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1. BEVEZETES

Diszperz rendszerek életiink szamos teriiletén jelen vannak, tulajdonsagaik meghatarozzak
mindennapjainkat és ¢életmindségilinket. Diszperz rendszert alkot példaul a levegd és a
levegdben eloszlott kis részecskék, amely igy a napsugarzast is befolyasolo felhékon, kodon,
szmogon ¢és a fiiston keresztiil is hatdssal van mindennapjainkra. A levegdben lebegd kis
részecskek egészségkarosito, toxikus és karcinogén hatasa sok esetben ismert, azonban példaul
az aeroszolgyogyszerek esetében a hatas az el6zovel éppen ellentétes, céljuk a 1éguti betegségek
kezelése. A COVID-19 pandémia is ravilagitott arra, hogy az aeroszol részecskék fontos
szerepet jatszanak kiilonbozd, a 1égutakbol kiinduld betegségek terjedésében is. Az
¢l6lényekben is szamos helyen taldlkozhatunk diszperz rendszerrel, pl. a kiilonb6z6 sejtnedvek
¢és a vér is ide sorolhatok. Disszertacidom diszperz rendszerek vizsgélati modszereirdl ad egy
attekintést, ahol a fokuszban az életmindségiinket, egészségi allapotunkat befolyasolod
tulajdonsagaik meghatarozasara szolgal6 optikai modszerek allnak.

Definici6 szerint a diszperz rendszerek tobbkomponensii anyagi rendszerek, a diszperzids
kozeg és a benne finoman eloszlott folyékony vagy szilard részecskék rendszerét értjiik alatta.
Ebbdl adodik, hogy tulajdonsdgai sok tekintetben kiilonboznek az Gsszetevoinek
tulajdonsdgaitol. A korabbi példakban is lathatd, hogy a finoman eloszlott anyag mérete igen
széles skalan mozog. A 1égkor optikai tulajdonsagait meghatarozé aeroszol részecskék tipikus
mérete a mikrométeres és a szubmikrométeres tartomanyba esik. Ez a mérettartomény jellemzd
az aeroszolgyogyszerekre is, mig az ipari eljarasok altal kibocsatott részecskék sok esetben a
nanométeres tartomanyban vannak. A biologiai rendszerekben a vizsgalat targyai tipikusan a
nanométeres vagy szubnanométeres molekuldk, ahol a megfigyelésiikre alkalmazott mérési
térfogat 0sszemérhetd a mikronos aeroszol részecskék méretével.

A fény-anyag kolcsonhatasok sordn fellépd jelenségek szamos lehetdséget kindlnak az optikai
méréstechnika szamara a kiilonféle anyagok, koztiik a diszperz rendszerek kémiai, biologiai és
fizikai tulajdonsdgainak, ¢és ezek valtozdsainak vizsgélatara. Egy elektromagneses hulldm —
foton valtozatlanul athaladhat, visszaverddhet (reflexid), rugalmasan vagy rugalmatlanul
szorodhat, illetve elnyelddhet az anyaggal 1étrejové kolcsonhatds sordn. Visszaverddés két
kiilonboz6 optikai tulajdonsagu kozeg hatarfeliiletén jon 1étre. Illyenkor a fény hullamhossza (a
fotonok energiaja) nem valtozik meg, ¢és a visszavert nyaldb iranyat a hatarfeliilet geometriaja
hatdrozza meg. Rugalmas szoras esetén szintén nem valtozik meg a fény hullamhossza, azonban
a kilépo elektromagneses sugarzas térbeli eloszlasa mar nem csak a hatarfeliilettol, hanem az
anyagi mindségtol is fiigg. Rugalmatlan fényszoras esetében az elébbieken kiviil mar a kilépd
fotonok energidja, vagyis a szort fény spektruma is megvaltozik a kolcsonhatas soran. Ezek
alapjan is lathat6, hogy a fenti jelenségek mindegyike fiigg a vizsgalt anyag, illetve az
elektromagneses sugarzast tovabbito kozeg jellemzoitdl is.

A fenti jelenségek nagy része alkalmas diszperz rendszerek tulajdonsagainak tanulmanyozasara
is. A rugalmas fényszorast széleskortien alkalmazzak aeroszol részecskék vizsgalatara, altala
meghatarozhat6 példaul a részecskék mérete, méreteloszlasa, koncentracioja, alakja, stirtisége,
vagy akéar az optikai tulajdonsagai is. A rugalmatlan fényszoras felhasznalhato példaul a
részecskék sebességének meghatarozasara, és bizonyos vegyiiletek azonositasara is. A
fluoreszcencia segitségével meghatarozhatd példaul a szubnanométeres molekulak diffuzios
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tulajdonsaga, ezaltal pedig alkalmas biologiai molekuldk dinamikéjanak, a koztiik végbemend
kolcsonhatasok és kémiai atalakulasok vizsgéalatara.

Kutatdomunkam soran optikai modszerek 0j tipust alkalmazasaival a diszperz rendszerek
¢letmindségiinket, egészségi allapotunkat befolyasolo tulajdonsagainak vizsgalatat tliztem ki
célul. Ennek eléréséhez a fenti fizikai jelenségeken alapuld optikai mérési modszerek
fejlesztésével is foglalkoztam. Célom az optikai méréstechnika olyan iranyu fejlesztése volt,
mellyel ) paramétereket hatarozhatunk meg, ¢és sokkal pontosabba, gyorsabba tehetdk a
mérések. Dolgozatomban négy olyan teriiletet érintek, ahol fontos szerepet jatszanak a diszperz
rendszerek, és a mikrométeres részecskéktdl kiindulva a nanorészecskéken keresztiil eljutok a
szubnanométeres molekuldkig. Ez a négy tertilet a kovetkezOképpen foglalhatd dssze:

- A légkori aeroszolok szertedgazd hatast fejtenek ki, amely nemcsak a klimavaltozast, a
biologiat és az orvostudomanyt érinti, de befolyasolja a 1égikdzlekedést, a meteoroldgiai
viszonyokat és ezen keresztiil a mezdgazdasagot is. Az antropogén eredetli aeroszolok kozott
is kiemelt szerepe van az égéstermékekbdl szarmazd széntartalmi aeroszoloknak, mivel ezek a
nagyobb optikai abszorpcidjuk miatt jobban befolydsoljak a napsugarzas elnyelddését és
szorodasat, gyakran alkotnak karcinogén vegytileteket (pl. policiklusos aromas szénhidrogének
— PAH-0k), méreteloszlasuk széles skalan mozog, és az egészségkarositd hatasuk is szamottevo
(pl. dizelmotorok altal kibocsatott részecskék). Ezeknek az aeroszoloknak a tanulméanyozéaséara
tobb optikai modszer 1étezik, melyek bizonyos elénydkkel és hatranyokkal rendelkeznek, igy
egy adott feladatra szelektiven alkalmazhatdk. Disszertdciomban, tobbek kdzott, bemutatok egy
olyan ) mérési modszeren alapuld fejlesztést, amellyel valdés idoben lehet meghatarozni a
részecskék méretét ¢€s optikai tulajdonsagait (komplex torésmutato). Laboratériumi
kisérletekkel igazoltam a modszer miikodoképességét, majd varosi aeroszol abszorpcios
tulajdonsagainak tanulmanyozasan keresztiil mutatom be valds kdrnyezetben a mért adatok
relevanciajat.

- Az aeroszolok kornyezetiinkre és az éghajlatra gyakorolt hatdsa mellett egyre nagyobb
figyelmet kap az egészségiinket befolyasold hatasuk is. A COVID-19 vilagjarvany rairanyitotta
a figyelmet az aeroszol részecskék szerepére egyes betegségek terjedésében, hiszen fontos
szerepet jatszanak példaul a léguti fertdézéseket okozd korokozok levegdben torténd
tovabbitasaban. Kiilonosen fontos ez a téma a korhazi fertézések visszaszoritasaban, mert ezek
a fertézések jelentds haldlozési kockazattal jarnak. A léguti fertézések kialakulasanak, és az
aeroszolok toxikus, karcinogén, vagy €ppen gyogyitd hatasanak vizsgalatara alkalmazott in
vivo vizsgalatok mellett kiemelkedd jelentdséggel birnak a részecskék 1éguti transzportjanak és
kililepedési tulajdonsagainak megismerését célzé in silico szamitégépes €s in vitro kisérleti
lehetdségei. Kutatomunkdm sordn az aeroszolok terjedésének, léguti transzportjanak és
kitilepedésének in vitro kisérleti vizsgéalati megoldasain dolgoztam. Korhazi kornyezetben
vizsgaltam a részecskék keletkezésének és terjedésének mechanizmusait és dinamikéjat. Mérési
modszereket dolgoztam ki, melyeket a numerikus modellekkel kapott eredmények kisérleti
ellendrzésére, ¢€s a léguti kililepedést szamszerlisitdé szamolasok peremfeltételeinek
meghatarozasara alkalmaztam.

- Az aeroszolok egészségiinkre gyakorolt hatdsaihoz is kapcsolodd masik teriilet a l1ézeres
fémmegmunkalés kdzben képzddo részecskék vizsgalatai. A fém nanorészecskék szamos ipari



folyamat velejardi, kezdve a kohaszattal, a vas és fémiparral, egészen a hegesztés vagy
forrasztas soran keletkezd fiistokig. Fém nanorészecskék legtobbszor ott jelennek meg, ahol a
fémet olvadt allapotban taldljuk. Az ipari folyamatok soran keletkezdé fém vagy fémtartalmu
részecskék munkaegészségligyi vonzata sok esetben ismert mar, éppen ezért sziikséges az 1j
eljarasok soran keletkezd részecskék vizsgalata is. A doktori munkdm alapjaul szolgalo
kutatdsaim soran lézeres additiv gyartasi folyamat kozben keletkezd aeroszol
tanulmanyozasaval is foglalkoztam. Kimutattam, hogy jelentds mennyiségi fém nanorészecske
keletkezik a munkadarabok olvasztisos technikaval torténd épitése kdzben, melyek mérete
jellemzéen a néhany nanométeres tartomanytol indul. Iddvel a részecskék nagyobb
agglomeratumokka allnak dssze, massziv finom ¢€s ultrafinom részecskefrakciot eredményezve
a kornyezeti levegdében.

- A fluoreszcencian alapul6 korrelacios spektroszkopia napjainkban széleskortien elterjedt, igen
érzékeny eszkoz biologiai molekuldk (molekularis diszperz rendszerek) dinamikajanak, a
koztik végbemend kolcsonhatasok ¢és kémiai atalakulasuk vizsgalatdra. Hatékonyan
alkalmaztak példaul gydgyszermolekulak nyomon kovetésére a vérben, vagy a SARS-COV-2
Bar a modszert a méréstechnikaban rutinszeriien hasznaltak, azonban az alkalmazott modellek
jelentds egyszertisitéseket tartalmaznak, nem veszik figyelembe a fotofizikai folyamatok,
els@sorban a szaturacio altal indukalt mérési térfogat valtozast, mely jelentdsen befolyasolhatja
a mért eredményeket. Disszertdciomban a fluoreszcenciagerjesztés kétallapotit modelljébdl
kiindulva levezetem, hogy hogyan valtoztatja meg a gerjesztési szaturacid a mérési térfogat
geometridjat, ¢és ez hogyan befolydsolja a fluoreszcenciakorrelacidés spektroszkopia
modszerével mért eredményeket egy- €s kétfotonos gerjesztés esetén. Bevezetek egy egyszeru
adatfeldolgozasi modellt a szaturacid jelenségének kvantitativ figyelembevételére kiilonb6zo
gerjesztési szintek esetén, valamint bemutatom ennek alkalmazasi lehetdségét a fluoreszcencia-
fluktuacios spektroszkdpia teriiletén.

Az emlitett technikdk elénye, hogy kontaktusmentesen elvégezhetdk, és nem perturbaljdk a
mérendd kdzeget. A mérések soran a fény paramétereinek valtozasan keresztiil tanulmanyozzuk
a vizsgalt jelenséget és hatarozzuk meg annak jellemzdit, igy a fény, mint a mérés eszkoze és
targya hordozza a szamunkra hasznos informaciot. A szamos eldénnyel rendelkezd, altalam
kifejlesztett mérési modszerek és miszerek kiilonb6zo terlileteteken vald alkalmazasai
lehetséget adtak a jelenségek tujfajta tanulmédnyozésara, 0j Osszefiiggések feltarasara, 0j
eredmények megismerésére.

Dolgozatomban a fenti négy teriileten mutatom be eredményeimet. Bar mindegyik témakor
diszperz rendszerekrdl és azok tanulmanyozasarol szol, onalldé egységként is megalljak a
helytliket. Mindegyikhez kiilon irodalmi attekintés tartozik, valamint a célkitlizések és az
eredmények is eszerint vannak tagolva. A dolgozatban a kozvetleniil éltalam végzett
kutatomunkéval kapcsolatban — melyhez sajat eredményeim kapcsolddnak — egyes szam elso
személyli megfogalmazast hasznalok, mas esetben pedig tobbes szam elsé személyes format.
A téziseket aldtdmaszté kozlemények olyan eredményeket is tartalmaznak, melyekben a
hozzajarulasom nem volt meghatarozd. Az érthetdség €s a teljesség kedvéért ezekre is utalok a
dolgozatban, de nem fogalmazok meg tézispontokat veliik kapcsolatban.



2. AZ AEROSZOLOK OPTIKAI TULAJDONSAGAINAK VIZSGALATAI

Kornyezetiinkben szinte mindenhol jelen vannak a kiilonb6zd forrasokbol szarmazo, szilard
vagy folyadék halmazallapotu kis részecskék (aeroszol részecskék). Az aeroszolok (definicio
szerint a részecskék €s az azokat tartalmazo kozeg diszperz rendszerét értjiilk ez alatt)
meghatarozo szerepet jatszanak a 1égkori folyamatokban, kiilonboz6 ipari alkalmazéasok soran,
valamint a kdrnyezetre és az egészségre gyakorolt hatasuk tanulméanyozésa is egyre inkabb a
kutatasok fokuszaba keriil. Bar a teriiletre koncentrald kutatisok volumene folyamatosan
novekszik, az aeroszolok szdmos tulajdonsagdnak alapvetd megértésében mutatkozo
nehézségek és hianyossagok korlatozzak a monitorozasukra, jellemzésiikre és kontrollalasukra
vonatkoz6 erdfeszitéseket. Kiillondsen igaz ez az optikai tulajdonsagaikat vizsgald valos ideji
modszerekre. Ebben a fejezetben az aeroszolok optikai tulajdonsédgainak meghatarozasat célzo
kutatdsaimrol lesz sz6, bemutatom az altalam fejlesztett mérési elrendezést, és annak
alkalmazasait varosi aeroszol abszorpcios tulajdonsagainak vizsgalatara.

2.1. Tudomanyos el6zmények

Légkori aeroszolok

A légkorben eléforduld aeroszol részecskék mérete jellemzden a nanométeres tartomanytol
néhanyszor tiz mikrométerig terjed. A 1€gkori aeroszolokat eldszor Whitby osztalyozta
keletkezési mechanizmusuk és méretiik szerint [1], aki tobb alapvetd frakciot kiilonboztetett

meg (2.1. &bra).
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2.1. abra A légkori aeroszolok tobbmodust modell méreteloszlasat mutatja be az abra. A
darabszam szerinti méreteloszlas mellett a feliileti és a térfogati méreteloszlas is szerepel az abran,
melyeket gdmb alakt részecskéket feltételezve szamoltam ki. Az alsé grafikon mutatja az
aeroszol részecskék tipikus tartozkodasi idejét a Iégkorben. [2], [3]
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A 1égkori aeroszolok tanulmanyozasara iranyuld mérések dsszetettsége és a sok nagysagrendet
atfogd mérettartomany miatt gyakorlatilag nem lehet az egész tartomdnyra vonatkozo, egy
mérési modszeren alapuld vizsgalati eljarast kidolgozni. Az aeroszolokkal foglalkozo
tudomanyos kozosségekben sokaig tartotta magat az a Wilson altal 1977-ben megfogalmazott
nézet, mely szerint a méretre vonatkozo dekddonként egy miiszer szlikséges a mérésekhez [4].
A vizsgalati modszerek ¢€s az elérhetd miiszerek gyors fejlodése kovetkeztében azonban ez az
allitas mara talhaladotta valt. Példaul, a mobilitds meghatarozasan alapuld méreteloszlas-mérd
rendszerek tipikusan 2 nagysagrend atfogasara képesek: 5-500 nm vagy 10-1000 nm,
hasonlo6an az optikai részecskeszamlalokhoz: 0,25-32 pm (Grimm 11-D) vagy 0,5-20 pm (TSI
APS 3321), de elérhetd olyan mérémiiszer is ahol 3 nagysagrend az atfogasi tartomany [5].

Az atmoszférikus élettartamot tekintve a légkori aeroszol legstabilabb ¢és optikailag
legmeghatarozobb (a legnagyobb szorasi keresztmetszettel rendelkezd) frakcidja az u.n.
akkumulaciés modus, vagyis a finomrészecske frakcié (2.1. dbra), amely koriilbeliil 100 nm-
tél 2500 nm-ig terjed. A finom frakcio optikai relevanciaja jol személtethetd a szorasi €s az
abszorpcids keresztmetszetekbdl (Q(m, Dy, 1) [6]) meghatarozhaté ¢, térfogati hatdsfokok

abrazolasaval a méret fiiggvényében (2.2. dbra):
3
a =—Q(mD 1), 2.1
) O(m,D,,A) 2.1)

ahol D, a részecskeméret (atmérd); m a komplex torésmutatd és A a beesd fény hullamhossza.
A térfogati szoérasi hatasfok az egységnyi térfogarta vetitett szorasi koefficiens értéke
[m%/cm?®] egységben [7]. A siirliség ismeretében a tomegre vonatkozo hatasfokok is hasonld
moddon meghatérozhatok.
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2.2. 4bra A térfogati szorasi hatasfok a,*“ és a térfogati abszorpcios hatasfok o, homogén gémb
alaku részecskékre, 550 nm hullamhossziu megvilagité fény esetén.

Feényszoras — az aeroszolok optikai vizsgalatai

Az aeroszolok fizikai tulajdonsdgainak valos idejli vizsgalatdra alkalmazott moddszer a
fényszoras jelenségét felhasznald optikai részecskespektrometria. Az  aeroszolok
méréstechnikajaval foglalkozé angolnyelvii szakirodalom alapjan részecskespektrometria alatt
a részecskekoncentracio egy adott fizikai paramétertdl vald fliggésének vizsgalatat értem. A
részecskespektrométereket (vagy részecskeszamlalokat) széleskorben alkalmazzak aeroszol
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részecskék mérésére és analizéldsara, kornyezetvédelmi monitorozéasra, bioaeroszolok
vizsgalatara vagy laboratoriumi kisérletek soran kutatasi célokra [8]-[16].

Az optikai részecskeszamlalok és spektrométerek az egyedi részecskékrdl szort fény alapjan
vizsgaljak azokat, mialatt athaladnak a megvilagitott mérési térfogaton. A részecskékrol szort
fény intenzitdsa a méretilkkkel van kapcsolatban. A részecskeméret meghatarozasahoz az
elméleti kalibracios gorbéket a Mie-elmélet alapjan szamoljak ki, gomb alaka részecskéket
feltételezve. A gombalakra vonatkozo feltételezés persze nem minden esetben helytallo,
azonban kisérleti adatok alapjan kijelenthetd, hogy a légkori részecskék tilnyomo része gomb,
vagy ahhoz kozeli alaku, legalabbis a szubmikrométeres mérettartomanyban [14].

Idedlis esetben a részecskékrdl szort fény intenzitdsa, az anyagi mindségtdl fliggetlentil,
monoton fliggvénye a részecskék méretének. A valds helyzet ezzel szemben az, hogy ezen a
moddszeren alapuld berendezések altal adott térszogekben mért intenzitdsok nem feltétlentil
monoton fiiggvényei a részecskeméretnek [17], [18]. A szort fény intenzitasanak detektalasat
nagymértékben befolydsoljak a méréséhez hasznalt integraldsi térszdg, a részecskék optikai
tulajdonsaga, mérete ¢€s alakja, valamint az esetlegesen fellépd interferenciajelenségek is. Ezek
miatt a modszer legnagyobb hatranya, hogy a méretmeghatirozas pontossagat jelentdsen
befolyasolja a mérendo ¢és a kalibralashoz hasznalt részecskék torésmutatdjanak eltérése [19]—
[22].

Az egyedi részecskespektrometria mellett tobb modszert is alkalmaztak az utobbi évtizedekben
a részecskék torésmutatdjanak és méretének egyidejii mérésére [23]-[26]. Ezekkel a szintén
fényszorason alapuldé moddszerekkel nagypontossaghi méréseket lehetett végezni példaul
egyhelyben lebegtetett megvilagitott részecskéken. Nyilvanvald, hogy ezek a mddszerek nem
alkalmasak a légkori aeroszolok méreteloszlasanak és optikai tulajdonsagainak rutinszerii
mérésére.

A megvilagitd fényforras és az alkalmazott szordsi geometria fiiggvényében sokféle optikai
részecskeszamlalo sziiletett mar. Azok a miszerek, amelyekben eldreszorasi geometriat
valositottak meg, kevésbé érzékenyek a torésmutato valds részének valtozasara, kozel monoton
méretfliggést mutatnak abszorbedld részecskékre, viszont a 0,7-3 pm-es tartomanyban nagy
mérési hibat produkédlnak nem abszorbeald részecskékre [22], [21]. A szélesszOgl szorasi
geometriat megvaldsitd miiszerek viszonylag monoton valaszfiiggvénnyel rendelkeznek nem
elnyelé részecskékre, viszont a szubmikrométeres tartomanyban jelentds mérési hibaval
hatdrozzak meg az abszorbeald részecskék méretét [27], [28], [21]. Tobb kezdeményezés
tortént abban az irdnyban is, amikor egyszerre tobb szorasi térszogbdl detektalt jelbol
hatdrozzak meg a részecskék tulajdonsagait [29]. Tovabbi munkékban, dsszetettebb optikai
elrendezéssel, mas mérési modszerekkel 6tvozve hatdroztdk meg a részecskék méretét,
torésmutatojanak valos részét és alakjat [30]—[34]. Tobbszoros szordsi geometridt valositottak
meg abban a folyadék allapotu aeroszol részecskék vizsgalatara fejlesztett berendezésben is,
amellyel 350 nm-es részecskemérettdl indulva harom nagysagrenden at hataroztdk meg a
részecskék tulajdonsagait [5].

2002-ben javasoltunk egy uj elrendezést, melyben két kiilonb6z6 hullamhossza 1ézer
fényforrassal vilagitjuk meg az érzékeld térfogatot, és mindkét hulldimhosszra detektaljuk az
elére- és a hatraszorast is [35]. A négy mért adatbol pedig egy eldre elkészitett tablazat
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segitségével négydimenzios kereséssel hatarozzuk meg a részecskék méretét és komplex
torésmutatojat. A PhD dolgozatomban a Mie-elméleten alapuld modellszamitasokkal
meghatdroztam az alkalmazand6 levilagitasi és detektdldsi geometridt, kidolgoztam az
adatkiértékelési eljarast és szamitdgépes szimuldciokkal vizsgaltam az elérhetd pontossagot és
a kiilonb6z6 mérési hibak, zajok hatasat [36].

Feényelnyelés

Napjainkban is szamos kutatas irdnyul az aeroszolok 1égkorre gyakorolt kdzvetlen és kozvetett
hatdsainak vizsgélatara. A jelentds egyszerlsitéseket tartalmazo modellek pontosabba tételéhez
sok 1j és megbizhaté adatra van sziikség. Egyes progndzisok szerint az iiveghazhatasu
gazoknak nagy szerepe van a globalis éghajlatvaltozasban, melyet jol lehet modellezni. A Fold
klimarendszerének megértésében a legnagyobb bizonytalansdgot az aeroszolok és a
napsugarzas légkori kolcsonhatasat leird modellek jelentik [37], amelyek kiilondsen elnyeld
részecskék esetén valnak bonyolulttad. Egyes kutatasok szerint a légkorben eléfordulo
széntartalm aeroszolok [38] abszorpcidjuk révén akar a CO;-ra vonatkozo érték 50%-aval is
jelenlétének valtozésa mellett mennyivel valtozik a felszinkozeli 1égréteg energiahaztartasa
[W/m?]) [39]. A kiilonbozd égési folyamatok soran, példaul fosszilis tiizeléanyagok és
biomassza elégetésekor, széntartalmu részecskék keletkeznek és keriilnek a 1égkorbe, melyek
morfologiaja és Osszetétele igen valtozatos lehet. Az égéstermékek kémiai Osszetételét meg
lehet hatdrozni példdul Raman spektroszkopia, elektrondiszperziv spektroszkopia, vagy
iireglecsengési (cavity ring-down) spektroszkopia segitségével [40], [41], azonban ezek a
modszerek nem alkalmasak a részecskék abszorpcios tulajdonsdgainak meghatdrozasara a
terepen, rutinszertien végzett mérések soran.

Az aeroszol részecskék egyes optikai tulajdonsagainak meghatdrozasiara szdmos mérési
modszert és miiszert fejlesztettek mar ki [42]-[44], azonban a részecskék abszorpcios
tulajdonsdgainak kvantitativ meghatarozasa, a széntartalm részecskék kimutatdsa még mindig
kihivas. Szamos hatranya és hibaja ismert az abszorpcids tulajdonsagok mérésére széleskoriien
alkalmazott moddszereknek. Ilyen mddszer példaul a megvilagitd intenzitds csokkenésének
vizsgalata egy szlrOpapirra kilileped0 mintan keresztiil, vagy a mintavétel utani
utofeldolgozason alapul6 technikak [45]-[47]. Az abszorpcids képesség meghatarozasakor az
alkalmazott modszertdl és a korrekcids eljarasoktol fiiggéen akar kétszeres hibafaktorral is
szamolhatunk a fenti eljarasok soran [38].

A levegbdben lebegd kis részecskék abszorpciodjat elvileg meg lehet hatarozni a kiilonbségi
modszerrel is, az extinkcid és a szoras kiilonbségeként, melyeket parhuzamosan mériink egy
extinkcios cella és egy nefelométer segitségével. Ez a modszer hasznos tud lenni abszorpcios
mérések validalasakor, azonban jelent0s hibat eredményezhet magas extinkcios €s szorasi
koefficiens értékek mellett [48].

A megvilagitd intenzitds csillapitasdnak mérésén alapuld miiszer az aethalométer, mely a
nyalab intenzitasanak valtozasat méri, miutan az athalad egy sziir6papiron és a rajta kiiilepedd
aeroszolmintan. A modern miiszerek tobb hullamhosszon mérik a fényelnyelést, az
ultraibolyatol a kozeli infravordsig. Az optikai jel valtozasat egy algoritmus alakitja
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tomegkoncentraciova csatornanként. Amennyiben az aeroszol csak nagyon kisméretti, tisztan
fekete részecskéket tartalmazna, akkor minden csatorna ugyanazt az eredményt adna a tdmegre.
Az ettdl eltérd esetekben az intenzitdscsokkenés hulldmhosszfiiggd lesz, ami a kovetkezd
jelenségekkel irhato le: a nagyobb méreti részecskék tomegegységenként tobb fényt nyelnek
el a vords, €s kevesebbet a kék hulldimhosszokon; az aromas szerves Osszetevok tobb fényt
nyelnek el a kék és ultraibolya hullimhosszokon; a szines dsvanyi porok egyes csatorndkban
novelik meg az abszorpciot; ezen kiviil az abszorpcioban jelentkeznek még egyéb, az aeroszol
Osszetételével Osszefiiggd hatasok. A fenti jelenségekkel és az abszorbancia torvénytdl vald
adateltérésekkel kapcsolatos vita még nem zarult le a tudomanyos kozosségekben, azonban az
adatok bizonyos betekintést nyljtanak az aeroszolok optikai tulajdonsdgainak megértésébe
[49].

Az aeroszolok abszorpcidjanak vizsgalatara alkalmazott fotoakusztikus modszer azon az
elgondolason alapul, hogy a modulélt fény elnyelésével 1étrehozott hanghullam amplitaddjabol
meghatarozhat6 a fényelnyelés [50]. Ennek a technikdnak az az eldnye, hogy nem érzékeny a
fényszorasra, €s linearis valaszt ad az aeroszolok abszorpcioképességének fliggvényében [51],
[52]. Korlatozott érzékenysége miatt ez a technika azonban csak meglehetdsen szennyezett
levegére alkalmazhatd [53]-[55], ahol az abszorbeal6 komponens kornyezeti koncentracioja
1 pg/m?® nagysagrendii [56].

A széntartalmt részecskék valtozatossaga és valtozékonysdga kihatassal van azok optikai
tulajdonsagaira is, ami kiilonosen nehézzé teszi annak kozvetlen meghatarozéasat [57].
Hasonloan a részecskék méretének méréséhez (fizikai-, optikai-, aerodinamikai-, mobilitasi
méret), az optikai tulajdonsag vizsgalatakor is az alkalmazott modszer hatarozza meg, hogy
milyen optikai tulajdonsdgot kapunk meg. Jelenleg nincs olyan elfogadott szabvany, vagy

crer

széntartalm részecskék kiillonbozo tulajdonsagainak mérését [58], [59].

2.2. Célkitizések

Laboratériumi kisérleti berendezést hoztam 1étre az aeroszol részecskék méreteloszlasanak és
komplex torésmutatdjanak egyidejli, gyors mérésére, majd a tapasztalatok alapjan
megépitettem a valds kornyezetben torténd méréseket is lehetdvé tevé hordozhatdé miszert. A
fentiekhez kapcsolddoan ¢és a 2.1 fejezetben megfogalmazottak alapjan a kovetkezd kutatasi
célokat hataroztam meg.

- Laboratériumi kisérletekkel terveztem vizsgalni a moddszer mikodoképességét.
Kiilonb6z6 fajta aeroszol-generatorral eldallitott ismert méretii €s torésmutatdju, gomb
alaku részecskékkel terveztem tesztelni a mérési modszer hatékonysagat a részecskék
méretének és komplex torésmutatdjanak meghatarozasara.

- Valés kornyezetben végzett mérések soran terveztem bizonyitani a modszer
miikodoképességét a mért adatok referencia miiszerekkel mért adatsorokkal és irodalmi
adatokkal torténd 0sszehasonlitasaval. Ebben a témakorben a kutatdsaim elsésorban az
aeroszolok abszorpciods tulajdonsagainak vizsgalatara iranyultak.

- Elemzem a mért eredményeket a meteorologiai viszonyok fiiggvényében.

13



2.3. Alkalmazott eszk6zok és modszerek

2.3.1. Optikai részecskeszamlalok

Az optikai részecskespektrometridban az aeroszolok vizsgalatara alkalmazott optikai
részecskeszamlalok a fényszorast felhaszndlva hatarozzak meg a részecskék méretét. Amikor
egy részecske athalad a fokuszalt 1ézernyalabbal megvilagitott érzékeld térfogaton, akkor
kiilonb6zé geometridk szerint detektaljak a felvilland szort fényt és egy kalibracios gorbe
segitségével hatdrozzdk meg a méretilket, méreteloszlasukat és az ataramlott levegd
mennyiségének ismeretében a koncentraciojukat (2.3. dbra). A gravimetrikus modszerekkel
szemben az optikai modszerek azonnali eredményt adnak, nincs szilikség laboratoriumi
mintakezelésre és mérlegelésre, és mintavételi idejiik akar a masodperces tartomanyba is
csokkenthetd. Az optikai mdodszerek eredményét kevésbé befolyasoljak a kornyezeti viszonyok,
pl. a paratartalom ¢és a hOmérséklet. A rovid mintavételi id6 pedig lehetévé teszi gyors
folyamatok vizsgalatat is, pl. a repilogépek felszallasakor fellépd gyors koncentracio
valtozasok megfigyelését is.
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2.3. abra A szorasi indikatrix kiilonb6zé méretd, m = 1,5 - 0-i torésmutatoji részecskékre és
660 nm hullamhossz megvilagitasra (balra). Az indikatrixok az eléreszoérasra vannak normalva.
A jobboldali abra az optikai részecskeszamlalok mérési elvét mutatja be.

Az optikai részecskeszamlalok modellezésére, a részecskék fényszordsanak leirdsara
leggyakrabban a Mie-elméletet hasznaljak [6]. Egy konkrét megvaldsitds esetén a detektor
valaszat — linearisan polarizalt 1ézerfénnyel megvilagitott részecskérdl egy adott 8, ¢ térszogbe

szort fényre — a kdvetkezd integral adja meg:

A

R= 47; ﬂ[fl (x.m,0,0)+ 1, (x,m.0,4) |G(6.4)dOd, 2.2)

ahol I, és [, a szort fény intenzitdsa a bejovd fény polarizacidjaval parhuzamos és arra

merdleges polarizacids sikokban, és G(6,4) az adott optikai elrendezéstdl fiiggd geometriai
faktor.
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A (2.2) egyenlettel meghatarozhat6 a kalibracio alapjaul szolgaldé méret-intenzitas dsszefliggés
(2.4. 4bra). A 2.1 fejezetben leirtaknak megfelelden, a kiilonbdzd szorasi geometridkon alapuld
berendezések kiilonbozé tulajdonsdgi  részecskék mérésére alkalmasak. Az optikai
részecskeszamlalok adatkiértékelési sémajat a 2.5. dbra mutatja.
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2.4. abra A szort intenzitas méretfiiggése kiilonb6z6 detektalasi geometriak esetén (balra), és a
normalt detektrojel diszkrét pontokban 10 bites felbontassal (jobbra).

Lathato, hogy a kalibracios pontok megfelelé megvalasztasaval kvdzi monoton Osszefiiggés
kaphato a detektorjel €s a részecskeméret kozott, azonban sok esetben a valos gorbe alapjan a
részecske nem a megfeleld csatorndba keriil besorolasra, ami mérési hibdhoz vezet, és példaul

az eloszlas kiszélesedését eredményezi.
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2.5. abra Az optikai részecskeszamlalok adatkiértékelési algoritmusa. A mérési térfogaton
athalado részecskérdl a detektor érzékeli a szort fényt, azt atalakitja elektromos impulzussa,
melyet a jelfeldogozo elektronika fogad. Ezutan a szoftver a kapott digitalis jelet 6sszehasonlitja
a kalibracios gorbével és visszaadja a részecske méretét. Az abran a piros vonal az elméleti gorbét,
a kék korok pedig a kalibracios pontokat jelolik.

A mérésekhez hasznalt optikai részecskeszamlalo

A mérésekhez — és a kovetkezd fejezetben bemutatott vizsgalatokhoz is — egy kereskedelmi
forgalomban kaphato GRIMM 1.109 tipusu lézeres optikai részecskeszamlalét hasznaltunk,
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mikrométerig. Az 5%-on beliili koincidencia hibaval detektalhatdé maximalis koncentracid
2-10% részecske/liter (10° pg/m®). A mintavételezési térfogatarama 1,2 liter/perc, a minimalis
mérési ciklusidé 6 masodperc. A muszerben 655 nm hullamhossza 1ézerdidda vilagitja meg a
mérési térfogaton athaladd részecskéket, melyet 0,5 és 30 mW teljesitmény valtakozasaval
moduldl a rendszer a széles mérettartomany atfogasa érdekében. Az OPC merdleges detektalasi
geometriat valosit meg a szort fény intenzitasanak mérésére. A 3 mm atmérdjii detektorfeliilet
18°-0s térszogbdl és a szemkozti oldalrdl egy parabola tiikor segitségével 120°-0s szorasi
térszogbol gylijti a merdleges irdnyba szort fényt. [60], [61]

2.3.2. A részecskék optikai tulajdonsagainak mérésére fejlesztett miiszer

A 2.3.1. alfejezetben bemutatott moddszer hatranya egyrészt az, hogy a valaszfliggvény
(jelamplitudo vs. részecskeméret) nem monoton, valamint a szords nagymértékben fligg a
komplex torésmutatotol (lasd a 2.1 fejezetet). Adott hulldmhosszi megvilagitas esetén, egy
gomb alaku részecskérdl egy bizonyos térszog alatt szort fényt harom paraméter hataroz meg:
a részecske mérete, valamint a torésmutatojanak valds és képzetes része. Az optikai
részecskeszamlalokban alkalmazott levilagitd és detektdld geometridk esetén a szorasbol
kizarolag a részecskeméret hatarozhatdé meg, az is korlatozottan. Ezekre a problémékra valaszul
dolgoztam ki azt a levilagitasi és detektaldsi geometriat, amelyet a késobb kifejlesztett
berendezésben alkalmaztam.

A mérési modszer kifejlesztése sordn egy korabbi, elére- és hatraszorast méré berendezés
alapjan sziiletett alapotletet dolgoztam ki. Meghatiroztam a levilagitasi €s mérési geometriat,
¢s kidolgoztam az adatkiértékelési modszert a méret és a komplex torésmutatd
meghatdrozasara. Az otlet alapjan két kiillonboz6 hullamhosszl 1ézer fényforrassal vilagitjuk
meg az érzékeld térfogatot, és mindkét hullamhosszra detektaljuk az elére- és a hatraszorast is.
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crer

hibajanak gyakorisag eloszlasa idealis esetben kiillonb6z6 méretii kiértékeld tablak esetén (balra),
egy adott kiértékel6 tablazat esetén kiilonb6z0 mértékli detektaldsi zajt figyelembe véve
(k6zépen), és kiillonb6zé mérettartomanyokban (jobbra).

A négy mért adatbol pedig egy elore elkészitett tablazat segitségével négydimenzids kereséssel
hatarozzuk meg a részecskék méretét és komplex torésmutatdjat. A PhD dolgozatomban a Mie-
elméleten alapuld modellszamitasokkal meghataroztam az alkalmazand6é levilagitasi ¢és
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detektalasi geometriat, kidolgoztam az adatkiértékelési eljarast és szamitdgépes szimulaciokkal
vizsgaltam az elérhetd pontossagot €s a kiilonb6z6 mérési hibak, zajok hatasat (2.6. dbra) [36].

A szordasi geometria optimalizalasa

A szorasi geometria optimalizalasdhoz a Lin Ma 4altal leirt mddszert kovettiik [62], [63].
Elemeztiik a fazisfliggvények (szorasintenzitds-fliggvények vagy sajatfiiggvények) kolcsonds
fliggését 91 diszkrét, 0 és 180 fok kozotti szogben, 0,1 és 10 um kozotti részecskeméretekre.

Kiilon megvizsgaltuk az Osszefliggéseket a harom, laboratoriumi tesztek soran hasznalt
anyagra: polisztirol latexre, dietilhexil-szebacatra (DEHS) ¢és fekete tusra. A latex részecskék
esetében a leginkabb fiiggetlen harom detektalasi szogre 10°, 14° és 150° adddott. Az altalunk
megvalositott elrendezésben a detektorok 20 fokos térszogben gylijtik a szort fényt, igy a
megadott értékek itt olyan detektor pozicidra utalnak, mely az intervallum kézepén helyezkedik
el és £10°-os tartomanyt fed le. A DEHS-részecskék esetében a harom leginkabb fliggetlen szog
10°, 14° és 134°. Az abszorbealo tusrészecskék esetében pedig a legfiiggetlenebb szogek az
elbre szorasi szogek - a legfiiggetlenebb harom szog 10°, 14° és 16°. Altalanossagban levonhat6
az a kovetkeztetés hogy a nem elnyeld részecskék (a torésmutatd kis képzetes részével
rendelkezd részecskék) esetében az eldre- és a hatraszorasi szogek megfeleld kombinaciot
alkotnak. Ez megerdsiti az altalunk megvalodsitott konfiguracio6 helyességét. Erfsen abszorbeald
részecskék esetén azonban az eldreszorasi szogek tlinnek fiiggetlennek.

Laboratoriumi kiserleti berendezés

Ezt kovetden megépitettiik a fenti mddszert megvaldsitd laboratoriumi berendezést. A
laboratoriumi berendezés elsé valtozataban (2.8. ébra) egy 532 nm-es Nd:YAG frekvencia
kétszerezett diddapumpalt szilardtestlézert és egy 685 nm hullamhosszti diddalézert
hasznaltunk megvilagitd forrasként. Detektorként nagyérzékenységii, 50 MHz savszélességti,
Si alapt lavinadiddakat hasznaltunk a lineéris tartomanyban. A detektorok elektronikéjaba be
volt épitve egy néhany milliszekundumos iddkarakterisztikaja alapvonalkorrekcid, amely
kompenzalta a kamraban jelenlévd szort hattérfényt, valamint allithatd erdsitéssel is
rendelkeztek a kiilonb6z6 atfogasi tartomany beallitdsdhoz.

A Mie-elmélet alapjan meghatarozott szordsi geometria az eléreszoras tekintetében a 10°-30°,
mig a hatra szoras tekintetében a 150°—170° térszdgeket fedte le. Ezeken a hullamhosszokon és
szorasi térszogeken a kapott jelek a leginkabb fiiggetlenek egymastdl [62], ami lehetdvé teszi
az adatkiértékelést.

A két hullimhosszi megvildgitds miatt a részecskékrdl szorodd fényt hullamhosszfliggd
nyaldbosztokkal iranyitottuk a kiilonboz6 detektorok felé. Az eldre €s a hatra szort fényt egy
paraboloid tiikorrel gytijtottiikk 6ssze, melynek fokuszaban volt a megvilagitott mérési térfogat
(2.7. dbra). Miutéan azt tapasztaltuk, hogy a dikroikus nyalaboszt6 karakterisztikdja miatt, a két
hulldmhossz nem kiiloniil el €lesen (kb. 10%-0s athallas volt), a két nyalabot térben eltoltuk
egymashoz képest, ami idOben szeparalta a két kiilonb6z6 hullamhosszu jelet. Az alkalmazott
optikai elrendezésben ez nem valtoztatta meg érdemben a szorasi geometridkat, és a szort fény
fokuszfoltja is mindkét hulldmhossz esetén a detektor érzékeld feliiletére esett.
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Aeroszol minta
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detektor .

2.7. édbra A terepi méréseken alkalmazott aeroszol méré berendezés optikai elrendezésének és
mintalégaramanak vazlata. A két megvilagitdo nyalab térbeli szétvalasztasa utan mar nem volt
sziikség a dikroikus nyalabosztokra, és a négy detektor helyett elegendd volt ketté alkalmazasa.
Mivel a két nyalab kozotti tavolsag 0,1-0,2 mm, ez nem latszodik az abran.

A tovéabbiakban a 4 detektoros elrendezés alatt 4 virtualis detektorral szerelt rendszert értek. A
részecskék a két 1ézernyaldbon athaladva generaljak a 2 id6ben eltolt jel-part, igy hatarozva
meg a virtualis detektroparokat.

A mintalégaramot egy konfokalis fuivokan keresztiil vezettilk a mérékamraba, amelyben a bels6
favokaba keriild mintalevegd aerodinamikusan fokuszalddik az azt koriilvevd kiilsé fuvoka
tiszta levegdjének hatasara.

2.8. abra A kéthullamhosszi aeroszolmérd berendezés elsé laboratoriumi példanya (baloldalon)
és egy tovabbfejlesztett valtozat a jelfeldogozo elektronikaval (jobboldalon).

A mintalégaramot, valamint az optikai elemeket és a mérékamra belsejét védo tiszta légaramot
egy membranpumpa biztositotta. A mintalégaram 1 liter/percre, a tiszta légaram 4 liter/percre

18



volt bedllitva. A mérékamra hermetikusan lett kialakitva, azért, hogy a fivokan keresztiil a
részecskék pontosan a lézernyaldbon repiiljenek keresztiil. A nyaldb inhomogenitasanak
csokkentésére azt az aramlasra merdleges sikban enyhén széthuztuk egy hengerlencsével. A
kilépési ponton 0,5 mm belsé atmérdji fuvoka aerodinamikai fokuszalassal juttatta a
részecskéket pontosan a mérési térfogatba. A tisztalégaramot egy 0,2 um pdérusméretii, nagy
keresztmetszetli €s nagy hatasfoku sziirén keresztiil biztositottuk, mely sajat méréseink szerint
a 10 nm-es részecskéket is 99%-ban kisziiri.
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2.9. abra A mért detektorjel a megvilagitdo fény teljesitményének fiiggvényében logaritmikus
erésitést alkamazva. A 3. és 4. detektorok kaptak még egy tizszeres erdsitést is, igy kompenzalva
a hatraszoras/eloreszoras viszonyat. Megfigyelhet6, hogy kb. 1,5 V-ig az Osszefiiggés kozel
linearis, utana kezd csak megvaltozni.

Jelfeldolgozas

A detektorjeleket (2.9. abra) erdsités utan egy 4-csatornds csucsdetektor egységbe vezettiik,
melynek kimenetét egy 500 kHz-es sebességii, 8 csatornaval rendelkezd, 16 bites felbontasu
A/D kartyara tovabbitottuk. A csucsdetektor egység 1dozitését az A/D kartyan lévé 80 MHz-
es, 32 bites szamlalokkal, és digitalis csatornadkkal végeztem. Az iddzitéseket a 2.10. abra
szemlélteti. Tipikus beallitasok mellett a két nyalab térbeli szeparacidja 120-200 pm volt, ami
1,5-2,5 ps idokiilonbséget jelentett a két jel kozott. A két nyalab félértékszélessége 80 um koriil
volt, ami a jellemzd dramlasi sebességnél 1 ps-os jeleket eredményezett.

A fenti id6zitési séma ¢és az alkalmazott A/D konverterkartya tulajdonsagainak kovetkezménye,
hogy egy részecske detektalasanak ¢és jelfeldolgozasanak ideje ~20 ps, ami lekorlatozza a
mérheté maximalis koncentraciot 50 000 részecske/s-ra. A valdsdgban ez a szam alacsonyabb,
mert a részecskék nem egyenletesen, hanem véletlenszerlien jonnek egymas utan. Amennyiben
feltételezziik, hogy az idéegységenként mintavételezett részecskék szdma Poisson-eloszlést
mutat, akkor a mérési térfogatban a részecskék kovetési ideje exponencialis eloszlast kovet. Ez
alapjan az atlagos koncentracid 2565 részecske/s 95%-os konfidenciaval, vagyis ha a
részecskék 2565 Hz-es rataval érkeznek, akkor 95%-on beliil nem lesz egyszerre két részecske
a 20 ps altal definialt mérési idésavban.

19



Egy liter/perces mintalégarammal szdmolva ez ~154 000 részecske/liter atlagkoncentraciot
eredményez. Figyelembe véve a berendezés mérési tartomanyat (0,6—-5 pm), ez a koncnetraciod
bdéven felette van a tipikus 1égkori/varosi koncentracioknak. A fentieken kiviil egyéb sziirési
eljarasokat is implementaltunk a jelfeldolgozo elektronikaba. A mintalégaram valtozéasa esetén
(eltdomddés, nyomasvaltozas, stb.) megvaltozik a részecskék két nyalabon torténd atrepiilésének
ideje, amit folyamatosan monitorozunk.

SIGNAL

A/D CONVERSION

PFT t

START

ENABLE

DELAY :

2.10. abra A jelfeldolgozé elektronika id6zitése. A SIGNAL vonal jeldli a detektorjelet erdsités
utan. A PFI vonal a csticsdetektorok altal meghatarozott két poziciot (iddpillanatot), mig Ul és
U2 a két amplitudot jeloli, melyeket az A/D konverter alakit digitalis jellé. A START vonal egy
részecskéhez tartozo jel-part €s az A/D konverzidhoz sziikséges idot jeloli ki. Az ENABLE vonal
pedig az egyes cstcsdetektorokat engedélyezi a koincidencidk elkeriilésének érdekében. A
DELAY adja meg, hogy mikor indulhat a masodik csucsdetektor.

El6fordulhat, hogy kisebb részecskékrdl csak az egyik hulldimhosszon detektalunk értékelhetd
jelet. Ezeket az eseményeket kiilon kezeljiik. Ehhez hasonloan kezeljiik azokat az eseményeket
is, amikor a magas koncentracié miatt egyszerre tobb részecske is jelen van a mérési
térfogatban, ami hosszan elnyujtott jelet eredményez. Ily modon a jelalak elemzésével
kisztirhetjiik azokat az eseményeket, amelyek hibas eredményhez vezetnek.

Szoftver

A berendezéshez kifejlesztettem egy mérésvezerld, adatgytijté és feldolgozo szoftvert (2.13.
abra), amely valds iddben jeleniti meg a mért adatokat, a méreteloszlast és a komplex
torésmutatot. A méréskiértékelési algoritmust és a szoftvert tobb irdnyban is fejlesztettem.
Egyrészrél a mérési tapasztalatok alapjan folyamatosan optimalizaltam a korabban kidolgozott
méréskiértékeld algoritmust a mérhetd mérettartomany kiszélesitése és a felbontds novelése
érdekében. A berendezés alsd mérési hataranak csokkentése érdekében a négy detektor jelet
eltérd sulyozassal vettem figyelembe abban az esetben, ha a részecskékrdl a hatra szoras annyira
kis jelet adott, amelyet mar az adott detektor nem tudott érzékelni. Ekkor az eléreszorasokat
nagyobb sullyal vettem figyelembe, igy tudtunk lemenni 0,6 mikronrol 0,35 mikronos méretig.

20



Ekkor azonban elvesztettiik a torésmutaté meghatarozasanak lehetdségét, a berendezés optikai
részecskeszamlalo (OPC) lizemmoddban miikddott ebben a tartomanyban. Hasonld eljarast
kovettem a fels6 mérési hatar kiterjesztésére, ekkor a hatraszorasokat vettem figyelembe
nagyobb stllyal. Erre is érvényes az eldbbi kitétel. A kiterjesztett tartomanyokban csdkkent a
mért paraméterek szdma, ami a meghatarozando méret és komplex térésmutatd pontossaganak
romlasahoz vezetett. Emiatt ezt az opcidt altalaban nem hasznaltam.

A szoftverfejlesztés masik irdnya a hosszabb mérési kampanyokban torténd folyamatos
feliigyelet nélkiili adatgytijtésre irdnyult. A mérésvezérld szoftvert olyan moédon alakitottam at,
hogy az adatok rogzitése mellett csak néhany informaciot irjon ki a képernydre, amelybdl
megallapithatd, hogy megfeleléen mitkddik-e a berendezés. A tarolt adatokat azutan utélagosan
dolgozzuk fel, amelyhez paraméterezhetd, automatikus feldolgoz6 eljarasokat irtam. Az
adatfeldolgozas a fentiekben hattérfolyamatként is miikodhetett, melyhez megvalositottam a
feldolgozott adatok adatgyiijtéhoz vald tovabbitasat is, akar vezetéknélkiili kapcsolaton
keresztiil is. Ez utobbi fejlesztések mar a berendezés hordozhatd, terepi mérésekre is alkalmas
verzidjahoz késziiltek.

A fenti eljarasok nagymértékben csokkentették a hibas események regisztralasat, ¢és
megnovelték a mért adatok megbizhatosagat €s pontossagat.

Hordozhato berendezés terepi mérésekhez

A Kkisérleti berendezés megépitése utan, miutan labortériumi mérések soran meggydzddtem a
miikodésének helyességérdl, megépitettiik annak hordozhatd, terepi mérésekre is alkalmas
valtozatat. Az optomechanikai rész, a pumpa, a jelfeldolgoz6 elektronika mind bekeriilt egy
miiszerdobozba (2.11. abra), melyhez egy laptopot csatlakoztattunk. A tapasztalatok alapjan
lecser¢ltiik a két megvilagitd 1ézerforrast egy 660 nm hullamhossza piros, és egy 808 nm
hullamhosszt infravords 1ézerdiddara. Mindketté linearisan polarizalt (10:1) félvezetd 1ézer
volt ~100 mW teljesitménnyel. Bar a berendezés mérési tartomanya még elég limitalt volt
(0,65 um), igy is alkalmas volt a benne megvalositott mérési mddszer hatékonysaganak
igazolasara. A berendezés jelenlegi korlatai nem elvi jelleglieck, hanem az aktualisan
alkalmazott 1ézer, detektor €s optika altal szabott hatarok.

DUAL

2.11. abra A berendezés optomechanikai egysége végsO Osszeszerelés elbtt (balra) valamint a
kifejlesztett kisérleti berendezés (jobbra).
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Meg kell emliteni, hogy bar a torésmutatd altaldnossagban hulldmhosszfiiggd, azonban az
altalunk hasznalt két hulldmhossz olyan kozel van egymashoz, ami nem eredményez
szamottevo kiilonbséget.

A mérési modszer és a jelfeldolgozédsi séma kidolgozasa mellett a berendezés vezérld,
adatgy(ijtd ¢s adatfeldolgozd szoftverének kifejlesztése, annak behangolédsa, belizemelése,
kalibralasa és tesztelése, valamint alkalmazasai is a sajat eredményeim kozé tartoznak.

2.4. Eredmények
2.4.1. A mérési modszer laboratoriumi tesztelése

A berendezés kalibralasa

A berendezés kalibralasdhoz és a tesztekhez pneumatikus porlasztasi elven miikodé aeroszol-
generatorokkal allitottam el a tesztrészecskéket. A tesztekhez monodiszperz polisztirol latex
(PSL), paraffinolaj, dietilhexil-szebacat (DEHS), és fekete tus részecskéket generaltam.
Mindegyik anyagra igaz, hogy a kapott részecskék gomb alaktak, és ismert a komplex
torésmutatojuk is (2.1. tablazat). A PSL részecskék vizes szuszpenzid formajaban érkeztek és
onnan higitottuk tovabb a megfeleld koncentraciora ultratiszta vizzel. A paraffinolajat
kozvetleniil porlasztottuk, mig a DEHS olajbdl és izopropil alkoholbdl 0,5%-os oldatot
készitettiink a porlasztas el6tt. Az abszorbeald fekete tust 50%-ban higitottuk ultratiszta vizzel.

2.1. tablazat A laboratoriumi mérésekhez felhasznalt anyagok és komlex torésmutatojuk

Anyag komplex torésmutatod
Dietilhexil-szebacat (DEHS) 1,45+ 0,0
Fekete tus (Staedtler Mars Ink No. 745) 1,70 + 0,32
Polisztirol latex (PSL) 1,59 + 0,0
Paraffin olaj 1,48 + 0,0+

Mivel a PSL részecskék eleve monodiszperz méreteloszlassal érkeztek, porlasztas utan egy
diffuzios szariton keresztiil kertiltek a berendezésiinkbe és egy referenciaberendezésbe. A tobbi
anyag porlasztds utdn polidiszperz részecskéket eredményez, ezért egy differencidlis
mobilitdsanalizatorral (DMA) valasztottam ki egy monodiszperz frakciot, melynek méretét
valtoztatni lehetett 10 és 950 nm kozott. A DMA el6tt egy ionizald forras biztositotta a
részecskéken az egyensulyi toltéseloszlast. A részecskék a DMA-ban a tiszta 1égaram, €s a két
elektroda kozotti fesziiltségkiilonbség hatasara 1étrejovo elektrosztatikus tér altal meghatarozott
trajektoriat kovetik. A trajektoria fiigg a részecskék mobilitasatol (e/m), vagyis a rajtuk 1évo
toltéstol €s a méretiiktol is [64]. A laboratdériumi mérési dsszeallitast mutatja be a 2.12. abra.

A kalibréalashoz el6szor meghataroztam mind a négy detektorra a szort intenzitassal kapcsolatot
teremtO skalazasi faktorokat. Az optikai részecskeszamlalok kalibralasahoz leggyakrabban
monodiszperz PSL részecskéket haszndlnak, mert jol definialt tulajdonsagokkal (kis szérasa
eloszlas, pontos méret, ismert torésmutato €s stiriség) rendelkeznek. Mivel a detektorok valasza
1,5 V-ig linearisnak tekinthetd a szort intenzitds fliggvényében, ezért elegendd két megfeleld
méretet kivalasztani a skalazasi faktorok megallapitasahoz.

22



kivezetd cs6

-~ von Aeroszol
,,,,,, _ = generdtor - Qtahilitas toszt
i ‘ g polidiszperz 11 Stabilitas teszt
s s
T \u/ aeroszol | © 1.0x10 J Fmo 3
<) 3
........ L - T ogde A, g
Putter tartaly H cPe 0007-25um [° &
i £ o OPCéssz.  03-10um s
I 3
50 3 t = ! 2
3 25 2 ! e L %
< 20 E aadks LS D L
£1s g \ ) o
e | 2 g0 Lo 8
»g‘ 5 T T T T T T
= J 0 20 40 60 80
I neutralizalo 106 perc)
Részecske méret [um] u -/ \7]
i Aeroszol
e generator
diffzios szaritd
= —— v
)
i 30 o ®©
3 o
£, o
3 ) o
1B o
. == s ¢

monodiszperz
aeroszol

lopc, bwops, ... |

| Referencia miiszer - CPC

2.12. abra A tesztekhez és a kalibralashoz hasznalt laboratorumi 0sszeallitas.

Az els6 tesztek sordn a detektorok linedris tartomanyaban vizsgéalodtunk, késobb figyelembe
vettiik az ettdl eltérd valaszfiiggvényeket is. A tesztekhez 0,7 €s 2 mikrométeres méretii PSL
részecskéket valasztottunk, mert mindketté mérhetd jelet szolgaltatott mind a négy térszdgre €s
a detektorjelek a linearis tartomanyban maradtak. A négy szérasi térszog alatt mért

intenzitaseloszlaseloszlasok maximumainak meghatdrozasaval kaptuk meg a skalazasi
faktorokat (2.13. dbra).
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2.13. abra A berendezés szoftverével a behangolas és kalibralas soran 2 pm-es PSL részecskékrol
kapott intenzitaseloszlasi gorbék a négy szorasi térszogre.

23



A berendezés behangolasandl, a jelek oszcilloszkopon torténd megfigyelése mellett, az dbran
mutatott gorbék nyomon kovetesével lehetett optimalizalni a 1ézer és a detektorok beallitasait.
Az intenzitaseloszlas gorbék kiszélesedése akkor jelentkezett, amikor nem volt megfeleléen
a detektorok bedllitasa, és a kamraban esetleg jelenlévd szort hattérfény is befolyasolta. A
detektorok beallitdsat az intenzitas-hisztogramokon megjelend csucsok alakjdnak ¢és

crcr

Laboratoriumi tesztmeéreések

A kalibralds pontossdgat masfajta részecskékkel is ellendriztem. Paraffinolaj részecskéket
generaltam pneumatikus porlasztassal, melybdl a DMA-val vélasztottam ki monodiszperz
frakciokat. Nyolc méretre teszteltem a berendezést 400 és 950 nm kozott (2.15. abra). Egy
ilyen tesztet mutat a 2.14. abra, ahol az oszcilloszkopon lathat6 a négy detektorjel, valamint a
jelamplitado eloszlasok a négy szorasi térszogben.

2.14. abra A kalibralés soran kapott jelek a 4 detektoron, amelyek a két kiillonb6zé hullamhossza
1ézerbél szarmazod elbre- és hatraszorast mérik minden a mintavételezé térfogaton athaladd
részecskén (baloldal), valamint az ezeknek megfeleld, a jelfeldolgozo elektronikaval felvett
jelamplitado eloszlasok 950 nm-es paraffinolaj részecskékre (jobboldal).

A szort intenzitaseloszlasokat Osszevetettem a kalibracié sordn meghatarozott skalazasi
faktorokkal sulyozott elméleti szorasi gorbékkel (2.15. abra). Lathat6, hogy az atlagértékek jo
egyezést mutatnak az elméleti értékekkel. Az dbran lathato hibasavokat az intenzitaseloszlas
gorbékre a csucsoknal illesztett Gauss eloszlasok félértékszeélesége adja meg.

A korabban ismertetett adatkiértékeld algoritmussal meghatdroztam a részecskék méretét és a
torésmutatojuk valos €s képzetes részét. A fejezetben ismertetett méréseket megismételtiik a
Bécsi Egyetem Aeroszolkutato laboratdriumaban is, ahol a kzos mérések soran a paraffinolaj
helyett DEHS-t hasznaltunk tesztrészecskéknek. A kapott eredmények egy relevans szeletét a
2.2. tablazat mutatja be.

Ezek alapjan, a laboratériumi mérések azt mutatjak, hogy legalabbis gomb alaku részecskékre
a rendszer hozta a papirformat, és a torésmutatotol fiiggetleniil 10%-on beliil képes volt
meghatarozni a részecskék méretét, s 15%-on beliil a torésmutatd valds €s képzetes részét is.
A laboratoriumi tesztek utan kovetkeztek a terepi mérések, ahol elsdsorban a részecskék
abszorpcids tulajdonsagaira koncentraltunk, amit a torésmutato képzetes része hataroz meg.
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2.15. é4bra A Dberendezés valaszfiiggvényének ellendrzése csatornanként paraffinolaj
részecskékkel. A folytonos vonalak a szort fény Mie-elmélet alapjan szamolt intenzitasat
mutatjak, a korjelolok pedig a mért értékeket, melyeket 10 bites felbontassal digitalizaltam.

2.2. tablazat A laboratériumi mérések soran a D, méretre és az m = n + ki komplex tdrésmutatora
kapott tipikus eredmények. A Dpma méret a DMA-n beallitott méretet jelenti.

Anyag Dpwma [um] D, [pm] n k
DEHS 0,589 0,588 £0,01 1,55+0,20 0,02 +0,04
DEHS 0,633 0,643 £ 0,04 1,45+0,09 0,02 £0,03
DEHS 0,73 0,731 +0,09 1,46 £ 0,02 0+ 0,04
DEHS 0,846 0,834+ 0,03 1,46 £ 0,02 0+ 0,04
PSL 1,0 0,949 £ 0,01 1,60 £ 0,02 0+0,04
Fekete tus 0,75 0,728 £ 0,09 1,62 +0,08 0,34+0,10
Fekete tus 0,845 0,811 +0,08 1,61 +£0,02 0,32 +0,20
Paraffinolaj 0,6 0,58 £0,03 1,46 £ 0,04 0+0,03
Paraffinolaj 0,8 0,81 £0,07 1,48 £ 0,08 0+ 0,04
Paraffinolaj 0,95 0,92 +0,05 1,49 +£ 0,03 0+ 0,02

2.4.2. A varosi aeroszol abszorpcios tulajdonsagainak vizsgalata

Az aeroszol analizator hordozhat6é valtozatanak elsé terepi bevetése soran a Szegedi
Tudomanyegyetem Fotoakusztikus Kutatocsoportjaval kozdsen 1€gkori aeroszolok abszorpcios
tulajdonsagait és méreteloszlasat vizsgaltuk varosi kornyezetben. Az altalunk fejlesztett
berendezés mellett egy optikai részecskeszamlalo, egy fotoakusztikus spektrométer, és egy
aecthalométer is szerepelt a mérési kampanyban. Az aeroszol részecskéket a kornyezetvédelmi
monitorozasukra vonatkozd szabvanyok szerinti mérettartomanyokban vizsgaltuk az erre
vonatkoz6 mintavételezési feltételek mellett.
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Az aeroszol analizator mérési eredményeit (a méretet ¢és koncentraciot illetden)
Osszehasonlitottuk a kereskedelmi forgalomban kaphatd optikai részecskeszamlald (Grimm
1.109) adataival, és nagyon jO egyezést tapasztaltunk a két miiszer 4altal atfogott
mérettartomanyok metszetében (0,65 um). A fotoakusztikus spektrométerrel ¢és az
aethalométerrel mért €s az altalunk meghatarozott adatok 6sszevetése meggydzden igazolta az
aeroszol analizator képességét a komplex torésmutatd képzetes részének meghatarozéasara a
részecskeméret fliggvényében. Megjegyezziik, hogy az aeroszol részecskék abszorpcios
tulajdonsagainak (torésmutatojuk képzetes részének) mérése segithet a kiilonb6zd forrasokbol
szarmaz6 frakciok részaranyanak meghatarozasaban (pl. égéstermékek, por, stb.).

A mérések leirasa

A mérémiiszereket egy klimakontrollalt mobil mérdallomasban helyeztiik el. A mintavételezés
egy kozpontilag kialakitott mintavevon keresztiil tortént, amely kb. 3,5 m magassagban volt a
furgon tetején. A bemenet és a miiszerek kozott a mintavételi csdvek a lehetd legrovidebbek
voltak vertikalis kialakitasban.

A méréseket két helyszinen végeztiik Budapesten 2010 marciusaban. Az egyik helyszin az
Orszagos Meteorologiai Szolgalat Gilice téri telephelye volt (2.16. abra), a masik pedig az
ELTE Astorianal 1év6 kampuszan a Trefort-kertben.

A mérések soran rogzitettik a kovetkezd meteorologiai paramétereket is: szélirdny,
hémérséklet €s relativ paratartalom. A napi atlaghdmérséklet -4 és +4 °C kozott valtozott. A
Gilice téri allomas két forgalmas foutvonal kozott helyezkedik el, néhany szdz méteres
tavolsagra azoktol. A Trefort-kert Budapest belvarosaban taldlhatdo egy nagy forgalmu utca
mellett.

A mérésekhez hasznalt miiszerek kiilonboz6é mintavételi idovel dolgoztak. A tovabbiakban a
mért adatsorokbdl képzett egy oOrds atlagokat mutatom be. A berendezés altal atfogott
mérettartomanyt a kornyezetvédelmi monitorozésra vonatkoz6 szabvanyok szerinti
mérettartomanyokra osztottam a vizsgalatok soran: < 1 pm, 1-2,5 pum és 2,5-10 um. Mivel az
aeroszol analizator csak 5 pm-ig mér, értelemszertien a legfolsé tartomany 2,5-5 pm.

2.16. dbra A balodali kép jobb oldalan lathaté a klimakontrollalt mobil mérdéallomas az Orszagos
Meteoroldgiai Szolgalat Gilice téri telephelyén, valamint a beépitett miiszereink a jobboldali
képen.
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Bar vizsgalataink soran az aeroszol részecskék abszorpcids tulajdonsagaira 6sszpontositottunk,
megjegyezziik, hogy a mérések sordn a torésmutatd valds részére 1,5-1,8 kozotti értékek
adodtak.

Eredmények és diszkussziojuk

A mérési kampanyok lebonyolitasa soran az egyik feladat a berendezések altal mért adatok
megbizhatdsaganak igazolésa, és a kiilonb6zé modszerekkel és miiszerekkel mért eredmények
Osszehasonlitasa. A mérési kampanyokban kiilonb6z6 detektalasi geometriat megvalosito
optikai részecskeszamlalokkal vettiink részt, mindegyik eltéréd mérettartomanyban és eltérd
felbontassal miikddott. A nagyobb mérettartomannyal a Grimm 1.109 optikai
részecskeszamlald berendezés rendelkezett (0,25-32 pum), amelyben szélesszogli merdleges
szoOrasi geometriat valdsitottak meg. Az altalam kifejlesztett DWOPS-ban eldre- és hatraszorasi
geometridban is gyiijtjiik a szort fényt és a 0,6—5 um-es tartomanyban érzékeljiik a részecskéket.
Ezek alapjan a mért koncentraciok Osszehasonlitdsanal a Grimm 1.109 berendezést vettiik
alapul és csak a masik berendezéssel atfedé méret csatorndiban szamoltuk a koncentracidkat.
A 2.17. abra mutatja a két miiszer altal mért koncentracidkat a Gilice téren €s az Astorianal
végzett mérések soran. Lathato, hogy a két berendezés éaltal mért adatok jol egyiitt futnak,
kisebb eltérésektol eltekintve gyakorlatilag egyforman teljesitett a két miiszer. Az dbrakon tobb
napon ativeld mérési adatok vannak feltiintetve, ahol a kezd6 iddpontok a grafikonok bal alsé
sarkaban vannak megadva. A vizszintes tengelyen a mérés elinditasatol eltelt id6 van megadva
oraban, a fliggdleges vonalak minden nap a 0:00 orat jelolik.
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2.17. dbra Az aeroszol analizator altal és a Grimm 1.109 miiszer altal (a DWOPS altal is

detektalhaté méretli (0,65 pm) részecskékre lesziikitett tartomanyban) mért koncentraciok

idébeli valtozasa a Gilice téren egy 15 napos mérési kampany, és az Astorianal (Muzeum korut,

Trefort-kert, ELTE) egy 6 napos méréssorozat alatt.

A két mérési kampany alatt a DWOPS és a Grimm miiszerek altal mért atlagkoncentraciok
2026 és 1997 részecske/liter voltak, a koztikk 1évé atlagos abszolut eltérés pedig 378
részecske/liter volt. A két adatsor kozott erds és szignifikans korreldciot talaltunk (Pearson
korrelacios egyiitthatd: r = 0,95, p < 0,05).
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Ezek alapjan megallapithatd, hogy az altalunk fejlesztett aeroszol analizator altal mért
darabszdm koncentracio jO egyezést mutatott az optikai részecskeszamlald atfedo
mérettartomanyaban mért adatsorokkal a mérési kampanyok alatt.

Abszorbealo frakciok

Az aeroszol analizator altal a Gilice téren €s az Astorianal mért komplex torésmutatod adatokbol
kiszamoltam az abszorbeal6 frakciok aranyat a teljes koncentraciohoz viszonyitva, kiilonb6zé
mérettartomanyokra (2.18. dbra). A tovabbiakban abszorbeald részecskének azokat nevezem,
amelyek torésmutatojanak képzetes része nagyobb, mint 0,1. Az abrakon szerepel a berendezés
altal mért teljes mérettartomanyra (0,6—5 pm) szdmolt arany (fekete vonal), valamint az 1
mikrométernél kisebb (piros vonal), az 1-2,5 um-es (kék vonal) és a 2,5 mikrométernél
nagyobb részecskékre vonatkozd ardny is (z6ld vonal). Minden egyes ardany az adott
mérettartomanyra vonatkozik, vagyis példaul az 1 mikrométernél kisebb részecskék esetén az
1 mikrométernél kisebb abszorbeald részecskék szamat hasonlitjuk 6ssze az 1 mikrométernél
kisebb 0sszes részecskeszdmmal.
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2.18. abra Az abszorbeald részecskék aranya a Gilice téren és az Astorianal végzett mérések

soran. A teljes mérettartomanyra (0,6—5 um) szdmolt ardnyt mutatja a fekete gorbe, az

1 mikrométernél kisebb részecskékre vonatkozo aranyt a piros gorbe, a 1-2,5 um tartomanyra

vonatkoz6 aranyt a kék gorbe, és a 2,5 um f616tti tartomanyra vonatkozo aranyt a z6ld gorbe.

Az éabrakon megfigyelhetd a részecskék optikai tulajdonsdgainak eltérd iddbeli valtozéasa a
kiilonb6z6 mérettartomanyokban, ami egyéb informacidkkal egyiitt alapjat képezheti a forrasok
szerinti szelekcionak.

Az atlagos abszorpcio

A mért adatokbdl meghataroztam az abszorbeéald frakcidra a komplex torésmutatd képzetes
részének atlagat az id6 fiiggvényében. Ezeket az adatokat mutatja be a 2.19. abra a Gilice téren
¢s az Astorianal végzett mérésekre. Az adatokat a korabban emlitett harom méretfrakcioban
abrazoltam. A tovabbiakban a részecskék abszorpcidjan a torésmutatd képzetes részét értem.
Az adatok alapjan egyértelmiien megallapithato, hogy a szubmikrométeres frakcidoban jelentds
mennyiségl, erdsen elnyeld részecske van jelen 0,7-es atlagos abszorpcidval, ami széntartalmu
részecskék jelenlétére utal.

28



Gilice tér Astoria

0,8 - - 0,8
0,7 - V_/'N WM A = 0.7
S 06 06 &
o (7]
= N
[e] (o]
N , —— 0,6-1pm 3
< -0 &
- 0,4

/NWM’W\/—UJ\H_A_ 0.3

| I I I I I I I I I I I I I I I I I I I
? 16 40 64 88 112 136 160 184 208 232 256 280 304 328 f10 34 58 82 106 130
2010.03.05 8:00 A mérés inditasatol eltelt id6 [ora] 2010.03.19 14:00

2.19. abra Az abszorbeald részecskék (komplex torésmutatd képzetes része >0,1)
abszorpciojanak idébeli valtozasa kiilonb6z6 mérettartomanyokban (a komplex térésmutatd
képzetes részének 1 oras atlagaibol képezve).

Figyelembe véve, hogy téli flitési iddszakban, forgalmas utvonalak kozelében torténtek a
mintavételek ez nem meglepd eredmény. A részecskeméret ndvekedésével csokken az atlagos
abszorpcid is, ami arra enged kovetkeztetni, hogy, mig a kisméretli részecskék esetén az
aeroszol kiilsd keveredése (kiilonbozd abszorpcioji részecskék elegye), addig a nagyobb
részecskék esetén a belsé keveredés (kondenzacié vagy koagulacido tutjan keletkezo,
abszorbedlo részt is tartalmazoé részecskék) dominal [65].

Osszehasonlito elemzések

Az aeroszol analizatorral mért koncentracio €és abszorbedlo frakcio részaranyanak adatsorait,
valamint az aethalométerrel mért korom koncentracié idébeli valtozasait a 2.20. dbra mutatja
be. Az abran egyidejlileg a homérséklettel és a relativ paratartalommal, a széliranyt is
abrazoltam. Ezek a mérési eredmények azt mutatjak, hogy az elsé 5 nap soran a DWOPS éltal
mért aeroszol koncentracid és az aethalométerrel mért korom koncentracido kozott erds
korrelaci6 van, a 6. napon, amikor a szélirdny megvaltozott, ez a tendencia is megvaltozott.

ro

Késobb, a 9. nap utan ismét megtigyelhetd volt.

A DWOPS éltal mért abszorbedld frakcio valtozasainak az 6sszehasonlitdsa a teljes aeroszol
koncentracioval és a széntartalmi részecskék koncentracidjaval azt mutatjak, hogy az
abszorbedld frakcid6 nem csak korombol all. Itt a szélirdny valtozdsa megvaltoztatta az
abszorbeald frakcid részardnyat, ami arra mutat, hogy megvaltozott az aeroszolfrakciok
Osszetétele — a sz¢él mas fajta részecskéket hozott.

A 40., 60., és 175. oraknal a részecskeszdmban megfigyelhetd csucsok szoros dsszefiiggésben
vannak az id6jarasi viszonyok gyors valtozasaival. Nem csak a sz¢lirany valtozott meg, hanem
az utobbi két esetben a relativ paratartalom is.

Az abszorbedld frakciok kiilonbozé trendeket kovettek a két helyszinen. Az 1 mikrométer
folotti mérettartomanyokban mindkét helyszinen 10-20% kozott ingadozott az elnyeld
részecskék részaranya. A szubmikrométeres mérettartomanyban viszont, az elsé 60 Orat
leszamitva, magasabb az abszorbedlo részecskék részaranya a Gilice téren, mint az Astorianal.
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2.20. abra A DWOPS altal mért aeroszol koncentracid, az acthalométerrel mért szén koncentracid
és a DWOPS altal mért abszorbeal6 frakcié részaranyanak valtozasa a Gilice téri mérések soran.

A jobboldali y tengelyen a mértékegység darab/liter a darabszam és ng/m® a BC
tomegkoncentracio esetén.

Az els6 60 o6rdban hasonlo értékeket és aranyokat lathatunk a két helyszinen mért adatsorokban.
Ennek a jelenségnek a magyardzatat a kovetkezokben kereshetjiik. A levegdben jelenlévd
aeroszolok folyamatosan valtoznak. A keletkezésiik utan koagulacid, aggregacio, kondenzacio
utjan valtozhat a méretilk ¢és Osszetételilk, amit aeroszol Oregedésnek is neveznek a
szakirodalomban. A kozlekedés altal generalt abszorbedlo részecskék eredeti mérete joval a
miiszerek detektalasi hatara alatt van (pl. a dizelmotorok altal kibocsatott koromrészecskék
tipikus mérete 80-100 nm). Egy id6 utdn azonban a kordbban emlitett folyamatok hatdsara
novekedésnek indulnak, és felndnek a detektalhatdo mérettartomanyba.

Az optikai részecskeszamlald és az aeroszol analizator mellett egy 7 hullimhosszon mérd
aethalométerrel és egy 4 hulldmhosszon mérd fotoakusztikus spektrométerrel [56] mértiik a

Mivel az aethalométerrel mert koncentraciok jo egyezést mutattak a fotoakusztlkus
spektrométer altal mért adatokkal [56], ezért a tovabbiakban csak az el6bbi eredményeit
mutatom be. A 950 nm-es hullémhosszon mért adatok jol jellemzik az abszorbeél() részecskék
valtozasaval fo glalkoztam, az altalunk mért abszorpciods tulajdonsagokkal Valo Osszehasonlités
volt a célom. Emiatt nem vettem figyelembe az aethalométereknél az abszolut koncentraciod
meghatdrozasakor altalanosan alkalmazott korrekcidkat, amelyek rdadasul az altalunk mért
viszonylag alacsony koncentraciok mellett nem is voltak relevansak [66].
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3

Az aethalométerrel mért tomegkoncentracio6 2000 ng/m’ koriil ingadozott és jelentds

kiugrasokat mutatott a széliranyvaltasokhoz kapcsolhatoéan (2.20. abra).

Az optikai részecskeszamlalo altal mért koncentracié adatsorokat is felbontottam a kordbban
emlitett 3 mérettartomanyra (0,25-1, 1-2,5 és 2,5-10 um). Megjegyzendd, hogy ezek a méretek
itt optikai méretek, €s a felosztast befolydsolja a részecskék torésmutatoja.
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2.21. abra Az aecthalométer altal mért tomegkoncentaciok és az optikai részecskeszamlalo altal a
kiilonb6z6 mérettartomanyokban mért darabszamkoncentraciok 6sszehasonlitasa.

Mindazonaltal megfigyelhetd, hogy az aethalométerrel mért koncentracié adatsorok jol
korreladlnak az optikai részecskeszamlalo altal mért adatsorokkal (2.21. abra). Kiilondsen a
szubmikrométeres tartomanyban talaltunk erds korrelaciot (r = 0,74, p < 0,05), ami arra enged
kovetkeztetni, hogy ebben a mérettartomanyban jelentds mennyiségli abszorbeal6 anyag van.
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2.22. dbra Az abszorbeald részecskék koncentracigja kiilonb6zo mérettartomanyokban és a BC
koncentracié Gilice téren végzett mérések soran.
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Az egy mikron f0lotti tartomdnyban kozepesen erds korrelaciot taldltam (ri2s um = 0,63 és
r2,5-10pm = 0,53, p <0,05).

A BC koncentraci6 adatsorait Osszehasonlitottam az aeroszol analizatorral meghatarozott
abszorbedld részecske koncentracioval is (2.22. ébra). Bar a teljes adatsorra kozepesen erds
korrelaciot tapasztaltunk (r= 0,53, p <0,05), voltak id6szakok, példaul az elsé 136 6ra, amikor
a két adatsor kozott erds korrelacio allt fenn (r = 0,83, p < 0,05).

A bemutatott Pearson korrelacids egyiitthatd értékek mindegyike szignifikans p < 0,05 szinten.

A szélirdny valtozasainak hatdsa nyomon kovethetd az Osszes mért adatsoron. A BC
koncentraciok jol korreldlnak a darabszamkoncentraciokkal. A koromrészecskék (BC) aeroszol
analizator 4ltal meghatarozott abszorpcidja, vagyis a torésmutatojuk képzetes része,
Osszhangban van az irodalomban talalhat6 értékekkel m =2 - 0,8:i [67].

2.5. Osszegzés

A korabban altalam kidolgozott, az aeroszol részecskék méretét és komplex torésmutatojat
egyidejlileg meghatarozd mérési modszer alapjan megépitettiink egy laboratoriumi kisérleti
berendezést, majd ez alapjan egy hordozhatd, valos kornyezetben végzett mérésekre is alkalmas
berendezést.

A laboratériumban mesterségesen eldallitott, jol definialt tulajdonsagu részecskékkel végzett
kisérletekkel igazoltam, hogy a javasolt mddszer a varakozasoknak megfeleléen miikodik, és
10%-0s hibahatdron beliil képes meghatdrozni a tesztrészecskék méretét, s 15%-on belill a
komplex torésmutatojanak valos és képzetes részét.

Mérési kampanyokban vizsgaltam az aeroszol részecskék abszorpcios tulajdonsagait varosi
kornyezetben kiilonbozd helyszineken. A mérések sordn a bemutatott aeroszol analizald
berendezéssel a méreteloszlasok és koncentraciok mellett meghatdroztam az abszorbeéld
részecskék részaranyat és atlagos abszorpcidjat a kornyezeti monitorozasnal szabvanyos
mérettartomanyokban. Hasonld6 mdédon meghataroztam az abszorbedlo részecskék darabszdm
kapott eredményeket Osszehasonlitottam a referencia miiszernek hasznalt optikai
részecskeszamlalo adataival és jO egyezést kaptam az atfedd6 mérettartomanyban. Az
abszorpcidra vonatkozd eredményeket Osszehasonlitottam az irodalombol vett, valamint a
fotoakusztikus spektrométerrel és az aethalométerrel mért adatokkal, ahol szintén elfogadhato
egyezést tapasztaltam. A mért adatokat elemeztem az idéjarasi viszonyok fiiggvényében.
Megallapitottam, hogy a részecskék méreteloszlasa, koncentracioja és optikai tulajdonsagai
nem csak a homérséklettdl és a paratartalomtol fiiggenek, hanem a szélirany is jelentdsen
befolyasolja azokat. Ennek oka az volt, hogy kiilonb6zd teriiletek felél hozta a szél a
részecskéket, ugymint kertvarosi kdrnyezet, forgalmas ttvonal, belvarosi régio.

A kapott eredmények alapjan igazoltam a mérési modszer mitkdddképességét és pontossagat
laboratoriumi ¢€s terepi kortiilmények kozott is.
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3. OPTIKAI MODSZEREK AZ AEROSZOLOK EGESZSEGUGYI HATASAINAK
VIZSGALATARA

Az aeroszolok nem csak az éghajlat és az id6jaras alakuldséban jatszanak kiemelkedd szerepet.
Jelentés hatasuk van az egészséglinkre is, hiszen diszperzios kozegik az ¢lethez
elengedhetetlen levegd. A levegdben eloszlott részecskék — melyek hosszabb-rovidebb idén
keresztiil ott is maradnak — hordozzédk azokat az Osszetevoket, amelyeknek pozitiv
(gyogyszerek) vagy negativ (korokozok, toxikus, karcinogén, radioaktiv vagy mas karos
anyagok) hatasa van az egészségi allapotunkra. Belélegzésiik utan az aeroszol részecskék
terjedését és kililepedését a légutak geometridja és feliileti tulajdonsagai hatarozzak meg, de
befolyasolja a részecskék mérete, alakja és stirlisége altal meghatdrozott aerodinamikai
jellemzdi és a légutakban aramlo levegd tulajdonséagai is. Csoportunkban a 2010-es években
indult egy egyiittmikodés az MTA KFKI Atomenergia Kutatdintézet (jelenleg
Energiatudomanyi  Kutatokozpont — EK) numerikus tiidomodelleket  fejlesztd
kutatocsoportjaval, mely a mikronos €s szubmikronos részecskék léguti kitilepedésének 1ézeres
optikai mddszerekkel torténd vizsgalatara iranyult. Az egylittmikodés keretében végzett munka
célja a szamitogépes szimulacios eredmények kisérleti ellendrzése, valamint a szdmolasokhoz
sziikséges bemeneti adatok meghatarozasa volt. Az intézetben vezetésemmel létrejott egy
kisérleti hattér, melyet felhasznélva, tiidégyogyaszokkal (Semmelweis Egyetem Pulmonolégiai
Klinikaja, Torokbalinti Tiidogyodgyintézet) dsszefogva tanulmanyoztuk az aeroszol részecskék
terjedését a levegdben és a l1égutakban, valamint meghataroztuk kitilepedési tulajdonséagaikat.
Vizsgalataim targya a légutakban keletkezd — potencialis korokozd hordozoként jelenlévd —
beltéri aeroszoloktdl a léguti betegségek kezelésére hasznalt inhalacios gyogyszer-
készitményekig terjedt. A vizsgalatokhoz meglévé és ujonnan fejlesztett optikai mérési
modszereket alkalmaztam. A fentiekbdl is lathatod, hogy az aeroszolok egészségiigyi hatasait
nem orvosi vagy bioldgiai szempontbol vizsgdlom, hanem a kapcsolodo fizikai folyamatokon
keresztiil értékelem.

3.1. Tudomanyos elozmények

Belteri aeroszolok, korokozok terjedése

Beltéri aeroszolnak a zart térben (pl. lakas, iroda, munkahelyi kornyezet, ipari csarnok,
korterem) eléforduld aeroszolt nevezziik. A beltéri aeroszoloknak szamos forrasa lehet, melyek
koziil tobb az emberi tevékenységhez kothetd (pl. f6zés, takaritas), de az ipari folyamatok soran
is keletkeznek részecskék (pl. 3D nyomtatds, fémmegmunkalas). Beltéri aeroszol a
légzorendszerben keletkez6 ¢és onnan a kornyezetbe kijutd, potencidlisan korokozodkat
tartalmazod aeroszol is, amely kiilonosen fontos kockazati tényezd koérhazi kornyezetben, ahol
az amugy is legyengiilt immunrendszerli betegekre nézve végzetes lehet egy ujabb fertézés.

A beltéri aeroszol és a virusok cseppfertdzéses léguti atviteli kockéazatat 4 tényezd befolyasolja:
az aeroszol részecskék vagy cseppek tulajdonsagai; a beltéri 1égaramlds; virusspecifikus
tényezOk; és gazdaspecifikus tényezok.

A beltéri aeroszolok tulajdonsagait szamos kutatds vizsgalta. Egészségiligyi szempontbol a
leveg6ben lebegd részecskék legfontosabb tulajdonsagai a mérete, 6sszetétele, koncentracidja,
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stirlisége, valamint az aerodinamikai és morfologiai tulajdonsdgai. Ezek adott egyén
légzésmintdzatara egyiittesen hatdrozzdk meg, hogy egy részecske a légzdrendszer mely
részében tlepedik ki, és ott milyen hatast fejt ki.

Az 1j tipusi koronavirus (SARS-CoV-2) okozta jarvanyhoz kapcsolodd kutatasok
megallapitottadk, hogy a fertézés f0 moddja a virusrészecskéket hordozo 1égzdszervi
folyadékokkal valo érintkezés [68]. Kimutattdk, hogy a SARS-CoV-2 atadasa fertdzott
személlyel vald szoros érintkezés utjan, a levegdben terjedd részecskék révén torténhet [68],
[69]. Korabbi adatok alapjan is ismert, hogy fertdzott személyek légzéssel, beszéddel,
tiisszentéssel, kohogéssel, valamint orvosi beavatkozésokkal kiillonbozé méretii, léguti
folyadékokbol 4llo részecskéket bocsatanak ki, amelyek életképes korokozok fert6zé dozisat
hordozzak [68], [69]. Mig a nagyobb cseppek gyorsan kiiilepednek a levegébdl, a kisebb
cseppek és az aeroszol részecskék hosszabb ideig a levegdben maradnak [68], [69]. A betegség
a fert6zoképes virust tartalmazo, kiillonb6zoé méretii, levegdben szallo részecskék belégzésével
terjed [68], [69]. A virust hordozo részecskék a szabad nyalkahartydkra (pl. az orrban, szajban,
szemben, tiidoben) kiiilepedve tovabbitjak a fertézést. A fertdzés egy masik fontos modja a
kilélegzett 1égzorendszeri folyadékokkal szennyezett feliiletek érintése utdn a szennyezett
kezekkel a nyalkahartydk érintése is [68], [69]. A jelenlegi kutatasi projektek e folyamatok
szamos aspektusara Osszpontositanak, a levegdben terjedd részecskék kialakulasanak és
kitilepedésének fizikai megértésétdl kezdve a méretiiket és koncentraciojukat befolyasolo
tényezOk azonositasaig. Eddig tobb olyan fiziologiai és kornyezeti tényezOt azonositottak,
amelyek valosziniileg befolyasoljak a SARS-CoV-2 léguti terjedését. A zsufoltsag és a k6zos
helyiségek megosztasa hatasara a nem megfeleld szelldzéssel vagy levegdkezeléssel rendelkezd
helyiségekben megnohet a levegdben szalld részecskék koncentracidja, €s igy ezen tényezok
novelik a SARS-CoV-2 atvitelének kockazatat [70]. A SARS-CoV-2 léguti atvitelének
kockéazatat meghatarozo egyéb kritikus tényezok kozé tartozik a forrastol vald tavolsag, a
fertdzott személy fokozott kilégzése (pl. fizikai megerdltetés, éneklés soran), a levegd dramlasi
tulajdonsagai €s az expozicié hossza [68]. A levegdben terjedd részecskék mozgasat és méretét
befolyasold dinamikus folyamatok vizsgalata, valamint a részecskék jelenlétének ¢és
mozgasanak megfigyelése és nyomon kdvetése kiilondsen fontos zart terekben, példaul
kortermekben vagy kezeldkben.

A fentieck mentén részletezem a kovetkezOkben az aeroszol részecskéket létrehozo
mechanizmusokat, az aeroszol részecskék és a cseppek ismert tulajdonsagait, a beltéri
légaramlas hatasait, valamint a léguti kiiilepedés folyamatait. Ezeket kombinadlva a
megfert6zddés folyamataval, egyszerli, ugyanakkor hatékony intézkedéseket lehet kidolgozni
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virust tartalmazé részecskék belélegzésének elkertilésére.

Aeroszol részecskék keletkezése a légzorendszerben

Hossza 1t vezetett el addig a felismerésig, hogy egyes betegségekkel, kozvetlen érintkezés
nélkiil, a levegében terjedd korokozok utjan is megfertézédhetnek emberek. Kimutattak, hogy
a légutak kiilonbozo régidiban a tiisszentés, kohogés, nevetés, beszéd, éneklés, vagy akar a
nyugodt 1égzés soran is keletkeznek olyan részecskék, amelyek kilégzés utan akar hosszabb
ideig is képesek a levegdben maradni [69]. Ezeknek a részecskéknek a mérete igen széles skalan
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valtozik. Kezdetben ugy gondoltdk, hogy féleg egy mikrométernél nagyobb részecskék
keletkeznek és jutnak ki a 1égzérendszerbdl [71], [72]. Késdbb, a méréstechnika fejlédésével,
optikai modszerekkel megallapitottak, hogy valdjaban a részecskék tulnyomo része, azaz a
részecskeszam 80-90%-a a szubmikrométeres tartomanyba esik [73]. A légzdérendszerbdl
szarmazo kilélegzett részecskék méreteloszldsaban négy modust kiilonboztettek meg, melyeket
a légutak kiilonbozo részeiben végbemend folyamatokkal hoztak 6sszefiiggésbe [74]-[76]. A
tiidé legmélyebb régidiban, ahol a gazcsere is zajlik, a légutak kinyilasakor 0,1-0,8 pm-es
részecskék keletkeznek az alveolusokat lezard bronchidlis filmréteg felszakadasaval. A
horgékben 1,5-1,8 pm-es részecskék keletkeznek ugyancsak a bronchidlis filmréteg
felszakadasakor, melyet az itt fellépd turbulens dramlasok idéznek eld. A hangszalak hullamzo,
rezgd mozgasanak hatdsara a gégében 1év0 nyakréteg felszakadasa 3,5-5 um-es részecskéket
eredményez. A legnagyobb, 10—100 um-es vagy még nagyobb részecskék, illetve cseppek a
szajiiregben keletkeznek kohogés vagy a tiisszentés soran. Mig a kisebb részecskék
gyakorlatilag minden tevékenység soran létrejonnek (pl. normal 1égzés, beszéd, stb.), addig a
nagyobbak csak az erdteljesebb kohogés vagy tlisszentés esetén fordulnak eld.

A 1égzdrendszerbdl kikeriild részecskék ki vannak téve a tiidotdl alapvetden kiilonbozd
kornyezet hatdsanak. Mig a tiidében a relativ paratartalom kozel 100%-os és a hémérséklet
30-35 °C koriil van, addig egy atlagos szobdban vagy korteremben a paratartalom 1ényegesen
alacsonyabb, idealis esetben 50% koriil, de gyakran ez alatt van, és a hdmérseklet is
alacsonyabb, 20-25 °C koriil alakul. Ebbdl adédoan a 1égzérendszerbdl kikeriild, nagyrészt
vizbol allo részecskék parolgasnak indulnak. A tiszta viz parolgadsi sebessége alapjan
feltételezhetjiik, hogy a kilélegzett részecskék €s cseppek gyorsan parolognak, és mivel nem
csak vizbdl allnak, hanem kiilonb6zd sokat és fehérjét is tartalmazod nyalka, nyal és viz
keverékébdl, nagyon gyorsan, kevesebb mint 1 masodperc alatt elérnek egy a kornyezeti
paraméterektol is fliggd egyensulyi méretet [74].

Amennyiben a tiidé megfert6z6dott valamilyen virussal vagy baktériummal, a 1égutakbdl kijutd
részecskék tartalmazhatjak ezeket a korokozokat, melyek igy a légutakbdl szdrmazd nem
volatilis kozegben hosszabb ideig, akar 6radkon keresztiil életképesek maradnak és képesek
megfertdzni a részecskéket belélegzé embereket [77]-[79].

A részecskék utja a tiidében

Az mellkason beliili légutak elsd kozelitésben egy elagazd csovekbdl allo fa, ahol bar a
kettéagazo csovek egyenként szlikebbek az anyacsonél, de Osszkeresztmetszetiik nagyobb az
anyaagénal, ezért a levegd egyre lassabban dramlik a mélyebb régiokban. A 1égzérendszerbe
belélegzett részecskék egészségiigyi hatasait elsdsorban a térbeli kiiilepedésiik hatdrozza meg,
melyet a 1égutak geometriaja és a 1égzés karakterisztikaja mellett jelentdsen befolyasol a
méreteloszlasuk és fizikai tulajdonsagaik. A részecskék lehetnek szilardak, folyékonyak vagy
folyadékkal bevont szilard maggal rendelkeznek, és mindemellett kémiai Gsszetételiik is igen
komplex képet mutat. A belélegzett részecskék mintegy 40%-a a légutak kiillonbozo régidiban
kitilepedik. A légutakba keriild nagyobb, néhany mikrométer atmérdjli részecskék
tehetetlenségi impakcid vagy szedimentacio utjan iilepednek ki, els6sorban a légutak felsd
részén, mig az ultrafinom részecskék (< 0,1 pm), amelyeknek nagyon kicsi a tomegiik és a
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tehetetlenségiik, eljutnak a tiidé mélyebb régidiba és tobbnyire diffuizié utjan tilepednek ki a
l1égutak als6 részén talalhatd kis a&tmérdjii csovekben és az alveolusokban (3.1. dbra).

Héarom f6 kutatdsi modszer létezik az aeroszol részecskék emberi légutakban torténd
transzportjanak ¢€s kitilepedésének tanulmanyozasara: in vivo, in vitro és in silico.

——Fej, nyak ——Bronchialis ——Alveoldris ——Teljes
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3.1. abra Az aeroszol részecskék ICRP modell alapjan meghatarozott kiiilepedési gyakorisaga a
légutak kiilonboz06 régiodiban a méret fliggvényében, nyugalmi 1égzés vagy kdnnyt fizikai munka
esetére. [80], [81]
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alkalmazott talnyomdsos ¢és szarazpor-inhalatorokbdl szarmazd aeroszolgyogyszerek
hatékonysdganak meghatarozéasara hasznaljak. Ezeket a modszereket mind a gyartok, mind az
ezen eszkozokért felelds szabalyozo szervezetek [82]-[84] széles korben elfogadjak. Az in vivo
mérések azonban emberi kdzremiikddést igényelnek, ami a komplex és draga méréstechnika
(szcintigrafia, ritkabban PET vagy PET-CT) alkalmazasa mellett etikai kérdéseket is felvet, és
a sziikséges miiszerek sok esetben nem biztositjak a megfeleld felbontést.

A fenti problémakra hatékony megoldast jelent az in silico médszer, amelyben a részecskék
emberi légutakban torténd transzportjat és kiiilepedését szamitogépes szimulacidkkal és
numerikus modellekkel tanulmanyozzak. A részecskék mozgasat és kiiilepedését komplex
geometridban leir6 egyenletek megolddsa azonban még mindig kihivast jelent. A
szimuléaciokhoz két f6 kitilepedési modellt dolgoztak ki, az analitikus (sztochasztikus) modellt
[85] és a numerikus (szamitasi aramlastani (CFD) alapi) modellt [86]. Mig az analitikus modell
a részecskék palydjat és kililepedését erdsen leegyszertisitett l1éguti geometridban irja le
képletek segitségével, addig a CFD lehetévé teszi a részecskék palydjanak numerikus
algoritmusokkal torténd kiszamitasat akar valosaghti 3D 1éguti geometridban is, példaul valodi
emberi légutakon rogzitett komputertomografias (CT) adatokbol. Elényei mellett az utobbi
modell meglehetdsen érzékeny a kezdeti és a peremfeltételekre. A nagyobb problémat itt a
kisléguti rekonstrukcio jelenti, amihez nem elég jo a CT felbontasa, rdadasul nagyon sok van
beldle, és még mindig limitalt a szamitasi kapacitas is. Ezek miatt a CFD modellek csak a felsé
¢s a centralis légutakban mutatnak jo korrelacidt az in vivo mérésekkel. Ezzel szemben az
analitikus modellel a kitilepedési hatékonysag az egész tiidére kiszamithato.
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Az in silico modszerek hatékony alkalmazéasahoz kisérleti validaciora van sziikség, amelyet in
vivo vagy in vitro mérésekkel lehet elvégezni. Az in vitro kisérletek nem vetnek fel etikai
kérdéseket, de a mérések komplex kisérleti elrendezéseket igényelnek. A reédlis mérésekhez
redlis légiti modelleket kell késziteni [87], aramldsi paramétereket ¢€s kitilepedési
hatékonysagot kell mérni ezekben a modellekben, valds aramléasi mintakat kell biztositani egy
1égzési hullamforma generatorral, valds koriilményeket (homérséklet, paratartalom stb.) kell
teremteni a mérések soran, ¢és valodi vagy tesztrészecskéket kell hasznalni a mérésekhez.
Ezenkiviil egy szamitasi modszer validalasahoz sziikséges, hogy a szimuldciokat és a méréseket
ugyanazon a geometridn alapulo, digitélis és valos formaban elkészitett modellen végezzék el
[88], mivel csak ez vezethet 6sszehasonlithatd eredményekhez.

Az emberi léguti modellekben a részecskék mozgéasara és kililepedésére vonatkozd
szamitogépes szimulaciok kisérleti validalasara kiilonb6z6é megkozelitésekrdl szamoltak be. Az
elsé in vitro éaramlasméréseket forrohuzalos anemométerrel végezték, ahol az axidlis
sebességek mellett a masodlagos mozgasokat is meghataroztak idealizalt 1éghti ontvényekben
[89]-[91]. Bar az aramléds Osszetettsége, beleértve az oOrvények kialakulasat is, ezzel a
technikaval megfigyelhetdé és szamszerisithetd, a forrohuzalos anemometria egy invaziv
szondat vezet be, amely megzavarja az aramlast. Kiilonb6z6 nem invaziv optikai mérési
technikék allnak rendelkezésre az dramlés jellemzésére a tobbszordsen elagazo, dsszetett 1éghti
geometriaban, azonban ezekhez atlatsz6 modellre van sziikség, korlatozott feliileti
szabalytalansagokkal [92]. A részecskék képalkotdson alapuld sebességmérését oszcillalo
aramlasok vizsgalatara hasznaltdk a tiid0 harom egymast kovetd generacids eldgazasainak
szilikonmodelljén beliil, valamint az alveolaris légutak méretaranyos modelljén beliil az
aramlasi mezd ¢és a részecsketrajektoriak CFD-szamitasainak ellendrzésére [93]. Mas szerzok
1ézeres Doppler sebességmérést alkalmaztak a turbulens részecsketranszport jellemzdinek
meghatdrozasara emberi légutakban, egyenletes és ciklikus dramlas esetén [94]. Vannak
bizonyos kisérletek in vitro aramldsmérések elvégzésére CT-alapu légiti modellekben,
amelyek gyors prototipus-technikaval késziiltek, példaul gammakamera, mégneses rezonancia
képalkotas [95], vagy a magneses rezonancidn alapuld féaziskontrasztos modszer
felhasznalasaval és az aeroszol hordozo kozeghez (levegd) hiperpolarizalt *He gaz
hozzaadasaval [88]. Ezek a moddszerek azonban meglehetdsen koltségesek, ezért ritkan
alkalmazzak dket in vitro vizsgalatokhoz.

Aeroszolgyogyszerek vizsgalatai

A megfeleld inhalacios gyogyszerbevitelt az adott gyogyszer fizikai és kémiai tulajdonsagai, a
hatéanyag receptorkotd képessége és a receptorokkal nagy szamban ellatott 1éguti teriiletre
torténd bejuttatds befolyasoljak. A gyodgyszerkészitmények fejlesztésének egyik irdnya az
alkalmazott eszk6zok és azok hasznéalatdnak vizsgélatain és fejlesztésén keresztiil torténik. A
készitmény tulajdonsadgai mellett maga az inhaldcids eszkdz hatdrozza meg a beletdltott
gyogyszer diszperzidjat, és a légutak geometridja, valamint a belégzési mod is befolyasoljak a
tiidében a kitilepedést.

A legelterjedtebb inhalacios eszk6zok alapvetden két csoportba sorolhatok. Az elsé csoportba
tartoznak a szarazpor-inhalatorok, melyek altal porlasztott részecskék mérete, pontosabban a
tomeg szerinti atlagos aerodinamikai mérete (MMAD), jellemzden a 3—5 mikrométeres
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tartomanyba esik. A masik csoportba a spray tipust inhalator késziilékek tartoznak, melyek
altal emittalt részecskék tomegszerinti median aerodinamikai atmérdje a 0,8—5 mikrométeres
tartomanyba esik. Az inhalacios készitmények és az inhalator késziilékek fejlesztése toretlentil
folytatodik, hiszen mindkét fajta esetében lehet javitani a hatékonysagot, ami a sziikséges dozis
csokkenése mellett magéaval vonja a mellékhatasokat okozo felsdléguti kitilepedés mérséklését
i1s. A szarazpor-inhalatorok hatdsossagat leginkabb befolydsold tényezd a késziilék nem
megfelel6 megszivasabodl ered, mig az aeroszol spray inhalatorok esetében a belégzés és az
elsiités szinkronizalasanak hidnya ronthatja a hatasfokot. Mindkét probléma a célteriiletre jutd
dozis csokkenését okozza.

Az ujfajta gydgyszerhatdanyagok fejlesztésénél az egyik irdny a szemcseméret lecsdkkentése a
nanométeres tartomdnyba. Az aeroszolgyogyszerek esetében nanorészecskének az egy
mikronndl kisebb részecskéket tekintik. A kisebb méret és ezaltal a nagyobb fajlagos feliilet
fokozza a rosszul vizoldhato gydgyszerhatéanyagok oldddasi sebességét, és ezaltal a gyogyszer
részecskek egyrészt konnyebben bejutnak a sejtekbe, masrészt pedig fokozodik a sejten beliili
transzport is [96]. Egy masik elénye ennek a mérettartomanynak, hogy megfeleld vivéanyag-
hatoanyag kombindcio esetén csokken a felso 1éguti kiiilepedés €s igy a hatdéanyag nagyobb
hanyada jut le az alveolaris teriiletre, ami szdmos gyogyszer célteriilete [97], [98].

3.2. Célkitizések

A fejezet cimével Osszhangban munkdm soran arra kerestem a valaszt, hogy mennyiben
alkalmazhaték optikai mérési moddszerek az aeroszolok egészségligylr hatdsainak
meghatdrozasara. Vizsgalataim két témakor koré csoportosulnak, melyek nem teljesen
fiiggetlenek egymastol. Mindkettoben optikai modszereket hasznalok a vizsgalatokhoz. Ezek a
témakorok a kovetkezok.

Az elsd témaban vizsgalataim egyik célja annak meghatarozasa volt, hogy az egészségiligyi
és méreteloszlasat egy korteremben, ahol egy COVID-19-es idds beteget apolnak. Ezen
ismeretek vezethetnek el az egyes tevékenységekhez kapcsolodd kockazatok felméréséhez.
Emellett vizsgaltam egyes egészségiigyi tevékenységekkel kapcsolatos részecskekibocsatast is.
A COVID-19 vilagjarvany alatt a kozismerten aeroszol képzddéssel jaro, a tiildogyogyaszati
diagnosztikdban kiemelt jelentdséggel bird 1égzésfunkcios és bronchoszkdpos vizsgalatokat és
kezeléseket korlatoztak. A célunk itt annak eldontése volt, hogy a megfert6z6dés kockéazata
indokolja-e ezen vizsgalatok mell6zését. A méréseket mindkét esetben valos koriilmények
kozott, az egészségligyi személyzet tevékenységét nem befolyédsolva terveztiik elvégezni.

A masodik témahoz kapcsoldddan a célom olyan optikai mérési modszerek fejlesztése €s Uj
tipusu alkalmazasa volt, amelyek lehetévé teszik az aeroszolok léguti transzportjanak és
kitilepedésének vizsgalatat, ezaltal az aeroszolgydgyszerek bevitelének optimalizalasat és a
mellékhatasok csokkentését. Ezekhez kapcsolodoan a kovetkezd konkrét célokat fogalmaztam
meg: 1) gyogyszerhatdbanyagok jellemzése valos léguti koriilmények kozott, valos 1égzési
mintdzat esetén; kisérleti Uton meghatdrozni szarazpor-inhalator késziilékbdl porlasztott
gyogyszer részecskék méreteloszlasat a belégzési paraméterek (maximalis 1égaram, belégzés
hossza, belélegzett térfogat) fliggvényében.

38



3.3. Alkalmazott eszkozok és modszerek

A kisérleti vizsgalatokhoz felépitettem a sziikséges mérési elrendezéseket, és kidolgoztam
azokat az eljarasokat, modszereket, melyek lehetdve teszik az elméleti és kisérleti eredmények
feldolgozasat, értelmezését, Osszevetését, illetve tovabbi kutatdsokban vald alkalmazéasat. A
kiépitett laboratoriumi hattér részét képezi egy kutatéasi célokra kifejlesztett 1égzésszimulator,
amely képes tetszéleges 1€gzési mintdkat lekdvetni, igy 0sszehasonlithatova teszi példaul az
egészséges €s a léguti betegségben szenvedd emberek l1égzésfunkcidinak eltérése miatt az
inhalalt gyogyszerek kitlilepedésében bekdvetkezd valtozéasokat is. Valos, orvosi képalkoto
eszkozokkel nyert felvételekbdl kiindulo 1égiti geometriai modelleket hoztunk létre 3D
nyomtatassal. A realisztikus tidomodellel végzett kisérletek egyrészt validaljak a szamitdogépes
szimulaciokat, masrészt input adatokat szolgaltatnak azokhoz a szimulaciokhoz, melyek a
kisérletekkel mar nem vizsgalhatd 1€égati tartomanyokra vonatkoznak, valamint kozvetleniil
vizsgalhatok olyan paraméterek hatdsai is, amelyek még nincsenek beépitve a numerikus
modellekbe. Az aeroszol részecskék fizikai tulajdonsdgainak meghatarozasara, aramlasanak
térbeli ¢és iddbeli vizsgdlatara és a léguti kililepedés feltérképezésére lézeres optikai
méréstechnikai médszereket alkalmaztam.

3.3.1. Optikai modszerek az aeroszolok tulajdonsagainak vizsgalatara

Az aeroszol részecskék optikai vizsgalatara szamos modszer all rendelkezésre. A rugalmas
fényszoras (Rayleigh-szoras, Mie-szords) lehetdvé teszi a részecskék szamanak meghatarozasat
egy adott térfogatban, és megfeleld detektalasi geometria esetén a méretiilk mérését is. Ezekbol
az adatokbol kozvetleniil meghatarozhaté a darabszam koncentraciojuk €és a méreteloszlasuk.
Az alakjukra ¢és a stirtiséglikre vonatkoz6 feltételezésekkel kiszamolhato a feliiletiik, vagy a
tomegiik, és igy a tomegszerinti méreteloszlasuk is.

A 2.3.1 fejezetben bemutatott optikai részecskeszamlalok a részecskék méretét a roluk szort
fény intenzitasa alapjdn hatdrozzak meg, igy ezek az optikai méretilket mérik. A gyorsuld
aramlasba juttatott részecskék két lézernyalab kozotti repiilési idejét mérd miiszerek
(aerodinamikai részecskeméret-méré — APS) az aerodinamikai méretet mérik, mely egy olyan
egységnyi slrliségli gdmb alaku részecske atmérdje, melynek iilepedési sebessége a levegdben
megegyezik a vizsgalt részecske tilepedési sebességével. Az aerodinamikai méret hatirozza
meg a részecskék mozgasat a légutakban aramlo levegdben, és igy befolyasolja a
kitilepedésiiket is a 1égutak falan.

A részecskék aerodinamikai méretét olyan miiszerrel is mérhetjiik, melyben a levegd aramlasat
fizikai hatarfeliiletekkel modositjuk, ezaltal a kiilonb6zé aerodinamikai mérettel rendelkezo
részecskék kiilonbozé palya mentén mozognak, ami lehetdvé teszi a méret szerinti
elkiilonitésiiket. Ilyen berendezések példaul a kaszkadimpaktorok, melyekkel kozvetleniil
mérhetd a részecskék tomeg szerinti méreteloszlésa.

A gybgyszeriparban a kaszkadimpaktorokat hasznaltak, és hasznaljdk manapsag is, az
aeroszolgyogyszerek léguti kililepedési tulajdonsagainak vizsgalatdra. A széleskoriien
alkalmazott gyakorlat szerint nagy teljesitményti folyadékkromatografia (HPLC) segitségével
hatdrozzak meg az impaktortalcakon kiiilepedett gyogyszer hatdbanyag mennyiségét. Mivel a
modszerhez megfeleld laboratoriumi hattér sziikséges, és 5—10 adag gydgyszer kell az eloszlas
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meghatdrozasahoz, Kkifejlesztettiink egy optikai képfeldolgozason alapuld kiértékelési
modszert, mely mar egy adag gyogyszermennyiségbdl képes meghatarozni a kiiilepedés
eloszlast a talcakon. Irodalmi adatok alapjan az eredményeink jo egyezést mutattak a HPLC-
vel tortén mérések eredményeivel [99], [100].

Araml6 kozegben a részecskék sebességét 1ézer Doppler sebességmérével mértiik. Ebben a
berendezésben két koherens lézernyalab keresztezésében kialakul egy interferencia
csikrendszer, melyen a részecskék athaladva periodikusan szorjak a fényt, lekovetve a
csikrendszer intenzitaseloszlasat. Az interferencia csikrendszer paramétereibdl (csiktavolsag,
melyet a hullamhossz és a keresztezési szog hataroz meg) és a mért jel frekvenciajabol
meghatarozhat6 a részecske lézersugarakra merdleges sebességkomponense.

crer

OPC — A mérésekhez egy GRIMM 1.109 tipusu lézeres optikai részecskeszamlalot hasznaltunk
(lasd a 2.3.1 fejezet). Gyarilag ezt az OPC-t polisztirol latex részecskékkel kalibraljak, melyek
optikai tulajdonsagai eltérnek a kilélegzett részecskékétdl. Ezért, amennyiben a
1égzorendszerbdl kilépd részecskéket vizsgaljuk, az adatokat korrigdlni kell. Ezen részecskék
pontos Osszetétele szamos tényezotol fiigg, de altalaban szerves és szervetlen oldott anyagok
hig izotdnias vizes oldataként tekinthetiink ra, melynek optikai tulajdonsdgai kozel allnak a
vizéhez [101]. Ezt felhasznalva az OPC mérési geometridjanak ismeretében a
mérettartomanyok hatérait korrigdlni tudjuk a Mie-elmélet alapjan. Szadmolasaim szerint a
légutakbdl szarmazo részecskék esetében a mérethatarok feljebb tolodnak: az alsd6 mérethatar
0,25 pm-rél 0,31 um-re mddosul, az 1 pm-es tartomanyhatar mar 1,44 um-re valtozik, mig a
2 um-es tartomanyhatar mar kozel 3 um-re tolddik ki.

SMPS — A GRIMM Acerosoltechnik altal gyartott SMPS+C 5416 tipusu berendezés egy
differencidlis mobilitasanalizatorbol (DMA) és egy kondenzécios részecskeszamlalobol (CPC)
logaritmikusan ekvidisztans méretcsatorndban. A mérettartomanyokat a DMA vélasztja ki,
mikozben pasztazzuk a belsd térerdt, a kivalasztott mérettartomanyban a koncentraciot pedig a
CPC hatdrozza meg. A maximalis mérhetd koncentracid 107 részecske/cm?. A minta 1égaram
0,3 liter/perc, a tiszta levegd térfogatarama pedig 3 liter/perc.

APS — A TSI altal gyartott APS 3321 berendezés a 0,37-20 um-es tartomanyban detektalja a
részecskekrol szort fényt, és a 0,5-20 um-es tartomanyban méri a részecskék aerodinamikai
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optikai elrendezés 10° részecske/cm® koncentracidig biztosit megbizhatd, alacsony

koincidencidji méréseket. A részecskék aerodinamikai méretét repiilési id6 mérésével
hatdrozza meg, amelyet nem befolydsolnak a részecskék optikai tulajdonsagai. A
berendezésben a mintalégaram 1 liter/perc, mig a tisztalégdram 4 liter/perc. A l1égutakban
keletkezo részecskéknek nemcsak az optikai tulajdonsagaik hanem a suirtiségiik is eltér a PSL
részecskekétol, melyet figyelembe kell venni az eredmények értékelésénél. Irodalmi adatok
alapjan ez a stirliség 1,7 g/cm> [102], szemben a PSL 1,05 g/cm?-es stirliségével.

Mindhidrom bemutatott berendezés szoftvere képes kiszdmolni a mért adatokbol a
tomegkoncentraciokat is, igy a darabszam szerinti méreteloszlas mellett meghatarozhato a
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tomeg szerinti méreteloszlas gorbéje is. A darabszam-tomeg atszamolasakor feltételezik, hogy
a részecskék gdmb alakuak, valamint a felhasznald részérdl sziikség van az atlagstiriség egy
becsiilt értékének megadasara is.

Lézeres Doppler sebességméro (LDA) — Az aramlasi terek feltérképezéséhez egy a
csoportunkban fejlesztett 1ézeres Doppler sebességmérét hasznaltam [99], [103]. A mérdfej
fejlesztése soran fontos szempont volt a kompakt kialakitds és a méréseknek megfeleld
munkatavolsadg alkalmazasa. A megcélzott néhany mikrométeres vagy mikron alatti méretii
részecskék detektalasahoz a csiktavolsagot 5—-10 um-re terveztiik, amelyet 532 nm-es DPSS
lézer alkalmazasaval és 40 mm-es munkatavolsaggal valositottunk meg. Az alkalmazott 40 mm
atmérdjli aszférikus lencse kelléen nagy apertarat biztositott a részecskékrdl visszaszort fény
detektalasara.

A szort jel detektalasara a 2.3.2 fejezetben leirt lavina-fotodiodat hasznaltuk, amely kelléen
érzékeny €s gyors (50 MHz savszélesség) volt az idobeli Doppler-jelek rogzitéséhez. A detektor
érzékeld feliilete 0,8 mm atmérdji, amely egy 100 um atmérdji lyukkal (pinhole) egyiitt térbeli
szlirést valosit meg a mérési térfogat pontos meghatirozasdhoz. A térbeli sziirés ¢és az
alkalmazott alapvonal-korrekci6 segit csokkenteni a kiilonboz0 feliiletekrdl visszavert és szort
fény hatasait. A detektor vezérldelektronikdja allithato logaritmikus erdsitést tartalmaz, amely
a lézer intenzitasanak szabdlyozasaval egyiitt lehetdve teszi a detektdld rendszer beallitasat a
modulacids mélység és a jel-zaj arany maximalizalasa érdekében.

A mérési adatgytijtést egy National Instruments gyartmanyt kétcsatornds, 8 bites felbontasu
A/D konverterekkel ellatott adatgyiijté kartyaval oldottuk meg, amely 100 MHz
mintavételezési sebességre képes. A maximalis mérhetd sebesség ebben a bedllitdsban tobb
mint 100 m/s, mig az alsé6 mérési hatar akar a néhdny mm/s-os tartomanyig is lenyulik. Az
adatgyljtéshez és az adatok kiértékeléséhez egy Labview szoftvert fejlesztettem. A detektorrol
beérkezd jelet az adatgyiijto kartya digitalizalja, tovabbitja a szamitégépnek, ahol a szoftver
elvégzi az értékelhetd jelek kivalogatasat, a zajszlirést és a megfelelé miiveletek elvégzése utan
megadja az egyedi részecskék sebességét. Végiil a szoftver az eredmények statisztikai
feldolgozasa utan megadja a mért sebességek atlagat és szorasat.

LDA Doppler jel FFT
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3.2. dbra Uvegfalon keresztiil rogzitett Doppler jel egy 2 pm-es részecskérdl (balra) és az ebbdl
szamolt FFT fiiggvény (jobbra). A balodali abran a Doppler jel mellett feltiintettiik az illesztett
elméleti gorbét (piros gorbe) és az alapvonal-korrekciohoz alkalmazott modell fliggvényt (zo61d).
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A 3.2. abra egy tipikus Doppler jelet mutat, melyet a fentebb ismertetett LDA-val mértem egy
kis atmérdjii (0,5 mm) iivegesében 2 um-es PSL részecskéket hasznalva. Lathato, hogy a
detektalt jel viszonylag zajos, azonban az interferenciacsik-rendszer idébeli vetiilete jol
kiveheté a gorbén, mely a részecske mérési térfogaton torténd athaladasa kozben keletkezett.
A mért adatsor gyors Fourier transzformaltja megadja a szort jel frekvenciajat, mikdzben a
részecske athalad a mérési térfogaton. EbbOl a frekvenciabol a részecske sebessége
meghatarozhat6. A berendezéssel mérhetd Doppler jelet az aldbbi formalizmussal irhatjuk le:

¥ =c exp(—c2 (t—1, )2)(c3 +cos(c427z(t—t0)))
v, =Ay(arccot(cs(t—1,)—7) /7 (3.1)
Y=E=n+tn

ahol az y detektorjel két tagbol tevOdik Ossze: y, a Doppler jel, mely egy Gauss burkoloju
koszinusz fliggvénnyel irhatd le, y, pedig a detektor alapvonal korrekciojat leird fiiggvény.
Mig a ¢, szorzot alapvetden a részecske mérete €s a mérési térfogatban a tengelyhez viszonyitott
pozicioja, addig a ¢, ¢és ¢, szorzok értékét a részecske sebessége ¢s az interferencia
csikrendszer hatiarozza meg. A ¢, tag a jel lathatosagat (modulacios mélységét) irja le, mely a
részecskeméret fiiggvénye. A Ay az alapvonal korrekcid mértékét, a ¢, szorz6 pedig az
idéallandojat irja le. Az alapvonal korrekcié mértéke ardnyos az idéablakon beliili atlagos
detektorjellel. Az alapvonal id6allanddjat az elektronika hatarozza meg és az értéke néhany
milliszekundum. Amennyiben a Doppler jel lefutasa ennél Iényegesen rovidebb, a Ay nulldhoz
kozelit.

A fenti formalizmussal végzett mérési kiértékelés lehetdvé teszi, hogy a széleskdriien elterjedt
spray inhalatorok mellett a lassu kibocsatastiakat is vizsgalni tudjuk.

Egy 15,8 mm belsé atmérdjhi livegesdben mért sebességprofilt mutatja a 3.3. abra. Az LDA-
fejet a cs6 tengelyére kozel merdlegesen allitottuk be, €s a méréseket egy a kozéppont mellett
elhaladé vonal mentén végeztiik. A keresztmetszet minden egyes mérési pontjan a sebességet
100 részecske sebességének atlagaként hataroztuk meg, a szorast pedig hibasavok forméjaban
jeloltiik.
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3.3. abra Egy egyenes iiveg csOben mért sebességprofil (fekete vonal), ahol a hibajel6lok a mért
értékek szorasat mutatjak. A piros vonal az atlagértékekre illeszett parabolat mutatja.
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A kapott sebességprofil jol kozelithetd egy parabolaval, mely a laminaris cséaramlas
jellemzdje, és az attol vald eltérés pedig azt mutatja, hogy még nem alakult ki teljesen a
csOaramlas, ahogy az a geometriai elrendezés alapjan varhato is.

3.3.2. A vizsgalatokhoz felépitett mérési elrendezések

A méreteloszlas meghatarozasa aerodinamikai részecskeszamlaloval

A szarazpor-inhalatorokbol (DPI — dry powder inhaler) kibocsatott részecskék
méreteloszlasanak meghatdrozdsdra hasznalt mérési elrendezés egy pulmonoldgiai
hullamforma-generatorb6l, egy mesterséges nyalkaval bevont felsé léguti modellbdl, egy
vakuumszivattyibol, a hozzd tartozd aramlésszabalyozobdl, egy aerodinamikai
részecskemérdbol (APS), valamint egy higitd egységbdl allt (3.4. abra). A rendszerben a kék
nyilak mentén a szivattyt és az aramlasszabalyozo segitségével allandd Q2 1égaramot allitottam
be. A kompresszor kompenzalja a részecskeszamlalé altal felvett Q4 1€garamot €s az esetleges
veszteségeket. A kompresszor altal létrehozand6d Qs térfogatiramot a keverdegység felsd
bemenetén mért 1égdramlas mérésével hatdroztam meg. A mérések soran a 1égzésszimulator
allitotta el6 a Q3 aramlasi profilt, amely a keverObemeneten keresztiil aktivalta a DPI-egységet
(piros nyilak). A kever6bemenet biztositja a két aramlas kozotti kapcesolatot, igy a belégzési
ciklus soran a részecskék a felsd léguti modellen keresztiil keriilnek at a késziilékbdl a
féaramba.

Légzés
szimulator

s Keveré
® Sziré
bemenet

Qs

Kompresszor | =——> Q,

Pumpa
I I Izokinetikus
mintavétel
Aramlas
szabalyozo

3.4, abra Az altalam felépitett mérési elrendezés vazlatos elrendezése és Gsszetevoi: DPI, felso
léguti modell, APS részecskeszamlalo, vakuumszivattyll aramlasszabalyozoval, keverd bemenet,
1égzésszimulator és higito.
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Az APS a féarambol egy izokinetikus szondaval vesz mintdt a részecskékbdl a mért
méreteloszlas torzulasanak elkeriilése érdekében. A mintat az APS eldtt sziikség esetén egy
ejektor tipusu higitoval higithatjuk. A mérési elrendezésben nem csak a szarazpor-inhalatorok,
hanem a kimért dozisu aeroszol spray inhalatorok is vizsgalhatok egy pneumatikus elsiitd
billentytit hasznalva az adagolashoz.

A higito berendezés

Mivel a DPI-bdl felszabadul6 részecskekoncentracié magasabb lehet, mint az APS muszer felso
koncentraciohatara, a minta higitdsdra egy ejektoros higitot [104] haszndltam. Ez a
kaszkadhigito a felhasznald altal valaszthatd ~tizszeres vagy ~szazszoros higitdsi aranyt
biztosit. A higitds a minta levegd ¢és a tiszta levegd turbulens keveredésével jon létre. Mivel a
keveredés soran a minta hdmérséklete, paratartalma és nyomasa nem valtozik, a kondenzécid
¢s a parolgas nem befolydsolja a részecskék méretét. A higitasi ardny a higito tiszta levegd
légaramanak valtoztatasaval allithatd be (5—15 liter/perc kozott), €s a tényleges értéket mindig
a kisérletek elotti mérésekkel hatdroztuk meg.

A légzésszimulator

Légzésszimulatorként egy a csoportunkban kifejlesztett pulmonologiai hulldmforma-generatort
hasznaltam (3.5. ébra) [99], [103], amely egy PLC vezérelt szervomotorral hajtott dugattyut
hasznal a belégzési és kilégzési légaramok létrehozisihoz. A belégzési térfogat 0,1 cm® és
6800 cm® kozott valtoztathatd. A belégzési profil idéfelbontdsa 20, 50 és 100 ms-ra allithato.
Programozhat6 pneumatikus szelepek gondoskodnak a be- és a kilégzésnek megfeleld dramlési
utak kivalasztasarol. A 3.5. ébra egy tipikus belégzési hulldamformat mutat, melyet irodalmi
adatok [105], [106] alapjan hataroztam meg.

Idealizalt belégzési hulldmforma
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3.5. abra A pulmonolodgiai hullamforma-generator (1égzésszimulator) sematikus rajza (balra) és a
mérésekhez hasznalt idealizalt belégzési hullamforma (jobbra). A pulmonolégiai hullamforma-
generator a kovetkez6 részegységekbdl all: 1. szervomotor; 2. bordasszij; 3. dugattyt; 4. PLC;
5. szelepek.
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3.3.3. Modellszamitasok

A légzorendszerbol kilépo részecskék viselkedését leiro modell

A koérokozok levegdben torténd terjedésének megértéséhez alapvetd a 1égzorendszerbdl kilépd
részecskék tulajdonsagainak és viselkedésének leirasa. Ezek a részecskék a 1égzérendszerben
1év6 folyadékokbol keletkeznek, igy az abban oldott nem illékony 6sszetevokon kiviil hordozoi
lehetnek a Iégutakban elszaporodott korokozoknak is. A 1égzdrendszert elhagyva a részecskék
tovabbi utjat a gravitacid és a parolgas is befolydsolja. A légutakat elhagy6 részecskék egy
darabig még a veliik egyiitt kidramlo paras és meleg levegdben utaznak, mely folyamatosan
veszi fel a kornyezeti levegd homérsékletét és paratartalmat, ami befolyasolja azt is, hogy
milyen messzire jutnak el. A részecskék méretének valtozasat és gravitacios iilepedését a
kovetkezd fizikai hatdsok befolyasoljak: a parolgéasi sebesség a cseppek feliiletén, a relativ
paratartalom, a koncentracio- és az dramlasi-hatarrétegek, a cseppek parolgas miatti lehiilése,
¢s a vizgbznyomas csokkenése a nem illékony oldott anyagok jelenlétébdl adoddan. A
tovabbiakban a részecskeméret valtozasara ¢€s a kitilepedési idore felirt analitikus kifejezések
figyelembe veszik a fenti hatasokat.

Amennyiben a parolgas hatasat nem vesszik figyelembe, a részecskék vertikalis eloszlasat a
diffuzios egyenlet irja le az idében [107]:
2

%N(z,t):D%N(z,t)+v%N(z,t), (32)

ahol N (Z,t) a pillanatnyi koncentracié z magassagban, D=kT/(3m;Dp) a diffuzios
egyiitthatd, és v=Dmg/kT a Stokes torvény dltal leirt egyensulyi sebesség, melyekben k a
Boltzmann egyiitthato, 7 a hdmérséklet, n a levegd viszkozitdsa, D, a részecske mérete
(atmérdje), g a nehézségi gyorsulds, és m = Dz 70 / 6 arészecske tomege, ahol p a siirliség. A
(3.2) egyenlet megoldasaval felirhato az az atlagos 1d6, amely alatt a részecskék z,
magassagbol a foldre érnek [107]:
kTz z
~Dmg D7
mg ;

(3.3)

7’-sed

ahol ¢ =187/pg =3,4-10"° m-s 25 °C-on. Ezek alapjan egy 10 pm-es részecske 11 perc alatt

éri el a padlot 2 m magassagbdl indulva, ha a parolgas hatasat nem vessziik figyelembe.

A parolgas hatasara a részecskék mérete csokken, igy novekszik a szedimentaciohoz sziikséges
1d6. A homérséklet €s a relativ paratartalom hirtelen lecsokkenése utan a légutakbol kilépd,
tisztan vizbol allo részecskék teljesen elparolognanak, azonban a cseppekben 1évé egyéb
anyagoknak koszOonhetden, egy id0 utan egy egyensulyi méretnél megall a parolgas miatti
térfogatvesztés. A vizet és egyéb nem illékony oldott anyagokat tartalmaz6 cseppek egyensulyi
méretének eléréséhez sziikséges 1d6 a kovetkezd képlettel becsiilheté meg a 140 nm — 120 pm
mérettartomanyban [107], [108]:
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2 2 1/3
T, = = 1- Dezv , ahol D, =D, b : (3.4)
O(1-RH)|  D; 1-RH

A fenti egyenletben D, a részecske kezdeti mérete, # =1,68-10° m?/s konstans [107], RH a
relativ paratartalom, D, a parolgas utani egyensulyi részecskeméret, és ¢, a részecskében az

oldott anyagok kezdeti térfogataranya.

Ezek alapjan egy 10 um-es részecske 50%-os relativ paratartalom mellett 0,12 masodperc alatt
teljesen elparologna, amennyiben csak vizbdl allna, igy 2 m magasagbdl indulva nem érné el a
padlot. Amennyiben a légzdrendszerbdl kilépd részecskében az oldott anyagok kezdeti
térfogataranya 1%, akkor 0,11 masodperc kell ahhoz, hogy elérje a 2,71 um-es egyensulyi
méretét, €s 2 m magassagbol indulva 154 perc alatt éri el a padlot.

A virusterhelés meghatdarozasara alkalmazott modell

Vizsgélataink sordn a virus kimutatdsat nem végeztiik el, ezért a tovabbiakban csak elméleti
becslést végeztem a kibocsatott génmasolatok szamardl. Mivel az életképes virusok szama két-
harom nagysagrenddel alacsonyabb, mint a detektdlhaté virus Orokitdanyagok (RNS)
Osszlétszama [109], ,,génmasolatokat” illetve ,,RNS-kopiat” hasznalok ,,virusok™ helyett.

A részecskékben 1évé génmadasolatok mennyiségét egy egyszerti modell segitségével
becsiilhetjiik meg [110]. Feltételezziik, hogy a génmasolatok eloszlasa homogén a kiinduld
nyalkamintdban, és szamuk a részecske térfogatdval aranyos.
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3.6. abra A virus RNS-kopiainak atlagos szama egy részecskében (bal tengely, szaggatott
vonalak) és annak valoszinlisége, hogy egy részecske legalabb egy RNS-kopiat tartalmaz (jobb
tengely, folytonos vonalak) a részecskeméret fiiggvényében a légutak nyalkahartyajan 1évo
kiilonb6zd kezdeti virusterhelések (RNS-kopia/cm®-ben) esetén.
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Ebben az esetben Poisson-eloszlast feltételezve kiszamithato annak a valdszintisége, hogy egy
részecske legalabb egy virus RNS-kopiat tartalmaz:

p=1- 67CD13)7z/6 (3.5)

2

ahol C a virus RNS-kdpia koncentracio a nyalkdban, és D, a részecskeméret.

A 3.6. dbra az RNS-kopidk atlagos szamat mutatja részecskénként, valamint annak a
valoszinliségét, hogy egy részecske tartalmaz legalabb egy virus RNS-kopiat, a részecskeméret
fiiggvényében. Lathatd, hogy az RNS-kopidk 4tlagos szama egy részecskében 10 alatt marad
a 10 um-nél kisebb részecskék esetében, ha a kiinduld mintaban a virusterhelés 5-10* RNS-
kopia cm’-enként. Ha azonban a virusterhelés magas, példaul 5-10'° RNS-kopia/cm?®, akkor
annak a valdszinlisége, hogy egy részecske RNS-kopiat tartalmaz, 0,8 um-nél 1,3%, és
majdnem 100%-ra emelkedik 8 um-nél, ahol a részecskékben 1évé RNS-kopidk atlagos szama
mar tobb mint egy. A fenti szdmitasok a légzdrendszerbdl kozvetleniil kilépd részecskékre
vonatkoznak, igy amennyiben a megfert6zodés kockazatat vizsgaljuk, akkor figyelembe kell
venni a parolgas ¢és a gravitacios ililepedés hatdsat is.

A kibocsatott részecskék mennyiségének meghatarozasara alkalmazott modell

Sok esetben nem tudunk kozvetleniil a forrasnal méréseket végezni, mégis sziikség lehet a
kilélegzett részecskék mennyiségének becslésére a virusterhelés és a kapcsolddd kockazatok
felméréséhez. Azonban az irodalomban leirt "kdzel mezd — tadvol mezd" részecsketranszport
elméletet alkalmazva [111], [112] meghatdrozhatdé egy fert6zott beteg altal kibocsatott
részecskék mennyisége, a vizsgalt személy szajatol adott kozeli és tdvolabbi poziciokban mért
kozeli és tavoli mezd koncentracidinak dsszegeként fejezziik ki, amelyet a tomegegyensulyi
egyenletek megoldaséaval kaphatunk meg

M=M,,+M,,, (3.6)
ahol
In(2)
M. = &(1 _ e*/}l/VNF ) és M. = L 1— e[V;]F+tl/2]t . (37)
NF B FF - VFFtln(Z)

12
A (3.7) egyenletekben g a beteg altal kibocsatott részecskék keletkezési sebessége

(tomeg/idd), [ a kozeli és tavoli zonak kdzotti aramlasi sebesség (térfogat/idd), ¢ a részecskék
kilégzésétdl szamitott 1d8, V,, a kozeli zona térfogata, V,, a vizsgalo helyiség térfogata, ¢ a
légesere sebessege a helyiségben, ¢, a virus biologiai felezesi ideje a reszecskekben. A zonak
kozotti aramlasi sebesseget (térfogat/idé) a f=0,5-5-u,, képlettel becsiilhetjiik meg, ahol S

a kozeli zona feliilete, u,, pedig a légaramlas atlagos sebessége a helyiségben.
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3.4. Eredmények

3.4.1. A korokozok terjedésének vizsgalata korhazi kornyezetben

A korhazi kornyezetben végzett vizsgdlatokat a Semmelweis Egyetem Pulmonolégiai
Klinikajan, illetve a Torokbalinti Tiidogyogyintézetben végeztik a COVID-19 pandémia els6
hullama alatt. A korokozok levegdben torténd terjedésének vizsgalatahoz optikai
valtozasat kiilonb6zé orvosi €s apoldi tevékenységek fiiggvényében. A vizsgalatokat ugy
terveztiik meg, hogy ne zavarjuk a betegeket és a korhazi dolgozokat, és valds koriilmények
kozott végezziik a méréseket. Kutatdsaink soran két teriileten vizsgaltuk a korokozok terjedését
¢és a hozzajuk kothetd kockazatokat. Az elsé esetben egy korteremben, egy teljes ellatast igényld
beteg apolasa kdzben vizsgaltuk a részecskeképzddést és az ehhez kapcsolodod kockazatokat. A
masodik esetben légzésfunkcids és bronchoszkdpos vizsgalatok kozben végeztiink méréseket.

A mérések leirasa

A korokozok levegdben torténd terjedésére vonatkozo vizsgalataink a COVID-19 vilagjarvany
elsd hulldmaban (2020. marcius - junius) torténtek. A kortermi méréseket a Semmelweis
Egyetem Pulmonoldgiai Klinik4jan végeztik egy iddsek otthondbdl felvett PCR-pozitiv
beteggel. A légzésfunkcids vizsgdlatok részecske kibocsatasat meghatarozd méréseket a
Klinika Légzésfunkcios Laboratoriumaban végeztiik 25 f0s mintan, az ott talalhatd teljes-test
pletizmografias kabinban. A bronchoszkopos vizsgéalatokhoz kapcsolddo részecskeképzdodést
pedig a Torokbalinti Tiidégyogyintézet Broncholdgia Laboratoriumdban vizsgaltuk 5 fOs
mintan. A mérésekhez hasznalt OPC-k 6nélldan is miikddtethetd, kisméretii (24 - 13 - 7 cm?)
¢és csendes eszkozok, igy alkalmasak arra, hogy a méréseket korhazi kornyezetben hosszabb
ideig végezzEk a beteg és az egészségligyi személyzet zavardsa nélkiil. A mérésekhez az OPC
gyartdja altal biztositott radidlis szimmetrikus mintavevéfejet hasznaltuk. A kiilonbozo
célkitlizések miatt a két teriileten végzett vizsgalatokhoz kiilonb6z6 mérési elrendezéseket
valositottunk meg, és az adatok kiértékelésére is kiillonboz6 modszereket kellett alkalmazni.

A koértermi mérések célja az volt, hogy meghatarozzuk azokat az orvosi és &polasi
tevékenységeket, amelyek a legnagyobb koncentraci6 novekményt generdljak, igy ezen
tevékenységek optimalizalasaval, atszervezésével csokkenthetd a kérhazi személyzet virusnak
valo kitettsége. A méréseknél a beteg egy haromagyas betegszobaban volt elhelyezve, és nem
tudta elhagyni az agyat, teljes orvosi €s apoldi tdmogatasra volt sziiksége. A mérések alatt a
szobaban csak egy beteg volt elhelyezve. A két OPC-t a szomszédos agyra tettiik, egyiket fej-
a masikat lab-pozicidban. A mérésekhez egyperces atlagolast allitottunk be. Az aktualis
eléirasoknak megfeleléen a korteremben sem szelldztetd, sem légkondicionald berendezés nem
mikodott. Mig a betegen nem volt maszk, az egészségiigyi dolgozok allandéan megfeleld
egyéni védofelszerelést viseltek, mind a sajat egészségiik védelme, mind pedig az altaluk
kibocsatott részecskék kisziirésének érdekében. A klinika munkatarsai a mérések alatt a
helyiségben végzett valamennyi tevékenységet feljegyeztek: a tevékenységek tipusat, a
személyzet szamat, valamint a helyiségben toltott id6t. A tevékenységeknek megfeleld
eseményeket harom kategoéridba soroltuk: A) orvos és/vagy ndévér latogatdsa orvosi
diagnosztikai vizsgalatok vagy terdpia (pl. gyogyszer beaddsa, infuzid bekdtése) céljabol; B)
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apolas (pl. etetés, személyi higiénia, agyazas, teljes betegellatas); C) a beteg tevékenysége. Mig
az A ¢és B eseményeket az egészségiigyi személyzet naplozta, addig a C eseményeket az adatok
utélagos feldolgozasa sordn adtam hozza.

A COVID-19 jarvany alatt kiemelt kockazatinak mindsitették az olyan, a tiido allapotat
feltérképezo vizsgalatokat, melyek kdzismerten részecske kibocsatassal jarnak. Ilyenek példaul
a légzésfunkcios €s bronchoszkopos vizsgalatok, melyek ugyanakkor kiemelt jelentdséggel
birnak a megfeleld terapia kivalasztdsanal. A 1égzésfunkcidos ¢és a bronchologiai
laboratériumokban végzett mérések célja a betegek részecske kibocsatdsanak kvantitativ
meghatarozasa volt, ami lehetéséget ad a virusterhelés becslésére és a vonatkozé kockazatok
felmérésére. A mérések valos kornyezetben, betegek vizsgélata kdzben torténtek. A vizsgalatok
etikai jovahagyas alapjan késziiltek (SE RKEB 212/2020 sz. és TB_ COVID19 202101), a
résztvevo betegek Onkéntesek voltak, és irasbeli beleegyezésiiket adtak. A 1égzésfunkcios és
broncholdgiai laboratoriumokban légkondicionalé berendezés nem mikodott, viszont
szelldztetdberendezEs lizemelt a vizsgalatok alatt, amely kb. 6 szoros 1égcserét biztositott a két
helyiségben oranként. Az egészségligyi személyzet és a megfigyelok a mérések teljes
idotartama alatt FFP2 maszkot viseltek, a betegek pedig kizarolag a vizsgalatok ideje alatt
vették le azt.

A légzéstunkcids laboratoriumban Osszesen 25 beteg vizsgalata kozben torténtek mérések. A
vizsgélatok ideje alatt a laboratérium ajtaja zarva volt, az ablakok pedig félig nyitva. A
pletizmografias kabin ajtaja két vizsgalat kozott nyitva volt, és a mérések soran a mérés
tipusatol fiiggden zarva vagy nyitva tartottdk. A betegek vizsgalatat a kabinon kiviil allo
technologus végezte, mikdzben a betegek a kabinban iiltek. Két megfigyeld volt még a
laboratoriumban, akik dokumentaltak a vonatkoz6 eseményeket. Mivel a vizsgalat célja a valds
¢lethelyzet megfigyelése volt, nem mindig volt elegend6 1d6 arra, hogy a vizsgalatok kozott a
részecskekoncentracid viszonylag allando hattérszintet érjen el. Ezért két azonos tipusu optikai
részecskeszamlalot hasznaltunk parhuzamosan. Az egyik késziilék (OPC-A) a hattér
részecskekoncentracid valtozasat, a masik (OPC-B) pedig a beteg kozelében 1€v0 aeroszolokat
mérte. A miiszerek 6 masodperces id6felbontédssal rogzitették az adatokat. Az OPC-A a kabin
belsejében, a forrastdl a lehetd legtavolabb, azaz a paciens szajatol kb. 140 cm tavolsagra volt
elhelyezve, a paciens magassagatol fiiggden. Korabbi tanulmanyok [113] alapjan nem volt
varhatd, hogy a részecskekoncentracié a betegtdl 140 cm-re szignifikdnsan valtozik, ezért az
OPC-A szolgaltatta a kabinban az alapkoncentraciot. Az OPC-B a kabinon beliil lett elhelyezve,
amikor a beteg a kabinban volt (a beteg szajatol kb. 30 cm-re), és a laboratériumban, de a
kabinon kiviil volt, amikor a kabin iires volt (két mérés kdzott).

A bronchologiai laboratoriumban dsszesen 5 beteg vizsgélata kdzben torténtek mérések. A
laboratérium ablakai és ajtaja zarva voltak a vizsgalatok ideje alatt. Egyszerre egy beteg
tartozkodott a szobdban, valamint két f6 személyzet és két vizsgalo orvos, akik a
mérdmiiszereket is mikodtették €s a relevans mozzanatokat dokumentaltak. A mérésekhez egy
OPC-t hasznaltunk, melyet egyperces atlagolasra allitottunk be, és a fekvd beteg fejének
magassagaban, attdl kb. 60 cm-re helyeztiink el. Mivel a célunk a bronchoszkopos vizsgalat
soran a beteg altal kibocsatott részecskék szamanak meghatarozasa volt, ezért az aeroszol
koncentraciot nem a kordbban felvett hattérhez, hanem a vizsgalatok kozotti aeroszol
koncentracidhoz hasonlitottuk.

49



Mindharom esetben megismételtiik a méréseket ugyanabban az iires és zart helyiségben egy
masik idépontban, hogy felmérjiik a hattér részecskekoncentraciokat, és megerdsitsiik a stabil
értékeket emberi tevékenység nélkiil. A hattérmérések eredményei alapjan kijelenthetd, hogy
az aeroszol részecskekoncentracid ¢és méreteloszlas nem valtozott emberi tevékenység
hidnyaban.

A kortermi mérések eredményei

A kovetkezOkben két 24 6ras mérés eredményeit mutatom be. Az 1. mérés 2020. majus 9-én, a
2. mérés 13-an tortént. Az 1. méréshez egy OPC-t a 2. méréshez két egyforma OPC-t
hasznaltunk. Az eredményeket nem feltétleniil idérendben mutatom be, és az adatok
feldolgozasanak modjat is csak az egyik esetre ismertetem, azonban a kdvetkeztetések mindkét
napra érvényesek lesznek.

A korteremben mért méreteloszlasok kétmodusu log-normalis eloszlassal modellezhetok, amire
a 3.7. abra mutat egy tipikus példat. Az eloszlas két mddusa szerint a miiszer mérettartomanya
1 um-nél két részre oszthato.
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3.7. dbra A korteremben mért méreteloszlasok tartomanyokra bontasa. A narancs és kék jelolok
a mért adatokat, a piros gorbe a mért adatokra illesztett kétmodusu log-normal eloszlast, a zold
gorbe pedig az ebbdl szamolt térfogat eloszlast mutatja.

Mint azt a tovabbiakban is latni fogjuk, az igy definidlt két tartomanyban a részecskék
tulajdonsagai és keletkezési mechanizmusai jelentésen eltérnek egymastol. A kiilonbozo
tevékenységek kovetkeztében a két mdédus maximuma valtozik, ami azonban nem befolyasolja
jelentdsen a fenti 1 um-es hatarméretet. Ezért a tovabbiakban ebben a bontasban vizsgalom a
méreteloszlasok és koncentracidk valtozasait. Mint az abran is megfigyelhetd, megjelenik egy
harmadik mddus is 10 pm felett, azonban ezen részecskék tulajdonsagai igen hasonldak voltak
a kozvetleniil alatta 1év0 frakcidéval, igy nem vélasztottam szét ezek vizsgalatat, egyben
kezeltem az 1 um feletti frakcidt. Bar a nagyobb mérettartoméanyban levd részecskék szdma
mindig alacsonyabb volt, mint a szubmikronos részecskék szama, azonban a térfogatra, illetve
a tomegre ez mar nem minden esetben teljesiilt. A 3.8. abra és a 3.10. dbra mutatja a

50



szubmikronos és a mikron folotti mérettartomanyok koncentracidinak idéfiiggését a valds
kortermi kornyezetben. A lassabban valtoz6 alapvonalbol kiemelkedd koncentracidcsticsok
megfeleltethetdk a korhazi személyzet és a betegek altal végzett tevékenységeknek.
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3.8. dbra A két OPC-vel mért koncentracio idobeli valtozasa (kék és narancs vonalak) 1 perces
felbontassal, az 1 um alatti és feletti mérettartomanyokban. A piros gorbék mutatjak a két miiszer
altal mért koncentraciok kiilonbségét a két mérettartomanyban, a lila vonalak pedig a +3¢
tartomanyt jelolik. A sziirke téglalapok az eseményeket jelolik, szélességiikkel mutatva a
tevékenység hosszat.

250 — _
] <twm a A=250,1 4893 > lum n
] o=1921+792 N — 250
] — 200
& 150 - Q
& . - 150 S
S N =
= 7] o =3
G 100 4=250,7+9,38 T 100 %
] 0=56,6+245 -
i chisq= 6812 C
50 7 — 50
0 _I LI I N | | LI | I LI | I LI I I | | I LI B B I | | LI L | LI L L | LI I B I | |_ O
-10000  -5000 0 5000 10000  -300 -150 0 150 300

Koncentraci6 kiilonbség [részecske/liter] Koncentraci6 kiilonbség [részecske/liter]

3.9. abra A 2. mérés soran a két mérettartomanyban a két OPC altal mért koncentraciok
kiilonbségének gyakorisagi hisztogramjai, valamint az ezekre a legkisebb négyzetek modszerével
illesztett Gauss gorbék.
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A 2. mérés soran a két egyforma OPC-vel mért adatok alapjan megallapithat6, hogy a két
kiilonb6z6 pozicioban mért koncentraciok kozott nem volt jelentds kiilonbség, néhany esettdl
eltekintve az adatok a statisztikai hibahatiron beliil megegyeztek (3.8. dbra és 3.9. dbra). A
statisztikai hiba meghatarozasahoz feltételeztem, hogy a két miiszer altal mintavételezett
térfogatokban detektalt részecskék szamanak kiillonbsége normalis eloszlast kovet (3.9. abra).
A mért adatok alapjan a szubmikronos tartomédnyban a kiilonbség értékek 93,9%-a, a mikron
folotti mérettartomanyban a kiilonbségek 95,3%-a esett a £3¢ intervallumba. Amennyiben az
iddsorokbdl kivalasztunk egy tartomanyt, ahol nem volt semmiféle tevékenység (pl. 1:27 és
4:27 kozott) akkor a két miiszer altal mért koncentraciokiilonbségek mind a +3¢ intervallumba
esnek, ami megfelel a normadlis eloszlas hipotézisnek. A teljes idOtartamra vonatkozo
alacsonyabb értékeket a tevékenységekhez kothetd lokalis perturbaciok okozzék. A két miszer
adatai kozotti kiilonbség elsésorban a B tipusu (pl. dgyazas, takaritas), és né¢ha a C tipusu
tevékenységek (pl. beteg mozgésa) hatasara novekszik meg (3.8. abra).

Az egyes tevékenységek részecskekoncentraciora gyakorolt hatdsanak a bemutatdsara az 1.
mérés adatait veszem alapul (3.10. &bra). Lathato, hogy a korhdzi szobaban a teljes aeroszol
részecskekoncentracio egy nap alatt 55000 és 135000 részecske/liter kozott valtozott.
Osszesen harmincegy eseményt jegyeztiink fel a 24 6rds iddszak alatt, amelyek koziil
kivalasztottunk hatot, amelyek reprezentdljdk az Osszes kategoridt — A) orvos és/vagy ndvér
latogatésa; B) apolés; C) a beteg tevékenysége —, €s jol meghatarozott csticsoknak felelnek meg
a koncentracios trendek grafikonjan (3.10. abra).
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3.10. abra A mért szamkoncentraciok idsorai két mérettartomanyban, 1 um alatt (narancssarga
gorbe) és 1 um felett (kék gorbe), egyperces idébeli felbontassal. A piros vonalak a 31 naplozott
eseményt, a sziirke téglalapok pedig a hat kivalasztott eseményt mutatjak, szélességiikkel jelezve
azok idétartamat. A fekete vonalak az események el6tti alapkoncentraciot jelolik.
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A korhazi helyiségben zajlo tevékenységek tobbsége eltéré mértékben jarul hozza a két
modushoz. A takaritas, az 4gyazas vagy az egészségligyi dolgozok egyéb jelentdés mozgasa
nagyobb mértékben jarul hozza az egy mikrométernél nagyobb méretii részecskék szamanak
novekedéséhez.

Az éabran az is megfigyelhetd, hogy a szubmikronos és a mikron feletti mérettartomanyok
maximuma nem mindig fedi egymast. A 2., 3. és 4. események esetében a szubmikronos csucs
az esemény idotartaméanak elsé vagy kozépsd részében kovetkezik be, mig a mikronos
tartomanyban a maximum (ahol van) az esemény id6tartaménak végére esik, amit a 1égdramlas
dinamikajanak tulajdonitunk. Amint a tevékenység véget ért, a mikronos mérettartomanyban a
koncentracio csokkenni kezdett. A 6. eseménynél mindkét maximum az idészak vége felé
kovetkezett be, azonban 3—4 perces kiilonbség igy is volt koztiik. Az 1. esemény esetében az
1 mikron feletti, az 5. esemény esetében pedig az 1 mikron alatti koncentracié nem emelkedett
az adott tevékenységekhez kapcsoloddan, ami a részecskék eloszlasdban a konkrét
tevékenységekhez kapcsolodo kiilonbségekbdl adodhat.

A 4. tevékenység latszolag sokkal lassabb részecskekoncentracio-csokkenéshez vezet, mint a
tobbi. Ez azzal magyarazhato, hogy roviddel a tevékenység utan mas tevékenységek is voltak,
amelyek nem jelennek meg az abran, de szintén befolyasoltik a részecskeszamot.

3.1. tablazat A kivalasztott események leirasa a mért alapkoncentraciokkal és a tevékenységek
altal generalt tobbletkoncentraciokkal (atlagos részecskeszam/liter). A kategoridk jelentése: A)
orvos és/vagy nOvér latogatasa; B) apolas; C) a beteg tevékenysége.

Esemény Kategoria Személyek Id6tartam Alap Tobblet Alap Tobblet
szama [perc] <1 pm <1 pum >1 um >1 um

1. C 0 6 71457 5843 274 0

2. A 1 16 79 665 26 136 281 55

3. B 2 30 76 204 33142 213 1229

4. A 2 15 110 835 3682 1018 658

5. A 3 28 108 454 0 552 346

6. AésB 3 25 57 295 7997 444 1019

Altalanossagban elmondhat6, hogy minél nagyobb a mintavételezett részecskék szama egy
adott tevékenység soran, annal hosszabb ideig tart a részecskekoncentracié csokkenése a
tevékenység elotti szintre. A 3.1. tdblazat mutatja a tevékenységek hozzajarulasat az

id6tartamat és a szobaban tartdzkodo egészségligyi dolgozok szamat.

A 3.11. dbra a tevékenységek hozzajaruldsait mutatja a két mérettartomanyban a megfeleld
alapkoncentraciok tetején. Lathatd, hogy a kiilonbozd tevékenységek a két kivalasztott
mérettartomanyban az alapértékhez hozzaadott ndvekmény kiilonbozé mintazatat
eredményezik. Az 1. és 2. esemény esetében a mikronos tartomanyban nem jelent meg
szamottevd mennyiségii részecske, mig a 3., 4., 5. €s 6. esemény esetében jelentdés mértékben
novekedett a koncentracio. A 4., 5. és 6. eseményeknél a mikronos tobbletkoncentracio
Osszemérhetd, vagy nagyobb, mint az alapérték, mig a szubmikronos tartomanyban viszonylag
kicsi a tobblet. A 3. esemény esetében mindkét mérettartomadnyban jelentOs
koncentraciondvekedés tapasztalhatd. Amint eredményeink mutatjak, a részecskeszam jelentds
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mértékben fiigg a tevékenység tipusatol. Az orvosi diagnosztikai vizsgalatokhoz és az
apolashoz kapcsolodd orvos- és/vagy novérlatogatdsokhoz kapcsolédd tevékenységek a
legfontosabb események kozé tartoznak, amelyek a szubmikronos részecskék szamdanak
novekedését okozzak. Ugyanigy a teljes betegellatdssal kapcsolatos tevékenységek, de
emelkedéséhez a levegdben. Az éabran feltiintettem a szoéras értékeket is + hibasavok
formajaban.

Alapkoncentracio < 1 pm Tobbletkoncentracio < 1 um
Alapkoncentracié > 1 ym Bl Tobbletkoncentracio > 1 um
140000 2100

5 120000 — 1800 2
S I : - g
4 =
% 100000 - 1500 2.
N 1 <8
3 X
o 80000 o = _ — 1200 Y.

T =
= I 5
v 60000 L8 000 =
© &
k2 B
£ 40000 - 600 &
8 &
Q =
=) =
5 200004 I o= —300 &

0 T T T | | | 0
1 2 3 4 5 6

Esemény #

3.11. abra Az egyes események soran mért atlagkoncentraciok a két mérettartomanyban. Az
alapkoncentraciok az eseményeket megeldzo 6t percben mért atlagkoncentracionak felenek meg.
A tobbletkoncentracidkat ugy szamoltam ki, hogy az alapkoncentraciokat kivontam az
események soran mért atlagkoncentraciokbol.

A nagyobb szorasértékek egyértelmiien a kiugro cstcsoknak koszonhetok. A tevékenység
tipusa mellett a részecskekoncentracio fligghet az azt végzd személyzet 1étszamatol és annak
id6tartamatol is. Elemzésem azt mutatta, hogy a szubmikronos részecskék szdmanak
novekedése a kiillonbozo beteg- €s egészségiigyi dolgozdi tevékenységek (az dsszes megfigyelt
tevékenység, nem csak a hat kivalasztott) eredményeként nem korrelalt a korhazi szobaban
tartozkodo személyzet 1étszamaval, és csak gyenge €s nem szignifikans (p > 0,05) korrelaciot
mutatott a tevékenység iddtartamdval. Ezzel szemben a nagyobb részecskék (> 1 um)
szamanak novekedése kdzepesen erdsen korrelalt a korteremben 1év6 egészségiigyi személyzet
szdmaval (r = 0,66, p<0,05), valamint erds és szignifikans korrelaciot talaltunk a tevékenység
iddtartamaval (r = 0,82, p <0,05).

Természetesen, az igy meghatarozott tobblet nem csak a beteg altal kibocsatott részecskéknek
tulajdonithatd, hanem példaul az d4gynemiin, a ruhdzaton, vagy egyéb targyakon kiiilepedett
részecskék reszuszpenzidja is hozzajarul ehhez. Mivel a beteg nem tudott felkelni az 4gybdl,
igy folyamatos részecskeforrasként tekinthetiink ra. Az altala kibocsatott részecskék a szoba
levegdjében szabadon terjedtek ¢és hordozoként tovabbitottak a virust is, amely igy a
részecskékkel egyiitt a kiilonbozo feliileteken, dgynemtn ki tudott {ilepedni. Irodalmi adatok
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alapjan ismert, hogy a SARS-CoV-2 virus tobb oran keresztiil életképes maradhat a
részecskékben és akar napokig a kiilonboz6 feliileteken is [77], igy a reszuszpenzidval Gjra
megnovekedhet a fertézoképes virus koncentracidja a levegdben. Tovabba, a belélegzett
részecskéknek csak egy része tilepedik ki a légutakban, igy amennyiben a beteg kornyezetében
megemelkedik a részecske koncentracid, akkor a kilélegzett részecskék szama is megnd, ami

crer

A légzésfunkcios és bronchoszkopos vizsgalatok soran végzett mérések

A 1égzésfunkciods és bronchoszkopos vizsgalatok soran végzett mérések jellegiikben eltértek a
kortermi mérésektdl. Mig a korteremben folyamatosan monitoroztuk a részecskekoncentraciod
valtozasait, ¢és a beteg valamint a korhdzi személyzet tevékenységéhez kapcsolodtak
vizsgalataink, addig a jelenlegi méréseink a tiid6 allapotat felmérd vizsgalatokra koncentraltak,
¢s a céljuk a beteg altal kibocsatott részecskék szamanak és méreteloszlasanak meghatarozasa
volt. A bronchoszkdpos vizsgalatok soran egy, a 1égzéstfunkcids laborban végzett mérésekhez
pedig két egyforma OPC allt rendelkezésiinkre. Emiatt a korabban leirtaknak megfelelden (lasd
A mérések leirasa részt) az adatok feldolgozasa is részben kiilonb6zd, de az alapelvek
hasonloak voltak a két esetben. A méréseket 2020. aprilis 28-an végeztiikk a broncholdgia
laborban és 2020. julius 28-an a légzésfunkcios laborban. A helyiségekben a vizsgalatok alatt
a hémérseéklet 23 °C, a relativ paratartalom 38% kortil volt.

Egy légzésfunkcios vizsgalat atlagosan 2,5 percig, a bronchoszkopos vizsgalat pedig atlagosan
10 percig tartott. Mint kordbban lattuk, a broncholégian végzett mérések esetében az
alapkoncentracidt a vizsgalatok kozott mért, a légzésfunkcios laborban végzett mérések
esetében pedig a masik OPC altal mért adatok szolgaltattak.
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3.12. abra A légzésfunkcios (baloldali grafikon) és bronchoszkopos (jobboldali grafikon)
vizsgalatok kozben végzett mérések eredménye. Az alapkoncentraciot a 1égzésfunkcid esetén a
tavolabbi OPC-vel mértiik, a bronchologian pedig a vizsgalatok kozotti idészakok adataibol
hataroztuk meg. Megjegyzem, hogy bar egyforma tartomanyt fog at az y tengely a két oldalon, de
a kiilonbozo helyszineken mért kiilonb6z6 héttérkoncentracioknak megfelelden mas alaprol
indulnak.
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A vizsgalatok alatt az alapkoncentracidhoz képest hatidroztam meg a tobbletet. Ezt a
részecskemennyiséget rendeltem hozzd az adott tevékenységhez. A beteg és a korhazi
személyzet tevékenysége is generalhat 0j részecskéket, ezért ezzel a moddszerrel feliilrdl
becsiiljiik a beteg altal kilélegzett részecskék szamat. Az igy kapott eredményeket a 3.12. abra
foglalja Ossze. Az alapkoncentracié €s a vizsgalatok alatt mért koncentracid iddsorokat
kétmintas t-probaval hasonlitottam Ossze.

Megallapitottam, hogy a légzésfunkcios laborban a 25 vizsgélt betegb6l 18 esetében, a
broncholédgia laborban pedig az 5 vizsgalt betegbdl 4 esetében novekedett szignifikansan a
koncentraci6. A tobbi esetben a koncentracidvaltozas nem volt szignifikans az
alapkoncentracidhoz képest. A betegek altal kilélegzett virusmennyiséget a részecskék
darabszdmabol szarmaztatott térfogati eloszlds segitségével becsiilhetjik meg. Mivel a
miszerek nem kdzvetleniil a beteg sz4janal mérték a koncentraciot, ezért a korabban bemutatott
,»k0zel mezd — tavol mezd” részecsketranszport elméletet alkalmaztuk a beteg altal kibocsatott
részecskék térfogati eloszldsanak meghatarozasara (3.3.3. fejezet). A szédmoldsok soran
figyelembe vettilk a gravitacids iilepedés és a parolgds hatasat a részecskék méretére és
légaramlasi sebesség a helyiségben 0,1 m/s. A tavoli zona szerepét a laboratorium tolti be, g a
helyiség szelldzési sebessége (~5,9 m’/perc a légzésfunkcios laborban és ~13 m’/perc a
broncholégia laborban), ¢, =66 perc pedig a virus bioldgiai felezesi idejét jeloli az aeroszol

részecskékben [77]. A kozeli mezd komponens esetében a virus inaktivalasabol eredd
veszteséget elhanyagoltuk, mivel az sokkal kisebb, mint a zondk kozotti légecsere miatti
veszteség. A kilélegzett részecskék kozeli és tavoli térbeli légesere miatti veszteségein kiviil a
gravitaciés llepedés miatt is kisebb lehet a detektalt részecsketomeg. Egy 32 pum atmérdji
részecske (ami a mintavételezett részecskék felsé mérethatara volt) 20 masodperc alatt, egy 10
pum-es részecske 200 masodperc alatt eshet ki a kdzeli mezd zonajabol (3.3.3. fejezet). Mivel
a kilélegzett virusok szadma szamos tényezotdl fiigg, Osszehasonlitd becslést végeztiink,
Osszevetve a vizsgalatok kovetkeztében kibocsatott virusok szdmat azokkal, amelyeket ugyanaz
a szem¢ly ugyanabban a kornyezetben, de normalisan 1élegezve vagy beszélve bocsatana ki.

A légzésfunkcids vizsgalat és a bronchoszkopos mérések soran egy fertdzott beteg altal
kibocsatott génkopidk szamanak értékeléséhez a kibocsatott részecsketomeget a beteg széjanal
kellett értékelni, kiindulva az alany szajatol 30 illetve 60 cm-re kapott adatokbdl, figyelembe
véve a cseppek parolgasat is. Mivel a virusterhelésre vonatkozé adatok a kibocsatott tomegre
vonatkozoan allnak rendelkezésre, a mintavételezett tomeget a parolgas figyelembevételével
kibocsatott tomeggé alakitottuk.

A légzésfunkcids vizsgalatok soran az atlagos koncentraciondvekedés 1910+ 1018
részecske/liter (atlag + szords) volt. A betegség tipusa és a mért részecskekoncentracio-
emelkedés kozott nem volt kimutathatdo statisztikailag relevans Osszefiiggés. A
koncentraciondvekedés altaldban magasabb volt a hosszabb vizsgalatok esetében, de a
korrelacié gyenge volt (r = 0,34). Ezen tilmenden, ennél a mintanagysagnal a vizsgélatok nem
eredményeztek szignifikansan eltérd részecskekoncentracio-novekedést.

A bronchoszkopos vizsgalatok soran az atlagos részecskeszdm-novekedés 5171 + 3038
részecske/liter (4tlag + szorés) volt, melynek atlagosan 97,6%-a esett egy mikrométer ald. Bar
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a vizsgalt mintaszam alacsony volt, megallapithato, hogy nagy az egyének kozotti variancia,
mely valdsziniileg a beavatkozas jellegére, idGtartamara és a vizsgalt beteg allapotara vezethetd
vissza.

A 3.13. abra mutatja a részecsketobblet méreteloszlasat. Mindkét vizsgalati modra
megallapithatd, hogy az Gjonnan megjelent részecskék tilnyomo része (> 97%) a szubmikronos
tartomanyba esik, ¢és bar a ndvekmények nem szadmitanak magas koncentraciénak, mégis
Osszemérhet6k a normadl I¢legzés vagy beszéd soran a légzorendszerbdl kilépd részecskék

koncentraciojaval.
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3.13. abra A légzésfunkcios (piros gorbe) és a bronchoszkopos (kék gobe) vizsgalatok soran
keletkez6 részecskék normalt méreteloszlasa. Szaggatott vonalakkal jeldltem a mért adatokbol
(folytonos vonalak) szamolt térfogati eloszlasokat, gdbmb alaku részecskéket feltételezve.

Ezek alapjan megallapithatd, hogy a vizsgalatok soran a betegek altal kibocsatott részecskék
koncentracioja €s méreteloszlasa hasonld a beszéd vagy egyéb hasonld tevékenység soran a
virusterhelést a vizsgalatot végz6 orvosok ¢€s asszisztensek szamara. Ezek a vizsgalatok tehat a
normal védekezési protokollok betartdsa mellett elvégezhetok, melldzésiik nem indokolt.

3.4.2. Aeroszolgyogyszerek vizsgalata optikai modszerekkel

A kovetkezOokben két olyan témat mutatok be, melyekben optikai modszerekkel vizsgaltam az
aeroszolgyogyszerek 1éguti kililepedését meghatarozd méreteloszlasat kiilonbozé gyakorlati
paraméterek fliggvényében. Az elsének bemutatott kisérletsorozatban a Szegedi
Tudoméanyegyetem  Gyodgyszerésztudomanyi  Kardnak  Gyogyszertechnologiai  ¢és
Gyogyszerfeliigyeleti Intézetében folyo fejlesztésekhez kapcsolddva aerodinamikai és optikai
modszerekkel jellemeztem léguti koriilmények kozott az altaluk eldallitott mikro- és
nanorészecskékbdl allo gydgyszer-hatéanyagokat [114], [115]. A masodik kisérletsorozatban
egy szarazpor-inhalatort vizsgaltam kiilonb6z6 paraméterti belégzési hullamformakkal a felso
légutak hatasat is figyelembe véve [116].
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Uj gyégyszerhatéanyagok vizsgdlata

A killonbozé 1égzdszervi betegségek hatékony helyi kezeléséhez leggyakrabban
aeroszolgyogyszer-készitményeket hasznalnak. A nanoméretli hatdéanyagok alkalmazasa a
nagyobb fajlagos feliilet miatt nagyobb biologiai hasznosulast eredményez. Az extra finom
szarazpor-gyogyszerek elérik a kisebb légutakat, tovabb javitva a terapids hatékonysagot. Ezen
a ponton meg kell jegyezni, hogy a gyodgyszerész tudomany az egy mikrométer alatti
részecskéket mar nanorészecskéknek tekinti, két mikrométer alatt beszélnek extra finom
méretli részecskékrél és 5 mikrométer alatt fimon mérettartomanyrol. Kétféle hatoanyag-
kombinacio fejlesztésé¢hez kapcsoloddan végeztem vizsgalatokat.

Az elsé esetben a kivalasztott hatdéanyag a gyulladdscsokkentd hatdsa miatt gyakran
alkalmazott, rosszul vizoldhatdé meloxikdm volt. A fejlesztés soran a cél a részecskeméret
csokkentése volt nedves Orléssel egészen a nano-tartomdnyba, és extra finom inhalalhaté
részecskek eldallitdsa porlasztva szaritassal. A fejlesztés soran a hatdanyag atmérdjét sikeriilt
lecsokkenteni 138 nm-re, a szaraz részecskék mérete 1,1 €s 1,5 um kozott volt, €s a diszpergalt
atméro 500 és 800 nm kozeé esett. A segédanyagoknak (poli-vinil-alkohol, leucin) koszénhetden
a porlasztva szaritott részecskék kozel gomb alakuak voltak és a hatéanyag részben amorf lett.
A megnovelt feliiletnek kdszonhetden a meloxikam oldhatdsdga, valamint a felszabadul6 és a
diffundalt meloxikdm mennyisége megndvekedett a mesterséges tidokdzegben. Az in vitro
aerodinamikai mérések azt mutattdk, hogy a leucin-tartalmt készitmények kiemelkedd finom
részecskefrakcio (FPF) kiiilepedést mutattak, 1,3 um tomegszerinti median aerodinamikai
atmérével (MMAD). [114]

A masodik esetben a kivalasztott hatbanyag a tuberkulézis kezelésére szolgald antibakterialis
hatdsu isoniazid volt. A fejlesztés célja a hatdanyagnak az alveolusokba, a korokozodkat
tartalmazd makrofagokba torténd célzott bejuttatasa volt. Ezt egyrészt a porlasztott méret
csokkentésével értiik el, amivel sikeriilt a célteriileten kiviili kililepedést is alacsony szinten
tartani, masrészt pedig a megfeleld segédanyagok kivalasztasdval, melyek receptorai a
célteriileten talalhatok. A segédanyagok (mannozilélt kitozan és hialuronsav) hozzdadasa utan
fagyasztva szdritassal nanorészecskékbdl allo szarazport kaptunk (MCM), melyet feliileti
morfologia, in vitro pulmonadlis kiiilepedési profil €s citotoxicitas szempontjabol értékeltiink.
Az MCM nanorészecskék atlagos mérete 303+16 nm volt, mely megfelelt a célkitlizéseknek.
A morfologiai vizsgalatok soran megallapitottuk, hogy a részecskék kozel gdbmb alakuak és
sima feliiletiick voltak. [115]

A fenti fejlesztésekhez kapcsolddva vizsgalataim célja az Ujonnan eldallitott
gyogyszerhatdbanyagok léguti kiiilepedési tulajdonsadgainak meghatdrozasa volt valds
koriilmények kozott: valos 1égzési hullimformat és a felsélégutak hatasat is figyelembe vevd
geometriat alkalmazva. A mérésekhez a 3.4. é4bra szerinti Osszedllitast hasznaltam. Az
Egyetemtdl kapott kapszulakba toltott gyogyszermintdkat egy Breezhaler szdrazpor-inhalator
késziilekkel porlasztottam a mérdrendszerbe. A mérésekhez a 1égzésszimulatorba programozott
belégzési hullamformat irodalmi adatok [105], [106] alapjan hatdroztam meg (3.5. dbra). Az
aramlasszabalyozoval 90 liter/perc aramlasi sebességet allitottam be a fokorben, melyet a
mérések sordn rendszeresen ellendriztem egy termikus tomegdrammérdvel (TSI 4043). A
belégzési profil hosszahoz igazodva az APS mintavételi idejét 5 méasodpercre allitottam, sziinet
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részecskékkel, és megmértem a rendszerre jellemzdé hattérkoncentraciot is, mely 2-3
nagysagrenddel alacsonyabb volt, mint a gyogyszerek esetében mért koncentraciok. Ezek utan
végeztem a méréseket az Egyetemtdl kapott, kapszulakba t61tott mintakkal.
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3.14. abra A haromféle aeroszolgyogyszer tipikus mért darabszam szerinti méretloszlasa, és az
ebbdl szamolt tomeg szerinti méreteloszlasa.

A mérésekhez az APS mérési ciklusanak elejét a belégzési hullamforma elejéhez igazitottam.
A vizsgalt gyogyszerek tipikus méreteloszlasat a 3.14. abra mutatja. A Micro és a Nano
elnevezésli gorbék a meloxikam tartalmu gyulladascsokkentd, mig az MCM a TBC kezelésére
fejlesztett szarazpor méreteloszlasat mutatja. A narancs gorbék mutatjdk a normalt
darabszamkoncentraciokat a méret fiiggvényében, mig a kék gérbék az ebbdl szadmolt normalt
tomeg szerinti méreteloszlasokat. A nagyobb méretek felé megfigyelhetd a tomegeloszlas gorbe
magasabb zajszintje, ami a kis darabszdmra vezethetd vissza ebben a tartomdnyban. Az adatok
statisztikai feldolgozésa utan kapott eredményeket a 3.2. tablazat tartalmazza. A tablazatokban

feltlintetett értékek a mintanként elvégzett 4 mérés atlagat és szorasat adjak meg D_pJ_rSD

formaban. Mindegyik esetre igaz, hogy a median és a mértani kdzép értékek kozel azonosak,
ami a lognormalis eloszlas jellemzdje.

A meloxikdm tartalmu Micro és Nano porokra dsszehasonlitottam a kapott eredményeket az
Andersen féle kaszkadimpaktorral (ACI) végzett vizsgalatok eredményeivel, mely a hatéanyag
eloszlasat adja meg a méret fiiggvényében (3.15. dbra). Ehhez az APS méretcsatornait az
Andersen kaszkadimpaktor méretcsatornainak megfelelden csoportositottam. Az Andersen
impaktor egyes fokozatainak szeparacids (cut-off) méretei 60 liter/perc térfogataram mellett
8,06, 4,46, 2,82, 1,66, 0,94, 0,55 és 0,34 um, 0-t6] ndvekvo fokozatszam mellett. Az egyes
fokozatokra jellemzd szeparacidos méret azt az aerodinamikai méretet jeloli, amely felett a
részecskék legalabb fele nekiiitkdzik a felfogd lemezeknek és odatapad. Az ennél kisebb
részecskék tovabb haladnak az aramlassal.

A 3.15. abra is jol szemlélteti, hogy mig az ACI adatai a Micro por esetében az APS-C adatokkal
korreldlnak jol (r = 0,96, p < 0,05) addig a Nano por esetében az APS-M adatokkal mutatnak
erds korrelaciot (r=0,98, p < 0,05). Ez a kdvetkezdkre vezethetd vissza: Az impaktoros mérés
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sordn a talcakra kiiilepedett hatdanyag mennyiségét mérjiik egy UV-VIS spektrométerrel. A
Micro ¢és a Nano porok kozott az a kiillonbség, hogy mig az elsében nincs leucin kdtdanyag,
addig a masodik a meloxikdmmal azonos mennyiségii leucint tartalmaz. A leucin egy aminosav,
amely fokozza a porlasztva szaritott porok diszpergéalhatosagat. Ez elosegiti a részecskeméret
csokkentését, és egyben homogenizalja is mintat.

3.2. tablazat Az Gjonnan fejlesztett aeroszolgyogyszerek méreteloszlasanak statisztikai jellemzoi.
A darabszam szerinti eloszlas adatok mellett feltiintettem a darabszambol szarmaztatott feliilet és

tomeg szerinti adatokat is, gdbmb alaku részecskéket feltételezve.

darabszam feliilet tomeg
>< Median [um] 1,62+0,104 2,66+0,210 3,34+0,263
E = |Atlag [pm] 1,84 £0,119  3,00+£0,230  3,92+0,299
o E Mértani k6zép [um] 1,63+£0,096 2,64+0,202 3,41 +0,267
§ =~ | Médusz [um] 1,52+0,143  2,80+0,246 3,18+0,377
Geom. szoras 1,63 0,022 1,65+0,013 1,68 0,032
Median [um] 0,99 + 0,038 1,24 + 0,044 1,36 £ 0,042
E = Atlag [um] 1,04 £0,035 1,27 £0,041 1,39 + 0,038
E a Mértani k6zép [um] 0,99 + 0,030 1,21 £ 0,039 1,33 £ 0,041
2 =~ | Médusz [pum] 1,04 £ 0,059 1,29 £ 0,073 1,44 + 0,466
Geom. szoras 1,38+ 0,010 1,37+ 0,017 1,36 = 0,026
Median [pum] 1,36 £ 0,017 1,89 £0,031  2,29+0,093
= Atlag [um] 1,47+0,024 2,14+0,090 2,88+0,254
@ Meértani k6zép [um] 1,35 +0,022 1,92 +0,048 2,42+0,149
2 Moédusz [um] 1,36 £ 0,095 1,81+ 0,060 2,38 £0,165
Geom. szoras 1,50 = 0,008 1,56 £ 0,039 1,71 £ 0,077

Valoésziniileg ez az oka annak, hogy a hatdéanyag (meloxikdm) mennyisége a leucin nélkiili
Micro porban a részecskeszammal, mig a leucint tartalmazé Nano porban a részecskék
tomegével (térfogataval) lesz aranyos.
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3.15. abra A meloxikam tartalmi készitmények hatéanyag eloszlasanak dsszehasonlitasa az APS
altal mért méreteloszlasokkal. Az APS-C a darabszam szerinti, az APS-M a térfogat (tomeg)
szerinti eloszlast adja meg az ACI fokozatainak megfelelé mérettartomanyokban.
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Hasonl6 modon hasonlitottam 6ssze a kapott eredményeket az isoniazid hatdéanyag tartalmu
antibakteridlis porra is (3.16. dbra). Ebben az esetben a készitményt az intézet aeroszolkutatod
laboratoriuméban rendelkezésre all6 NGI impaktorral vizsgaltam, ahol az adatkiértékelést a
kordbban a csoportunkban kifejlesztett, optikai képalkotason alapuldé moddszerrel végeztem
[99]. Az NGI egyes fokozatainak szeparacios (cut-off) méretei az alkalmazott 90 liter/perc
térfogataram mellett 6,48, 3,61, 2,3, 1,37, 0,76, 0,43 és 0,26 um, 0-t6l novekvd fokozatszam
mellett.
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3.16. abra Az isoniazid tartalma készitmények NGI impaktorral mért eloszlasanak
Osszehasonlitasa az APS altal mért méreteloszlasokkal. Az APS-C a darabszam szerinti, az APS-
M a térfogat (tomeg) szerinti eloszlast adja meg az NGI fokozatainak megfeleld
mérettartomanyokban.

Az NGI impaktorral mért részecskemennyiségek az egyes fokozatokon, melyeket a
lefedettségen alapul6 optikai mikroszképos modszerrel hataroztam meg, és az APS altal mért,
az impaktor fokozatainak megfelel6 méretcsatornakba atszamolt tomegkoncentraciok kozott
erds korrelaciot figyeltem meg (r= 0,98, p <0,05). Ez a fajta mérési mdodszer nem teszi lehetdvé
a hatéanyag eloszlasanak meghatarozasat, ahhoz tovabbi vizsgalatok sziikségesek.

Ezek alapjan kijelenthetd, hogy az optikai modszerrel mért eloszlasok dsszhangban vannak a
gyogyszeriparban szabvanyositott impaktoros mérések eredményeivel. Mindkét esetben
megallapithatd, hogy a porok alkalmasak arra, hogy lejussanak a célteriiletre, a tiidé mélyebb
tartomanyaba, ¢s ezaltal képesek az ott jelenlévo gyulladasok és fert6zések helyi kezelésére.

Szarazpor-inhalator dltal kibocsatott részecskéek jellemzoinek vizsgalata

A masodik kisérletsorozatban a Symbicort® Turbuhaler® inhalatort vizsgaltam szintén a 3.4.
abra szerinti mérési elrendezésben, kiilonb6z6 paraméterti belégzési hullamformakkal, a felsd
légutak hatéasat is figyelembe véve. A méréseket eldszor a felsd 1égutak nélkiil végeztiik el 16
szimmetrikus hdromszog alaka inhalaciés hullimformaval (3.17. &bra). A belégzési
hulldmformak fébb meghataroz6 paraméterei a belégzés iddtartama, a maximalis belégzési
légaram ¢és a belélegzett térfogat. Ezen paraméterek meghatdrozasdhoz 25 oOnkéntessel
végeztliink méréseket egy spirométerrel, mellyel meghataroztuk a belégzési hullamforméjukat
a Turbuhaler eszk6zon keresztiil. Ezek alapjan a belégzési idétartamra 2,5, 3,5 és 4,5
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masodperces értékeket, a maximalis belégzési térfogataramra 15, 30, 45, 60, 90, 120 és 150
liter/perc értékeket és a belélegzett térfogatra 1, 1,5, 2, 2,5, 3,5, 4,5 és 5,5 litert allitottunk be
(3.17. abra). Mivel a maximalis 1égaram és a belélegzett térfogat kozott erds korrelacid allt
fenn (r = 0,76, p < 0,05), ezért ezeket egyiitt kezeltiik. Ezeket a hullamformakat 100 ms
idofelbontassal programoztuk be a hulldmforma generatorba. Az &aramlédsszabalyozot az
inhalaciés profil maximumatol fiiggéen 90, 120 vagy 150 liter/perc értékre allitottuk be. A
mérés megkezdésekor 1 adagot engedtiink ki az inhalatorbol, és az aeroszol részecskék
méreteloszlasat az APS 10 s mintavételi idovel rogzitette.

A kovetkezd 1épésben megismételtiik a fenti méréssorozatot, most mar a felsé léguti modellel
a rendszerben. A mérésekhez egy az irodalomban leirt, 3D nyomtatassal eldallitott felsd léguti
geometriat [117] hasznaltunk, hogy megvizsgaljuk, hogyan befolyasolja az a kiilonbzd
belégzési formdk esetén a részecskék méreteloszlasat. A felsd 1éghti modell belsd feliiletét
glicerinnel vontuk be, amely mesterséges nyalkahartyaként [118] megakadélyozta a részecskék
levalasat vagy visszapattandsat a modell falarol. A mérést minden egyes inhalacios
hullamforma esetében legalabb haromszor megismételtiik.
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3.17. abra A mérésekhez Iétrehozott tipikus haromszog alaki szimmetrikus belégzési
hullamforma (balra) és a légzésszimulatorba beprogramozott 16 hullamforma paraméter matrixa

(jobbra).

A 3.18. dbra mutatja a fent leirt mérések tipikus eredményeit. Az APS altal mért adatokbol
kiszamoltuk a térfogat szerinti méreteloszlast, feltételezve, hogy a részecskék gomb alakuak és
egységnyi striiséglick. Mivel vizsgélataink soran a részecskék szamszerinti méreteloszlasat
erdsen valtozonak talaltuk, ezért a normalt térfogatot hasznaljuk a tovébbiakban a
jellemzésiikre. Az adatok kiértékelése azt mutatta, hogy az alkalmazott felsd 1éguti modell
hatasara a méreteloszlas a kisebb méretek felé tolddott el és keskenyebbé valt.

A 3.19. ébra a fenti mérésekkel kapott MMAD értékeket mutatja a felsé 1égti modell nélkiil
¢és azon keresztiil. Az dbran megfigyelhet6 altalanos trend szerint a maximalis térfogataram, ¢és
ezzel egyiitt a belélegzett térfogat novekedésével az MMAD csokken. A belégzési idével nem
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figyelheté meg egyértelmli Osszefiiggés, Osszhangban azzal, hogy a 25 f6s mintdn mért
belégzési id6 és a maximalis légaram kozott sem taldltunk korrelaciot (r = 0,08, p < 0,05). A
felsé légti modellben az 4ramlds nagyobb térfogatiramok esetén (60 liter/perc folott)
turbulensé kezd valni [117], aminek hatdsat az MMAD adatok is mutatjak, kiilondsen a 150
liter/perc maximalis térfogataramnal. A felsd léguti modell hatasara bekovetkez6 MMAD
csokkenés novekvod tendencidt mutat a maximalis térfogatdram novekedésével (a 150 liter/perc
maximalis térfogataram kivételével), ami egybecseng azzal, hogy nagyobb légaramlés esetén a
nagyobb részecskék nagyobb eséllyel iilepednek ki a modell falan.

0,08 Felsd Iéguti modell nélkil mért adatok
Lognormalis illesztés a fentire
e Felsd léguti modellel mért adatok
Lognormalis illesztés az el6z6re

0,06

0,04

Normalt térfogat

0,02

0,00 4
Részecskeméret [um]

3.18. abra A Symbicort® Turbuhaler® gyogyszer részecskék méreteloszldsainak normalt
térfogata: a fels6 1éght nélkiil (piros jeloldk és vonal) és a felsé 1égati modellen keresztiil (kék
jelolok és vonal) az 1. hullamforma esetén, ahol a belégzés id6tartama 4,5 s, a maximalis
térfogataram 15 liter/perc, és a belélegzett térfogat 1 liter. Az MMAD értéke 2,8-rol 2,3 um-re
valtozott a fels6 1éguti modell hatasara.

A 16 vizsgalt belégzési hullamformara a legmagasabb MMAD 2,95 um, a legalacsonyabb pedig
1,86 um volt a fels6 1éguti modell nélkiil, ahol a széras (SD) 0,01 és 0,27 kozott valtozott. A
behelyezett felsé 1éguttal a legmagasabb mért MMAD 3,01 um ¢és a legalacsonyabb 1,61 pm
volt, mig a szoras 0,02 és 0,54 kozott valtozott. Az igy meghatarozott MMAD értékek jo
egyezést mutatnak a nagy teljesitményti folyadékkromatografias modszerrel mért értékekkel a
kiilonb6z6 inhalacids hullamformak esetében [119].

Ezek az eredmények a bemend adatai a numerikus szamitasoknak, melyekkel meghatarozhatd
a légutak kiilonbozd régidiban kiiilepedett gydgyszermennyiség a kiilonbozd 1égzési
hulldmformak esetén, ami nagyban segiti a kezeldorvost a varhato terapids hatas felmérésében.
Megallapitottuk, hogy a minimalisan sziikséges inhalacios d&ramlas ehhez az inhalatorhoz 30 és
40 liter/perc kozott van, mivel ez alatt a tiidében kiiilepedett doézis 38% alatt marad.
60 liter/perces maximalis térfogatdram felett a tiidddepozicid 50% f6l¢ emelkedik, ami
alatdmaszthatja a megfeleld terapiat. Méréseink azt mutattak, hogy az inhalaci6 hossza csak kis
mértékben befolyasolja a kiiilepedett dozist, a maximalis Iégaram és a belélegzett térfogat
sokkal fontosabb tényezOk. A szamitdsok alapjan bemutattuk a Symbicort® Turbuhaler®
tiidobeli kililepedésének térképét e két paraméter fliggvényében, amely hasznos eszkoz lehet az
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orvosok szamdra a megfeleld inhaldciés gyogyszer kivalasztasaban, a beteg megfeleld
inhalécios paramétereinek ismeretében. [116]
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3.19. abra A 16 beprogramozott hullamformaval mért MMAD értékek a felso 1€guti modell nélkiil
(A) és azon keresztiil (B).

3.5. Osszegzés

Dolgozatomban két témakorben vizsgéaltam az aeroszolok egészségiigyi hatdsait. Az elso
témakor a korokozok levegdben torténd terjedésének vizsgalataival foglalkozik,
jarvanyidoszakban  tanulményoztam  a  potencidlisan  fertdzésveszélyt  jelentd
részecskeképzddést korhazi kornyezetben. Optikai mérési modszerekkel meghataroztam az
méreteloszlasat egy korteremben, ahol egy COVID-19-es idds beteget apoltak, és a
1égzésfunkcids és bronchoszkopos vizsgélatok kdzben. A méréseket mindkét esetben valos
koriilmények kozott, az egészségiigyi személyzet tevékenységét legkevésbé befolyasolva
végeztiik el.

A korteremben végzett mérések utan, az adatok statisztikai feldolgozasaval megallapitottam,
hogy a szubmikronos részecskék novekedése a kiillonb6zd beteg- €s egészségligyi dolgozoi
tevékenységek eredményeként nem korreldlt a koérhazi szobaban tartozkodd személyzet
létszamaval, és csak gyenge és nem szignifikans (p > 0,05) korrelaciot mutatott a tevékenység
iddtartamaval. Ezzel szemben a nagyobb részecskék (> 1 um) szdmanak ndvekedése kozepesen
erésen korreldlt a korteremben 1€v6 egészségiigyi személyzet szamaval (r = 0,66, p < 0,05),
valamint erds ¢s szignifikans korrelaciot talaltam a tevékenység idétartaméval (r = 0,82,
p <0,05).

A COVID-19 vilagjarvany alatt a kozismerten aeroszol képzddéssel jard, a tiidogyogyaszati
diagnosztikdban kiemelt jelentdséggel biro 1€gzésfunkcios és bronchoszkdpos vizsgalatokat és
kezeléseket korlatoztak. Vizsgalataim alapjan megallapitottam, hogy ezen tevékenységek soran
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nem keriil 1ényegesen tobb részecske a levegdbe, mint normal 1€gzés vagy beszéd soran. Ezek
alapjan, a megfert6z6dés kockazata nem indokolja ezen vizsgalatok mell6zését, azok a
megfeleld biztonsagi protokollok betartdsa mellett elvégezhetok.

A masodik témakorhoz kapcsoloddéan bemutattam egy olyan, optikai mérési méddszereket
alkalmaz6 mérési Osszeallitast, mellyel 1) gydgyszerhatéanyagok I1éguti kitilepedési
tulajdonsagait vizsgaltam valos 1€gzési mintazat esetén, valamint kisérleti iton meghataroztam
egy szarazpor-inhalator késziilékbdl porlasztott gydgyszer részecskék méreteloszlasat a
belégzési paraméterek (maximalis légaram, belégzés hossza, belélegzett térfogat)
fliggvényében.
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4. INTENZIV LEZERFENY-FEM KOLCSONHATAS SORAN FELSZABADULO
AEROSZOL TULAJDONSAGAI

Az additiv gyartastechnologia (AM — Additive Manufaturing), azon beliil is a 3D fémnyomtatas
napjaink egyik legdinamikusabban fejlodé ipari technologiaja. Szamtalan valtozat latott mar
napvilagot a kiilonboz6 alkalmazasi teriileteken. A legelterjedtebb fémpor alapt AM technikak
a poragyalapu olvasztas, és az iranyitott energiadepozicios technika.

A poragyalapt olvasztas estében a fémport vékony rétegenként teritik le, €s minden rétegben
az energianyalab (pl. lézer vagy elektronsugar) szelektiven megolvasztja a fémport vagy
aktivalja a belekevert kotdanyagot. Egy masik technika a tintasugaras nyomtatokhoz hasonléan
miikddik. Egy specialis nyomtatofej rakja le az anyagot vagy felvéltva az alapanyagot és a
kotéanyagot, igy hozva 1étre rétegenként a kivant objektumot. Az irdnyitott energiadepoziciods
technika — mas néven lézeres felrakohegesztés — esetében a fémpor egy fivokan keresztiil jut a
kivant helyre, ahol a lézer mar lokdlisan megolvasztotta az alapanyagot. A becsapodo
fémszemcsék megolvadnak és beéplilnek az alap hordozoba, igy hoznak Iétre egy ) feliiletet
vagy akar tetszOleges alakzatokat rétegenként egy alkatrészen.

Az additiv gyartastechnologia szamos elénnyel rendelkezik a hagyomanyosnak mondhatd,
anyaglevalasztason alapulé technolégidkkal szemben. Kétségtelen eldnye, hogy tetszdleges
alaku, akar iireges targyakat is létre lehet hozni vele, és a felhasznalt anyag is 1ényegesen
kevesebb lehet, hiszen nincs sziikség anyaglevalasztasra, csak ott, ahol a feliileti mindséget
javitani kell. A 3D fémnyomtatas technologia arnyoldala, hogy nem lehet vele kozvetleniil
olyan feliileti mindséget elérni, mint példaul egy CNC, maro, esztergalo vagy csiszolo, polirozo
géppel.

Szamos ipari technologia nyilvanvalé munkaegészségiligyi vonzata a keletkez6 gazok és fiistok
elvezetése, sziirése. Mig azonban sok esetben a fiist keletkezése egyértelmi, hiszen lathato (pl.
hegesztés, kohdszat, ontdde, stb.), addig példaul az iranyitott energiadepozicios technoldgia
esetében tobbnyire nem jon létre lathatd fiist, viszont anndl tobb, az emberi szem szamara
lathatatlan, nanoméretli fémrészecske keletkezik az alkatrészek gyartdsa soran. A lézerfény-
fém kolcsonhatas soran tjonnan formaldodo fém nanorészecskék és a kornyezo levego (€s egyéb
gazok, pl. argon) alkotta diszperz rendszerek vizsgalatdhoz kapcsolodd kutatdsaimat mutatom
be a kovetkezd oldalakon.

4.1. Tudomanyos el6zmények

Az elmult két évtizedben nagyszamu kutatds iranyult a lézeres additiv technologiaval felépitett
munkadarabok mechanikai, fizikai és kémiai tulajdonsagainak feltérképezésére, és az egyes
tulajdonsagok javitdsara szolgald technologiai paraméterek meghatarozasara [120]-[124].
Ezekben elsOsorban a legyartott munkadarabok mikro- és makroszerkezeti tulajdonségait,
porozitasat, tomorségét, feliileti tulajdonsagait (keménység, hullamossag, érdesség, stb.) és a
marado fesziiltséget vizsgaltak.

A fentiek mellett kevés figyelmet kapott eddig a folyamatok soran felszabadulé finom és
ultrafinom aeroszol, mely a fémek megolvasztasa soran keletkezik. A viszonylag kisszamu
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megjelent publikacidban elsésorban munkaegészségiigyi oldalrol foglalkoztak a témaval. Ezzel
szemben sok tanulmany sziiletett a kiilonb6z0 miianyagokat (PLA, ABS, PC, stb.) hasznalo
asztali 3D nyomtatok részecske kibocsatasarol [125]-[127], ami nem meglepd, figyelembe
véve ezek széleskorti irodai vagy hobbi célu felhasznalasat. Mig azonban a hdre lagyulo
milanyagbol épité 3D nyomtatok esetében a nanorészecskék formajaban felszabadulod szerves
komponensek jelentik a f0 problémat, addig a 3D fémnyomtatok esetében a fém
nanorészecskék hordozzak a nagyobb egészségligyi kockazatot.

A (nehéz)fémiparban dolgoz6 munkdésok és hegesztok esetében tobb kutatdcsoport vizsgalta a
munkafolyamatok soran keletkezé, a 1égzérendszerbe jutd fémrészecskék egészségiligyi
hatésait, és Osszefliggést talaltak az expozicio €s a kialakult betegségek gyakorisaga kozott
[128]-{130]. A 3D fémnyomtatashoz hasonldé hegesztési folyamatok sordn is vizsgaltak a
részecskeképzddést, és meghataroztak a fiistfelhd kémiai dsszetételét is [131]-[133]. Ezekben
az ipari technoldgiai folyamatokban (és még sok mas teriileten) a részecskeképzddés mindenhol
a magas homérsékletli olvadt allapotu fémekhez kothetd.

Mara mar nyilvanvalova valt, hogy a 1ézeres 3D fémnyomtatd berendezések miikodése soran
is keletkeznek potencidlisan veszélyes fém nanorészecskék, amelyek tiido- vagy sziv- és
érrendszeri betegségeket is okozhatnak [134], [135]. Példaul az irdnyitott energiadepozicios
eljarasok soran olyan részecskék szabadulnak fel, amelyek a 1égutakat irritdlo anyagokat (krém,
molibdén), a kdzponti idegrendszer szamara toxikus anyagokat (mangén) és rakkeltd anyagokat
(nikkel) tartalmaznak. Egy kutatdsban additiv gyartastechnologiat tizemeltetd vallalatoknal
vizsgaltdk az ott dolgozok kitettségét a technologiabol szarmazd kiilonb6zdé anyagoknak.
Személyi és staciondrius mintavevokkel gyiijtott mintdk por, vas, mangan, krém, kobalt és
nikkel tartalmat mérték [136]. Ez a vizsgalat kimutatta, hogy a munkahelyi levegében mért
elemkoncentracié — kiilondsen a Ni esetében — magasabb volt a berendezések tisztitdsa soran,
mint a gyartdsi folyamat alatt, ami a berendezésekben alkalmazott hatékony elszivo
rendszereknek koszonhetd. A tisztitds sordn tapasztalt magasabb expoziciot mas kutatok is
megerdsitették [137]. Azt is kimutattak, hogy az additiv gyartasi kornyezetben a nanoméretii
részecskék viszonylag nagy szamban voltak jelen a levegdben [135], [137]. Egy friss (2020-as)
tanulmany szerz6i harom kiilonb6z6 additiv gyartasi technologia (poragyalapu 1ézeres
olvasztés, iranyitott energiadepozicios €s 1ézerplattirozas (bevonatképzés)) alkalmazasa sordn
felszabaduldé részecskék tulajdonsdgait tanulmanyoztdk [138]. A gazaramlas ¢és a
homérsekleteloszlas numerikus modellezésén keresztiil vizsgaltak a részecskék keletkezésének
¢s novekedésének mechanizmusait. Transzmisszidos ¢és pasztazd elektronmikroszkopiat
hasznaltak az elsddleges részecskék elemosszetételének, oxidacios allapotanak és
méreteloszlasanak jellemzésére. Megallapitottak, hogy a gyartds soran a levegdbdl
Osszegyljtott ~ aeroszol  Osszetett  fraktalszerli  geometridji  aggregatumokbol/
agglomeratumokbol all, és az Gjonnan keletkezett elsddleges részecskék mérete jellemzden a
4—16 nm-es tartomanyba esik. Az elsddleges részecskék gdmb alakuak, és a felhasznalt fémpor
fo 6tvozo elemeinek oxidjaibol allnak. A nagyobb primer részecskéknek (> 30 nm) csak a
feliilete oxidalt, a belsejiik tiszta fém. Ezek az eredmények 0sszhangban vannak a hegesztés
soran keletkezo részecskékre vonatkoz6 irodalmi adatokkal [131]-[133].

Az ipari folyamatok soran keletkezd fémrészecskék kémiai Osszetételéhez kapcsolodod
egészségiigyl kockazatokat tovabb fokozza, hogy az ultrafinom tartomanyban a belélegzett
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aeroszol részecskék tiiddben kitilepedd frakcidja meredeken né a méret csokkenésével (3.1.
abra). Szamitogépes szimuldciok segitségével megallapitottdk, hogy a 10 nm koriili méretii
részecskék jelentds hanyada kitilepedik az alveolusokban, ahol a gazcsere torténik a tiidében
[81]. Réaadasul a kisebb részecskék konnyen atjutnak az alveolusok vékony falan, igy
bekeriilnek a véraramba, és atjutnak a vér-agy gaton is, melyek tovabbi egészségiigyi
kockézatokat jelentenek.

Az ultrafinom részecskék belégzése sordn fellépd lehetséges egészségkarositdo hatasok
értekeléséhez elengedhetetlen a részecskék relevans fizikai és kémiai jellemzdinek ismerete,
mint példaul az elsddleges részecskeméret eloszlasa, agglomeracids/aggregacios allapota,
alakja és kémiai Osszetétele [139], [140].

A részecskekibocsatas az egészségligyi problémak mellett az épitési folyamatokat is
befolyasolhatja 3D fémnyomtatds kozben. A kibocsatott részecskék jelentds mennyiségii
energiat nyelnek el és szornak ki [132], [141]-[143], és torzithatjak a paraméterek nyomon
kovetését célzd on-line optikai mérések eredményeit is [144]-[146]. Az energiaforras
teljesitménystabilitdsa fontos tényezd az additiv gyartdsi folyamatokban. A mintadarab
feltiletére jutd és a folyamatban effektiven résztvevo 1ézerteljesitményt jelentdsen befolyasolja
a feliiletrdl torténd visszaverddés, és a poraram fényvisszaverése, elnyelése [147]. A mintara
esO teljesitmény stabilitasat a keletkezd ultrafinom részecskék is befolyasoljak. A fejezetben
leirt vizsgélatainkban is kimutattuk, hogy az olvadékzona f616tt jelentds szdmban keletkeznek
uj részecskék. Mivel ezeknek a nanoméretli fémrészecskéknek jelentds a fényelnyelése és
szorasa az alkalmazott hullamhosszokon, ez befolyasolja a sugar fokuszalasanak mindségét és
a feliiletre érkezd 1ézersugarzas iddbeli teljesitménystabilitasat. Nagy teljesitményti szallézeres
hegesztés esetén kimutattak, hogy a sugarnyaldb csillapitdsanak ingadozasa 10%-nal is
nagyobb lehet, amikor a sugar az olvadékmedence felett keletkezd aeroszolfelhén halad
keresztiil, ami negativan befolyasolja az épitési folyamat mindségét [142]. A poragyas AM
technologidval elddllitott Zn alapi bioldgiailag lebomld implantatumok gyartdsa sordn is
kiemelkedd fontossagli a kapott minta porozitdsa, amit nagyban meghataroz az alkalmazott
1ézer teljesitménystirisége a feliileten. A feliiletre juto teljesitménystirtiséget viszont jelentdsen
csokkentheti a Zn megolvasztasakor keletkezd aeroszolfelhd, ami a nyomtatott implantatum
mindségének romlasahoz vezet [148]-[150].

4.2. Celkitiuzések

Az ipari termelésre alkalmas additiv gyartastechnoldgiat megvaldsitd gépek potencidlisan
veszélyes nanorészecskéket bocsathatnak ki, amelyek a gépek lizemeltetdi és kezeldi szamara
foglalkozas-egészségiigyi problémdkat vethetnek fel. Ezen kiviil, ezek a részecskék
befolyasolhatjak a 1ézer hatékonysagat is miitkodés kozben.

Munkam célja az iranyitott energiadepozicios technikan alapul6, por alapu 3D fémnyomtatés
kozben az intenziv 1ézerfény-fém kolcsonhatéas soran levegdbe jutd aeroszol részecskék fizikai
¢s kémiai tulajdonsadgainak meghatarozasa, mennyiségi ¢s mindségi analizise. Ezek alapjan a
felszabaduld részecskék folyamatra gyakorolt hatdsanak vizsgalata mellett célom az
egészségiigyi hatasok feltérképezése is, amihez meghatiroztam a részecskék méreteloszlasat,

cres
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4.3. Alkalmazott eszkozok és modszerek

A részecskeképzddést egy nyitott munkaterti 3D fémnyomtatd berendezéssel tanulméanyoztam,
amely az iranyitott energiadepozicids technikat valositotta meg. Alapanyagként kiillonb6zo
fémotvozeteket hasznaltam por forméjaban: nikkel alapt Inconel 625 és 718 porokat, acél alapu
HI3 és 15-5PH porokat, valamint Ti6Al4V titdn Gtvozet fémport. Az Ujonnan képzddott
aeroszol részecskék szamat és méreteloszlasat pasztdzd mobilitdsi méretmérd (SMPS),
valamint aerodinamikai méretmérd (APS) részecskeszamlalok segitségével hatdroztam meg. A
részecskék szamanak valtozasait egy egyszerli, a koagulaciot, a depozicidt €s az effektiv
stiriség méretfiiggését figyelembe vevd modellel irtam le. Ezekkel egyidejlleg
méretfrakcionalt aeroszolmintdkat gyiijtottiink kaszkddimpaktorral szilicium és szén
(SEM) ¢és energiadiszperziv spektroszkopiaval (EDS) vizsgaltuk. Az aeroszol részecskékben
1évé kivalasztott fémek oxidacios allapotat roncsolasmentesen, rontgenabszorpcios élkozeli
struktira modszerrel (XANES) vizsgaltuk. A kovetkezOkben részletesebben ismertetem a
fentieket.

4.3.1. A 3D fémnyomtato

Az alkalmazott berendezés

A vizsgalatokhoz az OR Laser altal gyartott LRS EVO-Diodeline 450 alapt, nyitott munkaterti
additiv gyartogépet [94] hasznaltam (4.1. dbra). A berendezés részegységei egy 1070 nm-es
infravoros sugarzast kibocsato szallézer, egy porfuvo fej, amely a véddgazt és a fémport juttatja
a munkadarabhoz, egy négytengelyes motoros asztal, amely a munkadarabot eldre
programozott palyak mentén mozgatja, egy poradagold és a szamitogéphez csatlakoztatott
vezérloegység.

A lézerforras egy egymodust, véletlenszeriien polarizalt, diodaval pumpalt Ytterbium YLM
szallézer (IPG) 450 W maximalis atlagos kimend teljesitménnyel. A lézer teljesitménye a
munkadarab feliiletén 10% ¢és 100% kozott szabalyozhatd. Bar a széllézer impulzus
tizemmodban is miikodhet, kisérleteinkben csak folyamatos lizemmodban hasznaltuk. A
lézernyalab atmérdje a fokuszsikban akéar 50 um is lehet, azonban egy motoros nyalabtagitoval
¢s az alkalmazott 200 mm fokusztavolsadgu lencsével a minta feliiletén 0,48 és 3 mm kozott
allithato foltméret érhetd el. A beallitasokhoz egy kis teljesitményti, lathaté tartomanyban

crer

A fémport egy porfuvo fej tovabbitja és fokuszalja a mintadarabra. Az OR Laser altal a
Fraunhofer Intézettel kdzdsen kifejlesztett €s gyartott porfuvo fej a 1ézersugérral koaxidlis
elrendezést valosit meg, és rogzitett fliggdleges helyzetben van felszerelve. Ebbe kertil
bevezetésre a véddgaz is a fokuszalo lencsét védo tivegablak utan.

A fémport egy GTV PF2/1 LC tarcsas poradagold (3,5 - 0,3 mm?-es horonnyal) juttatja el a
porfuvo fejbe 4.6 tisztasagh Ar vivogazzal. A kisérletek sordn a poradagold altal szallitott
fémpor névleges tomegaramlasi sebessége 5,3 g/perc volt. A vivogaz aramlasi sebessége
3,8 liter/perc, az argon véddgaz dramlasi sebessége pedig 10 liter/perc volt (1€gkori nyomason
¢s szobahdmérsékleten). A mintaépitéshez hasznalt hordoz6 alaplemez 10 mm vastagsagu,
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100-100 mm? feliiletii, hengerelt 304L rozsdamentes acéllemez volt. A munkadarabot a
hordozoval egyiitt az eldre beprogramozott palya mentén mozgatta a rendszer a porfuvoka alatt
egy 3D-s motoros asztal segitségével, 10 mm/s pasztazasi sebességgel.

A késziiléket egy mikroszamitogép vezérli, amely figyeli és kontrollalja a 1ézerfunkciokat, a
motoros asztal mozgasat ¢és a poradagolot. A probadarabokat leird fajlokat a berendezéshez
szallitott ORLAS SUITE alkalmazassal konvertaltuk a gép altal feldolgozott G-kodda, mely
mar tartalmazta a 1ézer vezérlését és paramétereit is.

i Vivbgdz
’B:____T_rf—ff‘ Poradagolo T SMPS
—~— . . \_
= [ fej Fémpor
O+ .. ~
Sz | Lézerfej Minta= — APS
o N 006‘ vételi
(o £ pont
o i
Eﬁ 5
Poradagolo

Lézer

4.1. abra A 3D fémnyomtatoval végzett mérésekhez hasznalt elrendezés sematikus abraja.

A felhasznalt femporok

A vizsgélatokhoz nikkel alapu Inconel 625 és 718 porokat, vas alapu H13 és 15-5PH porokat,
valamint Ti6Al4V titdn-aluminium O6tvozet fémport hasznéltunk. Ezeket a fémeket
sz¢éleskortien alkalmazzdk a repiilégépiparban, a petrolkémiai és a nuklearis iparban, ahol
kiemelkedd korrdzid- ¢s hdallosagra van sziikség. K6zos jellemzdjiik a nagy szakitoszilardsag,
keménység és korr6zidallosag magas homérsékleteken is, ezenkiviil kivaldoan alkalmazhatok
hegesztéshez. A fenti fémporokat gdz-porlasztisos eljarassal allitjak eld, és kiilonbozo
mérettartomanyban hozzak Oket forgalomba. Az altalunk vizsgalt porok részecskéinek az
atmérdje 45 és 90 um kozé esik, amit a 3D fémnyomtatd altal megvalositott technologia
hatarozott meg. A fenti fémek fobb jellemzdit a 4.1. tablazat tartalmazza.

4.1. tablazat A vizsgalatokhoz hasznalt fémotvozetek fobb jellemzoi.

TLS 625 MA 718 MA H13 MA 15-5PH TLS Ti6Al4V
stirliség [g/cm?] 8,44 8,17 7,8 7,8 4,5
olvadaspont [°C] 1290-1350 1370-1430 1427 1404-1440 1660
keménység [HV] | 380+45  298+10  664+27 328 % 10 393 % 10
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4.3.2. A mérések leirasa

A kisérleteket egy 4 m belmagassagii 26 m3-es zart helyiségben végeztiik, ahol a mérések
kozben nem milkddott elszivé berendezés (4.1. abra). Az additiv gyartoberendezéssel
15-15-5mm® (szélesség - hosszlisdg - magassag) méreti téglatesteket épitettiink 304L
rozsdamentes acélbol késziilt alaplemezre. Az aeroszol vizsgalatokat a standard mintaépités
kozben végeztilk. Egy minta nettd gyartasi ideje 15-25 perc volt. A felszabadult részecskék
foleg Brown-diffuzioval terjedtek a helyiségben, csak a lézergép ventilatorai okozhattak
légaramlast, de azok a munkadarabok épitésére hasznalt Iéptetdmotoros asztal alatt
helyezkedtek el. Tovabbi lokalis perturbald hatasa lehetett az épités soran a lézerinterakcio
helyén fellépd magas hdmérsékletnek, valamint a védd és vive Ar gazaramnak is.

A felszabadul6 aeroszol részecskék szamszerinti koncentracidjat és méreteloszlasat optikai €s
elektrosztatikus elven mikodd részecskeszamlaldé miiszerekkel mértiik. A berendezések
mintavételi pontja 15 cm-re volt a szoba falatol, és 80 cm-re az aeroszolforrastol. A mintavételi
csovek hossza ~70 cm volt az OPC ¢és az APS miiszerek esetén, €s ~90 cm az SMPS esetén (a
toltéskondiciondlo egység miatt volt sziikség a hosszabb mintavételi csore).

4.2. ébra A 3D fémnyomtatoval eldallitott mintadarabok.

Az OPC ¢s az APS berendezésekhez 4 mm belsd atméréjii Festo mintavételi csoveket, az
SMPS-hez pedig 6 mm belsdé atmérdjii karbonimpregnalt szilikon vezetd mintavételi csovet
hasznaltunk az elektrosztatikus mérési elv miatt. Figyelembe véve a berendezések
mintalégaramat és a mintavételi csdvek hosszat €s belsd méretét, meghataroztam, hogy mennyi
1dot toltottek a részecskék a mintavételi csovekben. Ennek értéke az OPC esetében 0,44 s, az
APS esetében 0,52 s, az SMPS esetében pedig 5 s volt. Az OPC ¢és az APS berendezések
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mintavételi idejét 1 perces atlagolasra allitottam be, az SMPS pedig 4 perces ciklusokkal
dolgozott.

Az épitési folyamat soran 20-20 mmZ-es Si-lapkakra és ragasztos szénszubsztratokra
méretfrakcionalt aeroszolmintdkat is  gyljtottink egy 9 fokozati  May-tipusu
kaszkadimpaktorral 10 és 40 perces mintavételi idovel tovabbi morfologiai €s kémiai elemzés
céljabol.

Tovéabba teflon membranszirdket (47 mm atmérdjii és 1 um porusméretii) hasznaltunk az
Osszes lebegd részecske mintavételezésére, hogy meghatarozzuk azok elemi §sszetételét és a
kivalasztott fémek oxidaciods allapotat. Két mintat vettiink 40 és 90 perces mintavételi idovel és
16,7 liter/perc aramlési sebességgel.

crer

crer

bemutatott SMPS, APS ¢és OPC miszereket hasznaltam. A  méretfrakcionalt
aeroszolmintavételt egy 9 fokozattra bovitett May-tipusu kaszkadimpaktorral [151] végeztiik,
igy a finom méretfrakcido mellett lehetéség nyilt az ultrafinom tartomanyban is vizsgalni a
a légaram sebességének fokozatos novelésével a tehetetlenségiik alapjan valasztjak szét. A
légaramot kovetni nem tudo részecskék kitapadnak a gylijtélemezekre. Az impaktor 1-9
fokozatainak aerodinamikai vagasi atmérdje 16,7 liter/perc dramlasi sebesség mellett 17,9, 8,9,
4,5, 2,25, 1,13, 0,57, 0,29, 0,18 és 0,07 um. A mintdkat 20-20 mm?-es Si-lapokra, illetve
ragasztos szénhordozokra gyljtottiik. A laboratériumban az AM-folyamat soran mért magas
koncentraciok miatt a mintavételi 1d6 révid volt, 10 perc a Si hordozok, és 40 perc a szén
hordozok esetében.

Az aeroszolok vildgaban ugyanahhoz a részecskéhez tobbféle méret is hozzarendelhetd. A
részecskék geometriai méretét optikai vagy elektronmikroszkoppal lehet megmérni. Az optikai
részecskeszamlalok az aeroszol szemcsék optikai méretét mérik, amely a részecske fizikai
mérete mellett fligg az optikai tulajdonsagaitdl és alakjatol is. Az SMPS a részecskék
elektromobilitdsi méretét hatdrozza meg, amely a fizikai méret mellett fiigg a részecskék
stiriségétdl €s elektromos toltottségétol is. A részecskék aramlasi tulajdonsagait az APS és a
kaszkddimpaktor altal mért aerodinamikai méretiik hatarozza meg. A kaszkadimpaktor a
részecskéket az aerodinamikai atmérdjiik alapjan valasztja el, amely a részecskék alakja és
stirisége alapjan eltérhet az elektromobilitasi, vagy az optikai atmérdjétol [152].

Az elemdsszetétel vizsgalatokhoz hasznalt rontgenspektroszkopiai modszerek

Az impaktorral gylijtott mintak elemosszetételének vizsgalatat pasztazo elektronmikroszkoppal
¢s energiadiszperziv spektroszkdpiai modszerrel (SEM-EDS) végeztiik.

SEM/EDS — Az impaktorlemezeken 1évé méretfrakciondlt mintdkat pésztazo

crer

meghatarozasa érdekében. Ehhez a vizsgalathoz egy Tescan MIRA3 pasztazéd
elektronmikroszkopot hasznaltunk. A részecskék elemi Osszetételét egy EDAX
energiadiszperziv spektrométerrel (EDS) elemeztiik, az adatfeldolgozashoz pedig az APEX™
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elektronképeket rogzitettiink. Az EDS-elemzés megbizhatonak bizonyult 20 kV-os
gyorsitofesziiltség alkalmazasaval.

4.3.3. Modellszamitasok

A koncentracio idébeli valtozasanak modellezése

Az intenziv lézerfény-fém kolcsonhatds soran magas hémérsékleten képzddott aeroszol
befolyasolja. A koagulacios folyamatok soran az egymaéssal 1itk6zo részecskék Gsszetapadva
nagyobb méretli részecskéket formalnak, igy egy adott térrészben az ottlévd részecskék
szamanak négyzetével lesz aranyos az Osszetapadasi vagy koagulacios rata. Ez a folyamat a
kiinduld kis méretli részecskék szdmanak csokkenéséhez, mig a képzddd nagyobb méretii
részecskék szamanak novekedéséhez vezet. A koagulécid igy 0sszességében a teljes darabszam
csokkenését idézi eld, azonban az §ssztomeg nem valtozik ebben a folyamatban. Tovabba egy
zart térben nem elhanyagolhatdé mértékii veszteségeket okoz a falra és egyéb targyakra torténd
kililepedés ¢és a részecskék aerodinamikai méretétdl fliggd gravitacios kiiilepedés sem. Ezen
effektusok az adott térrészben jelenlévo részecskék szdmaval vagy tomegével aranyos hatast
fejtenek ki, és ezek csokkenéséhez vezetnek. A fentieket 6sszegezve, monodiszperz részecskék

rrrrrrrr

egyenletekkel irhatjuk le [153]-[155]:

d—N:—KNz—KN—y, dﬂ:—/cM—y, 4.1)
dt dt
ahol N a darabszam koncentracid, M a tdmegkoncentracio, K a koagulacios egylitthato, x a

kitilepedési egyiitthato, €s u az egyéb, az aktudlis koncentraciotol fliggetlen forrasok és nyeldk
egyiittes hatasat leir6 tag. A tovabbiakban egyszerlsitésként feltételeztem, hogy « és x nem

fiiggenek a részecskemérettdl.

A koagulécios egyiitthatd adott D, atmérdjli részecskére felirhatd a diffuzids egyiitthatd
segitségével [154]:
K =87zD,D = SATC. . (4.2)
3n
ahol k£ a Boltzmann allando, 7 a hémérséklet, C. a Cunningham korrekcids egyiitthato és 7 a
viszkozités. Tiz nanométeres részecskékre a diffuzios egyiitthato értéke D =5,24-107* cm?/s,
a koagulacios egyiitthato értéke pedig K = 67-107'° cm?®/s.

Mint az a (4.2) egyenletbdl is lathato, ebben a mérettartomanyban a koagulacios egyiitthato
méretfiiggd, hiszen a C. Cunningham korrekcids egyiitthato is méretfiiggd (a részecskeméret
Osszemérhetd a A atlagos szabad uthosszal, melynek értéke normal 1égkori nyomdason és 20 °C
hémérsékleten 65,3 nm):

A D
C. =1+—|2,514+0,8-exp| —0,55—= | |. (4.3)
D A

p
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Amennyiben a koagulacios egylitthatét konstansnak tételezziik fel, ¢és -eltekintiink a
koncentraciotdl fiiggetlen forrdsok és nyeldk hatasatol (=0 ), akkor a koncentraci6 idébeli
valtozasat a koagulacio ¢és a kiiilepedési veszteségek hatasara az alabbi egyenletek adjak meg:

N(¢) N,

T (1+N,K/K)e" —N,K /5’
Lognormal eloszlasu kezdeti részecske populaciora a koagulacios egylitthatd a kovetkezo
alakban irhat6 fel [154]:

M(t)=Mye™. (4.4)

K' :4k_T ]+exp(ln2 o )+ ZCL’% exp(llnz o j-ﬁ- 2C€l E?Xp(éln2 o} j , 4.5)
377 ¢ Dg 2 ¢ Dg 2 ’

ahol D, a részecskek meretének mértani kozepe, €s o, a geometriai szoras. Az igy kapott

értéket behelyettesitve a (4.4) egyenletbe megkaphatjuk a koncentracid idébeli valtozasat
lognormal eloszlasu polidiszperz részecskehalmazra.

A méreteloszlas leirasa

Az aeroszol részecskék méreteloszlasa a legtobb esetben a log-normalis eloszlast koveti, ami
igaz az altalunk rogzitett eloszlasokra is. Az eloszlasok jellemzésére sokféle statisztikai mutato
hasznalhato, melyek koziil a mértani szorés azt irja le, hogy mennyire szérodnak azok a szdmok,
amelyeknek az atlaga a mértani kdzép. Ez egy multiplikativ, dimenziotlan tényezd, ellentétben
a bemeneti értékekkel azonos dimenzidval rendelkezd szérassal (SD - standard deviation). A
mértani kdzépértéket a tipikus érték leirasara, a geometriai szorast pedig a log-normalis szoras
mérésére hasznaljak. A mértani kdzép €s a geometriai szords a kdvetkezd alakban irhato fel:

Dg:,,/HDid‘Nf :exp(%ZdNilnDij, O'g=exp[\/%ZdM(lnDi—lan)2], (4.6)

ahol n = Z,-dNi . Log-normalis eloszlas esetén a mértani kozép megegyezik a mediannal.

Egy log-normalis eloszlast sokasagbol vett adatminta mértani kozepe (geometriai atlaga) és
geometriai szorasa felhasznalhat6 a konfidenciaintervallumok hatdrainak meghatarozasara is.

Az effektiv stiriiség

crer

Az intenziv lézerfény-fém kolcsonhatas sordn képzodd részecskék morfologidjaban
bekovetkez6d valtozasok vagy vizualizacidos modszerekkel (pl. SEM), vagy a levegdben 1€vo
részecskék mért tulajdonsagainak megfeleld értelmezésével azonosithatok. Mind az
aerodinamikai, mind a mobilitasi méretek a részecskék komplex morfologiajatol fliggd
egyenértékii méretek. A két méret az effektiv stirliség (pey) segitségével kapcsolhatd dssze, ami
egy olyan gémb alaku részecske stirtisége, amelynek aerodinamikai €s mobilitdsi atmérdje
megegyezik az agglomeralt részecskéével [156], [157]:

D;C,.(D,)p, =D,C.(D,)p;(D,), 4.7)
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ahol p, az egységnyi siirliség (1 g/cm?), valamint C.(Dq) és Co(Dy) a Cunningham korrekcios

tényezok. Ezek alapjan az effektiv slirliség a részecskeméret fliggvényében a kdvetkezoképpen
irhato fel [158]:
DF-3

D

Py (D) =P s * D—'" : (4.8)

m,ref

ahol DF a részecskék fraktaldimenzidjat jeloli és az aggregatumok tomorségét jellemzi. A ref
index az Ujonnan képzodo elsddleges részecskékre utal. Minél nagyobb a DF' értéke, annal
tomorebb a részecskeszerkezet és forditva. A fraktaldimenzid értéke nem lehet nagyobb, mint
harom, amikor a részecskék tokéletes gombok. Ekkor az effektiv stirliség megegyezik a tombi
anyag stiriségével.

4.4. Eredmények

4.4.1. A részecskék koncentracidja és méreteloszlasa

A 3D fémnyomtatas soran keletkez6 aeroszol részecskék koncentraciojat és méreteloszlasat egy
SMPS részecskeszamlaloval mértem. A vizsgalt additiv gyartasi folyamatban az intenziv
lézerfény-fém kolcsonhatas soran a fémes részek elparologtatott atomjai dsszekeverednek a
kornyezeti gazzal, és ennek a keveréknek az ezt kovetd tagulasa Ilehiiléséhez ¢és
tultelitettségéhez vezet. Ennek eredményeként magképzddés révén 1) részecskék keletkeznek,
¢s a kondenzalt fazisu klaszterek tovabbi ndvekedésnek indulnak. Az olvadékzona kozvetlen
kornyezetébdl (~15 mm-re a lézerinterakcid helyétdl) tortént mintavételezés soran a
részecskekoncentracio meghaladta a CPC 4ltal mérhetd maximalis koncentraciot (107 cm™). A
mért adatok iddébeli dinamikéjat tanulmanyozva megéllapithatd, hogy az épitési folyamat
kdzben intenziv 0j részecske képzdédés zajlik, a 1ézerinterakcioé kornyezetében > 107 cm™, az
attol tavolabb levd (~80 cm) mintavételi pontban 10° cm™ koncentracidban jelennek meg 10 nm
koriili méretti részecskék, melyek az épitési folyamat leallasa utdn mar nem kimutathatok.
Megjelennek viszont nagyobb klaszterek, amelyek a kezdeti részecskékbdl koagulacidval,
aggregacioval, illetve agglomeracioval keletkeznek. A részecskék méreteloszldsa az
olvadékzona kozelében nem feltétleniil azonos a mintavételi pontban, a forrastol 80 cm-es
tavolsdgban mért mérteloszlassal.

A kovetkezd oldalakon bemutatott adatok tobbsége a MetcoAdd 718G o6tvozet porra
vonatkozik, azonban hasonldé eredmények sziilettek a tobbi fajta fémporra is, melyeket
statisztikai feldolgozassal 6sszegezve mutatok be.

A MetcoAdd 718G nikkel otvozettel vegzett kisérletek eredményei

A 4.2. 4bra als6 soraban bemutatott mintadarabok ¢épitése sordn az SMPS altal mért
koncentracio tipikus méretfiiggését és idobeli valtozasat mutatja a 4.3. dbra. Megfigyelhetd,
hogy a keletkezd részecsék méreteloszlasa valtozik az id6 mulasaval. A helyiségben a mérések
elétt mért hattérkoncentracidé ~3 nagysagrenddel kisebb volt, mint az épitési folyamat soran
keletkezé részecskék koncentracioja. Megfigyelheté az is, hogy a légkori nukleacios
eseményektdl eltérden nem a folyamat soran keletkezd elsddleges részecskék koncentracioja a
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legnagyobb egy adott idépontban a mintakészités kdzben, hanem 50-60 nm koriil van a
méreteloszlas modusza. Ez annak tulajdonithatd, hogy a mintavételi pont tavolabb volt az
aeroszol képzddés helyétdl, igy mire elérnek odaig a részecskék, mar atalakuldson mennek
keresztiil. Ezt megerdsiti a korabban emlitett, a 1ézerinterakcié kozvetlen kozelébdl tortént
mérés eredménye 1is.

1000 L
Koncentracio

dN/dlog D,
[cm?3]

100

Részecskeméret [nm]

10

0 30 60 90 120 150

Id6 [perc]

4.3. abra A mintadarabok épitése soran az SMPS altal mért koncentracié valtozasa az eltelt ido és
a részecskeméret fliggvényében. A koncentraciot a szinkodolas jelzi cm™ egységben.

A 4.3. abra kiilonbozé metszeteinek vizsgalataval részletesebben tanulmanyoztam a
méreteloszlas és a koncentracid valtozasait. Az épités alatt a koncentracid folyamatosan
emelkedett, majd amikor a miivelet befejezddott, csokkenésnek indult, és fokozatosan csengett
le (4.5. 4bra), mikdzben a méreteloszlas is valtozott. Az SMPS egyes méretcsatornainak
tanulmanyozasaval megfigyelhetd a kiilonbozé méretfrakciok eltérd viselkedése (4.4. dbra).
Lathatd, hogy a legkisebb, 10 nm koriili méretli részecskék gyakorlatilag csak az épitési
folyamat kdzben vannak jelen, mig 300 nm-es részecskék a folyamat befejezése elétt nem
sokkal kezdenek 0sszeéllni.

Ezeknek a folyamatoknak a leirdsara egy egyszerti modellt alkalmaztam, amely figyelembe
veszi a zart térben végbemend termikus koagulaciot, valamint a részecskék kiiilepedését a
kiilonbozo feliiletekre. A (4.4) egyenletbe behelyettesitve a koagulacios egyiitthatora felirt (4.5)
formulat, valamint az olvadékzona folott mért 107 részecske/cm® kezdeti koncentraciot, az
adodik, hogy a kezdeti koncentracié 10 masodperc alatt a tized részére csokken, figyelembe
véve a keletkezd elsddleges részecskék egy 1,2-es geometriai szordsu 10 nm-es atlagméretétii
eloszlasat. A mintavételi ponton az épitési folyamat ledllasakor mérhetd 6-10* részecske/cm?
kezdeti koncentracié 1/5-ére csokkent az SMPS egy mérési ciklusanak megfeleld 4 perc alatt.
Ez 6sszhangban van a 4.4. dbra 10 nm-es méretcsatornat bemutato goérbéjével.

Amennyiben a kiindul6 részecske populdcionak az épitési folyamat befejezésekor az SMPS
altal mért méreteloszlast és koncentraciot vesszik N, = 1,21-10° em™; D, =65nm; o, =1,6,

a (4.4) egyenletek segitségével felrajzolhatjuk a koncentracié iddbeli csokkenésének varhatod
gorbéjét, melyet a mért adatokkal egyiitt a 4.5. dbra mutat be. A K koagulécios és a «
depozicios ratakat a mért adatokra tortént illesztéssel hataroztam meg a kovetkezok szerint.
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4.4. dbra Az SMPS altal mért koncentracio6 iddbeli valtozasa egyes méretcsatornakban.

Mivel a zart szobaban a részecskék 0ssztomege nem fligg a koagulacids folyamatoktol, csak a
depozicids ratatol, ezért a x értékét a tomegkoncentracid idébeli valtozasabol hatdroztam meg
az épités utani szakaszra vonatkoz6 exponencialis illesztéssel. Ehhez el6szor meghataroztam
az SMPS altal mért darabszam koncentraciokbol minden egyes méretcsatornaban a részecskék
térfogatat, feltételezve, hogy azok gomb alakuak. Ezutdn a térfogati eloszlast felhasznalva
kiszamoltam az egyes méretcsatornakban a tomegkoncentraciot a (4.8) egyenlet altal leirt

o

méretfiiggd effektiv stirliség értékekkel (4.6. dbra), az illesztések eredményeként kapott DF = 2

fraktaldimenziot hasznélva [159]. A szdmolasok soran o, . =8g/ cm’ és D =10 nm

eff ref
kezdeti értékeket hasznaltam. A depozicios egyiitthatora ezek alapjan x =1,26-10"*1/s
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adodott, mely mind a darabszamra mind a tomegre vonatkozdan leirja a depozicios
veszteségeket. Ezt az értéket felhasznalva a (4.4) egyenlet alapjan végzett illesztéssel (4.5. dbra)
a koagulacios egyiitthatora K =8,5-107"° cm?/s adodott.

—@— Mért adatok lllesztett gorbe
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0.0E+0

Mérés sorszama

4.5. abra A koncentracio6 idobeli valtozasa az épitési folyamat alatt €s a befejezése utdn a magara

hagyott zart helyiségben. A fekete vonal a (4.4) egyenlettel illeszett gérbét mutatja, a kék jelol6k
pedig a mért adatokat.

Lathatd, hogy bar az alkalmazott modell jelentds egyszeriisitéseket tartalmaz, a segitségével
realis fizikai paraméterekkel jo kozelitéssel leirhatd a koncentracio idébeli valtozasa a magéra
hagyott rendszerben. Mivel a koagulacios és depozicids folyamatok hatasara a méreteloszlas
valtozik idoben, az atlagméret ndvekszik, ezért a modell az effektiv slriiség méretfiiggésén
keresztiil figyelembe veszi az atlagos striiség idébeli valtozasat is.
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Mérés sorszama

4.6. abra A darabszam koncentraciobodl szamolt térfogati koncentracio (kék jeldlok), a mérettol
fliggd effektiv striiséggel szamolt tomegkoncentracid (narancs jelolok) idébeli valtozasa, és a
lecsengési szakaszra illesztett elméleti gorbe ((4.4) egyenlet — fekete vonal).
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Az alkalmazott modellbe integralhatd egy elszivo, és/vagy egy sziirdberendezés hatasa is,
amely igy mar alkalmas azok paramétereinek (I€gcsere sebessége, elszivas 1égarama, sziirési
hatasfok stb.) becslésére kiilonbozd kovetelmények mellett. A modell ilyen kiterjesztésével
azonban mar numerikus modszerekkel kell megoldani az anyagmérleg egyenleteket.

Az uj részecskék méreteloszlasanak valtozasa

A helyiségben a fémnyomtatas elott stabil részecskesokasag volt jelen. Mind a koncentracio,
mind pedig a statisztikai mutatok (4.9. dbra) egy atlagérték koriil ingadoztak kis szorassal. Az
¢épités megkezdésekor megjelend nagyszamu részecske hatasara a koncentracid tobbszordsére
emelkedett, és az eloszlasok statisztikai mutatoi is megvaltoztak.

Darabszam Log-normal illesztés Térfogat Tomeg
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4.7. abra Az Inconel 718 o6tvozetbol késziilt mintadarab épitése alatt az SMPS altal mért
méreteloszlas a vizsgalatok eldtt mért hattérrel korrigalva (narancs gorbe), valamint az erre
illesztett log-normal eloszlasu gorbe (vilagos narancs). A z6ld gorbe a darabszambol szamolt
térfogat szerinti eloszlast mutatja gomb alakll részecskéket feltételezve, mig a kék gorbe a
térfogati eloszlasbol az effektiv stirliséggel szamolt tomeg szerinti eloszlast mutatja.

A 4.3. abra kiilonb6z6 vertikalis metszetei adjak meg az adott idépontban a mért méreteloszlast.
A magas hémérsékleten gézfazisu magképzddéssel keletkezd, majd koagulacios folyamatokkal
novekvo részecskék méreteloszlasa tipikusan a log-normal eloszlast koveti. Ez figyelheté meg
a 3D fémnyomtatas soran keletkezd részecskék esetében is. Egy ilyen eloszlast mutat a 4.7.
abra, melyet a MetcoAdd 718 fémporral torténd épités kozben mértem. Lathatd, hogy a mért
méreteloszlas jo kozelitéssel illeszthetd egy log-normal gorbével, a szisztematikus eltérés pedig
az atlagoldsi 1d6 (a mintadarab ¢épitési ideje — 20 perc) alatt végbemend valtozasok

kovetkezménye.

A meéreteloszlas idébeli valtozadsa nyomon kovethetd a 4.8. dbra segitségével. Megfigyelhetd,
hogy mig az eloszlas jellege nem valtozik, a maximum helye eltolodik a nagyobb méretek felg,
a koncentracio viszont csokken. Ez 6sszhangban van a korabban leirtakkal. A 4.9. dbra mutatja
a részecskesokasag mértani kozepének (medianjanak) és a geometriai szordsanak valtozasat az
idében. Ez utobbi gyakorlatilag egy konstans értéket vesz fel az épités vége utan.
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4.8. abra A méreteloszlas valtozasa az id6 fuggvényében. A gérbékhez megadott szamok a mérési
ciklus sorszamat jelolik a korabbi abrakkal dsszhangban. A 9-es mérés még az épités kdzben
totént, a tovabbiak pedig mar utana.
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Mérés sorszama

4.9. dbra A mérések soran az adatok egyes statisztikai mutatdinak (mértani kozép és geometriai
szoras) valtozasa. Az elsé 5 mérési ciklus a hattérmérés, az épités a 6. ciklus kozben indult el (egy
mérési ciklus 4 percig tart). Az épités megkezdésekor lejatszodod tranziens jelenségek hatasa
lathatd a 6. mérési ciklus kiugré adataiban. Az épités a 10. mérési ciklus kdzben allt le.

A mereteloszldas a mikronos tartomanyban

Az SMPS-sel végzett mérések mellett az aerodinamikai méretet mérd részecskeszamlaloval is
felvettiik a méreteloszlast 0,5 és 20 pm kdzott 52 csatornaban. Az ebben a tartomanyban kapott
méreteloszlasok nagyobb valtozatossdgot mutattak, mint a szubmikronos méret tartomanyban.
A 4.10. abra két jelentdsen eltérd eloszlast be. A TLS H13 fémpor hasznalata soran kirajzolodik
egy modus 1 um koril, melyet log-normal eloszlassal kozelitve egy ujabb modus kovet 2—3 pum
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kortl. Ezzel szemben, a TLS 625 por esetén 6 um-nél rajzolodik ki egy markans modus, melyet
az eldbbihez hasonl6 paraméterekkel rendelkezd, de kisebb intenzitasu csucs eléz meg.

100 R TLS H13 10 TLS Inconel 625
+
P <» Hattér <» Hattér
20 “ 4+ Meért adatok 3 ‘:, 4+ Meért adatok
S Hattérrel korrigalt adatok ¢ Hattérrel korrigalt adatok
s Simitott gorbe + 4+ —— Simitott gdrbe
60 y

Koncentracio dN/dlog D, [cm-3]
Koncentraci6 dN/dlog D, [em”]

Részecskeméret D), [um] Részecskeméret D, [um]

4.10. abra Az aerodinamikai méretet mérd részecskeszamloval felvett méreteloszlas kétféle
fémporra. A kék csillag jelolovel jelzett mért adatokat korrigaltam a mérések el6tt a szobaban
rogzitett hattérrel (sziirke jelolok).

Mivel a mért részecskék siirtisége joval nagyobb, mint 1 g/cm?, az APS altal meghatarozott
méretbdl kiindulva a valds aerodinamikai atméré meghatdrozdsara elvégeztem a Stokes
korrekciot, mely figyelembe veszi, hogy a miiszerben a mérés nem staciondrius allapotban
torténik, hanem egy kb. 150 m/s-os aramldsban. Esetiinkben az APS a kiinduldsi porok
részecskemaradvanyait képes detektalni, mig az ijonnan képzddott részecskék aggregatumai a
kimutatasi hatar alatt vannak. A szatellit részecskék SEM-felvételei alapjan azok tobbnyire
gomb alakuak. Mivel, mint a SEM-EDS mérésekbdl kideriilt, 6sszetételiik nagyon hasonlo a
kiindulasi anyagéhoz, igy ésszerlinek tiinik a kiindulasi anyaggal megegyezd stirtiséglik
(7,8 g/em?) feltételezése. A Stokes korrekcio nélkiil ezekkel a feltételezésekkel az APS enyhén,
kevesebb mint 15%-kal tilméretezné ezeket a részecskéket.

A hatféle femporral kapott eredmények osszefoglalasa

A fentiekhez hasonld eredményeket kaptam a tobbi fémporral torténd mintakészités kozben is.
Az Osszehasonlithatosag kedvéért a mintakészités elsé 4—5 mérési ciklusat atlagoltam, ami
1620 perces idotartamot fed le. Ez az iddtartam megfelel a korabban mar emlitett
15-15-5 mm3-es kockak épitési idejének. Ahol egymds utan tobb ilyen téglatestet, vagy
nagyobb objektumot nyomtattam, ott is az els6 4—5 SMPS mérési ciklust atlagoltam. A 4.2.
tablazat mutatja be az igy meghatarozott atlagkoncentraciokat és a méreteloszlasok statisztikai
mutatdit tobb mintatest épitésére vonatkozoan. A hibahatarok a kiilonb6zd téglatestek épitése
soran mért atlagok szorasat mutatjak. A tablazat adataibol megallapithatd, hogy a kiilonb6zd
fémporok hasznalatakor mért atlagkoncentracio egy 20%-os savon beliil mozgott, mig egyfajta
fémpor hasznalatakor 5% és 15% kozott volt a szorésa.
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4.2. tablazat A hatféle fémpor hasznalata soran a probatestek épitése kozben mért
atlagkoncentraciok ¢€s a felvett méreteloszlasok statisztikai mutatoi.

MA 718 TLS 625 MA H13 TLSH13 MA 15-5PH TLS Ti6Al4V

Koncentracid
10° [em™]

Atlag [nm] | 54.723,77 7464396 76,1 20,64 784 +124 61,1467 76,8 12,9
Medidn [um] | 483 23.96 65.8 £330 65.0+1.08 6154400 4642065  52.2+1.86
Modusz [um] | 54,6 26,01 73,1 24,67 664530 6464218 464604 51,1593
Mértani kOZEp | 47 ¢ 1357 6454330 6514148 6354645 4814157  56.4+4.40

[pm]
Geom. szoras | 1,72 40,02 1,74 +0,04 1,77 +0,05 1,87+0,13 1,93 +0,14 2,1 £0,25

9,85 +1,66 8,15+0,71 9,83+0,76 9,72+0,56 8,63 £0,46 8,79 £0,67

A méreteloszlasra vonatkozdan megallapithatjuk, hogy a medidn vagy mértani kozép értékek
46,4 ¢és 65,8 um kozott valtoztak a kiilonbozé fémporokra, és egy fémporon beliil a szoras 8%
alatt maradt minden esetben. A kialakult eloszldsok geometriai szérasa pedig 1,72 és 2,1 kozott
valtozott 10%-on belilli szoérdssal. Ezek alapjan levonhatjuk azt a kovetkeztetést, hogy a
vizsgalt fémporokkal térténd nyomtatas soran keletkezd ultrafinom részecskesokasag az eltérd
anyagi min0ség mellett egymashoz igen hasonld méreteloszlassal rendelkezik, ami
meghatarozza az alkalmazott levegdsziirési modokat.

Az APS-sel végzett mérések esetén is a korabban leirtakhoz hasonld eredményeket kaptunk a
tobbi fémporral is: a MA H13 por esetén a kapott eloszlas legtobbszor hasonlitott a TLS H13
hasznalatakor kapott eloszlasra, de jelen volt egy erdteljesebb modus 1 pm alatt, és eléfordult,
hogy megjelent 3 um-nél is egy markansabb modus, amely egyértelmi csticsként jelent meg az
eloszlasban; a MA 718 por esetén csak a 3 pm-es modus jelent meg, az is relative kis
intenzitassal; a MA 15-5PH por esetén kapott eloszlas nagyon hasonlitott a TLS H13 porral
kapott eloszlashoz, erésebb 3 pm-es modussal; a TLS Ti6Al4V porral kapott eloszlas
gyakorlatilag a TLS H13 eloszlasat kovette. Bar ezekben a mdédusokban nagysagrendekkel
kevesebb részecske volt jelen, a részecskék Ossztérfogata vagy Ossztomege 6sszemérhetd volt
az ultrafinom tartoményban 1évé mddushoz tartozé részecskék térfogataval és tomegével.

A kovetkezékben megvizsgdlom a 3D fémnyomtatashoz hasznalt fémporok és az épités kzben
mintavételezett részecskék morfologiai tulajdonsagait és elemdsszetételét.

4.4.2. A részecskék morfologiaja és elemi osszetétele

erer

crer

A 3D fémnyomtatashoz hasznalt fémporok szemcseméretének ¢és morfologidjanak
vizsgélatdhoz pasztazd elektronmikroszkoppal készitettiink képeket, melyekre a 4.11. abra
mutat néhany példat. A részecskéket ragasztds szénszalagon helyeztiik a SEM késziilékbe, és
kiilonb6zé nagyitasok mellett vizsgéaltuk oOket. Az igy megallapitott részecskeméretek
mindegyik fémpor esetén benne voltak a specifikacioban rogzitett 45-90 (105) pm-es
mérettartomanyban. A részecskék alapvetden gdmb alaktak voltak, de eléfordultak elnyujtott
ellipszoid vagy hengeres, és néha szabalytalanabb formak is.
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4.11. abra A 3D fémnyomtatashoz hasznalt H13 fémporokrdl készitett elektronmikroszkopos
felvételek kiilonb6z6 nagyitas mellett.

Az irregularis részecskék mellett gdmb alaki részecskéken is megfigyelhetok szabalytalan
héjszerli rétegek vagy egyéb hozzatapadt részek, melyek valdsziniileg a gézporlasztasos
gyartasi folyamat soran jottek 1étre [160], [161].

A felvételek alapjan a részecskék tulnyomo tobbsége tomor volt, csak elvétve fordult el tireges
képzédmény. Az EDS elemanalizis soran megallapitottuk, hogy azonos fémporon beliil a
szabalytalanabb formék befolyasoljak a részecskék aramlasi tulajdonsagait, ezaltal csdokkentik
a beépiilés hatékonysagat, novelik az anyagveszteséget, valamint hatassal vannak az épitett
minta tomdorségére €s porozitasara is [ 162]-[166].

Egyes fémporokat vizsgalva megfigyeltiik, hogy a 45-90 pm-es részecskék mellett kisebb
méretli masodlagos részecskék is jelen voltak a felvételeken. A TLS 625 por esetében a
nagyobb részecskékhez lazan k6tddo vagy kiilonallo néhany mikrométer méretli részecskéket
figyelhetiink meg. A TLS H13-as por esetében pedig a nagyobb részecskékhez jobban kotédo
részben beagyazott részecskék lathatok a felvételeken. Ezek a madsodlagos részecskék
megfigyelhetok az impaktorlemezekrdl késziilt elektronmikroszkopos felvételeken is, melyekre
mintakészités kozben gyljtottiink méretfrakcionalt aeroszol mintdt a fémnyomtatds
kornyezetébdl. Az EDS elemanalizis kimutatta, hogy ezeknek a masodlagos un. szatellit
részecskéknek az elem §sszetétele nagyon hasonld volt az eredeti fémporok Gsszetételével.

e rer

A fémnyomtatas kdzben keletkezd részecskéket szilicium és szén hordozokra gytijtottiik egy
kilencfokozatt kaszkadimpaktorral. A hordozokrdl késziilt tipikus SEM felvételeket mutatja a
4.12. dbra. A felvételeken megfigyelhetok 10-20 nm koriili méretti egyedi részecskék, valamint
ezekbdl Osszeallt aggregatumok/agglomeratumok is. Az egyedi részecskék mérete joval az
impaktor als6 mérethatdra (70 nm) alatt van, azok valoszintileg a felfogdlemezre {itkozéskor
valtak le a nagyobb agglomeratumokrol. Az impaktor magasabb fokozatszaméhoz tartozé
felfogdlemezeken a kisebb méretli részecskék szélas szerkezetii, felhdszerii képzédménnyé
alltak Ossze, igy a begylijtott részecskék morfoldgiaja és mérete nehezen rekonstrualhato.
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4.12. abra A 3D fémnyomtatas kozben keletkezd részecskékrol készitett elektronmikroszkopos
felvételek.

Az impaktorlemezek kozponti savjatdl tavolabbi részecskékrdl késziilt felvételek viszont
alatamasztjak azt a megfigyelést, hogy a képzddott részecskék viszonylag laza szerkezeti
agglomeratumokka allnak 6ssze, amit jol jellemez a fraktdldimenziora adott DF = 2-es becslés.
Az alacsonyabb fokozatszamu lemezekrol késziilt felvételek alapjan a meghatarozhato
részecskeméretek Osszhangban voltak a fokozatok névleges mérettartoméanyaval, figyelembe
véve az agglomeratumok/aggregatumok effektiv stiriségének méretfiiggését. Az alacsonyabb
nagyitasu felvételeken megfigyelhetd volt, hogy a legkisebb méretli részecskékbdl volt a
legtobb, ami 6sszhangban van az SMPS éltal mért méreteloszlassal.

Szatellit részecskék

A felfogolemezeken megfigyelhetk még a korabban mar emlitett, a méreteloszlasokban is
megjelend masodlagos részecskék is (4.13. abra). Ezek Osszetétele tobbnyire megegyezik az
eredeti por Osszetételével, ami megerdsiti azt a feltételezést, hogy nem ujonnan létrejott
részecskékrol van sz6, hanem az eredeti porokban megfigyelt részecskék ezek, melyek vagy a
poradagoldban, vagy pedig a lézerinterakcido soran valtak le az elsddleges fémotvozet
részecskékrol.

MIRA3 TESCAN| MIRA3 TESCAN) MIRA3 TESCAN|
MAH13 - Stage 3. K MAH13 - Stage 5. i MAH13 - Stage 6. 2um
Wigner Research Centre for Physics Wigner Research Centre for Physics Wigner Research Centre for Physics

4.13. abra A 3D fémnyomtatas kozben az impaktorlemezekre kiiilepedett szatellit részecskékrol
készitett elektronmikroszkdpos felvételek.
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Ezeken a felvételeken megfigyelhetd egy tovabbi részecsketipus is (4.13. abra jobboldali kép),
melyek mérete a 100-300 nm-es tartomanyba esik, és tomor gombalak jellemzi dket. Ezek a
részecskék valdszintlileg akkor keletkeznek, amikor a nagyobb részecskék megolvadnak a
lézersugaron athaladva, vagy amikor becsapddnak a megolvadt fémbe ¢és a kifrocesend fém
megszilardul. A nanorészecskékbdl allo laza szerkezetii agglomeratumok ezeken a felvételeken
1s megfigyelhetok.

Az eredeti fempor és az uj részecskék elemi osszetétele

Az elemanalizis célja az eredeti és az Ujonnan keletkezd részecskék elemi Osszetételének
meghatdrozasa volt. Az eredeti fémporok ¢és az impaktorlemezeken Osszegyiijtott részecskék
elemi dsszetételét SEM/EDS technikaval hataroztuk meg.

Az eredeti fémporok esetében a kimutatott elemi dsszetétel jol egyezik a gyartd altal megadott
névleges adatokkal. Mivel az impaktorral gylijtdtt mintak esetében a részecskék tilnyomo része
a legkisebb mérettartomanyt gyiijto, legmagasabb szamu impaktorfokozatra kertilt, ezért ennek
a tartomanynak az adatait hasonlitom 0Ossze a kiindulo értékekkel. Ezeket az eredményeket
foglalja 6ssze a 4.14. abra. Lathatd, hogy az ujonnan keletkez6 részecskék Osszetétele eltér a
kiindul6 anyag elemi Osszetételétdl. Bizonyos elemek feldiisulnak az aeroszol mintakban, mig
a tobbi komponens részaranya csokken. A kiillonb6z6 fémek aeroszolban valo feldisulasanak
lehetséges magyaradzata a kiindulasi porhoz képest az elemek eltér6 géznyomdsa nyoman
kialakulo illékonysagbeli kiilonbségekre vezethetd vissza.
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4.14. abra Az eredeti fémporok és a 3D fémnyomtatas kdzben képz6do aeroszol részecskék
elemdsszetételének dsszehasonlitasa. (Az abrakon csak a jelentdsebb Gsszetevoket tiintettem fel.)

Példaul a MA 718 nikkel alapt szuperdtvozet esetében, a fémnyomtatasra jellemzé magas
(> 1200 °C) hoémérsékleten, a krom géznyomasa egy nagysagrenddel, a mangané pedig 6t
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nagysagrenddel nagyobb, mint a nikkelé¢. Ahogy az intenziv lézersugdr megolvasztja a
munkadarabot ¢és a fémrészecskéket eldszor a Mn, majd a Cr és végiil a Ni parolog el. Ennek
megfelelden az wjonnan keletkezett ultrafinom részecskék nagyobb koncentracioban
tartalmaznak Mn-t és Cr-t, mint az eredeti 6tvozet [167].

A teljes ¢és a méret szerint frakciondlt aeroszolmintakban a kivalasztott fémek oxidacios
allapotanak meghatarozasat az Elettra szinkrotron sugéarzasi Iétesitményben (Trieszt,
Olaszorszag) veégeztikk rontgenabszorpcids ¢€lkozeli  struktura (XANES) spektrumok
analizalasaval. A XANES-eredmények azt mutattdk, hogy az ultrafinom aeroszolfrakcioban a
Mn dusult fel leginkabb, és egyben a legjobban oxidalddott is. A Cr is jelentdsen oxidalodott,
de a kiilondsen rakkelté hatasu Cr* jelenlétét ki lehetett zarni. A fémek sorrendje a formalis
oxidacids szam alapjan a kovetkezd volt: Mn > Cr > Fe > Ni, ¢és ez a sorrend az emlitett fémek
illékonysaga szempontjabol is relevans. [167]

Az ultrafinom aeroszolfrakcioban a feldusulés tendencidja megegyezik az oxidacioéval. Minél
illékonyabb egy komponens, annal jobban feldusul a képzddott aeroszolfrakcioban.
Ugyanakkor az illékonysag miatt anndl nagyobb a porlasztasi aranya, ami hatékony reaktivitast
biztosit a kornyezd gazokkal. Az oxidacido a hatékony porlasztdsnak kdszonhetd, ami az
illékonysag kovetkezménye. Ez kozvetett bizonyiték arra, hogy a kis részecskék nem a nagy
részecskékbdl szarmazo felesleges anyag egyszerl eltavolitasaval alakulnak ki, hanem egy
parolgés-csapadékképzddési mechanizmus érvényesiil. [167]

Ezek alapjan tehat a 4.14. abra egyik tanulsaga, hogy az épitési folyamat soran keletkezd 1j
részecskék elemosszetételében megvaltozik a komponensek ardnya az eredeti poréhoz képest,
amit figyelembe kell venni az egészségiigyi hatasok elemzésénél is.

4.4.3. Az egészségiigyi hatasok és a folyamatra gyakorolt hatasok elemzése

Egészseégiigyi hatdasok

Az egészségiigyi hatasok elemzését a MetcoAdd 718G nikkel 6tvozetre végeztiik el. Erre az
Otvozetre a felszabadul6d aeroszol részecskék kémiai 0sszetételét jelentds mennyiségii Fe, Cr,
Mn ¢és Ni jellemzi, ahol a Ni, Cr és Mn toxikus fémek [168]-[170]. Az ultrafinom fémoxid-
részecskék fontos jellemzdje a Mn-dusulas, amely nagy mennyiségiikkel egyiitt a csokkend
részecskeméret fliggvényében noveli a toxikus potencidljukat. A mért Mn-koncentracié értéke
26 és 50 pg/m® kozott volt, ami eléri az Eurdpai Kozosségben a belélegezhetd frakciora
vonatkozo foglalkozas-egészségiigyi hatarértéket (50 pg/m®) erre az elemre [171]. Néhany
orszagban, példaul Németorszagban még ennél is szigoriibb hatarértéket alkalmaznak erre a
frakciora, nevezetesen 20 pg/m’-t. Ez a fém karosithatia a kozponti idegrendszert, és
neuropszichiatriai zavarokat okozhat [168]. Tobb tanulmany [172], [173] szerint a Ni fém
formaban nem tekinthetd potencidlisan rakkeltd komponensnek. Mivel a Ni 96%-a fémes
formaban volt megtalalhato, igy a stlyos egészségiligyi hatasai kizarhatok. Néhany europai
orszag rendelkezik a Ni foglalkozési expozicids hatarértékeire vonatkozo szabalyozéssal, de
nincs egységes szabalyozas. Néhany orszdgban példaul a belélegezhetd frakciora vonatkozo
jelenlegi hatarérték 30 pg/m®, amelyet a kibocsatott aeroszolban mért Ni-koncentraciok
meghaladnak.
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A mintakban nem mutattunk ki Cr®"-t, amely ennek a fémnek a legmérgezdbb és rakkeltébb
formaja. A teljes Cr-koncentracid 134 és 179 ug/m’ kozott valtozott. Az erre az dsszetevére
vonatkozo foglalkozis-egészségiigyi hatarérték 2 mg/m® 8 orara a belélegezhetd frakcioban
[174] . Bar a mért koncentracio egy nagysagrenddel alacsonyabb a hatarértéknél, figyelembe
kell venni, hogy a kibocsatott részecskék tilnyomo tobbsége a belélegezhetd frakcioban volt,
amelyre a hatarértékek altalaban szigorabbak, ha rendelkezésre allnak. A Ni koncentracioja
meghaladta, mig a Cr és Mn koncentracioja a jelenleg érvényes hatarértékek kozelében vagy
azok alatt volt; ezért a gép kezeldinek erdsen ajanlott a megfeleld véddfelszerelés viselése és
az elszivo berendezés haszndlata. Az Eurdpai Ko6zOsség szamara 0j ajanlasok sziilettek a
belélegezhetd aeroszolfrakcidban 1évé potencidlisan toxikus fémvegyiiletekre vonatkozo
foglalkozas-egészségiigyi hatarértékek csokkentésére vagy meghatarozasara [175].

Az épiteési folyamatra gyakorolt hatasok

Az energiaforras teljesitménystabilitdsa fontos tényezd az additiv gyartasi folyamatokban. A
fém megolvasztdsara jutd lézerteljesitményt az alkalmazott 1ézerforras teljesitménye ¢és
nyalabformalasa mellett jelentsen befolyasoljak a feliiletrdl torténd visszaverddések, valamint
a poraramban halad6 szemcsékrdl torténd visszaverddés, szoras €s elnyelés is [147]. Ezek
mellett a teljesitmény stabilitasat a keletkezd ultrafinom részecskék is befolyasoljak [142].
Vizsgéalataim sordn az 0j részecskék mérete tobbnyire 100 nm alatt, a részecskeképzddés
kozelében mért koncentracidja pedig 107 részecske/cm® folott volt. Mivel ezek a nanoméretii
fémrészecskék elnyelhetik vagy szorhatjak a 1ézersugarzast, ez befolydsolja a sugarfokuszalas
mindségét €s a feliiletre érkezd 1€zersugarzas idoébeli teljesitménystabilitasat. A 2.1 fejezetben
leirtakhoz hasonloan jellemezhetd a részecskék szorasa és elnyelése a térfogati szorasi €s
abszorpcios hatasfokokkal. A 3D fémnyomtatéban hasznalt 1070 nm-es hulldmhosszra
kiszamoltam a fenti két térfogati hatdsfok mennyiséget a részecskeméret fiiggvényében
kiilonb6z6é fémekre (4.15. 4bra), melyekre vonatkozoan a térésmutatot irodalmi adatokbol
becstiltem meg [176].
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4.15. ébra A (2.1) képlettel szamolt szorasi és abszorpcids térfogati hatasfokok a méret
fliggvényében néhany kivalasztott fém részecskére, melyek torésmutatojat irodalmi adatok
alapjan becsiiltem meg [176].

A fenti dbrén is lathatd, hogy ezen a hullimhosszon a 0,2-2 um-es részecskék a legaktivabbak
a fényszoréds tekintetében. Az abszorpciora vonatkozoan viszont az egész szubmikronos
tartomany aktiv egy kiemelked6 csticcsal 0,1 és 1 um kozott. A 4.7. dbra alapjan éppen ez a
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tartomany tartalmazza a legnagyobb térfogatot a részecskék tekintetében, ami megerdsiti, hogy
mind a fényszoérasnak, mind pedig az elnyelésnek nem elhanyagolhatd a szerepe az épités
mindségét befolyasolo tényezok kozott.

4.5. Osszegzés

A 3D fémnyomtatds kozben fellépd intenziv lézerfény-fém kolcsonhatds soran gdzfazisu
magképzddéssel aeroszol részecskék keletkeznek. Mintakészités kdzben meghataroztam a
kétféle méreteloszlasmérd miszerrel. Ezek mellett kaszkddimpaktorral mintat gyiijtottiink a
keletkezett aeroszolbol, és analizaltuk a részecskék morfoldgiai tulajdonsagait, valamint
energiadiszperziv spektroszkdpiai modszerekkel meghataroztuk a részecskék elemi dsszetételét
kiilonb6z6 méretfrakcidban.

Az SMPS-sel végzett mérések azt mutattadk, hogy a részecskék tobbsége az ultrafinom
tartomanyba esett (100 nm alatti mérettel). Megallapitottam, hogy a nyomtatas kozben kialakult
részecskesokasdg koncentracidja és jellemzd statisztikai mutatdi egy viszonylag sziik savban
mozognak, kevéssé fliggenek a felhasznalt fémpor anyagi mindségtol.

Egy egyszerli, a termikus koagulacio és a kililepedés hatasat magaban foglald analitikai
modellel leirtam a koncentracio iddbeli valtozasat az épitések utan.

Megallapitottam, hogy az ujonnan keletkezett ultrafinom aeroszol részecskék mellett sok
esetben kimutathatd egy a finom vagy a mikronos tartomanyba esé aeroszol modus is. Ezek a
részecskék vagy kozvetleniil az olvadt fémbdl keletkeztek, vagy mar eleve jelen voltak a
fémporban, és vagy a poradagoldban, vagy pedig a lézerinterakcid soran valtak le a hordozé
porszemcsékrdl. Bar ezen részecskék koncentracioja Iényegesen kisebb a keletkezd ultrafinom
figyelembe kell venni az egészségiigyi hatdsok vizsgalatanal, és az épitési folyamatra gyakorolt
hatasuk sem elhanyagolhato.

A morfologiai vizsgéalatok megerdsitették, hogy az ijonnan keletkezett részecskék 10 nm koriili
méretll, gdmb alaku elsddleges részecskékbdl dsszeallt aggregatumok illetve agglomeratumok,
melyek koaguldcid Utjan novekednek az idvel. Az aeroszol mintak tartalmaztak nagyobb
méretii (0,2—10 um) gdmb alak részecskéket is melyek dsszetétele jo kozelitéssel megegyezett
a kiindulo por 6sszetételével.

Megallapitottuk, hogy a keletkezett részecskék elemdsszetétele megvaltozott a kiindulési
anyagéhoz képest. Minél illékonyabb egy komponens, annal jobban feldusul a képzddott
aeroszolban. P¢ldaul a nikkel alapti 6tviozetek esetében az aeroszolban mért Ni-Cr arany
megfordult az eredeti fémporhoz képest, ¢s bar a Mn mennyisége az eredeti kiindulési porban
a kimutatasi hatarért¢k koriil vagy az alatt volt, a 1ézerrel torténd interakcid soran jelentds
mennyiség szabadult fel.

Az ujonnan képzOdott nanoméretli fémrészecskék potencialisan mérgezd és/vagy rakkeltd
hatasuak, ami felveti a megfeleld elszivo eszkdzok és egyéni véddfelszerelések alkalmazasanak
sziikségességét.
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5. MOLEKULARIS RENDSZEREK FLUORESZCENCIAMIKROSZKOPOS
VIZSGALATA

Az eléz6 fejezetekben olyan diszperz rendszereket vizsgaltam, ahol a diszperzids kozeg a
levegd volt, a benne eloszlott részecskék mérete pedig a nanométerestdl a néhanyszor tiz
mikrométeres tartomanyig terjedt. A fényszoras jelensége kézenfekvd modszereket kinalt
tanulmanyozasukra, tulajdonsagaik kvantitativ €s kvalitativ meghatarozasara.

Ebben a fejezetben olyan diszperz rendszereket vizsgalok, ahol a folyadék kézegben diszpergalt
részecskéket molekulak alkotjak, melyek mérete a szubnanométeres tartomanyba esik. Az
ezekhez a vizsgéalatokhoz hasznalt mikroszkopos rendszerek esetén a mérési térfogat mérete
Osszemérhetd a mikrométeres aeroszol részecskék méretével. A fluoreszcencia jelensége
szamos mérési modszer alapjaul szolgél a molekularis diszperz rendszerek vizsgalatai soran.

5.1. Tudomanyos el6zmények

A fluoreszcencia a fény-anyag kolcsonhatas egy formaja, ahol egy kristaly vagy molekula és
egy foton kdlcsonhatdsa sordn a foton atadja energidjat a molekulanak vagy kristalynak, igy az
gerjesztett allapotba keriill, majd egy karakterisztikus id6 elteltével, kiilonbozd allapotokon
atmenve, egy uj fotont kibocsatva relaxalodik. Az ujonnan keletkezd foton tulajdonsagai
(energidja, iranya stb.) eltérnek a beesd fotonétol, melyeket egyrészrol a gerjesztd foton,
masrészrdl a gerjesztett molekula tulajdonsagai hataroznak meg. Ily modon a fluoreszcencia
alkalmas molekularis rendszerek vizsgalatara, mert jelentds informaciot hordoz a molekula
tulajdonsagairdl, kdlcsonhatasairol, kornyezetével valo kapcsolatarol.

A fluoreszcenciamikroszkop egy olyan berendezés, amely a vizsgalt mintanak a megvilagito
fény altal indukalt emisszidjat képezi le, igy szelektiven lathatova teszi annak fluoreszcens
részét. A technikat széles korben haszndljdk bioldgiai mintak, €16 sejtek megfigyelésére, a
benniik zajlo folyamatok nagy térbeli és iddbeli felbontdsu vizsgdlatara. Segitségével
meghatarozhat6é a megvilagitott térrészben 1évo fluoreszcens molekulak szama, illetve annak
valtozasa a Brown-mozgas, fotofizikai folyamatok vagy kémiai atalakuldsok hatasara. Ezek
alapul6 technikat dolgoztak ki, mint példaul a fluoreszcenciakorrelacids spektroszkopia, vagy
a fotonszameloszlas hisztogramok ¢és az intenzitasfluktuaciok vizsgalatan alapul6 eljarasok. A
mért adatok értelmezéséhez, feldolgozasahoz sziikséges a fluktuaciokat létrehozo fizikai
folyamatok ismerete, valamint elengedhetetlen az optikailag meghatarozott mérési térfogat
alakjanak és méretének pontos meghatdrozasa is. A mérési térfogat leirasara leggyakrabban a
3 dimenzios Gauss (3DG) vagy a Gauss-Lorentz (GL) profilt alkalmazzak. Bar sok esetben
kielégitd eredmény kaphato ezek alkalmazasaval, azonban nem veszik figyelembe, hogy a
mérési térfogatot jelentdsen modosithatjak a fluoreszcenciagerjesztés fotofizikai tulajdonsagai.
Példaul, a gerjesztési szaturdcid hatasara nagyobb és laposabb lesz a mérési térfogat térbeli
profilja, a sugarzasmentes atmenetek (pl. foto-elhalvanyuléds) sordn csokken a fluoreszkalo
molekulak szama, stb.
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5.1.1. A molekularis rendszerben végbemené diffuzio

Egy diszperz molekularis rendszerben a térbeli koncentraciokiilonbségek transzport

cre

cre

a molekuldk mikroszkopikus mozgasaval foglalkozunk, és feltételezziik, hogy a rendszer vagy
makroszkopikus részei nincsenek mozgasban (nem Iép fel konvekcid, keveredés, aramlasok

van 0sszefliggésben, az felirhat6 a diffuzios egyenlet segitségével:

%5C(r,t) = DV’5C(r,1), (5.1)
ahol OC(r,t) a koncentraciéfluktuacid adott helyen, és D a diffizidos egyiitthatd. A

fluoreszcenciamikroszkopokkal elérhetd kis térfogatokra (femtoliteres nagysagrend) a
diffuziés egyenlet megoldasa az alabbi alakban irhato fel:

C It
SC(r,t) = <—>3/2e anr (5.2)
(47z'Dt)
ahol <C> az atlagkoncentracio. A D difftziés egyiitthatot folyadékokban a Stokes-Einstein
egyenlet adja meg gomb alakua részecskékre:

p=_Kk (5.3)

N 671 R ’

ahol £ a Boltzmann allandd, T az abszolut hémérséklet, 77 az oldat dinamikus viszkozitasa, R a
részecske sugara. Fluoreszcens molekuldk diffuzids tulajdonsagainak vizsgalatara alkalmas
példaul a fluoreszcenciakorrelacids spektroszkopia. Segitségével nyomon kovethetdk kémiai
atalakulasok, sejtbiologiai folyamatok, stb.

5.1.2. A fluoreszcenciakorrelacios spektroszkopia

A fluoreszcenciamikroszkopos rendszerekben alkalmazott korrelacios technika, méar néhany
évtizede rutinszertien alkalmazott érzékeny eszkdz molekularis folyamatok tanulmanyozasara
[177]-[184]. A méréseket konfokalis vagy kétfotonmikroszkdpos elrendezéssel végzik, ahol a
mérési térfogatot az alkalmazott optika hatarozza meg [ 185]-[188]. A nagy nagyitasu (50-100
szoros) ¢s nagy numerikus apertardju (> 1) objektivekkel elért mérési térfogat mérete a
femtoliteres, egydimenzids mérete pedig a mikrométeres tartomanyba esik. Ezen térfogatban a
kibocsatott atlagos fluoreszcencia mellett a vizsgalat targya a kiillonboz6 difftizios, kémiai és
fotofizikai folyamatok altal keltett fluoreszcenciafluktuaciok. A fluoreszcenciaintenzités-
fluktuaciokbol meghatarozhaté példaul a lokélis koncentracid, mobilitdsi paraméterek
(diffuzios allando) vagy a molekuldkon beliilli és molekuldk kozti kdlcsonhatasok
karakterisztikus idéalland6i molekularis koncentraciok mellett.

A mért fluoreszcenciafluktuacié adatokbol a diffuzids egyiitthatdé vagy a koncentracid
meghatarozasdhoz sziikség van az ezeket meghatarozo fizikai folyamatok, valamint a mérési
térfogat méretének ¢€s alakjanak pontos leirasara. Fluoreszcenciakorrelacids spektroszkdpiai
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vizsgalatokkor a mérési térfogat leirasara leggyakrabban hasznalt modell a 3 dimenzids Gauss
profilt (3DG) alkalmazza, mind egy-, mind kétfotonos mérések esetén. Habar ez nem a
legpontosabb modell az érzékeld térfogat leirdsara, sok esetben megfeleld eredményt szolgaltat
kiilonbozd fotofizikai folyamatok mar jelentds szerepet jatszanak az érzékeld térfogat
méretének ¢és alakjanak alakitasaban, igy az egyszeriibb mérési térfogatokat (3DG, GL)
alkalmaz6 modellek mar nem adnak kielégitd eredményt. Példaul, a gerjesztési szaturacio
jelensége jelentdsen megvaltoztatja a mérési térfogat méretét és alakjat. Ez a jelenség a
fokuszalt levilagitd 1ézereket és nagy numerikus apertiraji objektiveket hasznald
mikroszkdpos berendezések esetén mar viszonylag kis gerjesztd teljesitmények mellett is
fellép. A szaturacid hatdsara kiilonbozd fluoreszcens molekuldk esetén eltérd mértékben
modosul az érzékeld térfogat, mert a szaturaci6 foka nem csak a gerjesztd intenzitastdl, hanem
az adott molekula abszorpcids keresztmetszetétdl és a fluoreszcencia-élettartamtol is fiigg.

Amennyiben a gerjesztési szaturdcio hatasat nem vessziik figyelembe az adatok kiértékelésénél,
szisztematikus hibat kovethetiink el, ami nem csak limitalja a modszer alkalmazhatdsagat, de
meghamisithatja a mérések eredményeit is. Ennek kikiiszobolésére bemutatunk egy kvantitativ
modellt, amely figyelembe veszi a szaturacid altal modositott mérési térfogat hatasat a kapott
eredményekre.

1,6

1,4 — Rotéciés fluktuaciok
1,2 4

103 Fotofizikai folyamatok
' (triplett atmenetek, ...)

0,8

0.6 _f Antibunching \

0,4
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0,2

0,0 -

T IIIIHII T Illlllll T llllllll T llllllll T llllllll T llllllll T IIIIIIII T Illlllll 1T

10° 10° 10* 10° 10% 10" 10° 10" 10°
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5.1. abra A korrelacids gorbét meghatarozo folyamatok [190].

A korrelacids fiiggvényt kiilonboz6 iddskalan kiilonbozé folyamatok hatarozzék meg (5.1.
abra) [190]. A fluoreszcenciakorrelacios technikdval monitorozhatd leggyorsabb folyamat a
fluoreszcencia jelensége maga. A korrelacids gorbe adott t késleltetési idéhoz tartozd értéke
annak az eseménynek a valosziniiségével aranyos, hogy az adott t iddpillanatban fotonemisszio
torténik, feltéve, hogy a t = 0 iddpillanatban fotonkibocsatas tortént. Fotonabszorpcid utan a
molekula egy ra jellemz¢6 ideig (fluoreszcencia-¢lettartam) gerjesztett allapotban marad, ami
alatt nem nyel el és nem bocsat ki fotont. Az ezen iddintervallumban detektalt fotonokat nem
ez amolekula bocsatja ki, igy ezen események fliggetlennek tekinthetdk, nem korrelalnak, tehat
a korrelacios gorbe értéke nulldhoz tart. Ez az antibunching-nak is nevezett jelenség a
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fluoreszcencia-¢élettartam kortili  iddintervallumban hatdrozza meg a gorbe felfutdsat
(10°-10% s).

A korrelacios gorbe kovetkez szakaszat a polarizaciofiiggd rotacios Brown-diffuzid hatdrozza
meg, mely a molekuldk fotonabszorpcids ¢és fotonemisszids képességének polarizacio
fiiggésének kovetkezménye (105107 s).

A korrelacios gdrbe 107— 107 s kdzotti szakaszat kiilonbdzé fotofizikai folyamatok hatarozzak
meg, példaul a szingulett és triplett allapotok k6zotti atmenetek, melyek kovetkezményeként a
molekula végképp elveszitheti fluoreszcens tulajdonsagat (photobleaching — foto-
elhalvanyulas), vagy csak id6legesen (a fenti idéskéaldhoz képest hosszu ideig) keriil olyan
allapotba, ahol nem bocsat ki fotont (photoblinking — fotovillodzas).

A fenti folyamatokhoz tartozo6 szakaszok nem kiiloniilnek el élesen egy-egy hatarvonal mentén,
azok egymashoz képest eltolddhatnak, €s atfedés is van a kiilonb6zo intervallumok kozott.

Tisztan diffuzios folyamatokra a fluoreszcenciaintenzitas idébeli fluktuacidja a kovetkezo
alakban irhato fel:

SF(t)=F(t)—(F)=y j W (r)SC(r,t)dr (5.4)

ahol l//:KW(O) a megvilagitds paramétereitdl fiiggd molekuldris fényesség, vagyis a
megvilagitd 1ézernyaldb tengelyén a fokusz sikban 1évé molekuldk altal kibocsatott
fluoreszcenciafotonok atlagos szama molekuldnként ¢és masodpercenként. A x faktor

tartalmazza a molekula fluoreszcenciagerjesztésének kvantum hatasfokat, valamint a rendszer
detektalasi hatasfokat.

Fluoreszcencia [kHz]

0 20 40 60 80 100 120
1dé [s]

5.2. abra Mért fluoreszcenciafluktuaciok

Az 5.2. ébra egy kétfotonmikroszkoppal mért intenzitdsgdrbét mutat az id6 fiiggvényében, egy
masodperces atlagolassal. A fluoreszcenciajel ingadozasat a mérési térfogatban mozgod, illetve
azt elhagyo vagy oda belépd molekulédk szaménak valtozasa okozza. Az elsd ranézésre zajnak
tind gorbe fontos informdaciokat hordoz, melyeket a korrelacids fiiggvény kiszdmolasaval
nyerhetiink ki. Az intenzitasfluktudciokbol maghatarozott korrelacios fiiggvény a kovetkezd
alakban irhato fel:
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SF(t)OF (t+7))
(F@)

ahol ra késleltetési id6, az atlagolas pedig ¢ szerint torténik. Tiszta diffuziot és 3DG érzékeld

(5.5)

G(r)=<

térfogatot feltételezve az (5.5) Osszefiiggés a kovetkezd alakban irhaté fel egy- és kétfotonos
gerjesztés esetén:

1 1
N (1 +aDr/ ] )(1 +aDr/z; )1/2 ’

ahol N az effektiv mérési térfogatban 1évé molekuldk szdma, a =4 egyfotonos és a =8
kétfotonos gerjesztés esetén, @, a nyaldbnyak radialis, z, pedig az axialis 1/ e’ mérete,

amennyiben a 3DG érzékeld térfogatot a kovetkezd alakban irjuk fel:

Wi (pr2) =€ “e 7. (5.7)

Az (5.6) korrelacios gorbe alakjat a levilagito nyalab altal kijelolt térrész méretei, valamint a
molekularis rendszerre jellemz6 koncentracid és diffuzids adatok hatarozzék meg az 5.3. abra
altal bemutatott modon.
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5.3. abra A korrelacios gorbe tipikus alakja: a gérbe G(0) amplitudojat a mérési térfogatban 1évo
fluoreszkald6 molekulak szama, a gorbe lecsengését pedig a részecskék diffuzids sebessége
hatarozza meg.

5.1.3. A fluoreszcenciamikroszkopos vizsgalatok mérési térfogata

A gerjesztési szaturacid altal vezérelt jelenségek megértéséhez, magyardzatdhoz el6szor
tisztazzuk a mérési térfogat fogalmat. Az adott mérési elrendezésben a teljes mért
fluoreszcenciajel meghatarozasa ugy torténik, hogy a minta minden pontjabol dsszegezziik az
onnan szarmazo jelet, ami a kdvetkez6 modon irhato le:
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Fo)=x] <W(r)>C(r,t)dr. (5.8)

A fenti integral az egész térre vonatkozik, ami azt jelenti, hogy a mérési térfogat végtelen,
nincsenek fizikai hatarai, gyakorlatilag csak a mintatart6 szab neki korlatot. Ez felveti a kérdést,
hogy melyik mennyiség irja le megfeleléen a fluoreszcencia érzékeld térfogatot. Valojaban
nincs kifejezett mérési térfogat, mert nincs olyan fizikai hatar, ami kijel6lné, hogy egy adott
fluoreszcens molekula a mérési térfogatban vagy azon kiviil van. Emiatt a mérési térfogatot az
optikailag meghatarozott molekularis gerjesztési profil segitségével definidlhatjuk.

Amennyiben W(r) nem fiigg az id6tdl, pl. folytonos gerjesztés esetén, tigy <Vf/(r)> = Vf/(r) .

Az igy meghatarozott térfogatjellegi mennyiség annak a térrésznek a méretét irja le, amelyben
a fluoreszcens jel nagyrésze generalddik. Ezt ugy kaphatjuk meg, ha az (5.8) teljes
fluoreszcenciajelet elosztjuk a fokuszalt 1ézernyalab kozéppontjaban 1évé molekuldk alltal
kibocsatott egységnyi térfogatra vonatkoz6 fluoreszcenciajellel. Mas szavakkal, a mérési
térfogatot a fluoreszcens fotongeneralés valoszinliség-fliggvényének integralja irja le, normalva
a foton keltés valoszintiségével a gerjesztd nyalab kozepén:

v=[{W)ar, (5.9)

ahol <W(r)> = <W(r)Q(r)> / <W(0)> a normalt fluoreszcenciagerjesztési valoszinliség, amely
leirja a mérési térfogat alakjat. Konfokalis mikroszkop esetén 2 (r) az alkalmazott apertiraval

korlatozott térbeli detektalasi hatasfokot irja le. Kétfoton mikroszkdépok esetében Q(r) egy

konstans fiiggvény, értéke mindenhol egy. A mérési térfogat ilyen megfogalmazidsa egy
valdszintiségi definicio, €s azt is magdban hordozza, hogy az a tartoméany a mintdban, amely
meghatdroz6 mértékben jarul hozza a mért fluoreszcenciajelhez nagyobb, mint amit az (5.9)
egyenlet leir. Azonban, a térfogatnak a fenti valosziniiségi megfogalmazésa teszi lehetdve,
hogy leirjuk a mérési térfogat méretét ¢és alakjat a magasabb gerjesztési intenzitdson fellépd
hatasok esetén is. Ugyanez teszi sziikségessé egy ujabb, az érzékeld térfogatot leiré mennyiség
bevezetését is. Ez a mennyiség jellemzi a térfogaton beliil 1évé molekuldkbol szarmazéd
fluoreszcens jel egyenletességét és a térfogat hataranak effektiv meredekségét:

. [ <Vf/(r)>2 dr
[ <W(r)>dr

Fluoreszcenciakorrelacios spektroszkopiai alkalmazéasokkor ezt a mennyiséget j~faktornak is

(5.10)

szoktdk nevezni [178], [191], és gyakran hasznéljadk a mérési térfogat jellemzésére az (5.9)
definicioval egyiitt. A kétfoton és a konfokdlis mikroszkopokra jellemzd optikailag
meghatdrozott mérési térfogatok esetén a j~faktor értéke mindig kisebb, mint 1. Az egységnyi
értéket (y = 1) akkor veszi fel, amikor jol meghatérozott, fizikailag koriilhatarolt térfogattal van
dolgunk, ¢és a fluoreszcens jel erdsségének eloszlasa egyenletes a térfogaton beliil.

A mérési térfogat fenti definicioja alapjan bevezetjiik a molekularis fényesség fogalmat is:
w =x['W(0), amely megadja a térfogat kozepén 1évé molekuldkbol detektalt atlagos
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fotonratat. A molekularis fényesség fontos paraméter, amikor példaul megbecsiiljiik a jel/zaj
viszonyt fluktuacios spektroszkopiai méréseknél, vagy molekuldk kolcsonhatasanak

crer

atlagos mért fluoreszcenciajel a kovetkez6 alakra egyszertisodik:
(F)=w(C)V. (5.11)

A mérési térfogatban jelenlévo molekuldk szama felirhat6 a koncentracio és az effektiv térfogat
szorzataként: N = <C > V / 7 . A fentebb bevezetett térfogatjellegli mennyiségeket felhasznalva a

korrelacios fliggvényt leird (5.6) egyenlet a kovetkezd alakra egyszertisddik:

G(r)=—2—A(7), (5.12)

(v

crer

A fenti definiciok szerinti mérési térfogat konkrét alakjanak meghatarozasahoz meg kell
adnunk a normalt fluoreszcenciagerjesztési ratat a tér minden pontjaban, melyet a molekuldk
kétallapotth modelljébdl kiindulva vezetiink le. A tovabbiakban egy- és kétfotonos gerjesztés
esetére vizsgalom a szaturacid hatasat az érzékeld térfogatra és a jy-faktorra. Az egyfotonos
gerjesztést alkalmazo konfokalis mikroszkopok esetén a molekuldk a megvilagitd nyalab
mentén végig kibocsatanak fotonokat, €s a mérési térfogatot a detektor elott alkalmazott
apertura jeloli ki. Kétfotonmikroszkopok esetén nincs sziikség az aperturara, mert gerjesztés
eleve az intenzitas négyzetével aranyos valdszintiséggel kovetkezik be, ami lekorlatozza a
mérési térfogatot. A kétféle gerjesztés kozotti kiillonbséget szemlélteti az 5.4. abra is.

5.4. abra Egyfotonos és kétfotonos gerjesztés esetén megfigyelhetd fluoreszcencia [190].

A mereési terfogat alakjanak meghatdrozasa

A mérési térfogat alakjdnak felirdsdhoz ¢és a gerjesztési szaturacid miatt bekovetkezd
valtozasainak vizsgalatdhoz a fluoreszcens molekulat egy kétallapoti rendszerrel (5.5. abra)
modellezhetjiik. Bar ez egy jelentdsen leegyszertsitett modell, mégis elegend6 a mérési térfogat
alakjanak vizsgalatdhoz. A molekula az Sy alapallapotbol /v energiaja foton vagy fotonpar
elnyelésekor S gerjesztett allapotba kertil. Az No és N1 az alap és a gerjesztett allapota frakciot
jelolik, mas szdval annak a valoszinliségét fejezik ki, hogy a molekula alap illetve gerjesztett
allapotban van egy adott helyen és idépontban.
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A gerjesztés dinamikdjat a AN = N, — N, -re vonatkozo differencidlegyenlettel irhatjuk le:

%+(2w(r,t)+F)AN(r,t)=F, (5.13)
ahol N, + N, =1, I' pedig a gerjesztett allapot spontan relaxacios rataja, amely forditottan

aranyos a fluoreszcencia-¢lettartammal.

N1, Sy A

hv

_

No, So Y Y

5.5. abra A kétallapotii molekula egyszerisitett Jablonski diagramja, ahol » a lokalis abszorpcios
és stimulalt emisszios ratat, a I pedig a gerjesztett allapot spontan relaxacios ratajat jeloli. A hv
az elnyelt egy, vagy az egyszerre elnyelt két foton energiaja.

Egyfotonos gerjesztés

Az egyfotonos gerjesztést alkalmazo konfokalis mikroszkopok 1ézer forrasa altalaban folytonos
tizemmoda 1ézer. Folytonos gerjesztés esetén a megvilagitott molekulak altal kibocsatott
fluoreszcenciajel egyensulyi allapotban lineérisan aranyos a gerjesztett allapotu frakcidval. Erre
az esetre az (5.13) egyenlet megoldasa a kovetkezd alakban irhat6 fel [194], [195]:

W ()= N, (r) = 220 (5.14)
2 2w(r)+T
A térfogatban 1évé molekuldkra a fotonabszorpcios rata aranyos a o1 egyfoton-abszorpcios
keresztmetszettel, valamint a molekula helyén a gerjesztd intenzitassal, és a kovetkez6 alakban
irhato fel: w(r)=o0,1,S(r). Itt I, a gerjesztd lézer intenzitasanak térbeli maximumat jeloli, az
S(r) eloszlastiiggvény pedig a fokuszalt 1ézernyaldb térbeli intenzitas elosztasat irja le. Gauss
nyalab estén az eldbbi felirhat6 a kovetkezo alakban:

1, =2(P)/hvray; (5.15)
ahol <P> az atlagteljesitmény a mintan, @, pedig a nyaldbnyak mérete.

Amennyiben a fotonabszorpcié gyakorisdga lényegesen kisebb, mint a spontan relaxacid
gyakorisaga (w(r)<T), akkor (5.14) leegyszertisodik W(r)=w(r)/T" alakra. Ebben az
esetben a molekularis fényesség v = ko1, alakban irhato fel, és a teljes és az egy molekulabol
szarmaz6 fluoreszcenciajel is linedrisan aranyos a gerjeszt0 lézer intenzitasdval. Ebben a
kozelitésben a térfogatra vonatkozé integralds leegyszertisodik a normalt 1ézerintenzités profil
¢s a detektalasi hatasfok szorzatanak integralasara. Megfeleld optikai konfiguracio [13] esetén
ez kozelithetd egy 3D Gauss eloszlassal (5.7), és a térfogat valamint a jy~faktor felirhato a
kovetkezo egyszerli formaban:
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Ving :(”/2)3/2 a)gzo, V3pG :1/2\/5- (5.16)

Amikor a fotonabszorpcié gyakorisaga mar 6sszemérhetd a spontan relaxacio gyakorisagaval,
a fentebb emlitett linearis Osszefliggés megvaltozik, és a fluoreszcencia-¢lettartammal
Osszefiiggd spontdn relaxacié, valamint a stimulalt emisszio egyiitt limitdlja a
fluoreszcenciagerjesztés mértékét. Ekkor (5.14) felirhato a kovetkezo alakban:

1 RS
Ny(r)=— ‘—(r) (5.17)
2 R_S(r)+1
ahol bevezettiik az Rsat €s Isa szaturacios intenzitds mennyiségeket:
20, |1 r
— [ 1 _ 70 , 1 = 5.18
sat 0 r [ sat 2(71 ( )

sat

A szaturéacids intenzitas azt a gerjesztd intenzitast jelenti, amely a szaturacidtol mentes linedris
Osszefiiggés esetén a megvilagitott molekulak felét gerjesztett allapotba hozna. Az Rsa
viszonyszam az ehhez viszonyitott relativ intenzitast, a szaturadcido mértékét jeloli. Mint lathato,
a szaturdcios intenzitas a molekuldra jellemzd fluoreszcencia-¢élettartam €s fotonabszorpcids
keresztmetszet fliggvénye.

Kétfotonos gerjesztés

A kétfotonmikroszkopokban alkalmazott impulzusiizemii 1ézerek esetén (5.13) megoldasa a
kovetkezd alakban irhato fel:

W(r)~ N, (r) = %(1 _ed W‘”)””j : (5.19)

ahol feltételeztiik, hogy egy lézerimpulzus hossza (&) Iényegesen kisebb, mint a fluoreszcencia-
¢lettartam, és egy impulzus alatt egy molekula legfeljebb egyszer gerjesztodik. Ez a feltétel
altalaban teljesiil a kétfoton mikroszkopokban alkalmazott gerjesztd forrasokra, példaul az 5.3.2
fejezeteben leirt rendszerben egy f, = 80 MHz ismétlési frekvencidji, ~100 fs impulzushosszi
lézert alkalmaztunk a mérésekhez. A molekuldk fluoreszcencia-élettartama tipikusan a
nanoszekundumos tartomanytol indul, ami egy nagysagrenddel nagyobb, mint a gerjesztd 1ézer
impulzushossza.

A térfogatban 1évd molekuldkra a fotonabszorpcids rata ardnyos a o, kétfoton-abszorpcios
keresztmetszettel, valamint a molekula helyén a gerjeszt0 intenzitas négyzetével (a kétfoton-
abszorpcid miatt), és a kdvetkezd alakban irhaté fel: w(r,t) = oI, (¢)S 2(1‘)/2. Itt /,(¢) a
gerjesztd lézer intenzitasdnak térbeli maximumat jeloli egy adott iddpillanatban, az S(r)
eloszlasfiiggvény pedig a fokuszalt lézernyaldb térbeli intenzitas-elosztasat irja le. A
fluoreszcencia  spektroszkopiai alkalmazdsok soran altaldban a gerjeszté 1ézer
impulzushosszanal 1ényegesen hosszabb ideig zajlik egy mérés, igy célszerlibb a gerjesztési
rata idébeli atlagaval szamolni. Ezt gy hatdrozhatjuk meg, ha integraljuk egy impulzusra a

fotonabszorpcios ratat és megszorozzuk az f, ismétlési frekvenciaval: <w(r)> =f, I w(r,t)dt,
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ahol a < > zéarojel az idobeli atlagot jeloli. Ezek alapjan a gerjesztett allapotu frakcio az alabbi

alakban irhato fel:

1 RS2 (r
Nl(r):z(l—e R )), (5.20)
ahol bevezettiik az Rsa €s Lsat Szaturacids intenzitds mennyiségeket:
I 1
R, =lao, ==, I, = : (5.21)
sat aaz

A szaturdcios intenzitds itt azt a gerjesztd intenzitdst jelenti, amely a szaturaci6 altal nem
befolyasolt négyzetes Gsszefliggés esetén a megvilagitott molekulak felét gerjesztett allapotba
hozna. Kétfotonos gerjesztés esetén a szaturdcios intenzitas a megvilagitasra jellemzo 1ézer
impulzushossz €s a molekuldra jellemz6 kétfoton-abszorpcids keresztmetszet fiiggvénye. A
szaturacios intenzitas (5.21) meghatarozasakor négyszog impulzusalakot tételeztiink fel. Valos
1ézerimpulzusokra, pl. Gauss idébeli alakra, a szaturdcids intenzitasra kapott (5.21) 0sszefiiggés
kétfoton-abszorpcids keresztmetszettdl és az impulzushossztol valo fiiggése nem valtozik,
csupan egy konstans szorzo6 jon hozza, melynek értéke 1 koriil van.

Amennyiben a gerjesztd intenzitds 1ényegesen kisebb, mint a szaturacios intenzitas, az (5.20)
egyenletben az exponencialis tag sorfejtésével eldall a molekularis fényességre a jol ismert
intenzitds-négyzetes 0Osszefiiggés, azaz a teljes és az egy molekuldbdl szarmazo
fluoreszcenciajel is aranyos a gerjesztd 1ézer intenzitasanak négyzetével.

Ebben a kozelitésben a térfogatra vonatkozd integralds leegyszerlisodik a normalt
lézerintenzitas profil és a detektalasi hatdsfok szorzatanak integralasara. Kétfotonmikroszkopok
esetén az érzékeld térfogat leirdsdra alacsony intenzitasok esetén a leggyakrabban hasznalt
profil a Gauss-Lorentz profil,

2 ,2:0
0

2 2
D e O @)= |1+ —] |, (5.22)
@ (z)

Zr
ahol z, = 7] / A a Rayleigh tavolsag. A térfogat valamint a j-~faktor ez alapjan felirhato a

Wi (0,2) =

kovetkezd formaban:
Vo = oz [4, ¥ =3/16. (5.23)
A gerjesztett allapotu frakcio valtozdsa a szaturdcio hatdsara

A 5.6. abra szemlélteti a gerjesztési szaturdcid hatasat a gerjesztett allapota frakciora a nyalab
kozepén. Jol lathatdo, hogy a gorbe mind egyfoton, mind kétfoton gerjesztés esetén
aszimptotikusan kozelit a 0,5-0s értékhez novekvo gerjesztd intenzitdsok esetén. Ez a jelenség
a lokalis intenzitas fliggvényében a nyalab kiilonb6zo részein kiillonb6z6é mértékben 1ép fel. A
lokalis gerjesztett allapota frakciora vonatkozo (5.17) és (5.20) egyenletekbdl a mérési térfogat
alakja a kovetkezOképpen irhato fel egy- és kétfotonos gerjesztés esetén:

1 _ efRszalSZ (l‘)

(7 () =—"——. (5.24)

1 _ e—Rfm

(1+ R, )S(r)
1+R_S(r) ’

sat

W(r) =
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5.6. abra A gerjesztett allapoti frakcid a nyalab kozepén a relativ szaturacids intenzitas
fliggvényében (piros vonal). A szaggatott fekete vonal a szaturacio nélkiili esetet mutatja. Az
egyfotonos gerjesztésre jellmezd linearis és a kétfotonos gerjesztésre jellemzdé négyzetes
osszefliggés szemléltetése miatt abrazoltam a gorbéket eltérd x-skalan (a jobboldali abran az R,
fedi le a balodali abran alkalmazott R, tartomanyt), ami igy azonos skaldhoz vezetett az y
tengelyen.

A gerjesztd 1ézer térbeli S(r) profiljanak helyére beillesztve a 3DG eloszlast egyfotonos, és a
GL eloszlast kétfotonos gerjesztés esetén a szaturacid altal modositott mérési térfogatok 2D
profiljat mutatja az 5.7. ébra és 3D alakjat az 5.8. dbra.

Egyfotonos gerjesztés

= .o RS
T AT R

Normalt intenzitas

Raue Kétfotonos gerjesztés

Normalt intenzitas
Normalt intenzitas

-0,5 0,0 0,5
Radialis pozicio ( p / wy) Axialis pozicio (z/zg )

5.7. abra A mérési térfogat alakjanak valtozasa a szaturacio fokanak fliggvényében
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5.8. abra A mérési térfogat alakjanak valtozasa a szaturacio fokanak fiiggvényében egy- és

kétfotonos gerjesztés esetén.




5.1.4. A modellvalasztas jelentosége az illesztések és a kiértékelés soran

A kovetkezOkben egy példan keresztiil mutatom be a gerjesztési szaturacid hatasat a mérési
térfogatra. Ugyanazon a mintdn, két kiilonb6zd gerjesztési intenzitds mellett vettem fel
korrelacids gorbéket (lasd a mérési elrendezést és a mintaelOkészitést bemutatd 5.3.2 fejezetet
— kétfotonos gerjesztés, keresztkorrelaciés gorbék), majd kiilonbdzé modellek alapjan
végeztem illesztéseket. Az elsO, viszonylag alacsony intenzitds mellett felvett gorbe esetén
P =5 mW volt a lézer teljesitmény a mintdn, ahol a gerjesztési szaturaci® hatisa még
elhanyagolhatd. A masodik esetben 35 mW atlagos lézer teljesitmény esett a mintara.
Szembedtld, hogy a korrelacids gorbe G(0) amplituddja szamottevden lecsokkent, a diffazids
id6 (7p = w§ /8D az az id6, amennyit egy molekula atlagosan a mérési térfogatban tolt, mielStt
diffuzioval tavozik beldle) pedig kisebb mértékben novekedett. Harom modellt alkalmaztam a
korrelacidos gorbe valtozasainak leirdsara a magasabb gerjesztd intenzitas esetére és
Osszehasonlitottam az illesztésekkel kapott eredményeket. Az elsé modellben csak a diffuziot
vettem figyelembe, ami megegyezett az alacsony intenzitds esetére alkalmazott illesztéssel
(5.6). A masodik modellben figyelembe vettem a foto-elhalvanyodéas (photobleaching)
jelenségét is a kdvetkezd modon:

G(r) =Gy (1) Gy(7),  Gy(r) = %, (5.25)

ahol kg a foto-elhalvanyodas teljesitményfiiggd konverzios sebessége, B pedig a molekuldk
atlagos elhalvanyult frakcidja az érzékel? térfogatban.

A harmadik modellben pedig kétkomponensii rendszert feltételeztem (kiilonbozo diffuzios
sebeséggel):

Gy(7) = D F G, (7) /ZF: : (5.26)

Az illesztések eredményeit az 5.1. tablazat és az 5.9. abra mutatja be.

5.1. tablazat Kiilonb6z6 modellekkel végzett illesztések eredményei.

3DG 3iDG 3DG + fotoelhalv. 3DG 2 komponens
P [mW] 5 35 35 35
C [db/um’] 36,35+ 4,54 8,47 + 6,07 34,36 £ 9,15 67,5+8
D [cm?/s] 3-10° 3-10° 3-10° 3-10°
w, [um] 0,39 + 0,005 0,32 +0,0005 0,404 £ 0,002 0,186 + 0,003
z,/ w, 8,09 +0,94 229,8 + 165 39,471 + 10,7 20,836 + 2,66
B [%] 10,28 + 0,34
ks [Hz] 79,9 +2,1
C, [db/um’] 11,98 +£3,32
D, [cm?/s] 0,038 £ 0,0007
7 44,26 4690 606,5 441,7

A tablazat adatai alapjan megfigyelhetd, hogy a magasabb gerjesztd intenzitas esetén a 3DG
modell egy jelentésen elnytjtott mérési térfogatot allapitott meg Ilényegesen kisebb
koncentracioval, és az illesztés mindségét jelzé y*> paraméter kb. szazszor nagyobb értéket
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mutatott, mint az alacsonyabb intenzitas esetén. Bar a megallapitott koncentracio kozel volt az
eredetihez a foto-elhalvanyulas figyelembevételével (3DG + fotoelhalv.), azonban itt is a z
tengely mentén torzult mérési térfogatot kaptunk. A kétkomponensli rendszert feltételezd
modell jelentdsen nagyobb koncentraciot eredményezett, €¢s a mérési térfogat mind axialis,
mind radialis iranyban torzult. Ugyanakkor a magasabb gerjesztOintenzitas esetén az ezzel a
modellel meghatarozott gorbe illeszkedett legjobban a mért adatokra, bar még mindig tizszer
nagyobb a y* paraméter értéke, mint az alacsonyabb intenzits esetén.

Kovetkezésképpen megallapithatd, hogy magasabb gerjesztd intenzitds esetén a szaturaciot
figyelembe nem vevé modellekkel végzett illesztések olyan eredményeket adnak, amelyek
fizikailag nem magyarazhatdk az adott modellek keretein beliil.

0,002 0,002 o
0,000 j ISTPT————— 0,000 __i

20,002 0,002

0,025 5mw 35 mW

3DG illesztés

0,008 v
3DG illesztés

0,020
0,006
o 0,015 ©
) )
0,010 0,004
0,005 0,002
0,000 Y—F——F—T7— 7= 0,000
0,001 0,01 0,1 1 10 100 0,001 0,01 0,1 1 10 100
T [ms] T [ms]
0,0004 — 0,0004 —
0,0000 0,0000 — =S
-0,0004 — -0,0004 —
0,008 BSmW 0,008 22
] 3DG + bleaching 7 3DG 2 komponens
0,006 — 0,006 —
e ] & ]
O 0,004 — O 0,004 —
0,002 — 0,002 —
0,000 I I I |M“'WW 0,000 I I I |MWWHH|>

0,001 0,01 0,1 1 10 100

T [ms]

0,001 0,01 0,1 1 10 100

T [ms]

5.9. abra Kiilonb6z6 modellek alkalmazasa a mért adatokra. A garfikonokon a kék jeldlok
mutatjak a mért adatok atlagat hibasavokkal. Az atlagokat és a szdras értékeket 5 egymas utani
mérés adataibol képeztiik. A piros gérbe mutatja az illesztés eredményét, a narancs jelolok pedig
a mért atlagok eltérését az illesztett gérbétol.
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5.2. Célkitizések

A 5.1 fejezetben megfogalmazottak alapjan kutatdmunkam célja egy olyan mérési protokoll
kidolgozasa volt, amely valos fizikai modellek alapjan veszi figyelembe a gerjesztési szaturacio
hatéasat, és a mindennapi labormunka soran is rutinszertien alkalmazhatd. Az ehhez kapcsolodo
konkrét célkitlizéseim:

- A mérési térfogat és a korrelacios fliggvény valtozasainak meghatirozdsa magasabb
gerjesztési szinteken, ahol a gerjesztési szaturacio hatdsa mar nem elhanyagolhato, egy-
¢s kétfotonos gerjesztés esetére is.

- Olyan mérési eljaras és adatkiértékelési modszer kidolgozéasa, amely figyelembe veszi
a gerjesztési szaturacid hatasat, és fizikailag realis paramétereket hatiroz meg
fluoreszcenciakorrelacids spektroszkopiai mérések soran, mind konfokalis, mind
kétfontonmikroszkopok esetén.

- Meérésekkel igazolni az eldz6 pontban megfogalmazott modszer miikodoképességét és
hatékonysagat mind konfokalis, mind kétfontonmikroszkopokkal végzett kisérletek
soran.

5.3. Alkalmazott eszkozok és modszerek

5.3.1. Az autokorrelacios fiiggvény meghatarozasa tetszéleges térbeli profil esetén

Az (5.5) Osszefiiggéssel leirt autokorrelacios gorbe tisztan difftizids folyamatok esetén egy
dupla integrallal szamolhato ki:

[[(F))sc —r,, o) (W (x,)) drdr,
(C)7a)

Ez az integral csak specialis esetekben irhat6 fel analitikusan, példaul a korabban mar emlitett

3DG vagy GL alaku érzékeld térfogat esetén. A fenti dupla integral kozvetlen numerikus

meghatarozasa 6 dimenzids integralast jelent a 3 dimenzids térben, ami meglehetdsen
szamitasigényes feladat. Ha azonban figyelembe vessziik, hogy a dupla integralbol a belsé egy

konvolucio, melyre FFT(5 Cy (D) * Vf’lj'k ) = FFT(§Cijk (2')) FFT ( fou'k ) , akkor egy tagonkénti

G, (r)= (5.27)

szorzassal és Osszegzéssel kapjuk meg a korrelacios fiiggvényt:
Gy (7) = 3 Wy Ay () . ahol Ay (7) =FFT™| FFT(8C,, () FET (1) | [189).
i,k
Az 1, j, k indexek a numerikus szamolasok soran a tér véges elemii diszkrét felosztasa utan
kapott térbeli poziciokra utalnak.
5.3.2. A vizsgalatokhoz hasznalt fluoreszcenciamikroszkop és minta

Kétfotonos gerjesztés esetén a vizsgalatokhoz hasznalt mérési elrendezést az 5.10. dbra mutatja.
A méréseket egy invertalt kétfotonmikroszkdppal végeztiik, melynek gerjesztd forrasa egy
folytonos iizemmoda 5 W-os Nd:YOVs szilardtest 1ézerrel pumpalt, hangolhato,
modusszinkronizalt Titan-zafir [ézer volt. A 780 nm hulldmhosszu gerjeszt6 nyalabot 6tszoros
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tagitas utan egy 40x nagyitast, 1.15 NA-val rendelkezd vizimmerzios objektivvel fokuszaltuk
le a mintaba. Ugyanezzel az objektivvel gylijtottiik a megvilagitott mérési térfogatbol a minta
altal emittalt fényt is. A gerjeszté ¢és az emittalt fotonokat egy dikroikus nyaldbosztd
segitségével valasztottuk szét, és a tovabbi sziirés céljabol egy alulateresztd sziirdt hasznaltunk.
A minta fluoreszcenciaemissziojat 50-50%-os nyaldbosztéval 100 pum magatmérdji,
tobbmodusu optikai szalon keresztiil két lavina fotodiodéara tovabbitottuk. Az alkalmazott
fotonszamlalé fotodidda érzékeny a nagyobb intenzitasokra, a fellépd nemlinedris jelenségek
mellett akar maradanddan is karosodhat. Ezért magasabb gerjesztd intenzitasok esetén, amikor
a fluoreszcenciajel meghaladta az 1 MHz-et, neutrélis szlir6t helyeztiink a szalbecsatolok elé.
A fotonszamlalo detektormodulok kimeneti TTL jelét egy korrelator egységbe tovabbitottuk,
amely meghatarozta az auto- és kereszt-korrelacios fiiggvényeket.

el dzer Teljesitmény szabalyozas

. Neutralis sztiréd
\ Millennia V / g Tsunami o
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Nd:YOV, DPSS 9 i:Sapphire oln 0 0 \
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5.10. abra A mérési elrendezés a kétfoton-abszorpcios vizsgalatokhoz.

A lavina detektorokra jellemz6 utdoimpulzusok, valamint a holtid6 hatasanak kikiiszobolésére
keresztkorrelaciés  fiiggvényeket  hatdroztunk meg, két detektorral mérve a
fluoreszcenciaintenzitas-fluktuacidkat a fenti elrendezésben.

crer

az abran szerepld targylemez pedig a fokuszpont vertikalis beallitdsara szolgalt. A targylemez
segitségével megkerestiik a mintatartd és a minta hatarfeliiletét (az onnan visszaverddo alakzat
jelent meg a targylemezen), és ehhez képest 100200 pum-rel feljebb allitottuk a fokuszpontot,
igy biztosan a minta belsejébdl érkezd fluoreszcenciajelet detektaltuk. Mérések eldtt a
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szalbecsatolok segitségével maximalizaltuk a detektorok altal mért fluoreszcenciajeleket. A
mintara esé gerjesztd teljesitményt egy A/2-es lemezt egy linearis polarizator eldtt forgatva
szabalyoztuk. Egy referencia teljesitménymérd segitségével hatdroztuk meg a mintan a
teljesitményt, figyelembe véve a 1ézerforras €s a minta kdzotti uton az dsszes optikai elemen a
veszteséget. Minden mérést tobbszor megismételtiink, majd atlagot képeztiink. A mérések
hibdit az irodalomban [196] leirt moédon hataroztuk meg.

Az egyfotonos gerjesztés esetén megvaldsitandd konfokalis rendszerhez a fenti elrendezést
modositottam (5.10. dbra). Kikertilt a rendszerbdl a femtoszekundumos 1ézer, és térbeli sziirés
utan kozvetleniil a pumpalo 1ézer 532 nm-es hulldmhosszu sugarat hasznaltam a mérésekhez.
A mintara esO teljesitmény szabdlyozasat és annak mérését a kétfotonos elrendezéshez
hasonldéan oldottam meg. A konfokalis elrendezéshez a detektor elétti pinhole szerepét egy
10 um magatmérdjii, egymodust optikai szal toltotte be, mely tovabbitotta a fotonokat a
fotonszamlalé modulhoz. Az el6z6 elrendezéshez hasonldan a szalbecsatold elott itt is egy
megfelelden kivalasztott sziiré gondoskodott a nemkivanatos hullamhosszak tavoltartasarol.

A mérések kiértekeléséhez, az illesztésekhez a Wavemetrics Inc. Igor Pro szoftvercsomagjat
hasznaltam. Az illesztésekhez a 3DG és a GL modellekhez tartozo egy- és kétfotonos
gerjesztésre meghatarozott (5.12) formulat programoztam be. A diffuzios egyiitthatd értékét
ismert konstansnak tartva az illesztésekkel meghatarozott paraméterek az érzékeld térfogat
méretei és a koncentracio.

A vizsgalatokhoz hasznalt minta

A vizsgalatokhoz Rodamin 6G (5.11. abra) fluoreszcens festéket hasznaltam, melyet ultratiszta,
18.2 MQ/cm rezisztivitasu, rendkiviil alacsony szervesanyagtartalmtl vizben oldottam fel. A
koncentraciot abszorpcioméréssel, €s a higitdsok pontos nyomon kovetesével hataroztam meg.
A mintakbol 0,2 um-es sziirdvel tavolitottam el a nagyobb tormelékeket és szennyezddéseket.
A mérésekhez a végs6 koncentracioig tovabb higitott és tisztitott mintat milanyag mintatartokba
helyeztem és fedélemezzel takartam le. A mintatartot és a feddlemezt is kazein bevonattal
lattam el, hogy csokkentsem a molekuldk kitapadéasat a falakra. A Rodamin 6G abszorpcids
maximuma 525 nm egyfoton abszorpcio és 750 nm kétfoton-abszorpcid esetén, emisszios
maximuma 550 nm koril van [197]. Vizben oldva a diffaziés allandgja
D=3-10% cm?s.

Stokes eltolodas

>

Abszorpcid Emisszio

Képlet: C2sH31N205Cl
Molaris tomeg: 479,02 g/mol

500 550 600
Hulldmhossz [nm]

450 650 700 Stirliség: 1,26 g/cm?

5.11. abra A Rodamin 6G molekula jellemz6i.
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5.3.3. A fluoreszcenciakorrelacios mérések leirasa

Rutin mérések soran a rendszert eldszor kalibraljak egy ismert tulajdonsagli molekulat
tartalmaz6 oldattal. Erre alkalmas példaul a mintaeldkészités fejezetben leirt Rodamin 6G. A
mikroszkop bedllitasa utan felvett autokorrelacios gorbére végzett illesztés soran a diffuzios
egyiitthatot rogzitve az ismert értékre meghatarozhatjuk a koncentraciot és az érzékeld térfogat
méreteit, példdul a 3DG modellt alkalmazva. Az adatokat Osszevetve kordbbi mérések
eredményeivel, és a koncentracido abszorpcid utjan meghatarozott értékével informaciot
kaphatunk a beallitdisok mindségérdl. Miutan meghataroztuk a mérési térfogat méreteit, a
tovabbi mérések soran felvett korrelacidos gorbékre végzett illesztéseknél mar ezeket
rogzithetjiik le, és igy a koncentracio mellett meghatarozhato6 a diffuzios egyiitthatd. A mérések
soran a beallitdsokat tobb tényezd dsszehangolasaval kell meghatarozni. Egyrészt figyelembe
kell venni a kiilonb6z6 intenzitasfiiggd fotofizikai folyamatok hatasat. Példaul magasabb
intenzitdsokon szamottevé mértékben csokken a fluoreszkaldé molekuldk szdma a mérési
térfogatban a fotoelhalvanyulds, fotovillodzas vagy triplett d&tmenetek kovetkeztében, de a
gerjesztési szaturacid altal modositott mérési térfogat novekedése latszolagos koncentracio
novekedést okoz. Ez arra 0sztonzi a felhaszndlot, hogy minél alacsonyabb gerjesztd
intenzitassal dolgozzon, ami azonban negativ hatassal van a jel/zaj viszonyra. Alacsonyabb
jel/zaj értékek mellett hosszabb ideig tartdé mérésekre van sziikség, azonban ekkor nem
vizsgalhatok a révidebb idé alatt lezajlo folyamatok. Osszegzésképpen, sok esetben sziikség
van arra, hogy magasabb gerjesztd intenzitassal végezziink méréseket, amihez viszont
elengedhetetlen a megfeleld modellek alkalmazasa a folyamatok korrekt leirasara.

A fotoelhalvanyulas, fotovillodzas vagy triplett dtmenetek hatasat altalaban egy egyszerli
korrekcios tényezot alkalmazasaval veszik figyelembe a gorbe illesztések soran. A gerjesztési
szaturaci6 hatdsa miatt sziikséges korrekcid elvégzése azonban még nem épiilt be ennyire
altalanosan.

5.4. Eredmények
5.4.1. A mérési térfogat és a korrelacios gorbék valtozasa

A mérési térfogat

A mérési térfogat (5.24) alakjat felhasznalva megvizsgaltam, hogy hogyan valtozik a térfogat
és a y-faktor az alacsony gerjesztési szinteken felirt térfogathoz képest (5.12. abra). A

térfogatra felirt 0sszefiiggések térbeli integralja nem fejezhetd ki egyszerti analitikus formaban,
igy azokat numerikus modszerekkel hatdroztam meg. A szdmoldsok elvégzéséhez a Scilab
szoftvercsomagot hasznaltam. Megfigyelhetd, hogy a térfogat mar a szaturacids intenzitas alatt
elkezd novekedni, egyre nagyobb valtozasokat eldidézve magasabb gerjesztési szinteken.
Ennek az az oka, hogy a mérési térfogat nem egy éles hatarokkal rendelkezd térrész, hanem a
fluoreszcenciagerjesztésen alapuld valosziniiségi fiiggvény irja le. Egy- és kétfotonos gerjesztés
esetén a mérési térfogat kiilonbozé dinamikaval valtozik. A szaturdcids intenzitast elérve a
térfogatnovekedés masfélszeres egyfotonos gerjesztés €és 1,45-szoros kétfotonos gerjesztés
esetén.
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5.12. abra A mérési térfogat és a ) -faktor valtozasa az alacsony gerjesztési szinten felirt, a
szaturacio altal még nem modositott térfogathoz képest egy- €s kétfotonos gerjesztés esetén.

A fluoreszcenciaintenzitds

A gerjesztett mintarol mért fluoreszcenciaintenzitas ((5.8) és (5.11)) a molekularis fényesség
¢s a térfogat fenti valtozasabol addddan ndvekszik a gerjesztd intenzitas fiiggvényében (5.13.
abra). Megtfigyelhetd, hogy alacsony gerjesztési szinteken a gorbe koveti a jolismert linearis
(egyfotonos) ¢s négyzetes (kétfotonos) Osszefliggéseket. Magasabb gerjesztési szinteknél a
szaturacio hatdsara a fluoreszcenciaintenzitas eltér ettdl, de a térfogat fentebb leirt valtozasai
miatt tovabbra is ndvekvd tendencidt mutat.

100 3 100 74— - ,
3 Egyfotonos gerjesztés 3 Kétfotonos gerjesztés
] —— Szaturacié nélkiil | — Szaturéacio nélkul
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ERE 3
< ] S, ]
i © _
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Q 3 N 3
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o ] o 7
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i i
© 01 01 4
0;01 T IIIIIII T IIIIII] T T IIIIII] T T TTTTIm 0101 T T T 1T Ill T T T T rrr
2 3 45678 2 3 45678
0,01 0,1 1 10 100 0,1 1 10

R

sat

5.13. abra A minta altal kibocsatott fluoreszcencia a relativ gerjeszto intenzitas fiiggvényében
egy- és kétfotonos gerjesztés esetén.

A mérési térfogat szaturaci6 indukalt valtozasainak jellemzése utan ratériink annak leirdsara,
hogy a gerjesztési szaturdcido milyen hatdssal van a fluoreszcenciakorrelacids spektroszkdpiai
mérések soran felvett korrelacios gorbékre.

Korrelacios gorbék

A fenti gondolatmenet alapjan felépitett numerikus eljarassal kiillonb6zd szaturacids szinteken
meghataroztam a korrelacids gorbéket a (5.24) formuldkkal leirt mérési térfogatokra egy- €s
kétfoton-abszorpcid esetén. Mivel a mérési térfogat altaldban elnyujtott alaku, igy annak
diszkrét felosztasdhoz kiilonb6zé n szdmua celldt alkalmaztam a radidlis és az axialis
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iranyokban. Rodamin 6G-vel végzett korabbi mérési eredményeink alapjan az 5.5.2. tdblazat
tartalmazza a szdmolasoknal alkalmazott bemend paramétereket:

5.5.2. tablazat A korrelacios gorbéket eldallité numerikus szamolasok bemendé paraméterei.

3DG GL
C  [db/um’] 10 10
D [cm?%s] 3-10°¢ 3-10°¢
w, [um] 0,3 0,4
z,/ w, 8 8
n Xy 64 64
n  z 512 512

A kapott eredményeket egyfotonos gerjesztés esetén az 5.14. dbra, és kétfotonos gerjesztés
esetén az 5.15. dbra mutatja be. Alacsony gerjesztd intenzitas esetén (a szaturacios intenzits
10%-a alatt) a korrelacids gorbe gyakorlatilag megegyezik a 3DG (egyfotonos gerjesztés) €s a
GL (kétfotonos gerjesztés) térfogatokkal felirt korrelacios gorbékkel. Az intenzitast ndvelve a
korrelacios gorbe G(0) amplitidéja monoton csokken, ami a mérési térfogatban 1évo
fluoreszkald molekuldk szdmanak novekedésére utal. Ezt a szambeli ndvekedést azonban nem
a koncentracid, hanem a mérési térfogat valtozasa okozza. Az dbrdkon az is megfigyelhetd,
hogy az intenzitas ndvelésével a korrelacios gorbék iddbeli lecsengése is megvaltozik, jobbra
tolédnak el a gorbék, ami a diffuzids id6 novekedésére utal. Ez dsszhangban van a mérési
térfogat valtozasara kapott eredményekkel. Az intenzitas novelésével a szaturacid altal
gerjesztett egyre nagyobb térfogatbol egyre hosszabb idore van sziiksége a molekulaknak a
kidiffundalashoz.

1,0
0,8 —_|
0,6 —:
e
O T T T
] \ 0,001 0,01 0,1 1 10
0497 Rey
] — Szaturacié nélkul
— 0,1 —3
v — 02 —
! —03 —6
\ — 05 — 10
0,2 — \ — 0,7 — 14
—1 — 25
—12 — 50
— 15 — 100
—2
O’O_I T T IIIIIII T T IIIIIII T T IIlIIII T T IIIIIII T T
0,001 0,01 0,1 1 10
T [ms]

5.14. abra Numerikusan szamolt korrelacios fliggvények egyfotonos gerjesztés esetén 3DG
megvilagitasi profilra.
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5.15. abra Numerikusan szamolt korelacios fiiggvények kétfotonos gerjesztés esetén GL
megvilagitasi profilra.

5.4.2. Uj adatkiértékelési modell

Bar az 5.3.1 fejezetben vazolt eljaras lényegesen lerdviditi a korrelacidés gdrbék numerikus
meghatdrozasanak idejét tetszdleges alaki mérési térfogat esetén, rutinszerli alkalmazasra még
mindig nagyon szamitasigényes ¢€s lassu. Azonban az 5.1.4 fejezetben bemutatott példa is jol
szemlélteti, hogy a szaturacios kiiszobnél magasabb gerjeszto intenzitas mellett felvett gorbékre
is jo kozelitéssel lehet 3DG mérési térfogatra szamolt korrelacids gorbét illeszteni. Az illesztés
soran kapott térfogat, koncentracio és diffuzios allandé azonban nem a valos fizikai
paramétereket adtak vissza.

1,0 0,0008
4 0,0004
] —— Numerikusan szamolt _8’8882 I
0.8 - + 3DG modellel illesztett -0,0008
E Ry, =10
] 0,05
0,6 —— Numerikusan szamolt
= 7 0,04 — + 3DG modellel illesztett
O ) .
5 E - Eltérés
0,4 — = 0,03
b 6]
4 0,02 —
0,2 —
] 0,01
0’0_| ||||||| LI """| LI ""”l LI ""”| ™ O’OO_Illlllll LR | LR | LR T ||||I|||V
0,01 0,1 1 10 0,01 0,1 1 10 100
T [ms] T [ms]

5.16. abra A bal oldali 4bra mutatja a numerikusan szamolt korrelacids gorbéket kétfotonos
gerjesztésre kiillonb6z6 gerjesztési intenzitasok mellett (Rse = 0,1-10), és az azokra illeszett 3DG
modellen alapuld gorbéket. A jobb oldali abran Rg =10 esetén lathatd a numerikusan
meghatarozott és a 3DG modellel szamolt korrelacios gorbe, feliil pedig a ketté kiillonbsége
szerepel, mely szemlélteti a két gorbe szisztematikus eltérését magasabb intenzitasokon.
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Az 5.16. dbra mutatja be a gerjesztd intenzitds fliggvényében kiszdmolt szaturdcid altal
modositott korrelacids gorbéket és az azokra illesztett 3DG modellel szamolt korrelacios
gorbéket. Lathato, hogy magasabb gerjesztési intenzitasok esetén is, egy kis szisztematikus
eltéréstdl eltekintve, viszonylag jo illesztés érheté el. Igy ezzel a modellel lekdvethetd a
korrelacios gorbe G(0) értékének és a diffuzids idonek a szaturacio altali valtozasa.

A numerikusan kiszamolt korrelacios gorbékre tortént illesztésekkel meghataroztam a gérbék
amplitidojanak és a mérési térfogat radidlis €s axialis méreteinek skalazasat a szaturacios szint
fuggvényében. A X, X, ¢s y, skalazasi paraméterek igy meghatarozott értékeit az 5.3.

tablazat foglalja 0ssze egyfotonos gerjesztésre, melyekkel (5.6) a kdvetkezé formaban irhatd
fel 3DG modell esetén:

_ Xy v V3pG 1

G .
o(®) (CVivs (1+4D1/ 7,07 )(1+4D7/ .22)"

(5.28)
5.3. tablazat A korrelacios fiiggvény skalazasi paraméterei egyfotonos gerjesztés esetén.

Rse | 0,01 01 02 03 05 07 1 3 4 7 10 20 50 100

Xy 1 09 09 091 086 082 0,78 0,61 054 049 044 037 029 0,25

Yo 1 1,03 1,06 1,08 1,12 1,16 1,22 145 1,59 1,69 18 2,04 236 2,62

Egyfotonos gerjesztés esetén a mérési térfogat axidlis és radialis méretének a skalazasa
megegyezik, azaz y_ = y . Kétfotonos gerjesztéskor a radidlis profil Gauss, mig az axialis

profil Lorentz gorbe (5.22), igy a két meghatirozd méret eltér6 modon skalazodik. A
Xy X.» €S 7. skélazasi paraméterek értékeit az 5.4. tdblazat foglalja Ossze kétfotonos

gerjesztésre, melyekkel (5.6) a kovetkezd formaban irhat6 fel 3DG modell esetén:

GD(T):Zy/VyGL 1 =,
<C> Vo (1 +8D7/ y @} )(1 +8D7/ y.z] )/

(5.29)

ahol a z, =3,2 z, axialis méret kezdeti értéke a Rayleigh tdvolsag és egy alacsony szaturacios

szinten végzett illesztéssel kapott konstans szorzata.
5.4. tablazat A korrelacios fliggvény skalazasi paraméterei kétfotonos gerjesztés esetén.
Rat 10,1 02 03 05 07 1 1,5 2 3 4 5 6 8 10
Y,» 1 1 099 097 093 087 0,76 059 045 0,28 0,19 0,14 0,11 0,07 0,05
Xo 1 1,00 1,02 1,05 1,1 1,19 1,40 1,65 2,18 2,63 3,12 3,57 4,50 543
X. 1 1 1 1 1 1,04 1,21 1,44 23 4 6,2 10,2 25 41

Megjegyzendd, hogy bar az (5.29) dsszefliggés korrelacids idotdl fiiggd tagja a 3DG modellen
alapul, addig az amplitidé meghatdrozasanal a GL modell térfogat ¢s gamma faktora szerepel.
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A fenti skaldzasi paramétereket mutatja az 5.17. dbra a gerjesztési szint fliiggvényében. Az
abrakon megfigyelhetd, hogy a skalazasi paraméterek viszonylag sima fliggvények, igy a kdztes
pontok kis hibaval meghatarozhatok linearis interpolacioval.

Teljesitmény [mW] Teljesitmény [mW]
0,001 0,01 0,1 1 10 10 100
2 3 4 5678 23
1 1111
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8 1 Xo C [ 3 —_— -
E : S B o C
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- ] r ©
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5.17. abra A skalazasi paraméterek a relativ gerjesztési intenzitas fliggvényében.

A fenti eredmények alapjan a fluoreszcenciakorrelacios spektroszkopiaban alkalmazott
mikroszképos berendezés kalibraldsat egy méréssorozattal lehet elvégezni, ahol a
1ézerteljesitmény fiiggvényében felvesziink tobb korrelacids gorbét, és azokra globalis
illesztéssel a skalazasi faktorokat implementadlva hatdrozzuk meg a mérési térfogat, a
koncentracio és a szaturacios kiiszobintenzitas értékét. Az egyiittes illesztés globalis valtozoi:
a diffuzios allandd, a koncentracid, a megvilagitd nyaldb radialis és axialis méretei és a
szaturacios teljesitmény. Az illesztés sordn az egyes gorbékhez tartozd lokalis valtozok: a
teljesitmény, és a sotét frakcid paraméterei.

5.4.3. Az uj adatkiértékelési modell alkalmazasai

Egyfotonos gerjesztés — konfokalis mikroszkoppal végzett mérések

Az 5.3.2 fejezetben bemutatott konfokalis mikroszképpal és Rodamin-6G fluoreszcens
molekuldkkal végzett kisérletek soran felvettem egy sorozat autokorrelacidés gorbét a
megvilagitd 1ézer teljesitményét 16 1€pésben valtoztatva 10 és 500 uW kozott. A mért gorbek
koziil 6-ot mutat be az 5.18. abra. Megtigyelhetd, hogy ndvekvo gerjesztd teljesitmény mellett
a korrelacids gorbék amplituddja csokken, ami 6sszhangban van a korabbi megéallapitasaimmal
a szaturacid hatasdval kapcsolatban. A gorbék iddébeli lecsengési alakja arra enged
kovetkeztetni, hogy a szaturacio mellett egyéb fotofizikai folyamatok is fellépnek.

Minden mérési pontban 5 mérés eredményét atlagoltam, és utdna az atlag gorbékkel szamoltam
tovabb. Egy mérés idejét a 1ézerteljesitmény €s a fluoreszcenciaintenzitas alapjan hataroztam
meg. Kisebb teljesitményeken 1 percig mértem, mig nagyobb teljesitmények esetén elegendd
volt 10-20 masodperc is a megfeleld jel/zaj viszony eléréséhez. Az atlagok mellett
meghataroztam a szérast is, amelyet az 5.18. abra korrelacios gorbéjén a hibasavok jelolnek.
Az illesztés soran a szoras értékeket suly-faktornak hasznaltam. Az illesztés mindségére
vonatkozdéan a y?> paraméter mellett az abszolut eltérés eloszlasa a gorbe mentén is fontos
informécio.
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4 Egyfotonos gerjesztés
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5.18. abra Egyfotonos gerjesztéssel mért autokorrelacios gorbék kiilonbozo 1ézerteljesitmények
mellett (balra) és egy tipikus illesztés eredménye a 20 uW-os teljesitmény mellett felvett gorbére
(jobbra).

A mért gorbesorozatra alkalmaztam az 5.4.2 fejezetben leirt adatkiértékelési modellt. A globalis
illesztés eredményét mutatja az 5.19. dbra mind a 16 lézerteljesitménnyel felvett gorbére.
Magasabb intenzitdsokon végzett mérések soran nem tekinthetiink el a sugarzdsmentes
relaxacio (triplett atmenetek, fotoelhalvanyulds) hatdsatol, melyet az (5.25) Osszefliggéshez
hasonl6 modon vettem figyelembe az illesztéseknél [ 198]-[200]:

—T +Te ™™

, 5.30
7 (5.30)

GO=G(DG(D),  Gy(r) =2

ahol T a triplett frakcio, 7, a triplett konverzi6 korrelacios idéallandoja. A triplett allapota

frakcio ¢€s a triplett korrelacids id6 nem fiiggetlen paraméterek, kapcsolatukat a kovetkezo
modon fejezhetjiik ki: 7'=1—kz,, ahol k illesztési paraméter. Ez a kapcsolat leirja, hogy nagyobb

triplett konverzios sebesség nagyobb triplett frakciot eredményez, €s stabilabb illesztést is
eredményez.

A globalis illesztés soran rogzitett paraméter volt a difftiziés 4llando (D = 3-10 ecm?/s) és a
lézerteljesitmények, mig szabad paraméterek voltak az atlagos koncentracid, a nyalabnyak
méretei, a szaturdcios teljesitmény, a £ triplett konverzios faktor és lokalis paraméterekként az
intenzitasfiiggo triplett idéallandok. Az 5.19. abra mutatja a globalis illesztés eredményét, ahol
megfigyelhetd, hogy a teljes atfogott teljesitménytartomanyban az eredményiil kapott
fliggvények jol illeszkednek a mért gérbékre, mind a korrelacios fiiggvény amplitidojat, mind
pedig az idobeli lecsengését tekintve.

Az illesztés eredményeként kapott szabad paraméterek a kovetkezOképpen alakultak: az 4tlagos
koncentracio értékére 65 nM adodott, a nyalabnyakra pedig 0,17 pm. A vizsgalt Rodamin-6G
molekula fluoreszcencia-élettartama 3,5 ns, abszorpcios keresztmetszete 5-107'% ¢cm? 532 nm-
es gerjesztd hullamhosszra [201], [202], amibdl (5.15) és (5.18) alapjan a szaturdcios
teljesitmény 50 uW. A globalis illesztéssel a szaturacios teljesitmény értékére 60 uW adodott,
ami kozel esik az adott rendszerre vonatkozo 50 uW-os becsléshez.
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T [ms] T [ms] T [ms] T [ms]
0,06 — 0,06 — 0,06 — 0,06 —
0,05 — 0,05 4 0,05 — 0,05 +
0,04 — 0,04 A — 0,044 —~ 0,044
r 60 W 5 80 pW e 100 yW S 120 pW
3 003 3 0,03 3 0,03 & 0,03
0,02 0,02 4 0,02 + 0,02 +
0,01 - 0,01 — 0,01 — 0,01 —
0,00 0,00 — 0,00 — 0,00 —
0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10
T [ms] T [ms] T [ms] T[ms]
0,06 — 0,06 — 0,06 — 0,06 —
0,05 — 0,05 4 0,05 — 0,05 —
0,04 — —~ 004+ —~ 0,04 — 0,04+
r 150 pw = 180 yW © 200 yW © 240 pW
I 0,03 3 0,03 3 0,03 & 0,03 -
0,02 - 0,02 H 0,02 — 0,02 —
0,01 — 0,01 4 0,01 + 0,01 H
0,00 0,00 — 0,00 — 0,00 —
0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10
T [ms] T [ms] T [ms] T [ms]
0,06 0,06 0,06 0,06
0,05 0,05 0,05 0,05
0,04 0,04 —~ 0,04 —~ 0,04
r 300 pW v 350 YW v 400 yW © 500 pW
003 5 003 I 003 I 003
0,02 0,02 0,02 0,02
0,01 0,01 0,01 0,01
0,00 0,00 0,00 0,00
0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10 0,001 0,01 0,1 1 10
T [ms] T [ms] T [ms] T [ms]

5.19. abra A globalis illesztés eredménye kiilonbozo 1ézerteljesitmények mellett egyfotonos

gerjesztéssel felvett korrelacios gorbékre.
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5.20. abra A globalis illesztéssel kapott triplet korrelacios id6 és a triplet frakcid a
1ézerteljesitmény fiiggvényében.

A globalis illesztéssel kapott triplett korrelacios id6 €s a triplett frakcid értékeit mutatja az 5.20.
abra. Megtfigyelhetd, hogy a triplett frakcio a teljesitmény novelésével novekszik, mig a triplett
konverzios idéallandd csokken. Az (5.30) Osszefiiggésben a triplett frakcidt konstansnak
feltételezik a mérési térfogat minden pontjdban, ami nyilvanvaléan nem egy minden

113



szempontbol korrekt modell. Ez viszont magyardzatot adhat arra, hogy miért laposodik el a
triplett korrelacios id6 és igy a triplett frakcio gorbéje is magasabb lézerteljesitményeknél.

Figyelembe véve, hogy az altalanosan alkalmazott illesztési procedurdhoz képest csak egy
plusz szabad paramétert vezettiink be az 4ltalunk javasolt modellben, a szaturacios intenzitast,
az illesztéssel kapott értékek figyelemreméltoan pontosak és a paraméterek a valos fizikai
folyamatokat tiikrozik.

Kétfotonos gerjesztés — kétfotonmikroszkoppal végzett mérések

Az 5.3.2 fejezetben bemutatott kétfotonmikroszkoppal és Rodamin-6G fluoreszcens
molekulakkal végzett kisérletek sordn felvettem egy sorozat autokorrelacios gorbét a
megvilagitd 1ézer teljesitményét 15 1épésben valtoztatva 3 és 50 mW kozott. A mért gdrbék egy
részét mutatja be az 5.21. abra. Az el6z6hdz hasonloan itt is megfigyelhetd, hogy novekvd
gerjesztd teljesitmény mellett a korrelacios gérbék amplitiddja csdkken, ami 6sszhangban van
a korabbi megallapitasommal a szaturdcio hatasaval kapcsolatban. A gérbék idébeli lecsengési
alakja arra enged kovetkeztetni, hogy a szaturacié mellett egyéb fotofizikai folyamatok is
fellépnek.

A méréseket az 5.3.3 fejezetben leirt protokoll szerint végeztem. A mért gérbesorozatra
alkalmaztam az 5.4.2 fejezetben leirt adatkiértékelési modellt. A globalis illesztés eredményét
mutatja az 5.22. dbra mind a 15 lézerteljesitménnyel felvett gorbére. A kiértékelés sordn a
sugarzasmentes relaxacié (triplett atmenetek, fotoelhalvanyulds) hatasat az (5.25)
Osszefliggésben leirt médon vettem figyelembe.

0,025

0,000 —

T T T T T T T T LR |

0,0001 0,001 0,01 0,1 1 10
t [ms]

5.21. abra Kétfotonos gerjesztéssel mért keresztkorrelacios gorbék kiilonbozo 1ézerteljesitmények
mellett.

A globalis illesztés soran rogzitett paraméter volt a diffiziés 4llandé (D =3-10° cm%s) és a
1ézerteljesitmények, mig szabad paraméterek voltak az atlagos koncentracid, a nyaldbnyak
méretei, a szaturdcids teljesitmény, és lokalis paraméterekként az intenzitasfiiggd elsotétiilt
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frakcio és konverzios rataja. Megfigyelhetd, hogy a teljes atfogott teljesitménytartomanyban a
globalis illesztéssel kapott gorbék jol illeszkednek a mért gorbékre, mind a korrelacios
fiiggvény amplitiddjat, mind pedig az idébeli lecsengését tekintve (5.22. 4bra).

Az illesztés eredményeként kapott szabad paraméterek a kovetkezOképpen alakultak: az atlagos
koncentracio értékére 76 nM adddott, a nyaldbnyakra pedig 0,38 um. A vizsgalt Rodamin-6G
molekula fluoreszcencia-élettartama 3,5 ns, kétfoton-abszorpcids keresztmetszete 2-104 cm*
780 nm-es gerjesztd hullamhosszra [202]-[204], amibdl a szaturacios teljesitményre
10—-15 mW kozotti becslést lehet adni. A globalis illesztéssel a szaturacios teljesitmény értékére
7 mW adddott, ami 30-50%-al kisebb, mint a fenti becslés. Az eltérés tobb feltételezhetd okra
vezethetd vissza. Az egyik lehetséges magyarazat, hogy a 3DG modellel végzett illesztéssel
meghatdrozott nyalabnyak mérete nagyobb a valés méretnél, de amint azt korabban lattuk, a
1ézerimpulzus alakja is jelentdsen befolyasolhatja az eredményt.

0.025 H 0.025 4+ + 0.025 H 0.025 H
2 -+ +
0.020 0020 +°F 4.00 mw 0020 4.98 mw 0.020 6.01 mw
= 0.015 — = 0.015 — = 0.015 — = 0.015 —
© 0.010 — © 0.010 — e 0.010 — © 0.010 —
0.005 — 0.005 — 0.005 — 0.005 —
0.000 — 0.000 — 0.000 — 0.000 —
L L L L L
0.001 0.1 10 0.001 0.1 10 0.001 0.1 10 0.001 0.1 10
T [ms] t[ms] T[ms] T [ms]
0.025 — 0.025 - 0.025 - 0.025 -
4
0.020 — 8.11 mw 0.020 — 10.06 mw 0.020 — 12.01 mw 0.020 — 14.06 mw
= 0.015 — = 0.015 — = 0.015 — = 0.015 —
0] 0] ] 0]
0.010 — 0.010 — 0.010 — 0.010 —
0.005 — 0.005 — 0.005 — 0.005 —
0.000 — 0.000 — 0.000 — 0.000 —
[ I N R R B — 1 T 1 T 1 [ I N R R I — 1 T T T T
0.001 0.1 10 0.001 0.1 10 0.001 0.1 10 0.001 0.1 10
T [ms] t[ms] T[ms] T [ms]
0.025 H 0.025 H 0.025 H 0.025 H
0020, 17.98 mw 0.020 —+ 20.02 mw 0.020 — 24.03 mw 0.020 — 28,03 mw
= 0.015 — = 0.015 — = 0.015 — = 0.015 —
° 0.010 — ° 0.010 — e 0.010 — © 0.010 —
0.005 — 0.005 — 0.005 — 0.005 —
0.000 — 0.000 — 0.000 — 0.000 —
L L L L L L
0.001 0.1 10 0.001 0.1 10 0.001 0.1 10 0.001 0.1 10
T [ms] t[ms] T[ms] T [ms]
0.025 H 0.025 H 0.025 H
. 35.06 mw . -
0.020 0.020 40.40 mw 0.020 50.19 mw
= 0.015 — = 0.015 — = 0.015 —
(0] (3] o
0.010 0.010 — 0.010 —
0.005 \ - _N oo _M
0.000 — 0.000 — 0.000 —
[ I N R R I I I I I R [ I N R R I
0.001 0.1 10 0.001 0.1 10 0.001 0.1 10
7 [ms] 7 [ms] ©[ms]

5.22. abra A globalis illesztés eredménye kiillonbozé 1ézerteljesitmények mellett kétfotonos
gerjesztéssel felvett korrelacios gorbékre.

Az illesztéseknél megfigyelhetd tendencia, hogy magas gerjesztési szinteken szisztematikus
eltérés latszik a mért és az illesztett gérbék kozott. Ennek oka egyrészrdl abban keresendd, hogy
a korrelacios gorbe pontos alakja magasabb gerjesztési szinteken kezd jobban eltérni a 3DG
modellben megadott gdérbétdl. Masrészrdl viszont, az 5.1.4 fejezetben leirtak szerint a
fotoelhalvanyulas figyelembe vételére bevezetett modell jelentds egyszeriisitésekkel szamol,
ami szintén magyarazhatja ezeket az eltéréseket.
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5.23. abra A globalis illesztéssel kapott sotét frakcio és konverzids rataja a lézerteljesitmény
fliggvényében.

A globalis illesztéssel kapott elsotétedett frakcid és konverzids ratajanak értékeit mutatja az
5.23. ébra. Megfigyelhetd, hogy az elsotétedett frakcido és konverzids rataja a teljesitmény
novelésével novekszik. Az (5.25) Osszefiiggésben a sotét frakcidt konstansnak feltételezik a
mérési térfogat minden pontjaban, ami nyilvdnvaléan nem egy minden szempontb6l korrekt
modell, és magyardzatot adhat arra, hogy miért laposodik el a két gbrbe magasabb
1ézerteljesitményeknél.

Figyelembe véve, hogy az altalanosan alkalmazott illesztési procedurdhoz képest csak egy
plusz szabad paramétert vezettlink be az altalunk javasolt modellben, a szaturdcios intenzitést,
az illesztéssel kapott értékek figyelemreméltoan pontosak és a paraméterek a valos fizikai
folyamatokat tiikrozik.

5.5. Osszegzés

Fluoreszcens molekuldk kétallapotti modelljébdl kiindulva meghatdroztam az érzékeld térfogat
alakjanak és méretének valtozasat magasabb gerjesztési szinteken, mind egy-, mind kétfotonos
gerjesztés esetére. Numerikus szamitdsokkal meghatdroztam a térfogat fenti valtozdsanak
hatasat a fluoreszcenciafluktuécios spektroszkopiai mérések soran felvett korrelacios gorbékre.

crer

Meghataroztam a korrelaciés fliggvény amplitiddjanak ¢és relaxacidjanak skalazasi
paramétereit, ami alapjan ) mérési, adatkiértékelési és kalibracios eljarast dolgoztam ki. Az 1j
modell figyelembe veszi a gerjesztési szaturacid hatasat is a mért korrelacios fliggvény alapjan
szamolt paraméterekre. Az ily modon felépitett modell szerint a magasabb gerjesztési szinteken
kapott eredmények a valos fizikai folyamatokat tiikrozik.

A fenti eljarast konfokalis és kétfotonmikroszkdppal végzett kisérletekkel teszteltem Rodamin
6G fluoreszcens festékkel felvett korrelacios gorbékre.
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TEZISEK

1. A korabban altalam kidolgozott — az aeroszol részecskék méretét és komplex torésmutatdjat
egyidejiileg meghataroz6 — 1) modszerrel vizsgaltam Budapest belvarosaban és kertvarosi
részén az aeroszol részecskék koncentraciojanak iddbeli és térbeli valtozasait,
méreteloszlasat €s abszorpcios tulajdonsagait a kornyezeti monitorozasnal szabvanyos
mérettartomanyokban. A méréseket kiilonbozéd meteoroldgiai koriilmények kozott
végeztem el, és elemeztem az aeroszolok kiillonbozo frakcidinak valtozasait. [T1, T2, T3,
T4]

1.1. Laboratoriumban mesterségesen eldallitott, jol definidlt tulajdonsagl részecskékkel
végzett kisérletekkel igazoltam, hogy az daltalam kidolgozott U moddszer a
modellszamitasoknak megfeleléen miikodik, és 10%-os hibahatdron beliil képes
meghatarozni a tesztrészecskék méretét, és 15%-on beliil a komplex torésmutatdjanak
valos és képzetes részét.

1.2. Terepi mérések soran a méreteloszlasra és a szamszerinti koncentracidra kapott
eredmények jO egyezést mutattak a kalibralt, referenciamiiszernek hasznalt optikai
részecskeszamlalo adataival az atfedd6 mérettartomanyban (0,6-5 pum, r= 0,95,
p <0,05). A szubmikrométeres tartomanyban erds korrelaciot tapasztaltam az optikai
részecskeszamlalo és az aethalométer koncentracidadatai kozott (r = 0,74, p < 0,05),
ami arra enged kovetkeztetni, hogy ebben a mérettartomanyban jelentds mennyiségii
abszorbedl6 anyag van, amelynek nagy része égéstermékekbdl szarmazik.

1.3. A mérések soran az abszorpciora kapott eredményekre vonatkozdan jO egyezést
tapasztaltam az irodalombol vett, valamint a fotoakusztikus spektrométerrel és az
aethalométerrel mért adatokkal. Voltak idoszakok, amikor az aethalométer fekete
korom koncentraciés adatsorai erds korrelaciét mutattak az aeroszolanalizatorral
meghatarozott abszorbedl6 részecskekoncentracidval (r = 0,83, p < 0,05), mig a teljes
adatsorra  kozepesen erds korrelaciot tapasztaltam (r=0,53, p<0,05).
Megallapitottam, hogy a részecskék méreteloszlasa, koncentracidja és optikai
tulajdonsagai a hdmérséklet és a paratartalom mellett fiiggenek az aktualis széliranytol
is, amit visszavezettem a kiilonb6zo jellegli teriileteken (kertvarosi kornyezet,
forgalmas ttvonal, belvéarosi régid) jelenlévd eltérd forrasok hatdsara. Az
aeroszolanalizator altal meghatarozott atlagos abszorpcio (a torésmutatd képzetes
része) 0,7 koriil ingadozott, ami jo egyezést mutat a 0,8-as irodalmi értékkel.

1.4. Az altalam kifejlesztett modszer alapjan megépitett berendezés tobb aeroszolmérd
miiszer  kivaltasara  alkalmas  (optikai  részecskeszamlalo, aethalométer,
kaszkadimpaktor, nefelométer), mivel rovid mintavételezési idével méri egyidejiileg
az aeroszol részecskék négy fliggetlen paraméterét, igy azok a méret és az optikai
tulajdonsagok fliggvényében is vizsgalhatok. A kifejlesztett ij modszer és berendezés
alkalmas a kiilonb6z0 aeroszolfrakciok eredetének ¢s forrasainak a vizsgalatara is.

2. Egészségligyi intézményekben végzett méréssorozatok soran optikai mérési modszerekkel
meghataroztam az ott dolgozok napi tevékenysége kozben a levegdbe jutd részecskék
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vizsgdlo helyiségekben —légzésfunkcids és bronchoszkopos vizsgalatok kdzben — mért
adatok elemzésekor az aeroszolkoncentracid valtozasa és a virusok terjedése kozotti
Osszefiiggéseket mutattam ki, és a mérési eredményeket felhasznalva matematikai
modszerekkel vizsgaltam a megfert6zddés kockazatat a kiilonb6z6 orvosi beavatkozasok és
apolasi tevékenységek soran. [TS5, T6, T7, TS8]

2.1. A korteremben végzett mérések alapjan megallapitottam, hogy a szubmikronos
részecskék szamanak novekedése a kiilonbozd beteg- és egészségligyi dolgozoi
tevékenységek eredményeként nem korreldlt a korteremben tartdzkodd személyzet
létszamaval, és csak gyenge és nem szignifikdns (p > 0,05) korrelaciot mutatott a
tevékenység iddtartamaval. Ezzel szemben a nagyobb részecskék (> 1 pm) szdmanak
novekedése kozepesen erdsen korreldlt a koérteremben levok szdmaval (r= 0,66,
p < 0,05) és erdsen korrelalt a tevékenység idétartamaval (r = 0,82, p < 0,05).

2.2. A tidégyodgyaszati diagnosztikaban kiemelt jelentdséggel bird 1égzésfunkcios és
bronchoszkdpos vizsgéalatok ¢és kezelések alatt végzett mérések alapjan
megallapitottam, hogy e tevékenységek sordn a levegdbe keriild részecskék
literenkénti szama nagysagrendileg hasonlé a normal 1égzés vagy beszéd soran
kibocsatott  részecskekoncentraciohoz.  Megallapitottam  tovabba, hogy a
méreteloszlasuk is hasonldéan alakult, és a részecskék tobb mint 97%-a
szubmikrométeres méretli. Megfigyeltem azt is, hogy a részecskekibocsatas jelentds
egyéni varianciat mutat, és nem, vagy csak gyengén fligg a vizsgalat tipusatol. Ezek
alapjan megallapitottam, hogy a megfert6z6dés kockazata nem indokolja e vizsgalatok
mellézését, azok a megfeleld biztonsagi protokollok betartasa mellett elvégezhetok.

3. Felépitettem egy optikai mérési modszereket alkalmazdé 1) laboratériumi kisérleti
berendezést, melyet sikeresen alkalmaztam aeroszolgyogyszerek dramlasi és kitilepedési
tulajdonsdgainak meghatdrozasara. Ezek a vizsgalatok lehetdvé teszik a kililepedés
helyének ¢és dozisdnak meghatarozasat, segitenek az aeroszolgydgyszerek relevans
paramétereinek optimalizalasdban, és a személyre szabott gydgyszeres terapia soran az
egyén légzési paramétereinek leginkabb megfeleld készitmény kivalasztasaban. [T9, T10,
T11, T12]

3.1. Uj gyodgyszerhatéanyagok vizsgalata soran mértem azok léghti kiiilepedési
tulajdonsagokat meghatarozd méreteloszlasat valds 1égzési mintazatok esetén, és
megallapitottam, hogy a tdmeg szerinti median aerodinamikai atmérdjiilk (MMAD) és
diszperzios tulajdonsaguk (MMAD = 1,3-2,3 um, geometriai szoras 1,4—1,7) alapjan
alkalmasak a célteriiletre, a tiid6 mélyebb régidiban talalhatd alveolusokba torténd
hatékony eljuttatasra. Az altalam meghatarozott MMAD értékek és a méreteloszlasok
jO egyezést mutattak a gyogyszeriparban szabvanyos impaktoros mérések
eredményeivel. A moddszer hatékonyan alkalmazhat6 az aeroszolgydgyszerek
méreteloszlasanak optimalizalasa, valamint a tiidoben kiiileped6 dézisok kontrollalasa
soran, €s a hagyomanyos eljarasokkal szemben szamos elonnyel rendelkezik.
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3.2. Kisérleti Gton meghataroztam a Symbicort® Turbuhaler® szarazpor-gyogyszer
részecskéinek méreteloszlasat a belégzési paraméterek (maximalis 1égaram, belégzés
hossza, belélegzett térfogat) fliggvényében. Megallapitottam, hogy az MMAD ~3 pm
¢s 1,6 um kozott valtozik, és a maximalis belégzési légaram és a belélegzett
levegdmennyiség novekedésével csokken. Az MMAD értéke egy idealizalt felso
léguti modell utan mérve ~10%-kal csokkent. Megallapitottam, hogy a belégzés
hossza csak kis mértékben befolyasolja az MMAD értékét, a meghatarozé faktorok a
maximalis belégzési 1égaram és a belélegzett levegdmennyiség, melyek kozott erds
korreléaciot tapasztaltam.

3D additiv technologiat alkalmazé fémnyomtatds kozben végzett mérésekkel
megallapitottam, hogy az intenziv lézerfény-fém kolcsonhatds soran goézfazist
magképzddéssel aeroszol részecskék keletkeznek. A fémnyomtatas alatt és utan optikai
mérési modszerekkel (pasztazd6 mobilitdsi méretméréd és aerodinamikai méretmérd
miszerekkel) széles mérettartomanyban mértem a koncentracié €s a méreteloszlas idébeli
és térbeli valtozasait, valamint kaszkadimpaktorral gylijtéttem mintdt morfoldgiai és
elemosszetétel vizsgalatokhoz. [T13, T14]

4.1. Pasztdzé mobilitasi részecskeméret-mérd berendezéssel végzett mérések alapjan
megallapitottam, hogy az Ujonnan képzddd részecskék tobbsége az ultrafinom
tartomanyban van (100 nm alatti mérettel), €s a részecskesokasag koncentracidja és
jellemzd statisztikai mutatoi egy viszonylag szlik sévban mozognak, kevéssé fliggenek
a felhasznalt fémpor anyagi mindségétdl. A termikus koagulacidt és a részecskék
hatarfeliiletekre torténd gravitacidos ¢és diffuzios kitlilepedését figyelembe vevo
analitikai modellt alkalmazva leirtam a koncentracio idébeli valtozasat a 3D
fémnyomtatas kozben €és az utan. Az alkalmazott modell j6 egyezést mutatott a
kisérleti uton kapott eredményekkel. A pasztazo elektronmikroszkopos felvételek
alapjan végzett morfoldgiai vizsgalatok megerdsitették, hogy az Gjonnan keletkezett
részecskék 10 nm koriili méreti, gdbmb alaku elsédleges részecskékbdl Osszeallt
aggregatumok illetve agglomeratumok.

4.2. Aerodinamikai részecskeszamlaloval végzett mérésekkel megallapitottam, hogy az
ujonnan keletkezett ultrafinom méretli aeroszol részecskék mellett sok esetben
kimutathaté egy a finom vagy a mikronos tartomanyba esé aeroszolmodus is. Ezen
modus részecskéi vagy kdzvetlentil az olvadt fémbdl keletkeztek, vagy mar eleve jelen
voltak a fémporban, és vagy a poradagoldban, vagy pedig a lézerfénnyel valo
interakci6 soran valtak le a hordozd porszemcsékrdl. Ezeknek a részecskéknek a
koncentracioja lényegesen kisebb a keletkezd ultrafinom részecskék szamszerinti
a pasztazo elektronmikroszkopos felvételek alapjan végzett morfoldgiai vizsgalatok is
megerdsitették, melyek szerint az aeroszol mintdk tartalmaztak nagyobb méretii
(0,2-10 um) gomb alaku részecskéket is, melyek Osszetétele jo kozelitéssel
megegyezett a kiindulo por 6sszetételével.

4.3. Pasztazd elektronmikroszkoppal és energiadiszperziv spektroszkopidval végzett
vizsgalatok alapjan megallapitottam, hogy a keletkezett 10 nm koriili részecskék és az
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ezekbdl képzOddd aggregatumok/agglomerdtumok elemdsszetétele megvaltozott a
kiindulési anyagéhoz képest. A nikkel alapu 6tvozetek esetében az aeroszolban mért
nikkel-krom ardny megfordult az eredeti fémporhoz képest, és bar a mangéan
mennyisége az eredeti kiindulési porban a kimutatasi hatarérték koriil vagy az alatt
volt, a 1ézerrel valo interakci6 soran jelentds mennyiség szabadult fel.

Egy- ¢és kétfotonmikroszkopos elrendezéssel vizsgaltam a gerjesztési szaturdcio hatasat a
mérési térfogat méretére €s alakjara, valamint a magasabb gerjesztési szinteken fellépd
valtozasok hatdsat a korrelacios gorbékre és az azokbol szdmolhaté paraméterekre. A
gerjesztés sordn fellépd fotofizikai folyamatok modellezésével kvantitativ. modon
meghatdroztam a mérési térfogat valtozasait, és ez alapjan kidolgoztam egy eljarast, mellyel
magasabb gerjesztési szinteken is a valds fizikai folyamatoknak megfeleld, pontosabb
eredmények kaphatok. [T15, T16]

5.1.

5.2.

5.3.

Fluoreszcens molekuldk kétallapoti modelljébdl kiindulva meghatiroztam az
érzékelési térfogat alakjanak és méretének valtozasat magasabb gerjesztési szinteken,
mind egy-, mind kétfotonos gerjesztés esetére. Megallapitottam, hogy a mérési
térfogat a szaturacids intenzitds kornyékén novekvd gerjesztési intenzitds mellett
emelkedni kezd, mig a fluoreszcencia intenzitasa csokken a szaturdcid hatdsat
figyelembe nem vevé modellhez képest. Numerikus szdmitasokkal meghatdroztam a
térfogat fenti valtozasanak hatasat a fluoreszcenciafluktuacids spektroszkopiai
mérések sordn felvett korrelacios gorbékre, és megallapitottam, hogy a korrelacios
gorbék amplitdddja csokken, mig relaxaciés ideje nd a gerjesztd intenzitas
novelésével.

crcr

paramétereit, ami alapjan uj mérési, adatkiértékelési €s kalibracids eljarast dolgoztam
ki. Az 1) modell, a szaturacios intenzitas bevezetésével figyelembe veszi a gerjesztési
szaturacid hatdsat is a mért korrelacios fliggvény alapjan szamolt paraméterekre.

Rodamin 6G fluoreszcens festékkel, konfokalis és kétfotonmikroszkoppal végzett
kisérletekkel megmutattam, hogy a fenti modellel kapott eredmények a gerjesztési
intenzitasnal magasabb intenzitasokon is a valos fizikai folyamatokat tiikrozik, vagyis
a gerjesztett molekuldk szama ¢és diffuzios allandojuk nem fiigg a gerjesztési
intenzitastol.
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