Az energiaszektor légkori kibocsatasanak éghajlati hatasa szempontjabol fontos primer
és szekunder aeroszolok jellemzése

Szakmai zardjelentés
Bevezetés, célkitiizések

Az aeroszolok kozvetlen és kozvetett éghajlati hatasa nagymértékben fligg azok optikai
tulajdonsagaitol, kémiai Osszetételétél és méreteloszlasatol. A kiilonbozé komponensek
komplex keverékébdl allo 1égkori aeroszol éghajlati hatdsa nem additivan fiigg az egyes
komponensek hatasaitol. Az effektus fligg attol, hogy az aeroszol csupan kiilonb6zo tipusa
részecskék keveréke, vagy az egyes részecskek is kiilonbozd vegytiletek keverékébdl allnak.
Célunk az energiaszektor altal kibocsatott, valamint a kibocsatds hatdsara a légkorben
keletkezett, az éghajlati hatds szempontjabol fontos primer és szekunder aeroszolok
felil kutatasaink az aeroszol-részecskék heterogenitasdnak tanulmanyozésara iranyultak.
Egyrészt annak megallapitasa volt célunk, hogy mennyire jellemz6 az egyes komponensek
keveredése az aeroszol-populacidban, illetve az egyes aeroszol-részecskékben. Masrészt az
I pm alatti aeroszol-frakcidban célul tlztik ki a szén és a nitrogén kémiai allapotanak
meghatarozasat, amely az elemi Osszetételen feliil hasznos légkdrkémiai informacidval
szolgalhat. Ennek érdekében kutatdsaink fOképpen nagyérzékenységli mikroanalitikai
modszerek — totalreflexios rontgenfluoreszcencia-analizis (TXRF), totalreflexidos geometriajua
rontgenabszorpcidos  spektroszkopia  (TXRF-NEXAFS),  valamint  elektronsugaras
mikroanalizis (EPMA) — fejlesztésére ¢és alkalmazasdra irdanyultak, beleértve a wveliik
harmonizal6 aeroszol-mintavételi technika kidolgozasat. A moddszerek teljesitoképességének
bemutatasat és a projekt keretében vett acroszol-mintakon vald alkalmazasat kiegészitettiik a
masodlagos aeroszol keletkezését figyelembe vevé modellszamitdsokkal, a koncentracidk és
az aeroszol optikai vastagsag dsszevetésével, valamint kutato repiilégépes mérésekkel.

Mintavételi technika kidolgozasa nagyérzékenységu aeroszol-analitikai modszerekhez

A kutatasi projekt elején keriilt sor a nagyérzékenységii aeroszol-analitikai modszerekhez
megfeleld mintavételi technika kidolgozasara. Ahhoz, hogy a kémiai analizis sordn a
méreteloszlasrél is megmaradjon az informacid, frakcionalt mintavételre van sziikség.
Kaszkadimpaktorral tobb aeroszolfrakcié megfelelden éles elkiilonitése oldhatdé meg. A
mintavételi technikaval szemben azt a kovetelményt tdmasztottuk, hogy a gyljtott mintak
alkalmasak legyenek TXRF, TXRF-NEXAFS, valamint EPMA modszerekkel torténd
mérésekre relokacio nélkiil. A modszerek roncsolasmentessége lehetdvé teszi ugyanazon
minta mindharom modszerrel valo mérését. A TXRF-hez a mérendd anyagot a
rontgensugarakat teljesen visszavero feliiletre — Un. reflektorra — kell felvinni.

A kaszkddimpaktor rendszerének kivalasztasdnal f6 szempont volt a TXRF reflektorok
elhelyezhetdsége, az impaktalodott részecskék geometridja, illetve az impaktorlemezek
cseréjének egyszeriisége. TXRF reflektorként sziliciumlapot vélasztottunk, mert kis feliileti
érdességlik — néhany nm — miatt alacsony spektralis hattérrel rendelkeznek, amely megfeleld
kimutatdsi hatart eredményez. Haromféle impaktorrendszer alkalmas sziliciumlapok
befogadasara az impaktorlemezek megfeleld atalakitdsa utan. A Berner-rendszernél az
impaktalodott részecskék korkorosen — fokozatonként valtozd szamu és méretli — kor alaka
foltban, a Battelle-rendszernél pedig egyetlen kor alakti foltban helyezkednek el, amely
geometriak megfelelok TXRF mérésekhez. Hatranyuk azonban, hogy az impaktorlemezek
cseré¢je nem oldhaté meg az impaktor szétszerelése nélkiil, igy nem alkalmazhatdk terepi



koriilmények kozott rovid idejii mintasorozatok vételére. Az aeroszolok méreteloszlasa miatt
a kiilonbozd fokozatokon - méretfrakcidkban - a megfeleld boritottsag elérésé¢hez kiilonb6zo
mintavételi idok sziikségesek, igy az impaktorlemezek gyors cseréje elengedhetetlen.
Mintavételhez a May-rendszerii kaszkddimpaktort taldltuk legalkalmasabbnak, mert benne a
szilicium reflektorok elhelyezése konnyen megoldhatod, és az impaktalt részecskék 100—
300 um széles csikot alkotnak, amely a TXRF mérés szempontjabol idedlis geometria (1.
abra). Az impaktalt csik elegendden hosszu, ezért a sziliciumlap mellett egyéb hordozok is
konnyen elhelyezhetdk, igy a mintak mas moddszerekkel vald mérése is megoldhatd. A May-
rendszeri impaktor elénye, hogy az impaktorlemezek az impaktor szétszerelése nélkiil
cseré¢lhetdk, a mintacsere 1 percnél rovidebb i1d6t vesz igénybe. A hétfokozati May-impaktor
egyes fokozatainak vagasi atmérdi 20 I/min térfogataram esetén: 0,25; 0,5; 1; 2; 4; 8; illetve
16 um. A mérésekhez az 1 um alatti méretfrakcioban a mintavételi helyszin aeroszol-
0,02-0,4 m® levegétérfogatnak felel meg, igy a May-impaktoros technika révid mintavételi
iddkkel gyorsan valtozo 1égkori folyamatok nyomon kovetésére is alkalmas.
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1. abra: May-impaktor (balra), a Si lapot tartalmazoé impaktorlemez (jobbra)

Mintavételi expediciok

A projekt els6 évében a mintavételi expedicid célja a May-impaktoros technika
hattéraeroszolon torténd tesztelése volt. 2005 juniusdban a Matraban (Névtelen-bérc) az
impaktor harom legkisebb fokozatan (0,25-0,5 um, 0,5-1 pm és 1-2 pum) vettiink mintakat
sziliciumlapra. Egy kivalasztott napon (2005. junius 14.) az aeroszol-Osszetétel napi
valtozasanak megfigyeléséhez a 0,5-1 pum-es frakcioban 24 oOra alatt 11 mintat vettiink,
egyenként 20 perces mintavételi idovel. Kiegészitésképpen 24 6ras ciklonos mintavétel (2,5
um alatti aeroszolfrakci6) is tortént, amelyet a szulfat-, nitrat- ¢és ammonium
A tovabbiakban kiilonb6z6 szennyezéanyag-forras kornyezetben, illetve meteorologiai
szituaciok esetére alkalmaztuk a kifejlesztett kaszkadimpaktoros mintavételi technikat.
Elsédleges célja a mintavételezéseknek a fosszilis és biomassza tiizelésti erOmiivekre
specifikus aeroszol klaszterek megismerése volt. Ennek vizsgalatdhoz sziikséges olyan
helyszineken torténéd mintavételezés is, amely feltehetdleg tavol esik az ilyen tipusu
forrasoktol, valamint annak a figyelembe vétele is, hogy a tobbi 1égszennyezdvel egyetemben
az aeroszol részecskék légkori terjedése — méretfrakciotol fiiggden — elsdsorban a
meteorologiai paraméterek fliggvénye. Ezen feliil a mintdk analizisekor, illetve az aeroszol



forrasainak meghatarozasakor nagy segitséget nytjthat tovabbi 1égszennyezé komponensek €s
meteoroldgiai paraméterek iddbeli lefolyadsanak ismerete is, igy olyan mérési helyszineket
valasztottunk ki, ahol ezen adatok is rendelkezésre allnak. A fenti szempontok figyelembe
vételével 2006 oktoberében egyhetes mintavételi expedicidt szerveztink a pécsi erémi
kornyezetében, amely jelenleg biomassza- ¢és foldgaztiizeléssel lizemel. Harom helyszinen
vettlink aeroszolmintakat, amelyek koziil kettd (Pécs bel-, illetve kiilvarosaban) az orszagos
1égszennyezettség-mérd halozathoz tartozd mérdkonténer volt. Harmadik helyszinként a pécsi
TV tornyot valasztottuk. Sziliciumlapra a May impaktorral a 4 kisebb méretfrakciora tortént
mintavételezés (0,25-0,5 um; 0,5-1 pm; 1-2 um; 2—4 pm). Kiegészitésképpen parhuzamosan
teflonsziirére is gytijtottiink PM, s mintdkat, ionos komponensek meghatarozasa céljabol. A
kiilonb6z6 forrasokbdl szarmazd aeroszolrészecskék 0sszehasonlitasa érdekében Budapesten
harom helyszinen, Ausztridban (Inn-volgy) négy helyszinen, valamint Portugdlidban
(Terceira-sziget) harom helyszinen vettink mintdkat May-impaktorral, tobbnyire
1égszennyezettség-mérd allomasokon.

Aeroszol-mikroanalitikai modszerek fejlesztése és alkalmazasa

Egyedi részecskék elektronmikroszkopos vizsgalata

meghatdrozasara alkalmas és széles korben alkalmazott moddszer az elektronsugaras
mikroanalizis (EPMA). Ezzel a mddszerrel azonban teljes elemdsszetételi informaciot csak
akkor kaphatunk a részecskékrdl, amennyiben minden elem detektalhato, hiszen a kdrnyezeti
részecskék foképpen konnyti elemeket (C, N, O) tartalmaznak. Ablaknélkiili vagy vékony-
ablakos energiadiszperziv rontgendetektorok alkalmazisaval ez a feltétel teljesiil. A teljes
kvantitativ elemanalizisre alkalmas reverz Monte Carlo modszer kifejlesztésében kutato-
csoportunk is részt vett.

A részecskék heterogenitasardl tobbféle gyorsitofesziiltség alkalmazasaval szerezhetiink
informaciot. Monte Carlo szimuléacioval egyszerii heterogén részecskék — a részecske feliileti
tartomanyanak kémiai Osszetétele mas, mint a belsejének — elektrongerjesztéses
rontgenspektrumait modelleztiik. Amennyiben a részecske mindkét tartomanyéanak a kémiai
Osszetétele ismert, iterativ Monte Carlo szimulacioval a feliileti tartomény vastagsaga
meghatarozhatd. A moddszer validalasahoz standard mikroszkopikus tiveggoémboket (SPI
#2716) alkalmaztunk, amelyekre négy rétegben egyenként 35 nm-es szénréteget
porlasztottunk. Az egyes szénrétegek felvitele utan 5-20 kV gyorsitofesziiltséggel felvett
EPMA spektrumokbdl 10 nm-es pontossaggal meghatarozhaté volt az liveggdmbot fedd
szénréteg vastagsaga. Ismert vastagsagu feliileti réteg esetén annak Osszetétele is becstilhetd.
A modszert kénsavgdzzel kezelt kalcium-karbonat, illetve natrium-klorid részecskéken is
sikeresen alkalmaztuk.

A projekt keretében vett mintdkon kiviil a 2004-ben elézetesen kiilvarosi kornyezetben
(Budapest, KFKI telephely) és a vilag hattérallomasainak egyikén (Antarktisz, Terra Nova
Bay) vett mintdk mérését is elvégeztiik. Mivel az 1 um alatti aeroszolfrakcioban nagy
gyakorisaggal eléforduldé masodlagos aeroszolrészecskék (ammonium-szulfat, ammoénium-
nitrat) kiilondsen érzékenyek a gerjesztd elektronnyaldbra, folyékony nitrogénnel hiitott
mintatartot alkalmaztunk. Ahhoz, hogy a részecskék populéciojardl megfeleld képet kapjunk,
mintanként 100-300 egyedi részecske mérését végeztiik el. Az antarktiszi mintdkban natrium-
nitrat, a matrai mintdkban pedig kalcium-nitrat tipusu részecskéket azonositottunk nagy
gyakorisaggal. Az elobbi részecskék a tengeri s, az utobbiak pedig a kalcium-karbonat és a
1égkori nitrogén-oxidokbol keletkezd gazfazisu salétromsav reakcioja soran johettek létre.'



Mivel a koromrészecskék klimahatdsat azok szerkezetétol fiiggd optikai tulajdonsagai
hatdrozzak meg, nemcsak kémiai elemzést, de elektronmikroszkdpos morfologiai
vizsgalatokat is végeztiink. A mérések téremisszids pasztazo elektronmikroszkopon torténtek,
amely nanométeres mérettartomany vizsgalatat is lehetévé teszi. A Nuclepore-sziirére gytijtott
szubmikronos koromszemcsék tobbsége 20-50 nm atméréji gombokbol allo flirtszerti
agglomeratum. Koromszemcséket a Matraban 2005 nyaran vett mintdkban is talaltunk, de a
kibocsato forras kozelében még hosszh, flirtszerli részecskék a 1égkori folyamatokban
eltoredeztek, a nagytavolsagu terjedés soran mar elveszitették jellegzetes alakjukat (2. abra).

2. abra. Jellemzo fiirtszerti koromszemcsék 0.4 um porusatmérdjit Nuclepore-sziirdn, budapesti (balra) és matrai
aeroszolminta (jobbra)

Nyomelemanalizis TXRF modszerrel

A totélreflexios rontgenfluoreszcencia-analizis (TXRF), amelyet félvezetdk tisztasaganak
ellendrzésére széleskortien alkalmaznak a félvezetdiparban, képes laboratoériumi koriilmények
k6zott nanogrammnyi mennyiségll (10 1 varosi levegdbdl vett aeroszolnak megfeleld) anyag
elemdsszetételének meghatarozasara. A mérenddé anyagot, amely legtobbszor folyadékcsepp,
a rontgensugarakat teljesen visszaverd feliiletre — Un. reflektorra — kell felvinni, a
kvantitativitds bels6 standard hozzaadasaval érhetd el. Nyomelemtartalom meghatarozasa
céljabol a levett aeroszolmintdk feltarasa és folyadékmintabol valé TXRF mérése helyett
roncsolasmentes modszert, a kaszkadimpaktorba helyezett reflektorra kozvetleniil vett
aeroszolmintdk TXRF analizisét fejlesztettiik és alkalmaztuk.

Az aeroszolmintdk TXRF nyomelemanalizisét tobb berendezésen teszteltik. A mintdk
homogenitasat az impaktalt csik hosszanti irdnyaban megfeleldnek talaltuk (3. &bra).
Megoldand6 probléma a mintak tarolasa, a laboratériumba torténd szallitasa és mérése soran
az elszennyezddés kockazatdnak minimalisra csokkentése, hiszen az egyes mintak
nanogrammnyi mennyiségli aeroszol-részecskét tartalmaznak. Legalacsonyabb kimutatési
hatarokat szinkrotron rontgenforras (SR) felhasznalasaval sikerilt elérni (pl. Zn-re
1,1 pg/m), > rontgencsdves TXRF berendezéssel vakuumkamra felhasznalasaval 50-szer,
levegén torténd méréskor 500-szor magasabbat. Fontos eredmény, hogy e moddszerrel
laboratériumi koriilmények kozott is megfelelden alacsony kimutatasi hatar érhet6 el, ami
nagyszamu minta elemzéséhez elengedhetetlen. A nyomelem-koncentraciok kvantitativ
meghatdrozasahoz a May-impaktorral vett aeroszolmintakhoz hasonlé geometridju standardok
sziikségesek, amelyek fejlesztéséhez nanotechnoldgiai modszereket alkalmaztunk.
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3. abra: Az impaktalt aeroszolcsik homogenitdsanak ellenérzése SR-TXRF méréssel.

Az elvégzett mérések alapjan 10-20 perc alatt vett frakcionalt mintdkbol megerdsithettiik,
hogy a 0,25-0,5 um-es mérettartomanyban a cink ¢és az 6lom koncentracidja olyan
helyszineken magas, ahol a kézlekedési forras dominans.** A 2005. junius 14-én a Matraban
vett 0,5-1 um-es frakcioji aeroszolmintdk mérési eredményei alapjan kovetkeztettiink az
elemi koncentraciok idébeli valtozasara. Az éjszakai mintdkban a vas és a cink légkori
koncentracioja egy nagysagrenddel meghaladta a nappali mintdkban mért értékeket,
osszhangban a feltételezhetden kisebb éjszakai keveredési rétegmagassaggal (4. abra).”
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A TXRF modszer kozvetleniil a reflektorra vett frakcionalt aeroszolmintdk kéntartalmanak
meghatérozasat is lehetdvé teszi. Laboratoriumi méréssel 0,2 m® levegdbol vett minta esetén
10 ng/m3 alatti kimutatasi hatart értiink el. A TXRF moddszerrel mért kéntartalombol a PM, 5
frakciora szamitott szulfattartalom igy osszehasonlithatova valt a parhuzamosan teflonsziirére
vett PM;s mintdk ionkromatografiaval (IC) mért szulfattartalmaval. A két moddszer
eredményei kozott jo egyezést talaltunk, figyelembe véve azt, hogy a kiilonbdz6 mintavételi

1dok — TXRF-nél 20 perc, IC-nél 12 6ra — miatt a meteoroldgiai koriilményekben eltérés
lehet.*



Rontgenabszorpcios mérések TXRF geometridaban

Az egyes kivalasztott elemek kémiai allapotarol a rontgenabszorpcios spektrum élkdzeli
finomszerkezete ad informéciot. A totalreflexids geometria elénye, hogy vele nagy
érzékenység érhetd el, igy kis mennyiségli mintabol vagy alacsony koncentracioban jelen levo
elemre is elvégezhetd az analizis. Méret szerint frakcionalt aeroszolmintédkon a nitrogén, szén
¢s cink kémiai allapotat vizsgaltuk.

A nitrogén kémiai allapota

A nitrogén kémiai  allapotanak  totalreflexiés  geometridjit  rontgenabszorpcios
spektroszkopidval (TXRF-NEXAFS) valéo meghatarozasdhoz kétféle modszerrel készitettiink
standardokat. Szilard aeroszolt generaltunk a légkori aeroszolban is el6fordulé ammonium- és
nitrattartalmi vegyiiletekbdl. Achatmozsarban mikroszkopikus méretli szemcsékre poritott
analitikai tisztasaghi (NH4)>SO4, NaNO; és Ca(NO;3), vegyszereket polipropilén zsdkban
tisztitott levegdvel szuszpendaltunk fel, majd abbol May-impaktorral vettiink mintat a 1égkori
aeroszolnal ismertetett moédon. Igy a standard részecskék mérete és beléliik a sziliciumlapon
impaktaloédott sdv geometridja a 1égkdri aeroszolbdl a megfeleld impaktorlemezre vett
mintakéval megegyezett. Standardok készitéséhez nanoliteres pipettazot is alkalmaztunk,
mivel azzal a mintdra felvitt nitrogén mennyisége kontrollalhaté volt, a beszaradt csepp
mérete pedig nem haladta meg a 300 um-t. Sziliciumlapokra 0,1 g/l nitrogént tartalmazo
NH4NO3, Ca(NOs),, NaNO; és (NHy4),SO4 standard oldatokbol 10 nl, 30 nl, illetve 100 nl
mennyiséget cseppentettiink fel. Az igy elkészitett standardok 1 ng, 3 ng, illetve 10 ng
nitrogént tartalmaztak.

Az ammonium- és nitratrészecskéket tartalmazo standardok TXRF-NEXAFS spektrumaiban a
kémiai allapotra jellemzd finomszerkezetek alakja €s egymdashoz viszonyitott aranyuk nem
valtozott a részecskeméret fiiggvényében a 0,25-2 pm mérettartomanyban. A vizes oldatbol
beszaritott standardok spektrumai nem tértek el az azonos anyagbol, szilard szemcsékbol
generélt standardokétol. Igy a standard spektrumok linearis kombinacidjat illesztve az
ismeretlen aeroszolminta TXRF-NEXAFS spektrumahoz, abban az ammoénium ¢és nitrat
molaranya kvantitativan meghatarozhato.

A projekt keretében vett mintakon kiviil a 2004-ben elézetesen Budapesten (KFKI telephely)
¢s az Antarktiszon (Terra Nova Bay) vett mintdk mérését is elvégeztiik. Az antarktiszi mintak
vételéhez May-rendszerli kaszkadimpaktorunkat egy partner olasz kutatocsoport alkalmazta.
A TXRF-NEXAFS méréseinkkel az ionkromatografids (IC) mérésekhez sziikséges
mintamennyiségnél joval kisebb levegotérfogatbol meghatirozhaté volt az ammoénium és
nitrdt molardnya. A nagy téfogati IC mérésekhez hasonld eredményre jutottunk, az
ammonium foképpen az 1 um alatti, mig a nitrat az 1-2 um kozotti frakcioban volt jelen. Az
1-2 pm-es aeroszolfrakcidoban a matrai és budapesti mintdkban a nitrogén 90 %-ban volt
nitrat formaja (5. abra), mig az Antarktiszon vett mintakban legfeljebb 60 %-ban.'”
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5. abra. Matrai aeroszolmintak nitrogén K élénél felvett TXRF-NEXAFS spektrumai
A szén kémiai allapota

A TXRF-NEXAFS modszert a nitrogénen kiviil a szén kémiai allapotanak vizsgélatara is
alkalmaztuk, az elemi ¢és szerves szenet tartalmazd -elsddleges aeroszolrészecskéket
megcélozva. A rontgenabszorpcids spektrum finomszerkezetébdl a kiillonboz6 kémiai
kotésben jelen levd szénatomok aranyara lehet kovetkeztetni a mintdban. A szénatomok
kotésszerkezete befolyasolhatja a koromrészecskék optikai tulajdonsagait, ezen keresztiil
klimahatasukat. Standardként analitikai tisztasag grafitbol és CaCOj3-bol mikroszkopikus
méretre poritott szemcséket vittiink fel sziliciumlapokra. Szénre vonatkozo TXRF-NEXAFS
spektrumokat a 2006-ban Pécsett, illetve 2007-ben Budapesten vett, 0,25-2 um-es frakcidji
aeroszolmintdkon vettilk fel. Tapasztalatunk az volt, hogy a szénre vonatkozé TXRF-
NEXAFS mérésekhez sokkal nagyobb figyelmet kell forditani a hordoz6 sziliciumlap
tisztasdgara, mint a nitrogén kémiai allapotanak meghatarozasahoz. A reflektorok tisztasaga
csak 100-as tisztatérrel rendelkezd laboratéoriumban garantdlhat6. Méréseink rovid idejii
mintavételbdl igazoltak azt az eldzetes feltételezést, hogy az 1 um alatti frakcidoban a szén
foképpen elemi és szerves formaban van jelen, a karbonat pedig csak a nagyobb, 1 um folotti
méretfrakcioban volt kimutathat6.’

A cink kémiai allapota

A nyomkoncentracidoban eléfordulé fémek kémiai allapota jellemzd lehet az aeroszol-
részecskék  forrdsaira. A TXRF geometridju  rontgenabszorpcids — spektrometria
teljesitoképességét a réz és a cink kémiai allapotanak vizsgalatan keresztiil teszteltiik.
Nanoliteres pipettdzoval készitett ZnSO, €s Zn(NOs), standardok TXRF geometridban felvett
abszorpcids spektrumain kivill cinkvegyiiletek normal geometridban felvett standard
spektrumait is felhasznaltuk a kémiai formak azonositasahoz.” A modszert a 2006-ban Pécsett,
illetve 2007-ben Budapesten vett, 0,254 um-es frakcidju aeroszolmintakra alkalmaztuk.
Mindkét helyszinre jellemzd volt a szubmikrométeres méretfrakciokban a cink nitrat és
szulfat formaju jelenléte. A feltételezhetéen talajeredetii cink (ZnCOs;) csak a 2-4 um-es
frakciora volt jellemz6, mutatva a kiilonb6z6é méretli részecskék eredetében levo eltérést. Akar
100 pg/m’ légkdri koncentracioban jelen levé cink kémiai allapotardl is infroméciot
nyerhetiink a modszerrel.®



Modellszamitasok

A magyarorszagi fosszilis ¢és biomassza-tiizelésii erémiivek gaznemili 1égszennyezo-
aeroszol képzdodésének és kiiilepedésének szamitasara egész Eurdpat atfogd (regionalis)
skalan a Windrose Trajectory Model-t (WTM) valasztottuk, amely a Harwell
Laboratoriumban (Egyesiilt Kirdlysag) kifejlesztett Harwell Trajectory Model szélrdzsa-
kozelitésén alapszik. A WTM receptororientalt Lagrange-modell, amely konstans 800 m-es
keveredési rétegvastagsaggal rendelkezd €s reprezentativ szélsebességgel mozgo 1égcellaval
szamol. A receptoroknal jelentkezd eredményeket 24 trajektoria figyelembevételével képzi, a
sz€l gyakorisagéaval sulyozva minden 15°-o0s szektorban. Feltételezése szerint a trajektoriak
egyenes vonaltak és 96 oOraval a receptorpontba valo érkezés elott indulnak. A modell
valasztasat az indokolja, hogy az egyes kibocsatasok jarulékdra valo érzékenysége gyorsan
becsiilhetd, illetve képesnek bizonyult a regionalis szulfatkiiilepedés-eloszlas alakjanak és
nagysaganak  reprodukalasara. A vizsgalt erdmii  kibocsatdsa  altal  okozott
koncentraciondvekményt két szcenarid 1égkori modellezésével kapott koncentraciok
kiilonbségeként képeztiikk, amelyek koziil a hattérszcendrioban csak a hattérkibocsatasi
adatokkal szamoltunk, a vizsgalt szcenaridban pedig a hattérkibocsatasokon feliil a vizsgalt
erémiivet mint pontforrast vettik figyelembe. A modell az 50x50 km® felbontasa EMEP
racsra vonatkoz6 meteorologiai adatokat (csapadék, szélirany és szélsebesség) és a SO,-ra,
NOx-ra és NHj3-ra vonatkozé 6sszeurdpai emisszids katasztereket hasznalja fel.

A modellt az 1998-2006. évi kibocsatasi adatok felhasznalasaval alkalmaztuk lignit-, foldgéaz-,
¢s biomassza-tiizelésti erOmiivekre. Egy éves folyamatos lizemet feltételezve mindharom
tiizeldanyag esetén a szulfat- és nitratkoncentracié névekményének maximuma a pontforras
100 km-es kornyezetén beliil van, 600 km-es tavolsagban is csak mintegy 10 %-ra csokken. A
keletkezett masodlagos részecskék 95 %-a 2,5 um-nél kisebb méretfrakcioju. 800 MW
beépitett teljesitményii referencia-erdmiiveket mint pontforrasokat véve alapul, a kéntelenitd
berendezések telepitése eldtti idobdl a szulfatkoncentracié névekményének maximuma lignit-
és széntiizelésnél jelentds (2—4 pg/m’), a hattérkoncentraciéval Gsszemérhetd. A
foldgaztiizelésre a nitratkoncentracio megemelkedése jellemz (max. 0,08 pg/m’). A
kéntelenitd berendezések teljes tizembe helyezése utan, 2006-ban a lignit- €s széntilizelésnél a
szulfatkoncentracié novekménye mintegy Otvened részére csokkent (0,05-0,1 pg/m’), a
nitratkoncentraci6 novekménye pedig a foldgaztiizelésnél szamitott értékhez kozeli. A
Magyarorszagon tipikus 50 MW beépitett teljesitményii biomassza tiizelésli erdmi esetén a
nitratkoncentracié névekménye jelentés (0,01 pg/m’), amely hasonlé az elsédleges
részecskék  koncentraciondvekményéhez.  Megfeleld6  expozicid-hatds  fiiggvények
alkalmazasaval a modellezés eredményei az energiatermelés egészségi karanak becslésére is
alkalmazhatok.

Légkori koncentraciok és aeroszol optikai vastagsag osszehasonlitasa

Foldfelszini nap-spektrofotométeres aeroszol optikai vastagsag (AOT) mérésekre 2006
januarjaban, majusaban és juniusaban keriilt sor Budapesten, az OMSZ spektroradiométerével
(LI-1800). A budapesti érékekbdl az orszag tetszdleges teriiletére érvényes AOT értékekre
lehet kovetkeztetni MODIS trfelvételek alapjan szdmolt AOT értékek alapjan. Mielott az
AOT értékekbdl aeroszol koncentraciora kovetkeztethetnénk, meg kell jegyezni, hogy az
optikai vastagsag kolumnaris mennyiség, vagyis az egész légoszlopban jelenlévd aeroszol
részecskék extinkcidjaval ardnyos. Mivel szamottevd aeroszol terhelést a keveredési rétegben
feltételeziink, az AOT ¢és a keveredési réteg vastagsdganak hanyadosat hozhatjuk
sszefiiggésbe a koncentracioval.’



Az 5. abran az AOT ¢és a PM, 5 szulfat aeroszol tomegfrakcid kozotti osszefliggést lathatjuk a
budapesti mérések alapjan. Az dbran haromszoggel a téli, még korrel a nyari mérések adatait
jeloltik. A tomor szimbolumok a koncentracid, mig a nyitottak a kolumnaris tomeg
fliggvényében adjdk meg az AOT-t. Lathatd, hogy a nyitott szimbolumok évszaktol
fiiggetlentil jol illeszkednek a regresszids egyenesre, mig a tomor pontokrol ez nem mondhaté
el. A téli mérések esetében azonban a koncentracio-AOT Osszefiiggés is jol kozelithetd
egyenessel. Ennek oka az lehet, hogy télen a keveredési réteg sokkal kisebb hatarok kozott
valtozik, ezért a koncentracid €s a kolumnaris tomeg kozotti kiillonbség kiegyenlitettebb. Az
abran bemutatott kolumnaris tomeg — AOT 0Osszefiiggés, mint kalibracids egyenes alapjan
tetszleges foldrajzi hely folott, tetszdleges iddpontban meghatarozhat6 a kolumndris aeroszol
tomeg a miholdképbdl szarmaztatott AOT értékek felhasznalasaval. (Feltételezve
természetesen, hogy ilyen kép rendelkezésre all.) A koncentracié szdmitasdhoz sziikségiink
van még a keveredési réteg vastagsagara, melyet szonda felszallasok alapjan vagy pedig
modell szdmitasok segitségével kaphatunk meg.

0.7
@ Koncentracié (ug/m?3), nyar
A Koncentracio (ug/m?), tél A
0.6 | O Kolumnaris témeg (mg/m?), nyar
A Kolumnéris témeg (mg/m?), tél
y =0.086x - 0.0428
0.5 R®=0.9321
[ ]
0.4 1
-
o
<
0.3 1
0.2 4 Py
0.11
0 T T T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

Szulfattartalom

5. abra: Osszefiiggés a szulfataeroszol-tartalom és az aeroszol optikai vastagsag kozott

Kutatorepiilégépes mérések

A kutatdsi projekt masodik felében az el6zdleg kifejlesztett kaszkadimpaktoros
mintavételezést az aeroszolok vertikalis profiljdnak tanulmanyozasa céljabol is teszteltiik,
kutatorepiilogépbe beépitve, izokinetikus mintavételt lehetévé tevd beszivocsonkkal
felszerelve. Kutatorepiilogépes mérések Budapest kornyéki fosszilis erémiivek kozelében
torténtek, 2007 augusztusdban €s novemberében, illetve 2008 juliusdban €s szeptemberében.
A repiilések soran 1ézeres aeroszol szamlalo (Grimm 1.108 spektrométer) mérte az aeroszolok
koncentraciojat a kiilonb6zé méretfrakcidkban, a szennyezé gazok koziil az 6zon, szén-
monoxid és nitrogén-oxidok monitorozasa tértént meg. A klimahatas szempontjabdl jelentOs
mértilk. Az aeroszol méreteloszlasanak monitorozasa lehetévé tette a kaszkadimpaktoros
mintavétel idejének optimalizalasat.

Itt jegyezziik meg, hogy a 2009 januari szmog epizod alkalmaval is felszallt a kutatd
repiil6gép, hogy a szennyezés vizszintes ¢€s fiiggdleges kiterjedését mérjiik. A repiilések masik
célja az volt, hogy a gazfelhasznalas korlatozasa miatt olajtiizelésre attért erdmivek, illetve
fitdmiivek esetleges megnovekedett részecske-kibocsatasat detektaljuk.



A 6. abran a korom (BC) légkori repiilés sordn mért koncentraciojat lathatjuk. A
koncentracidértékek 2 és 6 pg/m’ kozott valtoznak. A repiilégép kétszer keresztezte az
Ujpesti erdmii csovajat (14:58-kor és 15:02-kor), melynek kovetkeztében kiugré BC
koncentracio csucsokat tapasztaltunk. A BC koncentracio-maximumokban az addigi érték
haromszorosat mértiik. A magas koromkibocsatas egyértelmiien annak tudhatd be, hogy az
eromi foldgaztiizelésrol olajtiizelésre tért at.
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6. abra: Kutato repiilégéppel mért koromkoncentracio, 2009. 01. 09.

Kovetkeztetések

A lignit- és széntlizelési erdmiivek fiistgdz-kéntelenitd berendezésekkel valo felszerelése,
valamint a foldgaztiizelés részaranydnak jelent0s ndvekedése miatt a villamosenergia-szektor
légkori kibocsatasdhoz rendelhetd szekunder aeroszol koncentracidondvekmény az utdbbi
években nagy mértékben csokkent. A nitrat aeroszol keletkezéséért tilnyomo részben felelds
kozlekedés jelentdsége viszont megnovekedett a villamosenergia-szektoréhoz képest. A
kutatasi projekt soran fejlesztett és alkalmazott mintavételi €s mikroanalitikai technikak
teljesitoképessége nagy idofelbontassal vett méret szerint frakcionalt aeroszol mérését teszi
lehetévé, igy azok az idOben gyorsan valtozd kozlekedési forrasok jellemzésére is
alkalmazhatok.
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