Kiiltér

Koncentricié (ug/m’)

25. abra NO, koncentracio eloszlasa a Rocca Pietore-i templom kilonb6z6 részein és a kiiltéri
leveg6ben a 2002. novemberi kampany soran (n=3, RSD<3,7%).

Az utdbbi, Os-ra nyert megfigyelésekkel szemben a NO, koncentracidja ellentétes trendet
mutatott. Az épuleten belll mért NO, koncentracidk jelent6sen, kb. 3-4-szeresen meghaladtak a
templom melletti kiiltéri leveg6bél egyidejli mintavétel utan meghatarozott értékeket, minden egyes
mintavételi ponton (25. dbra).
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26. dbra NO, koncentracié a Rocca Pietore-i templom kilonboz6 részein a két eltéré elvi flitési
rendszerrel és az egyidejlileg mintavételezett kiltéri levegben (n=3, RSD<3,1%).
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A templom felsé részein (karzat, bal oldalkdpolna felsé harmada, a padlészintt6l 4 m-re), valamint a
fébejarat el6tt valamivel nagyobb NO, koncentracié mérhet6, mint az épilet tobbi padlészinthez
kozeli részén (1 m). Kovetkezésképpen a NO,-nak létezik egy beltéri forrdsa, ami feltételezhet6en a
hagyomanyos f(itési rendszerben alkalmazott gdzolaj-égetés. Cyrys és mtsai (2000) szerint a beltéri
NO, fontos emissziés forrdsai a hagyomanyos (gdz, olaj, stb.) tlzelésen alapulé konyhai
tizhelyek/sutdk és flitési rendszerek.

A masodik és a harmadik (téli) kampanyok soran lathato volt, hogy a forrd levegd befujasos
flitési rendszer lényegesen novelte a beltéri NO, koncentraciét az épllet eltéré magassagu részein
(26. abra). Mind a karzaton, mind az oltarnal gy(jtott levegémintdk esetében a kiltéri koncentracié
kb. 2,5-szeres értékét (=12 ug/m’) figyeltem meg. Ezzel ellentétben az elektromos ellenallas-fiités(i
pad-szényeg alapu rendszer mikddésekor csak kismértékben (1,5-szeresen) emelkedett a beltéri NO,
koncentracié. Ez a hatas leginkdbb az éplletbeli mécses és flistol6 égetés hatasanak tulajdonithaté.

4.1.3. Aeroszolok eloszldsa a Rocca Pietore-i templomban

A Rocca Pietore-i aeroszolmintdk K, Zn és Al tartalma lényeges emelkedést mutatott a
hagyomanyos, forrd leveg6 befujasos flitési rendszer bekapcsolt dllapotdban, 6sszehasonlitva azokra
a mintakra nyert értékekkel, amelyeket flités nélkil a beltérben, illetve az épiileten kivil, a kdrnyez6
leveg6bdl gydjtottem (3. tablazat). A K-tartalmu aeroszol megnévekedett jelenléte a templom beltéri
leveg6jében égési folyamatoknak tulajdonithatd, ahogyan azt a szakirodalom is emliti (Injuk et al.,
2002). llyen forras lehet pl. a gyertya és a flistol6 égetés. A Zn és Al esetében lehetséges emisszids
forras lehet maga a f(itési rendszer, mivel a légbevezet6 csérendszer anyaga ilyen komponenseket is
tartalmaz. Az is lathatd, hogy a beltéri aeroszolbeli Ca koncentracié szignifikansan nagyobb (3.
tadblazat), mint a kiiltéri mintdkban tapasztalt, amibdl kovetkezik, hogy a Ca-nak is létezik egy
éplleten beliili emissziés forrdsa. Megjegyzend6 azonban, hogy a Ca koncentracidk ugyanazon
beltéri mintavételi ponton nem kilénb6znek jelentésen azon aeroszol mintdkban, amelyeket a flitési
rendszer be-, illetve kikapcsolt dllapotaban gydjtottem.

Az egyedi részecske elemzés eredményeinek megfelel6en, a Ca-tartalmd részecskék
gyakoriak a beltéri finom aeroszolban is (ld. lent, 6. tablazat). A szuszpendalt, kis EAD-ji részecskék
tartdzkodasi ideje hosszabb a kornyezd levegében, Osszevetésben a durva szemcseméretiiekkel.
Feltételezhets, hogy a templom belsejében taldlt Ca-tartalmu finom részecskék szarmazhatnak a
falak kopasabdl, amely hatast a forrd leveg6 befljdson alapuld flitési rendszer altal elSidézett
gyorsan valtozé beltéri mikroklima valthatja ki.

3. tablazat Elemkoncentracidk (ng/m?) és szérasuk (£SD) aeroszol (TSP) mintakban a Rocca Pietore-i
templom beltéri és kiltéri levegdjében (2003. janudr).

Minta ID/(fiités Al Si S cl K Ca Fe Zn Br Pb
allapota)

Kaltéri-1 14+6 31+8 150£35 61+16 100%20 90+20 2245 7+1 1+1 1,3+0,1
Kaltéri-2 13£5 26%7 330+74 3149 110+20 30+10 18+4 912 1+1 1,4+0,1
Oltar (be') 2748 86120 150+35  44+13 140430 200+40 20+5 16+3 2,7+1,3 1,440,1
Oltar (ki%) 1245 41+10 110425 63+17 95+20 200+40 20+4 641 3,2+41,3 1,240,1
Récs’ (be') 2448 51+13 130+30 63+16 170430 160+30 2245 1242 4,2+1,5 1,540,1
Récs® (ki%) 2147 47412 90421  40+12 100420 180+40 21+4 7+1 4,2#1,5 1,1+0,1
Karzat (be') 2447 39410 110425 104+26 170430 120420 2144 1242 4,1+1,4 1,240,1
Karzat (ki’) 16+6 40+10 80+19 42412 90420 160+30 18+4 741 4,4+16 1,140,

Bal. kdpolna (bel) 21+8 56+13 150+35 43+12 130+30 210140 24+5 9+2 2,1+1,1 1,4+0,1
Bal. kapolna (kiz) 1346 46+11 110+25 62+16 100+20 180+30 20+4 7+1 2,9+1,3 1,1+0,1

! — hagyomanyos fiitési rendszer tizemelt kb. 1,5 éran keresztiil; > — f(ités kikapcsolva a teljes mintavételi ciklus
alatt; > — mintavétel a hagyomanyos f(itési rendszer forré levegé befujo racsa alatt (bal oldalkapolna).

Lathatd az is, hogy a flités nélkil és a flitéssel meghatdrozott beltéri Ca koncentraciék nem
kiilonboznek egymastdl jelentdsen. Ezért feltételezhetd, hogy a forrd levegd befujasa a flités
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m(ikodése soran a vakolat sériilését, példaul feliiletének porldsat okozza. Ezzel a Ca-tartalmu
részecskék, viszonylag homogén maddon, szuszpendalddnak az épilet légterében. Mint az ismert, a
forrd leveg6 befujason alapuld flités viszonylag nagy hémérsékletet allit el6 és nagy hét oszlat el a
templom teljes légterében aszimmetrikus mddon, tovdbba elGsegiti a beltéri nedvesség gyors
valtozasat (Camuffo et al., 1999a). Ezen feltételek miatt a falvakolat kopasa allandé folyamatnak
tekinthet6, annak ellenére, hogy a templom f(itése alkalmankénti, azaz doéntéen a szertartasokra
korlatozdédik. Az elparolgott nedvesség kondenzalddva a hideg falfeliileteken el&segitheti a vakolat
osszetevGinek (pl. Ca®*) kioldoddasat, amely a nedvesség elparolgasa utan szintén szuszpendalddhat a
beltéri levegbben a felersodott légmozgas (pl. flitérendszer bekapcsolt allapota) altal.

A K és Zn koncentrdcidja a flités (zemelése mellett gydjtott beltéri aeroszol-mintdkban
szignifikdansan meghaladja azokat az értékeket, amelyek a f(ités kikapcsolt dllapota mellett mérhetdk.
Megjegyzend§6 az is, hogy a K-tartalmu anyagok jelenlétére a templom belsejében a falu kdrnyezé
hazaiban flités céljabdl végzett fatlizelés emisszidjanak is tulajdonithatd: az égéstermékek (gazok és
aeroszolok) beszivaroghatnak az épllet belsejébe, pl. a hagyomanyos flitési rendszeren keresztil. A
megemelkedett aeroszolbeli Zn eredhet a f(itési rendszer héatadd/levegs-keringtetd csoveinek
valtozdsa és a f(itési rendszer bekapcsolt allapota kozott dsszefliggést nem taldltam. Az viszont
feltételezhets, hogy ezek az elemek a talaj porlasdbdl szarmaznak, amely f6képpen aluminium-
szilikat Osszetétell. A beltéri levegd kényszerkonvekcids dramlasa a flités kovetkeztében a lerakddott
talajporlasbdél szarmazé aeroszol éplletbeli felkeveredését okozza. Tehat a forrd levegd befujasos
flités hozzajarul a falvakolat erételjesebb kopasahoz, valamint Ujraszuszpendalja a latogatdk és az
épllet természetes szell6zése daltal behordott port a beltéri leveg6ben.

A falusi kornyezetben a kén tobbnyire a biomassza égetésbdl (pl. fatlzelés) szarmazik,
amelyet haztartdsi tevékenységekhez és flitéshez alkalmaznak. Tovabbi kén emisszids forras lehet a
helyi kozlekedés, a dizellizem( gépjarm(ivek emisszidja altal, tovabbd a templom f(itési rendszerébdl
esetlegesen visszakeveredett égéstermékbdl. Az éplilet flitése nélkil gydjtott aeroszol mintdk
valamivel kisebb mennyiségl ként tartalmaztak, mint azon mintdk, amelyeket a f(itési rendszer
bekapcsolt allapota mellett kimutattam. Ezek mindegyike kisebb, vagy hasonld koncentracidju volt,
mint a kiltéri mintdkban taldlt kén. Tehat a kéntartalmi aeroszol forrasa inkdbb kiiltéri, a K-hoz
hasonldan.

4, tablazat Elemkoncentraciok (ng/m?) és szérasuk (£SD) aeroszol (TSP) mintékban a Rocca Pietore-i
templom beltéri és kiltéri levegéjében (2004. janudr).

Minta ID/ (fiités Al Si S cl K Ca Fe Zn Pb
allapota)

Kaltéri-1 9t7 2017 140+40 110%30 120+4 1305 26+1 9+1 2,0+0,3
Kaltéri-2 n.d. 7019 89+24  450+116 70+20 730120 39+1 4+1 0,740,3
Kaltéri-3 919 80+22 130+30 390+100 110%5 89030 57+2 8+1 2,0+0,4
Oltar (bel) 7030 200£50 110+30 180+50 170+80 870%30 94+3 1441 4,0£1,0
Oltar (bel) 100£30 26070 79123 320+80 160+30 1400+40 107£3 12+1 2,4+0,5
Oltar (kiz) 16+7 2246 84423 1445 100+3 100+3 11+1 6+1 1,6%0,2
Karzat (bel) 41+13 84422 76121 74120 100+4 36010 43+2 7+1  1,7%0,2
Karzat (kiz) 1548 24+7 84+24 2218 130+4 105+4 13+1 9+1 0,9+0,3

Jelélések: * — elektromos betaplalasu pad-szényeg fiitési rendszer Gizemelt kb. 3 6ran keresztiil; > — fiités

kikapcsolva a teljes mintavételi ciklus alatt; n.d. — nem detektélhatd.

A templomban (zembe helyezett, Uj fejlesztésli, elektromosan f(ito6tt padokbdl és
sz6nyegekbdl allo flitési rendszernél tobb tendenciat figyeltem meg a beltéri aeroszolra vonatkozdan
(4. tablazat). A Ca, Cl, Fe, Si, Al és Ti koncentracidja a beltérben a flités bekapcsolt allapota mellett
gy(jtott aeroszol mintakban Iényegesen nagyobb, mint azokban a mintakban, amelyeket a f(ités
kikapcsolt allapotaban gydjtéttem. Ezen elemek nagyobbrészt foldkéreg/talaj eredetiiek, azaz a
forrasuk kiiltéri. Ebbdl az latszik, hogy az Uj flitési rendszer — bekapcsolasa utan — Ujraszuszpendalja
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az aeroszolt. Ezt kdzvetve megerGsiti az a megfigyelés, hogy az emlitett elemek koncentracidja a
karzaton, azaz 4,8 m-rel a padlészint felett gy(jtoétt mintdkban, a f(tési rendszer bekapcsolt
allapotdban lényegesen kisebb, mint a padokhoz kdzeli mérési pontokon. Mivel a karzat viszonylag
magasan van a flitott padoktdl és szényegektdl, ezért joval kisebb mennyiségli Ujraszuszpendalt
aeroszol részecske érheti el azt. A talajpor a templomi latogatdk ruhazatardl a flitéelemek kozelébe
jut, majd a meleg levegd felemelkedésével Ujraszuszpendalddik az éplilet alsé részein. Az oltar
mellett elhelyezett elektromosan fiitott sz6nyegek ugyanilyen szerepet jatszanak a por/aeroszol
részecskék Ujraszuszpenddlasaban. Ugyanakkor megjegyzendd, hogy a fenti elemek koncentracidja
(kivéve a CI-t) nagyobb, mint azokban a mintakban, amelyeket a hagyomanyos, forrd levegd flitési
rendszer bekapcsolasa mellett gydjtottem. Azonban szinte minden elem aeroszolbeli koncentracidja
jelent6s csokkenést mutat, miutan az uj fltési rendszert kikapcsoljuk. Mivel az elektromos padf(itést
altaldban 30 perccel a templomi szertartdsok el6tt kapcsoljdk be és kevesebb, mint 1 drat Gizemel egy
liturgia alatt, egyértelm(, hogy ez a f(itési rendszer csak rovid id6tartamra idézi el6 a részecskék
Ujraszuszpendaldsat. Fontos megemliteni azt is, hogy a mintavételi kampanyt roviddel az elektromos
fitési rendszer telepitése utdn végeztem. Ez alatt a nyildszardk rendszerese nyitogatdsa, és a
szerelési munkak miatt keletkezhetett nagyobb aeroszol koncentraciot az épiletben. A tovabbiakban
tehat arra lehet szamitani, hogy a fentiekben megfigyelt elemkoncentracid idével csokken, amit az
épllet rendszeres szellGztetése elGsegit.

A karzaton gydjtott aeroszol mintak K és Zn koncentracidja az Uj elektromos rendszerl pad
flités bekapcsolt és kikapcsolt dllapota mellett nem kilonboztek jelentésen. A leveg6ben
szuszpendalt kén koncentrdcié valtozasa és a flitési rendszer be- vagy kikapcsolt Gizemallapota kozott
sem figyelhet6 meg pontos 6sszefliggés. Az elektromos pad f(itési rendszer bekapcsolt allapota nem
novelte meg az aeroszolbeli kén mennyiségét a beltéri leveg6ben, amely hasonld, vagy kisebb volt,
mint a kiiltéri aeroszolban. Ez a megfigyelés is azt jelzi, hogy ezen elemek hozzdjaruldsa az aeroszol
koncentrdciéhoz a forré levegd befujasos flitési rendszer miikodtetésével hozhatod kapcsolatba.

4.1.4. Beltéri aeroszol 6sszetétel a lengyel templomokban

A fentiektdl eltérd aeroszol koncentracid trendet figyeltem meg a salowai hegyi templomban
a szezondlisan m(ikodtetett (IR sugarzd) elektromos flitGtestek hasznalatanal. Ebben a templomban
az 6sszes mért elem PM-beli koncentrdcidja, a Ca kivételével, [ényegesen nagyobb a Rocca Pietore-i
mintakban mérteknél, fliiggetleniil a fent emlitett két fltési rendszer mikodtetésétsl. Ennek egyik
lehetséges oka, hogy a két templomban eltér6 a liturgiak rendje. A Rocca Pietore-i templom hetente
csak 3-4 alkalommal van nyitva ilyen célokra (mindegyik kozel 1 o6ras szertartds), és a
templomlatogatdok szama is csekély (kb. 20-30 ember). Ezzel szemben, a salowai templomban
naponta tobb alkalommal tartanak istentiszteletet, ahol lényegesen tobb latogatd van jelen, f6leg a
hétvégéken, amikor a templomi folyosék és az el6tér is megtelik emberekkel. Ezért az utdbbi
épuletnél a bevitt finompor/aeroszol szennyezés lényegesen nagyobb, mint a Rocca Pietore-i
templom esetében. Azonban a f(tési rendszer bekapcsolt dallapota mellett gy(jtott aeroszol-
mintakbdl meghatarozott elemek koncentracidja nem haladja meg azon mintakbdl meghatarozott
értékeket, amelyeket a fités alkalmazasa nélkil gy(jtottem. Ebbdl kévetkezik, hogy az alkalmazott IR
flitési rendszer nem befolydsolja dont6en az aeroszol részecskék képzédését és Ujraszuszpendalasat
az épllet beltéri levegGjében. Tovabb3a, egy masik szempontot is figyelembe kell venni, mégpedig azt,
hogy a Rocca Pietore-i templom mészkébél éplilt és vakolt, ami a beltér jé légszigetelését biztositja a
kiiltéri levegbtél. Ezzel ellentétben a salowai templom fabdl késziilt, amely légszigetelése hézagos.
Tovdbba, a salowai templom egyik ajtaja altaldban nyitott a nap folyaman, amikor a latogatdk az
épllet el6tti tornacra |épve imadkozhatnak a szertartdsokon kivil is. A templomi torndc és a f6hajé
kozotti ajto ilyen esetekben csak egy raccsal van elzarva a kiiltértdl.

A lengyel templomokban a TSP koncentracidja 19-43 pg/m?’ kozott valtakozott (5. tablazat).
EDXRF mddszerrel 12 elemet sikerilt detektdlni, de csak hét elem (Al, Si, S, Cl, K, Ca, Fe) volt jol
kimutathaté mennyiségben jelen, amelyek a TSP 7,5-19%-at teszik ki. A tobbi aeroszol komponens
dontGen C, O és N Osszetételli lehet, amelyek nem detektalhaték EDXRF-val. Mindkét templomban a
kén jelenléte meghatarozd, amely jéval nagyobb TSP-beli hozzajaruldst mutat 6sszevetésben a tobbi
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elemmel. Az Al, Si és Fe relativ hozzajarulasa a salowai templomban Iényegesen nagyobb, amely utal
a talajeredetl PM-ra. Ezek koncentracidja nagyobb a féldszinten, 6sszevetésben a karzati értékkel. A
krakkoi templomban kis mennyiségi talajeredetl PM talalhatd, mig a Cl hozzajaruldsa jéval nagyobb,
mint a salowaiban. A vdrosban télen nagy mennyiségl NaCl-t haszndlnak az utak jégtelenitésére,
amely az épliletbe keriilhet természetes uton (pl. mint szuszpendalt PM), vagy a latogatdk ruhazatan.

5. tablazat Aeroszol (TSP) koncentracid és elemi 6sszetétel/hozzéajarulds a salowai és a krakkai
templomokban kilénb6z4 flitési feltételek mellett (RSD<5,2%).
Mintavétel Mintavételi Fiités TSP Elemek TSP-beli hozzajarulasa (%)
templom pont (ng/m3)

Al Si S cl K Ca Fe Teljes

Salowa féldszint be 19 13 31 86 03 15 23 15 18,6
ki 37 15 40 41 06 13 20 14 149

karzat be 34 04 09 59 01 08 05 0,6 9,2

ki 42 06 12 48 0,7 11 06 0,7 9,7

Krakko féldszint be 38 01 03 36 07 10 04 0,3 6,4
ki 40 01 03 36 12 1,7 03 0,7 7,9

karzat be 31 01 03 41 10 12 05 0,3 7,5

ki 43 01 03 38 23 1,8 03 0,7 9,3

Altaldban nem tapasztaltam jellegzetes és szisztematikus kiildnbséget a relativ elemtartalmak
kozott a fltés mellett és fltés nélkll gydjtott aeroszol mintakban. Kivételt képezett a salowai
templomban tapasztalt nagyobb kén-hozzajarulds olyan napokon, amikor az épilet flitését
haszndltdk, oOsszevetésben azokkal a napokkal, amikor nem haszndltak fltést. Megjegyzendé
azonban, hogy a TSP abszolut értéke sokkal kisebbnek bizonyult a flités Gzemelése alatti napokon. Az
egyedi aeroszol részecske analizis eredményei azt bizonyitottak, hogy a kén dontéen ammodnium-
szulfat formdjaban van jelen a beltéri levegében. Ha feltételezziik, hogy az ammadnium-szulfat
koncentracidja kozel azonos a kornyezeti leveg6ben a mintavételi napokon, akkor kdzel azonos
mennyiség(i szulfatot mintavételeztiink mindkét (f(ités melletti, illetve flités nélkili) esetben. Kisebb
TSP koncentrdacidval szdmolva ez nagyobb szulfat jarulékot jelent. Megjegyzem, hogy ez a hatas, az
ammonium-szulfat gyors, f(ités altali elparolgdsa, kockazati tényez6t jelent a templomi berendezési
targyakra, mivel kondenzalédhat/killepedhet a kidllitott m(ialkotasokon és a falakon/tapétazaton is.

4.1.5. Egyedi aeroszol részecske Osszetétel

A Rocca Pietore-i templomban a karzat kozelében, Berner tipusu kaszkad-impaktorral
gy(jtott finom aeroszol frakciot alkotd egyedi aeroszol részecske Gsszetétel és relativ el6fordulas
adatokat flitéssel és flités nélkil a 6. tablazatban foglaltam 6ssze. Lathato, hogy a finom részecskék
tipusai eltéréek a salowai templomban nyertekhez képest. A Rocca-i hagyomanyos, forré levegd
befljasos flitési rendszer altal kifejtett hatast jol nyomon lehet kévetni a négy legfontosabb
finomrészecske csoport aeroszol-6sszetételhez vald hozzajaruldasanak valtozasabdl:

(i) Szerves vegyliletekbdl all6 részecskék (tovabbiakban: "tiszta" szerves részecskék);
(i) Talajpor szemcsék (beleértve az Al-ban és a Fe-ban gazdag részecskéket);

(iii) Aluminium-szilikatok agglomeratumot képezve a szerves anyaggal;

(iv) Kalciumban gazdag részecskék.

Utdbbi flitési rendszer miikodésekor megfigyelhet6 a talajeredetli PM nagymértékil hozzajarulasa,
tovabba, a Ca-ban gazdag részecskék lényegesen nagyobb ardnya, 6sszevetésben a f(ités kikapcsolt
allapotaval. Ezek alapjan kikovetkeztethetd, hogy a forrd levegé viszonylag gyors keringése a beltéri
leveg6ben Ujraszuszpenddlja a templomi |atogaték altal behordott talajpor szemcséket, valamint a
Ca-ban gazdag részecskéket. Ugyanakkor az is megmutathatd, hogy az ilyen tipusu flitési rendszerek
a falvakolat kopdsat idézhetik el6, amely igy egy kiilon beltéri forrdsa a Ca-tartalmd aeroszolnak.
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Mivel az ilyen tipusu flitési rendszerek dizelolaj tiizeléssel miikédnek, ezért a fenti szervetlen
légszennyez6k mellett szerves részecskéket is kibocsatanak. Ezek a szerves finom aeroszol részecskék
Iényegesen hosszabb tartdzkodasi idejlek a beltéri levegében, mint a tobbnyire a durvabb aeroszol
frakciéban jelenlevé talajeredetl, vagy a Ca-ban gazdag részecskék. Tisztdn szerves aeroszol
részecskéket nagy aranyban (53%) a flités kikapcsolt allapotdban figyeltem meg, ami azzal
magyardzhatd, hogy a viszonylag nehezebb, talajeredetli aeroszol szemcsék kitilepednek a padléra és
a mdtargyakra, igy kevésbé jarulnak hozza a beltéri leveg6ben szuszpendalt anyaghoz.

6. tablazat Finom aeroszol frakcié szazalékos egyedi részecske Osszetétele hegyi
templomokban (salowai IR-f(itéssel és Rocca Pietore-i két, eltéré flitési rendszerrel).

Aeroszol részecske tipus Forré levego Elektromosan Infravéroés
befuajasos flités flitott padok sugarzos flités
ki be ki be ki be
Szerves 53 29 27 28 38 10
Aluminium-szilikat 3 21 18 8,8 12 6,4
Ca-ban gazdag 8,6 21 24 16 4,7 2,8
Szerves+aluminium-szilikat 18 20 16 35 2,3 2,6
Fe-ban gazdag 6,4 2,7 0,3 2,4 0,8 0,2
NaNOs/Na,CO; 7,1 6,1 9,4 9,1 4 2,6
(NH4),S04/NH4HSO, 3,8 1,4 5,0 0,9 39 75

Réviditések: ki — kikapcsolt fiités; be — bekapcsolt fiités.

Természetesen az Ujabb fejlesztési Rocca Pietore-i flitési rendszer (elektromosan f(itott
padok és sz6nyegek) nem tekinthet6 a szerves részecskék forrasanak. Az ilyen részecskék
hozzajaruldsa a beltéri aeroszolhoz ettdl a f(itési rendszertél fliggetlen. Azonban az elektromos f(itési
rendszer miikddése soran a gy(ijtott mintakban taldlt szerves aeroszol mennyisége ugy tlinik, hogy
ugyanakkora, mint a forré leveg6é befljasos flitésnél. Kilonbség csak abban mutatkozik, hogy a
szerves anyag egy része agglomeratumot képez a talajeredetl részecskékkel. Ilyen tipusu, Osszetett
részecskék levegében szuszpendalddnak, amikor az elektromos pad-szényeg f(itést bekapcsoljuk.
Lathatd tehat, hogy ez a f(itési rendszer elGsegiti az ilyen tipusu részecskék Ujraszuszpendalasat,
valamint agglomeratumok képz&dését. Bar az elektromos pad f(itési rendszer a meleg leveg6t és a
nedvességet helyben, a padok kdrnyezetében tartjdk, azaz nem hoz létre jelentés hémérséklet-
gradienst és beltéri nedvesség fluktuaciot (Id. 4.1.2.2. alfejezet), a Ca-ban gazdag részecskék relativ
hozzajaruldsa még mindig nagy. Feltehet6, hogy a falvakolat kopasa nem all meg az (j tipusu f(ités
alkalmazasaval, azaz tovdabbra is dllagromlast — bar kisebb mérték(t — mutat az id6vel. Ugyanakkor,
az EDXRF kisérletek szerint (4.1.3. alfejezet), a 2004. januari mintavételi kampanyban a kiltéri Ca
koncentracié tobbszordse volt a 2003. janudri kampanyban mértnek. Feltételezhetd tehat, hogy Ca-
ban gazdag PM egy része a templomi latogatok ruhazatan keriil be az épiletben, amelyeket azutan
az elektromos pad-fiit6test rendszer Ujraszuszpendal a beltéri levegében. Megjegyzend, hogy a Ca
egy része szarmazhat a kornyez6 hegyek Ca-ban gazdag (dolomit) kézeteibél is.

A salowai templomban gydjtétt mintdk mer6ben mas tipusu részecskékre mutatnak
megnovekedett relativ el6fordulast, 6sszevetésben az el6z6ekben vizsgalt templommal (6. tablazat).
Ezen egyedi aeroszol részecskék f6bb csoportjait alkotjak a tiszta szerves, az (NH,),SO., és/vagy
kiiltéri levegbben is. A beltéri levegbbeli megnovekedett részecske el6forduldst a beltéri és a kiiltéri
kornyezet kozotti intenziv légcsere idézi elS. Az IR flitési rendszer bekapcsolasa konvektiv és er6sebb
diffaziv légmozgast indit el, amely az ilyen részecskéket felfelé, a templom felsé részeire szallitja. Az
(NH,),S0, részecskék konnyl aeroszolok, de beltéri széllitasuk/Gjraszuszpendalodasuk csak a f(ités
bekapcsolt allapotaban kovetkezik be. Amint az ismert a szakirodalombdl (Brimblecombe, 1990), az
(NH,4),S0, részecskék a lakkfestményeken kirakddast (,virdgzast”) okoznak, amely hatdst el6segiti a
novekvé beltéri nedvesség. Ezek a mdasodlagos aeroszol részecskék feltehet6en a kornyezd kultéri
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leveg6ben képz&dnek az NH; és a H,SO, reakcidjabdl, ahol az el6bbi vegyiilet a kérnyezd terileteken
végzett mezdgazdasagi tevékenység (pl. allattartas) emisszidjabol, mig az utébbi az antropogén SO,
prekurzor gazbdl képz6dik. A keletkez6 finom aeroszol kénnyen bekeveredik az épilet beltéri
leveg6jébe az intenziv légcsere miatt. A jelen EPMA kisérletek megerdsitik ezt a feltételezést, vagyis
az utébbi vegyiiletek jelenlétét — f6leg finom aeroszolok formdjaban — a kiltéri és a beltéri leveg6ben
egyarant. Ez feltétlenill kockazati tényez6t jelent a mdalkotdsok allagara, mivel a finom aeroszolok
konnyebben alakulhatnak at a templomi mikroklima gyors megvaltozdsanak hatdsara, mint a durva
aeroszolok. Utdbbiak lilepedési sebessége is gyorsabb, tehdt a beltéri leveg6bdl rovidebb idé alatt
kitlepednek (Id. fent), mint a finom aeroszolok.

Megfigyelhet6 az is, hogy az IR sugarzds flitési rendszer nem szuszpendalja Ujra a nehezebb,
talajeredet( részecskéket. Ahogy emlitem a fentiekben, a salowai templomot sokan és intenziven
latogatjak. Ezért lehetséges, hogy a latogatdk nagy mennyiségli talajeredeti PM-ot hordanak be a
ruhazatukon a beltérbe. Azonban még ezt a ,legrosszabb” esetet feltételezve, megallapithatd, hogy a
talajpor részecskék nem jarulnak hozza jelent6s mértékben az épiilet beltéri aeroszol dsszetételéhez.

7. tablazat Durva aeroszol frakcié szazalékos egyedi részecske 6sszetétele hegyi
templomokban (salowai IR-f(itéssel és Rocca Pietore-i két, eltéré flitési rendszerrel)

Részecske tipus Forro leveg6 Elektromosan Infravoros-
befajasos flités flitott padok sugarzos flités

ki be ki be ki be

Al,O3 0 0,6 0,6 0 0,4 0
Aluminium-szilikat 10 13 21 19 19 19
Ca-ban gazdag 21 14 28 31 6,7 10
Ca-ban gazdag+szerves 23 12 21 24 32 25
Fe-ban gazdag 1,7 1,1 9,5 5,9 0,7 1,9
Na-S-O-ben gazdag 2,2 5,0 1,9 3,6 1,4 26
NaCl 0 0,7 5,6 1,8 0,2 0
Szerves 40 26 7,2 2 35 8
SiO,+szerves 1,5 25 2,6 2,2 2,9 4,9
Talajpor+szerves 1,0 3,4 2,7 11 1,9 5,2

Roviditések: ki — kikapcsolt fiités; be — bekapcsolt fiités.

A durva PM-frakcid 0Osszetételét a vizsgalt hegyi templomokban, kilonb6z6 flitési
kortilmények kozott, a 7. tdblazat tartalmazza. Ha 6sszehasonlitjuk a Rocca Pietore-i templomban
alkalmazott két flitési rendszer hatdsat, azt latjuk, hogy a hagyomanyos, forrd levegé befujdsos flitési
rendszer (izemelése alatt gy(ijtott mintdkban nagyobb mennyiségi tiszta szerves részecske (max.
40%) taldlhatd, mint azon mintakban, amelyeket az elektromos pad f(itési rendszer miikodése alatt
mintavételeztem. Az ilyen tipusu aeroszolok aranya a beltéri leveg6ben az elektromosan flitott padok
telepités utan, azaz a 2004. januari kampany sordn gy(ijtott mintakban elhanyagolhatdan kicsi. Tehat
amint az feltételezhet6 volt, a forrd levegé befljasos flitési rendszer forrdsa a szerves aeroszoloknak.
A nehezebb aeroszol részecskék (pl. aluminium-szilikatok, SiO,) Gjraszuszpenddldsanak hatasfoka is
jelent6sen nagyobb a forrd levegé befujason alapuld fltési rendszerrel, mint az elektromosan f{tott
padok esetében. Az EDXRF eredmények is azt tdmasztjak ald, hogy az elektromos pad flitési rendszer
Ujraszuszpendalja a latogatdk altal kiviilrél az éplletbe hordott finom PM szennyezést. Azonban az
EPMA eredmények azt mutatjak, hogy ez a f(itési rendszer csak a finom részecskéket szuszpendalja
Ujra a beltéri leveg6ben. A durva frakcid 6sszetételét tekintve a relativ el6fordulasi arany a f(téssel és
fités nélkul gydjtott mintakra igen hasonlé a talajeredet(i aeroszol, a Ca-ban gazdag részecskék,
valamint a Ca-ban gazdag részecskékkel agglomeratumot képezd szerves anyagok tekintetében.

Az EPMA kisérletek soran (is) bizonyossagot nyert, hogy a forrd levegd befujasos flitési
rendszer a vakolat kopasat okozza, amit jelez a Ca-tartalml részecskék nagy aranya a beltéri
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aeroszolban. Ezzel szemben, az aeroszol finomfrakcidban a Ca-ban gazdag részecskék aranya akkor
volt nagyobb, amikor a flitési rendszer ki volt kapcsolva. Ez annak kdszonhetd, hogy a flitési rendszer
bekapcsolt allapotaban gyl(ijtott aeroszol mintdkban a SiO, részecskék nagy szama, ezért jelentds
hozzdajaruldsa (~20%) figyelhet6 meg. Ugyanakkor, az elektromos pad f(itési rendszer miikédésekor
tapasztalt nagyszamu Ca-tartalmu részecske azt mutatja, hogy a falak kopdsa tovabbra is fennall.

A salowai templomban f(tés nélkil gydjtott durva aeroszol frakciét alkoté harom f6 csoport:
(i) tiszta szerves anyag, (ii) talajpor, és (iii) Ca-ban dus szemcsék agglomeralédva a szerves anyaggal.
Ezek mindegyike megtaldlhatd a templom kiltéri levegbjében is. Amint az érzékelhet6 a finom PM
frakciéra, az elektromos IR fit6testek bekapcsoldasa a beltéri levegé némi turbulencidjat okozza,
aminek eredményeképpen néhany konnyl aeroszol részecske (pl. Na-S-O) az épllet fels6 szintjére
szallitédik. Ezt a megfigyelést megerdsiti a kénben gazdag aeroszolok (pl. (NH4),SO,) jelenléte a
karzaton mintavételezett finom aeroszol frakciéban. Az is megfigyelhet6, hogy az IR f(it6testek
mikodtetése csak az igen konny( aeroszol részecskék Ujraszuszpendalasat segiti el6.

4.2, Légkori finom aeroszol tanulmany Flandriaban
4.2.1. Klima és meteoroldgiai adatok

A flandriai id6jaras dcedni jellegli, amely enyhe téllel és nyarral, valamint altaldban sok
csapadékkal jellemezhet6. Ennek megfelel6 idGjarasi adatokat figyeltem meg a mintavételi id6szak
alatt is (Al. tablazat). A 2001-2003-as mintavételi periddus sordn a napi atlagos levegé h6mérséklet
és légnyomads rendre 3,2-17 °C és 1010-1024 hPa tartomanyokba véltakozott. A levegd relativ
paratartalma altaldban igen magas volt, napi atlaga 60-84% kozott valtozott a mintavételi kampdanyok
soran. Az uralkodé széljaras délnyugati volt, azaz a légtomegek dontSen az Atlanti-6cedn/La Manche
csatorna irdanyabdl érkeztek. Az els6 mintavételi kampany alatt dontéen a tengeri légdramlatok
dominaltak, mig a masodik kampany soran inkdbb kontinens feléli/tengeri (keveredett) légtémegek
hatdsa érvényesilt az egyes mintavételi helyeken (Al. abra). A napi atlagos szélsebesség, 30 m-es
magassagban mérve, 3,3-5,5 m/s kozott valtakozott, ami kis légkori stabilitasnak felel meg. Az elsé
kampany sordn, a tengeri légaramlatok dominancidjanak kdszonhet6en, nagy mennyiségl csapadék
(atlagosan 2,26 mm/nap, 284 napra) volt megfigyelhet6, mig a masodik kampany alatt, a kevert
légtomegek kialakuldsa és dominancidja miatt, mar valamivel lecsokkent mennyiséget (atlagosan
2,05 mm/nap, 285 napra).

4.2.2. PM,sés PM,, tomegkoncentraciéd mérési mddszereinek 6sszehasonlitdsa
4.2.2.1. Optikai és gravimetrids mddszerek

Az optikai Dustscan-nel kapott PM,s koncentracié gorbéinek id6beli valtozasa nagyon
hasonlé, mint a Partisol-mintavétellel és gravimetrids méréssel kapott gorbéké (ld. példaul a
varosi/ipari mintavételi hely esetében a 27. dbran), bar az jol lathato, hogy az elébbiek abszolat
értékei joval nagyobbak. Mivel a koncentracid-eltérés mértéke inkdbb véletlenszerlien valtozott, nem
volt lehetGség egy pontos korrekcids faktor megadasara. A Dustscan-t hasonléan mas, optikai elv(i
aeroszoltdmeg meghatdrozasi maddszerekhez, un. ,standard aeroszolok” ellenében kalibraljak.
Azonban a légkori aeroszolok morfoldgidja és 0sszetétele valtozik idGben és hely szerint is, amivel az
elvégzett ,elGkalibracid” pontatlanna valhat adott aeroszol tipusra. Ez a mérési eredmények nagy
szisztematikus eltérését okozhatja az optikai mddszerekkel nyert adatok esetében. Megjegyzem,
jéval pontosabb, |ézeroptikai részecskeszamldlas elvén miikodd, aeroszol-monitorozasi modszereket
is leir a szakirodalom (Czitrovszky és Jani, 1993). Ezek tovabbfejlesztett valtozataval akar a 0,1-10 um
mérettartomanyban nyilik lehet6ség a mintavételezett légkori aeroszol szdmanak és eloszlasanak
megadasa, kb. 10%-os hibaval (Szymanski et al., 2002). A flandriai kampanyok soran ilyen tipusu
optikai mérérendszerekhez nem volt hozzaférési lehet6ségem. Ezért a Partisollal, gravimetridval és a
TEOM-mal nyert mérések eredményeit hasznaltam fel a tovabbi PM, s vizsgalatokhoz.

Az ESM berendezésekkel nyert PM,, koncentraciok igen jo egyezést mutatnak a Dekati-
impaktorral és gravimetridasan kapott PM,, értékekkel, és a megfelel6 Partisol-gravimetrias
mérésekkel is (27. abra). A fentieknek megfeleléen a PM,s és PMy, koncentracidk kozott erds
korrelacié figyelhet6 meg. A PM, s hozzajaruldsa a PM,, tomeghez a legnagyobb a varosi mintavételi
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helyen, ahol ez az érték atlagosan 71%, mig a maximuma eléri a 92%-ot, amely megfigyelés megfelel
annak, hogy a részecskék donté hanyada a finom és az ultrafinom tartomanyban talalhato.
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27. dabra Optikai (Dustscan), gravimetrids (Partisol, ESM) és TEOM moddszerekkel nyert atlagos napi
PM, 5 és PM;, koncentracidk a belvarosi dllomason (Borgerhout) a téli-tavaszi kampany alatt.

4.2.2.2. Gravimetrids és TEOM elvii aeroszol témeg meghatdrozdsok

Lathato, hogy a gravimetridsan meghatarozott PM, s koncentraciék lényegesen nagyobbak,
mint a standard TEOM-mal nyert eredmények (27. abra). Ez az eltérés a TEOM h&mérséklet-
kondiciondlt mérérendszerének koészonhets, amely az alkalmazott termikus elGkezeléssel a minta
volatilis alkotdinak, — pl. ammadnium-nitrat (NH4;NO;) (Charron et al., 2004), félig-illékony szerves
vegyliletek (SVOC) (Vecchi et al., 2009), és higroszkdpossdguk miatt az aeroszolokhoz tapadt
leveg8beli nedvesség egy részének, — elpdrolgas altali veszteségét okozza, akar 25-30 °C-on. Ezt a
tedriat igazoltam az egyik kiilvarosi mintavételi ponton (Mechelen) a masodik mintavételi kampany
alatt két standard TEOM berendezéssel egyidejlleg végzett kisérletekkel, rendre 40 °C-os és 50 °C-o0s
el6kondicionalasi hémérsékletet alkalmazva a mintavételezett levegbre (8. tablazat). A referencia
PM, s mérésekhez 20 °C-os mintavételi h6mérsékleten m(ikédé Partisol mintavevét haszndltam. Az
NH4NO; parolgasi veszteségének a korrekcidjara nem alkalmaztam kilén matematikai eljarast, amit
altaldban javasolnak a normal TEOM berendezések alkalmazdsanal (Charron et al., 2004). Fontos
azonban megjegyezni, hogy az NH4;NO; altaldban jelen volt a PM,s-ben mind a hat mintavételi
helyen, ahogy az lathaté a parhuzamosan gy(ijtétt PM mintdk IC-s elemzésének eredményeibdl (lId.
4.2.6. alfejezet). Amint az varhato volt, az el6kondicionalé/mintavételi h6mérséklet emelése minden
esetben maga utdn vonta az atlagos napi PM, s-re mért érték csokkenését (8. tablazat, 28. dbra).

8. tablazat PM, s normal TEOM (50 °C és 40 °C) mérésekbdl nyert napi minimum,
maximum, atlagos értékei (ng/m?) és fluktudacidjuk (+SD) a hat flandriai mintavételi helyen.

Mintavételi hely 1. kampany 2. kampany
jellege (roviditése)
Min. Max. Atlag#SD Min. Max. Atlag#5D

Ipari (P) 8.2 31 1746 83 32 1616
Belvarosi (B) 6.2 35 20+8 120 47 28+11
Varosi/ipari (2) 6.2 53 21+11 57 30 16+7
Kilvarosi (H) 6.8 34 1346 6.8 31 1546
MezGgazdasagi (W) 6.5 45 20+10 6.5 27 1345
Kilvarosi (M) 7.4 27 1445 9.9 45 2149
Kilvarosi (M) 8.0 27 13+4 8.0° 51° 22+10°

® parhuzamos mintavétellel masodik TEOM egységbdl kisebb elSkezelési
hémérsékleten (40 °C-on) nyert adatok.
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28. abra Partisol mintavétellel és gravimetridsan, valamint kiilonb6z6 h6mérsékletd
el6kondiciondlast alkalmazd normdl TEOM és TEOM-FDMS maddszerekkel nyert PM, s koncentraciok a
belvarosi mintavételi allomason (Borgerhout).

Osszevetve a normal TEOM és a TEOM-FDMS berendezésekkel nyert eredményeket, jol
kiugrd eltérés lathatd a két PM,s mérési sorozat kozott (28. dbra). Mdsrészrél azonban a TEOM-
FDMS-sel mért koncentracid értékek igen jol kdzelitik a Partisol mintavétellel (kiegészitve igen élesen
vagd un. WINS, illetve ciklon impaktorokkal) és gravimetrids elemzéssel kapott eredményeket. Tehat
ezen utdbbi mddszerek kétséget kizaréan a PM, 5 joval pontosabb meghatdrozasat teszik lehetévé,
mint mas, matematikai korrekciét igénylé normdl TEOM-os médszerek. Megjegyzendd az is, hogy a
TEOM-FDMS-sel nyert koncentracidkkal (4 °C-on és 30 °C-on nyert adatok kilénbsége) nyomon
kovethet6 az illékony komponensek altal okozott parolgasi veszteség mértéke is (28. abra).

4.2.3. PM,;s hely szerinti valtozasa

Az eurdpai unids direktiva 2015. januar 1-t6l elGirja, hogy a légkori PM,s atlagos éves
koncentraciéja nem lehet nagyobb, mint 25 pg/m® (European Directive, 2008). A hat flandriai
mintavételi pontra a kampanyok alatt megfigyelt atlagos napi PM,s koncentracié 11 pg/m? és 45
pg/m?® kozott valtakozott (9. tablazat). A legnagyobb atlagos napi PM,s koncentréciét Borgerhout
belvarosi mintavételi helyen kaptam az Gszi-téli illetve a téli-tavaszi kampany alatt rendre 29 pg/m®-t
és 45 ug/m’-t (9. tablazat). A legnagyobb napi PM, s koncentraciét (99,7 pug/m?) is itt figyeltem meg,
mégpedig az utébbi kampanyban. Hasonldéan nagy, az EU-s direktivdban foglalt limit értéket
meghaladd koncentracidkat tapasztaltam az ipari/varosi behatdsu mintavételi helyen (Zelzate: 26
ug/m?3) télen, és megleps médon a vidéki/mezégazdasagi (Wingene: 29 pg/m?) mintavételi helyen a
tavaszi monitorozas alatt. Tovabbi két mintavételi ponton, az ipari (Petrolumkaai) és kiilvarosi jelleg(
(Mechelen) helyeken nyert atlagos PM, 5 értékek kozel esnek az EU-s hatarértékhez. A kapott PM, 5
koncentracidk 6sszemérhet6 nagysaguak a belgiumi Gent varosaban 2004-2005 telén megfigyelttel
(28,6 pg/m?) (Viana et al., 2007). Azonban az atlagos nyéri PM, s koncentracidk feleakkorak, mint a
téli értékek, pl. a mez6gazdasagi és a kilvarosi mintavételi helyeken. Ez a megfigyelés 6sszhangben
van a Gentben nyaron mért atlagos PM, s értékkel (12,4 ug/m?) (Viana et al., 2007). Megjegyzem, ha
tekintetbe vessziik mindkét szezonbeli kampanybdl szamitott atlagokat, csak a varosi mintavételi
hely (29 pg/m?) 1épi tul az EU-altal definialt hatarértéket (10. tablazat).

Mivel a hat flandriai mintavételi helyen végzett két-két kampany alatt 6sszességében csak
maximum harom hdénapon keresztil volt lehetségem mintavételezni, ezért extrapolacios becslést
alkalmaztam az egyes mintavételi helyekre vonatkozé éves atlag PM, s koncentrdcié kiszamitasahoz.
Az eljdrasban a napi PM, s értékek atlagat (10. tablazat) vettem alapul, tovabba egy korrekciods faktort
alkalmaztam, amelyet harom tovabbi flandriai mintavételi hely teljes éves monitorozasabdl nyert
atlag PM, s koncentracidinak aranyossagat tekintetbe véve szamitottam. Ez azon alapult, hogy a
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mintavételezett napok szaman bellil mennyi a hatarértéket meghaladd napok szama, amelyet 365
napra extrapolaltam.

9. tablazat Napi PM, s koncentracidk (modszer: Partisol+gravimetria) és az ionos alkotdk
aranya a PM, s-ben (%) a hat flandriai mintavételi helyen.

Hely jellege (név Evszak Atlagos napi PM, s koncentracié Szervetlen ionos alkoték
roviditése — kampany csapadék (ng/m?3) aranya a PM, s-ben (%)
szama) (mm)

Tartomdny  Atlag+SD  Tartomdny  Atlag+SD

Ipari (P-1) Gsz 3,0 7,9-59,5 20+11 20-54 3448

Ipari (P-2) tél 3,5 6,3-61,6 21+12 20-98 48+16
Belvarosi (B-1) Gsz-tél 2,7 0,2-62,7 29+15 19-53 3549

Belvarosi (B-2) tél-tavasz 0,9 13,8-99,7 45122 9-64 38+13
Ipari/varosi (Z-1) tél 1,8 1,6-67,7 26t16 26-91 50+13
Ipari/vérosi (Z-2) nyar-Gsz 1,0 5,9-43,8 168 11-83 37+10
Kilvarosi (H-1) tél-tavasz 3,2 5,5-59,0 19+13 13-72 41411
Kilvarosi (H-2) 6sz 2,1 4,4-38,5 168 7-58 40%12
Kulvarosi (M-1) tavasz-nyar 2.1 7,1-21,3 1247 7-54 18+10
Kilvérosi (M-2) Gsz-tél 2,6 9,2-60,1 24+13 17-57 36+10
Vidéki/Mezdg. (W-1) tavasz 1,3 7,0-63,9 28+16 19-59 36+11
Vidéki/Mezég. (W-2) nyar 2,2 5,2-23,2 11+4 6-81 49+13

* — jonos alkoték PM-beli koncentracidjat IC-s mddszerrel hataroztam meg (Id. lent 4.2.6.1. alfejezetben).

A PM, 5 4tlagos éves koncentracidja 16 pg/m? volt 2002-ben a harom referencia mintavételi helyen
(Mechelen-Zuid, Mechelen-Nekkerspoel, Brisszel-Zaventem), mig atlagos értéke valamivel nagyobb
(21 ug/m’) volt a kiugrd éves PM, s értéket add belvarosi mintavételi hellyel (Borgerhout) megegyezd
monitorozasi id6szakban. Ezek az eredmények jol egyeznek a belgiumi Menen varosi mintavételi
pontjara nyert atlagos éves PM,s koncentraciéval (17 pg/m?®) (Ravindra et al., 2008). A fenti
megfigyelésekbdl feltételezhet6 tehat, hogy a belvarosi mintavételi ponton (Borgerhout) a két
kampany soran megfigyelt igen nagy (38 pug/m?) atlagos napi PM, s koncentracioé érték egy epizddikus
szennyezés kovetkezménye. A fenti eredményeknek megfelel6en nyilvanvald, hogy csak a belvarosi
mintavételi hely nem felel meg az eurdpai unids direktivaban foglalt éves PM, 5 hatarértéknek.

10. tablazat Atlagos napi PM, s koncentracié Partisollal mintavételezve és gravimetridsan
meghatarozva (két kampanybdl) és az extrapolalt éves értékek.

Mintavételi hely Mintavételi PM, s atlag (ng/m3)
jellege (roviditése) napok szdma
Partisol/gravimetria  Extrapoldlt éves

Ipari (P) 89 21 23
Belvarosi (B) 76 38 29
Varosi/ipari (2) 91 22 21
Kalvarosi (H) 82 17 20
Mez6gazdasagi (W) 94 20 18
Kalvarosi (M) 71 19 19

4.2.4. Modellel szamitott PM, s és PM;, koncentracidk

A BelEUROS programmal szdmitott modell és az egyik kilvarosi leveg6mintavételi allomason
(Mechelen) mért (Partisollal mintavételezett és gravimetridsan meghatarozott) PM,, adatokat a 29.
abran jelenitem meg. Amint az Iathatd, igen jo egyezés mutatkozik a két adatsor kdzott a viszonylag
hosszu (135 napos) megfigyelési id6szakra, 2002. januar 1-e és majus 15-e kozott. A nyert PM
trendgorbéken szamos kiugré PM,, csucsérték figyelhet6 meg. Ezeket és a kis PM értékeket is eléggé
jol reprodukalhaté mddon adja vissza a modell-kozelités. Lathatd, hogy a modell és a kisérleti PMy,
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abszolut értékei is szdmos esetben jo egyezést mutatnak. Megfigyelhet6 azonban az is, hogy néhany
esetben a BelEUROS program |lényegesen eltérg, alul-, illetve felllbecslést ad az aktudlis napi PMy,
koncentraciéra. Erre az eltérésre szamos magyardzat lehetséges. Ezek kozé tartoznak példaul a
modellben alkalmazott kozelit6 meteoroldgiai ,mez6k” és az egyes teriletek valés meteoroldgiai
adatai kozotti kiilonbség, a helyi, flandriai emissziés adatokbeli bizonytalansag, kiléndsen a primer
részecskék emisszidjanak vonatkozasaban, valamint a kilénb6z6 légkorbeli diszperzids és kémiai
atalakulasi folyamatok nem megfeleléen pontos reprezentdcidja a BelEUROS modellben.
Megjegyzend6 azonban, hogy a szamitasok soran tapasztalt, atlagosan 20%-os eltérés a kisérleti és a
modell adatok k6zott mar elfogadhatéd pontossagunak mondhatd légkori modellt jelent. Tovabba
feltételezhet6 az, hogy a PM-ben véltakozd mennyiségben jelenlevé szerves aeroszol komponensek
(pl. SOA) befolyasolhatjdk a PM,s adatok pontossagat. Ezen vegyiletek légkorbeli reakcidit, igy
koncentracidit a BelEUROS program még nem kozeliti kell6 pontossaggal.
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29. dbra Atlagos napi PM;, koncentracié BelEUROS modellel szamitott és kisérleti értékei
a kulvarosi mintavételi helyek egyikén (Mechelen, 2002. januar 1. - mdjus 15.).

Belgium teljes teriiletét lefed6, éves (2003-ra) modellezett PM,s és PMy koncentracio
értékek lathatdk a 30. abran. A PM,, modell adatokbdl (30a. dbra) latszik, hogy azok mind a valléniai
(dél-belgiumi), mind a flandriai régiok nyugati részében érik el cstcsértékiiket. Nagy PM koncentracio
figyelhet6 meg Flandria k6zéps6 részén is. Ezzel ellentétben jéval kisebb PM,, értékeket kaptam
Kelet-Flandridra és Valldnia délkeleti részére. Az utdbbi teriilet nagyobb részét erd6k és fiives
teriiletek képezik, amelyek a nagyobb antropogén emisszids forrdsoktél mentesek.

(a) ; shéte o rdinates, equator at BO'N ~ (b)
30. abra Modellezett atlagos éves PMy, (a) és PM, 5 (b) eloszlas Belgiumban 2003-ban.

Belgium teriletére, 2003-ra modellezett éves PM, s eloszlast a 30b. abra tartalmazza. Amint
az kitlinik, nagyobb koncentracid-kiilénbségek tapasztalhatdk az antropogén szempontbdl kényes,
yforrd pont”-nak minGsilé teriletek kozott a PM,s esetében, mint a PMy-nél. Nagyobb PM
koncentraciékat szamitottam kozép-Flandridra (Brisszelre, illetve kdrnyezé teriletekre), és Valldnia
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nyugati részeire. Ezek az eredmények a nagyobb s(ir(iségl ipari emisszio jelenlétét mutatjak az északi
teriileteken. Erdekesség, hogy Nyugat-Flandria, — amelyre, mint fent ldthatd, mind a modellbél, mind
a monitorozasbdl viszonylag nagy PMy, értékeket kaptam, — csak viszonylag kis PM, s értékeket
mutatott. Ennek feltételezett oka a nagy relativ elsGdleges aeroszol emisszié a durva (PMyg,s)
mérettartomanyban, amely az utébbi teriiletekre jellemzé, igen jelentés mezégazdasagi aktivitasnak

« sz

(erdés, fuves vidék) figyeltem meg.

4.2.5. Meteoroldgiai paraméterek hatasa a PM, s és PMy, koncentraciora

Az altaldnos atmoszféra elmélet alapjan varhatd, hogy megnovekedett szélsebesség,
csapadékmennyiség, és/vagy paratartalom csokkentheti a légkori aeroszol-koncentraciét a levegé
higitasa és/vagy kimosasa altal (Mészaros, 1997). Altaldban ennek megfeleléen alakult a flandriai
PM, s és a PM;, koncentracidja is (Al. tdblazat). Masrészrél, a megemelkedett sugdrzasi intenzitasnak
(R) és léghémérsékletnek (T,,) maga utan kellene vonnia a légkori aeroszol-koncentracié
novekedését Uj részecskék (masodlagos aeroszol) indirekt fotokémiai képz6désén keresztil
(Mészaros, 1973), valamint a szuszpendalt részecskék Osszetapaddsa és novekedése altal. Ezt a
novekedést azonban csak néhany mintavételi helyen tapasztaltam, mint példdul a téli-tavaszi
kampany alatt a belvarosi (Borgerhout), illetve a nyari kampany alatt a vidéki/mez6gazdasagi
(Wingene) mintavételi pontoknal. Ezzel ellentétben, a legtébb mintavételi helyen és szezonban, a T,
inkdbb antikorreladlt a PM,s és PM,, tomeggel. Ez feltételezhet6en annak tulajdonithatd, hogy a
flandriai aeroszolok nagy szazalékban tartalmaznak NH,NOs-ot (31. dbra), amely egy része a T,
novekedésének hatasara mindkét (finom és durva) részecskefrakcidbdl a gazfazisba parolog el.

4.2.6. Légkori gazszennyez6k, PM, 5 0sszetétel és valtozasuk
4.2.6.1. Aeroszol jonos Osszetétel szezondlis és hely szerinti vdltozdsa

A vizoldhatd (ionos) szervetlen aeroszol alkotdk altaldban jelentds hozzajarulast mutattak a
PM,s tomeghez, amely atlagosan 34-50% kozott fluktudlt a mintavételi helyeken (9. tablazat).
Hasonlé mértékl hozzajarulast figyeltek meg a belgiumi Gent vdrosara nyaron és télen, pl. 38%-ot és
43%-ot (Viana et al., 2007). Az egyik kiilvarosi mintavételi dllomas (Mechelen) volt az egyetlen
kivétel, joval kisebb ionos aeroszol alkotd hozzajarulassal (18%) a késé tavaszi/kora nyari kampany
alatt. Ezen a mintavételi ponton az OC aeroszol jelentds hozzajaruldsat tapasztaltam (ld. 4.2.8.
alfejezetet). Ugyanakkor az is megfigyelhetS, hogy az ionos komponensek PM,s-beli hozzajarulasa
igen széles hatdrok kozott (6-98%) valtakozik a hat Flandriai mintavételi helyen (9. tablazat).

Kationok. — A flandriai PM,s-ben a Na* és az NH," bizonyult a két leggyakoribb kationnak.
Atlagos napi koncentracidjuk rendre a 0,4-1,2 és 0,9-4,9 ;.lg/m3 tartomanyba esett (31. abra).
Mindkét aeroszol alkotd kozel egyenletes eloszlast mutatott szezonalisan és hely szerint is. A Na* és
NH," légkdri PM, s koncentracidja a cstcsértékét télen érte el, rendre az ipari (Petroleumkaai) és a
belvarosi (Borgerhout) mintavételi helyeken. Minimalis értékeket regisztrdltam a tavaszi/nyari
kampdanyok soran a tébbi mintavételi hely barmelyikén (pl. Mechelen, Zelzate, Wingene). A nagy Na*
koncentracié a megndvekedett tengeri sé aeroszol tengerfelSli légtomegek altali szallitdsanak
tulajdonithatd, mig a nagy PM,s-beli NH," tartalom az NH,NO; nagyobb termikus stabilitdsanak
koszonhet6 a hidegebb téli hdénapok alatt, amely ellentétes trend a nyari mintavétel alatt
tapasztaltakkal. Viana és mtsai (2007) hasonlé eredményeket kaptak varosi (Gent, Belgium)
aeroszolok vizsgalatakor, sugallva az atlanti-6cedni légtomegek nagytavolsagl aeroszol-szallitd
hatasat, amelyek dont6en hatdrozzak meg a kontinens feletti aeroszol tengeri sé tartalmat. A jelen
tanulmany eredményei bizonyitjak, hogy tengeri sé aeroszol széllitas a flandriai légkdrbe a hideg
évszakban (télen) éri el a maximumat. Ez ellentétes megfigyelés a Dél-Eurdpdra vonatkozéval, ahol a
tengeri so aeroszol maximuma nyaron tapasztalhatd (Viana et al., 2007).

A K" joval kisebb mennyiségben fordult el6 a PM,s-ben, mint az el6z8 kationok. A K* atlagos
napi koncentracidja 0,24 ug/m?, mig csucsértékeit az ipari és a nagy/kézepes forgalmu (belvérosi/
kilvarosi) mintavételi helyeken kaptam, ami jelzi, hogy f6 forrasai a szén/fatlizelés és/vagy az
izemanyag/ipari égetés. Szamos tanulmany, mint a szén/fatiizelés indikatorat emlitik a K-t (pl. Yuan
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et al., 2006; Khalil és Rasmussen, 2003). A PM, s Ca** és Mg2+ tartalma viszonylag kicsi volt mindegyik
mintavételi helyen: 0,01-0,05 pg/m>. Ez aldl kivétel Zelzate és Hasselt a téli/kora tavaszi kampanyban.

20 1
2-
SO
18 4
ENOZ
& 16 | -
£ ucl
—~ 14 -
g HF
= 12 I
) mCaZt
- 10 + mMg2t
=
§ 8 akt
6 + - +
é mNH,y
4 = mNa®
2 -
o -
3 g g
W =
= I
2 5 | f
-~ =
Fij

31. dbra Vizoldhaté aeroszolok ionos 6sszetevbinek atlagos napi koncentréacidja a PM, s-ben
kiilonb6z6 évszakokban és mintavételi helyeken Flandriaban.

sz

Osszevetésben a tobbi, IC-s mdodszerrel detektalt anionnal. Kivételt képeztek a vidéki/mez6gazdasagi
(Wingene) és az kilvarosi (Mechelen) mintavételi helyek a tavaszi kampany alatt kapott kisebb
koncentraciokkal, rendre 0,79 pg/m? és 0,43 pug/m>. Mas tanulmanyok maximum SO,> koncentraciét
altalaban tavasszal és nydron tapasztaltak (Mészaros, 1974a; Day et al., 1997; Lee és Kang, 2002;
Manoli et al., 2002; Rodriguez et al., 2004; Ravindra et al., 2008; Putaud et al., 2004). Ez a trend
azonban nem figyelhet6 meg Zelzate és Mechelen mintavételi dllomasoknal, amelyek nagyobb SO,*
koncentraciét mutattak télen, mint nyaron. Mésziros (1974b) eredményei szerint a téli SO~
képz6dése SO, prekurzor gazbdl szdmos mechanizmus szerint jatszédhat le, pl. aeroszolok feliiletén,
vagy légkori vizpara cseppekben bekdvetkezd abszorpcion keresztiil. A megnovekedett légkori SO,>
koncentraciét, mint az ipari méret(i széntiizelés indikdtorat gyakran hasznaljdk Nyugat-Eurépdban
légszennyez6 markervegyiiletként (Cyrys et al., 1995). Mivel ez az emisszids forras jellemzéen nem
iparteriletekrél szarmazd szennyezés nagytavolsagu szallitasaval érkezik a vizsgalt terlletekre.

A NO; 4&tlagos napi koncentracidja hasonld, vagy nagyobb volt, mint a SO,”-é a hideg
évszakban. A légkori NO;3 és SO,> aeroszolok fontos forrasai prekurzor gazaik, a SO, és a NO,

2002a). A nagyvarosok levegGjében a NO, fGképpen a gépjarmiforgalom emisszidjabdl szarmazik.
Mivel az emisszid éves eloszlasa kozel egyenletes, a NO3™ koncentracid szoros kapcsolatban allhat a
NO/NO, (pl. OH-gyok, vagy Os altali) oxidacidjaval, tovabba meteoroldgiai faktorokkal, mint a T, RH,
sugarzasi intenzitas és atmoszféra stabilitas.

Tavasszal a vidéki/mez8gazdasagi behatdsu mintavételi helyen (Wingene) a NO;™ és az NH,"
megnovekedett atlagos napi koncentracidja figyelheté meg a PM, s-ben, ami a teriilet kornyezetében
folyd intenziv allattenyésztés és tragydzds emisszidjdnak a kovetkezménye. Nydron mindkét
komponens koncentracidja lecsokkent a nagyobb T, és az NH;NO; termikus instabilitdsa miatt, pl.
normal atmoszférikus h6mérsékletek (pl. 20 °C) felett (Harrison et al., 1990), és a nyari idGszak alatt
csokkent mértékd tragyazasi aktivitasnak kdszonhetéen. Ezzel ellentétben a PM, s atlagos napi S0,”
tartalma novekedett a nyari id6szakban, ami feltehet6éen a kornyezé, megmiivelt teriiletek
intenzivebb (dizellizem() gépjarmiforgalmaval, tovabbd a SO, felgyorsult fotokémiai oxidacidjaval

magyarazhato.
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A Flandria felett monitorozott aeroszol CI" atlagos napi koncentracidja jelentSs fluktudciot
mutatott a 0,01-0,66 pg/m? tartomanyban. Korabbi tanulmanyok tengeri s6 aeroszol légkdri HNO; és
H,SO, gdzok hatdsdra bekovetkezé CI' veszteségét irtdk le kilonb6z6 tengerparti terlletek felett
(Horvath et al., 1981b; Laskin et al., 2003; Yuan et al., 2006). A légkori CI" dént6en a tengerviz
porlasabdl és elpdarolgasabdl keletkezett aeroszolokbdl szarmazik (Mészaros, 1977). Meteoroldgiai

kampany alatt az aeroszol CI &tlagos napi koncentraciéjanak megndvekedett értékét (0,35 pg/m?)
figyeltem meg az ipari/varosi behatasi mintavételi helyen (Zelzate), amely feltehet6en tengerhez
viszonylag kozeli elhelyezkedésének (=50 km) és a mintavételi periédus alatt uralkodd tengeri
(dont6éen DNY/NY-i) légaramlatoknak tulajdonithaté. Tovabbi megfigyelés a CI” nyaron tapasztalhatd
minimum koncentrdcidja, amely az aeroszol NH,Cl elpdrolgasanak tulajdonithatd. Utdbbi példaul
szuszpendalt tengeri sé részecskék NH;NO; aeroszolokkal bekovetkezé reakcidjaban keletkezik
(Harrison és Pio, 1983). A fluorid atlagos napi koncentracidja igen kicsi volt az 6sszes flandriai
mintavételi ponton (0,01-0,02 ug/m?). Cstcsértékét a varosi/ipari mintavételi helyen (Zelzate) érte el,
ami a kozeli acélolvasztok emisszidjanak tulajdonithatd, hasonldan a megndvekedett Ca**, Mg és K*
koncentracidéhoz. Néhany szérvanyos mintavételi naptdl eltekintve, a PO,> és a SO;* nem volt jelen a
PM,s-ben, az IC mddszerrel kimutathaté mennyiségben. Aeroszol NO,-ot a vidéki/mez6gazdasagi
(Wingene: 0,38 ug/m?) és a kulvarosi (Hasselt: 0,04 pg/m?, Mechelen: 0,17 pg/m’) mintavételi
pontokon a késd téli/tavaszi kampanyban, illetve a vidéki/mezégazdasagi (0,12 pg/m?), kilvarosi
(Hasselt: 0,01-0,04 ug/m?>) és ipari (Petroleumkaai: 0,1 pug/m?) mérési pontokon gydijtott mintakbdl
mutattam ki, mind a nydri, mind a téli id6szakban. A nagyobb aeroszolbeli NO, a heterogén
képz6dési folyamat felgyorsulasanak eredménye, melyet a prekurzor (HNO,) nagyobb légkori szintje
és az idGjarasi feltételek (nagy RH, csapadék, és/vagy kis intenzitasu napsugarzas) is gyorsithatnak.

3]
o

Atlagos ionegyensuly eltérés (%)

Ipari (P) Belvarosi (B) Vérosi/ipari (2) Klvérosi (H) MezGgazdasagi (W) Kilvédrosi (M)

32. dbra Vizoldhatd szervetlen PM, s komponensekre szamitott atlagos ionegyensuly eltérés és
valtozdsa kilonb6z6 évszakokban és uralkodd szélirdnyokndl a hat flandriai mintavételi helyen.

Kation-anion egyenstly. Vizoldhaté aeroszolra szamolt kation-anion egyensuly pozitiv (kation
tobbletnek megfeleld) atlagértéket mutatott és nagymértékben fluktudlt szezon-, illetve hely-
specifikusan is (32. abra). A kampany és szezon szerinti atlag 19% (median: 15%). Kiugréan nagy,
pozitiv irdnyud eltérés mutatkozott az erds antropogén behatdssal rendelkez6 mintavételi
allomasokon (ipari, belvarosi). Ugyanakkor a legtobb mintavételi helyen, évszaktdl flggetlenil,
altaldban 15% alatti az eltérés. Ennek lehetséges magyarazata szerves (anionos) alkotok és esetleges
kismértékd karbonat jelenléte a Flandriai légkérben, amelyek az alkalmazott IC-s mddszerrel nem
mutathatdk ki. A szerves komponensek jelenlétére kozvetett adatokbdl lehet kévetkeztetni, mint pl.
a megnovekedett OC-tartalombdl a flandriai PM,s-ben (ld. 4.2.8. alfejezet), tovabba, szamos

« sz

(Ravindra et al., 2006). Megjegyzendd, hogy Kubatova és mtsai (2002) tébb mint 100 szerves
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komponenst (n-alkdnokat, zsir-, dikarboxil-, oxidikarboxil-, és diterpénsavakat, lignin-pirolizis
termékeit, PAH vegylleteket, levogliikozant, stb.) taldltdk jelent6és mennyiségben (koncentracié-
tartomany: ~0,1-60 ng/m?) Gent varosaban gyjtott aeroszol mintakbdl. Ezek légkori koncentracioja
szezonalis trendet mutatott, fliggdtt a légkdr ,oxidacids erejétsl”. Altaldban a n-alkdnok és a
zsirsavak esetében télen, mig dikarboxilsavaknal nydron figyeltek meg nagyobb légkori koncentraciot.
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33 ébra Kl'sérleti (Partisol mintavétel IC elemzés) és BeIEUROS modeII szémitési eredmények

sz

behatasu mintavételi helyen (Zelzate, 2002. januar 3-30.).

Modell szamitdsok ionos aeroszol-6sszetevékre. A kisérletileg meghatarozott ionos
komponensek atlagos napi koncentracid adatait kés6bb felhasznaltam a BelEUROS programmal
szamitott modell koncentracidéadatok pontossaganak ellenérzésére (33. abra). Kielégitéen jo egyezés
figyelheté meg a modell és a kisérleti koncentraciéadatok kézott pl. az ipari/varosi mintavételi helyre
(Zelzate) a SIA, azaz az NH,", NO5™ és SO,> komponensek esetében (33a-c. 4brak). Ugyanakkor az is jol
l[athatd, hogy a modell valamivel nagyobb koncentracidkat produkalt a mintavételi id6szak elsé
felére, mig lényegesen kisebb értékeket adott az kampany masodik felére. Mint azt fent is
megjegyzem, a modell tulbecsiilt adatokat adott a PM tomegre. Ennek megfeleléen, a kovetkez6
atlagos pozitiv hiba jellemzi a modellel nyert adatokat: 33,6% (NHs), 37,6% (NO3), és 19,6% (SO,%).

A masodlagos aeroszol komponensek modell altali tulbecslése feltételezhet6en abbdl ered,
hogy a légkori folyadékfazisban végbemend szulfat aeroszol képz&dés csak erdsen parametrizalt
maodon szerepel a BelEUROS modellben. Ez a szamitasokban alkalmazott geoldgiai racspontokba
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helyezett felhGkre vonatkozd részletes adatok hidnydnak tulajdonithaté, mint példaul a felh6k
(kondenzalt) viztartalma és az alsé légkor felh6k altal elfoglalt térfogatdanak nagysaga.

Sajnos a SOA modellezett koncentracidit nem tudtam Osszehasonlitani kisérleti adatokkal,
mivel az utdbbira nem végeztem adatgy(ijtést. Megjegyzem, hogy a SOA képz6dés Flandria felett
Iényeges nagysagu lehet, amit kozvetetten aldtdmasztanak a monitorozasi eredmények, pl. az OC és
az ionos aeroszol komponensekre megfigyelt adatok (Id. pl. 32. 4bra).

4.2.6.2. Aeroszolképz6 gdzok koncentrdcid vdltozdsa

Denuder. — Az 4tlagos napi HNO, és HNO; koncentracié hasonldan kis értékd (0,3 pg/m?) a
vidéki mintavételi helyen (Wingenében) (11. tablazat). A killvarosi Mechelenben hasonlé értékeket
kaptam (0,8-1,0 pg/m?>), mig a hideg évszakban a HNO, koncentracidja kozel egy nagysigrenddel
nagyobb (2 pg/m®), mint a HNOs-é. Kiugréan nagy HNO, koncentraciét mutattam ki az ipari
(Peroleumkaai) mintavételi pontnal mindkét (6szi és téli) kampdny folyamdn. Ez a megnovekedett
légkori NO, koncentracidnak és depozicionak volt tulajdonithaté (11. tablazat), dontéen a
nagymennyiségli csapadék miatt (Al. tablazat), amely megnévelte a NO, konverzid sebességét HNO,-
va. Mint az ismert a szakirodalombdl, a NO, heterogén légkorkémiai folyamatban konvertalddik
HNO,-va. Ennek sordan a NO, gaz killepedik/adszorbedlddik kiilonb6oz6 kornyezeti fellletekre (pl.
névényzet, talaj), ahol a nagyobb nedvesség (pl. kondenzalt vizpara) el6segiti az atalakuldsat (Stutz et
al., 2002, 2004). Az ipari behatdsu allomds, Petroleumkaai (,Petréleum Kikots”) légkorét altalaban
mindig nagy aeroszol (pl. fist, korom) és NO, koncentracié jellemzi. Ezek a koérilmények el6segitik az
emlitett légkori atalakuldsi folyamatok felgyorsuldsat. A HNO, lecsokkent mértékl fotokémiai
atalakuldsa a kevésbé el6nyos légkori korilmények (pl. gyenge napsugdrzasi intenzitds) szintén

« sz

11. tablazat Gazfazisu szennyez6k kdzvetett és kozvetlen elemzésébdl nyert atlagos napi légkori
koncentracidi (ug/m3) és valtozasuk (+SD) a hat flandriai mintavételi helyen.

Hely (név rov. — Evszak Kozvetlen mérés Denuder és IC elemzés
kampany szama)

NO NO, SO, HNO, HNO; SO, NH;
Ipari (P-1) Osz 24+16 42+11 26114 3+1 0,4+0,2 29+15 512
Ipari (P-2) tél 35434 46+15 34424 442 0,240,2 51432 613
Belvarosi (B-1) Gsz-tél 58+49 53+10 17+ 8 - - - -
Belvarosi (B-2) tél-tavasz 38+32 61+20 18+12 - - - -
Varosi/lpari (Z-1) tél 30441 37415 19+9 - - - -
Varosi/lpari (Z-2) nyar-6sz 12+12 3149 6+4 - - - -
Kalvarosi (H-1) tél-tavasz - - 5+4 - - - -
Kalvarosi (H-2) Gsz - - 5+2 - - - -
Kalvarosi (M-1) tavasz-nyar 8+4 3248 613 0,8%0,3 1,0+0,7 3+2 4+1
Kalvarosi (M-2) Gsz-tél 30+28 45+13 816 242 0,3+0,2 616 2143
Mez6gazd. (W-1) tavasz - - - 0,5+0,3 0,3%0,2 343 614
Mez6gazd. (W-2) nyar - - - 0,3+0,1 0,3+0,1 1,4+0,6 542

A SO, napi atlagos légkori koncentracidja igen kicsi a vidéki/mez&gazdasagi terilet kézelében
(Wingene) és a kiilvarosi (Mechelen) mintavételi helyen 1,4-6 pg/m>. Cstcsértékét az ipari
mintavételi pontndl (Petroleumkaai) figyeltem meg a kora @szi és téli kampany soran, rendre 29
pg/m3-t és 51 pg/m>-t, amely az olajfinomitdk helyi hatasat és mas, kapcsolddé antropogén aktivitast
is mutathat (pl. teherhajé forgalomat a Schelde folyon).

A légkori NH; atlagos napi koncentrécidja (2-6 ug/m?®) nem mutatott lényegesen fluktuéciot,
még a tragyazasi szezon (tavasz) alatt sem, amikor a PM,s nagy SO,> tartalommal volt jellemezhetd.
A vidéki mintavételi hely (Wingene) kornyéke a flandriai allattartas kézpontjanak tekinthet6, ahol az
NH; emisszidja maximdlis. Azonban az NH; hasonldé légkori koncentraciéja Flandria felett a
légszennyezd viszonylag egyenletes eloszlasat jelzi. Tovabbd az NH; jelentSs része az allattartds
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emisszidojabdl szarmazik. Az allattenyésztés (dontden a sertés farmok) évente tébb mint 20 000 t NHs-
at bocsat ki Flandridban (1990-es adat: 50000 t NH;). Az emisszid 45%-a Nyugat-Flandridbol
szarmazik, ahol a vidéki/mez6gazdasagi mintavételi pont (Wingene) taldlhatd. Ezen a teriileten az
NH; f6 forrasai, csokkené emisszids hatas szerint a kovetkezdk: (i) szarvasmarha istallok, (ii)
tragyatarolok és elosztok, (iii) rétek és (iv) mitragya. Kevésbé fontos NH; emisszid forrasok a szantok,
a biomassza égetés és a biolizemanyag hasznalat (Asman és Van Jaarsveld, 1991; Asman et al., 1998).
A felsorolt forrasok, — hasonlé intenzitasi sorrendnek megfeleléen, — Flandriara is jellemz&ek.

Kézvetlen monitorozds. — A NO és a NO, napi atlagos koncentracidja a legnagyobb volt a
nagyforgalmu belvarosi (Borgerhout) mintavételi ponton, azaz kézel 60 pg/m?>. Kisebb NO és NO,
koncentrdcidkat figyeltem meg a tobbi, ritkdbb gépjarmiforgalommal rendelkezé mintavételi helyen,
azaz rendre 8-35 pg/m>-t és 31-45 pg/m>t. Mindkét komponens a cstcsértékét a hideg évszak alatt
érte el. Ez a trend megfigyelhet§ volt a SO,-ra a vidéki/mez6gazdasagi jellegli Wingene kivételével. A
SO,-ra a direkt monitorozassal és az indirekt (denuderes) mintavétellel kombinalt IC-s elemzéssel
nyert eredmények igen jo egyezést mutattak (11. tablazat), ami jelzi a két alternativ mddszer
megbizhatdsagat.

A SO,, NO és NO, koncentracio id6beli valtozasa (direkt monitorozas) jol kbvette a kdzvetett
(denuder és IC) mddszerrel nyert SO,, HNO, és HNO; koncentrécid trendet, mint ahogy a kapcsolddd
masodlagosan képz&dott (SIA) aeroszol alkotdk idSbeli valtozasat is (34. dbra). Ezért a koztik fennallé
Osszefliggés feltarasa végett kiszamitottam a megfelelé gaz-aeroszol konverzids faktorokat, ahogy azt
a kovetkez6kben kifejtem.
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34. abra Gazok és aeroszol komponensek napi atlagos légkori koncentracidjanak idébeli
valtozasa a kiilvarosi mintavételi ponton (Mechelen) az &szi-téli kampany alatt.

4.2.6.3. Gdz-aeroszol konverzios faktorok

A szamitott SOR adatok a masodlagos szulfat aeroszolok nagymérték(i képz&désére utalnak a
vidéki/mez6gazdasagi (Wingene) mintavételi helyen, mig inkébb kicsi/k6zepes intenzitdsira a masik
o0t mintavételi ponton (35. dbra). Ezek az adatok latszolag nem tlkroznek hely, vagy évszak specifikus
trendet a kiilvarosi (Hasselt), belvarosi (Borgerhout) és ipari (Petroleumkaai) mintavételi dllomasokra.
Ugyanakkor az ipari/kiilvarosi helyen (Zelzate) a nyari/6szi SOR nagyobb a téli értéknél. A vidéki
helynél megfigyelhetd, kiugréan nagy SOR érték megmagyarazhaté a koézeli mez6égazdasagi
terlileteken a mintavételi id6szak alatti intenzivebb gépjarm(forgalommal (pl. traktorok, vontatdk),
amelyekben nagy kéntartalmu mez6gazdasagi dizelolajat haszndlnak lGzemanyagként. Ugyanakkor
megjegyzendd, hogy a kozeli északi-tengeri kikotékben zajlé nemzetkozi hajoforgalom emisszidjabdl
szdrmazdé kénvegylletek légtomegek altali nagytdvolsdgl szallitdsa is magyarazhatja a
megemelkedett SOR értéket. A nagyobb SOR értékre tovabbi magyardzat lehet a hely vidéki jellege,
azaz mivel nincs els6dleges forras a kozelben, igy a szulfat nagyobb része mdsodlagos aeroszol
és/vagy légtomegek altali hosszu tavu aeroszol szallitas eredménye. Az eredményekbdl az is kitdnik,
hogy a SOR értékek csak akkor kisebbek, amikor a szulfat elsédleges forrdsbdl (pl. tengeri sd, vagy
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antropogén aeroszol) szdrmazik. Tovdbbi fontos megfigyelés, hogy a SOR értéke nagyobb tavasszal,
mint nyaron (35. bra). Ez jelezheti a SO, gyorsabb atalakulasat SO,>-ta, dontSen a nagyobb szamu és
hosszabb napos id6szakoknak kdszonhet6en, amely megnéveli az oxidaldanyagok (pl. OH-gyok, Os)

koncentraciéjat. Ez konzisztens megfigyelés a szakirodalommal (Mészaros, 1974a).
Ugyanakkor, tovabbi emisszids forrasok (pl. dizellizem(i gépjarmdivek) is hozzajarulhatnak az aeroszol

légkori
S0,” koncentracidhoz a vizsgalt tertleten. A kiilvérosi jelleg(i dllomason (Mechelen) a késé &szi/téli
kampany alatt nagymértékben megnovekedett SOR értéket kaptam, 6sszevetésben a nydron nyert

eredményekkel. Az el6bbi kampdny soran a szarazfold feldli széljaras domindlt (35. abra), amely
aldtdmasztja az antropogén masodlagos SO,> aeroszol nagyobb mértékd jelenlétét a PM, s-ben.
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35. dbra Evszak és hely szerinti gdz-aeroszol konverzids faktor (SOR, NOR) és neutralizacids
arany (NR) atlagos napi értékei, fluktuacidjuk, és az uralkodé széliranyok.

A szakirodalomban kozoltek szerint, a NOR értéke altaldban kisebb, mint ugyanazon
mintavételi helyhez tartozé SOR-é (Colbeck és Harrison, 1984). Ez a megallapitas helytallé a jelen
tanulmanyban szamitott adatokra is. A flandriai mintavételi helyeken a NOR értéke 0,004-0,08 kozott
valtakozott (teljes kampany atlag: 0,03), amely alatamasztja a masodlagos nitrat aeroszol képz6dését
(35. dbra). Ez mindig kisebb mérték({ ugyanazon a mintavételi helyen, mint a masodlagos szulfat
aeroszol képz6dése. A NOR adatok nagyobb hely szerinti és szezonalis valtozast mutatnak, mint a
SOR értékek. A szervetlen NO;” megoszlasa a gdzfazisi HNO; és az aeroszol NH;NO; kdzott az utdbbi
javdra tolddik el a téli szezonban. A mintavételi pontokra nyert legtobb NOR érték ezt a szabalyt

koveti. Ez aldl ismét kivételt képez a vidéki/mez6gazdasagi mintavételi pont (Wingene), amelyre a
tavaszi NOR érték nagyobb, mint a nyari. Ez varhaté is, hiszen a T, nagyobb a nyar folyaman, mint
tavasszal. A Wingenére megfigyelt NOR adat koveti a SOR-ra megfigyelt trendet, mig a tobbi

mintavételi helyre megfigyelhetd szezondlis SOR/NOR viltozas ellentétes ezzel, de a trendjuk
hasonld, mint amit SO,*-ra és NOs-ra k6z6l a szakirodalom (Harrison és Pio, 1983; Querol et al.,

2004). A Wingenére vonatkozd ellentétes trend magyarazhaté a nyar folyaman tapasztalt nagy
mennyiségl csapadékkal, amely kilonbozéképpen mddosithatja a gazfazisi prekurzor és a SO,>

A SOR szdmitdsok el6nye, hogy a nyert adatok alapjan, egyszeri mdédon lehetséges a
mintavételi hely emisszids tulajdonsaganak beazonositdsa a kén-dioxid szennyezés szempontjabdl,
azaz annak megallapitdsa, hogy a hely inkdbb forrads vagy nyel6 jellegli, vagy a kett6 kombindcidja
(Shaw és Rodhe, 1982). Emlitett kutatok kozlésének megfelelGen, télre a 0,05-0,35 és a 0,15-0,49

kozotti SOR értékek, mig nydrra a 0,09-0,48 és 0,3-0,63 kozé esé értékek felelnek meg rendre a forrds
és a nyel6 jellegli helynek. A PM, aeroszolok azonban 1,2-szer nagyobb SOR értékkel jellemezheték,

mint a PM, s (Lin, 2002b). Ennek megfeleléen Ujradefinidltam a fenti SOR tartomanyokat a PM, s-re.
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Ily médon a 0,04-0,30 és 0,13-0,42 téli, mig a 0,08-0,41 és 0,26-0,54 nyari SOR értéktartomanyokat
kaptam, amelyek rendre megfeleltethet6k a forras és a nyel6 tipusi mintavételi helynek. Ezeket a
tartomanyokat és a mintavételi helyekre nyert atlagos SOR értékeket tekintve, a mintavételi helyek
nagyobb része forrasként azonosithato (12. tablazat). Kivételt a vidéki/mezdgazdasagi hely képezett,
amely mint nyeld jellegl terilet jellemezhet6 a tavaszi, és enyhén kombinalt (forras/nyeld) jelleg(i
teriiletként a nyari periddus alatt. Az egyik kilvarosi mintavételi pont (Hasselt) — szezontdl
fliggetlendl — szintén kombinalt jelleget mutatott. A masik kilvarosi mintavételi dllomas (Mechelen)
hasonldéan kombinalt jellegl az Gszi-téli szezonban, mig forrasként viselkedett a tavasz-nyari idészak

« ez

néhany mintavételi terulet (pl. ipari, varosi/ipari) valtozo (kombinalt) jelleget mutat.

12. tablazat Hat flandriai mintavételi hely évszak szerinti atlagos SOR adatai,
fluktudacidjuk és SOR érték szerinti besorolasuk.
Mintavételi hely Evszak SOR Hely besorolasa
(név roviditése)

Belvarosi (B) Osz-tél 0,13+0,08 Forras

tél-tavasz  0,14+0,10 Forras
Kilvarosi (H) tél-tavasz  0,23+0,09 Forras/Nyel6
Gsz 0,23+0,11  Forras/Nyel8

Kalvarosi (M) tavasz-nydr 0,10%0,20 Forrds
Gsz-tél 0,21+0,08  Forras/Nyel8

Ipari (P) 6sz 0,11+0,09 Forras

tél 0,10+0,08 Forras

Vidéki/mez6gazd. (W) tavasz 0,71+0,27 Nyel6
nyar 0,45+0,17  Forras/Nyel6

Varosi/ipari (2) tél 0,15%0,10 Forras

nyar-6sz  0,26+0,12 Forras

A hat flandriai mintavételi helyre a két kampany sordn nyert semlegesitési arany (NR)
altalaban egységnyi, vagy annal nagyobb (35. dbra); atlagos értéke 1,1+0,3. Ez jelzi az ammodnium
aeroszol domindns jelenlétét a flandriai PM,s-ben, példaul NH,ClI formaban, amely
elparolgédsa/szublimacidja altal a gazfazisba kerll. Mint az ismert, a NH; részlegesen semlegesiti a
H,SO,-at a gdz és az aeroszol fazisban, szulfat aeroszolok képz6dése kozben (Mészaros, 1977,
Seinfeld és Pandis, 2016). Ezutan az NH; feleslege reagal a HNOs-val, NH,;NO;-ot képezve. A jelen
tanulmanybeli NR eredményekbdl kovetkezik, hogy a PM, s ionos része dontéen ammaénium-szulfat
és NH;NO; sok formajaban van jelen a flandriai légkorben. A flandriai mintavételi helyekre szamitott
NR értékek altaldban nagyobbak azoknal, amelyeket megfigyeltek az azsiai kontinensen, pl. Tajvanon
(Tsai és Cheng, 1999) és Pekingben (Wang et al., 2005). A flandriai NR értékek altaldban a varosi és az
ipari mintavételi pontokon jeleznek savas aeroszol karaktert, jellemzéen inkdbb a hideg évszakban.
Fentiekkel konzisztens megfigyelést tettem flandriai tengerparti aeroszolok vonatkozasaban, ahol a
finom és a kdzepes PM-frakcid alkalikus jelleget (NR: 1,2 és 1,15), mig a durva aeroszol frakcid inkabb
savas karaktert (NR: 0,73) mutatott (Horemans et al., 2009).

Tengeri s6 aeroszol hozzdjdrulds. — A Na*/Cl” atlagos aranya 2-11 kdzott valtozott a PM,s-ben
a kiléonb6z6 mintavételi kampanyokban és helyeken. A tengeri s6 aeroszol aranyt Maenhaut és mtsai
(2002) mddszerével szamitottam ki. Ez a PM, s-ben atlagosan rendre 7%, illetve 8,1% volt az elsé és a
masodik mintavételi kampanyban, amely értékek valamivel nagyobbak, mint Gentben 2004 nyaran és
2004-2005 telén megfigyeltek, azaz rendre 4% és 5% (Viana et al., 2007). Azonban utdbbiak jél
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egyeznek a belvarosi (Borgerhout) mintavételi dllomasnal a két kampany (6szi-téli és téli-tavaszi)
soran megfigyelt értékekkel, amelyek rendre 4,2% és 5% (13. tablazat).
13. tablazat Nem tengeri s6 eredetii (NSS) szulfat koncentracid és tengeri s6 aeroszol hozzajarulas a

PM, s-hez: napi értékek atlaga és évszak szerinti valtozasuk a flandriai mintavételi helyeken.
Tengeri so n

Evszak NSS szulfat
konc. (ng/m3)  aeroszol (%)

Hely (név rovidités)

1. kampadny
Ipari (P) 6sz 3,9+2,6 8,245,2 36
Belvarosi (B) Gsz-tél 4,1+2,9 4,243,1 32
Varosi/ipari (Z) tél 4,3+2,8 9,5+10 51
Kilvarosi (H) tél-tavasz 2,1+1,5 7,5%7,3 46
Vidéki/Mezégazd. (W) tavasz 0,7+2,2 5,016,1 41
Kilvarosi (M) tavasz-nyar 0,4+1,3 6,1£3,7 30
2. kampdny
Ipari (P) tél 2,4+1,4 11,8+7,4 52
Belvarosi (B) tél-tavasz 4,1+3,1 5,0£3,9 44
Varosi/ipari (Z) nyar-6sz 3,2+1,9 6,515,1 40
Kilvarosi (H) Osz 2,4+1,5 11,0+12 38
Vidéki/Mezégazd. (W) nyar 3,2+1,8 7,416,1 45
Kilvarosi (M) Gsz-tél 3,3+1,9 6,415,0 38

n — mintavételezett napok szama
Az els6 és a masodik mintavételi kampany soran a Clg, rendre 0,7-1,5 és 0,8-2,2 pg/m3 kozé

esett, mig a Cl,,ss rendre 0,5-1,4 és 0,8-2,1 ug/m?3 kozott véltakozott (36. abra), amely megfelel 69-
95% és 92-96% tengeri sé klorid veszteségnek (kampany atlagok: 79% és 93%). Ezek altaldban
nagyobb értékek azoknal, amelyeket megfigyeltek mas orszagok tengerparti varosaira, ami azt
sugallja, hogy a tiszta tengeri so aeroszol légkori szallitdsa a kontinens felé nem szamottevs. Ez a
Flandria feletti joval intenziv atmoszférikus kivondddsnak tulajdonithatd, pl. tengeri s aeroszolok

reakcidjanak antropogén gazokkal és/vagy masodlagos aeroszolokkal.
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36. abra Atlagos napi tengeri s6 aeroszol klorid hozzajarulas és veszteség faktorok (Cly) és valtozasuk
a hat flandriai mintavételi helyen kiilénb6z6 évszakokban az uralkodé széliranyokkal.
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A klorid veszteség masik lehetséges magyarazata a finom tengeri s6 aeroszolok atalakuldsa
(,kopdsa”) durvabb szemcseméretli aeroszolokka, amelyek atmoszférabeli tartézkoddsi ideje
viszonylag rovid, gyors killlepedésiiknek koszonhetSen. Szakirodalmi adatok szerint a klorid veszteség
altaldban nagyobb a finom részecskefrakciéban (Kerminen et al., 2001). Horvath és mtsai (1981b) a
tengeri s6 aeroszol jelentds klorid vesztésérdl (26%) szamoltak be az azsiai kontinens kordli nyilt
tengeri teriiletek felett gydjtott mintak elemzésénél. Ezen megfigyelésekkel 6sszhangban, a flandriai
tanulmdanyban a hat mintavételi pont kozil dltalaban azoknadl figyeltem meg nagyobb mértékd klorid
veszteséget PM,s-ben, amelyek tavolabb estek a tengerparttdl (pl. Hasselt) és/vagy jelentds
antropogén kornyezettel rendelkeztek (pl. ipari behatasd és/vagy varosi, gépjarmdforgalom altal
befolyasolt helyek). Ennek megfeleléen, a tengerhez viszonylag kozel fekvd vidéki/mez6gazdasagi
mintavételi hely (Wingene) mutatta altaldban a legkisebb klorid-aeroszol veszteséget.

4.2.6.4. Elemi komponensek ardnya a PM, s-ben

Az aeroszol mintdk EDXRF elemzésével a Z>12 rendszdmu elemekre nyert szdzalékos elemi
(vagy ,,tombi”) jarulék a PM, s teljes tomeghez viszonyitva altaldban kis értékd, de széles hatarok
kdzott valtozé (tartomany: 0,1-24%, atlagos értéke: 3,4%) (14. tablazat). Altaldnosan megfigyelhetd,
hogy a PM,; elemi Osszetétele a csucsértékeit (azaz olyan értékeket, ahol az elemi jarulék 10%
feletti) a kisebb/nagyobb ipari behatéassal rendelkezd mintavételi helyeken érte el (pl. Pertoleumkaai,
Zelzate, Mechelen). Az egyik kilvarosi mintavételi helyen (Hasselt), az elemek jaruléka a PM,s-hez
csak a masodik kampany alatt nagyobb, ami a kozeli hajéforgalomnak és mintavételi kampdanyra
megvaltozott meteoroldgiai feltételeknek (atfordult, nyugati irdnyu szél) tulajdonithaté. Amint az
varhato a vidéki/mez6gazdasagi mintavételi helyen (Wingene) az elemek jaruléka csak igen kis része
a PM,s-nek, azaz maximum 6,3%-a. Ezek az eredmények az ipari emisszi6 nagyobb, mig a
kozlekedésbdl szarmazé emisszid kisebb hatdsat mutatjdk az elemi PM, 5 Osszetétel tekintetében. A
teljes-elemi Osszetétel PM,s-beli aranyai 6sszemérheté nagysaguak azokkal a megfigyelésekkel,
amelyeket Gentre (3-4%) (Viana et al., 2007), illetve kozép-eurdpai varosokra (2-5%) kozol a
szakirodalom, de kisebbek azoknal, mint amelyeket észak- és dél-eurdépai varosokban mértek, azaz
rendre 15-40%-ot és 8-20%-ot (Querol et al., 2004).

14. tablazat PM, s-beli elemi frakcid szazalékos aranya a flandriai mintavételi helyeken.
Mintavételi hely jellege (neve) 1. kampany 2. kampany

Min. Max.  AtlagtSD  Min. Max.  Atlag+SD

Ipari (Petroleumkaai) 2,4 10,9 6,3+2,5 1,1 11,5 2,7+2,0
Belvarosi (Borgerhout) 1,1 7,5 2,9+1,2 0,9 4,0 2,2+0,7
Varosi/ipari (Zelzate) 0,7 24,1 5,8+5,5 1,0 12,9 4,0+2,5
Kllvarosi (Hasselt) 0,2 51 2,1+1,1 1,8 14,6 4,343,2
Vidéki/mezdgazd. (Wingene) 0,4 6,3 2,1+1,4 0,8 4,1 2,1+0,8
Kilvarosi (Mechelen) 0,1 15,1 2,8+2,6 1,1 13,5 3,8+2,8

4.2.6.5. Antropogén aktivitds hatdsa a PM, s elemdsszetételére

A PM, s elemdsszetétele nagymértékd hely szerinti fliggést mutatott (37. abra). Nemfémes
elemek, mint a P, S, Cl, Se és Br, I[ényeges mennyiségben mutathatodk ki a flandriai levegében, rendre
14-302, 9,9-4600, 9-2400, 1,1-28, és 2-91 ng/m3 koncentraciéban. A PM, s aranyok ismeretében (ld.
el6z6 fejezet) nem meglepd, hogy a legnagyobb aeroszolbeli elemkoncentraciot az ipari behatassal
és/vagy nagy gépjarmiforgalommal rendelkezé mintavételi helyeknél kaptam (Zelzate, Borgerhout
és Petroleumkaai). A hideg évszakra jellemz6 a PM, s megemelkedett elemtartalma (pl. K, V, Fe, Ni és
Zn). A teljes elemkoncentracié (200-1100 ng/m?) — fiiggetlenil a mintavételi hely jellegétsl —
O0sszemérhetd nagysagu azzal, amit kozép-eurdpai varosokra (Vallius et al., 2005) és a belgiumi
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Gentre (Viana et al., 2007) k6zolnek, de altaldban kisebb, mint az észak- és dél-eurdpai varosokra
kozolt értékek (1000-6000 ng/m°) (Querol et al., 2004).

Az Al, Si, K, Ca és Fe elemek viszonylag nagy koncentracidban (néhany szaz ng/m*ig)
fordultak el6 minden egyes mintavételi helynél (37. dbra). Ezen elemek altaldban a féldkéreghbdl
szarmaznak (Maenhaut et al., 2007), bar az is lehetséges, hogy néhany antropogén eredetli a PM, s-
ben. Oravisjarvi és mtsai (2003) példaul Li, F, Na, Mg, Al, K, Ca, Mn, Fe, Zn, Cs és Pb megnodvekedett
légkori koncentrdcidjat mutattdk ki egy acéliizem kozelében. Ezen elemek dont6 része ugyancsak
megnovekedett koncentraciét mutat a PM,s-ben a kiilvéarosi/ipari (Zelzate) mintavételi helyen (37.
abra). Itt a fluorid aeroszol is kissé megndvekedett koncentracidban volt jelen (Bencs et al., 2008). A
legnagyobb K koncentraciét a téli szezon alatt a belvarosi mintavételi helyen tapasztaltam, ami
feltehet6en a biogén anyagok égetésével (fa- és szénflités alkalmazdsa) magyarazhatd. Hasonldan
megnovekedett K koncentraciét figyeltem meg a kilvarosi mintavételi allomdasoknal a hideg
évszakban: Zelzateben télen és Hasseltben &sszel.
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37. abra Elemi aeroszol alkoték mintavételi hely és évszak szerinti koncentracidja PM,s-ben.

Az elSbbi elemekhez képest a Zn és a Pb kisebb, de Iényeges koncentraciéban volt jelen a
PM,s-ben (37. abra). Koncentracid-csicsokat az ipari és/vagy slrl gépjarm(forgalmu mintavételi
helyeknél (Zelzate és Borgerhout) figyeltem meg. A Pb-t altaldban a nem biomassza tiizelés(
emisszios forrasok kibocsatasaval hozzak kapcsolatba, mint példdul fosszilis tiizel6anyagok égetése és
szinesfém feldolgozdipar (Nriagu és Pacyna, 1988). A belvarosi (Borgerhout) mintavételi helyhez
kozeli (5 km-en belili) nemesfém feldolgozd kozelsége ezt a feltevést erdsiti meg. Tovabbi Zn és Pb
emisszios forras lehet a széntiizelés, pl. erémivekben. Ez a tevékenység noveli a Cd, Cr, Cu és Ni
légkori SPM-beli koncentracidjat is (Keegan et al., 2006). Varosi kornyezetben a Cu, Zn, Cd, Sb és Pb
egyik f6 emisszios forrasa a jarmdivek fékrendszere (Hjortenkrans et al., 2007).

A Ti, V, Cr, Mn, Ni, Cu és Rb PM, s-beli koncentracidja kisebb volt, mint 10 ng/m?® (37. dbra).
JOl mérhet6 mennyiség(i Sr-ot csak az ipari/varosi mintavételi helyen (Zelzate) els6 kampanybeli
mintdkbdl sikeriilt kimutatni. Megemelkedett szintje dont6en a mintavételi helyhez kozeli acélipar
emisszidjanak tulajdonithaté. Nagy koncentracidban jelenlevé Cu-t figyeltem meg a nagy forgalmu
belvarosi méréallomasnal. A Ti és a V megemelkedett értékeit tapasztaltam az ipari/s(rd
gépjarm(iforgalmi mintavételi helyeknél. Erdekesség, hogy a V légkori koncentracidja eléggé
megnovekedett a mezbgazdasagi teriilet (Wingene) felett, mindkét kampany soran. Ez a kozeli
mezG6gazdasagi terlleteken (pl. szantoféldeken) kozlekedd, nehéz dizelolajjal miikédd gépjarmiivek
kibocsatasaval magyarazhatd. A V/Ni aranya (x2) is aldtdmasztja ezt a feltételezést, ami megegyezik a
szakirodalombeli nehéz dizelolaj égés emisszids adataival (Maenhaut et al., 2007).
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Az elemi, fémes alkotdk mintavételi hely és évszak szerinti hozzajaruldsa az elemi PM,s
aeroszol Osszetételhez a 38. dbran lathaté. Amint az kitlnik, kisebb-nagyobb mérték( évszak szerinti
valtozds altaldban megfigyelhet6 a relativ hozzajaruldsokban az egyes mintavételi helyeken. Ez
aldtdmasztja azt a hipotézist, hogy Flandridban a PM,s5 nehézfém-tartalmi légszennyezGi
nagyobbrészt az ipari emissziobdl és kevésbé a viszonylag egyenletes kibocsatasu
gépjarmiforgalombdl szarmaznak. Par elem esetében megfigyelheté szignifikdns hely- és
szezonspecifikusan valtozd hozzajarulas (pl. Ca, K, Si, Al, V), amely a kdrnyezet erGs ipari
behatasanak, és/vagy a helyi szezonilis f(ités hasznalatanak (fa/szén alapu tlzelés) kovetkezménye.
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38. dbra Fémek jaruléka a PM, s elemi 6sszetételéhez mintavételi hely és évszak szerint.

4.2.6.6. Dusuldsi tényez6k

Kilénb6z6 aeroszol komponensek PM,s-beli, Al-ra, mint referencia elemre szamitott,
dusulasi tényezs (EF) értékei a 39. abran lathatdk. AV, Cr, Mn, Ni, Cu, Zn, Rb és Pb EF értékei mindkét
kampdanyban tiz felettiek, ami jelzi, hogy ezen aeroszol komponensek féképpen antropogén
forrasokbdl szarmaznak. A Ca, Si és Ti EF értékei altaldban 2-3 alattiak (helytél fliggben), ezért ezek az
elemek nagy valdszinliséggel foldkéreg/talaj eredetiek. A Fe, K, és Sr EF értékei 2-12 kozott
valtakoznak, amely hely és szezon szerinti specificitast is mutat. Ezen elemek részben a foldkéreghdl,
részben antropogén emisszids forrdsokbdl szarmaznak. Maenhaut és mtsai (2007) évszaktol
fliggetlendl a Ca-ra 6-9, Al-ra =1, mig Fe-ra 7-16 kozotti EF értékeket figyeltek meg PM,s-ben a
Briisszel melletti (Uccle) varosi hattért reprezentald mintavételi dllomason. A Ca és Al esetében
talajbeli forrast azonositottak, mig a Fe esetében feltételezték az antropogén hozzajarulast is. A Ca
nagyobb EF értékét a belgiumi talajok mészkében (CaCO;) dusabb jellegével magyaraztak,
Osszevetésben a Ca atlagos foldkéregbeli el6fordulasaval (Wedepohl et al.,, 1995). A jelen
tanulmanyban a Fe esetében megfigyelt nagyobb EF értékek utalhatnak az antropogén emissziéra
mind a hat mintavételi hely esetében, lathatéan évszaktél flggetlenll, amit alatdmasztanak a
forrasazonositasnal nyert eredmények, amelyeket a kovetkezSkben ismertetek. Erdekesség a Si
esetében a masodik kampanyban tapasztal egynél kisebb EF érték. Ez azzal magyarazhatd, hogy az Al
egy része antropogén forrasbdl szadrmazhat. Referencia elemként alkalmazva a Si-ot, az er6sen
antropogén behatasu mintavételi helyeken (ipari, varosi, kiilvarosi) a masodik mintavételi kampany
soran az Al EF értékei fluktudltak 3,6-5,4 koz6tt, ami aldtamasztja a fenti, Fe-ra vonatkozo feltevést.

4.2.7. PM,s emisszio forrasainak azonositasa
4.2.7.1. Korreldcios elemzés ionos ésszetételre

A szakirodalom szerint a SO,> és az NH," aeroszolok a legnagyobb el6fordulasi gyakorisagu
alkotdi a PM, s-nek, mig NO; és Na* alkotdkat a finom és a durva aeroszolfrakcidkban is talaltak a 2,5-

66



dc_1360_16

100 pm mérettartomanyban (Wall et al., 1988). A NO; 4ltaldban a durva aeroszolok &sszetevdje,
legtobbszor egyitt alkalikus komponensekkel, mint pl. a Ca** és K* (Wu és Okada, 1994; Hayami és
Carmichael, 1998). A flandriai PM,s tanulmanyban a NO; er6s korrelaciojat figyeltem meg
elsésorban az NH,"-mal (r=0,95, p=0,01), valamivel kisebb mértékdit a Ca*-mal (r=0,73, p=0,01) és K*-
mal (r=0,78, p=0,01). Tovabba, a NO5 korreldlt a Na*-mal (r=0,4). Aeroszol NO5 f&képpen a NO,
HNO;-va oxidalédasaval képzédik, amely utan aeroszolt képez a NaCl-dal, illetve NHs-val bekovetkezé
reakcidja soran (Claes et al., 1998). Az aeroszol SO,> gyenge korrelaciét mutatott a tobbi PM, s-beli

ionos alkotdval, ami jelzi elterjedt jelenlétét és képzGdését a SO, prekurzorbdl a flandriai légkorben.
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39. dbra PM,s-beli elemek dusuldsi tényezbi az elsd (a) és a masodik (b) mintavételi
kampany alatt a hat flandriai mintavételi helyen (referencia elem: Al).

Az aeroszol fluorid forrasa altaldban természetes (foldkéregbeli), viszont a flandria feletti
finom fluorid aeroszol altaldban antropogén eredet(i (acél- és aluminium-olvasztok, széntlizelés(i
erémiivek, szuperfoszfat-mlitragya el6allité Gzemek). Oravisjarvi és mtsai (2003) tanulmanya szerint
a PM1025 részecskék inkabb fbldkéreg/talajbeli forrasuak, mint PMZ;, beIi (koagulélt) részecskék AF
(r=-0,55, p=0,05). Mig a CI" aeroszol erds korrelauot mutatott a Mg®* (r=0,85, p=0,01) és a Ca*'
(r=0,62, p=0,05) alkotdkkal, addig gyengébben korrelalt a F-dal (r=0,53, p=0,05). Ezek az eredmények
a fluorid emisszids forrasanak helyi jellegét sugalljak, annak ténye mellett, hogy a Na* jelent8s része
tengeri s6 permet nagytavolsagu szallitasabol szarmazik, és kisebb mértékben helyi antropogén
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aeroszol forrasokbdl. A CI” er8s korrelacidja mind a Mg**, mind a Ca®* ionos aeroszol alkotdkkal azt
sugallja, hogy ezek forrasa a flandriai PM, 5 aeroszolban a tengerviz permetbdl képz6dott aeroszolok.

A fenti megfigyelésekkel 6sszhangban a HCA mddszerével a kbvetkezé domindns csoportokat
taldltam a PM, s vizoldhaté részében: (i) NH;NOs;, KNOs; (i) Na,SO,; és (iii) MgCl,, CaCl,, MgF,, CaF,.
Az elsé csoport reprezentalja az antropogén emisszidbdl (pl. biomassza égetés, masodlagos aeroszol
képz6dés) szarmazd aeroszol komponenseket. A masodik csoport az atalakult, , kopott” tengeri s6
aeroszolok, amelyek altaldban a H,SO, tengeri sé aeroszolokkal vald reakcidja soran képzédik. A
harmadik csoport keverék aeroszolokbdl all, amelyek a tengeri sé aeroszolok antropogén (f6képpen
égetés soran keletkez6) aeroszolokkal valé reakcidjara utal. Hasonlo, kopott és keverék (,piszkos”)
tengeri so egyedi részecske Osszetételt figyeltek meg Pdsfai és mtsai (1995) az Atlanti-6cean északi
része felett gydjtott aeroszol mintdkban.

4.2.7.2. Korreldcids elemzés elemi aeroszol 6sszetételre

Altaldnos trendek a kiilénb6z6 mintavételi helyeken és kampdnyokban. — Szamos antropogén
emisszidbodl szarmazé elem, mint pl. a K, Mn, Fe, Cu, Zn és Pb, egymassal erés korrelaciot mutattak,
ezért a jelen alfejezetben, mint ,alapcsoport elemei”’-t emlitem (A2. tdblazat). Ezek az elemek sok
esetben korreldltak nemfémes elemekkel, mint pl. P, S, Cl és/vagy Br, tovabba az EC és OC
koncentraciéval. A szakirodalom szerint a Fe, Zn, Cu, Ba és EC korrelacidja jelzik a kozlekedést,
gépjarmiforgalmat, mint ezen elemek emisszids forrasait (Viana et al., 2008).

A flandriai antropogén eredetli PM,s-beli elemek altaldban erds korrelaciét mutattak a
foldkéreg/talaj eredetl elemekkel is, pl. Al, Ca, és/vagy Si, Ti. Lakott teriletektdl tavoli, hattér
mintavételi helyekrdl szdrmazé aeroszolok elemzése az mutatja, hogy a Si-Al-Fe, Si, Ca-S-Si, Ca-Si, Fe-
Si, és Ti-Si elemekben gazdag részecskék tipikus talajbdl szarmazo szuszpendalt anyagok (Hoornaert
et al., 2004). Ezen PM, 5 alkotdk egy része azonban szintén szarmazhat antropogén forrasbél, mint az
a fentiekben, az EF értékek vizsgdlatanal [athatd. Ezek kozil a vas bizonyult antropogén eredetiinek
(kozlekedés emisszidja, Id. fent), mig a Ca és Ti esetében inkabb a foldkéregbeli forras feltételezhetd
a flandriai légkorre. Ez j6 egyezést mutat a fenti dusulasi tényez6 szamitasok eredményével.

Az aeroszolbeli Cr 3ltaldban erdsen korreldl az alapcsoport elemeivel, amely azt mutatja,
hogy k6z6s az emisszid forrasuk. A szakirodalom a Cr-t legtobbszor a kozuti kozlekedés/gépjarmi-
forgalom (Viana et al., 2008; Hu et al., 2009) és az ipari tiizelés (pl. széntlizelésl erémivek) (Wang et
al., 2003; Keegan et al., 2006) emisszidjahoz kapcsolja. A legtobb mintavételi helyen a Ni és Cu
szignifikdns korrelacidt mutatott, ami ugy értelmezhet6, mint az olajtiizelés jelz6je (Pio et al., 1989).
A Rb dltaldban jél korrelalt az EC, OC, és az alapcsoport elemeivel azokon a mintavételi helyeken,
amelyek ipari behatasu kérnyezettel rendelkeznek. A Sr tobbnyi korreldlt az Al és/vagy Si elemekkel,
ami mutatja dontGen foldkéreg eredetét.

Hely- és kampdny-specifikus korreldciok. — A kilvarosi, ipari behatdsu Zelzateben az
alapcsoport elemei mellett, a K korrelaciét mutatott Ni-lel és Sr-mal a téli kampany alatt, mig a V-mal
és Rb-mal a nyari-Gszi kampany alatt. Ezek az elemek és a Fe altaldban igen szoros korrelaciot
mutattak egymadssal mindegyik kampany alatt, ezért dontGen a kozeli acélipar emissziéjabol
szarmazhatnak. Erdekes megjegyezni, hogy az altaldban a foldkéregh6l szarmazé Al-mal és/vagy Si-
mal is korrelaciét mutattak. Ugyanakkor, a PM, s-ben jelenlevé Al-ra eredetére vonatkozéan néhany
tanulmany a nagy hémérsékletli égetés emissziojat is feltételezi (Oravisjarvi et al., 2003). A téli
kampany alatt a Ca jol korreldlt a P, Ni, és Cu elemekkel, ami sugallja, hogy a Ca egy része szdrmazhat
az Ut menti por Ujraszuszpendalddaldsdbol. A téli mintavétel alatt a V jol korreldlt a Br és P
elemekkel, mig a nyari/&szi kampany alatt a Ni-lel és Si-mal mutatott erés korrelaciét. Maenhaut és
mtsai (2007) szerint a V és Ni forrdsa a gépjarm(iforgalom és a nehézolaj égés. Zelzateben a V
feltehetéen a dizelolaj Gzemd{ jarm(ivek kibocsatasabdél szarmazik, de egy része szarmazhat az
Ujraszuszpendalt orszaguti porbdl. Utdbbihoz hasonlé megfigyelést tettek Oravisjarvi és mtsai (2003).
Zelzateben a PM, s-beli Ti valdszin(ileg az acéliparbdl szarmazik, mivel erds korreldcidt mutat a Fe és
mas acéliparral osszefliggé elemekkel, mint fent, tovdbba az EC-nel a nyari kampany alatt, de egy
része eredhet foldkéregbeli forrasbdl (Maenhaut et al.,, 2007), és/vagy Ujraszuszpendalt orszaguti
porbdl is (Oravisjarvi et al., 2003).
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Egy kéolaj-feldolgozd ipari komplexum légkori emisszidja megemelkedett S, V, Ni, Zn és Se
tartalmi PM,s Osszetétellel jellemezheté (Bosco et al., 2005), amely altaldban ezen elemek
korrelaciéjat is maga utan vonja. Ennek megfelel6en, a kbolajipari kérnyezetl mintavételi dllomasnal
(Petroleumkaai) az alapcsoportbeli elemek, EC és OC jo korrelaciot mutattak a V és/vagy Ni
tartalommal, ami a kdzelben zajlé nehézolaj égetési tevékenységet demonstralja. Az 6szi kampany
soran a Ti korrelalt a foldkéregbeli Al, Si, de az antropogén P és Se elemekkel, mig télen erGs
korrelaciét mutatott a V-mal és Si-mal, tehat részben az olajfinomité emissziéjabdl szarmazik.

A nagyforgalmu belvarosi mintavételi helyen (Borgerhout), az alapcsoport- és foldkéregbeli
elemek mellett, a Ca erésen korrelalt a Ti, Cr és a nemfémes elemekkel, tovabba az EC-nel, ami azt
mutatja, hogy ezek mind az Ut menti por Ujraszuszpendalasabdl keletkeznek. A Ti korreldlt a V, Ni és P
elemekkel az &szi/téli kampany alatt, mig a téli/tavaszi kampany alatt korreldlt a V, Cr, az
alapcsoport- és a foldkéregbeli elemekkel. A Ni jol korreldlt az EC-nel és OC-nel a téli/tavaszi
kampdnyban. Ebbdl kdvetkezéen a Ti és Ni feltehetSen a dizellizem( gépjarmlvek, illetve a nehézolaj
égetés emisszidjabodl szarmazik. Példdaul, az ipari mintavéleteli hely (Petroleumkaai) viszonylag kozel
esik Borgerhouthoz, ENY-i irdnyban, légvonalban kb. 5 km-re. Tehat az ipar intenziv emisszidja és az
aeroszolszallitas altal befolyasolhatja az utdbbi hely légkori aeroszol 6sszetételét.
mutatta mindkét kampanyban a foldkéregbeli (Al, Si és Ca) és a nemfémes (P, S, Br) elemekkel.
Erdekesség, hogy a Cl is erésen korrelalt ezekkel az elemekkel. Az aeroszolbeli klorid jelentds része a
tengeri s6 permetbdl szdrmazik (Mészaros, 1997; Hoornaert et al., 2003). Azonban a széban forgd
kiilvarosi mintavételi allomasnal a Cl eredhet a kozeli papiripar emisszidjabdél, amely a szerves klorid
szennyezés egyik forrasa. Erdekesség, hogy a Ni erés korrelaciét mutat a legtdbb PM, s-b8| detektalt
elemmel, mig a Ti, V és Cr gyengén korrelalt barmelyikikkel. Hasonléan, a V gyenge korrelaciot
mutatott a PM,s-lel Uccle-ban (belga varosi hattér mintavételi hely), amiért tovabbi Ni emisszios
forrasok (pl. szinesfém feldolgozdipar) hatdsa lehet felel6s (Maenhaut et al., 2007). Ez a megallapitas
feltehet8en igaz a jelen tanulmanyban szereplé mecheleni mintavételi helyre is.

A mecheleni kilvdrosi mintavételi hely, a nemfémes elemektél eltekintve, melyek légkdri
koncentracidi kevésbé korrelaltak, igen hasonlé viselkedést mutatott a kiilonb6z6 elemekre, mint a
hasselti mintavételi dllomas. A Cl példaul korrelalt a Ca-mal és Ti-nal, tehat ezek a PM, 5 alkotdk az
orszaguti por Ujraszuszpendalddasabdl szarmaznak. Az Gszi/téli kampany alatt a Fe, Zn és Pb jo
korrelaciét mutatott az EC-nel.

A vidéki/mez6gazdasagi tertletnél (Wingene) a P, S, V, Ni és Br erés korreldcidjat mutattam
ki, amely elemek utalnak a kozeli mezégazdasagi terileteken hasznalt nehéz dizelolaj lizemd(
gépjarmivek fokozott haszndlatara a tavaszi és a nydri id6szak alatt. A tavaszi mintavételi kampany
alatt a Ti korrelaciét mutatott Ni-lel és Br-mal, ezért feltételezhet6, hogy a Ti is a dizel Gzemanyag
égetésbsl ered. A K, Cr, Mn, Fe, Zn, Pb és EC korrelacidja utal a kozeli biomassza égetési
tevékenységre (cf. Godoi et al., 2004).

4.2.7.3 Fékomponens-analizis

A PCA szamitasok soran a f6komponenseket (PC) egymas utan vontam ki, ezért az els6 PC
jobban korreldlt a valtozdkkal, mint a masodik, stb. (Id. A3-A8. tablazatokat). Megjegyzem, csak a
legfontosabb PC-ket tartottam meg forrdsazonositas céljabél. A nyert PC vektorok egyes
komponensei koziil, amelyik toltottsége (,loading”) nagyobb volt, mint 0,7, azt erdsen korrelaltként,
amelyik 0,4-0,7 kozé esett, mint gyengén korreldltat vettem figyelembe a kiértékelések soran. Az a
komponens, amely 0,4-nél kisebb volt, Ggy tekinthet§, mint amelyik nem fligg a tobbi valtozotdl,
vagy tekintetbe vehetd egy masik f6komponensben (Costello és Osborne, 2005).

PC1 az ipari mintavételi helyen (Petroleumkaai) a P, S, K, Fe, Cu, Zn és Pb elemek erds
korrelaciéjat mutatja. Ez a PC jelzi a k6olajfinomitdk és mas ipari tlizelési tevékenység dominancidjat
a mintavételi terilet kérnyezetében. PC2 nagy telitést mutat Al-ra, Si-ra, és kdzepes toltést Ca-ra és
Rb-ra, amely foldkéregbeli elemek hozzajarulasat mutatja. A belvarosi mintavételi ponton
(Borgerhout) PC1 erGsen toltott az Al, Si, P, S, és K elemekre, mig kdzepes toltottséget mutat a Cl, Ca,
V, Fe, Zn, Br és Pb alkotdokra. Ez a PC mutatja a gépjarm(forgalom és az orszaguti por
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Ujraszuszpendaldasanak kevert hatdsat. A Zn-t példdul azonositottak, mint a gumiabroncs-kopasbol
szdrmazo elemet, mig a Fe-t, mint fékdob kopasbdl ered6 komponenst (Manoli et al., 2002). PC2 er6s
Fe és Cu toltottséget mutat, és kisebb mérték( telitést a Ca, Zn, Sr és Pb elemekre. Ez a PC a nem
kipufogogaz jellegli jarmd eredet(i emisszidra jellemz6 (kerékabroncs/fékbetét kopds), ugyanakkor
tartalmazza a dizel emisszid és egy kozeli nemesfém-finomitd hatdsat is. Habar Pb-tartalmud adalékot
mar nem hasznalnak a gépjarm(-benzinben, az orszdguti kdzlekedés tovabbra is jelentds Pb forrds
(Heal et al., 2005). A kulvarosi jellegli Zelzateben PC1 nagy toltottséget mutat az Al, Cl, K, Fe, Zn, Br és
Pb, mig kdzepeset a Si, P, S és Cu elemekre. Ez az emisszié feltehetGen a brikett égetésbdl szarmazik.
PC2-ben a P, S és Cr nagy toltottsége sugallja a helyi tiizelés hatdsat a kilvarosi kornyezetben.

A kilvarosi/folyoparti Hasseltben a PC1 nagy korrelaciét mutat a Si, S, Cl, K, Ca, Ni, Cu, Zn, Br
és Pb elemekre, ami a természetes és gépjarm(i/hajoemisszid jelenlétét, annak kevert hatdsat
mutatja. PC2 a Cr-ra és Fe-ra mutat korrelaciét. Mindkét elem nagy toltottsége utal az orszaguti porra
(Manoli et al., 2002), de jelentés mennyiségl Cr szarmazhat mobil forrasokbdl (pl. gépjarmuivek
fékkopdsa) nagyforgalmu utak kdrnyezetében (Hu et al., 2009). A vidéki/mez6gazdasagi mintavételi
helyen (Wingene) a K, Fe, Zn és Pb mutat viszonylag nagy toltottséget. A K foldkéregbeli eredete
mellett, tovabbi, igen fontos forrdsa a biomassza égetés. Ezért a K-t, mint az ilyen tipusd emisszié
nyomjelz8jét hasznaljak (Khalil és Rasmussen, 2003). Wingene vidéki/mez4gazdasagi kornyezetben
taldlhatd, ahol a biomassza tiizelés gyakori tevékenység. PC2 erGs toltottséget mutat a V, Mn és Ni
elemekre. A V és Ni a dizel tiizelGolaj égetés fontos markerei (Heal et al., 2005). A tdbbi elem
feltehet6en a helyi talaj szuszpendalasabol szarmazik, példaul, a mezégazdasagi terileteken végzett
munkak soran. Mechelenben PC1 nagy toltéttség(i az Al, Cl, K, Cu, Zn, Se és Br elemekre. Erdekesség,
hogy er6s korrelaciot a Br-ra és Se-re csak ezen a mintavételi dllomdson tapasztaltam. Brémot
gyakran alkalmaznak a festékiparban, mig a Se-t fGképpen az lGveggyartasban adalékok és szinezékek
elGallitdsdra haszndljdk. Ez a PC feltehet6en a kozeli ipari tevékenység hatdsat mutatja a PM,;
Osszetételre. PC2 a Si, P, S, Fe, Rb és Pb elemekre mutat nagy toltottséget. Ezen elemek egy része az
Ujraszuszpendalt orszaguti porra jellemzé (Heal et al., 2005), ezért jelzi a nem kipufogdgaz jellegl
emissziot. Azonban a S és a P jelenléte utalhat rendre az ipari emissziora és a biomassza tiizelésre is.

Tovabbi, a fentieket kiegészité forrasazonositast is végeztem a PCA mddszert az aeroszol
(ionos alkotok, PAH) és gazszennyezékre (NO, NO,, SO,, HNO,, HNOs, NH3, PAH) alkalmazva. Ezeket
részletesen kifejtettem a vonatkozé kozleményekben (Bencs et al., 2008, Ravindra et al., 2006).
Tomoren osszefoglalva ezek eredményeit, a mintavételi helyeken PC1 nagy toltottségét figyeltem
meg N- és S-tartalmi komponensekre, amelyek aldtamasztjak a SOR-NOR szamitasok eredményeit,
azaz a Flandria feletti SIA képz6dést. Mint az ismert a szakirodalombdl, a nitrat és szulfat aeroszolok
nagymértékben képzédnek a széntiizelés, a biomassza égetés és a gépjarm(i forgalom (kipufogdgaz)
emisszids forrasokbal (Seinfeld és Pandis, 2016). Ennek megfelelGen, ezek domindns forrasai a PM, s-
nek a flandriai légkorben is. A CI" és F komponensek nagy toltottséget mutattak az ipari mintavételi
helyen (Petroleumkaai) a PC1-ben és a kilvarosi mintavételi helyen (Hasselt) a PC2-re. Mindkét hely
viszonylag nagy hajéforgalommal rendelkezik, tovabba ipari behatdssal. Eppen ezért ezeknél a Cl egy
része szarmazhat helyi antropogén emisszidbdl. Hasseltnal a Cl-ra megfigyelt nagy PC toltottség
magyarazhato a viszonylag kozeli papirgyartas emisszidjaval.

4.2.8. PM,;elemiszén (EC) és szerves szén (OC) tartalma
4.2.8.1. Hely szerinti EC és OC koncentrdciok

A kilénb6z6 mintavételi helyeken és kampanyokban ACPM-mel nyert PM,s-beli EC és OC
napi koncentrdcidéadatait a 15. tablazatban tintettem fel. Az EC napi legkisebb értéke 0,1 és 0,5
pg/m?® kozoétt ingadozott, mig a maximum EC érték 1,1 és 4,4 ug/m’ kozott. A tanulményozott
mintavételi helyek kozil a belvarosi (Borgerhout) és az ipari (Petroleumkaai) mutatta a legnagyobb
EC értékeket az elsé mintavételi kampanyban, rendre 3,3 és 4,4 pg/m>-t. A napi EC értékek atlaga
ugyancsak kimagaslé (1,3-1,5 pg/m?) a sir(i gépjarmiforgalmu belvarosi allomésnal, mig a tobbi,
kisebb forgalmd mintavételi helynél kisebb EC értékeket (0,3-0,6 ug/m?) figyeltem meg. Ez aldl kivétel
volt Petroleumkaai, amelynél megnévekedett EC koncentraciét (1,1 pg/m?) tapasztaltam az els§
mintavételi kampany soran, feltehet6en a kozeli nagymérték(i ipari tevékenység és az idGjarasi
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viszonyok egylttes hatdsanak tulajdonithatéan. A napi OC értékek legnagyobb atlagat az egyik
kiulvarosi &llomason (Mechelen; 10 pg/m?®) és az ipari (7,3-7,6 pg/m’) mintavételi helyen
tapasztaltam, aminek megfelel6en alakultak az atlagos OC koncentraciék, rendre 4,1 és 4,2 ug/m3. A
szakirodalomban az OC adatokat gyakran, mint szerves anyag (organic material — OM) tartalmat
adjdk meg. Az OM kiszamitasahoz az OC értékek 1,6, vagy 2,1 faktorokkal vald szorzasat javasoljak a
varosi, illetve a varoson kiviili aeroszolokhoz (Turpin és Lim, 2001). Tanulmanyomban az el6bbit
alkalmaztam az OM értékek kiszamitasahoz (15. tablazat).

15. tablazat EC és OC napi koncentracidi és valtozasuk a PM, s-ben, megfelel§ atlagos OC/EC
aranyok, atlagos OM és OM+EC értékek.

Hely jellege (rovidités Evszak EC (ng/m3) OC (ug/m3) OC/EC OM OM+EC
— kampany No.)

Min Max Atl.+SD  Min Max Atl.+SD

Ipari (P) -1 Gsz 0,2 33 1,1+0,8 20 7,3 4,1+1,3 3,7 6,6 7,7
Ipari (P) -2 tél 01 11 10,4t0,3 0,7 7,6 2,3%+1,3 5,8 3,7 4,1
Belvarosi (B) - 1 6sz-tél 01 44 1,3+1,0 1,3 49 2,5+1,1 1,9 4,0 5,3
Belvarosi (B) — 2 tél-tav. 05 3,1 15+06 10 56 2,9+1,3 1,9 4,6 6,1
Varosi/lpari (Z) — 1 tél 00 19 o06+0,5 1,1 59 2,6+1,5 6,5 4,2 4,8
Kalvarosi (H) — 2 6sz 01 11 0,3+0,2 1,3 5,6 2,7f1,1 9,0 4,3 4,6
Kulvarosi (M)- 2 6sz-tél 0,1 15 0,5+0,3 2,0 10,2 4,2+1,6 8,4 6,7 7,2

" az OM értékeket 1,6-0s szorzoéfaktorral szamitottam.

Meglehet6sen kis EC és OC atlag koncentracidk figyelhet6k meg az egyes mintavételi
helyeken/kampanyokban, amelyek rendre a 0,4-1,5 pg/m’ és a 2,3-4,2 pg/m’ kézé esnek, amely
megfelel a 4,1-7,7 pg/m> OM+EC tartomanynak. Ez az intervallum hasonlé azokhoz az EC+OC
adatokhoz, amelyeket Gent (Belgium) PM, teljes szén (EC+OC) tartalmara (3,9-9,7 ug/m’) (Viana et
al., 2007), illetve észak-eurdpai varosok EC+OC koncentracidira (1-6 pg/m?) jelentettek (Querol et al.,
2004), de valamivel kisebb, mint amit kozép-eurdpai varosokban megfigyelt adatok (3-16 pug/m’)
(Querol et al., 2004; Putaud et al., 2004).

16. tablazat EC és OC kétdéras minimum és maximum koncentracidja (ACPM mérések).

Mintavételi hely — kampany EC (ng/m?3) OC (ng/m3)
Min. Max. Min. Max.
Ipari (Petroleumkaai) — 1 0,014 7,4 0,014 18,5
Ipari (Petroleumkaai) — 2 0,025 1,7 0,391 8,8
Belvarosi (Borgerhout) — 1 0,001 19,2 0,001 19,9
Belvarosi (Borgerhout) — 2 0,444 5,1 0,465 10,3
Ipari/Kulvarosi (Zelzate) — 1 0,001 9,2 0,001 12,3
Kilvarosi (Hasselt) — 2 0,006 3,1 0,858 8,1
Kilvarosi (Mechelen) — 2 0,061 1,9 1,150 13,5

Az EC és OC kétoras csucsértékei rendre 19 pg/m?® és 20 ug/m’ a belvérosi (Borgerhout)
allomasnal (16. tablazat). Hasonléan megndvekedett OC értékeket kaptam az ipari behatasu
mintavételi helyen (Petroleumkaai) az @szi mintavételi kampany alatt, mig az EC értéke kisebb volt
(7,4 pg/m3). A kétérds minimum EC csucsértékét a belvarosi mintavételi helyen (Borgerhout)
figyeltem meg (0,44 pg/m®) a téli-tavaszi kampany alatt, mig a tobbi helyen 1-2 nagysagrenddel
kisebb értékeket kaptam. Erdekesség, hogy a minimdlis OC értékek kozil a legnagyobbat
Mechelenben (1,1 pug/m®) és Hasseltnél (0,86 pug/m®) tapasztaltam, melyek kiilvarosi mintavételi
pontok (mindkett6nél csak kis ipari behatas tapasztalhatd), bar a kevésbé intenziv, de folyamatos
helyi gépjarm(i, illetve hajoéforgalom hozzajarulhat az OC hattér megnoévekedéséhez.
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4.2.8.2. OC/EC ardnyok

Az elsédleges OC/EC arany, definicidja szerint, az els6dleges szerves szén aeroszol (azaz,
amely az antropogén forrdsok kézvetlen emisszidjaval jut a [égkdrbe) atmoszférikus koncentracio és a
légkori EC koncentracié hanyadosa. Kezdetben, a szakirodalomban 2,2 elsGdleges OC/EC aranyt
Kés6bbi tanulmanyok (Gray et al., 1986; Turpin et al., 1990; Chow et al., 1996) az OC/EC=2 aranyt
hasznaltdk a SOA képz6dés azonositasara. Ezzel ellentétben egy frissebb tanulmany OC/EC=0,65
minimum aranyt javasolja a légkorbeli SOA képz&dés kimutatasara (Harrison és Yin, 2008).

A legtobb mintavételi helyen viszonylag nagy OC/EC aranyokat (3,7-9,0) kaptam (15.
tablazat). Kivételt képezett a s(ir( gépjarmiforgalmu belvdrosi mintavételi hely (Borgerhout,
OC/EC=1,9) mindkét mintavételi kampany alatt. Kilondsen nagy, rendre 8,4 és 9,0 OC/EC aranyokat
figyeltem meg a gyenge ipari behatdsu kilvarosi mintavételi allomdasoknal (Mechelen és Hasselt),
amelyeknél a gépjarmiiforgalom egyébként kis/kdzepes s(irliség(li. Ezeken a helyeken tapasztalt nagy
OC/EC aranyok intenziv SOA képzGdésre utalnak, vagy pedig helyi emisszié forrasok (pl. fatiizelés)
megnovekedett légkdri OC szinthez vald Iényeges hozzajaruldsat jelezhetik.

4.2.8.3. Teljes szén (EC+0OC) jaruléka a PM, s-hez

A teljes szén (total carbon — TC) hozzajaruldas minimum értéke a PM, s koncentracidhoz 3-11%
kozott véltozott, mig a maximum értéke 22% és 77% kozott (17. tablazat). Az atlagos TC PM, s-beli
hozzdjaruldsa viszonylag nagy a Petroleumkaai (32%), Hasselt (23%) és Mechelen (24%) mintavételi
allomdsoknal, mig a tobbi mintavételi helyen 3ltaldban 14% korili, vagy ez alatti. A nagyszamu
kéolajfinomitéval rendelkezé Petroleumkaai kivételével, ezek az értékek mind kisebbek, mint a PM, 5
OMH+EC tartalmdra kozolt szakirodalomi értékek: pl. Gent (32-39%) (Viana et al., 2007), hasonldan,
mas eurdpai nagyvarosok (20-45%) (Viana et al., 2007; Putaud et al., 2004; Querol et al., 2004).

17. tablazat Teljes szén aeroszol (EC+OC) szazalékos hozzajarulasa a PM, s-hez.
Mintavételi hely Hozzajarulas (%)

Kampany 1. Kampany 2.

Min.  Max. AtlagtSD  Min.  Max.  Atlag+SD

Varosi/ipari (Zelzate) 3 77 14+17 - - -
Kllvarosi (Hasselt) - - - 11 49 2348
Kllvarosi (Mechelen) - - - 7 71 24+13
Ipari (Petroleumkaai) 9 48 3248 8 23 1414
Belvarosi (Borgerhout) 8 48 1448 4 22 12+4

4.3. Tanzaniai aeroszolok vizsgalata
4.3.1. Meteoroldgiai korilmények

A tanzdniai mintavételi kampanyok idején, a tengerpart menti és a félvarosias mintavételi
helyeken a szdraz és es6s szezon alatt a T,y rendre 24-30 °C és 25-29 °C kdzott ingadozott, mig a RH
rendre 65-82% és 66-88% tartomdanyokban. A mintavételi pontok idGjarasat dontéen befolyasoljak a
passzatszelek, amelyek f6 irdnyai észak-északkeleti (EEK) (szaraz évszakban) és dél-délkeleti (DDK)
(es6s évszakban). Az EEK-i és a DDK-i iranylu szelek &thaladnak rendre az Indiai-cedn és a
szomszédos madagaszkari terilletek felett. Az 1970-2000-es évek meteoroldgiai adatai szerint az
atlagos széler@sség 3-4 m/s az es@s szezonban, mig kicsivel nagyobb (3,5-4,3 m/s) a szaraz évszakban.

A vidéki mintavételi helyet T,;=21-29 °C jellemezte a szaraz idészakban és 60-72% RH, mig a
szél dontGen DK-i irdnybdl fujt. Az esGs évszak alatt az uralkodé szélirany KDK-i volt. Az atlagos havi
csapadékmennyiség (valamint minimum-maximum értékei) a tengerparti, a félvarosias és a vidéki
mintavételi helyen rendre 82 mm (2-409 mm), 89 mm (4-302 mm) és 80 mm (6-316 mm) volt.
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4.3.2. Légkori elemi aeroszol 6sszetétel szezondlis és hely szerinti valtozdsa

A vidéki mintavételi ponton a kitelepitett mintavételi eszk6zok gyenge biztosithatdsaga
miatt, csak rovidebb mintavételi kampdanyokra volt lehet6ség (kampanyonként hetente 3-4
mintavétel), amely 21-28 mintat eredményezett egy-egy évszakra. Mindegyik mintavételi helyen a
szaraz évszakban tapasztaltam nagyobb atlagos/median elemkoncentracidkat, dsszevetésben az es6s
évszakkal, a S, Fe és Zn kivételével (40. abra). Ezekre az elemekre idénként tapasztalhato ellentétes
szezonadlis trend az id6jards hatasanak tulajdonithatd; példaul a szélirdny megvaltozasnak, amely
[ényegesen befolyasolja a vidéki mintavételi helyet ér6 aeroszol szennyezést. A teljes
elemkoncentrdcidé csucsértékét a tengerparti mintavételi helynél mértem, a szdraz és az esGs
évszakban egyarant, rendre 18,5 és 15,3 pg/m>-t. Ezt kdvette némileg kisebb koncentraciokkal a
félvarosias (15,7 és 12,1 ug/m?), valamint a vidéki (14,2 és 11,9 pg/m’) mintavételi pont. Ezek a
koncentrdcidk valamivel nagyobbak, mint a PMy, elemdsszetétele Morogoro egy vidéki mintavételi
helyére és egy Dar es Salaam-i, varosi mintavételi helyre, 2005-ben az es@s szezon alatt, rendre 4,4 és
10,4 ug/m? (Mkoma et al., 2009b). Ez az eltérés a vizsgalt aeroszol frakciok kilonbdzségébsl adddik
(TSP a jelen tanzaniai tanulmdanyban vs. szakirodalomi PM,g). A megfigyelt kisebb PM koncentracidk,
Osszevetésben az eurdpai adatokkal (pl. Viana et al., 2007; Bencs et al., 2010) annak tulajdonithatdék,
hogy joval nagyobb T,, tapasztalhaté a szubszaharai mintavételi helyeken, amely elGsegiti az

......

8 .
msi

mK
7
Ca
6 T W Fe T
mZn

5 T Al

cl

Koncentracié (pg/m?3)

[N]

=

i LlJ T m
o ML
Tengerparti Félvarosias Videki Tengerparti Félvarosias Videéki
Széraz évszak Esds évszak

40. abra Elemi aeroszol komponensek atlagos koncentracidja, fluktuacioja, hely- és évszak specifikus
valtozdsa TSP-ben a harom tanzaniai mintavételi ponton.

A szaraz évszakban a legnagyobb légkori koncentracidkat a Si, K, Ca, Fe, Al és Cl elemekre
figyeltem meg a tengerparti mintavételi dllomasnal, mig a Zn és S csucsértékeit rendre a félvarosias
és a vidéki helynél kaptam (40. dbra). Ezen elemek mindegyike nagymérték( valtozdst mutatott
minden egyes kampdanyban és mintavételi helyen. Az es6s évszakban a Si, K, Fe és Al legnagyobb
rendre a tengerparti és a félvarosias mintavételi ponton. A nyert adatokbdl ugy tinik, hogy az esds
évszak alatt a helyi szennyez6 forrasok fGszerepet jatszanak az egyes mintavételi pontok aeroszol
Osszetételének szabalyozasaban. Erdekesség, hogy Mkoma és mtsai (2009b) szintén nagyobb median
mintavételi dllomdasanal, 6sszevetésben egy Dar es Salaam-i varosi mintavételi ponttal.

A csapadékos évszak alatt, a foldkéregbeli eredetii elemek (Si, Ca, Fe és Al) atlagos/median
koncentracidja csokkent minden egyes mintavételi ponton, 0sszevetésben a szdraz évszakkal, ami
annak tulajdonithatd, hogy kevesebb talaj/por szuszpendalddott a levegében a gyakori esGknek
koszonhetben. Ezzel ellentétben az antropogén elemek koncentracidja, mint pl. K és Zn gyakorlatilag
megegyezd maradt mindkét évszakban. A tengerparti és a félvarosias mintavételi ponton altaldban
nagyobb atlagos/median légkori Cl és S koncentracidt figyeltem meg az esés évszakban, dsszevetve a
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szdraz évszak adataival, amely az Indiai-6cedn fel6li |Iégaramlatokkal szallitott tengeri s6 aeroszolok
jelent6s hozzajarulasanak tulajdonithaté. Azonban a vidéki mintavételi helyen lecsokkent, vagy
legaldbbis hasonld szezonadlis koncentracidkat kaptam az utébbi elemekre.

A jelen tanulmanyban nyert median légkori elem koncentraciok altaldban elég j6 egyezést
mutatnak a szakirodalomi PM,y elemi median koncentracidkkal és tartomdnyokkal, amelyeket egy
Dar es Salaam-i varosi mintavételi helyen kaptak a 2006-os es6s évszakban (Mkoma et al., 2009b).
Eltérést a Zn és S esetében tapasztaltam, rendre kisebb és nagyobb medidnnal, ami a mintavételezett
aeroszol mérettartomanyok kiilonboz&ségének, illetve a hely-specifikussagnak tulajdonithatd.
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41. abra Elemi komponensek relativ hozzajarulasa a légkori TSP Gsszetételéhez
a tanzaniai mintavételi helyeken a szaraz és az ess szezonban.

A kiilonboz6 elemi aeroszol alkotdk relativ hozzajaruldsa a PM tomeghez a 41. dbran lathato.
A Si, K és Al elemek jaruléka nem mutat szezon-, illetve hely szerinti trendet, értékik rendre 14-17%,
5-6% és 4-6%. Feltehet§, hogy ezen elemek a felszini kGzet/talaj mallasaval kertlnek a légkorbe, igy
hozzajaruldsuk is hasonld az egyes terlleteken és a kiilonb6z6 évszakokban. A Fe esetében a
hozzdajarulds hasonldan kicsi (4-7%), mint az Al és K esetében, de a Fe novekvé trendet mutat a
tengerparti mintavételi ponttdl a vidéki felé. Ezzel ellentétben a Ca relativ hozzajarulasa igen széles
tartomanyban valtozik 23-40%, és csokkend trendet mutat a tengerparti helytél tavolodva a
félvarosias és a vidéki mintavételi pont irdnyaba. A Zn esetében a relativ hozzajarulds viszonylag
kismértékd, de annak fluktuaciéja nagy (0,4-3,4%), csucsértékét mindkét szezonban a félvarosias
mintavételi helyen éri el, ami azt mutatja, hogy dontéen helyi antropogén emissziébdl szarmazik. A Cl
hozzdjarulds valtakozé (10-21%). Ahogy az varhato, csokkend relativ hozzajarulas tapasztalhaté a
tengerpartrél a vidéki mintavételi hely felé tdvolodva. Az antropogén eredet(i S-aeroszolok relativ
jaruléka szintén erésen fluktual (9-31%), de az aeroszolbeli Cl-ral ellentétben névekvé trendet mutat
a kontinens belseje felé haladva, és altaldban nagyobb mérték(i az esés évszakban.

4.3.3. Vizoldhaté aeroszolok
4.3.3.1. lonok viszonylagos hozzdjdruldsa

A vizoldhaté aeroszol frakcié domindns ionos alkotéi a Na¥, Ca®*, NO3, SO,* és CI, amelyek
relativ hozzajarulasa a teljes ionos aeroszol 6sszetételhez rendre 8-15, 8-17, 6-20, 15-30 és 38-52%, a
kulonboz6 kampéanyok alatt és évszakokban (42. dbra). A Na™ és SO,” viszonylagos hozzjarulasa
altalaban csokkent, mig a Ca*", NO;3 és CI” hozzéjaruldsa névekedett a tengerparti mintavételi helytdl
tavolodva a félvarosias és a vidéki mintavételi pont felé. Az NH, relativ hozzéjaruldsa hasonld a
tengerparti és a félvarosias mintavételi allomasoknal (3-4%), mig valamivel nagyobb a vidéki
mintavételi helynél (6%). Mind a K, mind a Mg” hasonldan kis hozzajaruldst, 1-3% kozott
véltakozott, fliggetleniil a mintavételi hely jellegétdl és/vagy az évszaktol.
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42. abra Vizoldhato szervetlen aeroszol komponensek relativ koncentracidja
a hdrom tanzdaniai mintavételi helyen a szaraz és az es@s évszakban.

4.3.3.2. lonos aeroszolok szezondlis és hely szerinti valtozdsa

Az ionos aeroszol komponensek teljes koncentracidja a szaraz és az es6s évszak alatt is
csokkend trendet mutat a tengerparti, félvarosias és vidéki mintavételi helyek sorrendjében (43.
abra). A szdraz évszakban a teljes ionos komponens koncentracié lényegesen nagyobb (30-50%), mint
az esds évszakban mindhdarom mintavételi pontnal.
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Szaraz évszak Esds évszak

43. abra Vizoldhato szervetlen aeroszolok ionos komponenseinek koncentracidja és valtozasuk a
harom tanzaniai mintavételi helyen a szdraz és az esds évszakban.

Szdraz évszak. — Az atlagos légkori Na™ és Ca®* koncentracié a tengerparti és a vidéki
mintavételi helyen érte el a maximumat, amely rendre 2,3 és 1,5 ug/m? (43. dbra). A Na* esetében ez
a tengeri sé aeroszolok hozzdjaruldasanak tulajdonithatd, ami az Indiai-6cedn feldli légtomegek
hatasat jelzi. A vidéki mintavételi ponton tapasztalt megnovekedett Ca** koncentracidja a szél altal
felkavart/atmoszféraba juttatott, Ujraszuszpendalt finom talajpornak tulajdonithatd, a kérnyezd,
dontéen sivatagos terilet felett. Nem zarhatd ki a viszonylag kozeli ipari aktivitds hatdsa sem:
mészkébanya 10 km-re DK-re és cementgyar 10 km-re EK-re a mintavételi helytl. A szakirodalom
hasonlé eredményeket kdz6! Gj-zélandi varosokra, ahol nyaron nagy légkéri Na® koncentréciot, mig
télen nagy Ca** koncentraciét figyeltek meg (Wang és Shooter, 2001). Ezeken a mintavételi helyeken
a f6 Na’ forrds a Csendes-Gcedn és a Tasman-tenger fel§l érkezé levegbvel széllitott tengeri sé
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aeroszol. Mkoma és mtsai (2009a) szintén nagy Na* koncentraciét kaptak durva légkéri aeroszolokra
(2,8+1,0 ug/m?>) a 2005-6s szaraz évszakban Dar es Salaam egy varosi mintavételi pontjan.

A K' légkéri atlagkoncentrécidja 0,2 ug/m3 a félvarosias és a vidéki mintavételi helyeken, mig
valamivel nagyobb értéket kaptam a tengerparti mintavételi ponton (0,3 upg/m’), amely
feltételezhet6en a helyi biomassza égetési tevékenységnek tulajdonithatd. Ezek a koncentracid
adatok valamivel kisebbek, mint a szakirodalomban ko6zolt durva (PMyg.,) és finom (PM,) frakcidk
osszege, azaz 0,39+0,15 pg/m?® és 0,2740,15 ug/m>, Dar es Salaamra a 2005-Gs szaraz évszakban
(Mkoma et al., 2009a).

A SO,” légkori koncentracidja bizonyult a legnagyobbnak, dsszevetésben a tobbi detektalt
anionnal, kivéve a vidéki mintavételi helyet az esés évszakban (43. dbra). A SO,” koncentracidja a
széraz évszak alatt 6sszemérhet6 azokkal, amelyeket Dar es Salaamban (2,7 ug/m?® (Mkoma et al.,
2009a), Szingapurban (5 pg/m®) (Karthikeyan és Balasubramanian, 2006) és Ahmedabadban (4,6
ug/m?) (Rastogi és Sarin, 2005) figyeltek meg. A vizsgalt harom tanzaniai mintavételi pontot tekintve,
a ClI' volt a kévetkez6 domindns ionos aeroszol komponens, amelyet a NO;™ kdvetett. Nem véletleniil,
a legnagyobb légkori CI” koncentraciét a tengerparti és a félvarosias mintavételi allomdasoknal
tapasztaltam (=2 pg/m?®). Magatdl értetédéen a part menti mintavételi hely aeroszol Gsszetételét
nagymértékben befolyasolja a tengeri levegé. A vidéki mintavételi pont azonban jéval kisebb
antropogén behatdsnak van kitéve, mint a félvarosias hely, ezért az el6bbinél a tengeri aeroszol Cl
koncentrdcié nagyobb lehet, mint az utébbi mérési ponton, a légtomegek altal szdllitott tengeri
aeroszolok kisebb mérték( atalakuldsa miatt. Erdekesség, hogy a NO; atlagkoncentrécidja a vidéki
mintavételi ponton bizonyult a legnagyobbnak (1,1 pg/m?), amely feltehetéen az antropogén
szennyezés légtomegek altali nagytdvolsagu szallitasabdl ered. A szakirodalom valamivel nagyobb
atlagos CI” koncentraciét (5,1 pg/m?), de kisebb NO3™ koncentraciot (0,99 pg/m?) kz6l PM;q-re Dar es
Salaam egy varosi mintavételi helyére vonatkozéan (Mkoma et al., 2009a).

Esés évszak. — Az atlagos Na* koncentrécié a 0,5-0,9 ;,lg/m3 kozott véltozott, és atlagértéke
kismértékben csokkent a félvarosias, tengerparti és vidéki mintavételi hely sorrendben (43. abra). Az
atlagos légkori Ca*™ 0,7-1,1 pg/m® kozott fluktudlt, és ardnyosan novekvs értéket mutatott a
félvarosias, vidéki és tengerparti hely sorrend szerint. A szakirodalom szerint valahogy nagyobb Na*
és Ca’* koncentraciét (rendre 1,2 és 4,5 pg/m>-t) mértek Dar es Salaamban a 2006-0s es@s évszak
alatt (Mkoma et al., 2009a), mely leginkabb helyi emisszidnak tulajdonithaté.

Es6k altali nedves llepedéssel az aeroszolok hatékonyan mosédnak ki a 1égkorbél (Seinfeld és
Pandis, 2016). Az egyes aeroszol komponensek Iégkori koncentracidi kozott a kilonbozé
mintavételezett években/szezonokban tapasztalt eltérés magyarazhaté meteoroldgiai valtozasokkal
(pl. csapadékmennyiség, szélirdny). A K" és a Mg atlagkoncentrécidja eléggé hasonldéan alakult
mindhdrom mintavételi helyen, azaz 0,16-0,25 pg/m’> kozott fluktualt (43. abra). Az NH,'
koncentracidja kozel azonos volt a tengerparti és a vidéki mintavételi terilet felett (=0,35 pg/m?),
mig valamivel kisebb szintet ért el a félvarosias mintavételi ponton (0,24 pg/m?3). A fenti aeroszol
komponensek némelyike mintavételi hely szerinti koncentracio-valtozasanak hidnya kis légkori
koncentraciéjuknak és a helyi emisszids forrasok esds évszak alatti dominancidjanak tulajdonithaté.
figyeltem meg (43. abra). Ez helyi, megnovekedett antropogén behatasnak tudhaté be, azaz a
nagyobb kérnyezetbeni SO, kibocsatasnak (Id. 4.3.4. alfejezet). Erdekes médon, a NO5 koncentrécid a
legkisebb a félvarosias mintavételi ponton (0,5 pg/m?), mig a Cl” koncentracidja a csticsértékét a
vidéki mintavételi hely felett érte el (1,9 pg/m?®). Jelen tanzaniai tanulméanyban az anionos
komponensekre vonatkozé koncentracidadatok 6sszemérhetd nagysdguak azokkal, amelyeket Dar es
Salaam egy varosi mintavételi helyére kozolnek a 2006-0s esGs évszakra (Mkoma et al., 2009a).

4.3.4. Gazfazisu légkori szennyez6k
A szaraz évszakban a monitorozott gazfazisi szennyez6k kozil az dézon bizonyult a
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vidéki mintavételi ponton ért el (18. tablazat). Ez az id6jarasi korilményeknek tulajdonithatd, mint
példaul a tiszta, felh6tlen égbolt, nagy mennyiség(i napsugarzas és kis légmozgas (4 m/s alatti atlagos
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szélerGsség), amelyek eldsegitik a fotokémiai folyamatok intenzivebbé valasat. A legkisebb légkori
SO, koncentracidt a vidéki mintavételi helyen tapasztaltam (0,94 pg/m?®), mivel ez pont viszonylag
messze fekszik az antropogén forrasoktdl. A légkori SO, koncentracié cstcsértékét (5,1 pug/m’) a
félvarosias mintavételi helyen az esés évszak alatt figyeltem meg, amely megfelelt a csapadékos
szezonban valamelyest csokkent fotokémiai aktivitasnak, az idénként borult égboltnak (tehat kisebb
intenzitdsl napsugdrzasnak) koészonhet6en. A félvarosias mintavételi hely megndvekedett NO,
koncentrdciét mutatott, amely a kozeli villamos erémd(, buszpdlyaudvar és egy allandd, s(rl
tomegkozlekedésli csomdpont (amelyen dontéen régi, hasznalt gépjarmlivekkel zajlik a forgalom)
kombinalt hatdsanak tulajdonithaté. Tovabbi ilyen helyi emisszids forras lehet, a konnydipar (pl. fém-
hegesztési mlhelyek, textilgyarak és egy helyi sorgyar). Itt jegyezem meg, hogy 2004 oktdbere és
2006. kozott a helyi telepitésl, nagyteljesitmény(, dizellizem( villamos generdtorok fokozott
hasznalata is jellemzd volt a mintavételi hely kornyezetére. Erre a kialakult aszalyos id6szak miatt volt
sziikség, amely er@sen korlatozta a vizerémdivek miikodését. A SO, és NO, hasonld koncentracio-
trendet kovetett, amelyek csucsértékiiket a félvarosias mintavételi helyen érték el.
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adatok a tanzaniai mintavételi helyeken a szdraz és az es6s évszakban.

Mintavételi  Evszak Atlagos Atlagos Koncentracié (pg/md) Mintavételezett

hely szélerGsség csapadék napok szama
(m/s) (mm)

SO, NO, 0; SO,/NO, O;
Tengerparti  szaraz 4,9 0,3 2,241,9 10,8+2,0 2745 56 84
esds 4,1 7,6 4,4+1,4 9,2+4,9 35+4 56 84
Félvarosias szaraz 4,7 0,9 4,1+2,3 13,445,9 27+4 56 42
esds 3,3 7,2 5,1+4,6 10,5+3,0 20+7 56 84
Vidéki szaraz 4,3 0,5 0,94+0,86 5,0+1,5 34+15 42 84
esls 2,8 6,9 2,2+1,3 5,1+1,0 25+12 42 84

4.3.5. Légkori gaz-aeroszol konverzid vizsgalata
4.3.5.1. Kén és nitrogén konverzids faktorok

A harom mintavételi ponton az atlagos NSS-SO,” koncentracié nagyobb a szaraz évszakban,
mint az esGs szezon alatt (19. tdblazat). Ezek az értékek altaldban egyeznek azzal a megfigyeléssel,
amit Mkoma és mtsai (2009b) kézélnek Dar es Salaamra. A szaraz évszakban mindegyik mintavételi
helyen hasonlé NSS/6sszes SO,” aranyt kaptam, amely 90,5-91,8% kozott valtakozott. Ez ugy
értelmezhetd, hogy a szulfat aeroszol jelentGs része antropogén eredet(i, mig kb. 8-10%-a tengeri
aeroszolokbdl szarmazik. Masrészrél az esés évszak alatt a NSS/osszes SO,* aranya joval szélesebb
hatarok (84,3-93%) kozott ingadozott. Kilondsen lecsokkent értékeket kaptam a félvarosias és a
vidéki mintavételi helyeken, azaz rendre 86,9 és 84,3%-ot, amely jelzi a nagyobb tengeri s6 aeroszol
S0~ hozzajaruldst a kontinentalis aeroszol 6sszetételhez és a kisebb fotokémiai aktivitast.

19. tablazat Nem tengeri sé eredetti (NSS) szulfat, aeroszol klorid faktor (Cls.,, Cl,es €s Cliss) atlagok,
valtozasuk és a tengeri sé aeroszol tartalom a tanzaniai mintavételi helyeken kiilénb6z6 évszakokban.

Hely Evszak  NSS-SO,”  NSS-SO,” Cleea Cles Clioss Clioss Tengeri s6 n
(ng/m?3) (teljes (ug/m3) (ug/md) (%) aeroszol
$0,” %-a) (ug/m?)
Tengerparti széraz  5,89+5,1 90,5 4,1643,83 0,70£0,40  2,21+3,32 30,2 5,29 28
esés  2,27+0,77 93,0 1,25¢0,90 1,80+1,03 -0,37+0,81  -79,8 2,62 28
Félvirosias  szaraz  3,62+2,26 91,8 2,83+1,36 0,85+0,57  0,95+1,73 38,5 4,15 28
esés  2,25+1,48 86,9 1,6¢1,26  0,63+0,46  0,12+1,88 37,1 2,78 28
Videéki széraz  4,10+2,96 90,9 2,77¢1,62 0,80£0,34  0,79+1,0 20,1 4,21 21
esés  1,02+1,00 84,3 0,97+0,61 2,49+1,58  -1,10#0,61  -91,1 2,67 21

n — mintavételezett napok szama.
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Az atlagos NOR értékek 0,015-0,067 kozott valtakoztak a tanzaniai mintavételi pontokon (44.
abra). A legnagyobb NOR értékeket a vidéki mintavételi helyen tapasztaltam, mindkét évszakban. Ezt
szintén tikrozik a napi NO, koncentraciéra kapott eredmények (18. tdblazat), amelyre a csucsértéket
a félvarosias mintavételi helyen tapasztaltam a szaraz évszakban, ennek megfelel6en kicsi NOR
értékekkel (44. abra). A tanzaniai mintavételi helyekre megfigyelt atlagos NOR értékek altaldban
nagyobbak, mint a Flandria felett tapasztaltak, ami jelzi a masodlagos nitrdt aeroszol hatékonyabb
képz6dését prekurzor gazokbdl a szubszaharai teriletek felett.

12

mSOR

1.0 4
mNOR

SOR, NOR, NR

Szaraz Szaraz Széraz

Tengerparti Félvarosias Vidéki

44. abra SOR, NOR és NR atlagos értékei és valtozasuk a harom tanzaniai
mintavételi helyen a szdraz és az esés évszakban.

Az atlagos SOR értékek mindharom mintavételi helyen nagyobbak a szaraz évszakban, mint
az es@s évszak alatt (44. dbra), amely a nagyobb napi atlag hémérsékletnek tulajdonithaté. A teljes
tanzaniai kampany atlagos SOR értéke 0,46+0,21, mig a szezonalis atlagok rendre 0,5940,21 és
0,3240,09 a szaraz és az es@s évszakra. Tehdt a masodlagos szulfat aeroszol képz6dés hatasfoka
Iényegében kozel kétszeres a szaraz évszakban, Gsszevetésben az esds szezonban tapasztalttal. A
szakirodalomnak megfelelGen, ha a SOR értéke kisebb 0,1-nél, akkor a szulfat f6képpen elsédleges
emisszids forrasokbdl szarmazik (Truex et al., 1980), mig ennél nagyobb (PMso-beli SO,*-ra szamolt)
SOR értékek a SO, légkorbeli fotokémiai oxidaciojat jelzik (Ohta és Okita, 1990). Mivel a tanzaniai
mintavételi helyekre szamitott SOR értékek lényegesen nagyobbak 0,1-nél, ezért megdllapithato,
hogy a szulfat aeroszol képz&dése féképpen fotokémiai oxidacidval kovetkezik be. Osszevetve az
Eszaki-tengernél tapasztalt SOR értékekkel (Horemans et al., 2009), a tanzaniai SOR értékek
szignifikdnsan nagyobbak (44. dbra). Tanzaniaban az év folyaman joval hosszabb a napsiitéses orak
szdma (sugdrzasi intenzitds) és nagyobb a T, amely megndveli a fotokémiai folyamatok, igy a
troposzférikus SO, oxidacidjanak sebességét is (SO,>-ta).

A tanzaniai tropusi klimat figyelembe véve, érdemesnek latszott a Shaw és Rodhe (1982)
szerinti nyari SOR tartomanyok szerinti mintavételi hely besorolast kdvetni mindkét (szaraz és esés)
évszakra (Id. 3.2.1. alfejezet), amivel a terliletek pontosabb forras/nyelé jelleg szerinti osztalyozasa
érhet6 el. Ennek megfelel6en, a tanulmdnyozott tanzdniai mintavételi pontok altaldban nyeléként
viselkednek a szdraz évszakban, mig az es6s évszak alatt a kombinalt (forras/nyel6) jelleg dominal.
Kivételt jelent a félvarosias mintavételi pont, amely szintén forras/nyeld jelleg( a szaraz évszakban.

4.3.5.2. Neutralizdacids ardny

A tanzaniai mintavételi helyekre megfigyelt NR altaldban egy alatti, rendre 0,25 és 0,41
atlagos értékekkel a szaraz és az es6s évszakra, amely jelzi az er@s aeroszol savassagot (44. abra). Az
esOs évszakban a NR értéke mindegyik mintavételi ponton lényegesen, 20-60%-kal nagyobb, mint a
szaraz évszakban. Ez megfelel a savas aeroszol komponensek (nitrat és szulfat) lecsokkent légkori
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koncentraciéjanak, amelyet azok csapadék altali részleges kimosddasa okoz (19. tablazat, 43. dbra).
Amint az vdrhatd, a legkevésbé savas légkori kornyezet az esGs évszak alatt figyelhet6 meg 0,63
atlagos NR értékkel a vidéki mintavételi ponton, mig a legkisebb atlagos NR-t (0,23) a tengerparti
mintavételi helynél tapasztaltam. Ezek a NR adatok sokkal kisebbek, mint a flandriai kilvarosi/vidéki
mintavételi pontokra megfigyelt értékek (0,8-2,1), amelyek inkdbb enyhén savas, illetve bazikus
aeroszol dsszetételt tikroznek (Id. 4.2.6.3. alfejezet).

4.3.6. Tengeri s6 aeroszol hozzajarulas

A monitorozott tanzaniai mintavételi pontokon a Cl,, 2-3-szor nagyobb a szdraz évszakban
(dtlag: 3,25 pg/m3), mint a csapadékos szezon alatt (atlag: 1,08 pg/m?) (19. tablazat), ami jelzi az
id6jardsi frontok hatdsat a helyi légkor dsszetételén. Amint az varhatd, minél tavolabbi a mintavételi
pont elhelyezkedése a tengertdl, annal kisebb a Cl., és Cl,,s, mig annal nagyobb a Cl., értéke. A
szaraz évszakban a Cl,,, 0,79-2,2 ug/m3 kozott valtozott, de a csapadékos évszakban a Cly értéke
negativ, ami utalhat tovabbi Cl forrasok jelenlétére (pl. ipari fehérit6k gyartdsdbol szarmazd Cl
emisszid), vagy tengeri s6 aeroszol és gazfazisi komponensek direkt kolcsonhatdsara, amely
eredményezheti az extra mennyiségli aeroszol Cl-t (Laskin et al., 2003).

Amint az megfigyelhetd, a mintavételi helyeken a tengeri sé aeroszol hozzajarulas kb. 1,5-2-
szer nagyobb a szaraz, mint az esGs évszakban (19. tablazat). A szdraz évszakban a tengeri s6 aeroszol
hozzajarulds csokkend trendet mutat a tengerparti mintavételi helytdl tdvolodva a félvarosias és a
vidéki mintavételi hely iranydba. A megfigyelt tengeri sé aeroszol koncentraciék altaldban hasonldk
Dar es Salaam egy varosi pontjara kozolttel (4,4 ug/m’) (Mkoma et al., 2009b). Erdekesség, hogy a
csapadékos évszak alatt igen hasonlé tengeri sé aeroszol koncentracié (=2,2 pg/m?) figyelheté meg
mindhdrom mintavételi ponton, amely az id6jaras erds szezonalitdsdnak tulajdonithatd, azaz a
megvaltozott, dontGen dceani szélirdny és a gyakori es6zések hatasanak (Id. 4.3.1. alfejezet).

M g2+/N at
| | C92+/N at
K*/Na*

2- 1t
mSOy /Na

Koncentracid arany

Szaraz Esds Szaraz Esés Szaraz Esés

Tengerparti Félvarosias Vidéki Tengerviz
45, abra Szervetlen ionos alkotdk koncentracidaranyai aeroszolokban a harom tanzaniai mintavételi
helyen a szaraz és az es6s évszakban, valamint a megfeleld referencia adatok tengervizre.

Megvizsgélva az aeroszolbeli ionok tdmegaranyat, a Mg®/Na* ardnya 0,15-0,32 kdzott
valtozik a kiilonb6z8 mintavételi helyeken/évszakokban, rendre 0,19 és 0,25 atlagos értékkel a széraz
és az es@s szezonban (45. abra). Ezek az értékek eléggé kozel esnek a tengervizben mérhetd atlagos
Mg**/Na* ardnyhoz (0,12), ami azt sugallja, hogy a légkdrben szuszpendalt Mg”* dontd hanyada
tenger felett képz6dott aeroszolokbdl szarmazik. Masrészrél megallapithatd, hogy a szamitott
Ca’*/Na*, K'/Na*, és SO,”/Na* tdmegaranyok szignifikinsan nagyobbak, mint a tengervizben mért
megfelel6ik, azaz rendre 0,039, 0,036, és 0,25. Ez az eredmény aldtdmasztja, hogy a Ca”, K" és SO,*
inkdbb, mas, helyi (kontinens feletti), sokkal dominansabb emisszids forrdsokbdl szarmaznak, azaz
ezek a komponensek nagyobbrészt nem a tengerviz aeroszol-képzésével |étrejott aeroszolok alkotéi.
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4.3.7. Forrasazonositas
4.3.7.1. lonos és elemi alkotdk szezondlis és hely szerinti korreldcidja

Altaldnos trendek. — A Na* és NH," erésen korrelalt egymassal és a SO,*-tal, de kevésbé a
Mg és CI" alkotdkkal (20. tablazat). A CI szintén j6l korrelalt SO,>-tal, de kevésbé NO5-tal. Ez sugallja
a savas gazok (pl. H,SO, és HNO;) heterogén reakcidjat tengeri sé aeroszolokkal. Ennek megfelelGen
az utdbbiak ,kopasa” mar el6fordul a part menti helyeken, de onnan tdvolodva névekvé mértéki a
szarazfold belsé teriiletei felett. Ezek a heterogén ,kisézasi” folyamatok dont6en befolydsolhatjak a
maésodlagos aeroszol (pl. SIA) képzédést (Ro et al., 2005). A SO,* aeroszolok részben antropogén
kibocsatasbodl szarmaznak, részben természetes emisszids forrdsbodl. Az utébbira j6 példa az écednok
és tengerek felett tapasztalhatd, algdk altal termelt DMS kibocsdatas, amely a légkdrben elGszor SO,-
da, majd SO,”-ta alakul at (Allen et al., 1997). A tanzaniai tengerparti mintavételi helyen inkabb az
antropogén emisszio dominal, mivel a kikot6i (gépjarm(, hajo) forgalom és az ipari kibocsatas
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20. tablazat lonos és elemi aeroszol-0sszetevGk korrelacidja kilénb6z6 évszakokban a harom
tanzaniai mintavételi helyen.

Aeroszol Tengerparti Félvarosias Vidéki
alkoto
Szdraz Esés Szdraz Esds Szdraz EséGs

Na' NH,", S0,%, (NH,") so,”, Mmg”, (NOs, K NH,", SO,, Cl,  (Cl), NOs,
(Mg™, ) (NH,", K') (Mg™) Mg®", S0,”

NH," so0,%, (cl, NO;, CI ca”, (mg”, Mg>, (Ca™) (NO3, S0O.%, K*, (CI', ca™)
Mg 50,") Mg, cI’)

K (NO3) (Ca*(a), NO;  (Mg™) - - (ca”™, cI)

(a)

mg** (Ca™, 50,7, (50,%) s0,”, (K (50,%) s0,”, NOs, (CI' NO3, (C,
cr) , Ca™) ca®, s0,%)

ca® (NO3) - - (crn (CI', NO3) (cr)

cr S0,” (NO3) - - S0,%, (NO3) (NO3)

S0~ - - - NO; NO; -

Si Al, Fe, Zn, Fe, Cl(a), (Ca, (Al) Al, Fe, (Ca, Zn) S(a), Al, Ca, Fe, Al, (Fe, K,
(Ca, S) Zn, S) (zn) S(a))

K (Al, Ca) - Al, (Zn(a)) (S(a)) Al, Ca(a) (Ca, Al, Fe)

Ca Al, (Fe, Zn,S) S, (Fe, Zn, Al, - Al, Fe, (Zn) Cl(a) K, Fe, Cl, (Zn)

Cl(a))

Fe Zn, 'S, (Al) Cl(a), (Zn, S) S Al, (Zn) (Al, Zn(a)), S(a)  Al, S(a)

Zn Al, (S) (S, Cl(a)) (Al) (Al) S, Al(a) cl

Al (S) (S) - - S(a) S(a)

S - (Cl(a)) - (Cl(a)) - -

Jelblés magyardzat: (a): antikorrelacid; kovér és normal betl: korrelacid szignifikans rendre 0,01 és 0,05
megbizhatdsagi szinten (r>0,7); zaréjelben: gyenge korreldcié (r=0,4-0,7).

A szaraz évszak alatt vélhetGen a részben atalakult tengeri s aeroszol légtomegek altali
nagytavolsagu szallitdsa kovetkezik be az éceantdl a szarazfold belsejébe, amely alatt szarazfoldi,
antropogén eredet(i gazfazisu és aeroszol légszennyezbkkel érintkezve az Osszetételliikben tovabbi
valtozasok kovetkeznek be. Masrészrél megallapithato, hogy az aeroszolbeli (TSP) elemkoncentracidk
korrelacidja hasonld a vidéki mintavételi teriileten, ahhoz, amit a tengerparti helyre szdmoltam.

A Mg2+ és Ca’* altaldban kis mértékben korrelalt a CI-dal, de rendre jol korrelaltak a S0,*-tal
és NOy-tal, ezért feltételezhetd, hogy rendre tengeri s6 és foldkéreg/talaj eredetliek. A Si jol korrelalt
par foldkéregbeli és antropogén elemmel, mint példaul Al, Fe és Zn, de altalaban gyenge korrelaciét
mutatott Ca-mal és S-nel. Az es8s évszakban kevesebb korreldciét figyeletem meg a TSP-beli elemek
kozott, mint a széraz évszakban, ami a meteoroldgiai kérilményeknek és/vagy az antropogén,
foldkéreg és tengeri eredet(i aeroszolok kisebb mértékd keveredésének tulajdonithato.

80



dc_1360 16

Hely szerinti trendek. — A tengerparti mintavételi helyen K* korreldciét mutat a NO;-tal, ezért
feltételezhetd, hogy f6 forrasa a biomassza égetés. Mkoma és mtsai (2009a) is hasonld megfigyelést
tettek egy Dar es Salaam-i varosi mintavételi ponton. A vidéki mintavételi helyen a foldkéreg/talaj
eredet(i Si és Fe antikorreldcidt mutatott a teljes aeroszol Cl tartalommal (EDXRF-val meghatarozott
koncentracid), ami mutatja, hogy az utdbbi dontéen a tenger felett képz6dott (tengeri sé permet)
aeroszolokbdl szairmazik. Az es@s évszakban az NH," er6sen korrelalt a CI'-dal és/vagy NO5-tal, ami az
NH,4Cl és NH4,NO; aeroszolok jelenlétét sugallja. Valdszind az is, hogy ezek a viszonylag illékony Iégkdri
komponensek jobban stabilizdlédnak a kondenzalt (aeroszol) fazisban az esés évszakban.

A Cl, S és K korreldlt/antikorreldlt a Zn-kel, ami mutatja, hogy ez az elem az
ipar/gépjarmiiforgalom okozta légszennyez§-kibocsatasbdl ered. Mkoma és mtsai (2009b) szintén
megfigyelték a Zn-t a Dar es Salaam-i varosi levegében, mint az ipari kibocsatas egyik fontos
indikatorat. A szaraz évszak alatt a Mg®* korrelalt a NO5-tal, ami mutatja a Mg(NO;), sék dominans
jelenlétét a légkori aeroszolban a MgSO, helyett. Meg kell azt is jegyezni, hogy a szélsebesség
gyengén korrelalt, mig a csapadékmennyiség antikorrelalt az ionos komponensek troposzférabeli

« sy

21. tdblazat PCA eredmények a Dar es Salaam-i tengerparti mintavételi helyre.

Speciesz Rotalt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4 L5

(05} -0,068 0,619 0,423 -0,264 -0,589
NO, 0,820 0,221 -0,027 -0,326 0,282
SO, 0,450 -0,202 0,178 -0,155 0,836
Na* -0,219 0,950 0,094 0,099 -0,142
NH," -0,072 0,913 0,052 0,386 -0,063
K" -0,029 0,472 0,872 0,024 0,047
Mg2+ 0,366 0,853 0,207 -0,063 -0,049
ca® 0,913 0,241 0,142 0,198 0,014
cr -0,024 0,563 -0,260 0,719 -0,264
NOj 0,344 -0,004 0,132 0,926 0,047
SO42' 0,010 0,988 0,107 0,001 -0,091
Si 0,921 -0,176 0,237 0,246 -0,064
K 0,298 0,042 0,948 0,027 0,020
Ca 0,802 -0,181 0,512 0,041 -0,001
Fe 0,943 -0,043 -0,027 0,262 0,152
Zn 0,941 -0,253 0,059 0,180 0,118
Al 0,860 -0,031 0,424 -0,195 0,066
S 0,935 -0,124 -0,189 -0,028 0,268
cl -0,257 0,926 0,007 -0,103 0,006
Sajatérték (teljes) 7,05 5,51 2,58 1,99 1,35
Variancia (%) 37,13 29,03 13,58 10,48 7,12
Kumulativ (%) 37,13 66,16 79,74 90,21 97,33
F6 forras helyi tiizelés/  tengerisé biomassza masodlagos nehézolaj

kozlekedés aeroszol égetés PM égetés

® — rotécio konvergalt 6 iteracids 1épésben; L1, L2, stb. jeldli a f§ komponensek toltottségét.

4.3.7.2. F6komponens-analizis

Azon légkori valtozdk, amelyeket évszak szerint mindharom mintavételi helyen kiértékeltem,
gyakorlatilag megegyez6 légszennyez6 forrasok meglétét/hatdsat mutattdk a két eltérd évszakban.
Ezért a tovabbi PCA kiértékeléseknél a teljes (szaraz+es6s) adatsort vettem tekintetbe az egyes
mintavételi pontokra. A f6komponensek kiértékelésénél a mar emlitett szabalyokat vettem
tekintetbe (Id. 4.2.7.3. alfejezet). Referencia adatként felhaszndltam egy O6sszefoglalé tanulmanyban
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(Viana et al., 2008) kozolt, kilénb6z6 emisszids forrasokra vonatkozoé fékomponenseket is, Ugy, hogy
Osszevetettem ezeket a tanzaniai mintavételi terlletekre szdmitott f6komponensekkel.

A tengerparti mintavételi helyen a PC1 a NO,, Ca®, Al, Fe, S, Si és Zn komponensekre mutat
nagy toltottséget, mig kevésbé toltott SO,-ra (21. tablazat). Ez a faktor a helyi égetés/kozlekedés
kibocsatasat reprezentdlja, amit a NO,, Zn és S megnovekedett értéke jelez. Ez hasonld eredmény,
mint amit eurdpai varosi mintavételi helyeken megfigyeltek (Vallius et al., 2005). A Dar es Salaamban
regisztralt gépjarmivek szama lényegesen megemelkedett 2005 és 2007 ko6zott, azaz 35 ezerrdl 42
ezerre. Ez jelzi a gépjarml forgalombdl szarmazé l|égszennyezd-kibocsatas novekvs trendjét
(Mbuligwe és Kassenga, 1997). PC2 nagy toltottséget mutat tengeri sé aeroszol-dsszetevékre (pl. Na*,
Mg2+ és Cl), Os-ra, tovabba, NH,-ra és SO,%-ra. A két utdbbi ion a tengeri aeroszol atalakulasi
reakcidk aktiv komponensei, melyek jelzik, hogy ez a folyamat mar el6fordul a tengerparti leveg6ben.
PC3-at nagy K és K, valamint kézepes Al, Ca és O tdltdttség jellemzi. Ez a faktor a helyi biomassza
égetést reprezentdlja. PC4 nagy telitettséget mutat NOs-ra és Cl'-ra, ami a mdsodlagos szervetlen
aeroszol képz6dés, illetve a regionalis hattér jellemzbje lehet. PC5 a SO,-ra mutat nagy toltottséget,
ami utal a nehézolaj égetésére, pl. a slirl hajéforgalomra Dar es Salaam kozeli kikotGjében.

22. tablazat PCA eredmények a Dar es Salaam-i félvdrosias mintavételi helyre.

Speciesz Rotalt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4
(05} 0,043 0,136 0,207 0,813
NO, -0,778 0,012 0,281 -0,407
SO, -0,168 0,119 -0,816 0,034
Na* 0,268 0,899 -0,066 0,232
NH," 0,426 0,651 0,463 0,253
K* -0,229 0,870 -0,132 -0,178
Mg** 0,322 0,896 0,177 0,151
ca® 0,658 0,413 0,384 0,133
cr 0,465 -0,221 0,688 0,026
NOj 0,192 0,051 0,609 0,622
SO42' 0,085 0,822 0,178 0,414
Si 0,908 0,324 0,008 0,048
K 0,001 0,866 -0,194 -0,066
Ca 0,924 -0,139 -0,209 -0,224
Fe 0,939 -0,104 -0,250 0,079
Zn 0,476 -0,468 -0,307 -0,658
Al 0,909 0,365 -0,131 -0,110
S 0,016 -0,582 -0,152 0,556
cl -0,119 0,240 0,890 0,107
Sajatérték (teljes) 7,03 4,68 2,59 1,98
Variancia (%) 36,98 24,63 13,63 10,41
Kumulativ (%) 36,98 61,61 75,24 85,64
F6 forras varosi/ kozlekedés + regionalis hattér/ azonositatlan
orszaguti por tengeri s6 nagytavolsagu helyi forras

aeroszol szallitas

® — rotécié konvergalt 7 iteracids 1épésben; L1, L2, stb. jeloli a f6 komponensek toltottségét.

A félvarosias mintavételi helyen PC1 nagy toltottséget mutatott a Si, Al, Ca és Fe elemekre,
mig kdzepes toltottséget az NH,", Ca**, CI" és Zn esetében (22. tablazat), ami jelzi a foldkéreg/talajbeli
elemek hozzajaruldsat, valdszin(isithetGen a varosi por Ujraszuszpendalasa, felkeveredése altal. PC2
nagy telitettséget mutat az ionos aeroszol-6sszetevékre, mint Na*, Mg**, K* és SO,>, valamint kézepes
telitettségli NH,'-ra. Ez a faktor mutatja a kopott tengeri sé aeroszol komponensek jelenlétét. PC3-at
a nagy Cl és a mérsékelt NH," és NO; toltdttség jellemzi, amely mutatja a regionalis hatteret és/vagy
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nagytavolsagl aeroszol-szallitast, ahogy azt Viana és mtsai (2008) is javasoljak. PC4 nagy telitést
mutat Os-ra és mérsékeltet a S, SO,> és NO; komponensekre. Ez a faktor egy helyi, nem azonosithaté
emisszios forrasnak felel meg (pl. fotokémiai folyamatokban képz6dott légszennyez6knek).

23. tablazat PCA eredmények a Dar es Salaam kozelében fekvd vidéki mintavételi helyre.

Speciesz Rotélt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4 L5

(OF 0,282 -0,210 -0,343 -0,869 -0,061
NO, 0,600 -0,315 0,675 -0,292 -0,008
SO, -0,090 -0,299 0,291 -0,885 0,185
Na* 0,969 0,151 -0,065 -0,105 0,149
NH," 0,771 0,585 0,235 0,071 -0,054
K* -0,019 0,908 0,299 0,166 0,244
l\/lg2+ 0,955 0,040 0,287 0,015 0,064
ca® 0,835 0,092 0,382 0,330 -0,199
cr 0,624 0,226 0,741 0,020 0,102
NO3 0,365 0,202 0,733 -0,043 0,536
5042' 0,975 -0,174 0,117 0,047 -0,056
Si 0,217 0,786 -0,102 0,565 -0,067
K 0,156 0,895 0,325 0,238 0,107
Ca 0,050 0,290 0,116 0,756 0,573
Fe 0,484 0,553 -0,190 0,644 0,099
Zn 0,006 -0,035 0,997 0,064 -0,033
Al 0,194 0,905 -0,165 0,336 -0,063
S 0,221 -0,836 0,501 -0,037 -0,020
cl 0,981 0,161 -0,005 -0,016 0,109
Sajatérték (teljes) 6,42 4,91 3,57 3,26 0,84
Variancia (%) 33,79 25,83 18,81 17,17 4,41
Kumulativ (%) 33,79 59,63 78,43 95,60 100,01
F6 forras tengeri s6 talajerézié/ ipar/nagytavol-  féldkéreg masodlagos

Ujraszuszpen- sagu aeroszol PM/regionalis

dalt talajpor szallitas hattér

® — rotaci6 konvergalt 6 iteracids lépésben; L1, L2, stb. jeldli a f6 komponensek toltottségét.

A vidéki mintavételi helyen PC1 nagy toltottségli a Na*, Mg®, Ca®*, SO, és Cl
komponensekre, mig mérsékelt toltést taldltam a NO,, NH,", ClI" és Fe &sszetevSkre (23. tabldzat). Ez a
faktor megfelel a tenger feldl érkezd aeroszoloknak. PC2 a K7, K, Al és Si komponensekre mutat nagy
toltottséget, mig NH,'-ra és Fe-ra mérsékeltet. Ez a faktor a talajerdzié hatdsat és az igy keletkezett
finomszemcsés por Ujraszuszpendaléddsat mutatja. PC3-at erGs toltottség jellemzi a CI, NO;™ és Zn
komponensekre, mig mérsékelt NO,-ra és S-re, ami mutatja az ipari emisszid hozzajarulasat,
feltehet6en a légszennyez6k nagytavolsagu szallitasa altal. PC4 erGs toltottséget mutat Ca-ra, mig
mérsékeltet Si-ra és Fe-ra, amely jelzi a foldkéreg eredet(i por hozzajarulasat. Hasonlé megfigyelést
koziltek Vallius és mtsai (2005) eurdpai varosi mintavételi helyekre. PC5 kdzepes telitést mutat Ca*'-
ra és NO5-ra, ami masodlagos aeroszol képz&désre és/vagy helyi hattérre utal.

4.4. Nitrogénvegyiiletek iilepedése az Eszaki-tenger partjanal
4.4.1. Szervetlen nitrogénvegyiiletekbdl szarmazé llepedés
4.4.1.1. Gazfazisu szervetlen N-iilepedés

Az Eszaki-tenger partjan, De Haan-nal a légkori nitrogénvegyiiletekre vonatkozd Ulepedési
vizsgalatok soran, mind a négy mintavételi kampanyban az NH; hozzdjaruldsa bizonyult a
legnagyobbnak a teljes gazfazisu N-llepedéshez, azaz *90%, mig a legkisebb mértékd, gyakorlatilag
elhanyagolhatdé volt a NO, Ulepedése. A HNO, és HNO; szintén kis N-fluxusu, kozelit6leg 10%-a a
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teljes szervetlen gdzfazisi N-jaruléknak. A nitrogénvegyiletek llepedésére a normal szennyezési
id6szakra es6 (nem epizddikus) mintavételi kampanyokban nyert adatok a 24-26. tablazatokban, mig
az epizddikus szennyezéses (eutrofizacids) id6szak sordan megfigyelt eredmények a 27. tablazatban
talalhatok.

24. tablazat Minimum, maximum, atlagos napi nitrogén fluxus és valtozasa (+SD) kiilonb6z6
légtomegekben az Gszi/kora téli kampany alatt.

Ulepedés/speciesz tipusa Nitrogén llepedés (mg N/mZ/nap)
Min. Max. Atlag#SD
Osszes légtdmeg  Atlanti/Brit./ Kontinentalis Eszaki-tengeri
Csatorna
Gazfazisu N — (n=34) (n=21) (n=8) (n=5)
N (HNO,) 0,009 0,58 0,18 +0,12 0,17 +0,12 0,21+0,12 0,16 +0,11
N (HNOs) 0,002 0,31 0,04 + 0,05 0,04 + 0,05 0,05+ 0,04 0,05 + 0,07
N (NH;) 0,398 3,47 1,99 + 0,73 1,97 + 0,81 2,40 + 0,41 1,41+0,78
Teljes gdzfdzisu N 0,420 3,64 2,21+0,74 2,18 +0,82 2,66 +0,43 1,62 +0,79
Aeroszol N — (n=24) (n=16) (n=5) (n=3)
Durva
N (NO3) 0,022 0,98 0,38 +0,25 0,42 +£0,25 0,33+0,16 0,27 +0,35
N (NH4+) 0,013 0,77 0,15+0,18 0,18 +0,21 0,10+0,11 0,08 + 0,09
teljes durva 0,037 1,54 0,53+£0,31 0,60 +0,33 0,43+0,20 0,35+0,36
Kbzepes
N (NO3) 0,003 0,63 0,13+0,14 0,14+0,14 0,17 +0,16 0,004 + 0,001
N (NH4+) 0,002 1,21 0,34 +0,32 0,32+0,31 0,60+0,42 0,005 + 0,004
total kbzepes 0,006 1,84 0,47 £ 0,34 0,46 £ 0,34 0,77 £ 0,45 0,009 + 0,004
Finom
N (NO3) 0,001 0,04 0,01+0,01 0,01+ 0,01 0,02+0,01 0,011 £ 0,010
N (NH4+) 0,000 0,14 0,06 + 0,03 0,06 +0,03 0,05 +0,04 0,044 + 0,059
teljes finom 0,002 0,16 0,07 £ 0,04 0,07 £ 0,03 0,07 £ 0,04 0,055 + 0,060
Teljes aeroszol N 0,053 3,44 1,07 + 0,47 1,13+0,48 1,27 + 0,49 0,41 40,36
Teljes szaraz N 0,054 6,24 2,70 £ 0,89 2,80+0,95 3,36 0,65 1,08 + 0,87
Nedves N-fluxus - (n=34) (n=21) (n=8) (n=5)
N (NO3) 0,000 17,8 1,27 +£2,73 1,60 £ 3,21 0,69 +1,26 0,80+2,17
N (NH4+) 0,000 30,7 2,32+5,75 2,99 +6,94 1,56 + 3,24 0,72 +2,39
Teljes nedves N 0,000 47,1 3,59 +6,37 4,59 + 7,65 2,25+3,48 1,52 + 3,23
Nedves+szaraz N 0,054 51,7 6,27 £ 6,41 7,39+7,69 5,61 3,52 2,60 + 3,30
Aeroszolok ardnya a - - 40 40 38 38
szdraz N-fluxusban (%)
Nedves/szaraz N arany - - 1,33 1,64 0,67 1,41

n — mintavételezett napok szdma az atlagos N-komponensre/fluxusra.

A nem epizédikus kampanyok alatt (24-26. tablazatok) a kontinens fel6li légtomegek
széllitottak Iényegesen nagyobb gazfazisi N-lilepedést, Osszevetésben az atlanti légtomegekkel. A
HNO, és HNOs; N-fluxusa 1,2-2,7-szer nagyobb volt, amely NO,-bél bekovetkezd intenzivebb
képz6désiik eredménye. Az NH; egyenletes emisszidja és eloszlasa jol ismert Nyugat-Flandridban,
Belgium tengerpart melletti tartomanydban, amelyet kiterjedt, igen intenziv allattenyésztés jellemez
(Id. 4.2.6.2. alfejezet). A kontinensbeli NH; N-fluxus 1,2-1,4-szeres novekedése a HNO, és HNO;
Ulepedéséhez képest kisebb mértékli. Ez azzal magyarazhatd, hogy az NH; tartdézkodasi ideje a
légkorben viszonylag rovid, atalakulasi sebessége 30%/dra (Asman és Van Jaarsveld, 1991). Ezért csak
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kis része éri el a mintavételi helyet (tengerpart). Masfel6l érdemes megjegyezni, hogy az epizddikus,
2005-6s kés6 nyari kampany idején (27. tablazat) kisebb mértékd NH; N-llepedés figyelheté meg a
kevert kontinens fel6li/északi-tengeri légtomegekbdl, 6sszevetésben a tobbi légtomeggel. Ez dontGen
az NH; szarazféld feletti, gyors, hémérsékletfiiggd NH," séva &talakuldsanak tulajdonithatd. Ezt
aldtamasztandd, nagyobb mennyiségli ammadniumsé taldlhatd a kampanybeli aeroszolokban.

25. tablazat Minimum, maximum, atlagos napi nitrogén fluxus és valtozasa (+SD) kilénb6z6
légtomegekben a 2006-0s késé téli/tavaszi kampany alatt.

Ulepedés/speciesz tipusa

Nitrogén iilepedés (mg N/m*/nap)

Min. Max. Atlag#SD
Osszes légtdmeg Atlanti/Brit./ Kontinentalis Eszaki-
Csatorna tengeri
Gazfazisu N — (n=59) (n=34) (n=15) (n=10)
N (HNO,) 0,00 0,20 0,07 £ 0,05 0,05+ 0,04 0,11+ 0,05 0,06 £ 0,05
N (HNO;) 0,00 0,16 0,06 + 0,04 0,05 + 0,04 0,07 £0,04 0,08 + 0,04
N (NH;) 0,00 6,28 1,24 1,00 1,12 +0,75 1,44 +1,46 1,35+0,98
N (NO,) - - 0,00011 + 0,00014 + 0,00008 + 0,00007 +
0,00008 0,0001 0,00002 0,00003
Teljes gazfazisu N 0,11 6,50 1,37 + 1,00 1,22 + 0,75 1,62 + 1,46 1,49 + 0,98
Aeroszol N — (n=53) (n=30) (n=11) (n=12)
Durva
N (NO3) 0,05 0,73 0,20+0,14 0,25+0,16 0,08 £ 0,04 0,19+0,11
N (NH,") 0,00 1,00 0,23 +0,21 0,28 £0,23 0,10 £ 0,07 0,24 £ 0,23
teljes durva 0,06 1,22 0,43 +0,25 0,53+0,28 0,18 0,08 0,44 + 0,26
Kozepes
N (NO3) 0,01 0,87 0,24+0,14 0,19+0,11 0,38+0,21 0,23+0,12
N (NH4+) 0,00 1,42 0,33+0,24 0,22 +£0,18 0,67 £0,36 0,31+0,21
teljes kézepes 0,11 2,29 0,57+0,27 0,41+0,21 1,05 +0,41 0,54 +0,24
Finom
N (NO3) 0,01 0,61 0,14+0,16 0,10+0,14 0,23+0,20 0,15+0,15
N (NH4+) 0,00 0,85 0,25+0,21 0,21+0,21 0,35+0,25 0,25+0,14
teljes finom 0,01 1,40 0,39+0,26 0,31+0,25 0,58+0,32 0,40+ 0,21
Teljes aeroszol N 0,35 3,00 1,39+ 0,50 1,25+0,43 1,81+0,53 1,37+0,41
Teljes szaraz N 0,11 7,29 2,68+1,10 2,33+0,85 3,21+1,53 2,60 +0,99
Nedves N-fluxus — (n=75) (n=41) (n=18) (n=16)
N (NO3) 0,00 8,58 0,80+1,81 1,00+1,93 0,57+1,18 0,56+2,14
N (NH4+) 0,00 31,09 1,80 +4,50 2,35+5,47 1,25+2,64 0,98 £ 3,19
DON 0,00 3,96 0,21+ 0,65 0,20 £ 0,55 0,36 + 1,07 0,07 £0,26
Teljes nedves N 0,00 39,04 2,76 + 4,89 3,50+5,82 2,10+ 3,08 1,61+3,85
Nedves+szaraz N 0,11 40,72 4,87 +5,00 5,42 +5,88 4,78 + 3,38 3,57 +3,93
Aeroszolok ardnya a szdraz - - 54 54 56 53
fluxusban (%)
Nedves/szaraz N-arany - - 1,05 1,50 0,65 0,62

n — mintavételezett napok szdma az atlagos N-komponensre/fluxusra.

Ha Osszevetjik a kilonb6zd légtomegekbdl szarmazd, atlagos gazfazisu N-fluxust, a nem
epizdodikus mintavételi kampanyok altaldban igen konzisztens Ulepedéssel jellemezhetdk, amely az
1,22-1,85 mg N/m?/nap tartomanyba esik (24-26. tablazat). Ez aldl kivételt képez az Gszi/tél elejei
kampany, ahol valamivel nagyobb, 2,18 és 2,66 mg N/m?/nap értékeket kaptam rendre az
atlanti/csatorna/brit és a kontinens fel6li légtomegekre. Masrészrél az epizédikus, késé nyari
kampany alatt kiugréan nagy, rendre 4,81 és 2,68 mg N/m*/nap N-ilepedést figyeltem meg az
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atlanti/csatorna/brit és az északi-tengeri légtdmegekbdl (27. tablazat). A kapcsolddd napi N-fluxusok
nagy szorasa mutatja a napi N-szennyezés nagymértékd valtozasat a f6 légtomegekben, amelyek, bar
hasonlé iranyokbdl jonnek, valtozd antropogén kibocsatdssal rendelkezs régidk felett haladnak at.

26. tablazat Minimum, maximum, atlagos nitrogén fluxus és valtozasa (+SD) kilonb6z6
l[égtomegekben a nyarkozépi kampany alatt.

Ulepedés/speciesz tipusa

Nitrogén iilepedés (mg N/m*/nap)

Min. Max. Atlag#SD
Osszes Atlanti/Brit./ Kontinentalis Eszaki-
légtomeg Csatorna tengeri
Gazfazisu N - (n=48) (n=20) (n=16) (n=12)
N (HNO,) 0,00 0,24 0,07 £ 0,06 0,07 £ 0,05 0,08 £ 0,07 0,04 £ 0,05
N (HNO;) 0,00 0,32 0,11 +0,07 0,09 £ 0,05 0,14+0,10 0,11 +0,04
N (NH;) 0,00 3,41 1,45 + 1,02 1,20 + 0,95 1,63 +1,13 1,63+0,97
N (NO,) - - 0,00020 + 0,00018 + 0,00020 + 0,00023 +
0,00022 0,00034 0,00007 0,00003
Teljes gazfazisu N 0,12 3,61 1,63 +1,02 1,36 £ 0,95 1,85+1,14 1,78 + 0,97
Aeroszol N — (n=44) (n=19) (n=14) (n=11)
Durva
N (NO3) 0,00 0,61 0,24 +£0,17 0,26 £ 0,19 0,24+0,14 0,20+ 0,16
N (NH4+) 0,00 0,54 0,15+0,15 0,20+0,17 0,08 £0,12 0,17+0,16
teljes durva 0,02 0,99 0,39+0,23 0,46 + 0,25 032+0,18 0,38+0,22
Kbzepes
N (NO3) 0,00 0,34 0,06 £ 0,06 0,09 £ 0,08 0,04 £0,03 0,05 £ 0,05
N (NH4+) 0,00 0,85 0,20+0,20 0,16 £ 0,20 0,23+0,16 0,23+0,25
teljes k6zepes 0,03 1,19 0,26 + 0,21 0,25+0,21 0,27 +0,16 0,28 + 0,25
Finom
N (NO3) 0,00 0,55 0,06 £0,12 0,08 £ 0,16 0,04 £ 0,05 0,07+0,11
N (NH4+) 0,04 0,50 0,22 +0,12 0,21+0,14 0,24 £ 0,06 0,20+ 0,15
teljes finom 0,05 1,03 0,28+0,17 0,29 +0,21 0,27 £ 0,08 0,27 £0,19
Teljes aeroszol N 0,11 2,68 0,94 + 0,35 0,99 + 0,39 0,86 + 0,26 0,93 +0,39
Teljes szaraz N 0,17 4,88 2,49 +£1,08 2,33+1,03 2,60+1,16 2,63 +1,04
Nedves N-fluxus - (n=56) (n=24) (n=17) (n=15)
N (NO3) 0,00 88,36 3,18 +13,5 6,67 £ 20,2 1,06 + 2,84 0,0+0,0
N (NH4+) 0,00 39,09 1,64 +£5,94 3,04 £ 8,60 1,12+2,99 0,0+0,0
DON 0,00 48,70 1,18 +6,77 0,27 £ 0,92 3,54+12,2 0,0+0,0
Teljes nedves N 0,00 127,45 5,94 + 16,2 9,96 +21,9 5,51+12,9 0,0+0,0
Nedves+szaraz N 0,17 128,21 8,08 + 16,3 11,9+ 22 7,96 12,9 2,11+0,81
Aeroszolok ardnya a - - 38 43 33 35
szdraz fluxusban (%)
Nedves/szaraz N-arany - - 2,39 4,28 2,12 0

n — mintavételezett napok szdma az atlagos N-komponensre/fluxusra.

4.4.1.2. Méret szerint szétvdlasztott aeroszolok szervetlen N-fluxusa

A 2004-es Gszi/tél eleji kampany alatt a legnagyobb teljes aeroszol llepedésbél szarmazo
atlagos N-iilepedést a kontinens felsli légtdmegekbdl figyeltem meg (1,27 mg N/m?*/nap), mig az
északi-tengeri és az atlanti/csatorna/brit légtomegekbdl a N-fluxus rendre 0,41 és 1,13 mg N/m?/nap
volt (24. tablazat). Atlanti-6cedni és szérazfoldi légtomegek hatdsa alatt a NO5 és az NH," déntéen a
kozepes és a durva részecskefrakcidoban volt jelen (46. dbra). Ez egy kevésbé aktiv SIA képz6désre,
tovabba a HNOs-nak a NaCl részecskékkel valo reakcidjara utal, ahogy azt mas tengerparti helyekre is
emliti a szakirodalom (Ro et al., 2001). A kontinens felGli Iégtomegek Iényegesen megndvekedett
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NH," tartalmat mutattak a kézepes részecskefrakcidban (47%), de csékkenést a durva frakcidban (46.
abra). Az északi-tengeri légtomegek viszonylag nagy mennyiségl durva szemcséjd NOs-ot (0,27 mg
N/m?/nap) széllitottak, de ezzel ellentétben kis mennyiségl NH,"-ot (0,08 mg N/m?/nap). Ugyanakkor
a kozepes PM-frakcié mindkét specieszbél keveset (0,004-0,005 mg N/mz/nap) tartalmazott (24.
tablazat). Mind a finom NO;, mind a finom NH," kevéssé jarult hozza (5-14%) a teljes aeroszol-N
Ulepedéshez az egyes légtomegekben (46. abra). Fluxusuk rendre a 0,01-0,02 és a 0,04-0,06 mg
N/m?*/nap tartomanyba esett (24. tablazat). Az aeroszol-N hozzjarulasa a teljes szaraz N-fluxushoz az
Gszi/tél eleji a kampanyban egységesen 40% korli volt az egyes légtomegek tekintetétben.

27. tdblazat Minimum, maximum, atlagos napi nitrogén fluxus és valtozasa (xSD) kilénb6z6
légtomegekben a 2005-6s kés6 nyari kampany alatt.

Ulepedés (speciesz) tipusa Nitrogén llepedés (mg N/mZ/nap)
Min. Max. Atlag+SD
Osszes légtdomeg  Atlanti/Brit./ Kontinentalis/  Eszaki-tengeri
Csatorna északi-tengeri
Gazfazisu N - (n=12) (n=4) (n=3) (n=5)
N (HNO,) 0,06 0,25 0,16 + 0,06 0,20 + 0,05 0,17 £ 0,06 0,12+ 0,06
N (HNOs) 0,06 0,41 0,14 +£0,10 0,13+ 0,06 0,08 + 0,003 0,19+0,14
N (NH;) 0,00 6,18 2,67 +1,67 4,48 £ 1,49 0,77 £1,34 2,37+1,97
N (NO,) - - 0,00023 £ 0,00004 0,00020 * 0,00031 + 0,00025 *
0,00005 0,00005 0,00004
Teljes gazfazisu N 0,19 6,51 2,97 +1,68 4,81+1,49 1,02+1,34 2,68+1,98
Aeroszol N - (n=10) (n=4) (n=3) (n=3)
Durva
N (NO3) 0,02 0,70 0,34+0,20 0,12 + 0,07 0,58 + 0,08 0,39+0,35
N (NH,") 0,00 1,57 0,76 + 0,40 1,47 + 0,08 0,11 + 0,03 0,45 £ 0,72
teljes durva 0,54 1,76 1,09 £ 0,44 1,59+0,10 0,69 0,08 0,84 + 0,80
Kbézepes
N (NO3) 0,04 1,51 0,48 £0,44 0,74 £ 0,68 0,55+0,16 0,08 £ 0,04
N (NH,") 0,07 2,13 0,82 £0,57 1,08 + 0,87 1,19 + 0,23 0,11 + 0,04
teljes k6zepes 0,14 3,64 1,30+0,72 1,82 +1,11 1,74 + 0,28 0,19 + 0,06
Finom
N (NO3) 0,00 0,23 0,10+ 0,07 0,09 £0,03 0,15+0,13 0,06 £ 0,02
N (NH4+) 0,00 0,44 0,16 +0,14 0,14 + 0,05 0,27 0,24 0,07 £ 0,02
teljes finom 0,00 0,67 0,26 + 0,16 0,23 + 0,06 042 +0,27 0,13 +0,03
Teljes aeroszol N 0,91 5,67 2,66 + 0,86 3,63+1,11 2,85 +0,40 1,16 + 0,80
Teljes szaraz N 1,23 12,2 5,19+1,88 8,44 + 1,86 3,87 +1,40 3,37 +2,08
Nedves N-fluxus — (n=14) (n=5) (n=3) (n=6)
N (NO3) 0,00 51,8 5,13+13,6 12,2+ 22,2 0,0+0,0 1,79+2,84
N (NH,") 0,00 11,2 1,07 £2,97 0,72 +0,92 0,0+£0,0 1,89 £ 4,54
Teljes nedves N 0,00 63,0 6,18 +13,9 12,9+22,2 0,0+£0,0 3,68 1+5,36
Nedves+szaraz N 1,23 63,4 10,6 +13,8 19,7 +22,3 3,87+1,40 6,49 £5,68
Aeroszolok ardnya a szdraz - - 51 43 74 34
fluxusban (%)
Nedves/szaraz N-arany - - 1,19 1,53 0 1,09

n — mintavételezett napok szdma az atlagos N-komponensre/fluxusra.

A kés6 téli/tavaszi 2006-os kampany alatt a legnagyobb, teljes aeroszolbdl szarmazé atlagos
N-Ulepedést a kontinens fel§l érkezs légtomegekbdl kaptam (1,81 mg N/m?/nap), mig az északi-
tengeri, és az atlanti/csatorna/brit légtémegek N-ilepedése rendre 1,37 és 1,25 mg N/m?/nap volt
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(25. tablazat). Kontinens fel6li [égtomeg bedramladsa esetén, a durva részecskefrakcié hozzajaruldsa a
teljes N-fluxushoz joval kisebb (10%), mint a kozepes (58%) és a finom (32%) aeroszoloké (46. abra).
Tehat a nitrogénvegyiiletek dusulnak a finomabb, szuszpendalt részecskefrakcidkban, mégpedig a
hatékony SIA képz6dés miatt, majd a kozepes aeroszol frakcidban valé koaguldcié utan nagyobb
résziik kihull a légkorbdl, feltehetéen a nedves lilepedés daltal. Ezek az atmoszférikus korilmények a
nitrogénvegyiletek ritkabb el6fordulasat okozzak a durva aeroszolban. Masrészrél megallapithaté az
is, hogy atlanti-6cedni és északi-tengeri légtomegek hatasa alatt a N-hozzajarulds mindharom
részecskefrakcidban nagyon hasonlé (0,31-0,54 mg N/m?/nap) (Id. 25. tablazat, 46. abra), amely
kisebb mértékd SIA képz6désre utal, valamint a finom aeroszolok koagulacidjara a kozepes és a durva
részecskefrakciokban a nagyobb paratartalmu tengeri levegének tulajdonithatéan (1. tablazat).

Az NH," hozzajaruldsa a teljes N-fluxushoz hasonld, mint a NO5 hozzdjarulds a durva és a
kozepes frakcidban (46. abra), kivéve a kozepes méretfrakcioba esd, kontinentalis eredetd
aeroszolokat, amelyek ~1,8-szer nagyobb NH," hozzajaruldssal jellemezheték (25. tablazat). A finom
frakcié 1,5-2-szer nagyobb NH," hozzajarulast (0,21-0,35 mg N/m?/nap) mutat, mint a NO;3. Az
aeroszol-N jaruléka a teljes szaraz-N lilepedésben 53% és 56% kozé esik a harom f6 légtomegre. A
szarazfold-tenger teljes aeroszol-N és szdraz N-llepedés ardnyok egynél mindig nagyobbak, ahogy az
varhatd a szennyezettebb szarazfoldi levegét tekintve.
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46. dbra Harom aeroszol méretfrakcidbeli relativ N-hozz3ajarulds a teljes aeroszol-N lilepedéshez
a f6 légtbmegekben a négy mintavételi kampany soran (K1: &sz/kora tél, K2: késé nyar,
K3: tél/tavasz, K4: nyarkdzép) a belga tengerparton, De Haan-nal.

A 2006-os nyarkozépi kampany alatt az atlagos teljes aeroszol-N (ilepedés hasonld
mindharom f& légtomeg tekintetében, értéke 0,86 és 0,99 mg N/m?/nap kdzé esik (26. tablazat). Ezek
a fluxusok altalaban kisebbek a masik két, nem epizddikus kampany soran megfigyelteknél. Ez
feltehet6en a kampany alatt tapasztalt nagyobb atlagos T,-nek tulajdonithatd (1. tablazat), amely
el6segiti a finom NH4NO; aeroszolok elparolgasat, ezért jelenlétik nyilvanvaldbb a gazfazisban. Ezt
alatdmasztando, a durva frakcié hozzajarulasa a teljes aeroszol N-fluxushoz nagyobb (37-47%), mint a
kozepes és a finom frakcid hozzajaruldsa (25-32%) (46. abra).

Az NH," hozzéjaruldsa a teljes aeroszol N-fluxushoz Iényegesen nagyobb a kdzepes és a finom
aeroszol frakciobodl (16-27%), mig NOs™ hozzajaruldsa nagyobb a durva PM frakcidban (46. abra). Az
aeroszol-N hozzajaruldsa a széraz N-fluxushoz 43%-os az atlanti/brit/csatorna feléli levegébél, mig
kisebb mérték(i (33-35%) a szarazfoldi és az északi-tengeri behatasu légtomegekbdl (26. tablazat). Az
atlanti/brit/csatorna fel§li Iégtomegek nagyobb szennyez6anyag tartalma a nyari kampany alatt jelzi
az 6cedni és a szarazfoldi légtomegek legtobbjének keveredését.

A 2005. évi, kés6 nyari epizddikus kampany alatt a legnagyobb atlagos teljes aeroszol-N
tilepedés az atlanti/brit/csatorna légtomegekbdl érkezett (3,63 mg N/m?/nap). Ezt kdvette a kevert,
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szarazfoldi/északi-tengeri (2,85 mg N/m?/nap) és a tisztan északi-tengeri (1,16 mg N/m?*/nap)
légtomegekbdl szarmazd Ulepedés (27. tablazat). Kevert, kontinens fel6li/északi-tengeri légtémegek
érvényeslilésekor a durva és a finom aeroszol-N jaruléka a teljes aeroszol N-fluxushoz sokkal kisebb
(rendre 24% és 15%), mint a kdzepes aeroszol frakciéé (61%) (46. abra). Mdsrészrdl a tisztan északi-
tengeri légtomegekben a durva aeroszol frakcid képezi a teljes aeroszol-N Ullepedés 73%-at. Az
atlanti/brit/csatorna befolyasolta légtomegek esetében a kdzepes és a durva aeroszol frakcid
hozzajaruldsa hasonld (44-50%), mig a finom aeroszol hozzajarulasa csak kismérték(i (6%). A kozepes
és a durva aeroszol-N nagymértékl hozzdajaruldsa a megfigyelési id6szak alatti viszonylagos légkori
stabilitasnak volt koszonhetd (aranylag meleg, nyari idGjaras, kis szélsebesség, és kevés csapadék —
szaraz N-llepedéshez 34-43% kozotti, a kevert kontinens felGli/északi-tengeri légtomegeket
kivételével, amelyekben elérte a 74%-ot (27. tablazat).

Az NH," hozzajiruldsa a teljes N-fluxushoz mindhdrom részecskefrakciébdl altaldban
nagyobb, mint a NOs-é, kivéve a kevert szarazfoldi/északi-tengeri levegd altal szallitott durva
aeroszolokat, amelyeket 6tszér nagyobb NO; ilepedés jellemzett (46. dbra). Erdekesség, hogy az
atlanti/brit/csatorna fel8li légtémegekbeli durva aeroszol 10-szer nagyobb NH," N-fluxust mutat,
Osszevetésben a NO; aeroszollal, ami annak tulajdonithatd, hogy ezeket a |égtomegeket szarazfoldi
antropogén behatds is éri (cf. flandriai NH; emisszid).

Osszehasonlitva az atlagos aeroszol-N fluxust, megallapithatd, hogy a normal szezonalis (nem
epizddikus szennyezéssel jellemezhet6) mintavételi kampdanyok gyakorlatilag konzisztens N-
Ulepedést mutatnak, amely 0,94-1,39 mg N/mz/nap kozé esik (24-26. tablazat). Ezzel ellentétben a
kés6 nyari epizédikus mintavételi kampany alatt nagymértékben megndvekedett atlagos aeroszol-N
tlepedést figyeltem meg (2,66 mg N/m?/nap) (27. tablazat).

4.4.1.3. Nedves nitrogén lilepedés

Ammodnium és nitrdt N-iilepedés légtémeg szerinti vdltozdsa. — A nydri mintavételi
kampanyok folyaman a csapadék NO; relativ hozzajaruldasa a teljes nedves llepedéshez mindig
nagymérték(i (67-94%) az atlanti/brit/csatorna légtdmegekbdl, dsszevetve az NH,-bdl szdrmazé
nedves N-fluxussal (26-27. tablazat). Ezzel ellentétben, az Gszi/tél elejei, és a tél végi/tavaszi
kampdanyok alatt a csapadék NH," hozzajiruldsa nagyobb az atlanti/brit/csatorna és szarazfoldi
légtomegekbdl (59-69%), mig a NO3™ hasonld hozzdjarulast mutat ezeknél a [égtomegeknél (27-35%).

Az Gsziftéli 2004-es kampanyban a nedves N-llepedés I|ényegesen nagyobb az
atlanti/brit/csatorna légtdmegekbdl (4,59 mg N/m?/nap), mint a szarazfold felSli (2,25 mg
N/m?/nap), vagy az északi-tengeri (1,52 mg N/m?/nap) légtdmegekbdl| (24. tablazat). A csapadék NH,"
hozzajaruldsa kozel kétszer nagyobb, mint a NO;-é az atlanti/brit/csatorna és a szarazfoldi
légtomegekbdl, mig mindkét speciesz hasonldan jarult hozzd az északi-tengeri levegében (0,72-0,8
mg N/m?/nap). A nedves/szaraz N-iilepedés ardnya egynél nagyobb (1,41-1,64) a tengeri és egy alatti
(0,67) a kontinens felGli Iégtomegek tekintetében.

A 2005-06s késd nyari, epizodikus kampany alatt az atlanti/brit/csatorna légtomegekbél a NO3
hozzajaruldsa a nedves N-llepedéshez kiugréan nagy (12,2 mg N/m?/nap), dsszevetésben az NH,"
fluxussal (0,72 mg N/m?/nap), mig mindkét species hasonldan jarul hozza az északi-tengeri levegében
(1,79-1,89 mg N/mz/nap) (27. tablazat). Ennek megfelelGen, a nedves/szaraz N-fluxus aranyok 1,4-
szer nagyobbak az atlanti/brit/csatorna légtémegre, 6sszevetésben az északi-tengerivel, jelezve azt,
hogy az N-hozzdjarulds mindig lényegesebb az Atlanti-6cedn fel6l érkez6, Nagy-Britannia és
Franciaorszag partvidékei felett athaladd légtomegekbdSl. A kampany soran az északi-tengeri
légtomegekre megfigyelt nedves és szaraz N-lilepedés hasonld mértékd.

A 2006-0s késé téli/tavaszi kampany alatt nagyobbrészt az atlanti légtomegek jarultak hozza
a nedves N-ilepedéshez (3,5 mg N/mz/nap), Osszevetve a szdrazfoldi és az északi-tengeri
légtdmegekkel (25. tablazat). Az NH," N-fluxusa kdzelitéleg kétszerese, mint a NO;-é a harom f6
légtomeg tekintetében. Azonban a nedves/szaraz N-lUlepedés aranya mindig nagyobb egynél (1,5)
atlanti légtomegekre és egy alatti a tobbi légtomegre, amely megfigyelés hangsulyozza a szaraz N-
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Ulepedés fontossagat a kontinens fel6l érkezé légtomegekbdl, és az északi-tengeri levegé viszonylag
megnovekedett N-szennyezd tartalmat.

A 2006-0s nyarkozépi kampanyban tapasztalt aranylag kis csapadékmennyiség (1. tablazat)
ellenére a nedves llepedés N-hozzajaruldsa a teljes N-llepedéshez jelentésnek mondhatd (26.
tablazat). Atlanti légtomegeknél a nedves N-ilepedés hozzajaruldsa 9,96 mg N/m?/nap, vagyis a
teljes N-lepedés 80%-a. Masrészrél, joval kisebb nedves N-iilepedést (5,51 mg N/m?*/nap) figyeltem
meg szarazfoldi légtomegekbdl. Ahogy a tobbi mintavételi kampanyndl is lathato, az
atlanti/brit/csatorna légtomegek jobban hozzajarulnak a teljes N-fluxushoz, mint a szérazféldi és az
északi-tengeri levegd. A csapadék NO; N-hozzajaruldsa ~2-szer nagyobb (6,67 mg N/m?/nap), mint a
nedves NH,'-é az atlanti/brit/csatorna légtémegekbdl, mig ezzel ellentétben, a szarazféldi levegében
mindkét komponens részérdl hasonld hozzajarulas/fluxus tapasztalhaté (1,06-1,12 mg N/mz/nap). A
nedves/szaraz N-llepedés ardnya az atlanti és a kontinens fel6li légaramlatokban egynél nagyobb,
amely azt jelzi, hogy a szdraz nyari id6szak alatt a kontinens feléli 1égtomegekbdl szarmazd nedves
Ulepedés jelentés mértékben jarulhat hozza a teljes N-fluxushoz, vagyis nagyobb mértékben, mint az
Gszi/tél eleji, vagy a tél végi/tavaszi mintavételi id6szak alatt.

Oldott szerves nitrogén (DON) a csapadékban. — A szakirodalom az es6éviz DON tartalmat a
szerves N-vegylletek széles skdlajaval asszocialja, mint példaul karbamid, peroxi-acetil-nitrat, alkil-
nitratok, alifds aminok, aminosavak, nitrogéntartalmu tébbgy(rils aromas szénhidrogének (N-PAH),
metil-cianid, stb. (Cornell et al., 2003). A jelen tanulmanyban a technikai nehézségek miatt, csak az
utolsé két kampany soran volt lehet6ségem meghatarozni a DON mennyiségét a tengerparton
gy(ijtott esGviz mintakbdl.

A kés6 téli/tavaszi kampany alatt a DON hozzajaruldsa a teljes nedves ulepedéshez
kismértékl (7%), atlagértéke 0,2, 0,36 és 0,07 mg N/m’/nap, rendre az atlanti/brit/csatorna, a
szarazfoldi és az északi-tengeri légtomegekbdl (25. tdbldzat). Azonban a nyarkozépi kampany alatt a
DON igen jelent6s részét (20%) képezte a teljes nedves N-fluxusnak; atlagosan 3,54 és 0,27 mg
N/m?/nap, rendre a szarazfoldi és az atlanti/brit/csatorna légtdmegekre (26. tablazat). A DON
nagymértékl hozzdjaruldsa a szarazfoldi légtomegekbdl a nagy antropogén emisszié hatdsanak,
tovabba, a hosszu és szdraz nyari idGjarasnak tulajdonithatd, amely elGsegiti az antropogén szerves
vegyliletek felgyllemlését a légkorben. Ez természetesen maga utan vonja az es6viz DON
koncentraciéjanak megemelkedését, még a révid, zaporszer( csapadék-epizddok alatt is.

4.4.1.4. Légtémegek relativ nitrogén-hozzdjdruldsa

A késé nyari (szennyezési epizddos) mintavételi kampany alatt az atlanti/brit/csatorna (56%)
és az északi-tengeri (31%) légtomegek viszonylag nagymértékben jarultak hozza a gazfazisi N-
vegylletek fluxusdhoz, mig a kevert szarazfoldi/északi-tengeri légtomegek joval kisebb mértékben
(12%) (A9. tdablazat). Masrészr6l, a nem epizédikus kampdanyok alatt a gdzfazisi N-fluxus a
legnagyobb a kontinens felGli légtomegekben (37-41%), mig valamivel kisebb fluxus (25-36%)
figyelhet6 meg a tengeri légtomegekbdl.

Az Gsziftéli mintavételi kampdny alatt, az aeroszol-N hozzajarulas hasonlé a szarazfoldi (45%)
és az atlanti/brit/csatorna (40%) légtomegekbdl, mig az északi-tengeri légtomegekbdl lényegesen
kisebb N-fluxus (15%) figyelhet6 meg. A kés6 nyari epizddikus kampany alatt az atlanti/csatorna/brit
és a kevert kontinens fel6li/északi-tengeri |égtomegekbdl nagyobb aeroszol-hozzajarulas, rendre 48%
és 37% tapasztalhatd, mig az északi-tengeri leveg6bdl ismét kicsi (15%). A tél végi/tavaszi kampany
alatt a szdrazfoldi leveg6 hozzajarulasa nagy (41%), mig az atlanti/brit/csatorna és az északi-tengeri
levegd, hasonlé jarulékot mutatnak (~30%). A nyarkézépi kampany alatt a harom f6 légtomeg
hasonldan jarul hozzd az aeroszol N-hez. Osszehasonlitva a négy kampany légtémegeinek relativ
hozzajaruldsat nedves N-llepedéshez, megaéllapithatd, hogy az atlanti/brit/csatorna légtomegeké a
legnagyobb mérték(i (49-78%), amit kovet a szarazfoldi és az északi-tengeri levegd hozzajarulasa,
rendre maximum 34%-kal és 27%-kal (A9. tablazat).

A késé téli/tavaszi kampanyban a DON relativ hozzdjarulas a szarazfoldi légtomegekbdl
eléggé nagymérték(i (57%), mig csokkend jaruléka tapasztalhatd az atlanti/brit/csatorna (32%) és az
északi-tengeri (11%) légtomegekbdl. A nydrkdzépi kampdany alatt azonban a DON hozzajaruldsa 93%-
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os a szarazfold feldli leveg6bdl, mig a tengeri behatdsu légtomegekbdl csak igen kismértékl jaruléka
tapasztalhaté.

A kés@ téliftavaszi és nyarkozépi mintavételi kampdanyok alatt a kilonboz6 légtomegekbdl a
szdraz N-llepedés jaruléka hasonld, 30% és 37% kozé esik (A9. tablazat). Azonban a késé nyari
epizédikus kampany alatt az atlanti/brit/csatorna légtémegek nagyobb mérték(i hozzajarulast (53%)
mutattak, mig a szarazfoldi és az északi-tengeri levegd csak kb. feleakkorat (22-25%). Az Gszi/tél elejei
kampanyban a legnagyobb a hozzajarulas a szarazfoldi (46%) légaramlatokbdl, valamivel kisebb az
atlanti/brit/csatorna légtomegekbdl (39%), mig a legkevesebb az északi-tengeri leveg6bdl (15%)
mutatkozott.

Az epizédikus kampany alatt a relativ hozzajarulds a teljes (szdraz+nedves) N-fluxushoz
dontéen az atlanti/brit/csatorna légtomegekbél szarmazott (66%), amit kovetett az északi-tengeri
(22%), és a kevert szarazfoldi/északi-tengeri (12%) levegé hozzajarulasa (A9. tablazat). Ezzel az
idGszakkal Osszevetésben, az Gszi/téli és a nyarkozépi kampanyok relativ hozzajarulasa csak
kismértékben tér el az atlanti/brit/csatorna légtémegek esetében (47-53%), de jelentls kilénbséget
mutat a szarazfoldi (35-36%) és az Eszaki-tenger fel6li (12-17%) légaramlatok esetében. A késé
téli/tavaszi kampany soran a relativ hozzajarulas jelent6sen csokkent az atlanti/brit/csatorna
légtomegekbdl (40%), mig megnovekedett az északi-tengeri levegbbdl (26%).

4.4.1.5. Nitrogénvegyiiletek napi koncentrdcidja kiilénbézé fazisokban

A nem epizédikus mintavételi kampanyokban a tanulmdanyozott nitrogénvegyiiletek altaldban
hasonld napi N-lilepedésbeli valtozassal jellemezheték. Ennek megfelel6en, az aeroszol és a gazfazisu
N-specieszek légkoéri koncentracidja altaldban 2 pg/m? alatti volt az NHs, a finom NOs és az NH,"
kivételével, amelyek koncentracidja elérte a 4-6 ug/m>-t. Az es6viz NH, -bdl szarmazé N-tartalma 0,5-
8 mg/L kozott valtozott, mig altaldban nagyobb volt NO;j-ra, azaz 1-11 mg/L kozott véltakozott,
amelyek 1,6-2,3 mg N/m?*/nap és 0,8-3,2 mg N/m*/nap N-tlepedésnek felelnek meg.
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légtomegekkel az epizddikus késé nyari idGszak alatt a De Haan-i dllomasnal.

Az epizddikus, nyar végi kampany alatt nagyobb N-llepedés jellemezte mindegyik fazist (47.
abra), dsszevetésben a nem epizddikus kampanyokkal. Kiilondsen a kampany els6, csapadékosabb
hetében az es@viz NO; tartalma kiugréan nagy értéket ért el tdbb napon keresztil (150-240 mg/L),
amely megfelelt 6-51 mg N/m?/nap fluxusnak. Ezek az értékek 6sszemérhetd nagysaguak, azokkal,
amelyeket az ANICE — északi-tengeri tanulmany kozol 1999 augusztusara vonatkozdan (Spokes és
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Jickells, 2005). Kiugré kildénbséget az es6éviz NH," tartalmdban tapasztaltam, amely tébbnyire kis
(1,5 mg/L-es) cstcsot ért el. A nagy es6vizbeli N-tartalom mellett az NH;, HNO,, HNO;, kdzepes
frakcidju NH," és NO5, és a durva szemcsés NO5 szintén nagy légkdri koncentraciéjat mértem (47.
abra). Mindazonaltal, a tapasztalt kis NH," koncentrdcié a durva aeroszol frakciéban azt sugallja, hogy
a nitrdt dontéen NaNO; részecskék formajaban jelenik meg a durva aeroszolokban, amely
ellentmondd a szakirodalomban kozolt tapasztalattal (Spokes és Jickells, 2005). A kampany masodik
szdraz (csapadékmentes) hetében, a légkori szuszpendalt részecskék dusulasa figyelheté meg a finom
és a kozepes aeroszol frakcidkban (47. dbra), amely a SIA koagulécidjanak felel meg. Erdekesség,
hogy a durva aeroszolbeli NH," ellenkezd trendet mutat, mint a durva szemcséjli NO;, amely az NH;
durvdbb szuszpendalt részecskékkel végbemend heterogén fazisu reakcidinak tulajdonithatd.

A Redfield-Osszefliggés azt fejezi ki, hogy a fitoplankton jol definidlhatd ardnyban haszndlja
fel a tengervizbeli tapanyagokat, azaz 1,000 mol nitrogén felvételével 6,625 mol szenet asszimilal
(Redfield et al., 1966). Az epizddikus kampanyra szamitott atlagos teljes (nedves+szaraz) N-llepedés
0,79 mmol N/m%/nap. A fitoplankton reprodukciéra Redfield sztochiometriat feltételezve, ez a
mennyiség 5,2 mmol C/m*/nap bioldgiailag hozzaférhetS szén fixalasaval egyenértékd. A NERC
északi-tengeri tanulmanyban meghatdrozott atlagos elsédleges produktivitds értéke 36 mmol
C/m?*/nap (Spokes és Jickells, 2005). Ennek megfelelGen, a jelen tanulmanybeli adatok azt mutatjak,
hogy az epizddikus szennyezésként jellemezhetd, késé nyari kampdny soran tapasztalt N-llepedés
megfelel 15%-os tengerviz felszini produktivitdsnak, amely gyakorlatilag megegyezé mértékd, mint
amit 1999-ben az Eszaki-tengeren tapasztaltak egy korabbi tanulmanyban (Spokes és Jickells, 2005).

4.4.1.6. Teljes szdraz és nedves N-lilepedés

Szezondlis vdltozds. — A kilénb6z6 N-vegylletformak fluxus szerinti szezondlis hozzajarulasat
a teljes N-llepedéshez a 48. dbran mutatom be. Lathatd, hogy a nedves lilepedés relativ jaruléka (53-
70%) dominal a szaraz llepedés felett. A nydri mintavételi id6szakokat altaldban nagy esdévizbeli NOs
hozzajarulas jellemzi (37-43%) dsszevetésben az esévizbeli NH,;-mal (9-20%), mig a tébbi szezonban
ezzel ellentétes trend tapasztalhatd. Tovabba, a DON hozzajaruldsa 3-szor nagyobb nyaron, mint a
hideg id6szakban. A szdraz llepedést tekintve az NH; a f6 N-hozzajaruldst adé komponens, amely a
teljes N-fluxus 17-29%-4t teszi ki. Viszont a nyari évszakban altaldban kisebb mértékl hozzajarulas
jellemzi, kivéve a nem epizédikus kampanyt (23%). A HNO, és a HNO; egylittes N-hozzajaruldsa igen
kismértékd, a teljes N-llepedés 2-3%-at teszi ki. A HNO,-t nagyobb hozzajarulds jellemzi a hideg
évszak alatt, mig a HNO; altaldban a nyari kampanyokban mutat megemelkedett relativ
hozzdjaruldst. Az aeroszolbeli N hozzajarulasa a teljes N-fluxushoz kifejezetten nagy a hideg szezon
alatt (téli/tavaszi: 25%, Gszi/téli: 16%), tovabbd az epizddikus nyari kampdny alatt (22%). Altalanosan
megallapithato, hogy az aeroszol-N inkdbb a durva és a kdzepes részecskefrakcioban mutat jelent8s
relativ hozzajarulast (8-20%). Altalaban a NO; aeroszolok a durva részecskefrakcidban vannak jelen
(3-6%), mig NH," a kézepes mérettartomanyban (3-7%). A finom aeroszolok relativ hozzajaruldsa csak
a tél végi/tavaszi mintavételi id6szak alatt jelent8s (7%).

Teljes dtlagos N-lilepedés. — A tengerparti mintavételi dllomdasnal (De Haan) a teljes, atlagos
szdaraz és nedves N-llepedést — elsé kodzelitésben — a nem epizddikus kampanyokra szamitott atlagos
N-Ulepedésbél szamitottam ki, amelyek rendre 2,6 kg N/km?/nap és 4,0 kg N/km?/nap. A
szakirodalom az Eszaki-tenger teljes teriletére, 1999-re vonatkozdan, ezeknél kisebb (modell)
adatokat kozél: 0,5 kg N/km?/nap és 2,1 kg N/km?/nap értékeket rendre a szaraz és a nedves
Ulepedésre (Hertel et al., 2002). Mindazondltal, az igen intenziv antropogén behatasnak
kdszonhetSen, a mintavételi hely mindig nagyobb N-terhelésnek van kitéve, mint az Eszaki-tenger
déli medencéje, és természetesen jéval nagyobbnak, mint az Eszaki-tenger északi medencéje, amely
nyitott a sarkkori és atlanti-6cedni vizekre. Erdekes tapasztalata a jelen északi-tengeri tanulmanynak
a megnovekedett szaraz/nedves N-fluxus arany, amely a viszonylag szaraz, kevés csapadékkal
jellemezhet6 2004-2006-o0s kampanyidGszak kdvetkezménye. Ennek a vizsgdlt mintavételi terlleten
inkabb ritka meteoroldgiai koriilménynek az ellenére a nedves llepedésbdl szarmazd nitrogén még
mindig nagyobb sulyu a teljes N-llepedést tekintve, mint a szdraz N-fluxus (ld. 48. abra).
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48. dbra Kiilonbo6z8 nitrogénvegylletek/formak hozzajarulasa a teljes N-Ulepedéshez az egyes
mintavételi kampanyok alatt az Eszaki-tenger partjan, De Haan-nal.

4.4.1.7. Eves légkéri N-fluxus

A De Haan-i tengerparti dllomasra szamitott éves szdraz és nedves N-fluxus a nem epizédikus
kampanyok alatt rendre 941 kg N/km?/év és 1464 kg N/km?/év, amely megfelel 2,4 t N/km?/év
Ulepedésnek (28. tablazat). Ez az érték megegyezd N-fluxus tartomanyba esik, mint az ACDEP modell-
becsléssel 1999-es évre szamitottak (3,0 t N/km?/év) Belgium De Haan koriili tengerparti szakaszara
(Hertel et al., 2002). Jelen szamitasokhoz tekintetbe véve a rovid, epizédikus mintavételi kampany N-
fluxusat, az atlagos éves szaraz és nedves N-ilepedés értéke, rendre 1015 kg N/km?/év és 1526 kg
N/km?/év, amely a teljes nitrogén fluxus ~5%-os névekedésének felel meg.

28. tablazat Atlagos éves N-iilepedés az Eszaki-tenger partjan, De Haan-nal.

N-lilepedés tipusa Atlagos éves iilepedés (kg N/km?)
Nem epizédikus (1,3,4) Osszes (1-4)
kampdnyok kampdny
Gazfazisu 554 589
Csapadék 1464 1526
Teljes (szaraz+nedves) 2405 2635
Oxidalt 862 975

Bartnicki és Fagerli (2006) kiszamitotta az oxidalt és redukalt N-llepedés 1990-2004 kozotti
id6szakot felolel6 értékeit az EMEP modell segitségével. Szamitasaikban az oxidalt nitrogénre a PAN,
NO, és HNO; 6sszegét, mig a redukalt nitrogénre az ammaonia és az ammoniumsodk (nitrat és szulfat)
Osszegét hasznaltak fel. A nem epizddikus kampany sordn, az oxidalt és a redukalt nitrogénre, rendre
862 és 1466 kg N/km?/év iilepedéseket, mig tekintetbe véve az epizddikus kampanyt is, 975 és 1507
kg N/km?/év értékeket kaptam. Ezek az adatok kb. 25-35%-kal nagyobbak, mint a megegyezd északi-
tengeri teriiletre, 2004-re Bartnicki és Fagerli (2006) altal elméleti szamitasokkal nyert oxidalt és
redukalt N-fluxus tartomanyok, vagyis rendre 400-600 és 1000-1200 kg N/km?/év. Az eltérés
magyarazhatd a mintavételi évek alatt tapasztalt nagyobb antropogén kibocsatassal, a
megnovekedett gépjarm( és hajéforgalommal, valamint az idGjarassal (szarazabb mintavételi
periddusok). A nemzetkdzi hajoforgalombdl szarmazd éves NO, emissziot 1990 és 2004 kozott
vizsgalod tanulmany szerint (Bartnicki és Fagerli, 2006) lényegesen névekvd légszennyezés érvényesiilt
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az Eszaki-tengeren, azaz az emisszié mértéke 508 kt N/év-r6l 721 kt N/év-re emelkedett. Tovabb3,
2003-t6l kezd6dben, évente ndvekvé NH; emisszidt jelentettek Nagy Britannidban és Hollandidban,
amely trend feltehetSen igaz Belgiumra, legalabbis a mintavételezett éveket (2004-2006) tekintve.

4.4.2. GAazfazisua alkil-nitratok vizsgalata
4.4.2.1. Napi és szezondlis alkil-nitrdt koncentrdcidk

Az Eszaki-tenger partjan gy(jtott mintdkbdl a nyari idészakban tizenegy AN-ot sikeriilt
azonositani és koncentraciojukat meghatarozni, mig a téli-tavaszi mintavételi idszakban nyolcat (29.
tablazat), amelyek Gsszességét a tovabbiakban ,SAN”-ként emlitem. Amint az lathatd, az egyes AN
izomerek/analdgok kozepes légkori koncentracidja és a relativ el6forduldasuk szezondlis eltéréseket
mutat. Az egyes AN-ok légkdri koncentracidja a nyari, téli-tavaszi, és nyarkozépi id6szak alatt 0,001-
0,005 pptv (azaz sok esetben az alkalmazott mddszer LOD-ja koérdli, vagy az alatti érték) és 78 pptv
kozott vdltakozott (29. tablazat), rendre 0,07, 0,08 és 0,11 pptv medidn értékekkel. Ezen
koncentracidk inkabb tengeri/tengerparti hattér értékeket jelenitenek meg, sokkal inkdbb, mint
szarazféldi antropogén kibocsatast. Ertékik mindenesetre kisebb a tengeri levegére kozolt
szakirodalmi adatoknal (De Kock és Anderson, 1994). Ugyanakkor megjegyzendd, hogy az utdbbiak
mérését egy évtizeddel korabban, és mas terilet (Algoa-6bol, Dél-Afrika) felett végezték. A jelen
tanulmanyban a SAN frakcié dontéen az 1C4, 2C4, 3C5 és 2C5 vegylletekbdl allt, amely ezek nagyobb
fotokémiai stabilitasanak kdszonhetd, 6sszevetésben a hosszabb szénlancu AN-okkal. Mint az ismert
a szakirodalombdl (Schneider és Ballschmiter, 1999), a névekvé AN-szénlanchosszal intenzivebbé
valé fotolizis reakcidk csokkend AN élettartamot eredményeznek a légkdrben. Ennek megfelelGen, a
rovidebb szénlancd AN-ok (<Cg) el6fordulasa gyakoribb az éceani/tengeri légtomegekben, amelyek
jellemz6bbek a mintavételi helyen, 6sszevetésben a kontinens felGli levegbvel. Ez természetesen a
rovidebb szénlancd AN-ok nagyobb hozzajaruldsat eredményezi a AN Osszetételhez.

29. tablazat Légkori alkil-nitrat koncentraciok szezonalis véltozasa az Eszaki-tengernél (De Haan).

Paraméter Evszak Alkil-nitrat koncentracio6 (x10~ pptv)

13 2C4 1c4 3C5 2C5 1C5 3C6 2C6 1C6 1C7 1C8 1C9 ZAN

Kés6 nyar 5 10 6 14 9 5 4 3 5 2 3 2 70
Median Tél/tavasz n.d. n.d. 3 48 7 2 n.d. 3 3 1 2 2 80
Nyarkozép n.d. n.d. 5 65 8 4 n.d. 3 2 1 6 1 110
Kés6 nyar n.d. 2 3 n.d. n.d. 2 nd. n.d. 2 nd. nd. nd ~40

Min.  Tél/tavasz nd. nd. nd n.d. nd. nd. nd. nd nd nd nd nd ~30
Nyarkozép nd. nd. nd 2,3 nd. nd. nd nd nd nd nd nd ~30

Tartomany Késé nyar 8 4 1 73 14 8 7 4 0 4 9 8 200
Max. Tél/tavasz n.d. 1.5 13 540 220 35 nd 250 380 380 130 8 | 3500
Nyarkozép nd 7 64 78800 42 100 nd. 120 220 250 250 240 | 86400
Késé nyar 4 6 4 8 3 4 3 2 4 1 2 1 40
Ql Tél/tavasz n.d. n.d. 2 10 4 2 n.d. 2 1,3 1 1 1 30
. Nyarkézép  n.d. 2 3 37 5 2 n.d. 2 1,2 1 2 1 60
Kvartilisek
KésGnyar 5 26 6 27 12 6 6 4 6 3 5 4 110
Q3  Tél/tavasz nd. 54 5 160 24 4 nd 19 14 1 2 3 250
Nyarkozép nd. 53 6 92 9 10 nd 6 10 2 40 2 190
o KésGnyar 13 50 100 50 38 100 38 75 100 88 50 38 -
?;::;::';2; Télftavasz O 2 8 18 11 6 0 16 14 6 3 4 )
Nydrkozép O 0 38 83 7 41 0 41 41 28 55 10 -

Jelolések: AN — tanulmanyozott AN vegylletek 6sszkoncentracidja; n.d. — nem detektélhato.

A napi SAN trendek és a megfelel6 (atlagos) id6jarasi paraméterek a 49. abran lathatok. Nagy
napi SAN koncentracié-valtozasok figyelhet6k meg. Kiilondsen szembesz6kd a csokkenés a nagy napi
es6, RH, Ty, és/vagy szélsebesség értékeknél. A szakirodalom ramutat, hogy az atmoszféra, — mint
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AN-nyel6, — hatdsa novekszik az erGsebb napsugdrzdsi intenzitds hatdsdra. Ezaltal intenzivebbé
valnak a légkori fotolizis reakcidk, amelyek gyorsitjak az AN-ok bomldsat (Talukdar et al., 1997).

A detektalt AN-vegylletek igen érdekes szezonalis trendje is megfigyelhets. Nevezetesen, az
atlagos téli/tavaszi légkori SAN koncentracié altaldban nagyobb, mint a nyarkozépi (49. abra), és
alkalomszerlien megjelend csucsok, ,tliskék” lathatdk a YAN koncentracié-trendben a nyarkozépi
id6szakban. A jelenség a nyaron uralkodd, kontinens fel6li légtémegek hatasanak tulajdonithatd,
amelyek novekvé légkori szennyezést szallithatnak a part menti mintavételi helyre. Masik ilyen faktor
lehet a nyari idészak alatt megnovekedd helyi tomegkozlekedés hatdsa a tengerparti Gdil6terilet
kornyékén, 6sszevetésben a téli/tavaszi idGszak alatti kis sirliség(i forgalommal. Nyaron a tengerparti
részeken megnd a gépjarm(iforgalom, amely a szénhidrogének (pl. n-alkanok, az AN-ok elévegyiiletei)
nagyobb emissziéjdval jar, ami maga utdn vonja a légkori AN koncentracié novekedését is. Fontos
megjegyezni, hogy az emlitett tlskeszer( koncentracidk elfedhetik, illetve atfordithatjdk a normal
SAN szezonalitdsi koncentrdcid trendet azdltal, hogy nagyobb nydri >AN koncentraciot
eredményeznek Osszevetésben a téli-tavaszi értékkel. Emiatt elsé kozelitésként, a lentiekben
részletezett N-fluxusok szamitdsanal nem vettem tekintetbe a 2 pptv feletti AN koncentracidkat,
hogy minél pontosabb képet tudjak formalni az AN koncentracié szezondlis valtozasardl.
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49. abra A AN koncentracié és a meteoroldgiai paraméterek napi és szezonalis valtozasai
(légtdmeg roviditések: ET — északi-tengeri; KO — kontinentalis, AC — atlanti/csatorna/brit).

4.4.2.2. Alkil-nitrdtok N-fluxusa

Késé nydri idészak. — A vizsgalt/detektalt AN vegytletek kozul a legnagyobb napi N-llepedés
a 3C5-bdl figyelheté meg (50. dbra) az atlanti/csatorna/brit légtdmegeknél (0,47 ng N/m?/nap), amit
kovetett a kevert északi-tengeri/kontinens felsli légtomegek fluxusa (0,23 ng N/m*/nap), mig a
tisztan északi-tengeri légtomegek fluxusa csak a mddszer LOD értéke koriili volt (0,12 ng N/m?/nap),
(Id. A10. tablazat). A 2C4 hozzéjaruldsanak mértéke ugyancsak jelentds az atlanti/csatorna/brit
légtomegekbdl (0,45 ng N/mz/nap), mig kisebb N-fluxus figyelheté meg az 1C3, 1C4, 2C5, 1C5, 3C6,
2C6, 1C6 és 1C8 vegyiletekbdl (0,02-0,09 ng N/m*/nap). Eszaki-tengeri légtdmegekben a 2C4 és a
2C5 hozzajaruladsa szignifikdns, rendre 0,14 és 0,12 ng N/mz/nap Ulepedési értékekkel. Tovabb3, az
1C4, 1C5, 3C6, 2C6 és 1C6 is hozzdjarult a N-fluxushoz, 0,03-0,07 ng N/mz/nap kozotti értékkel.
Kevert kontinentalis/északi-tengeri légtomegek hatdsa alatt az 1C4, 3C5, 2C5 és 1C9 komponensek
hozzajaruldsa a leglényegesebb, rendre 0,1, 0,23, 0,15 és 0,08 ng N/mz/nap. Az 1C5, 3C6, 2C6, 1C6,
1C7 és 1C8 kevésbé jarult hozza a N-fluxushoz, mindegyik 0,025-0,06 ng N/m?/nap kozotti értékkel.

Az atlagos AN fluxus az atlanti/csatorna/brit, északi-tengeri és kevert kontinentalis/északi-
tengeri légtdmegekre rendre 1,5, 0,72 és 0,96 ng N/m*/nap. Ez megfelel 1,1 ng N/m*/nap &tlagos
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Ulepedésnek erre a rovid, nyarvégi mintavételi id6szakra, amely alatt a révidebb szénldncu AN-ok
jelenléte lényeges az atlanti/csatorna/brit légtdmegekbél, mig a kontinens és az északi-tenger feléli
légtomegekbdl a hosszabb szénlancu AN-ok is hozzajarulnak a N-fluxushoz (50. abra).

Késé téli, tavaszi mintavételi kampdny, 2006. — Ez alatt az idGszak alatt az atlagos napi 3C5
fluxus mindharom f& légtdmegre lényegesen nagyobb (1,1-2,5 ng N/m*/nap), mint a késé nyari
periddus alatt. Az atlanti/csatorna/brit légtomegekre a 3C5 &tlagos hozzajaruldsa 1,2 ng N/m*/nap,
azaz ca. 60%-a a teljes AN llepedésnek (50. abra). A 2C5 és 2C6 vegylletek kisebb hozzajarulasa
figyelhet6 meg, rendre 0,26 és 0,12 ng N/m?/nap, mig az 1C4, 1C5, 1C6, 1C8 és 1C9 fluxusa joval
kisebb, rendre 0,05, 0,08, 0,08, 0,03 és 0,03 ng N/m*/nap.

A kontinens felGli [égtomegeknél a kiilonbdz6 AN-ok hozzajaruldasdnak megoszlasa valamivel
egyenletesebb; a 2C4, 3C5, 2C5, 2C6, 1C6, és 1C7 atlagos fluxusa rendre 2,3, 1,1, 0,4, 0,8, 1,4, és 1,1
ng N/m?/nap. Ugyanakkor, elhanyagolhatéan kis hozzajarulas figyelheté meg az 1C8 és 1C9
vegyiletek részérél, rendre 0,07 és 0,03 ng N/m’/nap. Hasonldan az atlanti/csatorna/brit
légtdmegeknél tapasztaltakhoz, a 3C5 fluxusa kiemelked@en nagy (2,5 ng N/m*/nap), ami kozel 70%-
os hozzajarulast jelent a SAN fluxushoz (50. dbra). A Iégtomegre jellemzd tobbi AN, a 2C5, 1C5, 2C6
és 1C8, mindegyike kozepes N-fluxussal jellemezhetd, amely 0,13 és 0,24 ng N/m?*/nap kozé esett.
Mig elhanyagolhatdan kis fluxusu az 1C3, 1C4, 1C7 és 1C9; 0,01-0,05 ng N/mz/nap kozotti értékekkel.

Nyaruté 2005 Tél/tavasz 2006

(,1C8;1 1C9; 0.3 Nyarkézép 2006

109;1

1C7; 5
1C6; 5
2C6; 4

1C5; 5

. 7T 2C5; 3 . .
Kontinentalis Kontinentalis

1c7;11C8;1 1C9;1 2c4;2 2C6; 1 1C6;1_1C7;0.3 1C8; 3 1C9; 1
1C6; 4 1C4; 2
2C6; 6
1C5; 4

2C5; 5

2C5; 3

Atlanti/Csatorna/Brit. Atlanti/Csatorna/Brit. Atlanti/Csatorna/Brit.

1¢7;2 .5 1C9; 1 1c4; 2
1c6; 4 1C8 7

2C6; 3
1C5; 4

Eszaki-tengeri Eszaki-tengeri Eszaki-tengeri

50. dbra Kilonboz6 alkil-nitrat vegyliletek szazalékos N-hozzajaruldsa a teljes
(SAN) fluxushoz kiilonb6z6 évszakokban és légtomegek szerint.

Az atlagos AN fluxus az atlanti/csatorna/brit, kontinentalis és északi-tengeri |égtomegekbdl
rendre 2,0, 7,4 és 3,6 ng N/m?/nap, amely megfelel 3,8 ng N/m°/nap &tlagos tlepedésnek a téli-
tavaszi mintavételi szezonra. Lathatd, hogy a legnagyobb AN-fluxus kontinentalis Iégtomegekbdl
szarmazik, mig az atlanti és az északi-tengeri légtomegek hozzajarulasa rendre 73%-kal, illetve 51%-
kal kisebb. A rovidebb szénldnci AN-ok ismét a tengeri légtomegekben fordultak el6 nagyobb
gyakorisaggal, mig a kontinentalis légtémegekre a hosszabb szénlancui AN-ok jellemzéek (50. abra).
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Nydrkézépi id6szak, 2006. — Hasonldan a nydr végi mintavételi id6szakhoz, az
atlanti/csatorna/brit légtémegekben a 3C5 dominalt, de méginkdbb az 1C4, rendre 0,9 és 2,1 ng
N/m?/nap atlagos fluxussal, amely rendre megfelelt 25% és 60%-os relativ hozzajarulasnak (50. abra).
A 2C5 és az 1C8 vegyiiletek joval kisebb mértékben (0,11-0,12 ng N/m*/nap) jarultak hozza a N-
fluxushoz, mint az el6bbi két AN. A 2C6, 1C5, 1C6 és 1C7 fluxusa elhanyagolhatdan kicsi, 0,01-0,06 ng
N/m?/nap kdzott valtakozott.

Kontinens fel6li légtomegeknél a napi atlagos 1C4, 3C5 és 1C8 egylttes hozzajaruldsa 72%-os
a SAN fluxushoz, rendre 0,26, 0,77 és 0,54 ng N/m*/nap atlagos fluxusokkal. Az 1C5, 2C6 és 1C7
fluxusai kisebbek, 0,08-0,11 ng N/m?/nap kozotti tartomanyba esnek. A nyarkdzépi szezon alatt az
északi-tengeri légtomegek egyenletesebb AN-eloszlast mutattak, ami ellentétes megfigyelés a
kontinens fel6li légtomegekre a téli/tavaszi mintavételi periddus alatt tapasztaltakkal. A
legdominansabb fluxust a 3C5-re figyeltem meg (atlag: 0,9 ng N/m?/nap). Az 1C4, 2C4, 1C5 és 2C6
véltakozé mértékben jarult hozza az AN-fluxushoz, rendre 0,21, 0,15, 0,34, 0,28 ng N/m?/nap, mig az
1C6, 1C7, 1C8 és 1C9 fluxusa hasonldan alakult (=0,5 ng N/m?/nap).

Az atlagos AN fluxus az atlanti/csatorna/brit, kontinentalis és északi-tengeri légtomegekbdl,
rendre 3,6, 2,2 és 4,1 ng N/m?/nap, amely értékek megfelelnek 3,2 ng N/m?/nap teljes atlagos AN-
fluxusnak. Altaldnosan elmondhatd, hogy a révidebb szénlanci AN-ok az atlanti és kontinens feldli
légtomegekre voltak jellemz6k, mig az északi-tengeri légtomegekben a hosszu és révid szénlancd AN-
ok kozel azonos eloszlasuak, amely megfigyelhet6 a késd nyari kampanyperiddusban is (50. dbra).

Meg emlitendé azonban, hogy ha a tiiskeszerii AN koncentraciécsicsokat (>2 pptv) is
beleszamitjuk a N-fluxusba, akkor a nyarkozépi id6szakra eredményiil kapott N-fluxus a kontinens
felsli légtomegek esetében 110 ng N/m?/nap, amely jéval nagyobb, mint a téli/tavaszi kampany
megfelel§ atlaga (7,4 ng N/m?/nap). Ez forditott szezonalis AN-trendnek felel meg, 6sszevetésben
azzal, amit a szakirodalom ko6z6l (Swanson et al., 2003). A jelenség azzal magyardzhatd, hogy a nyari
id6szakban a tengerparti részeken — kiilondsen a hétvégéken — megnovekszik a gépjarmtiforgalom és
emiatt a n-alkdnok (az alkil-nitratok elGvegyiletei) emisszidja, ami maga utdn vonja a légkori AN
koncentracié szignifikans ndvekedését (Id. 49. abra).

4.4.2.3. Korreldcids analizis

A téli-tavaszi és a nydri kampanyok szamos korrelaciét és szezonalis trendet mutatnak az AN-
ok, a parhuzamosan mintavételezett szervetlen aeroszol alkotdk, valamint az id&jarasi paraméterek
kozott (30. tablazat). A téli-tavaszi periddusban az 1C4 erds korrelaciét mutatott a HNO,, finom CI,
3C5, 1C5, 2C6, 1C7 és 1C9 alkotok légkori koncentracidjaval, de antikorreldlt Tp,-tel és RH-mal.
Bizonyos mértékig a 3C5 hasonlé korreldciét mutatott az el6z6hdz, tovabba korreldlt a kézepes NH, -
mal, de antikorreldlt a durva NH,"-mal és a szélsebességgel. A 2C5 korrelalt a kézepes és finom
NH,'/NO5 /S0, /K" aeroszollal és a szélsebességgel, de antikorreldlt T, tel. Az 1C5 szintén erdsen
korreldlt a finom CI', 1C4, 3C5, 2C6, 1C7 és 1C9 specieszekkel. Emlitést érdemel, hogy a 2C6 és az 1C6
korreldlt egymassal, a HNO,-val, és a kozepes NH,"/NO;/S0,” aeroszol-6sszetevékkel, ami mutatja
részvételiket masodlagos aeroszolkémiai reakcidkban, valdszinlileg fotokémiai Uton. AN-okbdl
képzédott légkori HNO, elsegitheti példaul a masodlagos aeroszol képzGdését és novekedését.
Tovabbi korrelacio, a 2C6 kapcsolata az es6viz NO5-tal és a légnyomassal. Az 1C8 korreldlt a durva
NH,"-mal, mig az 1C9 antikorreldciét mutatott a kézepes NO5 aeroszollal, ami azt jelezheti, hogy az
AN vegyllet, a bomlasa altal, hozzajarulhat a kbzepes mérettartomanyu aeroszolok névekedéséhez.

A nydri kampany soran az 1C4 er6s korreldlt a 3C5, 2C6, 1C6, 1C7 és 1C9 vegylletekkel, a
kozepes NH,'/S0,> /K" és a finom Mg?* aeroszollal. A 3C5 hasonlé korrelaltsdgot mutatott az utébbi
szervetlen specieszekkel, de az AN-ok tekintetében csak a 2C5-tel és az 1C4-gyel korrelalt. A 2C5
korrelaciét mutatott a kozepes és finom NO5/SO,*/Na* és a finom CI” aeroszolokkal, tovabba a 2C6,
1C6 és 1C7 vegyililetekkel, RH-mal, de antikorrelalt 3C5-tel, T, -tel és a szélsebességgel. Ezek az
eredmények a 2C5 kisebb mértéki képz6dését mutatjak nagyobb T,,-nél (ami er6sebb napsugarzasi
fluxusnak felel meg), és/vagy a vegyllet intenzivebb fotokémiai bomlasat. Az 1C5 és 2C6 jo
korreldltsagot mutatott egymassal, és a nagyobb szénlancu AN-okkal. A révidebb szénlacu (Cs-Cs) AN-
ok altaldban a kozepes és a finom NH,"/S0,%/K*-mal korreldltak, amely biomassza égetési forras

97



dc_1360 16

jelenlétére utalhat. A hosszabb szénldnci AN-ok egymdssal és a durva K*-mal korreldltak. Erdemes
megemliteni, hogy az 1C4 és a 3C5 jol korrelalt a csapadékmennyiséggel a nyari kampany soran.

30. tablazat Alkil-nitratok korrelacidja mas légszennyezbkkel és meteoroldgiai paraméterekkel.

Alkil-nitrat Evszak/speciesz/meteorolégiai paraméter
Tél-tavasz Nydrkézép

1ca HNO,, finom CI', 3C5, 1C5, 2C6, 1C7, kdzepes-NH,*/S0,% /K", finom-Mg?", 3C5,
1C9, T.(a), RH(a) 2C6, 1C6, 1C7, 1C9, csapadék

3¢5 HNO,, kézepes-NH,", durva-NH,*(a), kdzepes-NH,'/S0,%/K’, finom-Mg**, 2C5(a),
kdzepes-Mg**(a), 1C5, 2C6, T (a), csapadék
RH(a), szélsebesség(a)

2C5 kdzepes és finom-NH,"/NO;/50,> /K", durva-K*/Mg*, kézepes-50,”/NO;/Na’,
Tiel(a), szélsebesség finom-NO;/SO,%/Na*/Cl’, 1C5, 2C6, 1C6,

1C7, Tieu(@), Py, szélsebesség(a)

1C5 finom-ClI, 2C6, 1C7, 1C9 2C6, 1C6, 1C7, 1C8

2C6 HNO,, kézepes-NH,"/NO;/S0,*, 1C6, durva-K*, 1C6, 1C7, 1C8
1C7, csapadék-NO3’, P,

1C6 HNO,, kézepes—NH4+/NO3'/SO42' 1C7, 1C8, 1C9
/Ca“/Mg“/K*

1C7 HNO,, 1C8 durva-Na*/K*/Mg**, 1C8, 1C9

1C8 durva-NH," HNO3, 1C9

1C9 kézepes-NOs (a) finom-NO5 /K"

Magyardzat: (a) — antikorreldcio; finom, kézepes és durva aeroszol frakciok rendre megfelelnek 0,17-0,84 um,
0,84-4,2 um és >4,2 um aerodinamikai atméré tartomanyoknak.

4.4.2.4. F6komponens-analizis

A téli-tavaszi id6szakra szamos fékomponens figyelhet6 meg (All. tablazat). PC1 nagy
toltottséget mutat durva CI'/Mg**/Ca**, és kozepes toltottséget a durva Na*/NO5/SO,> és a kozepes
méret(i Na" és Cl" aeroszolokra (tengeri sé aeroszol f6alkotdi). Hasonld PC toltottséget figyeltek meg
tengeri sé aeroszol komponensekre amszterdami leveg6bdl (Vallius et al., 2005), amelyekre mas
tanulmanyok is jelezték, hogy altalanos komponensei az utébbi aeroszol-tipusnak (Viana et al., 2008).
PC2 nagy toltdttséget mutat kézepes/finom K*, finom NH,"/S0,> aeroszolokra, kozepes toltottséget
2C5 és finom NO;s™-ra, és kis toltést 1C9-re. A szakirodalomban ismert, hogy a biomassza égetés a
révid szénldncu AN-ok forrdsa (Simpson et al., 2002), tovabbd jelent8s K* forras (Viana et al., 2008).
Tehat ésszer( kovetkeztetés, hogy PC2 a biomassza égetés emisszidjara utal. PC3 erds toltést mutat a
durva K'/NH,"/S0,> és kozepes toltést a durva Na*/NO5™ és finom Na*/Cl” aeroszol komponensekre. Ez
valdszinlséggel aggregalddnak a frissen formalddott tengeri sé aeroszolokkal. Ha az idGjarasi
paramétereket is hozzatessziik a PCA-s kiértékeléshez, akkor ez a f6komponens szorosan 6sszefligg a
szélsebességgel és a Tj,-tel, ami nagytavolsagl aeroszol széllitasra utal. Erdekes megjegyezni, hogy
PC4 nagy toltottséget mutat a hosszu szénlanci AN-okra, mint példaul az 1C6, 2C6, és 1C7, tovabba
kis toltést 3C5-ra. Ezzel ellentétben PC6-ndl nagy toltés tapasztalhatd a révidebb szénlanci AN-okra,
vagyis az 1C4 és 1C5-re, kis toltés a 2C5-re és kozepes toltés a 3C5 és 1C9-re. A fentiek alapjan
feltételezhetd, hogy PC4 megfelel az AN-ok fotokémiai képz&désének, legnagyobb valdszinliséggel a
troposzféra masodlagos folyamataiban, ahogy azt Atkinson és mtsai (1982) megfigyelték. Ezt a
meggondolast aldatdmasztja a PC kis HNO,, HNO; és kozepes NH,"/NO;/S0,” toltése. Masrészrél, PC6
toltottsége tengeri eredetli emisszids forras jelenlétére utal, amelyre a korreldciét mutatod tengeri so
komponensek jelenlétébél kovetkeztethetiink. PC5 erds toltést mutat a kozepes szemcseméreti
NH4+/NO3'/SO42’/Mg2+ komponensekre és kdzepes telitést HNO,-ra és Ca%*-ra, amely utal a fosszilis
Uzemanyag/energiahordozok hasznalatara/emisszidjara. PC7 kozepes telitést mutat HNO;-ra és
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kézepesméretl Na*-ra, amely megfelel a helyi égetésnek (pl. konyhai siiték). PC8 kdzepes telitésli
HNOs-ra és durva/kézepes Ca’-ra, amely a helyi hattérszennyezést reprenzentalhatja. PC9 nagy
telitést mutat NHs-ra és kozepes telitést HNO,-ra. Ez a faktor a kdrnyezé nyugat-flandriai
allattenyésztési aktivitasbol szarmazd emisszid hatasara utal (Id. fent 4.2.6.2. alfejezet).

A nyarkozepi szezonban PC1 nagy toltottséget mutat a legtobb AN-ra (1C5, 2C5, 1C6, 2C6,
1C7, 1C8, és 1C9), és kozepesen toltott HNOs-ra (A12. tablazat). A felsorolt hosszabb szénlancu AN-
oknak ugy tlinik, hogy megegyez6 a forrdsuk a nyari id6szakban, amely megfeleltetheté masodlagos
légkori folyamatoknak, valdszinlileg a megfelel6 prekurzor szénhidrogének fotokémiai atalakulasa
altal (Atkinson et al., 1982). PC2 nagy toltést mutat szdmos finom PM alkotéra (Na/ClI'/NO;s
/K /Mg*/Ca®) és kdzepes toltott NH,'/SO, -ra, amely utal a SIA képzédésre, valdsziniileg finom
eloszlasu tengeri sé permet/aeroszol részecskékkel, mint nukleaciés centrumokkal (Horemans et al.,
2009). PC3 erds toltottséget durva NH,"/Na*/K'/Mg?*/Ca®* aeroszolokra mutatja a talajfelszin (pl. szél
altali) felkavarasabdl szarmazé PM Ujraszuszpendaldédasat. PC4 nagy telitettségl kdzepes méretd
Na®/Cl" aeroszolra, amely tisztan utal a tengeri s permet eredetre, ahogy azt az el6z8ekben emlitem.
PC5 nagy toltdttségli 1C4-re, 3C5-re, kbzepes méretli K™ aeroszolra, mig kdzepes téltottségl kdzepes
méretld NH,"/SO,> aeroszolra és kis toltottségli finom Mg2+/5042' aeroszolra. Ez a faktor feltehet6en a
kozeli mez6gazdasagi teriileteken végzett biomassza égetés hozzdjarulasat tikrozi. PC6 nagy
toltottséget mutat a kozepes méret(i NO5-ra, és kozepes toltést HNO,-ra, kozepes/finom NH,"/S0.%,
és durva NO; aeroszolra, ami masodlagos aeroszol képzédésre utal. PC7 nagy telitésl a durva SO,*
/CI" aeroszolra, kozepes toltottségli NOs-ra, amely a regionalis/tengerparti hattérszennyezésnek
feleltethet6 meg. PC9 nagy toltést mutat NHs;-ra és kozepes toltést HNO,-ra, amely utal az
allattenyésztésbdl szarmazd antropogén kibocsatasra.

4.5. Hajéemissziobol szarmazé légkori szennyezék az Eszaki-tengeren
4.5.1. Aeroszol tomeg és méret szerinti eloszlasa

Az Eszaki-tenger felett monitorozott PM; tdmegkoncentracidja a hajok tengeri horgonyzasi
z6nai (pl. Vandelaar) kdzelében érte el csucsértékét (25 pg/m?), amint az ldthaté az 51a. dbran. Ezek
olyan nyiltvizi teriletek, ahol a nagy vizkiszoritasu teherszdllité hajok vesztegelnek, tébbnyire a
révkalauzokra varakozva, akik segitségtenek atnavigdlni azokat a Schelde folyd tolcsértorkolatan,
illetve behajézni/kikotni a belga kikot6kben. Hasonldan nagy PM; koncentracidt figyeltem meg
azokon a tengerrészeken, amelyek kozel estek a forgalmas tengeri kikotével rendelkezé tengerpart
menti nagyvaroshoz (pl. Oostende, Zeebrugge), illetve az ugyancsak sirl forgalmi nyugat-keleti
irdnyu hajoézasi utvonalhoz. Utébbi viziut koti 6ssze a Schelde tolcsértorkolatat és a nagy belga
kikotSket a f6 nemzetkdzi hajézasi Utvonallal, amely parhuzamos az Eszaki-tenger déli medencéjének
partvonaldval; attdl kb. 60 km tdvolsagra huzédik. Amikor tavolodunk ezektdl a helyektél a kevésbé
frekventalt, vagy hajoforgalommal nem rendelkez6 tengerrészek felé, a PM; légkori koncentracidja
éles csokkenést mutat (pl. 3-6 pg/m®). Ezen értékek megfelelnek a part kozeli, illetve a belga
kontinentalis talapzathoz tartozd légkori hattérkoncentracié értékeknek.

A kozepes (PM,s.4) és a durva (PMyg.,s5) aeroszolok altaldban hasonld eloszlast mutatnak a
tanulmanyozott tengerrészek felett, mint a PM, (51a-c. abrak). Azonban a durva aeroszolok, PM;-hez
viszonyitott, nagyobb koncentracidja figyelheté meg kiiléndsen a nemzetkozi- és a nyugat-keleti iranyu
hajozasi Gtvonalak, valamint a nyiltvizi horgonyzasi teriilet kornyezetében, 32-35 pg/m? csticsértékkel. Ez
a hajok nagymértékd elsédleges aeroszol kibocsatasanak, azaz az aeroszoloknak a prekurzor gdzokbdl a
hajtémotorok kipufogdkéményeiben, valamint a kdrnyez6 légkdrben bekdvetkezd gyors kialakuldsanak
és novekedésének tulajdonithatd. Masrészrél megfigyelhet6, hogy a kozepes méretl aeroszolok kisebb
koncentraciéban vannak jelen (maximum: 10-12 ug/m>), mint a finom és a durva aeroszolok. Altalanos
megfigyelés a PM belga kontinentdlis talapzat feletti eloszlasara, hogy a finom, kdzepes és durva
aeroszolok megndvekedett koncentracidja figyelheté meg, dontéen olyan tengeri teriileteken, ahol a
hajéforgalom nagy: a f6 navigacids terileteken, a hajdézdsi utvonalakon és a horgonyzasi zonakban. Itt
megemlitend6 azonban, hogy altaldanossagban a hajok altal kibocsatott kipufogdgazbeli szennyezé
anyagok gyors diszperziéjat varjuk az Eszaki-tenger viszonylag tiszta, és altalaban instabil légkérében.
Azonban a s(r(i forgalmi nemzeti- és nemzetk6zi hajozasi Utvonalakon az éceanjard hajok 2-3 perces
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kilonbséggel kovetik egymadst, igy a szennyezGanyag-kibocsatds kozel allanddnak tekinthetd, ami az
els6dleges és a masodlagos szennyezd anyagok nem egyenletes eloszldsat okozza a tengeri levegében.
Ezen hatas érvényesiilése figyelhet6 meg a belga kontinentalis talapzatrél készitett |égkori szennyez6k
koncentrécio térképein is (51. abra).
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talapzat felett; (a) PMy, (b) PM; 5.4, (c) PMyg. 5, és (d) korom (BC részecskék).

4.5.2. Korom (BC aeroszol) légkoéri koncentracidja
A korom aeroszol (BC) tipikus napi idGbeli véltozasat regiszraltam a Bligh Bank és a f6
nemzetkozi hajozasi Utvonal felett, a Bligh Bank és a La Manche csatorna kdzoétti hajozas soran (52.
abra). A BC aeroszol légkéri szintje 70 ng/m?® és 1550 ng/m® kozétt valtakozott (atlag: 366 ng/m?). Ez a
kozépérték nagyobb, mint amely tengeri hattér BC koncentracioként (=200 ng/m?) megfigyelhetd a
hajéforgalom nélkili tengerrészeken. Ugyanakkor, szdmos BC koncentracidcsucs lathatd, amelyek jol
megkilonboztethetSk a tengeri terliletek felett jelenlevé BC hattértdl. Ezek a csicsok megfeleltethet6k
a kutatéhajé mellett, szél feletti iranyban elhaladd tengerjaré hajok kipufogdgaz-csévdibdl szarmazd
szennyezésnek. Megjegyzends, hogy a megfigyelt/monitorozott tengerjaré hajok és a kutatdhajo
kozotti tavolsag nem volt kisebb, mint 250-300 m, ami megfelelGen kozeli mintavételt tett lehetévé,
hogy a hajok altal kibocsatott BC aeroszolt megkiilonbdztessem a helyi hattérszennyezéstdl.
A nagyfelbontdssal monitorozott BC aeroszol koncentracid-eloszlasa (51d. dbra) hasonld a
PM koncentracio térképekéhez (51a-c. dbra). Ennek megfelelGen, a BC koncentracié a legnagyobb
értékét a f6 hajdzasi Utvonalak felett és kozelikben érte el; pl. 1,5 és 2,5 ug/m3 kozott valtakozott a
nyugat-keleti iranyl hajézasi utnal (51d. abra). Meglep6en nagy BC értékeket figyeltem meg a
nyiltvizi horgonyzasi zéna kozelében (1,8-3,0 pg/m?), ahol a veszteglé hajok fémotorjait ugyan
kikapcsolt allapotban tartjdk, de a kisebb teljesitményl segéd-dizelmotorokat m(ikodtetik, hogy
biztositsdk az elektromossagot a navigdcios és biztonsagi rendszerek szamdra. A BC koncentracid csak
kisebb mérték(i emelkedését figyeltem meg (Osszevetésben a tengeri hattérértékkel) a hajozasi
utvonalaktdél tavolabbi tengeri terlileteken és a part menti tengerrészeken is. Ki kell emelni azonban,
hogy a BC megndvekedett értéket (2-3 ug/m>) mutatott Zeebrugge kikotSjében, amely az ott zajlé sdr(
hajéforgalomnak tulajdonithaté. Utdbbi megfigyelés 6sszhangban van azzal, amit az egyik tengerpart
melletti, monitorszer(ien mintavételi kampany alatt a Rotterdamba vezetd viziut (Hook Van Holland)
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mentén figyeltiink meg (Alfoldy et al., 2013), amikor a szél fel6li iranyban elhaladd tengerjaré és parti
hajok kipufogdgaz-csoévait indirekt médon, a part mentén mintavételeztiik.
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valtozasa (mintavétel id6pontja: 2010. majus 6.); a R/V Belgica kutatéhajoval mintavételezett
teriiletek (idGintervallumok): Bligh Bank (00:00-7:00) és a nemzetk6zi hajézasi Utvonal a Bligh Bank-
tdl a La Manche csatornaig (10:00-24:00).

4.5.3. GAazfazisu légkori szennyez6k eloszlasa

A NO, légkori koncentracidja a s(rl(in navigdlt tengeri teriiletek felett mutatkozott a
terlleteken (7,0 ppb) és a Flamand Zatonyok (,Flemish Banks”)/part menti vizek felett (8,2 ppb).
Osszevetve a tobbi tanulmanyozott légkori gazzal, a NO és a SO, koncentrécioja jelentdsen kisebbnek
bizonyult, rendre 0,6-1,6 ppb és 0,03-0,85 ppb kozott valtakozott, minden egyes mintavételezett
teruletet tekintve. Az O; a legs(irlibben hajozott/navigalt vizteriletek felett érte el a csucsértékét (20,2
ppb). Ezt kovették a Flamand Zatonyok/part menti vizek (17,3 ppb) és a nyiltvizi horgonyzasi terilet
(16,5 ppb) felett megfigyelt, hasonld O; koncentraciok.
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53. dbra Légkori gazszennyezdk atlagos koncentracidja és valtozasuk az Eszaki-tenger kiilonbdz6
hajoforgalmu vizteriiletein és egyidejlileg mért adatok a tengerparti (hattér) allomasnal (De Haan).

A gazfazisu szennyez6k légkori szintje altaldban valamivel nagyobb a tengeri mintavételi
terlletek felett, mint a tengerparti hattér allomasnal. Ez az eredmény jelzi, hogy a valasztott tengerpart
melletti mintavételi pont (De Haan) megfelel§ hattér referencidként hasznalhaté az Eszaki-tengeren
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el6forduld, hajok Adltal keltett légkori szennyezés Osszehasonlitasdra. A slirG navigacidju
hajoforgalommal rendelkezé tengerrészek felett tapasztalt szokatlanul nagy &ézon koncentraciét
valdszinlleg annak fokozott képz&dési sebessége okozza, amely a hajok kibocsatdsabdl szarmazé NO,
gyors bomldsanak tulajdonithatd. Ez a megfigyelés aldtamasztja a tengerjaré hajok kipufogdgazainak
kibocsatasa soran a légkorbe kertlé NO, gyors lebomldasat a tengeri kérnyezetben (Chen et al., 2005).
Az 53. abran lathato, hogy a NO, NO,, O3 és SO, koncentracidja nagyobb idGbeli valtozast mutat a
horgonyzasi zona felett és a tengerparti (hattér) mintavételi dllomasnal, mig a zatonyok/part menti
vizek és a sirln navigalt tengerrészek felett kisebb koncentracid-fluktudcié észlelhet6.

A tengeri és a part menti (referencia) légkori szennyezd-koncentracidk felhasznalasaval
kivondsaval. Ahogy az 54. abran kitlinik, a NO, hattér-koncentraciéja elhanyagolhatéan kicsi a
Flamand Zatonyoknal/part menti vizeknél és a slir(in navigalt tengeri teriletek felett, mig nagyobb
koncentracié mérhet6 a horgonyzasi zonaban (0,1 ppb). A légkori NO hattérszintje ugyancsak kicsi a
zatonyoknal és a part menti vizek felett (0,18 ppb), de kdzel 6tsz6r nagyobb a s(ir(in navigalt tengeri
teriileteken (1 ppb). Az O; hattér-koncentracidja a horgonyzasi zénaban éri el maximumat (6,6 ppb),
mig kb. feleakkora koncentracidban figyelhet6 meg a s(ir(i navigalt tengerrészek felett, de kis
hasonldan alakult a zatonyoknal/part menti vizeken és a horgonyzasi zonaban, azaz rendre 0,37 ppb
és 0,48 ppb, mig elhanyagolhatdan kicsinek bizonyult a sGrdn navigalt vizek felett (0,07 ppb).
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54, dbra Gazfazisu légkori szennyezdk hattér-koncentracioja és fluktuacidjuk az Eszaki-tenger
eltérd stirliségli hajéforgalommal rendelkezd vizteriletei felett.

Az NHs, HNO,, HNOs, HCI és SO, légkori koncentracidja altaldban a partkozeli zatonyoknal érte
el a csucsértékét, azaz rendre 2,9, 0,47, 0,66, 1,8 és 1,5 ug/m3-t (55. dbra). Az NH; koncentracidja
bizonyult a legnagyobbnak a tanulmdanyozott atmoszférabeli gazok koézll. Légkori koncentracidja
altalaban hasonld nagysagu az intenziv hajoforgalmu part menti vizeken/zatonyoknal és a hajozasi
Utvonalakon (=3 pg/m?), mig valamivel kisebb mennyiség(i NH; volt jelen a s(r(in navigalt tengeri
teriletek felett (=2,5 pg/m?). Ez a koncentracid-csokkenés valdszintleg a hajok kipufogogazaibol
szarmaz6 savas gazokkal és/vagy tengeri sé aeroszolokkal valé gyors reakcidjanak tulajdonithaté. A
légkori SO, és HCl koncentracidja a csucsértékét a partkozeli zatonyokndl érte el, rendre 1,5 és 1,8
pg/m-t. A SO, megndvekedett koncentracidja valdszinGleg a siiri hajéforgalom és a kapcsolédd
nagyszamu, lassu navigacié/mandverezés eredménye a part menti vizeknél és a kikot6kben. Tovabba, a
szarazfoldi emissziobdl szarmazd szennyezés bizonyos mértékd hozzajarulasa is jelen lehet, vélhet6en a
nagytavolsagu légkori aeroszol széllitas altal. Mig a megnovekedett HCl koncentracié a tengeri sé
aeroszoloknak az erdsen savas gdazszennyezbkkel (pl. HNO;z) valé kolcsonhatdsara bekovetkez6,
felgyorsult atalakuldsanak tulajdonithatd. Ezek az antropogén gazok megndévekedett koncentracidban
vannak jelen a part menti zatonyoknal és a nyiltvizi horgonyzasi zéndban (55. dbra). A HNO, és a HNO;
gazok koncentracidja kozel kétszeres a hajézasi Utvonalak és sirln navigalt vizteriletek felett, azaz
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rendre 0,43 és 0,75 ug/m>, dsszevetésben a nyilttengeri zatonyoknal és a horgonyzasi zénaban mért
értékkel. Ez alatamasztja a fenti meggondolast a NO, gyors bomlasara, illetve az O; gyors keletkezésére.

Hajézasi dtvonal B NH,
mHNO,
Vegyes behatasu HNO,
m HCl
Srdn navigalt
ms0,

Nyiltvizi zatonyok

Horgonyzasi zona

Koncentracié (pg/m?3)

55. dbra Az R/V Belgica feldélzetén denuderrel mintavételezett légkori gazszennyez6k
koncentrdcidja kilonb6z6 hajéforgalmu tengeri terileteken.

A jelen tanulmanybeli eredményeket 6sszevetve a nagyforgalmu hajézasi Utvonalakhoz kozel
fekvd, tavoli/vidéki jellegli természetvédelmi teriileten (National Preservation Area of Alaska, USA)
mért szakirodalmi adatokkal (NO,: 0,65 ppbv, SO,: 0,325 ppbv, HNO;: ~0,1 ppbv, Os: 15-40 ppbv, HNO;:
0,02-0,26 pg/m?®) (Molders el al., 2010), megallapithatd, hogy a gazfazisi szennyezék Eszaki-tenger
feletti koncentracidja — az 6zon kivételével — Iényegesen nagyobb.

4.5.4. lonos alkotdk eloszldsa méret szerint szétvalasztott aeroszolokban

A tiszta tengeri s6 (NaCl) részecskék dontSen a durva aeroszol frakciéra jellemzéek, mégpedig
eléggé megemelkedett koncentracidban (2-3,9 pg/m?), fiiggetlenil attdl, hogy melyik tengeri
teruletrdl szarmazott a minta (56. abra). Hasonlo trend figyelhet6 meg a kopott/atalakult tengeri s
(nitrat) aeroszolokra is, bar valamivel kisebb koncentraciéban mérheték a durva PM-ben (0,93-2,53
ug/m3), és sokkal kisebb koncentracidban fordulnak el a kdzepes aeroszol frakcidban (0,37-0,55
pg/m?), mig nem detektalhatok a finom aeroszolokban. Kopott, tengeri séhoz kapcsolédd szulfat csak
ritkan figyelhet meg a harom aeroszol frakcidban, illetve csak igen kis koncentracidban (<0,08 pg/m®).
Ezzel ellentétben, az ammdnium-szulfatok jelentés koncentracidban vannak jelen, kiilonésen a finom
PM-ben (0,56-1,71 pg/m’), amely mindig nagyobb tdémegkoncentraciéju a nagy hajéforgalmu
tengerrészeken. Hasonlé megfigyelést tettem ammonium-nitrat aeroszolokra, amelyek koncentracidja
finom részecskefrakcidban 0,2 és 3,7 ug/m? kozott valtakozott. Ugyanakkor, a jelenlétiik megfigyelhetd
a kozepes és durva részecskefrakciokban is, de mar csékkené mértékben, rendre 0,2-2,2 ug/m3 és0,32-
0,44 ug/m3. Az NH," altaldban jelen volt, de csékkend koncentracié-trendet mutatott a finom, kdézepes
és durva aeroszolban a hajéforgalommal rendelkezé teriileteken, azaz értéke rendre 0,94-1,62, 0,37-1,0
és 0,26-0,37 pg/m® tartomanyban ingadozott. Masrészrél, jéval kisebb NH," tartalom figyelhets, meg
ugyancsak csokkené trenddel, a nagyobb PM-frakciékban, rendre 0,33, 0,17 és 0,06 ug/m3, a ritka
hajoforgalmu, vagy forgalommal nem rendelkez6 part menti zatonyoknal. Az aeroszolok asvanyi
komponens tartalma az NH," koncentracidjaval ellentétes trendet mutatott. Ennek megfelel&en, az
asvanyi komponensek névekvé mennyisége figyelhet6 meg a finom, kbzepes és durva PM-ben, ami
ugyanakkor nem mutat lényeges fluktuaciét, rendre 0,06-0,17, 0,14-0,25 és 0,51-0,62 ug/m3. A
legnagyobb kristalyviz-tartalmat a durva aeroszol frakciéra szamitottam (1,34-2,25 pg/m?), mig kisebb
mennyiség(i a finom és a kozepes PM-ben, azaz rendre a 0,38-1,61 és 0,53-1,14 ug/m3 tartomdnyokba
esik. A finom, kozepes és durva aeroszolok nem azonositott frakcidja 3,1-5,3, 0,81-1,9 és 2,7-4,6 ug/m3
kozott valtakozott. Ezt a részecskefrakcidt nagyobbrészt az aeroszolban jelenlévé szerves (ionos)
komponensek alkothatjak, amelyek elvalasztasa és elemzése kiilon tanulmanyt igényelne.
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56. abra Kiilonb6z6 mérettartomanyu aeroszol alkotok légkori koncentracidja eltéré hajéforgalomu
tengerrészek felett (TSA: tengeri sé aeroszol, am: ammadnium aeroszol).

A tiszta tengeri sé aeroszolok relativ hozzajaruldsa a PMyg-hez hasonlé mértékl a tengerpart
menti zatonyoknal (17%), a hajézasi Utvonalakon (18%), és a parttdl tavoli zatonyok felett (24%), mig
kisebb hozzajarulasuk figyelhetd meg a sirlin navigalt tengeri teriileteken és a horgonyzasi zénaban (8-
8%), valamint a tengerparti hattér allomdson (12%) (57. 4bra). A keverék, SO,*-hoz kapcsolddé tengeri
sO aeroszolok hozzdjaruldsa kismértékl gyakorlatilag az 6sszes tanulmanyozott mintavételi teriiletnél,
azaz nem nagyobb, mint 1%. Ez aldl érdekes kivételt képeztek a tavoli flamand zatonyok (4%). Ezeken a
tengerrészeken feltételezhet§ a DMS nagyobb emisszidja (pl. intenzivebb zatonyok kérnyéki klorofill
termelésnek koszonhetBen) és gyors, vizpdra altal elGsegitett oxidacidja, amelyet kovet az oxidalt
termék tengeri so aeroszollal bekdvetkezd reakcidja. Friss modell-szamitasi eredmények szerint (Mohn-
Sverdrup Center, 2016), az Eszaki-tenger belga tengerparttdl tavolesé Flamand Zatonyainal a klorofil
szintje eléggé megemelkedett, hasonld a partkozeli vizekben tapasztalt értékekhez. Kovetkezésképpen,
a DMS megnovekedett koncentracidja varhaté ezen vizteriletek felett. A tengerparttdl tavoli zatonyok
felett kismértékben megnévekedett SO, koncentracid, Osszevetésben a hajozasi Utvonalak és a
horgonyzasi zéna felett tapasztalt értékekkel (55. dbra) alatdmasztja az utdbbi feltételezést.

Az atalakult, ,kopott” tengeri s6 (NO; forma) és az ammodniumhoz kotott szulfat nagyobb
mértékl hozzajarulast mutatott a PMg-ben, kiilénosen a s(irlin navigalt terlleteken, rendre 13%-ot és
10%-ot, mig a tobbi monitorozott vizterileten hozzajarulasuk kisebb mérték(, rendre 7-9% és 4-7%,
illetve elhanyagolhatdan kicsi a tavoli zatonyoknal (57. abra). Masrészrél, az ammadniahoz kotott NOy
nagyobb mértékd relativ hozzajaruldst mutatott a horgonyzasi zéndban (19%). Ezt kbvették — csokkend
hozzdjaruldssal — a slirln navigalt teriletek, a hajézasi Utvonalak és a tengerparti hattér mintavételi
hely (10-12%), mig a legkisebb mértékd, illetve elhanygolhatd jarulékot a part menti vizek (3%) és a
tavoli zétonyok (0%) felett tapasztaltam. Természetesen, az NH," jaruléka hasonlé trendet mutatott,
aminek megfelel6en a legnagyobb értékek a slrlin navigalt tengerrészek és a horgonyzasi zona felett
figyelhet6k meg (8-9%). Valamivel kisebb a hozzajarulds a hajozasi Utvonalakon és a tengerparti hattér
allomasnal (6%), mig a legkisebb jarulékot a tavoli és part kozeli zatonyoknal (1-2%) figyeltem meg.

Bar az asvanyi komponensek és a BC hozzdjaruldsa a PMis-hez altaldban nem valtozott
lényegesen a vizsgalt teriletek kozott (rendre 2-6% és 2-5%), néhany fontos trend ezeknél is
megfigyelhet6. A BC nagyobb hozzajaruldsat figyeltem meg az intenziv hajéforgalomu tengerrészeken
és a tengerparti mintavételi allomdason, mig az asvanyi komponensek nagyobb eléforduldst mutattak a
parthoz kozeli teriileteken. A PMy, kristalyviz-tartalma 4ltaldban 10-13% kozott valtakozott a tavoli
zadtonyoknal vett aeroszolmintak kivételével, ahol kozel feleakkora hozzajarulds (6%) figyelheté meg. Ez

« sz

valészinlleg a vizoldhatd aeroszolok PMyg-beli lecsokkent koncentracidjanak tulajdonithatd,
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Osszevetésben a tobbi tanulmdnyozott mintavételi hellyel. A PM,, nem azonositott frakcidja
valdszinlleg kilonbdz6 szerves vegylileteket (pl. PAH) és karbonatot tartalmazott. Ez a frakcio
nagymértékld hozzajaruldst mutat szinte mindegyik mintavételi helyen (22-36%). Megjegyzem,
meglepden nagy jaruléku a tavoli zatonyok felett (38%) és a tengerparti hattér allomasnal (45%), ami
utalhat intenziv SOA képz&désre és annak nagyobb PMg-beli hozzajarulasara.

M BC
@ Hy0
O Asvanyi

B Ammonium

> m:

O Nitrat
@ Tengeri sé

E SIA

M Azonositatlan

@ szulfat

L J
Nieuwpoort

/.Nieuwpoort
(a) o 0020 km (b) 0:110;20 km

57. dbra Aeroszol alkotok kémiai 6sszetétel a belga kontinentalis talapzatnal eltéré hajoforgalomu
tengerrészek felett; (a) atlagos tomegfrakcio (PMy,) Gsszetétel, (b) SIA atlagos koncentracidja (pug/m’)
oszlopdiagramon: finom (bal), kdzepes (k6zépsd) és durva (jobb) aeroszolokban (HU — hajézasi
utvonal, SN — s(irlin navigdlt terlilet, HT — horgonyzasi teriilet, TZ — tdvoli zatony, PZ — partkozeli
zatony, PHT — tengerparti hattér).

A nagyfelbontdsi BC térkép tisztdn jelzi a megnovekedett szennyezd-koncentracidju
terlleteket (51d. abra). Azonban, ha ezeket a mintavételezés pdlyagorbéi mentén atlagoljuk és
csoportositjuk tengerrészek szerint, a PMy, BC és asvanyi frakcidjanak median értékei kozel allanddak
(57a. abra). Lényegi kilonbséget az egyes tengerrészek felett a SIA (NH,+S0,”+NO; specieszek)
koncentracidjaban figyeltem meg. A hajozasi utak, a s(irl navigacioju teriletek, és a horgonyzasi zéna
felett és kozeli kbrnyezetében a SIA medidan PM,y-beli frakcidja 30-46% kozott valtakozott, mig a PMyo-
ben, mintegy 1,5-2-szeresre novekedett koncentracidban volt jelen a medidn tengerparti
hattérértékhez képest. Ezen vizteriletek felett a SIA a finom és a kbzepes méretfrakcidju aeroszolokban
fordult el6 a legnagyobb koncentracidban. A hajézasi utaktdl tavolodva a partkdzeli és a tavoli (nyiltvizi)
zatonyok irdnyaba, a SIA PMy-beli frakcidja lecsokken, rendre 12%-ra és 13%-ra, tovdabb3,
koncentracidja a finom és a kdzepes méretfrakcidban is Iényeges csokkenést mutatt. Partkozeli
zadtonyoknal a csokkenés mértéke a Mann-Whitney U-préba szerint (p<0,05) statisztikailag szignifikans.
A tavoli zatonyok vonatkozasaban nem figyeltem meg Iényeges statisztikai kiilonbséget, mivel a SIA
koncentracideloszlasa pozitiv ferdeség(, valdszinlleg a f6 hajézasi Utvonalak mentén alkalomszerlen
jelentkezd kipufogdgdz-emisszidnak tulajdonithatdéan, amelyek korilveszik a mintavételi helyeket.
Tovabbi, valészinlibb magyardzat a DMS atalakulasa és hozzajaruldsa a SIA-hoz, a fent emlitetteknek
megfelel6en. A partkozeli és tavoli zatonyok feletti durva aeroszolok csak nitratra és szulfatra mutattak
dusult értékeket. Ebbdl kiindulva, feltételezhet6, hogy ezek az aeroszolok tengeri sé permettel reagdlva
keletkeznek, mégpedig a kloridot helyettesit6 l1égkdrkémiai folyamatokban.

4.5.5. Nanorészecske koncentracid és méreteloszlas valtozas

A 10-300 nm-es mérettartomanyba esd légkori nanorészecskék koncentracié valtozasa a
2011-es mintavételi kampanyokban az 58a-c. dbrakon lathatok. A februari kampanyban (58a. dbra), a
kozepes (median) részecskeszam ~5000 cts/cm?, amelyek median dramlastani atmérdje 35 nm volt. A
hajok kipufogdcsovajabdl szarmazd nanorészecske eloszlas kozelitGleg 28 nm-nél mutat csucsértéket,
mig ez az érték 42 nm-re novekszik a kutatdhajd, vagy hasonld méretd/vizkiszoritasi hajok emisszidjat
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mérve. A majusi kampany alatt — hasonldan a februarihoz — a median részecskeszam 6400 cts/cm?, mig
a medidn atméré 35 nm kordl alakult (58b. abra). Megjegyzend6, hogy a nagy tengerjard hajoék a durva
tengeri dizelolajat haszndljak a fémotorok meghajtasahoz, mig a konnyd tengeri hajok (pl. haldszhajok)
finomabb min&ségl dizelolajat alkalmaznak (Moldanova et al., 2009). Tovabbi eltérést okozhat a
kéménygazok komponenseinek elbontdsara szolgdld, eltéré tipusu/hatasfoku katalitikus konverterek

eltérg,

alkalmazasa, amely hasonld technoldgian alapul, mint a kozuti gépjarmiveknél.
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A marciusi mintavételi kampanyban mind a részecskeszam, mind a medidn részecskeatméré
novekedése tapasztalhaté (58c. abra), azaz rendre 10600-14900 cts/cm® és 46-51 nm értékek.
MegfigyelhetS, hogy az id6jarasi korilmények megvaltozdsa az aeroszol méreteloszlas eltolddasahoz
vezet. Példaul a névekvé légkori RH, vagy az északi-tengeri régidra a hideg évszakban jellemz6 kodos
id6jarasi helyzetek hozzajarulhatnak a nanoaeroszol atlagos részecskeatmérgjének novekedéséhez. Ez
a hatas dontGen annak tulajdonithaté, hogy a hajéemisszidobdl szarmazd szennyez6részecskék ilyenkor
gyorsabban veszik fel a leveg6ben szuszpendalt vizet és igy gyorsabban koaguldlnak. Ezt a hatast
figyeltem meg példaul az egyik északi-tengeri expedicié (2011. marcius) sordn, amikor a tenger felett
fellépé hémérséklet-inverzid meggdtolta a nedves tengeri levegd felaramlasat és s(ir(i, aeroszol formald
kod kialakuldsahoz vezetett. A jelenség kialakuldsat a mintavételi kampany sordn tapasztalt mérsékelt
légmozgas (szélsebesség: 0,3-0,8 m/s) is nagymértékben elésegitette.

Emlitést érdemel, hogy Moldanova és mtsai (2009) gorbeillesztéses mddszerrel nagyobb
atlagos részecskeatmérét (50-54 nm) specifikdltak tengerjard hajok kipufogdgazainak elemzésekor a
Kelta-tenger és a Nagy Eszaki-tenger felett. Egy masik tanulmanyban Alfldy és mtsai (2013) a
Rotterdami kikots kilsé viziutja mellett *42 nm datlagos részecskeatmérét mértek az elhaladd hajok
kéménycsévajanak part menti, szél alatti oldalon végzett monitorozasaval.

5. OSSZEFOGLALAS

A templomok beltéri leveg6jével foglalkozd tanulmdnyaim szerint a hagyomanyos,
olajtlizeléses, forré levegd befljdson alapulé f(itési rendszer mikddése soran, aszimmetrikus médon,
kényszerkonvekcidval forrd levegst taplal be az épllet belterébe. Az ilyen tipusu fltés altal keltett
nagy hémérséklet-gradiensek, amelyek még a rendszer kikapcsoldsa utdn is hosszabb ideig jelen
vannak, a gaznem(i és kondenzalt légszennyez6k felgyorsult keringését, ezédltal nem egyenletes
eloszlasat okozzadk a beltéri levegGben. JelentGs kiltéri levegé bedramlas figyelhet6 meg a f(itési
rendszeren keresztil, annak m(ikodése kdzben, de kisebb mérték(i bedramlas létezik a rendszer
kikapcsolt allapotaban is.

A konvenciondlis, dizelolaj égetésen és forrd leveg6é befljason alapulé fltési rendszer
potencialis forrdsa gaznemd légszennyez6 anyagoknak, bar megjegyzend6, hogy ezek egy része
szarmazhat a kiiltéri leveg6bdl is. Az ilyen elv( f(itési rendszerek el6segitik a gazszennyez6k, valamint
a szuszpendalt aeroszol részecskék beltéri killepedésének valdszinliségét. Ez fokozott
elszennyez&dést, ezaltal fizikai-kémiai kopdsi/sérilési veszélyt jelent a templomban kiallitott
mdalkotdsokra. llyen tipusu f(téssel rendelkez6 templomok szabalyozott szell6ztetése a f(itési
rendszer kikapcsolasa utan, valamint megfelelS levegd/paracserél6k és aeroszol sziir6k alkalmazasa
fontos lehet a légszennyez6 anyagok eltavolitasa céljdbdl. Ez a levegéminbség javitas elényds a
mivészeti alkotdsok allagmegdvasa, Un. megel6z6 konzervalds szempontjabdl is.

A fenti eredmények vildgosan mutatjak, hogy az Uj, szimmetrikus elrendezés( f(itési rendszer,
amely viszonylag kis hémérsékletre elektromosan felf(ithet6 hGsugarzéelemekbdl (padok és
sz6nyegek) all, joval el6nydsebb, mint a konvencionalis forréd levegé befujason alapuld flités,
amelynek hatranyos tulajdonsagait (pl. nagy nyomas- és hémérséklet-gradiensek, megemelkedett
beltéri vizpara és CO, koncentracid, valamint Ujraszuszpendalt légszennyezé anyagok jelenléte)
kikliszoboli, vagy legalabbis drasztikusan csokkenti. Az Uj rendszer( f(tés alkalmazasa a
légszennyezbk lényegesen kisebb foku beltéri szallitasat eredményezi, igy kisebb a valdszinlisége
azok kitlepedésének, valamint esetleges kémiai reakcidiknak a mualkotasok felliletén. Az uj f(tési
rendszer lokalizaltan tartja meg a h6t és a nedvességet a flitott padok és sz6nyegek kdrnyezetében,
igy kisebb a valdszinlisége a beltéri nedvesség m(itargyak és éplletelemek altali adszorbealédasanak
is. Ezek mind fontos el6nyei az Uj flitési rendszernek a korabbi, hagyomanyos forré levegé befujason
alapulé f(tési rendszerekkel Gsszevetésben, kilonésen a mdalkotdasok hosszd idGtartamu, un.
megel6z6 konzervaldsa szempontjabdl. igy telepitése és haszndlata ajanlhaté minden olyan
templomban, amely képzémiivészeti alkotdsoknak ad otthont.

Harom, eltéré elvl templomf(itési rendszert vizsgaltam meg tébb szempontbdl, mint példaul
az aeroszol képzés, Ujraszuszpendalds és szallitds a beltéri levegbben. A kapott kisérleti eredmények
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azt mutatjak, hogy mindharom fitési rendszer Gjraszuszpendalja a kivilr6l bekeveredett és/vagy
latogatdk altal behordott aeroszol részecskéket az épiletek beltéri levegGjében. Ezen hatds alapjan, a
vizsgalt flitési rendszerekre a kdvetkez6 csokkend erésségi sorrendet lehet feldllitani: (i) forré levegd
befljasos flités, (ii) elektromosan f(itott padok+szényegek, (iii) elektromos betaplaldsu infravords
sugdrzok. Az is lathatd, hogy csak a forrd leveg6 befdjason alapuld fltési rendszer emittdl tiszta
szerves részecskéket. llyen tipusu részecskék — deponaldodasuk altal — a belterekben (pl. mizeumok,
templomok) kiallitott m(itargyak elszennyez6dését és/vagy feketedését okozhatjak (Anaf et al.,
2015). Az ilyen elvi f(itési rendszerek alkalmazasa a vakolt falak allagromlasat is kivalthatja.
Utébbiak, — kopasuk daltal — a kalciumban gazdag szuszpendalt részecskék beltéri forrasai.

A flandriai légkori aeroszol tanulmanyban bizonyitottam, hogy a vizoldhatd (ionos) alkotdk
jelent6s részét képezi a PM,s-nek, amely 6sszetétele nagymértékben valtozik az eltéré antropogén
behatasi mintavételi helyeken, mind id6ben, mind szezonalisan. A vizoldhatd aeroszol jaruléka
elérheti a PM, s tomeg 80-98%-at. Ezek altaldban bazikus jelleget adnak az aeroszolnak, kivéve a
nagyforgalmu vdrosi kornyezetben, illetve az ipari |étesitmények szomszédsagiaban megfigyelt
szuszpendalt finom részecskéket, amelyek inkabb savas karaktert mutatnak a szamitott neutralizacids
aranyoknak megfelelGen. Igazolhaté az is, hogy a flandriai finom PM egy része masodlagos aeroszol
képz6déssel keletkezik. Az aeroszolmintdkban tapasztalt meglehet6sen nagy szulfdt és nitrat
koncentracié a troposzférikus oxidacié gyakorisagat sugallja. Ezt a szamitott gaz-aeroszol konverzids
faktorok (SOR, NOR) is alatdmasztjak. A SOR adatok szerint osztalyozott hat flandriai mintavételi pont
legtobbszor forras, illetve kombinalt forras/nyels jellegként viselkedett a légkori kén-dioxid
szennyezés szempontjabdl az egyes mintavételi kampanyok/évszakok soran. Kivételt képezett a
vidéki/mez6gazdasagi terilet, amely a téli/kora tavaszi szezonban inkdbb nyel§ jelleget mutatott.

A PM, s monitorozasi eredmények és a szamitott klorid aeroszol atalakulasi faktorok jelzik a
tengeri s6 eredet(i aeroszolok igen jelent6s atalakuldsat és kisebb mérték( hozzajarulasat a
szarazfoldi aeroszol-Osszetételéhez, amely hatds a tengerparttdl tavolodva jelentésen csdkken. A
gazfazisu légszennyez6k és ionos aeroszol-0sszetev6k f6komponens-analizisével kimutathaté a
gépjarm(iforgalom, a szén/fatlizelés, az ipari aktivitds és a mez6gazdasagi allattartas, amelyek a
legmeghatdrozdbb flandriai PM, s emisszids forrasok. Ezek hatasanak megfelel6 csdkkentése lényegi
kihivas a kérnyezetvédelmi/levegéminéségi szabdlyozasokat alkoté déntéshozdknak.

A flandriai PM,s (témeg) koncentracidra a kilonbozd fizikai/kémiai mdodszerekkel nyert
adatok hasonld id6beli eloszlast mutatnak. Az optikai elvii aeroszol monitorozasi modszerek (pl.
Dustscan) altaldban szignifikdnsan nagyobb PM,s koncentraciét mérnek, mint a referencia
madszerként alkalmazhatd gravimetrids modszerek, ezért az el6bbiek inkdbb csak a koncentracio-
valtozas trendjének kovetésére alkalmasak. A normal/standard TEOM mddszerrel nyert flandriai
PM,s eredmények mérési hibaval terheltek, amely az illékony aeroszol komponensekre fellépé
parolgdsi veszteségekbdl szarmazik. Ugyanakkor megjegyzendd, hogy ezt a parolgasi veszteséget
kompenzalé TEOM-FDMS rendszerrel nyert eredmények igen jé egyezést adnak a gravimetrias PM, 5
adatokkal. A TEOM-FDMS felhaszndalhato az illékony PM, 5 frakcié tomegének becslésére is.

Az elemi szén és szerves szén aeroszolok hozzdajarulasanak széles ingadozasat figyeltem meg
a flandriai mintavételi helyeken (3-77%), mig az egyes mintavételi hely és kampany szerinti atlagok
12-32% kozott valtakoztak. A Flandria feletti elemi (fémes) finom aeroszol tartalom 3altalaban
O0sszemérhetd nagysagl mads, hasonlé eurdpai nagyvarosok aeroszol koncentracidjaval. Meg kell
jegyezni azonban, hogy az EC és OC vonatkozdsdban viszonylag |ényeges eltérés tapasztalhatd a
kozép-eurdpai varosokban nyert adatokhoz képest. Ez magyardzhaté a helyi jelleggel, pl. az idGjards
hatdsaval, de az ACPM-es meghatarozasok esetleges mintavételezési hibajaval is.

A flandriai PM,s elemi/fém-tartalma jelzi az iparbdl szarmazd légszennyezd-kibocsatas
dominans szerepét és a kozlekedés kisebb mérték(i hatdsat a kornyezé levegSben. PCA és korreldcids
elemzés segitségével megmutathatd a helyi kdzlekedés, nehézolaj tiizelés, nagy h6mérsékletl égetés
(pl. hulladékbontds), valamint az acél- és nemesfémipar emisszidjanak hozzajarulasat a PM,;
Osszetételéhez. Megjegyzendd, hogy a hat mintavételi terilet egyike (belvarosi jellegli) nem tesz
eleget az Eurdpai Bizottsag altal 2015. januar 1-t6l elGirt éves atlagos PM, 5 hatarértéknek. Ez azt jelzi,
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hogy létezhetnek a légszennyezés szempontjabdl hasonld — varosi jellegl — kritikus pontok, amelyek
a PM, s helyi monitorozasat igénylik. Nagymértékd, a hatarértéket atléps légszennyezési esemény az
illetékes feligyeletek beavatkozasat igényli. Ezért az ilyen kritikus varosi pontoknal a helyi leveg6-
minGségbiztositasi elGirasok/eljarasok bevezetésére lenne szlikség. Azaz a terileti hatdsag
rendelkezne az azonnali beavatkozas lehetdségével, pl. a helyi gépjarm( kozlekedés korlatozasa,
idGleges felfliggesztése altal, illetve a forgalom elterelése/szdrasa az érintett terileten kivilre.

A tanzaniai aeroszol tanulmany szerint, a Dar es Salaam varosi kdrnyezetében mért légkori
elemkoncentrdcié altalaban jé egyezést mutat mas, afrikai varosi kornyezetben tapasztalt értékekkel.
A géaz-aeroszol konverzids faktorok (SOR, NOR) viszonylag intenziv légkéri masodlagos aeroszol
képz6désre utalnak mindhdarom (tengerparti, félvarosias, vidéki) mintavételi helyen. Ezek a terlletek
nyel6ként viselkednek a szdraz évszak alatt a légkori SO, szennyezés szempontjabdl, kivéve a
félvarosias mintavételi helyet. Az utébbi kombinalt, forras/nyelé jellegli, ami igaz mindharom
mintavételi helyre az esds évszakban.

Viszonylag jelentGs klorid veszteséget (20-40%) figyeltem meg a tanzdniai mintavételi pontok
felett a tengeri sé eredetl aeroszolok vonatkozadsaban a szaraz évszakban. Mindhdarom mintavételi
helyen a tengeri sé klorid aeroszol koncentracidja 2-3-szor nagyobbnak bizonyult a szaraz évszakban,
mint az esds id@szak alatt. Ez jelzi az idGjardsi frontok (pl. megvaltozott irdnyu tengeri légtomegek)
hatdsat a helyi légkor 6sszetételén. Njau (1997) szerint a tanzaniai tengerparton az uralkodé széljaras
EEK/DDK-i (azaz az 6ceantdl a kontinens felé iranyuld), amely aldtdmasztja a jelen megfigyeléseket. A
szdraz évszak alatt a tengeri s aeroszol szallitds intenzivebb, 0sszevetésben az esGs szezonnal. A
szdraz és az esGs évszakra szamitott atlagos neutralizdciés ardnyokbdl erGsen savas karakterd
aeroszolok jelenlétére lehet kovetkeztetni. Az es6s évszakban a neutralizdcids arany mindegyik
mintavételi ponton lényegesen, 20-60%-kal nagyobb, mint a szaraz évszakban. Ez megfelel a savas
aeroszolok (nitrat és szulfat) csapadék altali részleges kimosddasanak a légkorbdl. F6komponens-
analizissel kimutathato a tengeri sé aeroszol, a nehézolaj tlzelés, a helyi nagy hémérsékletl (pl.
hulladék) égetés, a gépjarmiforgalom, a biomassza égetés és a talajerdzid hatdsa, mint az aeroszolok
f6 emisszids forrasai a tengerpart menti és a félvarosias kornyezetben. A vidéki jellegli mintavételi
helyen a tengeri s6 komponensek mellett a foldkéregbdl szarmazd elemek aeroszolbeli jaruléka is
jelent8s. A masodlagos aeroszol képz&dés és/vagy nagytavolsagu aeroszol szallitas szintén igazolhatd
a tanulmdnyozott tanzaniai helyeken, mint a szuszpendalt részecskék 6 forrasai.

Az északi-tengeri, nitrogén (lepedéssel és eutrofizacidval foglalkozé tanulmanyhoz
kapcsoldéddan, légkori gaz- és aeroszol fazisu, valamint csapadékbeli nitrogénvegyiletek napi,
tengerparti mintavételezésével és elemzésével nyert adatokat kombinaltam a HYSPLIT-modellel
visszafelé szamitott, a f6 légtomegeket leird palyagdrbékkel. Ezeket felhaszndlva becslést adtam a
napi nitrogén fluxusban bekovetkez6 valtozasokra kiilénb6z6 évszakokra, epizddikus (eutrofizacios)
és nem epizddikus (normal) szennyezési id6szakokat tekintve.

Az NH; hozzajaruldsa bizonyult a legnagyobbnak a teljes gazfazisu szervetlen N-llepedéshez,
annak kozel 90%-at téve ki, mig HNO, és HNO; egyiitt kozel 10% jarulékot adott. Elhanyagolhatdan
kicsi volt a NO, hozzdjaruldsa, feltételezhetéen annak lassu Ullepedési sebessége, és gyors tenger
feletti 4talakuldsa miatt. Megallapitottam tovabba, hogy az NH," és a NO;™ aeroszolok hozzajaruldsa
valtozik mind a forrassal, mind a részecskemérettel. Az altaldnos szabdlyként megfigyeltem, hogy az
NH," koncentrécibja (és fluxusa) hasonld, vagy nagyobb, mint a NO5-¢é, tovabba, a nagyobb NH,"
tartalom dltaldban a finom és a kdzepes részecskefrakcidban, illetve szarazfoldi légtomegekben van
dontéen jelen. A nyari mintavételi kampanyok alatt megfigyelhetd nagymértékd durva NO;™ aeroszol
Ulepedés konzisztens azzal a megfigyeléssel, hogy a szennyezett szarazfoldi levegd tengeri
aeroszolokkal cserél6dik a légtomegek keveredésekor. Az epizddikus mintavételi kampdany soran
tapasztalt szaraz és a csapadékbeli N-llepedés rendre két- és masfélszerese a nem epizddikus
kampanyok alatt mért N-fluxusnak. A nyari mintavételi peridodus alatt a csapadékban oldott szerves
nitrogén igen jelentGsen — kdzel 15%-kal — jarult hozza a teljes N-fluxushoz.

109



dc_1360 16

A szaraz N-llepedésbdl szarmazd nitrogénvegyiiletek igen jelent6s hozzajarulast mutattak a
tengerparti mintavételi terilet teljes N-fluxusdban. Ez a leginkdbb meglep6 eredmény azzal
magyarazhatd, hogy a mintavételi napok kb. 30%-a csapadékmentes volt (52 nap a 179-bél).
Tovabba, a teljes, 2004-2006-o0s évekbeli mintavételi id6szakokra szamitott atlagos eséviz mennyiség
0,91 mm/nap, amely korulbelul fele annak a csapadékmennyiségnek, ami véarhatd lett volna a
régidban a megel6z6 évek (2001-2003) kontinensen belili (flandriai) mintavételi kampanyai, illetve
meteoroldgiai adatai alapjan (cf. Al. tablazat). Az eredményekbdl az is megallapithatd, hogy az
Eszaki-tenger part menti nitrogén-terhelésének szabalyozasa még tovabbra is kihivas marad.

A vizsgalt/detektalt SAN-ok N-fluxusa a tengerparti mintavételi helyen kissé megnovekedett
értéket mutatott nyaron, mint a téli-tavaszi id6szakban. Nagyobb mértékd SAN fluxus figyelhet§ meg
a kontinens, valamint az Eszaki-tenger fel§l a téli-tavaszi id&szakban, Gsszevetésben az Atlanti-
oceadn/La Manche csatorna/Nagy-Britannia iranyabdl érkez6 légtomegekkel, ellentétben a nyari
id6szakkal, ahol a N-fluxus megnovekedett értéket mutat az utdbbi légtomegekben is. Fontos
megjegyezni, hogy az AN-okbdl szdrmazd N-llepedés hozzajaruldsa a teljes (szadraz és nedves) N-
fluxushoz elhanyagolhatéan kismértékl (cf. Bencs et al., 2009). Nyaron a révidebb szénlancu,
gazfazisi AN-ok erdsen korreldltak a csapadékmennyiséggel és a tengeri s6 eredetl aeroszol
komponensekkel, mig télen/tavasszal a légkori HNO, koncentracidval. Néhany AN antikorrelaciot
mutatott a [éghémérséklettel, ami jelzi fotokémiai AN-nyelSk jelenlétét a flandriai Iégkorben.

A gazfazisu AN-ok koncentracidja id6nként kiugré érték( a nyari mintavételi idészakban,
kiilondsen akkor, amikor kontinens felGli légtémegek hatdsa érvényesil De Haan felett. Ezek a
csucsértékek feltehet6en a nyari idGszakban, els6sorban hétvégéken, nagymértékben
megnovekedett helyi gépjarmiforgalomnak tulajdonithaték, amellyel névekszik a n-alkdnok (AN-
el6vegyiiletek) emisszidja. Ez az alkil-nitratok légkori koncentracidjanak jelent6s névekedését okozza,
Osszevetésben a télen/tavasszal tapasztalt viszonylag kis frekventdltsagi forgalommal. Fontos
megjegyezni, hogy ezek a hatasok elfedhetik az alkil-nitratok szokasos, évszak szerinti valtozdsat,
miszerint a csucs és a legkisebb légkori koncentracidjuk rendre a hideg és a meleg évszakban
tapasztalhatdk, ahogy azt a szakirodalom is emliti (pl. Swanson et al., 2003).

Kimutathatd, hogy évszakfliggéen, legalabb 3-4 alkil-nitrat emisszids forrds hatdsa érvényesil
az Eszaki-tenger belgiumi partjanal. Ezek kéziil a legfontosabbak a helyi kozlekedés (dizeliizem(i
gépjarm(ivek), a masodlagos fotokémiai képz&dés prekurzor szénhidrogénekbdl és a biomassza
égetés. Masfeldl, a rovidebb szénlanci AN-ok (pl. 1C4, 2C5) nagyobb hanyadanak tengeri eredete
sem zarhatd ki, mivel ezek megndvekedett koncentracidban jelennek meg dcedni légtdmegekben,
tovabba szignifikdns korreldciét mutatnak tengeri sé aeroszol komponensekkel.

Az északi-tengeri, 6cednjard hajok kibocsatdsabol szarmazéd légszennyezés mértékének
meghatdrozasara irdnyuld expedicidim sordn nyert szennyez6-koncentraciok, meteoroldgiai
paraméterek és geo-koordinatak segitségével 6sszedllitottam a vizsgalt tengeri terlletek szennyezd-
eloszlasi térképét finom (PM,), kbzepes (PM,s.1), és durva (PMyg.,5) aeroszol témegre, és PMyy-beli
korom (BC) aeroszolra. Megallapithatd, hogy ezen specieszek egyenetlenil oszlanak el a vizsgalt
utvonalak mentén, a nyilt tengeri horgonyzasi zénak felett, a nagy kikot6khoz kozeli tengerrészeken
(pl. Zeebrugge), és azok kornyezetében, amibél a hajéemisszié dominans jellegére kdvetkeztettem.

A vizsgalt gazfazisu légszennyez6k kozil az O3 a maximum, mig a NO, a minimum értékét a
legs(iribben hajozott/navigalt tertletek felett érte el, amely megfelel az NO, felgyorsult
lebomlasanak/atalakuldasanak és az O; gyors képz6désének. A HNO, és a HNO; megndvekedett
légkori koncentracidja (rendre 0,43 és 0,75 ug/m3) az utdbbi teriletek felett aldtdmasztja az utdbbi
feltevést. Kis NO hattér-koncentraciét mutattam ki a zatonyoknal és a part menti vizek felett (0,18
ppb), de 6tszor nagyobb értékét tapasztaltam a slriin navigalt terileteken (1 ppb). Az NH;, HNO,,
HNO;, HCI, SO, és NO, koncentracidja a csucsértékét altaldban a partkozeli Flamand Zatonyoknal
(Flemish Banks), illetve a hajok nyilttengeri horgonyzasi zéndjaban érte el, amelybdl egyrészt a
kontinens feldli antropogén behatasra, illetve a veszteglé hajok dominans emisszidjara kovetkeztettem.

110



dc_1360 16

A tengeri s6 aeroszolok inkdbb a durva és a kdzepes részecskefrakcidban mutattak nagyobb
el6fordulast, mig az ammodnium-szulfat és ammonium-nitrat inkdbb a finom részecskefrakcidra
aeroszol frakcidkban, mig a PM dsvanyi komponens tartalma ezzel ellentétes trendet mutat. A
legnagyobb kristalyviz-tartalom a durva szemcséjli aeroszol frakcidhoz tartozott. Mgallapithato, az is,
hogy fiiggetleniil a részecskemérettél, a SO, és NO5™ aeroszolok koncentracidja a legkisebb a Flamand
Zatonyoknal és a tengerpart menti, kevésbé navigalt/hajézott tengerrészeken.

Az eredmények arra utalnak, hogy az dceanjaré hajok kipufogdgdzainak szétterjedése és
atalakulasa viszonylag gyorsan megy végbe a tengeri leveg6ben, legaldbbis a f6 hajézasi utvonalak, a
nyiltvizi horgonyzasi zondk és a nagy kikot6khoz kozeli, slrln navigdlt vizterlletek kérnyezetében. A
nanorészecskék esetleges nyomjelz6i lehetnek a tengerjaré hajok emissziéjabdl szarmazé
szennyezésnek, mivel lehet6vé teszik, hogy kilonbséget tegylink 6cednjaro és kis vizkiszoritasu hajék
kozott a kibocsatott nanoaeroszol atlagos atmérGje szerint. Mindazondltal, megaéllapitast nyert, hogy
ezen nanoaeroszolok atlagos atmérdje fligg az idGjarasi viszonyoktdl is. HEmérséklet-inverzids
id6jarasi helyzeteknél (pl. kod) megfigyelheté a nanoaeroszol részecskék atlagos aerodinamikai
atméréjének novekedése. Ezen feltételeket figyelembe kell venni az ilyen tipusi méréseknél, ami
megneheziti a nano-PM-nek, mint a hajéemisszié légkori nyomjelz6jének egyeddli alkalmazasat.

6. EREDMENYEK HASZNOSITASA, UJ KUTATASI IRANYOK

A templomi épliletekben alkalmazott monitorozdsi mddszerek és korszer( beltéri f(itési elvek
adaptalhaték mads, hasonld problémakkal szembesil6 hazai és kilfoldi, hideg éghajlaton
elhelyezkedd, értékes muialkotasokat kiallito/tartalmazé templomokban. Ezzel hazai szinten is
lehet&ség nyilna a kidllitott képzémlivészeti alkotasok megel6z6 konzervaldsara. Tovdbbi nyitott
kérdés a mualkotasok fizikai-kémiai sériiléseinek, festékek elszinez6désének, illetve elfeketedésének
vizsgdlata, amelyre mikroanalitikai vizsgaltokkal, pl. mikro-Raman és EPMA mddszerekkel lehetne
fényt deriteni (Id. pl. Anaf et al., 2015).

A flandriai és a tanzaniai aeroszol tanulmdanyban a légkori szennyezbkre nyert adatok
széleskorlien felhasznalhaték egyrészt a kornyezetvédelemben (levegémindségi szabdlyozdsoknal),
masrészt a f6 emisszids forrasok felderitésénél, illetve a légkdri modellekkel nyert szennyezé
koncentracidékkal valéd Osszehasonlitdshoz, amely fontos az adott modell pontossaganak
ellenérzéséhez, illetve eltérések esetén annak tokéletesitéséhez. A f6komponens-analizissel végzett
forrasazonositds eredményeként nyert emisszids forrasok kielégité pontossaguak egy atfogd kép
nyeréséhez a mintavételezett teriiletek és kdzvetlen kdrnyezetiik légszennyezésének tekintetében.
Ugyanakkor megjegyzend6, hogy ,egyedi és tiszta” emisszid forrdsok és a hattérszennyezés joval
pontosabb beazonositdsara lenne szlikség, amellyel a receptormodellezésen alapuld forrasazonositas
egyértelm(ibbé valhat, raaddsul kevesebb szamu napi monitorozasi adatbdl. Ezt ugy lehetne példaul
megvaldsitani, hogy a mintavételezendd emisszidés forras, illetve terilet (pl. mezdgazdasagi
[étesitmény) kozvetlen szomszédsagaban tobb (4-8) parhuzamosan mi(ikodé mintavételi pontot
kellene korben felallitani, amelyek elGsegitenék a hattérszennyezés és a ,tiszta” emisszid pontos
azonositasat/elvalasztasat. Ez a modszer ugyanakkor lehetévé tenné megbizhatobb légszennyezé-
markerek megadasat, amelyek pontosabban mutatjak az illet6 emisszié forrds jarulékat a helyi
légszennyezéshez. Eszak-Belgium lényeges eredményeként értékelhetd, hogy 2010-ig nagyobbrészt
megoldottak a légkori PMyg-re és a PM, s-re az Eurdpai Unid altal elGirt levegéminéségi elSirdsokat, a
fenti PM, 5 aeroszol-monitorozasi eredményekre (is) tdmaszkodva. Fontos azt is megjegyezni, hogy a
flandriai PM, s tanulmanyban ismertetett mintavételi, mérési és modell mddszerek (pl. BelEUROS)
jelent6s része hasznos és adaptalhaté lenne a magyarorszagi PM,s aeroszolok atfogébb
vizsgalatahoz, valamint leveg6-min&ségbiztositasi protokollok kialakitasahoz.

A jelen kutatasi munkdkban nyert északi-tengeri és tengerparti nitrogén (lepedésbdl
szarmazo légkori ,nyers” napi koncentracié adatok a MUMM &ceanografiai adatbazisaiban keriilnek
tarolasra és kozzétételre. Kulon emlitést érdemel az oldott szerves nitrogén és tovabbi szerves
aeroszol komponensek (pl. SOA) nagymértékl jelenléte a mintavételezett aeroszol és csapadék
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mintakban. Ez felveti a vegylletcsoportok kdzvetlen biolégiai hozzaférhet6ségének problémajat,
olyan életformak szamara, amelyek atalakitani, asszimilalni tudjak a szerves N-vegyiileteket (pl.
fitoplankton). Ez tovabbi kihivasok elé allitja a koérnyeztvédelemmel és az Eszaki-tenger bioldgiai
folyamataival foglalkozd szakembereket. Szamos kornyezetvédelemmel foglalkozé belgiumi R&D
szervezet (pl. VMM és VITO) jelenleg igen intenziv modell és kisérleti kutatdsai az Eszaki-tenger
mentén kialakuld eutrofizacids jelenségek pontosabb megismerését célozzdk. Ezen eréfeszitések
tavoli célja az, hogy a tengerparton el6forduld nitrogénvegylletek altali tultelitési folyamatokat és az
ezek hatasara létrejové eurofizdcids jelenségeket, igy azok kdros hatasat minimalizaljak, esetleg
megsziintessék, pl. megfelel§ kornyezetvédelmi szabdlyozasok életre hivasaval.

Szuszpendalt korom (BC) részecskék, kiilonbdz6 méret szerint szétvalasztott aeroszolok és
gazfazisu szennyez6k nem egyenletes eloszlasat figyeltem meg az Eszaki-tenger kiilonbdz6 részei
felett, amelyek dontéen a s(irlin navigdlt tengerrészekre és a hajézasi Utvonalakra koncentralodtak.
Ezek az eredmények az dcednjard hajok emisszidjanak a légkdrben vald gyors diszpergaldddasat és a
prekurzor gdzokbdl aeroszolokkd vald atalakuldsat sugalljak, legalabbis a f6 hajozasi utvonalak, és a
slrdn navigdlt teriletek, pl. kikot6khoz kozeli tengerrészek felett. Ez természetesen maga utan vonja
a negativ emberi egészségi hatasok fellépésének kockazatat a frekventalt hajéforgalomu vizteriletek
kozelében laké populadcidra vonatkozdan. Ezen egészségi hatdsok meghatdrozasa kilon, dsszetett
kutatdsi feladat, amely a jelen munka keretein tul mutat. Ugyanakkor az is lathatd, hogy a
nanorészecskék fontos nyomjelzGi lehetnek a hajék altal kibocsatott légszennyezésnek, ami lehetévé
teszi, hogy megkillonboztessiik az 6cednjardk és a joval kisebb vizkiszoritdsi hajok altal keltett
emissziot a kipufogdgdzokbdl detektdlt 4atlagos nanorészecskék atlagos atméréje alapjan.
Mindazondltal, az atlagos nanorészecske atmérd flgg az idGjardsi feltételektél is. Tehat az ilyen
jellegl mérésekhez sziikség lehet kiegészits légszennyez6-markerek monitorozasa, hasonldéan, mint
pl. az emlitett V/EC, vagy V/Ni aranyoké. Feltételezhet8, hogy hasonlé — a hajéemissziot jellemzé —
markereket nyerhetlink a PAH-ok mintavételezésével és Un. diagnosztikai aranyaik szamitasaval, mint
ahogy azt demonstraljuk a flandriai légkori PAH vegylletekrél irt tanulmanyban (Ravindra et al.,
2006). Itt jegyzem meg, hogy az expedicidk soradn az északi-tengeri légkdrben meghatarozott PAH
vegyliletekkel kapcsolatos kutatdsi eredmények kiértékelése jelenleg is folyik a hajéemisszids targyu
SHIPFLUX palyazat résztvevGivel egylttm(ikodésben. Megjegyzem, elemi aeroszol komponens (pl.
nehézfém) markerelemként alkalmazasa megkoveteli olyan monitor elv(i analitikai moddszer
kidolgozasat, amely kell6 sebességgel képes mintavételezni a légkori aeroszolt és meghatdrozni
annak elemtartalmat. llyen mdszer kifejlesztés tovabbi kihivas a légkori aeroszol kutatdsban
résztvevd szakemberek szdmara.

Eszaki-tengeri tanulmdanyaim soran a PM;, meglehet&sen nagy (kb. egyharmadnyi), dontSen
szerves komponensekbdl allé frakcidjat csak részben sikerilt a fentiekben alkalmazott médszerekkel
meghatdrozni. Masrészrél azonban megallapithatd, hogy fontos lenne ezen aeroszol frakcié kémiai
Osszetételének pontosabb azonositdsa, abbdl a célbdl, hogy teljesebb képet kapjunk a nemzetkozi
tengeri hajozas altal keltett szennyezésrél és a kapcsolddd atmoszférikus gaz-aeroszol atalakulasi
folyamatokrdl. Ez segitséget nyljtana a tengeri hajézas altal keltett klimavaltozasra vonatkozo
aeroszolfaktor pontos kiszamitasahoz és a klimamodellek finomitasahoz, Uton a globalis
sugarzasi/szorasi kényszer pontosabb becsléséhez. Tovabbi meggondolds targya lehet, hogy a
detektdlandd szerves komponensek egy része toxikus (pl. PAH, SVOC). Ezek emberi egészségre
gyakorolt negativ hatdsa jelentds lehet az érintett tengerparti, illetve kozeli térségekben, ezért
légkori koncentracidjuk meghatdrozdsa, illetve egészségi szempontbdl 1ényeges légkori hatarértékik
specifikdldsa tovdbbi fontos feladata a kornyezetvédelemmel és emberi egészségvédelemmel
foglalkozé dontéshozdknak. A szerves komponensek azonositasara eredményesen felhaszndlhatok a
nagyfelbontasu tomegspektrométer (HR-MS) rendszerek, pl. az aeroszol MS-ek, illetve az ultra-HR-
MS-ek (pl. Orbitrap). Segitségiikkel, joval szélesebb skaldn juthatunk informacidhoz a légkori szerves
aeroszol Osszetétele tekintetében. A nyert informacidkkal lehet6ség nyilhatna a légkdrkémiai
folyamatok mélyebb megértéséhez, amely a klimavaltozds megismerésének egyik fontos kulcsa. Ez az
ismeretanyag tovabbi finomitast tenne lehetévé a globdlis légkori klimamodellekben, igy a
klimavaltozasi el6rejelzések pontositasaban is.
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Fliggelék

Al. tdblazat Mintavételi id6szakok és kapcsolédd meteoroldgiai adatok Flandria hat mintavételi pontjdn a PM, s tanulmanyban.

Mintavételi hely — (név Mintavételi id6szak Evszak Atlagos Levegé Légnyomads RH (%) Szélsebesség Uralkodo szélirany n
rév - kampdny No.) kezdete és vége csapadék hémeérséklet (hPa) (m/s)
(év/hénap/nap) (mm/nap) c)

Ipari (P-1) 2001/09/18-2001/10/29 Bsz 3,0 14,9+1,8 101447 72+5 3,9+1,4 DNY 36
Ipari (P-2) 2002/12/19-2003/02/23 tél 3,5 4,5+4,6 1013+13 73+7 4,4+1,4 D-DNY/EK 52
Belvarosi (B-1) 2001/11/06-2001/12/10 Gsz-tél 2,7 6,913,2 1024111 755 3,6+1,6 DNY 32
Belvarosi (B-2) 2003/02/10-2003/04/07 tél-tavasz 0,9 7,1+3,9 102418 59+10 3,4+41,3 K/K-EK/DK 45
Varosi/ipari (Z-1) 2001/12/11-2002/01/30 tél 1,8 3,243,6 1022+13 81425 5,5+2,6 DNY/NY-DNY 51
Vérosi/ipari (Z-2) 2002/08/13-2002/09/26 nyar-Gsz 1,0 17,043,0 1018+4 8317 3,341,2 E/E-EK 40
Kulvarosi (H-1) 2002/02/01-2002/03/26 tél-tavasz 3,2 8,2+3,0 101049 6717 5,5+2,1 DNY/NY-DNY 46
Kulvarosi (H-2) 2002/09/27-2002/11/04 6sz 2,1 11,5+2,1 101349 7016 4,0+1,9 DNY/NY 38
Kulvarosi (M-1) 2002/05/16-2002/06/26 tavasz-nyar 2,1 17,1+2,6 1014+7 60+6 3,710,9 DNY 30
Kulvarosi (M-2) 2002/11/05-2003/01/03 Gsz-tél 2,6 6,214,2 1012+11 74+7 3,8+1,4 D/DK/K 38
Vidéki/mezégazd. (W-1)  2002/03/27-2002/05/15 tavasz 1,3 10,242,5 10169 73+10 4,1+1,8 DNY/E/E-EK 41
Vidéki/mezégazd. (W-2)  2002/06/27-2002/08/12 nyar 2,2 17,242,6 101445 7916 3,6+1,1 DNY/NY/ENY 45

n — mintavételezett napok szdma.
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Al. dbra Kiilonboz6 mintavételi id6szakokra szamitott szélrézsak a hat mintavételi helyen a
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A2. tablazat PM tomeg, elemtartalom, EC, OC és meteoroldgiai paraméterek korreldcidja mintavételi hely és kampany szerint a hat flandriai mintavételi helyen.

Varosi/ipari Varosi/ Belvarosi Belvarosi Ipari Ipari Kalvarosi Kilvérosi Kilvarosi Kilvarosi Mez6gazd. | MezGgazd.
(21) ipari (Z2) (B1) (B2) (P1) (P2) (H1) (H2) (M1) (M2) (W1) (W2)
PM,s | EC, OC, TC, Tiew, EC EC, PR(a), EC, OC, TC, EC, OC, TC, EC, OC, TC, | EC, RH(a), EC, OC, TC, | PR, EC, RH(a), RH(a), Piev, | EC, Tiew, Piev
RH(a), PR(a), Tiev(a), RH(a), PR(a), | RH, T,\(a), RH(a), PR(a), RH, PR(a), Tiev(a), PR(a), WS(a)
Tlev (a)l Ws(a)l PIev Tlew Plev(a)i WS(a) PR(a)I Tlev(a)r Plew Tlev(a)l I:’Iew Plev(a) Tlev(a)l PIew
Ws(a)l I:’Iev WS(a) Tlev(a)l I:,Iev WS(a) WS(a) WS(a)
PMy, | EC, OC, TC, Tiev, RH, EC | - EC, OC, TC, EC, TC, RH, EC, OC, TC, | EC, RH(a), EC, OC, TC, | PR(a) EC, RH(a), - EC, RH(a),
RH(a)r PR(a)r RH(a)r PR(a)I Tlev(a)f PIew RH(a)' PR(a)r Tlew PIevr PR(a)r Tlev
Tlev(a)l Tlew WS(a) WS(a) PR(a)' Tlev(a)r PIew WS(a) Tlev(a)r PIew
WS(a), Plev Tlev(a)f PIev WS(a) WS(a)
K Al Si, P, S, Al, Si, Ca, Al Si,P,S, | Al, Cr, Mn, Al, Si, P, S, Mn, Fe, Al Si,P,S, | Al,Ca, Mn, | Al,Si,Ca, | Fe, Cu Si, Cr, Mn, | Al, Fe, Cu,
Cl, Ca, Mn, V,Mn,Fe, | Cl,Ca,V, Fe, Ni, Cu, Ca, Mn, Fe, Cu, Zn,Rb, | Cl, Ca, Mn, | Ni, Cu,Rb, | Ti(a), Fe, Ni, Zn, Zn, Pb, EC
Ni, Cu, Zn, Cu, Zn,Rb, | Mn, Fe, Zn, Rb, Pb, Ni, Cu, Zn, Pb, EC, OC, | Ni, Cu, Zn, Sr, RH Mn, Ni, Rb, Pb,
Br, Sr, Pb, Pb, T\, Cu, Zn, Br, EC, OC, TC, Rb, Pb, EC, TC, PR(a), Br, Pb, Cu, Zn, Tev(a)
EC,0C, TC Rb, Pb, EC, | RH(a), PR(a), | OC, TC, Tiev(@), Pley, | PMy5 Br
oC, TC, WS(a) WS(a) WS(a)
WS(a)
Ca P, S, Cl, Ni, Al, Si, Ti, Al Si,P,S, | Al Si, Ti,Cr, | Si,P,S,Mn, |- Al Si,P,S, | Al, Mn, Ni, | Al Si,Cl, | Mn, Ni, Cu, | Cr,RH PR, Tiev(a)
Cu, RH Mn, Fe, Cl,V, Mn, Mn, Fe, Ni, Fe, Ni, Cu, Cl, Mn, Ni, | Cu, Rb,Sr, | Mn, Nij, Sr, Pb(a),
Cu, Zn, Rb, | Fe, Ni, Cu, Cu, EC, Tiev, Zn, Se, Pb, Cu, Zn, Br, RH, PR Cu, Zn, EC(a), PR,
Pb, EC Zn, Br, EC WS(a) EC, OC, TC, Pb Br WS
PM,.5, WS(a)
Ti Tiev Al Si, Cr, P, V, Ni Al Si,V,Cr, | P, AlLSi,Se, |V,Si PM,s, RH, | EC,PMy, | S(a),Cl, |- Cl(a), Ni, Br | -
Mn, Fe, Zn, Mn, Fe, Ni, | PM,5s Piev(a) Py PM, s(a)
Pb, EC Cu, EC, Tiew,
WS(a)
v Al P, S, Br Al,Si,Ni, | Al Si,P,S, | Al Si,Fe, Ni, | Ni,PM,s(a), |- - - PM, s - P, S, Ni, Br, | Ni, PM,s,
Rb, Sr, Cl, Mn, Fe, | WS(a) WS(a), Piey Pb WS
PMyo Ni, Br, EC

Roviditések: EC — elemi szén, OC — szerves szén, TC — teljes szén (EC+0OC), RH —relativ paratartalom, PR — csapadék, WS — szélsebesség, T\, — léghémérséklet, P\, — |égkori
nyomas, (a) — antikorreldcid, n.a. — nem analizalt; kovér bet(: korrelacio szignifikans p=0,01 konfidencia szinten (er&s korrelacid), normal betd: korrelacié szignifikans p=0,05
konfidencia szinten (gyenge korrelacio).
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A2. tablazat (folytatas)

Varosi/ipari Varosi/ Belvarosi Belvarosi Ipari Ipari Kilvérosi Kilvérosi Kilvarosi Kilvarosi | Mez6gazd. | Mez6gazd.
(21) ipari (22) (B1) (B2) (P1) (P2) (H1) (H2) (M1) (M2) (W1) (W2)
Cr Al, Si, Cl, PM, s, Cl, Se Al, Si, Mn, - RH(a), - Mn, Mn, Ni, Mn, Fe, Si, Mn, Fe, | Zn, Pb,
Mn, Sr, WS(a) Fe, Cu, RH(a) WS(a) Tiev(a) Cu,Zn,Br, | Zn Zn, Rb, Pb, | PM,;
RH(a), EC, TC PM, 5(a) PR
Mn Al, Si, Cl, Fe, | Al Si, Fe, Al, Si, P, S, Al, Si, Fe, Ni, | Si,P,S, Cl(a), | Fe, Cu,Zn, | Al,Si,P,S, | Al Fe, Al, Si, Fe, Fe, Ni, Fe, Zn, Br, Fe, Ni, Cu,
Zn, Br, Rb, Cu, Zn,Rb, | Cl, Fe, Zn, Cu, Zn, Rb, Fe, Ni, Cu, Rb, Pb, EC, | Cl, Ni, Cu, Ni, Cu, Ni, Zn, Cu, Zn, Rb, Pb, Zn, Pb,
Pb, EC, TC Tiev Br, Rb, Pb, Pb, EC, OC, Zn, Se, Pb, 0C, TC, Zn, Br, Pb, Zn, Rb, PR Tiev(a) RH(a)
EC, OC, TC TC, RH(a), EC, OC, TC, PR(a), Piev, | PMy;s Pb,
WS(a) PM, 5, WS(a) | WS(a) PM,;, EC
Fe Al, Cl, Zn, Al, Si, Zn, Al, Si, P, S, Al, Si, Ni, Cu, | Al,Si,P,S, Cu, Zn,Rb, | S, Pb, EC, Zn, Pb, Al Si,P,S, | Si, Zn, Al, Si, P, S, | Al,Si, Cu,
Rb, Pb, EC, Rb, Pb, EC | Cl, Cu, Zn, Zn, Rb, Pb, Ni, Cu, Zn, Pb, EC, OC, | P, WS(a) | EC, OC, Sr,Pb,RH, | Pb, EC Cu, Zn, Br, | Zn, Pb, EC,
OC, TC, WS, Br, Pb, EC, EC, OC, TC, Br, Rb, Sr, TC, PR(a), TC, Tiev(a) Rb, Pb, RH(a), Tiev,
Tievs PR, 0C, TC, RH(a), Tiey, Pb, EC, OC, P, WS(a) WS(a), WS(a)
Plev(a) Tlev(a)r I:’Iew WS(a) Tcl PMZ.SI I:,Iev
PR(a), WS(a) WS(a)
Ni Si, P, Cl, Cu, | Al,Si,PMy | Se, Ty Al, Si, Cu, P, Cu, EC, - Al, Si,P,S, | Al, Cu, Al, Cu, Zn, | Cu, Al P,S,Cu, | PM,s
Zn, Br, Sr, EC, OC, TC, PM, 5, WS(a) Cl, Cu, Zn, Rb, RH, Br, PR(a) Pb(a), Br, Pb,
OC, Tiev, RH, Tiev, WS(a) Br, Sr, Pb, PR EC(a), PM, 5
PR RH, PR,
WS
Cu Si, P, Cl, Zn, Zn, Rb, Pb Al, Si, P, S, Al, Si, Zn, Rb, | P, S, Zn, Br, Zn,Rb, Pb, | Al Si,P,S, | Al Rb, Al, Zn, Br, Sr, RH Al, P Al, Si, Zn,
Br, EC, OC, Cl, Zn, Br, Pb, EC, OC, Pb, EC, OC, EC, OC, TC, | Cl, Zn, Br, RH Rb(a) Pb, EC, T\,
TC, Tiev, RH, Pb, EC, OC, TC, RH(a) TC, WS(a) PM, s, Pb, PM, ¢
PR TC, PR(a), PR(a),
I:)Iew WS(a) WS(a)
WD(a)
Zn Si, Cl, Br, Pb, | Al, Si, Rb, Al, Si, S, P, Al, Rb, Pb, Si, P, S, Br, Rb, Pb, EC, | Al, Si, S, Cl, | Al, Pb, Al, Br Si, EC Si, Br, Rb, Pb, EC,
EC,OC,TC, | Pb,RH(a), | Cl,Br,Rb,Pb, | EC,OC,TC, | Pb,EC,OC, | OC,TC, Br, Pb,P, | EC Pb, Teu(a) | PMys
Tiews RH, PR Tiews EC EC, OC, TC, RH(a) TC, PM, s, PR(Q), Py, | PM,5
Piev, WS(a) WS(a) WS(a)
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A2. tablazat (folytatds)

Varosi/ipari Varosi/ipari Belvarosi Belvarosi Ipari Ipari Kalvarosi Kilvarosi | Kalvarosi | Kilvarosi | Mez6gazd. | MezGgazd.
(21) (22) (B1) (B2) (P1) (P2) (H1) (H2) (M1) (M2) (W1) (W2)
Rb Se, Pb, EC, Si, Pb, PM,s | Al, Si, P, S, Cl, Pb, EC, OC, | EC,OC,TC, | Pb, EC, OC, | - Al, Si(a) Sr, PM,s, | AlLEC(a) | S, Pb -
0C, TC, PMy, EC, OC, TC TC, WS(a) | WS(a) TC, RH, RH, PR
PR(a)I PIev
Sr Al, Si - - - Si - Al Al Al - - -
Pb Al, Cl, EC, Al, Si, T.,, Al, Si,P, S, Cl, EC,OC, TC | Al Si, P, S, Al, EC,0C, | Al Si,P,S, | EC, OC, Al, Si, P, EC, RH, Al Si, P, S, EC, PM,;,
OC, TC WS PM, s, PM,, EC, EC,OC, TC, | TC, PM,;, Cl, PM, ¢ TC, S,RH, WS Tiev(a) WS(a)
ocr TCI Tlev(a)l PMZ.SI PR(a), Ws(a)l Tlev(a)
PIevr WS(a) WS(a) WS(a) PIev
Al Si,P, S, EC Si, EC, Tiey Si, P, S, Cl, EC, Si, EC,0C, |Si,P,S, Si Si,P,S,Cl, | RH, Si, PMy, | Si P,S, PM,s, | Si, EC, Tiey,
0C, TC, PM,;, TC,RH(a), | OC, PM,;, PM, RH, WS(a)
PMlo Tlew WS(a) Tlev Tlev(a)
Si P,S, Cl - P,S,Cl,EC,OC, | EC, T, P,S,Cl(a), |- P,S,Cl, EC,PMy, | P,S,RH, | - RH(a), EC, RH(a),
TC WS(a) ECI ocl TCI PMZ.S TIew I:,Iev Tlev(a) Tlev(a) TIev
PMZ.SI TIev
Br Al, Si, P, S, n.a. Al, Si, P, S, Cl, n.a. P,S,Pb,EC | n.a. Al Si,P,S, | n.a. PM, s(a) n.a. P, S, Pb, n.a.
Cl, Rb, Pb, Rb, Pb, EC, OC, Cl, Pb,
EC, OC, TC TC, RH, WS(a) PM,5
S P, Se, EC, n.a. P, Cl, EC, OC, n.a. P, EC, OC, n.a. P,Cl,PM,5 | n.a. P, RH, n.a. P, PM; 5 n.a.
PIew Tlev(a)' TC' WS(a) TC, RH' Tlev(a)i
WS(a) WS(a) PR
cl Tiews RH, PR, n.a. P, EC, OC, TC, n.a. 0C(a), n.a. P, PM,; n.a. T, n.a. PM,5(a), n.a.
WS, P () WS(a) TC(a), Ta(a) RH
P Piev, WS(a), n.a. EC, OC, TC, n.a. EC,OC, TC, | n.a. PM, 5 n.a. RH, n.a. Se, PM, 5 n.a.
EC, OC WS(a), RH WS(a) Tiev(a)
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A3. tablazat PCA eredmények az ipari behatasu mintavételi helyre (Petroleumkaai, Antwerpen,

Belgium).
Speciesz Rotalt komponens matrix’
L1 L2 L3 L4 L5 L6
Al -0,01 0,94 -0,17 0,05 0,21 0,01
Si 0,09 0,91 -0,18 0,13 0,18 -0,13
P 0,73 0,58 -0,11 0,26 -0,07 -0,04
S 0,79 0,47 0,08 0,26 -0,08 -0,14
cl -0,27 -0,15 0,37 -0,22 -0,58 -0,11
K 0,92 0,11 0,26 -0,07 0,02 -0,02
Ca 0,55 -0,43 0,06 -0,38 -0,07 0,56
Ti 0,16 0,21 0,14 0,85 -0,15 0,17
Vv -0,31 -0,04 -0,13 0,70 0,43 -0,10
Cr -0,09 0,00 -0,57 0,04 -0,02 -0,76
Mn 0,00 -0,07 0,10 0,23 -0,27 0,80
Fe 0,90 -0,19 -0,17 -0,15 0,03 0,14
Ni -0,07 -0,06 0,95 0,03 -0,02 0,15
Cu 0,87 -0,13 -0,12 -0,17 0,31 0,23
Zn 0,96 -0,12 -0,06 0,11 -0,02 0,07
Se -0,26 -0,28 -0,30 0,11 -0,69 0,18
Br 0,48 0,20 0,04 0,51 0,48 0,17
Rb 0,01 -0,40 0,81 0,07 0,02 0,16
Sr -0,28 0,07 -0,02 0,03 0,67 -0,30
Pb 0,88 0,38 -0,03 0,10 -0,01 -0,01
Sajatérték (teljes) 6,58 4,24 2,40 1,72 1,43 1,02
Variancia (%) 32,90 21,19 12,02 8,59 7,17 5,12
F6 forras Finomito Foldkéreg Fékkopds Nehézolaj = Nem Nem
égetés  azonosi- azonosi-
tott tott

helyi helyi

® — rotacio konvergalt 14 iteracios lépésben; L1, L2, stb. jeloli a f6komponensek

toltottségét (“component loading”).
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A4. tablazat PCA eredmények a belvarosi mintavételi helyre (Borgerhout, Antwerpen, Belgium).

Speciesz Rotalt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4 L5
Al 0,97 0,14 0,04 -0,09 0,13
Si 0,95 0,22 0,05 -0,01 0,15
P 0,96 0,20 -0,04 -0,08 -0,02
S 0,94 0,16 -0,09 -0,11 -0,06
Cl 0,70 0,47 0,10 -0,23 0,09
K 0,94 0,31 -0,01 0,02 0,00
Ca 0,66 0,60 0,05 0,16 0,26
Ti -0,19 -0,33 0,14 0,88 -0,17
Vv 0,68 0,10 -0,11 0,54 -0,18
Cr 0,11 0,03 0,94 0,15 0,01
Mn 0,39 -0,29 -0,62 0,25 0,19
Fe 0,51 0,80 0,13 -0,07 -0,11
Ni -0,46 0,26 -0,30 0,45 0,37
Cu 0,29 0,93 0,05 -0,16 0,03
Zn 0,74 0,58 -0,09 -0,07 -0,09
Se 0,10 -0,01 -0,12 -0,10 0,80
Br 0,86 0,20 0,07 -0,08 0,26
Sr -0,13 0,63 -0,20 0,07 -0,65
Pb 0,49 0,71 0,29 -0,17 -0,13
Sajatérték (teljes) 9,96 2,57 1,59 1,52 1,12
Variancia (%) 52,40 13,52 8,39 8,01 59
F6 forras Kézlekedés Kézlekedés Szinesfém- Nehézolaj = Nem
(kipufogégdz) (nem kipu- ipar égetés azonosi-
fogégaz) tott

helyi

® — rotacio konvergalt 11 iteraciods lépésben; L1, L2, stb. jeloli a f6komponensek toltottségét.
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A5. tablazat PCA eredmények a varosi/ipari mintavételi helyre (Zelzate, Belgium).

Speciesz

Al
Si
P
S
cl
K
Ca
Ti
Vv
Cr
Mn
Fe
Ni
Cu
Zn
Br
Sr
Rb
Pb

Sajatérték (teljes)

Variancia (%)

FG forras

Rotalt komponens matrix®

L1

0,78
0,66
0,70
0,62
0,88
0,89
0,06
-0,22
0,07
-0,16
0,38
0,77
0,45
0,67
0,92
0,79
-0,16
0,22
0,88

8,87
46,70

Koksz-
égetés

L2

0,09
-0,30
0,64
0,73
0,02
0,00
-0,06
-0,05
0,34
0,83
-0,09
0,21
0,39
0,14
0,07
0,42
-0,37
0,49
0,20

2,11
11,12

Nagyhém.
égés

L3

0,11
0,39
-0,13
-0,03
0,16
0,23
-0,08
-0,03
0,79
0,23
0,70
0,20
0,43
-0,10
0,18
0,30
-0,08
0,36
0,02

1,79
9,40

Kézlekedés
(dizel)

L4

0,31
0,09
0,08
0,01
-0,09
-0,06
0,93
-0,14
-0,01
0,03
0,18
0,47
0,26
0,49
0,11
0,08
-0,50
0,02
0,04

1,30
6,82

Talaj/
orszaguti
por

L5

0,12
-0,08
0,10
0,12
-0,34
0,20
0,08
0,77
-0,16
-0,15
0,34
0,12
0,10
0,21
0,21
0,08
0,49
0,40
0,24

1,13
5,96

Nem
azonosi-
tott
helyi
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AG6. tablazat PCA eredmények a kilvarosi mintavételi helyre (Hasselt, Belgium).

Speciesz Rotalt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4 L5
Al -0,07 -0,14 -0,11 0,15 -0,74
Si 0,99 -0,08 0,03 0,04 0,05
P -0,09 -0,01 0,60 -0,23 -0,03
S 0,90 0,36 -0,09 0,04 0,03
Cl 1,00 -0,05 0,00 0,00 -0,01
K 0,99 0,02 0,01 0,07 -0,01
Ca 0,99 -0,09 0,04 0,01 -0,01
Ti 0,05 -0,53 -0,17 0,31 0,67
Vv -0,10 -0,07 -0,06 -0,92 0,09
Cr -0,07 0,80 -0,16 -0,06 0,37
Mn -0,02 -0,45 -0,22 0,53 0,08
Fe 0,07 0,93 0,01 0,06 -0,16
Ni 0,99 -0,14 0,03 0,03 -0,01
Cu 0,99 -0,01 -0,01 0,04 -0,04
Zn 0,99 0,11 -0,03 0,06 -0,03
Br 1,00 -0,03 0,01 -0,01 0,03
Rb 0,38 0,03 0,78 0,25 -0,10
Sr -0,24 -0,08 0,67 0,06 0,42
Pb 0,86 0,45 -0,09 0,08 0,06
Sajatérték (teljes) 9,73 2,52 1,58 1,33 1,25
Variancia (%) 51,20 13,24 8,33 6,98 4,61
F6 forras Helyi Orszdguti Biomassza Kerékkopds Nem
kézlekedés por égetés /fékbetét  azonosi-
tott
helyi

® — rotacio konvergalt 8 iterdcids lépésben; L1, L2, stb. jeldli a f6komponensek toltottségét.
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A7. tablazat PCA eredmények a vidéki/mez6gazdasagi helyre (Wingene, Belgium)

Speciesz

Al
Si
P

S
cl
K
Ca
Ti
\Y
Cr
Mn
Fe
Ni
Cu
Zn
Se
Br
Rb
Sr
Pb

Sajatérték (teljes)
Variancia (%)

F6 forras

Rotalt komponens matrix®

L1

0,39
0,47
0,44
0,47
-0,22
0,84
0,18
0,17
0,01
-0,36
0,05
0,78
0,39
0,06
0,84
0,30
0,19
0,67
0,36
0,88

5,98

29,88

L2

-0,16
-0,46
0,19
0,33
-0,06
0,05
-0,15
0,04
0,67
0,22
-0,75
-0,22
0,74
0,13
-0,08
0,18
0,43
0,35
-0,05
0,22

2,99

14,97

égetés

L3

0,79
-0,11
0,51
0,25
-0,03
0,17
0,19
-0,23
-0,10
0,08
-0,07
0,38
0,25
0,78
0,20
-0,02
0,67
-0,03
0,11
0,15

2,05

10,25

Biomassza Tiizel6olaj Féldkéreg
égetés

L4

0,14
-0,11
0,53
0,56
0,89
-0,20
0,03
-0,13
0,56
0,08
0,07
0,05
0,16
-0,09
0,02
0,54
-0,01
-0,13
0,25
0,23

1,79
8,95

Tengeri

so

L5

-0,06
-0,06
0,35
0,47
0,00
-0,20
0,20
-0,17
-0,06
-0,76
0,01
0,11
0,22
-0,06
-0,03
-0,60
0,22
0,12
0,65
0,06

1,52
7,61

Nem

azonosi-

tott
helyi

L6

-0,24
-0,44
-0,02
-0,04
-0,07
0,21
0,81
0,79
-0,19
-0,01
-0,01
0,11
-0,02
0,26
0,16
0,31
-0,13
0,16
0,15
0,09

1,39
6,94

Regiondlis
hattér

® — rotacio konvergalt 10 iteracids lépésben; L1, L2, stb. jeloli a f6komponensek toltottségét.
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A8. tablazat PCA eredmények a kilvarosi mintavételi helyre (Mechelen, Belgium).

Speciesz Rotalt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4 L5

Al 0,87 0,30 -0,09 -0,33 0,02
Si 0,50 0,84 -0,16 -0,09 0,07
P -0,06 0,96 0,12 -0,14 -0,09
S 0,15 0,97 -0,12 0,09 0,09
Cl 0,69 0,19 0,22 -0,05 0,01
K 0,97 0,23 -0,03 0,02 -0,05
Ca 0,93 0,35 -0,02 0,02 -0,03
Ti 0,00 0,18 -0,25 -0,86 0,21
\Y, -0,14 0,24 0,11 -0,16 0,91
Cr -0,23 -0,42 0,72 -0,13 0,49
Mn -0,29 0,18 -0,59 0,63 -0,15
Fe 0,10 0,96 -0,18 -0,15 0,13
Ni 0,16 -0,13 0,91 0,18 -0,07
Cu 0,79 0,16 0,52 0,04 0,10
Zn 0,98 -0,09 -0,03 -0,01 -0,09
Se 0,83 -0,45 -0,21 0,13 0,00
Br 0,93 0,09 0,21 -0,01 -0,25
Rb 0,25 0,77 -0,13 0,44 0,25
Sr -0,06 0,55 -0,13 0,62 0,49
Pb 0,15 0,97 -0,12 0,09 0,09
Sajatérték (teljes) 8,09 5,35 2,35 1,88 1,11
Variancia (%) 40,44 26,75 11,77 9,39 5,57
F6 forras Helyi ipar Orszdguti  Kerék- Nem Nehézolaj

por kopds/  azonositott égés

fékbetét helyi

® — rotacio konvergalt 8 iterdcids lépésben; L1, L2, stb. jeldli a f6komponensek toltottségét.
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A9. tablazat N-vegyiletek légtomegek szerinti relativ N-hozzajaruldsa kilonb6z6 évszakok alatt, a tengerparti allomasnal (De Haan, Belgium).

Gazok —
N (HNO,)
N (HNOs)
N (NHs)
Teljes gazfazisu N
Aeroszol -
durva
N (NO3)
N (NHj")
Teljes durva
Kézepes
N (NO3)
N (NH,")
Teljes Kozepes
Finom
N (NO3)
N (NH,")
Teljes Finom
Teljes aeroszol N
Teljes szaraz N
Nedves -
N (NO3)
N (NH;")
DON
Teljes nedves N
Teljes N (nedves+szaraz)

Relativ hozzajarulas (%)

Osz/tél eleje Kés6 nyar Tél vége/tavasz Nyarkozép
Atlanti/ Kontinens  Eszaki-  Atlanti/ Kontinens Eszaki- Atlanti/ Kontinens Eszaki- Atlanti/ Kontinens Eszaki-
Csatorna fel6li tengeri  Csatorna felli/Eszaki- tengeri Csatorna/ fel6li tengeri Csatorna/Brit. fel6li tengeri
/Brit. /Brit. tengeri Brit.
31 39 30 40 35 25 23 51 26 36 42 21
29 36 36 33 19 a7 27 33 39 27 41 32
34 42 24 59 10 31 29 37 34 27 36 37
34 41 25 56 12 31 28 37 34 27 37 36
41 32 27 11 53 36 47 16 37 37 34 29
50 28 22 72 5 22 45 16 39 43 19 38
44 31 25 51 22 27 46 16 38 39 28 33
45 54 1 54 40 6 24 47 28 51 21 28
34 65 1 45 50 4 18 56 26 26 37 37
37 62 1 49 46 5 21 52 27 31 33 35
24 49 27 31 49 20 21 47 32 44 20 37
39 32 29 29 56 14 26 44 31 32 37 31
36 36 28 30 54 17 24 45 31 35 33 32
40 45 15 48 37 15 28 41 31 36 31 33
39 46 15 53 25 22 30 37 33 30 35 35
52 22 26 87 0 13 47 27 26 86 14 0
57 29 14 28 0 72 51 27 21 73 27 0
n.a. n.a. n.a. n.a. 0 n.a. 32 57 11 7 93 0
55 27 18 78 0 22 49 29 22 64 36 0
47 36 17 66 12 22 40 34 26 53 35 12

Jeldlés: n.a. —nem analizalt.
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A10. tablazat Alkil-nitratok meghatdrozasahoz kidolgozott GC-IT-MS mddszer analitikai teljesitményt jellemzé adatai.

Paraméter 13 2¢4 1C4 3¢5 25 15 3C6 2¢6 1C6  1C7  1C8  1C9
S 1,322 1,092 1,590 0,312 0522 0,877 0,287 1,328 0,815 0,672 0,550 0,402
r 0,9996 0,9996 0,9991 0,9992 0,9989 0,9998 0,9988 0,9990 0,9997 0,9996 0,9992 0,9989
LOD" (pg adagolt) 18 17 14 42 29 10 17 10 11 6 10 11
LOQ" (pg adagolt) 56 53 45 133 92 33 55 31 34 17 30 35
LOD (pptv) 0,003 0,002 0,002 0,005 0,003 0,001 0,002 0001 0001 0,001 0,001 0,001
LOQ" (pptv) 0,008 0,007 0,006 0,015 0,01 0,004 0,006 0,003 0004 0,002 0,003 0,003
Sz6ras (%), n=5 (0,5 ug/mL) 1,9 1,9 0,9 6,2 4,3 2,3 6,0 3,1 2,7 2,0 3,5 1,9

Réviditések: S — kalibracios gorbe meredeksége, r — kalibracids egyenes korrelacios egylitthatdja, LOD — kimutatasi hatar, LOQ — meghatarozasi
hatar (3,3LOD), n — parhuzamos meghatarozadsok szama; " - mszeres adat; * _modszerre vonatkozo adat.
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Al1. tablazat PCA eredmények a 2006-os téli-tavaszi mintavételi kampanyra (tengerparti dllomas, De Haan, Belgium).

Speciesz Rotalt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4 L5 L6 L7 L8 L9 L10

HNO, -0,154 -0,032 0,076 0,159 0,342 -0,035 0,083 0,003 0,654 0,277
HNO; 0,061 0,163 0,016 0,154 -0,060 -0,089 0,538 -0,053 0,372 -0,302
NH; -0,060 -0,043 -0,093 -0,048 -0,104 -0,066 0,075 0,026 0,794 -0,055
Durva NO5 0,122 -0,018 0,305 -0,146 -0,055 -0,136 0,172 0,695 -0,283 -0,157
Durva NH;" -0,005 -0,080 0,832 -0,070 -0,026 -0,019 0,265 0,187 -0,251 -0,035
Durva SO, 0,373 -0,022 0,851 -0,094 0,069 0,058 -0,086 0,013 -0,090 -0,093
Durva CI 0,829 -0,147 0,306 -0,117 -0,177 0,151 0,125 -0,053 -0,110 -0,023
Durva Na* 0,649 -0,036 0,632 -0,074 -0,097 0,151 0,142 -0,061 -0,039 -0,020
Durva K* 0,145 0,064 0,873 -0,079 -0,089 0,147 -0,093 -0,021 0,077 0,015
Durva Mg** 0,853 -0,086 0,179 -0,036 -0,078 -0,007 -0,049 0,341 -0,144 0,028
Durva Ca** 0,796 -0,023 0,063 -0,034 0,013 -0,086 -0,074 0,476 -0,088 0,078
Kézepes NOs’ -0,220 0,236 -0,013 0,170 0,857 -0,069 -0,031 -0,025 -0,005 -0,013
Kozepes NH," -0,312 0,166 -0,016 0,341 0,791 -0,106 0,025 0,028 0,091 0,105
Kozepes SO, 0,002 0,148 -0,017 0,281 0,829 -0,097 -0,023 0,105 -0,024 -0,157
Kozepes CI 0,676 -0,148 -0,082 -0,183 -0,092 0,159 -0,127 -0,227 0,217 -0,168
Kozepes Na* 0,706 -0,052 0,204 -0,143 0,101 0,010 0,444 -0,067 -0,098 -0,091
Kézepes K* 0,114 0,892 0,033 -0,033 -0,035 -0,033 0,053 -0,022 0,080 -0,007
Kozepes Mg** 0,186 -0,152 -0,017 -0,206 0,812 0,009 0,006 0,073 -0,001 0,036
Kozepes Ca®* 0,301 -0,029 0,039 -0,080 0,220 -0,134 0,038 0,644 0,077 0,233
Finom NO3 -0,305 0,699 -0,108 -0,053 0,143 -0,051 -0,384 -0,189 0,038 0,252

® — rotacid konvergalt 14 iteracids lépésben; L1, L2, stb. jeldli a f6§ komponensek toltottségét.
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A11. tablazat (folytatas)

Finom NH,"
Finom SO,*
Finom CI
Finom Na*
Finom K*
Finom Mg**
Finom Ca**
1C4

3C5

2C5

1C5

2C6

1C6

1C7

1C8

1C9

Sajatérték (teljes)

Variancia (%)
Kumulativ (%)

F6 forras

L1
-0,365
-0,140
0,005
0,076
-0,103
-0,061
-0,063
0,072
0,076
-0,015
0,035
-0,078
-0,124
-0,122
0,116
0,030

6,962
19,338
19,338

tengeri
sé

L2
0,738
0,787
0,160
0,340
0,805
0,133
0,108
-0,097
0,038
0,597
-0,116
-0,031
-0,089
-0,097
-0,135
0,374

4,681
13,004
32,341

biomassza
égetés

13
-0,069
-0,044
0,485
0,667
0,320
-0,005
-0,078
0,101
-0,094
-0,057
0,125
-0,075
-0,076
-0,072
0,089
0,137

3,457
9,604
41,945

masod|a-
gos

aeroszol

L4
-0,002
-0,064
-0,056
0,028
-0,109
-0,041
-0,011
-0,011
0,199
-0,011
-0,021
0,934
0,940
0,957
0,100
-0,006

3,306
9,183
51,128

fotokémi-

ai (HC-
kbél)

L5
0,186
0,183
-0,101
0,103
0,023
0,034
-0,042
-0,152
0,045
0,051
-0,137
0,093
0,149
0,117
-0,050
0,052

2,383
6,618
57,747

fosszilis
tlizel6
égetés

L6
-0,102
-0,114
0,100
-0,056
0,078
-0,145
-0,037
0,914
0,651
0,340
0,927
0,085
0,074
-0,017
-0,138
0,636

1,814
5,039
62,876

tengeri
emisszio

L7
-0,329
-0,077
-0,653
-0,348
0,000
-0,592
0,026
-0,095
0,138
0,389
-0,081
0,062
0,039
0,011
0,139
0,286

1,751
4,863
67,649

helyi
tuzelés

L8
0,036
0,341
-0,008
0,097
-0,030
-0,055
-0,049
-0,004
-0,139
-0,069
0,012
-0,118
-0,059
-0,052
-0,554
0,019

1,577
4,381
72,030

helyi
hattér

L9
-0,025
-0,133
0,284
0,137
0,040
-0,238
0,047
-0,022
0,114
-0,179
-0,060
0,008
0,024
0,027
-0,271
-0,218

1,393
3,870
75,901

allat-
tartas

L10
0,213
0,074
-0,079
0,020
-0,051
-0,164
0,803
0,069
-0,158
-0,220
0,064
0,027
-0,056
0,009
0,200
-0,089

1,127
3,129
79,030

azonosi-
tatlan
helyi
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A12. tablazat PCA eredmények a 2006-0s nyarkozépi mintavételi kampanyra (tengerparti dllomas, De Haan, Belgium).

Speciesz Rotalt komponens matrix®
L1 L2 L3 L4 L5 L6 L7 L8 L9

HNO, 0,009 -0,213 -0,154 -0,133 0,017 0,558 -0,352 0,094 -0,273
HNO; 0,399 0,101 -0,117 -0,217 -0,100 -0,026 -0,013 0,688 -0,023
NH; 0,165 -0,052 0,008 0,140 0,026 0,000 -0,047 -0,019 0,883
Durva NOs 0,195 0,219 0,035 -0,045 -0,021 0,413 0,680 0,334 -0,051
Durva NH;" 0,034 0,099 0,821 0,060 0,189 0,272 -0,058 -0,178 0,090
Durva SO~ 0,097 0,033 0,049 0,078 0,142 0,086 0,933 0,002 0,008
Durva CI 0,107 -0,101 0,168 -0,012 -0,103 -0,213 0,838 -0,257 -0,058
Durva Na* 0,098 -0,048 0,822 0,116 -0,082 -0,119 0,206 -0,359 0,053
Durva K" 0,118 -0,073 0,463 -0,007 -0,151 0,071 0,097 -0,571 0,015
Durva Mg** 0,008 0,013 0,936 0,170 -0,053 -0,159 0,083 -0,049 0,015
Durva Ca** -0,059 -0,067 0,884 0,170 -0,023 -0,009 0,046 0,198 -0,114
Kézepes NO3’ 0,051 0,259 0,111 0,175 -0,030 0,700 0,391 -0,131 -0,211
Kdzepes NH," -0,097 0,180 0,089 -0,109 0,505 0,575 -0,184 0,036 0,275
Kozepes SO, -0,073 0,290 -0,027 0,057 0,569 0,620 0,207 -0,122 0,151
Kozepes CI -0,016 -0,075 -0,256 0,925 -0,026 -0,052 0,054 -0,101 -0,030
Kézepes Na* -0,015 0,024 0,324 0,844 0,024 0,065 0,124 -0,216 -0,020
Kézepes K* 0,176 0,057 0,054 0,078 0,733 0,290 -0,143 0,306 0,088
Kozepes Mg”* -0,100 -0,055 0,203 0,906 -0,032 -0,096 -0,001 0,024 0,159
Kozepes Ca®* -0,091 -0,073 0,337 0,897 -0,026 0,038 -0,076 0,086 0,069
Finom NO3’ -0,041 0,964 -0,088 -0,040 -0,040 0,075 0,033 -0,005 0,014

® — rotacid konvergalt 8 iteracios lépésben; L1, L2, stb. jel6li a {6 komponensek toltdttségét.
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A12. tablazat (folytatas)

Finom NH,"
Finom SO,”
Finom CI
Finom Na*
Finom K*
Finom Mg**
Finom Ca®*
1C4

3C5

2C5

1C5

2C6

1C6

1C7

1C8

1C9

Sajatérték (teljes)
Variancia (%)

Kumulativ (%)

FG forras

L1
0,000
-0,016
-0,030
0,002
-0,032
-0,067
-0,120
-0,046
-0,043
0,876
0,936
0,994
0,991
0,993
0,880
0,973

7,220
20,057
20,057

fotokeé-
miai,
HC-kbdl

L2
0,639
0,572
0,942
0,980
0,719
0,915
0,902
-0,042
-0,046
-0,045
-0,073
-0,038
-0,033
-0,024
-0,096
0,005

6,623
18,396
38,453

fosszilis
tazel6
égetés

L3
0,008
-0,093
-0,001
0,028
-0,051
-0,011
0,098
-0,033
-0,037
0,027
-0,001
0,005
0,032
0,020
-0,022
0,040

4,998
13,884
52,337

Ujraszusz-
pendalt
por

L4
-0,134
-0,070
0,008
-0,033
-0,075
-0,012
0,006
-0,048
-0,045
0,005
-0,065
-0,037
-0,023
-0,019
-0,094
0,008

3,496
9,711
62,048

tengeri
so

L5
0,057
0,170
-0,021
-0,031
-0,097
0,280
-0,039
0,956
0,969
-0,008
-0,023
0,004
0,007
0,015
-0,056
0,028

2,547
7,075
69,122

biomassza
égetés

L6
0,539
0,597
-0,071
0,041
0,293
-0,061
0,121
-0,012
-0,016
-0,004
-0,028
-0,003
0,003
0,017
-0,021
0,029

2,307
6,409
75,532

masodla-
gos
aeroszol

L7
-0,081
0,122
0,118
0,021
-0,121
0,054
-0,011
0,068
0,054
0,172
0,059
0,014
0,047
0,023
0,028
0,019

1,718
4,772
80,304

regionalis
/parti
hattér

L8
0,262
-0,165
-0,002
-0,017
0,110
-0,011
0,082
-0,081
-0,040
-0,140
0,118
0,040
0,026
0,015
0,275
-0,098

1,306
3,627
83,931

azonosi-
tatlan
helyi

L9
0,175
0,180
-0,098
-0,047
0,200
-0,105
-0,035
-0,050
-0,037
0,133
-0,023
0,018
0,013
0,015
0,035
0,029

1,044
2,900
86,831

allattartas
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Koészonetnyilvanitas

Halas koszonetemet szeretném kifejezni altalanos iskolai tanitéimnak, kdzépiskolai és
egyetemi tandraimnak, hogy tanulmanyaim soran érdekes el6addsaikkal, valamint
demonstracios kisérleteiken keresztiil megszerettették a természettudomanyokat! Halasan
koszondm kutatdintézeti vezet6imnek, témavezetéimnek, kollégaimnak és didkjaimnak az
elmult tobb mint két évtizedben nyujtott segitségét és tdmogatasat, mind a hazai, mind a
kiilfoldi kutatdhelyeken és kozrem(ikodé intézetekben!

Megkilonboztetett koszonet illeti meg René Van Grieken professzort az Antwerpeni
Egyetem Kémiai Tanszékérdl, aki az elmult 15 évben nyomon kovette tudomanyos
palyafutdsom alakulasat, ahhoz 0sztondijat, szakmai és emberi segitséget nyujtott!
Tamogatdasa nélkil sokkal nehezebben jutottam volna iddig.

Megkdszonom sziileim és testvérem soha el nem fogyd biztatdsat és tdmogatdsat, a
kutatdi életforma sajatsagait elvisel6 tirelmiket! Koszondom szépen barataimnak és
sporttarsaimnak az egyltt toltott szép o6rdkat és napokat, amelyek atsegitettek életem
kihivasokkal telibb id6szakain! Végil, — de nem utolsé sorban, — megkdszénom feleségem,
Judit szeretetét és gondoskodd tamogatasat!
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