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1. BEVEZETES

A légkori aeroszol éghajlati és egészségiigyi hatdsai miatt all a tudoményos érdeklédés
kozéppontjaban. Torvényi szabalyozasdnak kérdéskore is izzd vitdkat szit a tudomanyos
kozosségben. A 1égkori szallo por részecskék kozvetlen (szorjak, illetve elnyelik a rajuk eso
elektromégneses sugarzast) €s kozvetett modon (részt vesznek a felhdképzddésben) is hatést
gyakorolnak a kliméra. Az aeroszolok altali fényszoras hiitd (negativ sugéarzasi kényszer), mig
a fényelnyelés fiitd hatasu (pozitiv sugarzasi kényszer). Egyre novekvo figyelem dvezi a 1égkori
széntartalm szallo port, kiilonds tekintettel annak optikai abszorpciéval rendelkezo
frakcigjara. A tudomany jelenlegi allasa szerint a fényelnyeld széntartalmu aeroszol
rendelkezik a masodik legnagyobb pozitiv éghajlati kényszerrel a szén-dioxid utdn. Az aeroszol
kutatas jelentdségét tovabb noveli, hogy az aeroszolok éghajlati hatasanak becslése rendkiviil
nagy bizonytalansaggal terhelt. Napjainkban az aeroszol részecskék felhoképzodésben betoltott
szerepiikkel Osszefiiggd kozvetett sugarzasi kényszert tekintik a klimatikus eldrejelzések

legnagyobb bizonytalansagi tényezdjének.

A bizonytalansagot két f6 tényezd okozza. Els6sorban az, hogy a széntartalmu aeroszol
részecskék inherens tulajdonsagait elsddlegesen az égési koriilmények és a tiizeldanyag
hatdrozzak meg. Masodsorban, a kiilonb6zo 1égkori fizikai és kémiai folyamatok nagyban
befolyésoljak a részecskék latszolagos tulajdonsagait. Ezeket Osszefoglaldé néven 1égkdri
oregedésnek nevezziik. Ebbdl kovetkezden a valos 1égkdri mérési adatokbdl levonhato
konkluziok korlatozottak. Ezen limitaciok csokkentetésére szolgalnak azon mérékampanyok,
melyek sordn az aeroszol részecskék komplex tulajdonsagainak online és offline modszerekkel
parhuzamosan torténd egyidejii mérésével, jol-kontrollalt laboratériumi koriilmények kozott,
valamint valtozatos terepi helyszineken vizsgaljdk. Tovabbi nehézség, hogy nem létezik egy
altalanosan elfogadott, szabvanyos referenciaként alkalmazhaté anyag, amely jol modellezi a
széntartalml aeroszol részecskék Osszetett jellemzodit. Léteznek olyan piaci forgalomban is
kaphato részecske generatorok, melyek képesek modellezni a kozlekedés, illetve a héaztartasi
égetés soran keletkezd részecskék tulajdonsagait. Ez egyike sem teszi lehetévé azt, hogy a
keletkezd részecskék tulajdonsagait egymadstdl fiiggetlen, a keletkezési koriilmények

fliggvényében torténd vizsgalatat.

A varosi széntartalmt szalldo por jelentds hanyada kiilonb6zd antropogén kibocsato
forrasokbol szarmazik. Szédmos tanulméany kimutatta, hogy téli varosi koOrnyezetben a

kozlekedés és a legtobb esetben fiitési célzati haztartasi tiizelés a két 6 kibocsato forrds. Az



Egészségiligyi Vilagszervezet (WHO) a rakkeltd hatast légszennyezdk kozé sorolja a
dizelmotor altal kibocsatott széntartalmu aeroszolt. Ezen feliil tobb tanulméany is igazolta a dizel
emittalt szallo por okoszisztémara gyakorolt toxikus hatasat. A dizel emisszid szigorodo jogi
szabalyozasa, valamint az egyre hatékonyabb technoldgiai megoldasok - dizel részecskesziird
(DPF), a kipufogdgdz szivocsObe torténd visszavezetésérdl gondoskoddé EGR (exhaust gas
recirculation) szelep, valamint dizel oxidécids katalizdtor (DOC) — hossza tdvon varhatdan
csokkenteni fogjak a dizel motorokhoz kothetd egészségligyi kockéazatokat. Ezzel ellentétben,
a haztartasi tiizelésbdl szarmazo széntartalmi részecskék egészségkarositdé hatdsanak
jelent6ségét csupan nemrég fedezték fel. Atfogo stratégiak kidolgozasa a haztartasi szalld por

szennyezés meérseéklésére csak a jovoben varhato.

2011-ben kapcsolédtam be szakdolgozoként az SZTE-TTIK Optikai ¢és
Kvantumelektronikai Tanszékén miikodé MTA-SZTE Fotoakusztikus Kutatécsoportban folyo
aeroszol kutatdsba. A kutatocsoport aeroszol laboratoériuma ¢és az SZTE-TTIK kiegészito
laboratoriumi infrastruktirdja nemzetkozi szinten is egyediilallo hatteret biztosit 1égkori és
mesterségesen generalt széntartalmu aeroszolok komplex fizikai és kémiai jellemzdinek,

valamint élettani hatasainak vizsgalatara.



2. TUDOMANYOS CELKITUZESEK

A fentiek alapjan célul tiztem ki mesterségesen eldallitott, valamint dizel emittélt
vizsgalatat. Célom volt megvizsgalni, hogy a keletkezési koriilmények hogyan befolyasoljak
keletkezd részecskék inherens tulajdonsdgait. Ezen kiviil célul tiztem ki, hogy terepi
koriilmények kozott vizsgaljam varosi széntartalmu aeroszol valds iddben, aeroszol fazisban
mért optikai abszorpcids sajatossagai €és az offline modszerrel vizsgalt kémiai tulajdonsagai,
valamint toxicitdsa kozott fennallo korrelacidkat. Ezzel Osszefiiggésben célom volt
tanulmanyozni, hogy hogy az optikai abszorpcié hullamhosszfiiggését jellemz6 abszorpcios
Angstrom exponens (AAE) alkalmazhaté-e széntartalmti aeroszol toxicitdsanak eldzetes

indikatoraként.
A kitlizott tudomanyos célok eléréséhez az alabbi részfeladatokat végeztem el:

1. Nagy tisztasagu grafit céltargybol 1ézer ablacios modszerrel generdlt széntartalmu
a generalasi paraméterek fliggvényében.

2. Dizel részecske-kibocsatds meéreteloszlasanak, teljes szam- ¢és  térfogat-
miikddési paramétereinek fiiggvényében kereskedelmi forgalomban kaphato dizel és
biodizel iizemanyagkeverékek felhasznalasa esetén.

3. Dizel kipufogdgazban talalhatd, eltérd termalis stabilitdsu Osszetevok aranyanak
vizsgalata sajat fejlesztésii alacsony ataramlast termikus gozlevalasztd egység
(thermodenuder) felhasznélasaval.

4. Légkori széntartalmu aeroszolra €s egyidejlileg kibocsatott gazfazisu 6sszetevokre leird
paraméterek széles skaldjara jellemzd napszakos ingadozas meghatarozéasa offline és
online mérési modszerek egyiittes alkalmazasaval. A napszakos ingadozasuk alapjan,
az online mddszerekkel mért mikrofizikai €s optikai, valamint az offline mért kémiai és
toxikologiai jellemzdk kozott fennallo korrelaciok vizsgalata. Tanulmanyozni a
lehetdségét annak, hogy a 1égkori széntartalmu aeroszol spektralis sajatossagai eldre

jelezhetik-e lehetséges toxikologiai hatésait.



3. MERESI MODSZEREK

3.1. Online mérési modszerek

A vizsgalt aeroszolok optikai abszorpcidjat a kutatocsoportban korabban
kifejlesztett Négy Hulldmhosszt Fotoakusztikus Spektrométerrel (4A-PAS)
hataroztam meg. A mérémiiszer miikodési hullamhosszai 1064, 532, 355 and
266 nm.

A méreteloszlast, valamint szam szerinti koncentraciot egy Elektromos
Mobilitas Szerinti Részecske-szeparatorral (SMPS - Grimm Aerosol Technik
GmbH & CO.) mértem 10,1 és 1093 nm kozott. Terepi mérések soran az SMPS
egy Optikai Részecskeszamlaléval (OPC - Grimm Aerosol Technik GmbH)
kiegészitve mukodott, mely 0,25 és 32 um kozotti mérettartomanyon mér
részecske méreteloszlas.

A tomegkoncentraciot egy Kupos Elemu Oszcillalé Mikromérleggel (TEOM —
Thermo Fischer Scientific) hataroztam meg laboratoriumi koriilmények kozott.
A terepi mérések soran egy Met One Instruments BAM 1020 béta attenuécids
tomeg monitor segitségével mértem a tdmegkoncentraciot.

A CO, NOy, valamint BTEX osszetevok koncentracidja egy Syntech Spectras
GC955 gazkromatograffal keriilt meghatarozasra (Synspec b.v.).



3.2. Offline mérési modszerek

Az aeroszol részecskék morfoldgidja és mikrostrukturaja Transzmisszids
Elektron Mikroszkoppal (TEM - FEI Tecnai G2 20 X-Twin), illetve Raman
Spektroszkopia (Thermo Scientific DXR Raman Microscope) segitségével
keriilt meghatarozésra.

A terepen gytjtott filteres levegd mintak elemi szén (EC), szerves szén (OC),
Fel-folytonos Szerves-szervetlen Szén MérOmiiszerrel hataroztam meg (Semi
Continuous OCEC Analyzer - Sunset Laboratory Inc.) az EUSSAR 2 protokoll
felhasznalasaval. A mintak teljes szén tartalma (TCzeliwere) €8y az EGA modszert
alkalmaz6 Zellweger Analytics Astro 2100 TOC Analyzer elnevezési
mérémiiszerrel is meghatarozasra keriilt referenciaként.

A filteren gytijtott levegd mintakbol késziilt extraktumok levogliikozan
koncentracioja egy Agilent 6890N gazkromatograf és egy hozza csatolt Agilent
5973N tomegspektrométer segitségével keriilt meghatarozasra.

A filteren gyljtott levegdmintdk okotoxicitasa (ECS0) Vibrio Fischeri
bioluminesszencia gatldson alapuld biologia teszttel keriilt meghatarozasra az

ISO 21338:2010 szabvanyban definialt protokoll alapjan.



4. OSSZEFOGLALO

Doktori munkam sordn mesterségesen eldallitott, valamint dizel emittalt széntartalmt
aeroszol  méreteloszlasat, morfologidjat, valamint mikroszerkezetét  vizsgaltam.
Tanulméanyoztam, hogy a kiilonb6z6 égési koriilmények, valamint tizemanyag tipusok milyen
hatast gyakorolnak a keletkezd részecskék tulajdonsagaira. Tovabba terepi koriilmények kozott
vizsgaltam a vdarosi széntartalmt aeroszol valos idében, aeroszol fazisban mért optikai
abszorpcids sajatossagai €s az offline moédszerrel vizsgalt kémiai tulajdonsagai, valamint
toxicitdsa kozott fennallo korrelaciokat. Megvizsgaltam, hogy az optikai abszorpcid

hullamhosszfiiggését jellemzd abszorpcids Angstrom exponens (AAE) alkalmas lehet-e a

széntartalmu aeroszol toxicitdsanak elére-jelzésére.
Uj tudomanyos eredmények

T1. Meghataroztam nagy tisztasagh grafit céltargybol 1ézeres ablacido utjan generalt
ablacios aeroszol generator egyedi lehetdséget teremt a legkiilonbozébb mikrofizikai
paraméterekkel és morfologidval rendelkezd részecskék eldallitasara. A generator allithato
paraméterei a gerjesztés soran a mintara jutd energiasiriiség, valamint az ablaciés kamraban
araml6 vivogaz aramlasi sebessége €s Osszetétele. A generalasi paraméterek, melyek az égési
homérsékletet, a fizikai Oregedést, valamint a fellépd 1égkdri folyamatokat hivatottak
modellezni, egymastol fliggetlentil allithatok. Kisérleti uton bizonyitottam, hogy a generalt

széntartalmu aeroszol jol modellezi a valos 1€gkori kormot.

T2. Dizellel és biodizellel (zsirsav-metilészter, FAME), valamint kiilonb6zé aranyu
keverékeikkel tankolt nagy teljesitményti dizel motor kibocsatasat karakterizaltam. A négy
vizsgalt lizemanyag keverék a kovetkezo volt: kereskedelmi forgalomban kaphato ,.tiszta” dizel
(B0), 25% FAME (B25), 75% FAME (B75) és 100% FAME (B100). A kibocsatott
kipufogdgazt harom — a vonatkozd szabvanyoknak is megfelel6 — egyensulyi motorponton
vizsgaltam (alapjarat, kozepes €s magas terhelés). A mérési eredmények megerdsitették, hogy
dizelmotor altal kibocsatott részecskék minden motoréllapot esetén jellemzden lognormalis
eloszlassal rendelkeznek az akkumulacios modus tartomanyban, melynek szam szerinti median
atméroje hozzavetdlegesen 100 nm. A kibocsatott részecskék szadm szerinti koncentracioja és
térfogat minden lizemanyagkeverék esetén csokkenést mutatott a motorterhelés fliggvényében.
A FAME bekeverési aranya nem linearisan csokkenést hozott a kibocsatott mennyiségben.

Minden motorterhelési ponton a B75 {lizemanyag esetében volt a legkisebb kibocsatott



koncentracio. Az eredmények azt mutatjak, hogy 0j Osszetételli (pl.: magasabb biodizel
tartalmu) lizemanyagok fejlesztése eldsegitheti a dizel motorok részecske-kibocsatasanak
csokkentését, valamint azt, hogy a motorgyartok megfeleljenek az egyre szigorodo

szabalyozasoknak.

T3. Egy sajat fejlesztésti alacsony ataramlast termikus gézlevalaszto egység (thermodenuder)
segitségével vizsgaltam dizel kipufogogazban taldlhatdo eltérd termalis tulajdonsagn
komponensek koncentracio ardnyait harom homérsékleten (50°C, 120°C and 250°C). Az 50°C-
hoz képest 120°C-on jelentds szam- ¢és térfogat-koncentracido csokkenést tapasztaltam,
mikdzben a maximalis koncentracidhoz tartozé részecskeméret nem valtozott szamottevden.
Igazoltam, hogy ez a jelenség a homogén kondenzacid soran keletkezett folyadékcseppek,
valamint a dizel korom részecskék feliiletén adszorbealodott illékony komponensek
elparolgasanak, tovabba a kipufogdgazban talalhatd, koromtol kiilonb6zo aeroszol részecskék
pirolizisének tudhatdo be. A masodik homérsékleti 1épcsd (120°C-250°C) tovabbi térfogat-
koncentracio csokkenést eredményezett. Emellett a méreteloszlas gorbékben bekovetkezd
szerkezeti valtozasokat tapasztaltam minden motorterhelési pont, valamint tizemanyagkeverék
esetén. Az Osszdarabszam-koncentracid alapjaraton egyik iizemanyagkeverék esetén sem
mutatott jelentés tovabbi csokkenést. Erdekes modon, nagyobb motorterhelés mellett a “tiszta”
tizemanyagokkal ellentétben (B0 és B100), a keverék esetében (B25 és B75) 250°C-on nagyobb

Osszrészecske-szamot mértem, mint 120°C-on. Igazoltam, hogy ez a jelenség a korom fraktal

crer

T4. Egy két honapos, két varosi mérési helyszinen végzett téli mérokampany soran vizsgaltam
légkori széntartalmu aeroszol kémiai, fizikai és toxikoldgiai paramétereinek napszakos
ingadozasat, valamint a mért paraméterek kozott fennallo korrelaciokat. Az optikai és
mikrofizikai tulajdonsagokat, Ugy, mint fényelnyelés, fényszoras, méreteloszlas ¢és
tomegkoncentracio, a jelenleg legkorszeribb méréstechnikdkkal mértem valés idoben. A
kémiai Osszetétel, valamint a toxicitas vizsgalatahoz (PAH és BTEX koncentracio, teljes és
szerves széntartalom (TC és OC), levoglikozan (LG, valamint Okotoxicitdas (EC50))
szlirbpapiron gyljtéttem mintat hatoras idofelbontasban. Biztos, de gyenge, valamint
kozepesen erds korrelacidt talaltam a varosi széntartalmt aeroszol Gkotoxicitdsa, valamint
optikai, mikrofizikai és kémiai tulajdonsagai kozott. Ez igazolja, hogy a varosi széntartalmu
szalld6 por Okotoxikus hatassal rendelkezik. Kozepes kapcsolatot taldltam a filteres
levegémintakbol Vibrio Fisheri bioluminesszcencia-gatlasi teszt soran meghatarozott

Okotoxicitas (EC50), valamint a valds idében fotoakusztikusan mért, az optikai abszorpcio



hullamhosszfiiggését leird fizikai mennyiség, az abszorpciés Angstrom exponens (AAE)
kozott. Bemutattam, hogy a kibocsatd forrasok szelektiv azonositdsara is bizonyitottan

alkalmas AAE a levegd veszélyességének elsddleges monitorozésara is képes indikator lehet.
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