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Bevezetés

Az aeroszol kifejezés levegdben szuszpendalt, szilard vagy
folyékony részecskék egyiittes halmazat jelenti. A 1égkori aeroszol
hatassal van a Fold éghajlatara, az emberi egészségre, az dkologiai
rendszerekre és a kulturdlis 6rokségre is. Az aeroszolra irdnyuld
kutatasokban kiemelt figyelmet forditanak az antropogén eredetii
hatasokra, ugyanis az emberi tevékenység jelentds mértékben
befolyasolja a légkori aeroszol részecskék mennyiségét és
Osszetételét. Egészségiink és kornyezetiink védelme érdekében
kulcsfontossag, hogy ismerjilk az aeroszol tulajdonsagait ¢és
emisszios forrdsait és amennyire csak lehet, csokkentsiik a karos
hatast aeroszol kibocsatasat. Mivel az emberek tobbsége idejének
jelentOs részét épiiletekben tolti, sziikséges, hogy ne csak a kiiltéri,
hanem a beltéri aeroszolt is vizsgaljuk.

Célkituzések

Doktori  értekezésemben az MTA  Atommagkutato
Intézetének Tonnyalab-fizikai osztalyan 2007 és 2012 kozott kiil- és
beltéri aeroszolok kutatdsa terén elért eredményeimet mutattam be.
Kutatasom célja hosszu tavi transzportbol, oktatasi intézményekbol
és munkahelyi kornyezetb6l szarmazd aeroszol jellemzése és
forrasainak meghatarozasa volt.

A szaharai aeroszolra iranyuld vizsgalataim Célja az volt,
hogy a Magyarorszagon észlelt szaharai aeroszol részecskéket
szétvalasszam a hasonld Osszetételli, de helyi forrasbol szarmazo
részecskéktdl, valamint az, hogy koveteztetni tudjak a részecskék
emisszios forrasara és a hossza tavu transzport soran bekdvetkezd
esetleges modosulasukra.

A kozoktatasi intézményekre, valamint munkahelyi
kornyezetre iranyuld kutatdsom soran célul tiiztem ki, hogy
meghatarozzam a beltéri aeroszol elemdsszetételét, méreteloszlasat,
szezondlis valtozasat, kiiltéri aeroszollal valo kapcsolatat, forrasait
és tiid6beni kililepedésének valosziniiségeit.



Vizsgalati modszerek

A szaharai epizdd sordn gyiijtott mintdk a Debrecentdl 50
km-re 1év4, Hortobagy-Nagyivan melletti meteorologiai allomasrol
szdrmaznak. A beltéri aeroszol vizsgélatdhoz hasznalt mintdkat
Debrecen harom kozoktatasi intézményében (6voda, altalanos
iskola, kozépiskola), valamint egy elektronikai aramkorok
gyartasaval  foglalkozd cég munkahelyén gytjtottik. Az
aeroszolmintak gytjtését kétfokozati mintavevokkel és 10 fokozatt
kaszkad impaktorral végeztiik. Az aeroszol tomegkoncentraciojat
mérlegeléssel hataroztuk meg. Az aeroszolmintdk elemi
Osszetételének meghatarozasat proton indukalt rontgen emisszioval
(PIXE) végeztik. A PIXE modszert széles kdrben alkalmazzak
légkori aeroszol elemosszetételének meghatarozasara, mivel nem
sziikséges mintaelokészités, az analizalashoz kis anyagmennyiségii
minta elegend6, nyomelemek is meghatarozhatok széles
rendszamtartomanyban, és kiegészit6 ionnyalab analitikai technikak
egyidejii alkalmazasaval a minta sok mas jellemzéje is
meghatarozhato. Egyes aeroszolmintakon egyediszemcse-analizist
¢és morfologiai vizsgalatokat is végeztiink protonmikroszondaval és
pasztazo elektronmikroszkoppal. A (makro-, és mikro-) PIXE
mérésekre az MTA Atommagkutaté Intézetének Ionnyalab-
alkalmazasok  Laboratoriumaban, az  elektronmikroszkopos
vizsgalatokra pedig a Debreceni Egyetem Szilardtestfizikai
Tanszékének laboratoriumaban keriilt sor.

Az aeroszol részecskék emberi 1égzérendszerben valo
kitilepedésének  valoszintiségét az IDEAL  Sztochasztikus
Tiidémodellel szamoltam.



Uj tudomanyos eredmények

A doktori dolgozatomban bemutatott eredményeimet az alabbi
tézispontokban foglaltam 0ssze:

Fejlesztések az MTA ATOMKI pasztazé-ionmikroszondajan [1]

1.

Az ATOMKI pasztazo-ionmikroszondajan  végrehajtott
fejlesztésnek koszonhetéen lehetévé valt, hogy rutinszeriien
maghatarozzuk egyedi aeroszol részecskék elemi dsszetételét a
teljes rendszamtartomanyra, nyomelem szinten is. Az j
rendszer egyik elsé alkalmazisa soran megallapitottuk, hogy
konnytielemes mikroanalizisre a durva méretfrakcioju
részecskék esetében a vékony polimer foliak, a szubmikronos
részecskék esetében az aluminium fo6lia a legalkalmasabb
mintahordozo.

Szaharai eredetii aeroszol részecskék vizsgalata [2]

2.(a) A Hortobagy-Nagyivan hattérteriileten szaharai epizod

soran gyljtétt mintakon egyediszemcse-analizissel valamint a
Ti/Ca, Ti/Fe, és Al/Ca elemaranyok segitségével szaharai
eredetil részecskéket mutattunk ki.

(b) Hierarchikus klaszteranalizissel kimutattuk, hogy mind a

szaharai forrasbol, mind a helyi forrdsbol szarmazo, Al-ot és
Si-ot tartalmazé részecskék harom f6 részecske-csoportba
tartoztak: kvarc, aluminium-szilikatok, illetve egyéb Al-Si
Osszetételli részecskék. F& Osszetételik alapjan nem lehetett
szétvalasztani a helyi forrasbol és a Szahardbdl szarmazod
részecsketipusokat. Azonban szamos olyan részecske csoportot
azonositottunk, amely csak a szaharai epizdéd mintaira volt
jellemz6. Az egyik ilyen részecsketipusnak magas volt a Ti- €s
Fe-tartalma, egy masikban pedig a NaCl volt jelen szamottevd
mennyiségben. Kimutattuk, hogy a szaharai eredeti részecskék
tobbsége nyomokban Mg-ot tartalmazott, ami azt igazolta,



hogy a Mg 1is jo nyomjelzdje a szaharai eredeti
porszennyezésnek.

Beltéri aeroszol vizsgalata debreceni oktatasi intézményekben [3]

3.(a) Megallapitottuk, hogy a durva modusa aeroszol
tomegkoncentracidja €s elemi dsszetevdinek koncentracidja az
oktatasi intézményekben nagyobb volt, mint kiiltéren. A
kiilonbségek a fiitési idoszakban voltak nagyobbak. A beltéri
PM, s aeroszolkoncentracid vagy azonos, vagy Kisebb értékeket
vett fel, mint a kiiltéri. A durva méretfrakcidji aeroszol
esetében az aeroszolszennyezettség azokban a helyiségekben
volt a nagyobb, ahol tébben tartozkodtak és/vagy nagyobb volt
a fizikai aktivitas.

(b) Az elemek dusulasi tényezdinek beltér/kiiltér aranya alapjan
megallapitottam, hogy a kiilonb6zé tantermekben gylijtott
aeroszol nagy része a kiilsé kornyezetbél szarmazott. Ennek
dominans részét foldkéreg eredetli elemek alkottak (Si, Ca, Al,
Fe). Emellett a tantermi aeroszol tartalmazott kiilsé antropogén
forrasbol szarmazo elemeket (S, K, Cu, Zn, Pb) is.
Azonositottam jelent6s beltéri aeroszol forrasokat is, amelyek
a kovetkezoek voltak: a takaritdshoz hasznalt tisztito-
/fert6tlenitszerek, kréta, a tornateremben hasznalt magnézia
por illetve a kémialaboratoriumban végzett kisérletek.

(c)A foldkéreg eredetii elemek méreteloszlasa mindharom
intézmény esetében a nagy- (8-16 um) és a kozepes méretii
részecskék (1-4 pum) tartomanyaban mutatta a legnagyobb
koncentraciondvekedést a kiiltérihez képest, ami a beltéri
mozgasok okozta reszuszpenzionak volt koOszonhetd. A
méreteloszlas  adatok  alapjan  kimutattuk, hogy a
tisztitoszerekbdl szarmazo Cl a 8-16 pm-es aerodinamikai
atméréju részecskék tartomanyaban volt jelen a legnagyobb
koncentracioban. A kiiltéri S méreteloszlasanak cseppmodusu
maximuma (0,25-1 pm), a tantermekben eltolodott az
akkumulacios mérettartomany (0,25-0,5 um) felé.



(d) Sztochasztikus ~ tidomodell ~ szamitasok  segitségével

megallapitottam, hogy az oktatdsi intézményekben tartozkodo
személyek altal belélegzett aeroszoltbmeg meghatarozo
tobbsége az extrathoratikus (vagyis az orr-garat) régioban
ilepedik ki. A pedagdégusokat és a tanulokat érd dozisok
tekintetében jelent6s kiilonbségek voltak. A pedagogusok
légzérendszerét érd teljes aeroszol dozis az 6vodaban 3-szor a
két iskolaban kb. 2-szer volt nagyobb, mint a gyerekek
esetében. Ez az eltérés részben anatdomiai kiilonbségekbdl,
részben a végzett tevékenységekbdl adodik.

Beltéri aeroszol vizsgalata munkahelyi kornyezetben [4]

4.

Kimutattam, hogy nyomtatott aramkorok hullamforrasztasaval
foglalkoz6 munkahelyen az 4ramkori panelek forrasztési
folyamatai  aeroszol-emisszioval — jarnak. Az  aeroszol
részecskékre jellemzO elemaranyok, méreteloszlas és elemek
kozotti korrelaciok alapjan a kovetkezo beltéri forrasokat tudtam
megnevezni: forrasztas, fluxalds, maratds és tisztitdas. A
munkakdriilmények — valtozdsa az  aeroszolszennyezettség
valtozasaval jart: a harom miiszakrol két miiszakra vald attérés a
gyartasi folyamatok altal emittalt aeroszol mennyiségét, mig az
o0lmos forrasztok o6lommentesekre cserélése az dlom

sz



Introduction

The term “aerosol” is defined as a suspension of solid and
liquid particles in the air but also used referring to the particles
themselves. The atmospheric aerosols impact on global climate,
human health, ecological systems and cultural heritage. Scientists
are devoting particular attention to anthropogenic factors, since the
amount and composition of the aerosol particles are influenced by
human activity. In order to protect our health and environment, it is
critically important to know the properties and emission sources of
the aerosols and to reduce the emission of harmful aerosols as far as
possible. Since most people spend a large part of their time indoors,
it is necessary to investigate not only the outdoor aerosols but also
the indoor ones.

Objectives

In my PhD thesis | have presented the investigations which
I carried out in the research area of indoor and outdoor aerosols in
the Section of lon Beam Physics of ATOMKI between 2007 and
2012. The aim of my investigation was the characterisation and
source identification of aerosols originated from long range
transport, educational institutions and workplace environment.

With the investigation of Saharan aerosol, my aim was to
separate particles of Saharan origin (observed in Hungary) from
those originated from local sources, and to deduce the emission
sources and the evolution of particles during the long range
transport.

With my work focused on educational institutions and
workplace environment, my aim was to determine the elemental
composition, mass size distribution, seasonal changes, sources and
lung deposition probabilities of indoor aerosols and their relation to
outdoor aerosols.



Applied methods

Aerosol samples from the Saharan dust episode were
collected at the meteorological station near to Hortobagy-Nagyivan,
50 km away from Debrecen. Samples for the investigation of indoor
aerosols were collected at three educational institutions
(kindergarten, primary school and secondary school) in Debrecen
and at a work environment where manufacturing of printed circuit
board took place. The aerosol samples were collected by two-stage
samplers and by 10-stage cascade impactor. The mass concentration
of aerosol samples was measured by gravimetry. The elemental
composition of aerosol samples was determined by proton induced
X-ray emission (PIXE). The PIXE method is widely used for
elemental analysis of atmospheric aerosols since sample preparation
is not needed and only a small amount of sample is required, trace
elements can be determined in a wide range of atomic numbers, and
some other properties of the sample can also be assessed by
complementary IBA technics. In some cases, single particle
analysis and morphological analysis were carried out using a proton
microprobe and a scanning electron microscope (SEM). The
(macro- and micro-) PIXE measurements were carried out in the
IBA laboratory of the ATOMKI and the SEM analysis was
performed at the Department of Solid State Physics, University of
Debrecen.

The deposition efficiencies of aerosol particles within the
human respiratory system were calculated by the IDEAL stochastic
lung deposition model.



New scientific results

I have summarized the results of my PhD dissertation in the
following thesis points:

Developments at the scanning ion microprobe of ATOMKI [1]

1. A measurement and data evaluation setup was developed at the
scanning ion microprobe of ATOMKI which enable us to
routinely identify the elemental composition of individual
aerosol particles for the whole range of the atomic numbers,
even at the trace element level. We found that thin polymer
films were suitable substrate materials for the complex
microanalysis of coarse mode (> 2um) particles; however, in
the case of submicron particles, when the particle size is
comparable to the thickness of the film, parallel use of an Al
and a polymer or kapton film is recommended.

Investigation of aerosol particles originating from Sahara [2]

2.(a) Through the (Ti/Ca, Ti/Fe, Al/Ca) elemental ratios, we have
shown that the samples collected at a rural site (Hortobagy-
Nagyivan) during a Saharan dust episode contained particles of
Saharan origin.

(b) Performing hierarchical cluster analysis, both the particles of
Saharan origin and the particles of local origin could be
classified into three main classes: quartz, aluminium silicates,
and other particles containing Al and Si. It was not possible to
separate the local and the Saharan particles based on the main
components. However, particle classes characteristic to
Saharan samples were found. One of them is characterised by
high Fe and Ti content while the other by high NaCl-content.
We have shown that most of the particles from the Saharan
episode contained Mg in trace element level, which confirmed
that Mg can be used as a tracer of Saharan dust.



Investigation of indoor aerosols collected at educational
institutions in Debrecen [3]

3. (a) We found that the mass concentration and the concentration
of elemental components of coarse aerosol were higher inside
the classrooms than outdoor. These differences were bigger in
the heating season than in the non-heating season in all three
educational institutions. The indoor mass concentrations of the
fine mode aerosol were less than or equal to the outdoor
values. The mass and elemental concentrations of coarse
aerosols were higher in those rooms where intense physical
activity took place or many people stayed.

(b) Based on the indoor/outdoor ratio of the enrichment factor, we
concluded that most part of the aerosol inside the buildings
originated from outdoors. Among the measured elements, the
crust related elements (Si, Ca, Al, Fe) were the most abundant
inside the buildings. In addition, anthropogenic elements of
outdoor origin (S, K, Cu, Zn, Pb) were also shown in the
aerosol samples of the classrooms. The following indoor
aerosol sources were identified: detergents, chalk, magnesia
powder in the gymnasium, classroom experiments in the
chemistry laboratory.

(c) Comparing the indoor and outdoor mass size distribution of
natural elements, remarkable increase could be noted in the
middle (1-4 um) and bigger (8-16 um) particle size ranges
inside all three buildings. The main reason of this was the
resuspension. On the basis of the mass size distribution data,
we found that the concentration of Cl (from detergents) was
the highest at the 8-16 um size fractions. In the mass size
distribution of sulphur, there was a maximum at the droplet
mode (0.25-1 um) in the outdoor samples but this maximum
shifted to the accumulation mode (0.25-0.5 pum) inside the
classrooms.



(d) Using a stochastic lung deposition model, we established that
the most part of the inhaled aerosol mass was deposited in the
extrathoracic region of the persons staying in the educational
institutions. The calculated daily aerosol doses were
significantly different for the teachers and children. The
respiratory system of the teachers was found to be exposed to
two (in schools) or three (in kindergarten) times higher aerosol
dose than that of the children. These ratios were resulted partly
by the anatomical differences and partly by the differences in
activity.

Investigation of indoor aerosols collected at work environment

[4]

4. | have showed that the wave soldering of the printed circuit
boards was associated with aerosol emission in a work
environment where manufacturing of PCB took place. Based
on the elemental ratios of particles, as well as the correlations
and mass size distribution data, the following indoor sources
were identified: soldering, fluxing, etching, and cleaning.
Changes in working conditions caused changes in aerosol
pollution: the changeover from three shifts to two decreased
the aerosol emission during manufacturing, while the
changeover from leaded to unleaded wave solder resulted in
smaller lead concentrations.
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