Valasz Dr. Galbacs Gabor professzor, az MTA Doktora, tanszékvezetd egyetemi tanar birdlatara

Megkoszondm a Professzor Ur részletes és épitd birdlatat, dolgozatom pozitiv véleményezését

valamint a kritikai megjegyzéseket!

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

A dolgozat szakmai tartalmaval kapcsolatos megjegyzéseire, és kérdéseire a kdvetkez6 valaszokat adom:

1.)

2.)

Koszonettel elfogadom arra vonatkozé megallapitdsat, hogy a légkori aeroszolra megadott
légtérfogatra szamitott kimutatasi hatar (LOD) értékek flggenek az alkalmazott mintavételi
térfogattdl! Egyetértek azzal a megadllapitdsdval is, hogy a meghatdrozasi hatar (LOQ) megadasa
specifikusabb, mint a LOD-é. Azonban az aeroszolos szakirodalomban a LOD adatok
teljesmddszerre (mintavételre és detektdlasra) vonatkozd megadasa terjedt el, ezért altaldban
azutdbbit alkalmaztam a dolgozatban és a kapcsolddd kozleményeimben is. Ez abbdl a
szakterileti furcsasag abbdl adddik, hogy egy adott aeroszol mintavételi és elemz6 mddszert
altaldban egyltt optimalunk, a mintavételre (pl. belépd aeroszol vagasi atmér6re és mintavételi
|égtérfogatra), valamint az ionos alkotdk és az elemi Osszetétel meghatarozasara, példaul
ionkromatografias (IC) és XRF mddszerekhez. Az optimalast segiti, hogy az aeroszol 6sszetevék
troposzférabeli koncentrdcidja altaldban nem tal tadg hatarok koézott valtozik. Természetesen
el6fordulnak olyan aeroszolmintdk, amelyekb6l egy-két nyommennyiségben jelenlevd
komponenst nem tudunk kimutatni az el6z6leg optimalt mddszerrel.

Dolgozatom 57. oldalana flandriai PM,s-re vonatkozd ionegyensuly adatok szerepeltetésével
jelzem az anion-deficitet, azaz a nem detektalt alkoték jelenlétét, amelyek lehetnek szerves
komponensek, illetve karbonat. Megjegyzem, utdbbit valdban nem mérhet6nek neveztem az
altalam alkalmazott — egyébként karbondtos eluenst alkalmazé — IC-s mdédszerrel. Valdban, az
eluens cseréjével megoldhatd a karbonatok IC-s elvalasztdsa és meghatarozasa, ahogy azt
példaul Kreling és DeZwaan javasolja (Analytical Chemistry, 1986, 58, 3028-3031). Azonban a
flandriai PM,s-ben a karbonatok jelenléte talan kisebb jelent&ségli. Feltételezhet6, hogy
nagyobb részt a durva frakcidban (PMyy.,5) vannak jelen, kisebb részt tengerviz, nagyobb részt
felszini k6zetkomponens eredettel. Ennek alapjan nagyobb a valdszinlisége a szerves, ionos
komponensek jelenlétének a PM,s-ben. Erre utalnak a megfigyelt nagy OC/EC aranyok (pl.
dolgozat 4.2.8. alfejezete), tovabba, a TW-EPMA eredmények, pl. a Borgerhout-i mintakban, ahol
a szervetlen aeroszollal (Na+Cl, K, S+O, N+0O) kombinalt szerves részecskék viszonylag gyakori
el6fordulasa figyelheté meg az 6sz végi/téli és a tél végi/tavaszi kampanyban is, rendre 5-32% és
15-40%. Maenhaut és mtsai eredményei szerint (Science of the Total Environment, 2016, 562,
550-560) a fatiizelésbdl szarmazé aeroszol 7-11%-os jaruléka figyelhet6 meg a PM,y-ben négy
flandriai nagyvarosban. Megjegyzem, a troposzféraban elGforduld szerves vegyiiletek (pl. VOC)
kozal szdmos, nem ionos komponens fotokémiai 4atalakuldsokon mehet keresztil, masok
vizoldhato formaban vannak jelen a gazfazisban (pl. kis szénatomszamu karbonsavak). Ezek kozul
némely reakciétermékek kondenzalédhatnak az aeroszol fazisban (pl. >Cs alkil-nitratok), vagy
akar fellletaktiv anyagokkal kombinalddva, illetve savas kozegben vizoldhatéva valhatnak.



3.)

A vizoldhaté aeroszolban jelenlevé szerves, anionos specieszek meghatarozasara direkt és
indirekt aeroszol meghatdrozasi technikakat fejlesztettek ki. Indirekt, nagyérzékenységti techika
példaul az IC-val kapcsolt tomegspektrometria (MS). A kornyez6 leveg6beli aeroszolt direkt
maddon mintavételezd és analizdlé berendezésre j6 példa az IC-val kombinalt részecskét
folyadékban elnyeletd (particle-into-liquid) mintavételi elv(i aeroszol monitorok (PILS, MARGA),
valamint a nagyfelbontasi MS rendszerek (pl. aeroszol-HR-TOF-MS). Utébbival, rovid
mintavételezéssel (10 s) nagyszamu szerves komponens mutathatd ki egy-egy aeroszol mintabdl
(Aiken és mtsai, Analytical Chemistry, 2007, 79, 8350-8358).

A Dar es Salaam-i aeroszolok elemzéséhez kapcsolddik a dolgozat 81. oldalanak 2. bekezdésében
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koncentracidja a kléréval antikorrelacidt mutatott, ami arra utal, hogy az aeroszolbeli kén forrasa
nagyobb részt szarazfoldi, antropogén eredetli, amit aldtamasztanak a fékomponens elemzéssel
(PCA) nyert eredmények (dolgozat 21. tablazata). Itt az els6 f6komponens nagy toltése a NO,-ra
és a Zn-re utal az antropogén eredetre, azaz az ipari és/vagy a kozlekedésbdl szarmazd
emissziora. Megjegyzem, hogy a PCA eredmények alapjan a biomassza égetést, mint a Zn f6
forrasat, kizartam, mivel az a 3. f6komponensben nem jelenik meg nagy toltottséggel. Az
aeroszolbeli Zn (és S) antropogén jellegének tovabbi bizonyitékaul szolgalnak nagy, 100 feletti
dusulasi faktoraik, a lenti grafikonon mellékelteknek megfelelGen (1. dbra).
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1. dbra Kiilonb6z6 aeroszol komponensekre szamitott dusuldsi tényezék median értékei a
harom Dar es Salaam-i mintavételi helyen a szaraz és az es@s évszakban (referencia elem: Si).

4.) A35,36.,40.,43,, 44. és 53. dbrakon rendre a gaz-aeroszol konverzios faktorok, tengeri aeroszol

klorid atalakulasi faktorok, elemi és vizoldhatd aeroszol komponens koncentracidk atlagos és
évszak, vagy mintavételi kampany szerinti valtakozasat megjelenitd grafikonokat tiintettem fel. A
kiilonb6z6 adatsorokbdl szamitott szorasok jol reprezentaljdk az atmoszférikus gazok
koncentraciéjanak és az aeroszolok id6ben valtozé Osszetételének megfeleld, viszonylag nagy
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fluktuacidkat. Ez azért megvaldsithatd, mivel az alkalmazott analitikai mérési eljarasok hibaja és
szOrdsa lényegesen kisebb, ezért elhanyagolhatd, a fenti kérnyezeti paraméterek természetes
fluktuacidjahoz képest. Munkam soran vizsgaltam a mért és szamitott adatsorok eloszlasat,
minimum, maximum, atlag, szérds, median és kvartilis értékeit, hogy teljesebb képet kapjak a
koérnyezeti paraméterek valtozasardl, illetve eltéréseikrél. Statisztikai vizsgdlatokhoz a
nemparametrikus Mann-Whitney prébat alkalmaztam, amikor sziikséges volt.

Ahogy az Opponens is irja, a dolgozat 45. dbrajan a ndtriumionra vonatkoztatott aeroszol és
tengervizbeli ionardnyokhoz nem tlintettem fel szérasokat. Ennek oka, hogy utébbiak Iényegesen
kisebb fluktudcioval jellemezhet6k, mint a tenger felett képz6dott aeroszol, amely szdllitdddsa
soran szamos atalakulasi folyamaton mehet keresztiil. Osszetételének megvaltozasa indikélja a
troposzférabeli 4atalakuldsi folyamatokat, pl. a dontéen NaCl tartalmd, tengeri aeroszol
,oregedését”, azaz atalakuldsat mas natriumsokka (pl. NaNO;, Na,SO,). Munkam soran a felszini
tengerviz-6sszetétel kismérték( ingadozdsdnak demonstraldsira a Belga Eszaki-tenger
vizterileteirél (Westhinder, Bligh Bank, Thornton Bank, Akkeart Bank) gy(jtott adatokat is
kiértékeltem. Az eredmények azt mutattdk, hogy a felszini tengerviz sétartalma kismértékben
valtozik a tavoli zatonyoknal (pl. 34,5+0,4%0), mig a partkozeli vizeken kisebb atlagos sétartalom,
de annak nagyobb ingadozdsa korvonalazddik (pl. 33,1+1,5%0). Az Indiai-6cedn legtdbb
terliletére az atlagos felszini sétartalom és valtakozasa 35,5+0,4%o (ld. R. R. Rao, International
Journal of Ocean and Climate Systems, 2015, 6(2) 87-111.). Ezt az ingadozast reprezentaljak a
tengervizre vonatkozd szorasértékekkel kibGvitett atlagos ionaranyok a mellékelt 2. abran.
Lathatd, hogy a tengerviz Osszetétel szérasértékei szignifikdnsan kisebbek, mint az aeroszolos
ionaranyok esetében tapasztalhatd szorasok. Az aeroszol alkotdk atlagos ionaranyai altaldban
szignifikdnsan nagyobb értékeket jelenitenek meg, ami jelzi a vizsgdlt specieszek nagyobb részt
szarazfoldi eredetét (kivétel a Mg”* néhany mintavételi ponton/évszakban).
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2. abra lonos alkotdk atlagos koncentracidaranya, annak véltakozdsa tengervizben és a Dar es
Salaam-i légkori aeroszolokban a harom mintavételi ponton kiilonb6z6 évszakokban.



5.)

6.)

Az 54. dbran vonatkozasaban a tengerparti monitor allomas (De Haan) adatait alkalmaztam,
mint megfelelének itélt hattérszennyezést a tengerjard-hajok emisszidjabol szarmazd/képzdott
kiilonboz6 tengeri terlletek felett megfigyelt Osszetételvaltozasokbdl szamitott eredd
szordsértékeket, azaz megfelelnek egyfajta tengeri szennyezé koncentracié ingadozdsnak.
oldalan valéban csak roviden emlitem a mérési alapelvet.

Az aethalométerek mikodési elviiket tekintve, optikai elven, a deponalt aeroszol részecske
rétegen bekovetkez6 fényelnyelés jelenségét hasznaljak fel a légkorbeli korom (BC) koncentracid
meghatarozasahoz. A mérési ciklus sordn (amely altaldban 1 perc és 1 6ra kozott allithatd), egy
aeroszol-felfogé feliilet kisméretld (néhany mm atmérgjli) pontjara (amely programozottan, a
berendezés altal tovabbithatd, kvarcszalas szalag) levegd atpumpaldsaval aeroszol részecskék
deponalddnak. Ezen aeroszol rétegen bekovetkezG fényelnyelés mértékét hatarozza meg a
készllék. Példaul az AE-42 tipusu — altalam is alkalmazott — két hulldamhosszl, hordozhaté
aethalométer 880 nm-en végzi a transzmisszidés mérést, amibdl a hulldmhosszfliggd abszorpcids
koefficiens és a depondcids szlrdfelllet nagysaganak ismeretében kiszamitja a deponalédott BC
mennyiségét, majd a mintavételi ciklusban atpumpalt légtérfogatot (altaldban 3,9 dm?/perc)
tekintetbe véve megadja a BC légkori koncentracidjat.

Az UVPM meghatarozasa az emlitett aethalométer tipus opciondlis mérési lehetGsége,
amellyel a 370 nm-es hulldmhosszan elnyelést mutato, ,UV-aktiv’-nak nevezett aeroszolok
mérése valdsithaté meg. Megjegyzem, a mddszerrel nyert adatok inkdabb informativ jelleglek,
mivel a monitorozni kivant, UV-aktiv specieszek (pl. tobbgylrls aromds szénhidrogének — PAH-
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ok) mellett az egyéb , barna szénaeroszol” (angol szakirodalomban ,brown carbon”-ként (BrC)
emlitett, szines aeroszol) és a BC is elnyelést mutat a vizsgalt szinképtartomanyban. A fenti
megfontoldsokat figyelembe véve az UVPM adatokat nem diszkusszadltam részletesen
dolgozatomban, bar Ugy értékeltem, hogy bizonyos mértékig elfogadhaté indikatorai az
aeroszolbeli PAH vegyiiletek jelenlétének, amelyek a tengerjard-hajok kipufogégazaiban is jelen
vannak. Utdbbiakrdl részletesen irtam a vonatkozé Eszaki-tengeri hajéemisszidval foglalkozd
palydzat zardjelentésében, illetve egy kéziratunk van jelenleg késziil6ben, amelynek témaja a
gaz-, és aeroszol fazisu PAH vegylletek tengeri feletti eloszldsdnak vizsgdlata. Ennek keretében
lehetdség nyilik arra, hogy az UVPM mérési eredményeket Gsszevessem a vonatkozé PAH
koncentracidkkal.

A kérdésre vonatkozd, 4.5.3. alfejezetben az Eszaki-tenger és a tengerparti mintavételi pont
felett meghatdrozott gdzszennyezdk eloszlasat mutatom be. Specifikusan, az NO, koncentracidja
valdban kisebb a sdriin navigalt/hajozott vizteriiletek felett, ami inkabb utal annak gyors
lebomlasara/atalakuldsara. Erre bizonyiték a tanulmanyozott vizteriletek felett meért,
megnovekedett NO és O; koncentracid. Tovabba a HNO, és a HNO; gazok atlagos koncentracidja
kozel kétszeres a hajozdsi Utvonalak és a s(ir(in navigalt vizterlletek felett, azaz rendre 0,43
pg/m? és 0,75 ug/m>, 6sszevetésben a nyilttengeri zatonyoknal és a horgonyzasi zénaban mért
értékekkel. Ezek az adatok aldtamasztja a fenti meggondoldst a NO, gyors bomldsara, illetve az
O; gyors keletkezésére vonatkozdan. Ez a kisérleti eredmény nem all ellentétben azokkal a
szakirodalmi adatokkal (pl. Molders és mtsai, Atmospheric Environment, 2010, 44, 1400-1413),
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amelyek a modellezett troposzférikus NO, koncentracidra (azaz a NO+NO, mennyiségére)
vonatkozdan megnovekedett értéket kbzolnek a hajézasi szezonra. Ezeknél a NO nagyobb, a NO,
kisebb koncentrdciéoju, de Osszességében a NO, megndvekedett érték{i, az ugyancsak
megnovekedett troposzférikus O; szint mellett. Megjegyzem, hogy a szakirodalom k&zol olyan
korai hajéemissziés modellt, amely a kipufogégazbdl szarmazé NO, lassu troposzférabeli
atalakulasaval szdmol, ezért tulbecslést ad az ebbdl szarmazd masodlagos aeroszol képz6désére,
illetve annak globalis hiit6 hatdsara (Lawrence és Crutzen, Nature, 1999, 42, 167-170).

7.) A 4.5.5. alfejezetben az ultrafinom aeroszolra végzett méréseimet ismertetem, ahol a 10-300 nm
kozotti aeroszol mérettartomanyt mintavételeztem, egy Aerasense tipusu korszerl, nagy
mintavételi gyakorisagd monitorral. A készilék adatfeldolgozd szoftvere lehet6vé teszi a
szennyezési epizdd jelzett mintavételezését ugy, hogy egy-egy ,marker” elhelyezését biztositja az
egyes mérési id6pontok és adatok mellé. Ezt az opciét alkalmazva, 16 s id6tartamui monitorozasi
gyakorisagot beallitva mintavételeztem a tengeri ,hattér” levegét és az egyes, szél felett
elhaladd tengerjard-hajok kipufogd csovajat. Ezzel a berendezéssel és a parhuzamosan
Uzemeltetett aethalométerrel id6ben megfelel6en feloldott, pontos adatokat nyertem a hajék
altal kibocsatott szennyezd csévak részecske és BC koncentracidjara vonatkozéan a vizsgalt
aeroszol mérettartomanyban. Ezen értékek mindig szignifikdnsan kiemelkedtek a tenger felett
tapasztalt hattérszennyezésbdl. Ezt jelezte egyrészt a nagymértékben megnovekedett részecske
és BC koncentracié, masrészt az atlagos részecskeatméré éles valtozdsa, annak lecsdkkent
értéke. Megjegyzem, a tenger feletti troposzférdban jelenlevé ,hattér” aeroszol zavardhatdsa
kevéssé jellemzd, illetve tapasztalataim szerint, ez korrigalhatd, ahol sziikséges (pl. kikot6beli,
tengerparti mintavételezésnél).

8.) A légkori aeroszolok teriiletén folytatott kutatdsaim igen eltérd irdnyultsaguak voltak, nagyobb
részt olyan célzattal, hogy a tdrsadalom szamdra kozvetlen, vagy kozvetett mddon
hasznosuljanak. llyen volt a flandriai |égkori PM, 5 téma, a tengerparti nitrogén-ilepedéssel, majd
a tengerjaré-hajok emissziojaval foglalkozd palyazatok. De ide tartozik a tanzaniai aeroszol
tanulmany, ahol az aeroszoltsszetétel, illetve savassdg, valamint az ezekkel 0Osszefliggd
fémkorroézié vizsgalata is az egyik fontos — dolgozatomban nem emlitett — cél volt, tovabba a
templomi flitésrendszerek tanulmdnyozasa, ahol az értékes képzémUvészeti alkotdsok védelme,
,megel6z6 konzervaldasa” mellett a latogatdi komfort is figyelmet nyert. Nehezen tudnék
kiemelni fontos, vagy kevésbé fontos teriileteket, illetve eredményeket. Kutatasi eredményeim
kozal, amelyeket Ujdonsagértéklinek itéltem, azokat igyekeztem belefoglalni a dolgozathoz
mellékelt tézispontokba.

A kifogasolt tézispontokkal kapcsolatosan a kdvetkezGket valaszolom:

1.4. tézispont: Véleményem szerint nem trivialis, hogy egy f(itési rendszer hogyan hat a beltéri gaz- és
aeroszol szennyezGkre. A légszennyez6 koncentracid monitorozasa és depondalodasuk mértékének
meghatdrozasa fontos kutatdsi feladat minden egyedi mikrokérnyezetben, barmilyen Uj, kis sugdrzasi
hémérsékleti fltési rendszerrel szerelik is azt. Példaként emlithetem az elektromos, IR-rendszer(
flitéssel kapcsolatos Ujabb eredményeimet, mely szerint a beltéri formaldehid (CH,0) és a CO,



koncentraciévaltozasat befolyasolhatja az egyébként elektromos betaplalasu fiités, pl. vidéki, erdékkel
boritott kdrnyezetben, ahol a bekeveredd biolégiai VOC esetleges termikus — flitési rendszer héatadasa
altali — lebontasa lényeges folyamat lehet. Ez megndvelheti az emlitett szennyezék koncentracidjat
(CH,0, CO,) a beltéri levegbben.

2.8. tézispont: Ebben a tézispontban a Flandridra felsorolt emisszids forrasok azonositasara vonatkozd
eredményeket dontéen egy receptor modellezési mddszerrel, azaz a PM, s-b&l meghatarozott aeroszol
alkotok f6komponens elemzésével értem el. Ezért megitélésem szerint Uj, nem maguktdl értet6dé
eredmények a flandriai PM, 5 emisszids forrdsaira vonatkozéan.

3.4. tézispont: Véleményem szerint Uj eredményeket jelenitenek meg a Dar es Salaam-ra, illetve
Tanzaniara vonatkozo adatok, mivel klorid-veszteség és tengeri s6 aeroszol atalakuldst/tovabbitast
el6szor kozolnek. Csak Osszehasonlitasképpen, Flandridra vonatkozdan altaldban a szaraz (nyari)
évszakban nagyobb az aeroszolbeli (tengeri) klorid veszteség, mig a tenger felett képz6dott aeroszol
szallitds a kontinens felé nagyobb a téli, es6s évszak folyaman. Dél-Eurdpara vonatkozdan azonban mar
el6bbivel ellentétes trendet figyeltek meg mas kutatocsoportok, hasonld (DNY-i, tenger fel6li) uralkodd
széljaras mellett (pl. Viana és mtsai, Atmospheric Environment, 2007, 41, 315-326.).

Végezetll még egyszer megkdszondm Galbacs professzor Ur épité opponensi munkajat, dolgozatom
pozitiv véleményezését!

Budapest, 2018. oktdber 1.

Dr. Bencs Laszl6



