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1. Bevezetés

Dolgozatomban a Magyar Tudomanyos Akadémia Atommag Kutat6é Intézete 5 MV
névleges fesziiltségli Van de Graaff tipusu gyorsitd berendezésének egyik mérdcesatornajan
mikodoé PIXE méréberendezés felépitését €s analitikai alkalmazasait kivdnom bemutatni.

A tudomany és a technologia napjainkban olyan szintre jutott, hogy a problémak
megoldasa sok esetben csak a vizsgalt anyagban jelenlevd f6- és nyomelem komponensek
koncentracidinak pontos ismerete mellett varhatd. Igy egyre inkébb sziikség van olyan
elemanalitikai médszerek fejlesztésére, amelyek a kovetkez6 tulajdonsagokkal rendelkeznek:

a. a mintat alkoté elemi Osszetevok (f6- és nyomelemek) mennyiségének

abszolit modon torténd, gyors, szimultan, nagy érzékenységli meghatarozhatosaga a

lehetd legszélesebb rendszamtartomanyban,

b. egyszeri, gyors mintaelokészités,
c. kis mennyiségli mintdk analizalhatdsaga,
d. egy- ¢és/vagy kétdimenzids letapogatassal hossziranya és/vagy keresztiranyu

elemkoncentracio eloszlas meghatarozasanak lehetésége mikroszkopikus feliiletekrol,

€. a mérések €s a kiértekelések automatizalhatosdga megfeleld pontossagi és

megbizhatdsagi szinten.

A 70-es évek elején kezdte meg térhoditdsat a toltott részecskével indukalt
rontgenemisszion alapuld analitikai modszer, amelyet - angol nevének (Particle Induced
X-Ray Emission) roviditése alapjan - a tovabbiakban PIXE-modszernek neveziink és amely
bizonyos hatarokon beliil a fenti 6sszes kovetelménynek eleget tesz.

A dolgozat elsO részében ismertetem a modszert, annak fizika alapjait. Részletezem
azokat a fejlesztéseket, amelyeket a mér6kamra tervezés és kivitelezés sordan végeztiink
annak érdekében, hogy a mérérendszer alkalmassa valjon kiilonbozd tipusu (vékony, vastag,
szigeteld, vezetd, kisméretli, a mérOkamrandl nagyobb méretli, stb.) mintdk elem
Osszetételének meghatarozasara.

A masodik részben

a. foglalkozom a PIXE modszer alkalmazéasaval a 1égkori aeroszol kutatasaban.
Az aeroszol tudoméanyon belill a 1égkdri aeroszol kutatdsa irdnt az elmult évtizedekben
megnovekedett az érdeklddés. Az aeroszol részecskék szamos, a 1€gkor fizikdjat és kémiajat
iranyitd, a globalis klima alakuldsat befolydsold alapvetd folyamatban jatszanak fontos

szerepet. Ezen folyamatok tisztdzasahoz ismerniink kell a 1égkori aeroszolban a diszpergalt



részecskék mennyiségét, teriileti eloszlasat, idobeli valtozasat, elemi Osszetételét, méret
szerinti eloszlasat és mikroszkopikus képét.

A regionalis vagy a globdlis levegdszennyezettség a kornyezetvédelem szempontjabol
gyakorlati fontossagu, hosszatavu intézkedéseket, néha azonnali cselekvést siirget.

b. bemutatom azokat az eredményeket, amelyeket az utobbi évek rendszeres
aeroszol vizsgalatai soran nyertiink.

A légkori aeroszolok PIXE-modszerrel torténd analizisének egy része a Kozponti
Légkorfizikai Intézet "A 1€gkori nyomanyagok korforgalméanak vizsgalata" cimti (No. 1831,
1986-1989), és "A l1égkdri aeroszol eredetének, terjedésének és kornyezeti hatasainak
tanulmanyozasa korszeri méréstechnikai és matematikai moédszerekkel" cimi (No. 345,
1991-1994) OTKA téméajahoz kapcsolddott. Az OTKA témakat megel6zden, 1980 és 1982
kozott is végeztiink aeroszol analizist. A kutatdsok masik része a Nemzetkozi Atomenergia
Ugyndkség "Applied Research on Air Pollution using Nuclear-Related Analytical
Techniques" cimii (CRP 7257/RB, 1993-1996) ¢és az OTKA "Légkori aeroszol 0sszetételének
programokhoz tartozik.

Magyarorszagon hattérteriileteken és varosi kornyezetben gylijtottiink aeroszol
mintakat. A mintak egy része méret szerinti szeparacio nélkiili, azaz a néhdnyszor10 um-es és
annal kisebb mérettartomanyba tartozo aeroszol részecskéket tartalmazta. A mintdk masik
részének gyljtése méret szerinti szepardcioval tortént. A nemzetkdzi programok altal
ajanlottak szerint két mérettartomanyra szeparaltuk az aeroszol szemcséket. A durva modust
részecskékre, amelyeknek mérete 10 um és 2 um kozé esik, €s a finom modustiakra, amelyek
2 um-nél kisebbek. A nemzetkozi irodalomban szokasos jeldlésiik PM10 (Particulate Mass:
részecske tomeg) ¢s PM2. Mértik a PM10 és PM2 értékeit. Meghataroztuk a mintak
elemdsszetételét, az Al, Si, P, S, Cl, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, As, Br, Ba, Pb
koncentracioit. A koncentracidadatokbodl éves atlagkoncentraciokat adtunk meg. Vizsgaltuk a
koncentraciok szezondlis valtozasat. Meghataroztuk az egyes elemek természetes vagy
antropogén eredetére utald dusulési tényezoket. A nagyszdmu koncentracidadat statisztikai
analizisét elvégezve meghataroztuk a jelentdsebb szennyezd forrdsokat Debrecen és a
Hortobagy teriiletén.

Végiil Osszefoglalom azokat az alkalmazasokat, amelyeket mas tudomanyéagak

szamara ko6z0s kutatasi programok keretében, vagy megbizasbol végeztiink.



2. A toltottrészecske indukalt rontgenemisszio (PIXE)

A rontgensugarzas 1895-ben tortént felfedezését kovetéen hamar ismertté valt a
rontgensugarzas energidja és a sugarzast kibocsatdé anyag (elem) atomszerkezete kozotti
szoros kapcsolat, de a megfeleld rontgen-spektrométerek hianya miatt még tobb évtizednek
kellett eltelnie a rutinszerti analitikai alkalmazasig.

A toltottrészecske-gyorsitok megjelenése az 50-es években lehetové tette a
protonokkal vagy nehezebb toltott részecskékkel keltett rontgenemisszid vizsgélatat. Ezen
alapkutatasok eredményeinek ismerete teremtette meg az analitikai alkalmazéasok lehetségét.
Mar a 60-as években voltak probalkozéasok, hogy a proton indukdlt rontgenemissziot
analitikai célokra hasznaljak, azonban a proporcionalis szamlaloval torténd rontgendetektalas
a rossz energia feloldas miatt nem tett lehetdvé multielemes analizist.

Az energia-diszperziv rontgenspektroszkopia ugrasszerti fejlodése a 60-as években a
litium-driftelt szilicium detektor, a Si(Li) megjelenésének koszonhetd. A Si(Li) energia
feloldasa az 5.9 keV rontgenenergiara 150 eV koriil van, amely lehetévé teszi ezzel az
egymast kovetd rendszamu elemek K rontgenvonalainak szétvalasztasat.

1970-ben Johansson ¢és munkatarsai mutattdk be [1], hogy a 2 MeV energiaju
protonokkal torténd rontgenkeltés és a Si(Li) detektorral valo rontgendetektalas kombinacidja
egy hatékony, érzékeny, multielemes nyomelem-analitikai modszert eredményez. Az 1. abran
a PIXE modszerrel minimalisan detektalhatd koncentraciok vannak feltiintetve a proton
bombdazo6 energia és a rendszadm fiiggvényében, egy vékony szerves anyagi mintdban. Mint
az az abran lathat6, a PIXE a 20<Z<35 és a 75<Z<85 rendszamtartomadnyba esé elemekre a
legérzékenyebb. Ezekbe a tartomanyokba tartozik a biologiai és geologiai szempontbol
érdekes nyomelemek tobbsége. Az optimalis érzékenység kisenergidji (2 MeV<E ;<4 MeV)
protonbombazas esetén érhetd el, ami azt jelenti, hogy a kisenergiaju gyorsitok a
legmegfeleldbbek a PIXE modszer alkalmazaséhoz. Az elsé cikk megjelenése 6ta a modszert
¢s alkalmazasait részletesen targyald konyvek jelentek meg [2], [3] és hét nemzetkozi PIXE
konferenciat rendeztek, melyeken a moddszer fejlesztésével és alkalmazasaival kapcsolatos
kutatasi eredmények kertiltek bemutatasra [4,5,6,7,8,9,10].

1972-ben Cookson ¢és munkatarsai [11] kifejlesztették a fokuszalt mikronyaldb
technikat, fokuszalo rendszerként magneses kvadrupol lencséket hasznalva. Az altaluk akkor
elért nyalabméret 4 pm volt. Ma mar sok laboratérium rendelkezik 1 pum-es, vagy anndl

kisebb nyaldbmérettel. Egy ilyen nyaldbbal nagyon sok érdekes alkalmazéasra nyilik



lehetdség. A PIXE jelentdségét noveli az a tény, hogy ez a legérzékenyebb olyan analitika
modszer, amely a mikronyalab technikaval kombindlhato (mikro-PIXE).

Egy 1991-es felmérés alapjan [12] a vilag 35 orszagdban 110-115 aktiv PIXE csoport
dolgozik. Ezek egyike az ATOMKI Magtizikai Osztalyanak PIXE csoportja, amely jelenleg a
PIXE moédszer mellett a mikro-PIXE modszert is alkalmazza. A KFKI-ban miikodé PIXE

mérorendszernek és alkalmazasi teriileteinek bemutatasa a [13]-as irodalomban talalhaté.
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1. abra. Egy atlagos PIXE elrendezéssel mérheté minimalis koncentraciok (g/g-ban) a

rendszam ¢és a protonenergia fliggvényében

2.1. A modszer fizikai alapja

A PIXE atomfizikai folyamat alapjan miikod6 elemanalitikai moddszer. Az
analizalandé mintat egy magfizikai gyorsitoban gyorsitott toltott részecske-nyalabbal, példaul
protonokkal besugarozzuk. A proton a minta valamelyik atomjat ionizalja, annak egy belsd
héjarol kiiit egy elektront. A visszamarado lyuk ezutdn betdltédik az atom egy magasabb
energidju héjardl szarmazd elektronjaval. A két allapot kozotti energiakiilonbség vagy
elektromagneses sugarzas, rontgensugarzas forméjaban tavozik (2.4bra), vagy az energia
atadodik egy kiilsé héj elektronjanak ¢s ez az elektron fog tdvozni. Ez utobbi folyamatot
Auger-atmenetnek, a tdvozé elektront Auger-elektronnak hivjuk.

Mivel egy atomon beliil sok energianivd van, az ionizacid egyszerre tobb héjon
kovetkezhet be, ezért egyetlen elembdl 4allo, "tiszta" minta esetén is egyszerre tobb,

kiilonb6zd energidji rontgensugdr emittalodik. Attol fliggden, hogy a lyuk melyik héjon



keletkezett, beszéliink K, L, M rontgenvonalakrol, azt pedig, hogy ezek a lyukak melyik
magasabb héjrél szarmazo elektronnal toltddnek be, a, B, v, ... also indexek hasznalataval
jeloljik (3. abra).

Annak valoszinliségét, hogy az ionizacid6 kovetkeztében valamelyik héjon vagy
alhéjon keletkezett lyuk sugédrzasos atmenettel t61tédjon be, az u.n. fluoreszcencia hozam ()
adja meg. A K héjra vonatkozoan wi=Iy/ny, ahol Ik a kibocsatott karakterisztikus K rontgenek
szama, nx pedig a K héjon (elsddlegesen) meglévd vakancidk szama. Ha az Auger-atmenet

valoszinliségét ag-val jeloljiik, akkor mx+a=1.
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2. abra. Az ionizacio és az emissziod

Az ionizaciot kovetd tovabbi, nem sugarzdsos atmenet a Coster-Kronig atmenet,
amely valamelyik héj alhéjai kozott megy végbe. Annak valosziniiségét, hogy az L héj (2.
abra) Ly alhéjardl egy lyuk az Lyj-ra keriiljon at, fys-al jeloljik. Az L; -rél Ly-re torténd
atmenetét fj-vel, az L;-r6] Ly-ra mendét pedig fi3-al jeloljik. Az L héj alhéjaira a kdvetkezd
Osszefiiggések érvényesek: o (+ap (+Hx+113=1; o y+ar 1+f23=1; or mtapm=1. Az L héj i-edik
alhéjara vonatkoz6 fluoreszcencia hozamot az op;=Iy; / V; 0sszefiiggés hatarozza meg, ahol
I1i az i-edik héjrol emittalt rontgenek szama, V; pedig az adott alhéjon elsddlegesen (toltott
részecske ionizacid) keletkezett (N;) és a Coster-Kronig atmenet kovetkeztében megjelend
lyukak szdmanak 0sszege (Vi=Ny; Vii=Ny+t12Ny; Vir=N+:3Ny+(f13+12123)N)).

A spektrumban megjelend vonalak oy rontgenkeltési hataskeresztmetszete a K

vonalakra a kovetkezd 0sszefiiggés alapjan szamolhato

O-x:O-[(ma)k (1)
ahol ojon a kérdéses belsd héj ionizacids hataskeresztmetszete, o a fluoreszcencia hozam a k

pedig a belsé héjak vakancidit betoltd lehetséges atmenetek relativ intenzitasait jelenti.



A belsd héj ionizacid és rontgenkeltési folyamat részletes targyalasat megtalaljuk a

[14], [15], [16], [17], [18] irodalmakban.

M héjak
Bl Bz ty OCZBI B3 B4 n é
L héjak
a‘l a’Z
K héj
K sorozat L sorozat

3. abra. A K és L rontgensugarzas

A rontgensugarzas energidja és a kibocsatd elem rendszama kozotti egyértelmil
kapcsolat (Moseley-torvénye) miatt a karakterisztikus rontgensugéarzasok energidjanak
analizisével a mintat alkotd elemek azonosithatok. A mintabol kilépd rontgenfoton a
félvezeto detektorban (littummal driftelt szilicium egykristaly) a szilicium atomokat ionizalja,
elektron-lyuk pérokat keltve a detektor érzékeny térfogatdban. A detektorra adott néhany szaz
voltos fesziiltség Osszegylijti ezeket az elektron-lyuk parokat. Minden ionizaci6 3.81

elektronvoltot von el a rontgenfotontdl, igy a teljes begytijtott toltés (Q):

2
=—16x10" coulomb
Q 3.81 10

aranyos a rontgenfoton (E) energidjaval. Ezt a toltést d&ram- , majd fesziiltség-impulzussa
alakitjak at. A fesziiltség impulzus amplitid6ja hordozza a detektalt rontgenfoton energiajat.
A fesziiltség impulzust digitalis jell¢ alakitjak, amely a sokcsatornds analizator megfeleld
csatorndjaban egy beiitésként megjelenik. Megfeleld ideig gylijtve a beiitéseket a 4. abran
lathaté rontgenspektrumot kapjuk. A rontgensugdrzas intenzitdsdbol, hozamabdl (az Gsszes

beiitések szama egy csucsban) pedig a kérdéses elem mennyisége szamolhato.
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4. abra. Légkari aeroszol minta PIXE spektruma

2.2. A rontgenspektrum hattere

A 4. 4bran jol lathatd, hogy a karakterisztikus rontgencsucsok egy elég jelentds

folytonos hattéren tlilnek. A PIXE egyes elemekre vonatkoz6 kimutathatosagi hatarat az
N,23 \/N_B

Osszefiiggés hatarozza meg (Np a karakterisztikus rontgencsucsban levd beiitésszam, Ng a
csucs félértékszélességéhez tartozo hattér beiitésszama), ennek a hattérnek a pontos ismerete
rendkiviil fontos. Egy cstics haromszor nagyobb kell, hogy legyen a hattér fluktuaciojanal
ahhoz, hogy azt karakterisztikus rontgencsiicsnak lehessen tekinteni. Ennek a hattérnek a
leirasat eloszor Folkmann [19], majd részletesebben Ishii és Morita [20] kozolték. A 5. abra
mutatja a folytonos rontgenhattér Osszetevdit sematikus abrdzolasban. A QFEB (quasifree
electron bremsstrahlung) a kvaziszabad elektron fé¢kezési sugarzasa, (az m. tomegi elektron a
T: kinetikus energidji v, sebességili protonnal {itkozik). A SEB (secunder elektron
bremsstrahlung) a szekunder elektronok fékezési sugarzasa, (T, az a maximalis energia, amit
az M, tomegl és E, energidji proton atadhat az m. tomegili szabad elektronnak). Az AB

(atomic bremsstrahlung) atomi fékezési sugarzas, a protonbombdazas hatdsara a targetatom



egy belsohéj elektronja a kontinum allapotba keriil at, majd az eredeti kotott allapotba
visszatérve kibocsat egy fotont. Az altalunk is hasznalt 1 - 4 MeV-es protonenergia
tartomanyban a lényeges hattér komponensek a SEB és AB. A QFEB 10 MeV koriili
protonenergianal valik jelentdssé. A proton energia ndvelésével az abran feltiintetett Tm, Tr

energidk a nagyobb energidk irdnyaba tolodnak el.

A

T=12my,
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= T =4T=4mE
S ormm” T TAME A,
E
SEB
AB

v

Rontgenenergia

5. abra. A hattért alkot6 folytonos rontgenspektrum elemei

Az abran nincs kiilon feltiintetve, de a spektrum nagyenergias részén még tovabbi
hattérkomponensek adnak jarulékot; a proton fékezési sugarzasa és a Compton szort hattér
komponens. Ez utobbi a magreakcioban keletkezett gamma sugarzasnak, illetve annak a

Si(L1) detektor kristalyaval valo Compton kolcsonhatasanak tulajdonithato.

2.3. Mennyiségi meghatarozas

A mennyiségi analizis alapja a mar emlitett, j61 meghatarozott 6sszefiiggés a PIXE
spektrumban lathatdo K és L rontgencsucsok alatti tiszta teriilet €s a mintdban levd elemek
mennyisége kozott. Amikor 1 - 4 MeV -es energia tartomanyba esé protonokat hasznalunk
PIXE analizisre, akkor a Z< 50 rendszdmu elemeket altaldban a K rontgenvonalak (K,)
alapjan hatarozzuk meg, az ennél nehezebbeket pedig az L vonalaik (L,) alapjan. Végtelen
vékony minta esetén, amikor a matrixhatdsok (a proton energia vesztesége a mintan vald

athaladaskor és a keletkezett karakterisztikus rontgensugarak abszorbcidja a minta



anyagaban) elhanyagolhatok, a j-edik elem k-adik vonaldnak rontgenhozamara (Yjx) a

kovetkezd Gsszefliggés érvényes:

N O-jk(Eb) NAV

Yu=nQC;,——&(Ex)T(E;) Fdx=nQC;

J J

Wy Fdx 2

ahol Ejx a j-edik elem k-adik vonaldnak energidja, n a protonok szama, Q a detektor térszoge,
C;, M;j a j-edik elem koncentracioja és atomi tomege, Fdx a minta vastagsaga g/em” -ben, Ny
az Avogadro szam, &(Ej) a detektor hatasfoka, T(Ej) a minta és a detektor kozotti
abszorbens transzmisszidja, oi(Ey,) a rontgenkeltési hatdskeresztmetszet E, bombazo
energiandl, o a nyaldb irdnya és a minta normadlisa altal bezart szog, Wi az effektiv
rontgenkeltési hataskeresztmetszet amelynek a definicidja az (2) egyenletbdl nyilvanvalo.

Vastag mintak esetén hasonlo egyenlet irhat6 fel, de a Wy mas lesz:

CI E() Oim (E)
) SM(E)

P ou(E ), coscr
| M) p(ﬂk(E,k)X(E)—ﬂ)dijZ

Im

W =E(E )T (E_,-k){ SFn (E)dE} ©))

ahol (a (2) egyenletben nem szerepelt) Eg a mintan athaladé proton végenergiaja. Ha a proton
behatolasi mélysége a mintaban kisebb mint a minta vastagsaga, akkor E¢=0. SM(E) a matrix
fékezOképessége az E energidju protonra vonatkozoan. p(Ej) a matrix tdmegabszorbcios
koefficiense az Ejx energidji rontgenfotonra. B a detektalds irdnya és a minta normalisa altal

bezart szdg. Az E,, energiaji proton X(E) tavolsagon (g/cm’ -ben) lassul le E energiara:

E d E/
XE)= EI SM(E")

Az effektiv hataskeresztmetszet (3) formula szerinti meghatarozasa veszi figyelembe
a matrixhatdsokat, azaz a protonok fékezddését a minta anyagéban, a rontgenfotonok
abszorbcigjat és a masodlagos gerjesztést. A masodlagos gerjesztés a j elem k vonalahoz
adodo jarulék, amely a minta matrixaban jelenlevo olyan elemtdl szarmazik, amelynek az Ej,
energidja nagyobb mint a j elem k vonaldhoz tartozé abszorbciods €l energidja. Az SFin(E)
fliggvény az 1 elem m rontgenfotonja altal a minta teljes térfogataban gerjesztett j elem k
vonaldhoz tartoz6 rontgenfotonjainak a detektalasi iranyba kilépd intenzitasa.

A fentiek figyelembevételével készitett programok segitségével a rontgenspektrumok

kiértékelhetok, ¢és a vizsgdlt minta elemdsszetevéinek (a) abszolut, vagy (b) belsd



standardhoz viszonyitott koncentracioéi, vagy (c) az elemek relativ koncentracioi

szdmolhatok.
a. Abszolut koncentracié szamitasa, a koncentracio ppm (10~ ° g/g) egységben értends:
Y, M,
c,=—1rt @)
Wj Q NAv n
b. Belso standardhoz viszonyitott koncentracié szamolésa:
Y i WS Cs
c,=LM.C ®)
W] Ys
a C; koncentracio mértékegysége a C; standard koncentracio egységével azonos.
c. Relativ koncentracioszamitas:
Y i Wr M i
c =t ©)
Yr W] Mr

a Cj a j elem r referencia elemhez viszonyitott aranyat adja meg.

Az irodalombdl szamos PIXE kiértékeld program ismert (HEX, AXIL, GUPIX [21],
PIXAN [22], PIXYKLM stb), de csak egy-ketté az, amelyik az M rontgenvonalak értékelését
is tartalmazza (GUPIX, PIXYKLM). Az ATOMKI-ben foly6 PIXE analizisekhez az
intézetben kifejlesztett PIXYKLM [23], [24], [25] programcsomagot hasznaljuk, amely
elvégzi a spektrum illesztését €s a koncentracioszamitast, szdmolja az ionizacids és effektiv
rontgenkeltési hataskeresztmetszeteket a K, L, M vonalakra a maésodlagos gerjesztést is
figyelembe véve. Jelenlegi allapotadban [25] a K vonalakra (12<Z<53) ¢és L vonalakra
(32<Z<83) az ECPSSR elméletet, M vonalakra (64<Z<83) pedig a relativisztikus PWBA
elméletet hasznalja Dirac-Hartree-Slater hullamfiiggvénnyel. (Az ECPSSR elmélet az ion-
atom litk6zésénél figyelembe veszi a toltott részecske eltériilését és sebességvaltozasat a mag
Coulomb terének hatasara (C), az atomi stacionarius allapotok bombazd részecske altali
energiaveszteséget (E). A PWBA a Born-féle sikhulldmu kozelités.) A rontgenspektrumban
megjelennek pile-up csucsok, amelyek akkor keletkeznek ha két rontgenfoton elegendden
rovid idointervallumon beliil érkezik a detektorba ahhoz, hogy azokat a rendszer ugy
dolgozza fel, mintha az eredeti két foton energidjdnak Osszegével egyenld energidju foton
¢rkezett volna. A detektor feliiletének kozelében végbemend fotoelektromos kolcsonhatés
kovetkeztében keletkezett Si K rontgensugarzasanak megszokése "escape" csucsokat

crer

jelennek meg a spektrumban. A pile-up és escape csucsok lefedhetnek mas rontgencsucsokat.
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A program figyelembe veszi a pile-up és escape effektusokat valamint a jelfeldolgozo

rendszer holtidejét is.

3. A PIXE mddszer gyakorlati megvaldsitasa

3.1. A mérorendszer felépitése
A modszer gyakorlati megvaldsitasat azzal a mérdrendszerrel kivanom bemutatni,

amelyet az ATOMKI 5 MeV-os Van de Graaff gyorsitdjanal fejlesztettiink ki, és annak jobb
oldali 45°-0s mérdcsatorndjan helyeztiink el. Ennek a mérérendszernek a sematikus rajza

lathatod az 6. abran.

NZ-881 digitdlis
zamit, - |elferdsitd
seAmfiopep elfeldolgozs
abszorbens
elektronforrds
kifagyaszi szérdfdlia kollimétor rminta

S L—l targetdram
——— ﬂﬂyﬁﬂﬁb & Cf—'Bl . | |g integrétor

rések szigetelSk SZUPPLesszor Faraday-kalitka

6. abra. Az ATOMKI PIXE-mérdrendszerének sematikus rajza
A méréseinkhez altalaban 2.0 MeV energidju protonnyaldbot hasznélunk. Ez az energia (mint
azt az el6z0 fejezetekben mar érintettem) a hattér és a kimutathatdé koncentracid
szempontjabol is optimalisnak tekinthetd. A nyalab egy résparon, szorofélian (0.51 pm
vastag nikkel) és cserélhetd blendés kollimatorokon halad keresztiil. Igy kapjuk meg a
megfelel6 nyaldbméretet ¢és a teljes nyaldbkeresztmetszet feletti  egyenletes
intenzitaseloszlast. A minta a nyalabirdnnyal 45°-0s szoget zar be. A mintabol kilépd
rontgensugarakat a nyaldbirdnyhoz képest 135°-ban elhelyezett Si(Li) rontgendetektor
detektalja. Annak érdekében, hogy a bombazd protonok intenzitasat vékony és vastag
mintnal is pontosan tudjuk mérni, a mérékamrat szigetelten szereltiik fel. gy az egész kamra
Faraday-kalitkdnak tekinthetd. Ahhoz, hogy ez a "kamra-Faraday" a valodi dramot mérje,

meg kellett akadalyozni, hogy szort protonok bejuthassanak és a protonnal valo {itkdzés

11



kovetkeztében a kollimatorban vagy kamraban keletkezd szekunder elektronok
megszokhessenek a mérokamrabol. Ez a kdvetelmény teljesithetd a 7. dbran részletezett, a
nyalabvezetésre ¢s formaldsra is szolgald kollimator rendszer megfeleld blendéire - a
tovabbiakban kollimator elektrédakra - adott pozitiv illetve negativ fesziiltségekkel. Az
arammérés "josaganak" ellendrzése egy (a proton energia vesztesége szempontjabol) vékony
nikkel folidn végzett rontgenintenzitds mérési sorozattal tortént Ugy, hogy a kamrat a
Faraday-kalitkdval Osszekotve szigeteltik a foldtol ("kamra-Faraday"). Meghataroztuk a
nikkel mintdbol szdrmazdé K, és Kpg rontgencsucsok (intenzitdsat) teriiletét. Széles
tartomanyban valtoztattuk a kollimator elektrodédkra adott fesziiltségeket. A szekunder
elektronok zavard hatdsatdl akkor szabadulunk meg, ha egy adott toltésmennyiség mellett
mért rontgenintenzitas fliggetlenné valik az elektrod fesziiltségektdl. Az igy meghatarozott
fesziiltségeket hasznaltuk késObb a mérdrendszer kalibracigjdnal ¢€s az analitikai
vizsgalatainkban is. A mérést megismételtiik ugy, hogy a kamrat foldeltiik, az dramot a kamra
mogotti, sajat szuppresszorral ellatott Faraday-kalitkdban mértiik. Az adott toltésmennyiségre
kapott nikkel K,+Kp rontgencsticsok teriilete 3%-on beliil egyezett a "kamra-Faraday"-s

mérésnél kapottal.

Myalabwezetés:
kollimatar szigetelok
—r—r—r— DProton E 2 |
[ T T mfal-ib F A |
Y A
2 |
Thlende tritita
Faraday
Mikkel mg’nde E
szorofalia hlende SEUPTESSZ0T
U =0 %ol U{E] = +300 Vol Ufd) =-110 Volt

7. abra. A nyalabformalasra is szolgélo kollimatorblendék szerepe az arammérésben
A kamra vakuumanak leromlésa is befolyasolja az arammérést. A maradékgdz ionizalodik a

protonokkal iitkozve, ami az drammérést meghamisitd pozitiv toltések megjelenését

eredményezi.
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A szigeteld anyagli mintdk a protonbombdzas hatisara feltoltddnek. A feltoltodést
kovetd kistlésben gyorsuld elektronoknak hattérnoveld hatasuk van. Ezt a feltoltodését, és
hattérnovekedést eldzziik meg a kamraban elhelyezett elektronforras [26] segitségével. Az
elektronforrds izzoszala a kamra potencidljan van, taplaldsara 12 Voltos gépkocsi
akkumulator szolgal. (Ez nem befolyasolja az arammérést.) Az izzoszal eldtt egy +100 Volt
fesziiltségli anodsapkat helyeztiink el. Ha a minta nem t6ltédik fel, nincs elektronaramlas.
Ahogy a szigeteld minta t6ltédik, az izz6szalbdl kilépd elektronaram kompenzalja azt. Az
elektrondram nagysaga fligg a minta anyagatol, a minta mérése eldtt azt optimalizalni kell.
Tul nagy elektronaram alkalmazasa elronthatja az drammérést. A 8. abran egy vastag plexi
szigeteld lemezkére rogzitett vékony fémhuzal PIXE spektrumai lathatok. Az abra felsd
spektruma elektronforras alkalmazésa nélkiil, az als6 annak hasznalatdval késziilt. J6l lathato
az elektronforras hattércsokkentd hatasa.

A céltargy ¢és a detektor kozé, cserélhetden, abszorbens folidk helyezhetc'ik el akkor,
rontgenvonalakat ki akarjuk sziirni.

A detektor jelei az elderdsitobol az NZ-881-es digitalis jelfeldolgozdba [27], [28] és
sokcsatornas analizatorba keriilnek. A jelfeldolgozé paramétereinek beallitasa szamitogépes

vezérlési. A spektrumok tarolasa és feldolgozasa szamitogéppel torténik.

WL
\ CuKg Win
10'F
WL-\(
10°F
16°E \&w

100 L 1 1 L 1 1 L 1 1 1 1 L 1 L H\w

50 100 150 200 250 300 350 400

Csatomaszam

Csatornatartalom

8. abra. Az elektronforras hatasa a szigeteld anyagi mintak PIXE spektrumara. (a felsd
gorbe elektronforras nélkiil, az als6 az elektronforras bekapcsolasaval késziilt)

A mérend6 mintdk egy szabvanyméretli, félautomatikus diataras adagoloval

juttathatok a mérési helyzetbe. Egymast kovetden 36 diakeretbe rogzitett minta analizalhat6 a
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mérOkamra felleveg6zése nélkiil. A diataras adagold helyére egy a nyaldbiranyra merdleges,
fliggbleges irdnyba finoman (miliméteres skalabeosztds mellett) mozgathato 1étra szerelhetd,
hogy (ha ez sziikséges) a mintan radidlis, vagy hosszmenti elemkoncentracio eloszlast
lehessen mérni.

Vékony minta esetén, amelynek vastagsaga nem haladja meg az 50-100 pg/cm’-t,
nagy gondot kell forditani a hordoz6folia megvalasztasara. Ennek, a modszer érzékenysége
altal megkovetelt nagy tisztasag mellett j6 mechanikai szilardsdggal és hoallosaggal kell
rendelkeznie. Vékony mintdk mérésénél az ezeknek a kovetelményeknek megfelelé polimer
(polikarbonat, poliészter, stb.) folidkat, vagy szlir6ket alkalmazzuk.

Porokbol, 1égszaritott vagy fagyasztva szaritott anyagokbol homogenizalas utan
vastag (~2 mm) tablettat préseliink.

A mintdk eldkészitésére vilagszerte nagyon sok mintaelokészitési eljarast dolgoztak
ki [29], [30], [31]. A dolgozatban csak ott ismertetem a minta elokészitésének modjat, ahol ez
szorosan kapcsolddik az elvégzett vizsgélathoz, azaz a PIXE mddszernek megfeleld mintat

(részben, vagy egészen) nekiink kellett elkésziteni.

3.2. A PIXE mérorendszer kisérleti és elméleti kalibralasa

crcr

értjiik, amelyek segitségével a rendszam fliggvényében abszolut koncentracié adatok
rendelheték a rontgencsucsokban levé impulzusszamokhoz (lasd 2.3. fejezet (4)-es
Osszefliggése). Az érzékenységi faktorokat altalaban impulzusszdm /(ug/g)nC egységben
fejezik ki. Ilyen eljarasok leirasaval szamos cikk foglalkozik [32], [33], [34]. A kiilonb6z6
szerzOk altal valasztott modszerek két csoportba oszthatok.

Az elsO esetben tiszta elemekbdl vagy vegyliletekbdl késziilt standard mintdkon
végzett mérésekbdl kisérleti uton hatdrozzuk meg az érzékenységi faktorokat. Ekkor ezek a
faktorok az adott analitikai elrendezésre, az adott detektalasi koriilmények kozott érvényesek.
A mérérendszeren tortént barmilyen valtoztatas esetén 0j kalibralasra van sziikség.

A masodik esetben az érzékenységi faktorokat elméleti, vagy félempirikus formulak
alapjan szadmolt hataskeresztmetszet adatokbol, az abszorpcionak, a bombazd részecskék
fekezddésének és mas (masodlagos) hatasoknak a figyelembevételével szamoljuk. Ebben az
esetben az energiafiiggd detektdldsi hatasfokot, valamint a detektor térszogét fiiggetlen
mérésekbdl meg kell hatarozni. A detektalasi hatasfokot a rontgenenergia fiiggvényében

szdmolni lehet az aktudlis detektor fizikai paraméterei alapjan [34], [35]. Ekkor az
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érzékenységi faktorok a felhasznalt elméleti modellek és atomfizikai mennyiségek hibait
szisztematikus hibaként tartalmazzdk. Ennek a modszernek az az eldénye, hogy a mérési
koriilmények valtozasa esetén nem kell ujabb kalibraciot végezni. Vastag mintara az elméleti

modszer altalanosithatoé a matrixhatasok konzekvens figyelembevételével.

3.2.1. Mérések standard mintakon

Vékony standard mintasort készitettiink vakuumparologtatassal az érzékenységi
faktorok kisérleti meghatarozasdhoz [36]. A mintdk készitéséhez tiszta elemeket, néhany
esetben vegyiileteket hasznaltunk. A vakuumparologtatds Mylar vagy aluminium hatlapra
tortént, amely egy lassan forgd keretre volt rogzitve, hogy a feliiletre parolgd anyag homogén
tomegeloszlasu legyen. A minta atméréje 16 mm volt, amit a hatlapra helyezett pontosan
megmunkalt arnyékold maszk hatarozott meg. A mintdk vastagsagat parologtatas el6tti és
utani mérlegeléssel hatdroztuk meg. A mintak vastagsdganak hibdja 5%-nal kisebb volt. A
vékony réteg homogenitasat a minta atmérdje mentén, 2 mm atmérdjii nyalabbal tobb ponton
végzett rontgenhozam mérésekkel ellendriztiik. Az eltérések 3%-on beliill maradtak. A
mintaban bekdvetkezett dnabszorpcid kisebb volt mint 1.5%. A kalibracidhoz késziilt mintak
listaja az 1. tablazatban lathaté. A mintakon mértilk a 3 mm atmérdjii, 2 MeV energiaju
protonnyalabbal keltett rontgenhozamokat kétféle abszorbens alkalmazéasaval. Az elsd
esetben egy 36 um-es Hostaphan foliat hasznaltunk abszorbensként. A rontgenkeltéshez
hasznalt 6ssztoltés 30 pC volt. A masodik esetben az abszorbens egy 36 um-es Hostaphan
folia és egy 35 um-es aluminium f6lia kombinécidja, a begyljtott téltés pedig 45 uC volt. A

rontgenspektrumokbol a csucs alatti teriileteket értékeltiik ki.

Elem Vastagsag | Elem Vastagsag | Elem Vastagsag
(ng/om’) (ng/om’) (ugfem’)
Al 14.8 | Fe 20.0 | Zr 17.4
Si 21.2 | Co 21.0 | Ag 39.8
P (GaP) 7.9 | Ni 18.3 | Sn (SnS) 18.1
S (SnS) 49 | Cu 13.8 | I (KI) 28.8
Cl (RbCI) 10.7 | Zn 27.0 | Ba (BaCly) 33.2
K (K2SOy) 13.0 | Ga (GaP) 17.8 | Nd 37.5
Ca (CaF) 13.0 | Ge 16.6 | Gd 44.6
Sc 353 | Se 282 | Er 67.8
Ti 24.2 | Rb (RbCI) 25.7 | Yb 36.7
Cr 12.6 | Sr (SrF) 350 | Au 38.7
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Mn 306 | Y 18.9 | Pb 59.7

1. tablazat. A kalibraciohoz hasznalt parologtatott mintak listaja

3.2.2. A mérés eredményei
A 2.3. fejezet 2-es formuldjdban definidlt Wy, effektiv hataskeresztmetszetek

Hostaphan abszorbenssel mért értékeit 6sszehasonlitottuk egy félempirikus formulédval SEF
[37], valamint a CPSSR [16] (C: a target mag Coulomb terének hatdsa az ionizacios
hataskeresztmetszetre, PSS: a target atom elektronpalyait perturbalt stacionarius allapotként
kozeliti R: relativisztikus hatasok figyelembevételével) és PWBA [38] (sikhulldimt Born-
kozelités) elméletekkel szamolt értékekkel. A 9. abra felsd gorbéin lathatod, hogy a Z>20
rendszamu elemekre mért adatok a Ga kivételével jol illeszkednek a félempirikus formuléval
¢s a CPSSR elmélettel szamolt gorbékre. A Z<20 elemekre a (P kivételével) mért kisérleti
effektiv hataskeresztmetszetet a CPSSR és a PWBA elmélet egyforman jol kozeliti. A Ga és
a P esetében megfigyelt eltérés a GaP vegyliletnek a vakuumparologtatds soran torténd
részbeni szétbomlasanak, illetve az ebbdl adodd rossz vastagsagmeghatarozasnak
tulajdonithato. A 9. dbran a Hostaphan+aluminium abszorbens kombinacidra vonatkoz6 alsé
gorbékre az elébbivel azonos tendenciak figyelhetok meg. A K vonalakra vonatkoz6 mért
effektiv hataskeresztmetszetek hibdja a 16<Z<37 intervallumon beliil 5%, azon kiviil pedig 5-
10%. A CPSSR elmélet altal leirt Z fliggést a kisérletileg mért adatok visszaadjak. Az Ag és

Sn esetében tapasztalt nagyobb eltérés valosziniileg az elmélet hibaja lehet, mivel az

wK
[barn] - — CPSSR
102’_ Ep_zo MEV _____ PWBA
---- SEF
§ Exp. (Hostaphan abszorbens)
$ Exp. (Hostaphan+aluminium
abszorbens)
10"
10%
""" J SRS NS W SN W (N NN DU SN SN U N |

10'1 TS WL S N A0 AN S U S W N | 4ot
122 1 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40 42 44 L6 4B S0
z
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9. abra. Mért és szamolt effektiv K hataskeresztmetszetek a rendszdm fiiggvényében (kétféle
abszorbens elrendezéssel)

irodalomban talalhato legtobb kisérleti adat szisztematikusan nagyobb a CPSSR elméletbdl

szamitottnal. A Z>22 rendszdmokra alkalmazhaté (SEF) félempirikus formulaval kapott

adatok és a mérési adataink szintén jol egyeznek.

17



Ko /Ka

0.40
035-
0.30-
0.25-
0.201- |.\{
0.15+
0.10+
—— Szdmolt
$  Exp. (Hostaphan abszorbens)
{ Exp. (Hostaphan+aluminium
LK abszorbens)
0 A S R U U N SN N N A0 VA S0 OO N (N A0 Y YA N N U S O N Y TS T T
W 16 18 20 22 26 26 28 30 32 34 36 38 40 42 44 46 4B SO

Z

10. abra. A kétféle abszorbens esetén mért Kg/K,, effektiv intenzitdsaranyok a rendszdm
fliggvényében (a pontok jelolik a mért adatokat, a folytonos gorbe a CPSSR elmélettel
szamolt)

A 10. abra a Kp/K, effektiv intenzitdsardnyokat mutatja a kétféle abszorbens
kombinaciora. A Z<17 rendszamu elemeknél a Kg és a K, vonalak egymastdl valo
elkiilonitésének (rossz feloldas) problémdja miatt a mérés hibdja nagyobb, mint a Z>17

tartomanyban, ahol a kisérleti és az elméleti adatok jol egyeznek.
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Mivel az L-vonalakra vonatkozd OLul1,2, OLp1,3,4, OLP2,15,6> OLyl,5, OLy2,3,6 rt')ntgenkeltési

hataskeresztmetszeteket a 46<7Z<82 rendszamu elemekre az L-rontgenhozamokbol

szdmoljuk, a konnyebb kezelhetéség miatt a kétféle abszorbens esetére végzett mérésekbol

kapott adatokat abszolut hataskeresztmetszetként adjuk meg. A kétféle abszorbens mérésénél

kapott hozamokbol szamolt abszolut L hatdskeresztmetszet adatparok tagjai egymadssal jol

egyeznek, ezért a 11. abran ezek atlagat és hibait abrazoltuk a PWBA és a CPSSR

elméletekkel szamoltakkal egyfitt.
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11. abra. Kétféle abszorbens
esetén mért és szamolt abszolat L
hataskeresztmetszetek a rendszam
fiiggvényében (a pontok a mérési, a
gorbék a CPSSR és PWBA elmé-
letekkel szamolt adatokat jelentik)



A gorbék és a mért pontok Osszehasonlitasabol azt a kovetkeztetést vonhatjuk le, hogy
mindkét elmélet jol egyezik a mért adatokkal, de a CPSSR jobbnak tiinik. Az Ag esetében a
tobbi eleméhez képest nagyobb eltérés lathatd, amely a spektrumban az L-vonalak erds
atfedésének, azaz az L-vonalak felolddsaban jelentkezd problémanak tulajdonithato. Az L
rontgensugarzasra kapott hibdk a K rontgensugarzasnal kapottaknal nagyobbak, értékiik 10-
15%.

Meghataroztuk az L, cstcshoz viszonyitott Li, Lgz 156, Lpi34, Lyis, Ly236 vonalak
intenzitadsaranyait, hogy a koncentracié-meghatarozas megbizhatdsagat ellendrizziik. Az
adatok a 2. tabladzatban lathatok. Mivel a PWBA és a CPSSR elméletekbdl szamolt
intenzitasaranyok néhany szazalékon beliil megegyeznek, a tdblazatban csak a CPSSR adatait
tiintettiik fel a kisérleti adatokkal egyiitt. Az Ag, Sn, I elemekre vonatkozo kisérleti hiba 10-

20 %, a tobbi elemre 10 %-nal kisebb (kivéve a gyenge L, 3 ¢ csoportot).

Ag Sn I Ba Nd Gd |Er Yb Au Pb

Li/Loi2 CPSSR | 3.73 |3.75 |3.79 |3.86 [3.98 |4.13 | 432 (443 |5.03 |5.27
EXP 4.3 3.1 4.0 4.0 4.1 4.0 4.3 4.6 5.2 6.7

+1.6 | 0.6 [+£0.8 | +0.5 |04 [+£0.2 |03 |+03 [+£0.2 |+04
Lgoi56/Lai2|CPSSR | 9.58 | 12.6 | 14.8 |16.6 |17.3 (179 | 179 |18.0 |21.5 |22.7

EXP 148 | 11.8 | 13.6 (172 | 182 |17.2 (182 | 185 |22.5 [24.9

2.6 (£1.2 [£23 [£0.8 [£0.8 [£0.2 [£1.0 [£0.6 [+0.7 [=*1.4
Lgi34/Loir |[CPSSR | 44.4 | 59.4 | 55.8 | 523 |47.5 (444 |41.1 |39.6 [283 |257

EXP 514 [557 |53.8 |51.2 [49.1 | 452 |42.1 [41.8 | 335 | 314

+7.6 [£2.0 [£3.8 [£1.2 [£1.6 |+0.8 [+£3.2 [£1.1 |£1.0 [*1.5
L, s/Lai, [CPSSR | 3.53 | 532 [6.02 |556 | 649 [6.52 628 |6.20 | 590 |5.73

EXP 4.7 4.5 6.2 6.4 6.9 6.5 6.9 7.0 6.3 6.7

+1.3 | £0.7 [£1.6 |04 |04 [+£02 |£0.5 |+£03 [+£0.2 | +04
L,»36/Loi, |[CPSSR | 1.58 [3.51 [3.58 (3.50 [2.89 [239 |1.89 |1.69 |1.12 |1.11

EXP 4.3 3.5 3.9 3.9 2.7 2.1 1.8 1.9 1.3 1.5
+09 |04 (04 |+04 |+04 [+£02 | 0.1 |+0.4 [0.1x | 0.2

2. tablazat. Kiilonb6z6 L vonal csoportok kisérleti és a CPSSR elmélettel szamolt relativ
intenzitasai az o;+o, csoport intenzitdsanak szazalékdban. (A hiba a standard deviaciot

jelenti)
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A vékony mintdkra elvégzett elméleti és kisérleti kalibracio Osszevetésébdl és az
adatok egyezésébol kovetkezik, hogy a mérdrendszeriinkdn, a vazolt mérési €s a kiértékelési
eljarast alkalmazva, az elemkoncentraciok meghatarozasanak atlagos pontossaga 5%.

Ugyanezt az eljarast lehet hasznalni vastag mintdk analizisére is, ha a matrixhatasokat
is figyelembe vessziikk. A 12. abran bemutatjuk egy olyan méréssorozat eredményeit,
amelyeket vastag standard mintak analizisébdl nyertiink. A méréssorozat célja az volt, hogy
ellendrizziik a matrixhatasok, és a masodlagos rontgenkeltésre vonatkozd korrekciok
helyességét. Olyan bronz és rozsdamentes acél [39] standardokat analizaltunk PIXE-vel (12.
abra felsd "a" része), amelyekben a masodlagos gerjesztés jelentds lehet. Vizsgaltuk a Cu K
vonalainak mdasodlagos gerjesztd hatdsat a bronzban a Ni, Fe, Mn elemekre (az abran a
haromszogek), a rozsdamentes acélban pedig a Fe hatasat a Mn, Cr, V, Ti elemekre (az dbran

a korok).

O o O O

Ti \Y Cr Mn Fe Ni Cu

PIXE \ STANDARD
o
o

12. abra. (a) A mért és a standard koncentraciok ardnya a masodlagos rontgenkeltés
figyelembe vétele nélkiil (iires szimbolumok) és annak figyelembevételével (tomott
szimbolumok) szamolva. (b) Aranyok az L vonalas kiértékelésre.
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A PIXEKLM programmal kiértékelt spektrumokbol kapott koncentracioknak (PIXE)
¢s a szabvany altal megadott (standard) koncentracidknak a héanyadosat abrazoltuk. A
PIXE/standard arany atlagértéke 1.2+0.1, ha nem vessziikk figyelembe a masodlagos
rontgenkeltési folyamatot, annak korrekcidjaval pedig 1.04+0.03.

Az L vonalak alapjan torténd koncentracidmeghatdrozas ellenérzésére olyan Li,B4O-
iivegstandardokat [40] analizaltunk, amelyek kiilonb6z6 ritkafoldfémekkel (La, Pr, Sm, Gd,
Dy, Er, Yb, Lu) voltak szennyezve. A szennyezd elemek koncentracidja 2%-nal kisebb volt a
mintakban. Ezeknek a mintdknak a rontgenspektruma szamos (tobbszorosen) atfedd L
vonalat tartalmaz. A 12. dbra als6 "b" részén lathatdé az iivegre vonatkozé PIXE/standard
arany, amelynek atlagértékére 1.01+0.08 adodott. Ebben az esetben a masodlagos
rontgenkeltés figyelembevétele, vagy annak elhagyasa mellett kapott koncentraciok a

statisztikus hiba értékén beliil azonosak.

3.3. A Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség szamara tervezett PIXE mérékamrak

A PIXE moddszer alkalmazasa teriiletén végzett munkank alapjan 1984-t6l a
Nemzetkdzi Atomenergia Ugyndkség (NAU) hét alkalommal rendelt tSliink mérékamrat, az
altala tamogatott orszagok PIXE laboratériumai szamdara (Szingapur, Kina, Mexiko,
Portugélia, Banglades, Jordania, Koreai NDK). A kamrdk tervezése a 3.1. és a 3.2.
fejezetekben leirtakon alapult. A mérékamrak tervezésénél a kovetkezd mérési feltételeket
biztositottuk:

1. Megteremtettiik annak a lehetdségét, hogy a mérOkamraba egyszerre tobb mintat
lehessen elhelyezni ugy, hogy azok a vakuumrendszer megbontasa nélkiil
keriilhessenek a mérési helyzetbe. Biztositottuk a finom mozgatidst a nyaldb
tengelyére merdlegesen, hogy a mintdkon radidlis, vagy hosszmenti elemkoncentracio
eloszlast lehessen mérni (pl. hajszal vagy fémhuzal analizisénél).

2. Egy cserélhetd blendés kollimator-rendszerrel biztositottuk a nyalabméret
valtoztatdsanak lehetdségét gy, hogy a legnagyobb nyaldbatmérd (5 mm) mellett se
bombéazzuk a mintatarto keretet.

3. Szorofolia  alkalmazasaval oldottuk meg, hogy a minta felilletén a nyaldb
intenzitaseloszlasa homogén legyen (nem homogén mintak esetén ez elengedhetetlen).

4. A mérdkamra szigetelt felszerelésével a 3.1. pontban mar targyalt médon megoldottuk

a szekunderelektronok zavard hatasatdl mentes arammérést.
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10.

1.

A szigetel6 anyagui mintdk proton bombdazas hatdsdra torténd feltoltddésébol
szarmaz6 hattérnovekedést egy foldtol fliggetleniil taplalt elektronforras beépitésével
szlintettiik meg.

A kamran elhelyezett két tivegablakon keresztiil a nyalabméret ellendrizhetd (a nyalédb
kamraba 1épésénél és a minta helyén betolhat6 kvarclemezeken).

A minta ¢és a detektor kozé (cserélhetden) abszorbens folidk helyezhetdk, hogy az
esetleg nem kivanatos kis energiaji de nagy intenzitdsu rdontgenvonalakat a
spektrumbol kisziirjiik.

Két kiilonbozd csatlakozd ablak biztositja, hogy a detektort a vakuum rendszeren
beliil, vagy azon kiviil el lehessen helyezni (horizontélis ¢és vertikalis detektor is
hasznalhato, mivel a kamra a hossztengelye mentén 90°-al elfordithato).

A detektor bemend ablakara rogzitett abszorbens biztositja, hogy a szort protonok
detektort terheld hatasat elkertiljiik.

A kamrahoz egy a megrendeld altal megadott olyan csatlakozdablak is tartozik, amely
lehetdvé teszi annak a vdkuumrendszerhez torténd kapcsolasat.

A kamra zardlapjanak cseréjével megvalositottuk a nyalab kivezetését a
vakuumkamrabol, megteremtve ezzel az U.n. kiilsé nyaldbos PIXE analizis
lehetéségét. Kiilonosen fontos ez olyan (példaul archaeologiai) mintdk analizisénél,
amikor a mintdk mérete vagy egyéb ok miatt nem lehet azokat a mér6kamriba
helyezni. Ilyenkor a nyalab egy vékony kilépd ablakon (Kapton folian) keresztiil jut a
levegére. A mintat koriilvevé levegd (vagy mds gaz) hatékonyan hiiti a minta
protonnyalabbal bombazott feliiletét, megakadalyozva ezzel a felmelegedést kdvetd
esetleges elszinezddést. A PIXE spektrumban azonban megjelennek a kilép6 ablak és
a minta kozotti levegd argon tartalma miatt az Ar rontgenvonalai. Ezért az argonnal
konyebb elemek kimutatisa nehézkessé vélik. Tovéabbi hatrdnyt jelent, hogy az
arammérés nem végezhetd el olyan pontossaggal, mint a bels6 nyaldbos PIXE
méréseknél.

A NAU kamra felépitése a 13. abran lathatd. Két egymastol elszigetelt (1), (2),

aluminiumbol készilt vakuumkamrabdl all.

A foldpotencidlon 1€vé els6 rész (1) biztositja a kamra csatlakoztatasat a gyorsitohoz

(3) ¢és a sajat vakuumrendszerhez (4) és hordozza azt a kettds létrat (5), amelyen a

nyalabmegfigyelést szolgalé kvarclemez (6), illetve a nyaldbhomogenitdst biztositd
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szorofolia (7) van rogzitve. A kamranak ezen a részén van a megfigyelést szolgalo iivegablak
(8) és egy vakablak (9) is, ami késdbb felmeriilé igények esetén felhasznalhato.

A masodik rész a (10)-es Osszekotdelemmel csatlakozik az elsdhoz, attdl egy plexi
koronggal (11) van szigetelve, lehetdvé téve az arammérést a kamran. A nyaldbméretet
meghatarozo6 blendék (12) egy arnyékolo csé (13) belsejében szigetelten helyezkednek el. A
belépd blende (14) szintén szigetelt az arnyékolo csétol. A (12), (13), (14) a 3.1 fejezetben
targyalt okok miatt kiillonboz0 (az adott kamrara meghatdrozott) fesziiltségen van. A
fesziiltséget a blendék egy harom BNC-vel szerelt dugon (15) keresztiil kapjak meg. A kamra
négy ablaka szolgél a mintatovabbito és a detektor csatlakoztatasara, illetve a megfigyelésre.
A nyalabirdnyra (a kamra tengelye) merdleges vizszines tengelyli ablakokhoz (16), (17)
csatlakozik a mintamozgatd létra és annak ellendarabja. A (18), (19), (20), (21), (22)
részegységek a detektor csatlakoztatasara szolgalnak, a szort protonok ellen védd abszorbenst
a (20)-as alkatrész hordozza. A kamra megfigyeld livegablakanak elemei ((23), (24), (25))
megegyeznek az elsd kamrarész (8)-as ablakaéval. A masodik rész zarolapjara (26) van
rogzitve az elektronforras (27) és a kétféle helyzetbe mozgathatd abszorbenstartd (28). Az

elektronforras taplalasa a (29)-es csatlakozon keresztiil torténik.
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13. abra. A Nemzetkdzi Atomenergia Ugynokség megrendelésére késziilt PIXE-kamra
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A (26)-0s zarolapot lecserélve a 14. dbran lathatora (30) a nyaldb a kamrabol

kihozhat6. Az aluminium cs6 (32) a szintén aluminiumbdl késziilt kihozof6lia- tartdval (34)
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14. abra. A NAU PIXE kamra alternativ zarolapja a ,.kiilsd nyalabvéggel”

egylitt a zardlaptol egy plexikoronggal (31) van elszigetelve. A plexi besugarzo fej (33)
egyben mintatartoként is szolgal, és ennek 13 mm atmérdju furatdn keresztiil "latja" a Si(Li)
detektor a mintat. Arammérés ebben az esetben a kihozofélia tarton (34) és a mintatartd
hatlapjan lehetséges.

A szerelhetd alkatrészek vakuumtomitése az éabrakon feltiintetett helyeken VOR

gumigyuriikkel tortént.
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4. A légkori aeroszol vizsgalata PIXE modszerrel

4.1. A légkori aeroszol és szerepe

A 1égkdri aeroszol szilard vagy folyadék részecskék alkotta olyan diszperz rendszer,
amelynek hordozo gézkozege a levegd. A részecskeméret alsd hatarat az aeroszolban a
né¢hany molekuldbdl allo aggregatumok nagyséaga jelenti (1 nm), a felsé hatart a részecskék
iilepedési sebessége szabja meg, aminek alapjan ez 100 pm [59]. Mivel a levegd slriisége
kozel ezerszer kisebb mint az aeroszolok folyadék vagy szilard részecskéié, a gravitacid miatt
a szemcsék hosszabb-rovidebb id6 alatt kiiilepednek a légkorbdl. Az 5 um-es szemcsék
tartozkodasi ideje példaul a 1égkor also rétegében néhany perc koriili, a 0.3 um méretiieké 8
nap [60] is lehet. A szemcsék tobbsége a 0.1 um és 10 um kozotti mérettartomanyba tartozik.
A 2 pm-nél nagyobb atmérdjlicket durva részecskéknek (durva modus vagy frakcio), az ennél
kisebbeket finom részecskéknek (finom modus vagy frakcid) nevezziik. A részecske
atmérdjén a tovabbiakban az ekvivalens aerodinamikai a&tmérdt (EAD) értjiik, amit egy olyan
egységnyi (a vizzel azonos) sirliségi gombalakti részecske atmérdjeként definialunk
amelynek az aerodinamikai viselkedése a levegdben megegyezik a kérdéses részecske
viselkedésével. Ennek értékét az atméronek ¢és a relativ siiriség négyzetgyokének a
hanyadosa adja meg [61]. Elsddleges az aeroszol, ha részecskéi kozvetleniil jutnak a 1égkorbe
(diszperzid), a masodlagos aeroszol részecskéi a gazkomponensek kémiai reakcidi soran a
légkorben képzddnek (koagulacid). Az aeroszolok lehetnek természetes eredetiiek és az
emberi (antropogén) tevékenység eredményei. A legaltaldnosabban mért ¢s egyben az egyik -
egészségiigyi €s kornyezetvédelmi hatasa miatt - legfontosabb aeroszol jellemzé a
tomegkoncentracio, ami az aeroszol egységnyi térfogataban mért részecskeanyag (szilard és
folyadékcsepp) tomege. Szokasos egységei a g/m’, mg/m’, pg/m’, ng/m’. A 1égkéri
aeroszolok idealizalt tdmegeloszlasat mutatja a 15. ébra.

Bér az aeroszol részecskék Ossztomegiiket tekintve az atmoszféra tomegének csak
nagyon kis hanyadat adjak (1 a 10%-hoz), fontos szerepet jatszanak a légkdorkémiaban,
hatassal vannak az ember és mas éldlények egészségére, valamint befolyasoljak a latési

viszonyokat, a foldi klimat.

Az aeroszoloknak az ember egészségére gyakorolt negativ hatasat mar régota ismerik.
Ez a hatas napjainkban tjra az érdeklédés kozéppontjaba keriilt, mivel az Egyesiilt Allamok

nagy varosainak korzetében korrelaciot talaltak a finom médusu aeroszol tomegkoncentracid
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¢s a megnovekedett haldlozasi ardny kozott. [62]. Tovabbi USA, eurdpai és brazil [63]
tanulmanyok szoros Osszefliggést taldltak a megndvekedett részecske koncentracido és a
1égzbszervi, érrendszeri és rakos megbetegedésekkel kapcsolatos halalesetek, valamint a

tiidégyulladas, az asztma €és mas 1égzdszervi problémak kockazatanak novekedése kozott.
A

Elsédleges természetes
vagy kvazi-természetes
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15. abra. Idealizalt aeroszol tdmegeloszlasa, ami mutatja a kémiai alkotoelemek
elkiiloniilését finom és durva méretfrakciora

Az Egyesiilt Allamok figyel$ (monitor) programjaiban rendszeresen csak az EAD<10
pum Ossztomeget (PM10) mérték, mivel erre vonatkozéan voltak a hatésag (EPA:
Environmental Protection Agency) altal meghatarozott levegdmindségre vonatkozo
hatarértékek. Késobb a finom részecskék 6ssztomegét is (PM2.5) vizsgalat ald vették, mert
kideriilt, hogy a megndvekedett haladlozasi arany a finom részecske moddussal van
korrelacioban, de ma sem tisztdzott, hogy ennek oka maga a finom részecske tdmeg vagy
annak valamelyik alkotdja. Az sem tisztazott, hogy milyen Osszetevok adjak a finom tomeg
jelentds részét. A finom aeroszolokban vannak savas alkotok, (mint példaul a kéntartalmua
tiizel6anyagok elégetésekor keletkezd kéndioxidbol szulfatok és a magas hdmérsékletii égési
folyanmatokbdl szarmazd nitrogén oxidokbol nitratok), ammoénium, elemi szén, szerves
vegylletek, nehéz fémek (pl. V, Ni, Cu, Zn, Cd, Pb) és masok. A finom modus
Osszetételének megismerésére végzett eddigi vizsgalatok egy részénél eléfordul, hogy az
analizisekb6l kapott Osszes mért aeroszol komponens 0Osszege nem teszi ki a finom

részecskék 0ssztomegét, ¢és a jelentds rész ismeretlen marad. Ennek oka részben az hogy nem
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lehet olyan mintat késziteni, ami egyforméan jo volna a szerves és szervetlen Osszetevok
meghatarozasara. Ezek a megfigyelések adtak az 6sztonzést arra, hogy az Amerikai Egyesiilt
Allamokban a mar 1979 6ta miikodd méréhalozatot tovabbfejlesszék. Ma mar tobb mint 70
mérdallomassal rendelkeznek ¢és foleg a nemzeti parkok teriiletén gyljtott, méret szerint
szeparalt finom aeroszol mintdk vizsgalataval foglalkoznak, felhasznalva azokat az ijabb
analitikai modszereket amelyek lehetévé teszik az aeroszolt alkotd Gsszes komponens
meghatarozasat. A halézat IMPROVE (Interagency Monitoring of Protected Visual
Environment) néven ismert [65]. Ez a hal6zat napjainkban mar nem csak az Egyesiilt
Allamokban, hanem mas foldrészeken is rendelkezik méréallomasokkal. A halézat iranyitoi
Osszegyljtik €és felhasznaljak azokat az adatokat is, amelyek az IMPROVE-hoz hasonlo,

azzal kompatibilis mintavételi és analitikai mérésekbdl szarmaznak (16.4bra).
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16. abra. A globalis aeroszol halozat adatszolgaltato dllomasai

Az Eurodpai Ko6zosség (EU) orszagaiban a levegdmindségi standardok a teljes szallo
por mennyiségére €s az 6lomra vannak megadva. Kozépeurdpa orszdgaiban szintén léteznek
szabalyozasok, vagy csak ajanlasok a hatarértékekre, és az alkalmazott analitikai
modszerekre. Ezek azonban orszdgonként véltozoak, nem egyeznek meg sem az EU, sem a
WHO (World Health Organization) vagy az US EPA altal meghatarozott iranyelvekkel. A 3.
tablazat néhany orszag és szervezet kornyezeti levegdmindségi hatarértékeit (standardjait)
tartalmazza. (A magyar hatarértékekrdl a népjoléti miniszter 5/1990. (XII.6.) NM rendelete
"A kornyezeti levegd tisztasagi kovetelményei" cimli MSZ 21854-1990 szamu Orszagos

Szabvéany alapjan rendelkezik.) Sok esetben a mintagyiijtéshez hasznalt hordozé (az
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alkalmazott szlir@ anyaga) nem teszi lehetévé az érdekes aeroszol alkotok meghatarozasat. A
kiilonb6zé mintavevOokkel ugyanazon helyen, parhuzamosan gyiijtott mintdk analizisébol
szarmazo adatok szérasa sokkal nagyobb, mint az véarhat6 volna. fgy a Kkiiliinbozd
orszagokbol, vagy akar egy orszdgon beliil is, mas-mas helyrél szarmazé aeroszol adatok

gyakran nem hasonlithatok ossze.

Z 3
Orszag, vagy Részecske mennyiség (ug/m’) Olom (pg/m’)
t 7 7
szerveze Eves atlag 24 6rés atlag Eves atlag 24 6rés atlag
EU 80 250 -- 2.0
Finnorszag 60 150 -- --
Izréel 75 200 0.5 5.0
Kanada 60 120 -- --
Kuvait 90 350 -- 2.0
Lengyelorszag 50 120 0.2 1.0
Magyarorszag 50 100 -- 0.3
Olaszorszag 40 100 -- --
Szaud-Aréabia 80 340 -- -
Amerikai Egyesiilt 50 150 -- 1.5
WHO 60-90 150-230 0.5-1.0 --

3. tablazat. Kiemelés néhany orszag levegdmindségi standardjaibdl (L.S. Cochran, and R.A.
Pielke, Selected International Receptor Based Air Quality Standards, J. Air and Waste
Manegement Association, 42 (1992) 1567,) (a * 3honapos atlagértéket jelent)

Az adatok &sszehasonlithatosdga érdekében a Nemzetkdzi Atomenergia Ugynokség
1993-ban egy haroméves programot inditott a bevezetésben mar emlitett cimmel, kiilonb6z6
foldrészek orszagainak (20 orszag) részvételével. Ebben a programban valo részvételiinket
jelzi a 16. abra bekarikazott szimboluma. Minden résztvevd azonos mintavételi technikat, és
valamilyen nuklearis analitikai mddszert alkalmazott a varosi és vidéki kornyezetben gytijtott
durva és finom aeroszol vizsgalatdra. A hlisz orszagbdl szarmazo6 adatokat kdzdsen értékelik
ki. (A program 1997. aprilisdban zarult.) Az Europai Kozosségen belill is vannak
egységesitési torekvések, az EU EUROTRAC-2 programjanak kozeljovében induld
koveti az EPA irdnyelveit.)

Nagy érdeklodés kiséri azokat a vizsgalatokat melyek a finom aeroszolok globalis
klimavaltozasban betdltott szerepének tisztdzasara iranyulnak [64], [65]. A finom mddust
aeroszolok klimatikus hatdsa hiité hatas és nagysagrendileg megegyezik az iiveghaz effektus

felmelegitd hatasaval [66], [67]. A légkor atlatszosagat (a latdtavolsagot) is az aeroszol
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tomegkoncentracioja, illetve méret szerinti eloszldsa hatarozza meg. Mivel a légkori
aeroszolok forrdsaira, eloszlasara, kémiai, fizikai és optikai sajatossagaira vonatkozo
ismereteink még jelenleg is elég hianyosak, nagy jelentdsége van az ezen a teriileten végzett
kutatasoknak. A globalis klima leirdsara szolgalo, kisérleti stadiumban 1évé meteorologiai
modellek helyességének ellendrzése megkivanja, hogy nagy szdmu, megbizhatd, egymassal
Osszevethetd adattal rendelkezziink a finom aeroszol mennyiségét és Gsszetételét illetden, a
Fold kiilonbozé részein mitkddé mérdhelyekrdl. 1991 tavaszan a WMO (World
Meteorological Organization) megujitotta a korabbi globalis aeroszol programjat Global
Atmospheric Watch (GAW) néven [65]. (A 16.4bran ezek a mérdhelyek is fel vannak

tiintetve.) A korabbi nagytérfogati mintavevoket olyan ujabbakra cserélték, amelyek

crer

4.2. Mintavétel a 1égkori aeroszolbol

A légkori aeroszol minta kémiai analizishez torténd gytijtéséhez altalaban valamilyen
sziir6t, kaszkad impaktort, ciklonokat, vagy ezek kombinacidit alkalmazzak. Azt, hogy a
mintagyiijtéshez milyen mintavevot kell alkalmazni tobb tényezd hatdrozza meg. Elsésorban
az, hogy mi a kutatas célja, milyen elemeket akarunk meghatdrozni, milyen analitikai
modszert kivanunk alkalmazni. (Sok esetben nem elhanyagolhaté szempont a mintavevd ara
sem.) A mintavevOknél alapvetdéen kétféle sziir6t hasznalnak. Az egyik tipus a szalas
szerkezetli, iiveg (17. abra "a" része), kvarc vagy celluléz anyagl, ezek mindegyikénél a
sziird térfogataban rakddnak le a részecskék (mélységi sziirés). A masik tipus a
membransziird, amelyet vékony polimerfolian (teflon, polikarbonat) létrehozott egyforma
méretli porusok sorozata jellemez (17. dbra "b" része). A membransziirére gyujtott
részecskék egy vékony feliileti réteget alkotnak. A szlir§ anyagdnak megvalasztasa szintén az
alkalmazott analitika méodszertdl fligg. Az atomabszorpcios spektrometridhoz (AAS), vagy az
induktive csatolt plazma atomemisszids spektrometridhoz (ICP-AES) az 0Osszegyljtott
aeroszolt eloszor el kell tavolitani a sziirérdl, ugy, hogy bedztatjak azt ismert térfogati
oldészerbe, majd a kioldott anyagot az olddszerrel egylitt analizaljak a kioldott anyag kémiai
Osszetételének meghatdrozasdhoz. Az erre a célra alkalmas iivegszalas sziir0k azonban
egyaltalin nem  hasznalhatok a Neutron Aktivaciés Analizisnél (NAA), a
Rontgenfluoreszcencia Analizisnél (XRF) ¢és a PIXE-nél sem. Ez utébbi harom

(roncsoldsmentes) modszernél jol bevalt a teflon, illetve a PIXE-nél a polikarbonat
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membransziirdk alkalmazédsa. Ezeknél a modszereknél a sziird ¢és a feliiletére gytjtott

aeroszol réteg egyiitt analizalhato.

17. abra. ,,a” Uvegszalas szlir0, ,,0”” Polikarbonat membranszir6

4.3. A PIXE méddszer helye az aeroszolok vizsgalataban

Az aeroszol elemanalitikai vizsgélatara altalaban hasznalatos hat analitikai mddszer
részletes Osszehasonlitdsat végezte el W. Maenhaut [68]. Ezek az 5.2. fejezetben mar emlitett
AAS, ICP-AES, NAA, XRF, PIXE ¢s ICP-MS (induktive csatolt plazma
tomegspektrometria). Bemutatta a fenti moddszerek alapjait, a moddszerek egymashoz
viszonyitott eldnyeit ¢és hatranyait. Ha az analizishez sziikséges anyagmennyiségeket
hasonlitjuk 0ssze, akkor az deriil ki, hogy az AAS, ICP-AES vagy ICP-MS és a NAA
modszerekhez néhany mg anyagra van sziikség, (az oldat 0.1% kimosott részecske anyagot
tartalmaz). Mivel a PIXE és XRF modszerekhez egy ~100pg/cm’® fedettségli minta
(Nuclepore sziirén) elegendd, és az XRF a minta feliiletének néhany cm’-ét analizélja, a
PIXE pedig 0.1-1cm®-ét, a sziikséges anyagmennyiség az XRF-modszerhez 100 pg - 1 mg, a
PIXE-hez 10-100 pg.

Tekintettel a mar emlitett aeroszol tomegkoncentracid levegéhdz viszonyitott
aranydara, nagyon nehéz a kiilonb6z6 méretfrakcidkban olyan tomegli mintat gytijteni, ami a
hagyomanyos kémiai analitikai modszerekkel vizsgalhaté. Tovabbi elonyt jelent, hogy a
PIXE-hez alkalmas mintdk mas modszerekkel (esetenként szimultdn modon) is vizsgalhatok
(gravimetria, mas atomi vagy nukleéris analitikai modszer, egyedi szemcse analizis).
Amennyiben tehat a finom moédust aeroszol Osszetételét kivanjuk meghatarozni, a PIXE

moddszer mas modszerekkel szembeni eldnye nyilvanval6.

4.4. A PIXE modszerrel mért aeroszol adatok értelmezése
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Egy aeroszol minta PIXE analizisének elsé eredményeként rendszerint az Al, Si, P, S,
Cl, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, As, Br, Ba, Pb elemeket tartalmazo elem- és
koncentracid-listat kapunk (mivel vékony mintikrél van sz6) pg/cm’ egységben, amit a
légkori aeroszolok standard egységére (ug/m’) kell atszamolni ahhoz, hogy barmiféle
kovetkeztetést le tudjunk vonni. Ehhez nagyon pontosan ismerni kell a sziird (ismert)
feliiletén atszivott levegd térfogatat (m’/cm”) a mintavételkor. (Ezeknek az adatoknak a
hibdja meghatarozo az adatok felhasznalasaval nyert végeredmények hibajaban.) Ezek a
tomegkoncentraciock mar Osszevethetok az elemekre vonatkozo levegdmindségi
standardokkal, ha vannak ilyenek.

Tovébbi informacidhoz jutunk, ha (feltételezve, hogy megfeleld szamu mintank van)
az elemek kozotti korrelaciot vizsgaljuk. Egy ilyen vizsgalat azt mutatja, hogy az Al, Si, K,
Ca, Ti, Mn, Fe elemek er0sen korrelaltak. Ez az erds Osszetartozas az elemek azonos
forrdsara utal. A dusulési tényezok vizsgalata alapjan az is kideriil, hogy ezeknek az egyik
legerésebb forrasa a talaj. Egy elem dusulési tényezdje (Ef): az aeroszol mintdban 1évo
kérdéses elemnek az aeroszol mintdban 1év referencia elemhez viszonyitott ardnya, elosztva
ugyanezeknek az elemeknek egy referencia anyagban (foldkéregben) ismert aranyaval. Ha C;
a kérdéses elem koncentracioja és Cr; a referenciaeclemként valasztott Ti koncentracidja a
foldkéregben, akkor: Et= (Ci/ Cri)acroszol / (Ci / Cri)ticsreg
Az elemlistaban 1évo tobbi elem kozotti korrelacidk alapjan, az eldbbihez hasonlé modon,
mas forrasok is taldlhatok, példaul a jarmiiforgalom, a szén és olajtiizelésti eromiivek, a
szemétégetdk ¢s még masok.

A forrasok ismeretében, a forrast alkotd vegyiiletek (kémiai képletek) alapjan az
elemkoncentraciok helyett megadhatok a talaj, a szulfatok, nitratok stb tdmegkoncentracidja
az aeroszolban. Az eldbbiekben véazolt modszert CMB (chemical mass balance: kémiai
tomegegyensuly) modszernek hivjak.

Még tobb informéacid nyerheté az adatok mas, bonyolultabb statisztikai modszerekkel
torténd értékelésébdl. Ezek a sokvaltozds adatelemzés modszerei, fOkomponens-elemzéEs,
faktoranalizis és ezek valtozatai [69], [70]. Alkalmazéasukkal elvégezhetd azon fiiggetlen
forrdsok szdmanak meghatdrozasa, amelyek jarulékot adnak a rendszerhez, elvégezhetd a
forrasprofilok azonositasa a receptor teriileten (a mintavétel helyén) és kiszamithaté minden

egyes forras jaruléka, minden egyes mintahoz.

5. Aeroszolok vizsgalata az ATOMKI-ben
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Az értekezésnek ebben a fejezetében kivdnom bemutatni a 1égkori aeroszol
elemosszetételének meghatarozasara, az antropogén ¢és természetes komponensek
szétvalasztasara, a hosszi- és rovidtavu transzportra, a szennyezd forrasok azonositasara, az
elemkoncentraciok valtozésanak iddbeli kovetésére vonatkozd eredményeinket. Itt az
analitikai jellemzést magunk, az adatok értelmezését egylittmiikodd partnereinkkel kozdsen
(vagy onalloan) végeztiik.

A 1égkori aeroszol PIXE modszerrel torténd elemosszetételének meghatarozasat az
Orszagos Meteorologiai Szolgalat (OMSz) Légkorfizikai Intézetével egylittmitkodve kezdtiik
el a nyolcvanas évek elején. A vizsgalatok iddszeriiségét az adta, hogy vilagszerte eldtérbe
keriiltek azok a vizsgalatok, amelyek az aeroszolok nagy tavolsdgra torténd (hosszutavi)
transzportjaval foglalkoztak. Rahn irta le 1981-ben [71], hogy az aeroszolban a nem
kéregeredetli komponens nyomelemei, elemaranyai egy-egy régié kibocsatd forrasaira
jellemzdek, mivel ezeket az adott orszag, foldrész ipari tevékenysége, az energiatermeléshez,
fiitéshez felhasznalt tiizel6anyagainak mindsége hatarozza meg. A 1égkori aramlatokkal ezek
a "nyomjelzok" igen nagy tavolsagra eljuthatnak. A nyolcvanas évek elejére mar tobb olyan
eredményt is kozoltek az Amerikai Egyesiilt Allamokban [71-73] és Nyugat-Eurépaban is
[74-77], amelyek a hosszutavl transzport vizsgalatat segitették. Kozép- és Kelet-Europaban
gyakorlatilag nem volt az aeroszol elemdsszetételére vonatkozdan adat. 1981-ben indult az a
program, aminek keretében az OMSz regionalis hattér alloméasan K-pusztan, majd késobb
mas mérOhelyeken is gyljtottiink aeroszol mintdkat, amelyek elemdsszetételét PIXE

modszerrel hataroztuk meg.

5.1. A mintavételi helyek

A 18. abran azok a mintavételi helyek vannak feltiintetve, ahol rendszeresen vagy
iddszakonként mintagytlijtést végeztiink, (jelenleg is gylijtiink) és az onnan szdrmaz6 mintak
analizisének eredményeit bemutatom.

A fekete haromszogek (V) az OMSz regionalis hattér allomasait jelolik. Farkasfa az
osztrak hatar kozelében (attdl 7 km-re), az Orségi Nemzeti Parkban helyezkedik el. A
legk6zelebbi magyar varos (60000 lakost) 40 km-re keletre, a legkdzelebbi osztrak véros
(250000 lakosu) pedig 70 km-re nyugatra van tdle. K-puszta Magyarorszag kozepén,
Budapesttél 70 km-re, dél-keletre, Kecskeméttél (100000 lakos) 10 km-re van. Napkor
Nyiregyhazatol (118000 lakos) észak-keletre 9 km tavolsagban van. Budapesten az OMSz
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Légkorfizikai Intézetének teriiletén (a centrumtdl 15 km-re dél-keletre és a belvarosban, az
ELTE teriiletén voltak mintavételek. A négyzet (M) jelolés (Palhaza) a rovidtavh transzport
vizsgélatunk helye, ahol hordozhatdé mintaveviokkel tortént mintagyiijtés egy pontforrasnak
tekinthetd kobanya és perlitfeldolgozo kozelében. A tomott kor (@) szimbolum pedig a
Nemzetkdzi Atomenergia Ugyndkségi program keretében elkezdett és OTKA keretében
folytatott program mintagyljtéseinek helye. Nagyivan a Hortobagyi Nemzeti Park teriiletén
van, Debrecentdl (214000 lakos) 60 km-re nyugat- észak-nyugatra (az alloméas az OMSz
halozatahoz tartozik, amelyet jelenleg a Tiszantali Kornyezetvédelmi Feliigyeloséggel
kozosen miikddtetnek). A debreceni mintavevd az ATOMKI teriiletén a varoskdzponttol 2
km-re (északra) helyezkedik el. Az iires korok lokalis szennyezést ado teriileteket jeleznek (a

teljesség igénye nélkiil).
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18. abra. Mérdallomasok, mintagytijtési helyek
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5.2. Regionalis jellemzok, hosszu- és rovidtavu transzport

5.2.1. Regionalis jellemz6k, hosszitavia transzport

Az OMSz hattérallomasain, K-pusztan, Farkasfan, Napkoron ¢és a Budapesti
mintavételeknél egyfokozatii mintavevét hasznaltunk, minden esetben 18 mm atmérdji, 0.4
um porusatmérdji, Nuclepore polikarbonat membransziirdvel. A sziir6kon 24 o6ran keresztiil,
Osszesen 2-8 m® levegd atszivasaval kaptuk meg a 1.5 cm® hasznos feliilet(i, a PIXE modszer
alkalmazasdhoz megfelelden fedett aeroszol mintadkat. A mintdk vételekor a sziird
atmérdjének, porusatmérdjének figyelembevételével kell meghatdrozni a szivéasi sebességet
ahhoz, hogy optimalis gyljtési hatasfokkal gytjthessiik a szamunkra érdekes
mérettartomanyba esd aeroszol szemcséket [79], [80], [81]. A fenti mintdknal nem volt méret
szerinti szepardcio, a mintdkon a 0.1 um-t6l a néhanyszor 10 pum atmérdjii szemcsékig
valamennyi megtalalhato.

A mintdkat PIXE modszerrel analizaltuk, az el6z6 fejezetekben bemutatott
mérérendszeren, 2 MeV energidju 5 mm atmérdjii protonnyaldbbal, rendszerint 30 pC
toltésgyljtéssel. Az elemek kimutathatdosagara vonatkozo detektalasi kiiszobértékek lathatok

a 19. abran. A kiiszobértékeket aeroszol mintaban, kétféle abszorbens alkalmazasaval

hataroztuk meg.
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19. abra. Aeroszol minta PIXE analizisénél kapott detektalasi kiiszobértékek a rendszam
fliggvényében

Altaldban az abra vizszintes tengelyén feltiintetett elemek koncentracioit hataroztuk meg.

Egy-egy gyartasi sorozathoz tartozd Nuclepore szlirdk (a gyartasi sorozatra jellemzden)
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tartalmazhatnak Br és Cr szennyezddést, néha olyan nagy mennyiségben amely
0sszemérhetd, esetleg nagyobb, mint az aeroszol Br ¢és Cr tartalma. Ezt korrigalni tudjuk, ha
rendszeresen megmérjiik a tiszta szlirok nyomelem szennyezettségét.

Az aeroszol mintak gyijtése harom sorozatban tortént. Az elsdben (1981/82) ¢és a
masodikban (1988/89) a K-pusztai és Farkasfai hattér aeroszol mintdkat vizsgaltuk. A
harmadik sorozat 1991. juliusatol 1991. december végéig tartott, s a hattér teriileteken kiviil
erdsen szenyezett varosi (Budapest belvarosa), eldvarosi (Pestlérinc) és varosi (Debrecen)
mintak (parhuzamos) analizisére is kiterjedt [84], [85].

Az elemkoncentracié adatokbol éves, nydri, téli (a hivatalos flitési idény kezdetétdl a
fiitési 1dény vége) atlagokat hataroztunk meg a dusulasi tényezokkel egyiitt. Az 1981/82-es
periddus eredményeit a [82], az 1988/89-eseket pedig a [83]-as szamu cikkben kozoltiik.

Foékomponens analizissel mindkét esetben vizsgaltuk az elemek kozotti korrelaciot, hogy

Elem Eves Nyari Téli
(Cly | (o) | Efey |[(C)ny| (o) | Efy | (C)r | (0) Efr
Al 246 | (4.5) | 0.68 320 | (2.2) | 0.84 160 0.50
Si 730 | (2.1) | 0.60 808 | (2.1) | 0.62 627 | (2.1) | 0.56
p 139 | (1.6) | 267 137 | (1.5) | 247 142 | (1.7) | 30.0
S 1570 | (1.7) | 685 1540 | (1.6) | 630 1630 | (1.8) | 780
Cl 15 10.8 4.5 3.0 389 | (3.0) | 308

K 229 (1.7) 2.0 243 (1.8) 2.0 209 (1.7) 2.0
Ca 386 (2.1) 24 455 (1.9) 2.7 302 (2.3 2.1
Sc 2.2 1.7) 100 2.2 (1.7) 100 2.1 (1.8) 104
Ti 19.4 (2.0) =1 20.7 (2.0) =1 17.7 (1.9) =1
\Y 24 (1.9) 3.6 1.9 (1.7) 2.7 3.2 (2.0) 5.3
Cr 4.6 (2.5) 5.2 3.5 (2.1) 3.7 5.7 (2.7) 7.1
Mn 10.7 (1.9) 24 11.5 (1.9) 24 9.7 (1.9) 24
Fe 272 (1.9) 1.2 291 (1.9) 1.2 246 (1.8) 1.2
Co 1.6 (1.9) 15.7 1.7 (2.0) 15.7 1.5 (1.9) 16.2
Ni 2.3 (2.0) 6.5 2.0 (1.8) 53 2.7 (2.2) 8.4
Cu 2.9 (1.9) 9.4 3.0 (1.8) 9.1 2.7 (1.9) 9.6
Zn 26.4 (1.7) 45.4 25.5 (1.7) 41 27.7 (1.7) 52
As 2.5 (4.9) 113 1.6 68 3.8 (2.1) 189
Se 1.2 (1.6) 3024 1.1 (1.7) [ 2598 1.5 (1.6) [ 4140
Br 24 24 3402 16.2 (24) [ 2152 36.3 (1.9) 5640
Pb 20.6 (1.9) 292 20.1 (1.9) 267 21.3 (1.9) 331

4. tablazat. Az 1988/89-es mérések adatainak sszefoglalasa. ( C )= a geometriai kdzépérték

ng/m’-ben, ( o )=a geometriai standard deviacio, Ef=disulasi tényez6.
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megtalaljuk a legfontosabb kibocsato forrasokhoz tartozéd elemcsoportokat. Megvizsgaltuk az

elemkoncentraciok és a meteoroldgiai jellemzok (els6sorban a szélirdny) kozotti kapcsolatot.

A 4. tablazat a 1988/89-es mérések analitikai adatait foglalja Gssze. Az adatok statisztikai

értékelésénél figyelembe kell venni azt, hogy az aeroszol részecskék lognormalis eloszlasuak,

azaz az adatok logaritmusa koveti a normadlis eloszlast. Ebben a tabldzatban a ¢ a

logaritmusokbol szamolt szoras. Az adatokkal kapcsolatban a kdvetkezoket figyeltiik meg:

12. A vizsgélati id6 alatt gyljtott mintak szama (104 minta, de nincs minden elem jelen
minden egyes mintaban) nem elegendd ahhoz, hogy a fokomponens analizissel
maradéktalanul megtalaljuk a szennyezdforrdsokat (faktorokat). Egy tisztan
megjelend faktor az Al, Si, K, Ca, Ti, Fe elemekkel (ezek mindegyikének dusulési
tényezdje 1 koriili), a talaj jarulékat jelenti. Ezeknek az elemeknek az egyiittes tomege
tobb mint felét adja a PIXE mddszerrel megmért 6sszes elem tomegének. Az ebbe a
csoportba tartozd elemek koncentracidja télen csupan 50-85 %-a a nydron mért
értekeknek.

13. AV és aMn foleg antropogén eredetliek, bar dusulasi tényezdik nem tal nagyok. A V
téli koncentracidja utal annak a fiitési szezonnal (olajtiizeléssel) vald kapcsolatara.

14. A CI téli koncentracigja tobb mint nyolcszorosa a nyari értéknek. Ennek forrasat az

irodalomban [86] a tengeri sok mellett az autopalydk gépjarmiiforgalmahoz is

rendelik.

15. A talajeredetti elemeknek tulajdonithatdéan a nyari aeroszol részecske-tomeg nagyobb,
mint a téli.

16. A kiilonb6zo elemek koncentracioja és a széliranyok kozott nem talaltunk meggy6zo

korrelaciot. Ennek oka részben az adatok szamaban keresendd (ha szélirany szerint
alcsoportokra osztjuk adatainkat, akkor az egyes csoportokba tartozd adatok szdma
mar kevés a statisztikai értékeléshez). Masrészt egy helyi forrasbol szdrmazd elem
aeroszolban 1év6 tavoli teriiletekrél szarmazé komponens.
Rahn megallapitasa szerint [73] a Kelet-Eurdpabdl transzportalt szennyezddés hatassal van az
Eszaki sark légkorére. Allitasa szerint a nem kéregeredeti Mn*/V* ardny - mint egyike a
regionalis jellemzOknek- valosziniileg nagyobb Kelet-Eurépaban mint Eurazsidban. Ezért
meghataroztuk az elemkoncentracioknak a nem kéregeredetii vanddiumhoz viszonyitott

aranyat. Ezeket az adatokat tartalmazza az 5. tablazat, a Dutkiewicz ¢és tarsai altal [87] az
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Amerikai Egyesiilt Allamok két korzetében mért hasonld adataival egyiitt. A Z rendszamii
elem nem kéregeredetli koncentracioja a kdvetkezd 0sszefiiggéssel szamolhato:
C*2,26=C7aer-Cri aer (C2/Cri)kéreq

ahol az "aer" index az aeroszolban mért koncentraciora, a "kéreg" index pedig a foldkéregre
jellemzd koncentracidaranyra utal. A foldkéregre vonatkoz6 referencia adatokat Mason
tablazatabol vettiik [78]. A Mn*/V* aranyra kapott éves, téli és nyari atlagértékeket (3.7; 2.1;
5.7) 0sszehasonlitva a Dutkiewicz és tarsai altal publikalt, szén- és olajtiizelésti tertiletekre
jellemzd elemaranyokkal, nyilvanvald a szénnek mint energiahordozonak dominanciaja a

kelet-europai energiatermelésben.

___1981/82 1987/88 ___1988/89 Dutkiewicz
. Eves T¢li Eves. Téli 1987 [87]
Nyomjel- Nyari Nyari Nyari szén | olaj
76k Koncentracio arany atlagok tiizelés
Mn*/V* 2.7 3.2)] 3.7 (3.2) 3.7 4.D| 2.1 (3.2]10 (2.3)]0.22 (2.0
1.6 (3.2)] 3.8 (3.2) 5.7 (4.2)
Ni*/V* 10.46 (2.3)] 0.48 (2.0) 1.2 (3.2)] 1.0 (1.9)
0.45(2.5)[0.96 2.4) 1.5 (4.2)
Cu*/V* 34 (2.6)] 1.93 (2.7) 1.6 (4.0)] 0.9 (3.7)
5.01 (2.0)[ 1.70 (2.5) 2.6 (3.5)
Zn/V* 117.6 (2.7) 11.6 16.5 11.6] 26.0 (1.9)| 10 (2.4)
23.4 12.5 22.0
As /V* 1.8 (3.5)] 2.4 (3.9) 1.4 (43)] 1.5 2.1)] 1.2(1.7)]0.03 (4.1)
1.4 3.9 1.3 (3.7 1.2 (7)
Se /V* 0.83 (3.0) 1.05 (5)] 0.5 (2.3)| 2.3(1.6){0.03 (2.1)
0.53 (2.7 1.9 (6)
Pb/V* [16.9 (2.4) 11.5 13.3] 7.9 (2.6)
21.8] 14.3 (3.2) 21.1

5. tablazat. A méréseinkbdl szarmazd vanadiumra vonatkoztatott regionalis nyomjelzok

.....

¢s olajtiizelésti teriiletekre vonatkozo irodalmi adatokat [87] is.

Az adatokat hatrafel¢ iranyban szamitott levegd trajektoriak (a 1égpalydk eredetét,
utvonalat és sebességét adjak meg) alapjan meghatarozott szélirdnyok szerint 6t csoportba
osztottuk, és vizsgaltuk a nyomjelzdnek tekintett Mn*/V* és Zn/V* ardnyok szélszektoroktol
valo fiiggését. A 20. abran ezeket az ardnyszamokat a mérési helytél a szélszektor
felezdvonalara mért vektorok hosszdval jeloltiik. A szaggatott vonallal rajzolt sokszogek
kotik Ossze a vektorok végpontjait. Az 1-es €s 5-0s szektor adatai egyeznek a nyugat-europai
atlagértékekkel. A 2-es szektor nagy ardnyszamai (a Rahn megéllapitdsat alatdmasztd) nagy

kelet-eurdpai emissziot jelentenek. A 4-es szektorban a Mn*/V* arany egy dél-europai forrast
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is jelez. A térképeken feltiintettilk két madsik csoport altal publikalt adatokbdl szamolt
regionalis nyomjelzok szélszektor eloszlasat is. A svédorszagi mérések koncentracio [88] €s
regionalis nyomjelzd adatai kisebbek a mieinknél, de a sokszdg diagram itt is Kozép-Kelet-
Eurdpa felé mutat. A Fekete tenger feletti mérések adatai [89] is arra utalnak, hogy Ko6zép-

Kelet-Europa jelentds forrdsa a Mn €s V kibocsatasnak.
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20. abra. A Mn*/V* és Zn/V* regionalis nyomjelzdk szélszektor szerinti eloszlasa

A Magyarorszdgon mért antropogén eredetli aeroszol komponensnek csak egy része
szarmazik hazai kibocsatasbol, a masik rész a hosszatava transzporttal jut el hozzank, mas

orszagokbodl. Mérési adatainkhoz a Pacyna

féle [90] hosszutava transzportmodellt
hasznaltuk. A modell a kovetkezé: Egy
egységnyi feliiletli 1égoszlop halad a 850
hPa nyomadsi szintre vonatkozé trajektoria
mentén. A légoszlok magassaga a
keveredési réteg vastagsagaval egyenld.
Minden egyes iddintervallumban - a

kibocsato teriilettdl fiiggd - egy bizonyos

mennyiségli anyag adodik elemenként a
21. abra. A modell szamolasokban

1égoszlophoz. Masrészt, az  aeroszol hasznalt éves atlagtrajektoria

tomegkoncentracidja csokken a szdraz és

nedves iilepedésnek koszonhetden. Feltételezziik, hogy a kibocsatott anyag 11%-a még a
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kibocsato teriileten kitilepszik. Ahhoz, hogy egy éaltalanos képet kapjunk, egy éves atlag
trajektoriat hasznaltunk, amelyet a mintagyljtési idoszak alatt végzett europai radiészonda
megfigyelésekre alapozott szamitdsokkal hataroztak meg. Az egyes feliiletelemekre
vonatkozo6 emisszios hozzéjaruldsokat a Pacyna altal erre az iddintervallumra megadott éves
emisszios mezdk [91] eredményei alapjan vették figyelembe. Az atlagos keveredési
magassagot Eliassen és Saltbones munkajabol vettiik [92]. A szamolt éves atlag trajektoria
lathaté a 21. dbran. Minden elemre egyforma kimosddasi arannyal szdmoltunk. Az egyes
elemekre vonatkozo szaraz iilepedési sebesség intervallumat irodalmi adatokbol hataroztuk
meg. Mivel ezek az adatok nagyon szornak, a legkisebb és legnagyobb értéket vettiik az
adatok koziil [93]. A t=0 id6pontban a kezdeti koncentracid6 annak az Ocedni aeroszol
hattérnek felel meg, amit a Spitzbergakon [94], Gronlandon [95] és az Atlanti-Ocean [96]
feletti levegében mértek. Az ismert emisszids adatokkal rendelkez6 elemekre szdmolt és mért
koncentraciokat foglaljuk Ossze a 6. tablazatban. A Mn és V kivételével a modellel szamolt
és a mért koncentraciok jol egyeznek a szaraz iilepedési sebesség valamelyik értékére. (Igy a
szaraz llepedési sebesség lehetséges értékeire is valaszt kapunk.) A téblazat 6todik
oszlopaban 1év6 szamok utalnak arra, hogy a magyarorszagi relativ jarulékok az

elemkoncentraciokhoz elemrdl elemre valtoznak.

Széraz Szamolt Meért Magvarorszag Nedves
Elem sebesség koncentréacio | koncentracio jéaruléka iilepedés
cm/s ng/m’ ng/m’ % %
\Y% 0.10 13.08 2.4 79 30
2.70 3.51
Cr 0.32 6.93 4.6 34 80
6.80 0.80
Mn 0.40 5.68 10.7
2.20 2.01
Co 0.3 0.76 1.6 38 80
2.8 0.23
Ni 0.13 5.54 2.3 36 90
2.0 1.93
Cu 0.18 9.0 2.9 90 40
1.78 4.9
Zn 0.25 26.11 26.4 13 85
4.5 1.68
As 0.1 1.75 2.5 24 90
2.3 0.37
Se 0.1 0.19 1.2
0.79 0.11
Pb 0.06 28.0 20.6 32 95
0.30 22.0

6. tablazat. A hosszatavu transzportmodell szdmoldsdhoz hasznalt bemend adatok és a
szamolas eredménye a K-pusztan 1988/89-ben mért adatokkal egyiitt.
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A rézre és a vanadiumra ez az érték nagy. A réz esetén ennek az is oka lehet, hogy a Pacyna
altal megadott magyarorszagi emisszié nagyobb, mint amit itt ténylegesen kibocsatanak. A
vanadium emisszi6 nagy értéke az energiatermeléshez,flitéshez felhasznéalt nyersanyag
mindségével magyarazhatd. Azoknal az elemeknél, ahol a magyarorszagi jarulék kicsi, az
elemkoncentraci6 az aeroszolban a szomszédos orszdgok emisszidjanak jarulékat is tiikrozi.
A tablazat utols6 oszlopa a nedves iilepedés teljes iilepedéshez viszonyitott ardnyat mutatja a
trajektoria mentén, azokra az elemekre, amelyeknél a szamolt és mért adatok jol egyeznek.
Ez az ardny elég széles hatarok kozott valtozik (30-95%), ami a kiillonbozd Osszetételil
aeroszol szemcsék kiilonb6zo fizikai-kémiai viselkedésével magyarazhato.

Az 1991/92-es mérési program célja a magyarorszagi (egymastol viszonylag tavoli)
szennyezett Budapest-belvarosi aeroszol 0Osszetételének

hattérteriiletek, elovarosi ¢és

meghatarozasa ¢€s Osszehasonlitasa volt. A méréssorozat eredményét a 7. tablazatban

foglaltuk ossze.

Elem Budapest Debrecen Farkasfa K-puszta Napkor
belvarosi elévarosi varosi hattér hattér hattér
Al 274 290 489 156 182 338
Si 785 884 2160 369 591 1320
P 44 34 39 10 15 24
S 1870 1680 1830 1180 1088 1880
Cl 125 81 35 32 30 32
K 435 378 398 194 207 403
Ca 1220 862 771 245 377 483
Ti 39 42 48 14 17 47
\Y 6.1 4.4 5.0 2.4 2.4 4.0
Cr 9.8 7.6 18.5 11 7.5 16.0
Mn 13.4 13.4 16.9 4.0 3.5 9.1
Fe 715 499 623 156 231 489
Ni 6.1 4.0 5.2 1.5 1.6 2.1
Cu 21.5 11.5 9.1 2.7 3.3 6.2
Zn 136 47 34 15 13 27
As 22 10 8 5 4 11
Pb 203 82 49 14 13 17

7. tablazat. Varosi, eldvarosi és hattérteriileti aeroszol mintak PIXE analizisébdl kapott
elemkoncentraciok ng/m’ egységben

A varosi, eldvarosi kornyezetben mért aeroszol elemdsszetevdinek koncentracidja lényegesen
nagyobb, mint a hattérteriileteken mérteké. A debreceni, Budapesthez tartozé adatokhoz
képest kiemelkedd Al és Si értékek a talajeredeti emisszids forrasteriiletek kozelségébdl,

illetve az eltéré magassagban (Debrecenben 2 m, Budapesten 20 m) tortént mintavételbol
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adodnak. Azt is megallapithatjuk, hogy Napkor (9-10 km-re Nyiregyhazatol) nem tekinthetd
valédi hattérnek. Az ottani adatok inkdbb az eldvarosi, kevéssé szennyezett varosi

levegdéhez hasonlitanak.

5.2.2. A rovidtava transzport

A légkori aeroszol vizsgalatok teljességéhez hozzatartozik és kornyezetvédelmi
szempontbol rendkiviil fontos az egyedi pontforrdsok szennyezd hatdsanak vizsgalata. Bar
ezzel a témakorrel részletesen nem kivanok foglalkozni a dolgozatban, rdéviden
Osszefoglalom az ilyen irdnyu vizsgalatok lényegét. Egy ipari létesitmény, illetve annak
magas kéménye pontforrasként emittdl szennyezd részecskéket. A szennyezd részecskék
terjedését a forras kozelében a Gauss-féle fiistcsovaformula alapjan lehet szdmolni. Ez a
formula horizontalisan és vertikalisan Gauss-alakban szétteriilének irja le a fiistcsovat, olyan
horizontélis €s vertikalis transzverzalis diszperzios egyiitthatokkal, amelyek a pontforrastol
sz¢€liranyba mért hosszmenti tavolsdggal novekszenek. A leirds a terjedési tavolsag
fliggvényében valtoz6 effektiv forraserdsséget hasznal, amelyet a szaraz és nedves iilepedésre
vonatkoz6 paraméterek befolyasolnak. Figyelembe vesz mas meteoroldgiai paramétereket és
a kibocsatd forras technoldgiai adatait, mint példaul az emisszid sebessége, a gaz
hémérséklete és a kémény méretei. A modell a kéményt6l mért tavolsag fiiggvényében, 50-
100 km tavolsagtartomanyban alkalmazhato a felszini részecskekoncentracio
meghatarozasara [97]. A fiistcsdva menti aeroszol mintdk analitikai adatai felhasznalhatok a
kornyezetvédelmi hatasok tanulmanyozasara.

Magyar-japan egyiittmiikodés keretében egy Péalhaza melletti, a Kemence patak
vOlgyében 1évo perlitfeldolgozo lizembdl, mint pontforrasbol kibocsatott aeroszol révidtava
transzportjat vizsgaltuk. A mintavételek japan gyartméanyu, hordozhatd, a 26. é&bran
lathatohoz hasonld mérdfejjel felszerelt, de kisebb atmérdji kétfokozata személyi
mintavevékkel torténtek. Ot mintavételi helyiink volt a volgy mentén: a feldolgozd lizemtdl
200 m-re, 1.1, 2.6, 4.0 és 5.3 km-re. A mintavevok 8 um porusatmérdjii Nuclepore sziirdje a
durva szemcséket fogta fel, a finom frakcié a 0.4pum porusatmérdjii, szintén Nuclepore sziirén
maradt fenn. A szlirdk Nagoyaban végzett PIXE analizisébdl a Si, Cl, Ca, Fe, S, Zn, Pb
elemek koncentracioja adodott. A durva frakcioban a Si, CI, Ca, és Fe (a perlitre is jellemzo
f6 elemdsszetevok) koncentracioja a forrastol vald tavolsaggal erdsen csokkent. A finom
frakcioban a S, Zn és Pb koncentracioja a tavolsaggal nem valtozott. A durva frakcioban a S

(a kondenzacid és adszorbcid kovetkeztében) csak fokozatosan épiilt fel a forrastol szamitott
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tavolsag novekedésével. A mérési eredmények részletes targyalasa a japan kutatokkal k6zos

kozleményiinkben [98] talalhato.

5.3. Debreceni aeroszol elemkoncentracioinak idofiiggése 1991. és 1996. kozott

Az ATOMKI teriiletén 1991. oktober masodik felétdl heti két-harom alkalommal
rendszeresen gyUjtottiink méret szerinti szeparacié nélkiili (integralis) aeroszol mintakat.
Aeroszol mintavételhez gyartott, egyfokozati Nuclepore mintavevét hasznéltunk, 25 mm
atmérdji, 0.4 um porusatmérdjii Nuclepore polikarbonat membransziirdvel. A mintagytijtés
ideje 5 - 6 ora, a foldszinttdl 2 m magassagban elhelyezett mintavevon atszivott levegd
térfogata 3 - 4 m® volt. 1995. végéig 503 mintat gyiijtdttiink. A mintak vastagsaga 10 - 50
ng/cm® volt. 1993-tdl az aeroszol minta teljes tmegét is mértikk egy 1 pg pontossagl
Sartorius mikromérleggel. A sziir6k feltoltddésének mérlegelést zavard hatdsat a mérleg
légterébe helyezett radioaktiv (alfa) forrassal sziintettiikk meg.

A PIXE analizis az el6z6, 5.2. fejezetben leirt mdédon tortént. Az Al, Si, P, S, CI, K,
Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, As, Br, Ba és Pb elemek koziil a Cr, Ni, As csak az esetek
25 %-éaban volt a kimutathatdsagi hatar feletti koncentracidban jelen a mintdkban, igy azokat
a tovabbi statisztikai analizisbdl kizartuk. Meghatdroztuk az éves, a téli és nyari

atlagkoncentraciokat a dusulasi tényezokkel egyiitt. Az adatok egy része lathato a 22. abran.
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22. abra. Egyfokozati mintavevdvel gyiijtott aeroszol mintdk elemdsszetevdinek éves, téli és
nyari atlagkoncentracioi és dusulasi tényezoi
A dusulasi tényezOk alapjan megallapithatd, hogy az Al, Si, Ca, Ti, (Mn), Fe fbleg

természetes eredetli elemek. Az antropogén elemek dusulési tényezdje télen nagyobb mint
nyaron. A nagy dusuldsi tényez4jii azaz antropogén eredetli Pb, Br, P, V, Cl elemek
Osszefoglalt teljes mérési periodus (1992-1996) adatai. Az elemek éves atlagkoncentracioit
harom csoportba osztva dbrazoltuk. A felsé két oszlopdiagram az antropogén, az also a
természetes eredetii elemeket tartalmazza. Az adatok statisztikai értékelésébol (95 %-os
megbizhatdsagi szinten) a kovetkezdket allapitottuk meg. Az Al, Si, Ca, Ti és Fe éves
atlagkoncentracioi novekedtek, a K, Mn, Zn elemeké csokkentek. Az Pb, Br, P és V nem
mutat szignifikdns véltozast. Az Pb és Br esetében ez meglepd, mert éppen a vizsgalt
id6északra esik az 6lommentes benzin hasznalatanak elterjedése. (1991-ben a Magyarorszagon
eladott lizemanyag 95 %-a volt 6lmozott, 1996-ban mar csak 36 %-a.) Ez részben azzal
magyarazhat6, hogy a mintdink nem csak a hazai kibocsatasbol eredd aeroszol szennyezdket
tartalmazzék, hanem a kornyezd orszagokbdl a légaramlatokkal hozzank érkezdket is. Az
6lomnak a kozlekedés mellett mas, ipari forrdsa is van, amit a fokomponens analizis
eredményei is alatdmasztanak. A 93/94 telének és 94 nyaranak atlagkoncentracioi kozotti
kiilonbséget szemlélteti a 22. dbra jobb oldali része. A szezonalis valtozasok jol kovethetdk a
24. abran, ahol az atlagkoncentracidkat havi bontdsban tiintettiik fel. Ezen az abran az
elemkoncentraciok jellegzetes idobeli valtozasa lathato. 1992. és 1996. kozott az Al, Si, Ca,
Ti és Fe elemek téli atlagkoncentracigja kisebb a nyarinal, a S, Cl, K, V, Cu, Zn, Br, Pb
elemeké pedig nagyobb. A talajeredetii elemek téli kisebb koncentracidja a talaj
nedvességtartalmanak megvaltozasaval és a hotakaroval magyarazhato.

A légkorrel foglalkoz6 tudomanyagakban a leggyakrabban hasznalt sokvaltozos
statisztikai mddszer a fokomponens analizis [69], [99], [100]. Ennek az a célja, hogy a
nagyon sok valtozot tartalmaz6 adathalmazt egy olyan 1j, 1ényegesen kevesebb valtozot
tartalmazd adathalmazza redukalja, amely az eredeti adatok valtozdinak tobbségét

reprezentalja. Ez a kovetkezd 0sszefliggéssel irhato le:

P
xi;= Y ai [
k=1
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ahol p a fékomponensek (esetiinkben a szennyezd forrdstipusok, a tovabbiakban forrasok)
szdma, x; az i-edik elem koncentracidja (ug/m’) a j-edik mintaban, ay az i-edik elem

koncentracioja (ug/g) a k-adik forrasbol szarmazé részecskékre, fi; a k-adik forrasbol
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szarmaz0 részecskék mennyisége a j-edik mintdban. Matrix alakban:

X=AF
X az adatmatrix, A a faktorsulyok matrixa, F pedig a forrasok mintdhoz val6 jarulékanak
matrixa. A ¢és F meghatarozdsa matrixalgebrai modszerekkel torténik [99, 100], ami
leegyszeriisitve, az adatmatrixbdl szarmaztatott korrelacidsmatrix sajatérték-problémajanak
megoldasara vezethetd vissza.

A 8. tdblazatban és a 25. dbran az ATOMKI teriiletén, méret szerinti szeparacid
nélkil gyiijtott aeroszol mintak fékomponens analizisének eredményét mutatjuk be. A
tablazat a faktorsulyok matrixat, a faktorok megnevezését tartalmazza a kommunalitasokkal
egyiitt. A fOkomponens analizisnél alkalmazott varimax rotaci6 a faktorok fizikai
értelmezhetdségét eldsegitd tovabbi matrix-transzformacios eljaras [99]. A legerdsebb F1
faktorhoz tartozd oszlopban leolvashatd, hogy azok az elemek (Al, Si, Ca, Ti, Mn, Fe)
rendelkeznek a legnagyobb faktorstllyal, amelyek a talajbol szarmaznak. Kézenfekvd ehhez
a faktorhoz a talajt, mint forrast hozzarendelni. A masodik (F2) faktorhoz (Pb, Zn, Cu) a

gépjarmiivek és

integralis aeroszol mintak

F1 F2 F3 F4 Kommu-
Valtozé Talaj Gépjarmii- Szén-/olaj- Vegyes nalitas
forgalom tiizelés
Al 0.946 -0.044 0.105 -0.018 0.908
Si 0.967 0.020 0.097 0.012 0.945
S 0.120 0.257 0.892 -0.044 0.878
Cl 0.027 0.302 0.125 0.928 0.969
K 0.677 0.302 0.513 0.252 0.877
Ca 0.914 0.119 0.054 0.003 0.853
Ti 0.963 0.019 0.110 0.038 0.941
\Y 0.215 0.127 0.854 0.254 0.856
Mn 0.866 0.338 0.116 0.018 0.879
Fe 0.932 0.229 0.172 0.088 0.959
Cu 0.263 0.835 0.072 0.100 0.782
Zn 0.071 0.796 0.269 0.239 0.769
Pb 0.064 0.812 0.289 0.298 0.836

8. tablazat. A debreceni integralis aeroszol mintdk (varimax rotacioval szamolt) faktorsuly
matrixa
a kozlekedés egyiittes hatasa rendelhetd. A harmadik (F3) faktorban a S és V faktorsulya

jelentds, ami a szén- €s olajtiizelésre jellemzd. A negyedik, leggyengébb faktorban csak a Cl
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rendelkezik szignifikdns faktorsullyal. Ehhez egy "vegyes" elnevezésii forrast rendeltiink,
ami lehet a vegyipar, az energitermelés vagy akar a veszélyeshulladék-égetés. A 25. abran a
forrasprofilok ¢és a kiilonboz6 forrasok jarulékai lathatok. Az abra bal oldali részén az egy
forrasbol szarmazd elemek relativ koncentracioit abrazoltuk. Egy adott forrasra a relativ
koncentraciok Osszege eggyel egyenld. Az abra jobb oldali részén az egyes forrasoknak a
mintagylijtés helyén mért atlagos elemkoncentraciokhoz valé relativ jarulékait tiintettiik fel.
Ha az egy elemhez tartozd négy forras relativ jarulékat Osszeadjuk, akkor a mért elem

koncentracioval csaknem teljesen egyez6 értéket kapunk.

Forrasprofilak 4 forrasok jarulékai
16" 10
b
! B Pl ey ?% ?/”% "
7 7 08 /
-2 i 7
"’ . 7
: % - e
10 0.0
10" 10
P . sl 5
| )
19°® 7 . =T .
i N e
i 0.0
16 7 10
10”! Fi “ar m
i ? 04+ ?
% ?/7 02+ ? ?
o0 i W
16 10
| Fy
- %? F4 i
? ?/ij ne
m-g 04
N e %ﬁ
]{,-ﬂ 0.0 M
A1 % & 01K Ca%i VMoPaCuZnPh 81 % 8 ¢1 K Ca T V MnFe o In Fb
Elem Elem

25. abra. A fékomponens analizis eredménye: az elemek forrasprofilja és az egyes forrasok
jarulékai integralis aeroszol minta esetén (F1: talaj, F2: gépjarmiiforgalom, F3:

szén-/olajtiizelés, F4: vegyes forras.
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5.4. Kétfokozatii mintavevdvel gyiijtott aeroszol mintak analizise

1993-ban addig elért eredményeink alapjan felvételt nyertlink a Nemzetkozi

Atomenergia Ugynokség (NAU) altal meghirdetett "Applied Research on Air Pollution using

Nuclear-Related Analytical Techniques" cimii koordinalt kutatasi programba (CRP). Ennek a

kutatasi programnak a célkitiizése az volt, hogy:

17. el0segitse a nuklearis analitikai technikdk alkalmazasat a levegOszennyezettség
vizsgalataban és monitorozasaban.

18. azonositsa azokat a f0 szennyezd forrasokat amelyek hatassal vannak a résztvevo
orszagok levegdszennyezettségére (kiilonds tekintettel a mérgezd nehézfémekre).

19. Osszehasonlithato adatok dalljanak rendelkezésre a nagyon erdsen szennyezett
tertiletekrdl (stirin lakott varosi kornyezet) €s a kevésbé szennyezett (varosoktol
tavoli) hattérteriiletekrol.

20. egységes, globalis feldolgozasra alkalmas adathalmazt nyerjen a vilag 20 orszagabdl a
fenti 1égtisztasagi jellemzokre.

Minden résztvevé a NAU altal szllitott "GENT" tipust [101, 102] mintavevé rendszert

hasznalta €s a mintagyijtések elkezdése eldtt részt vett egy standard mintak [103, 104]

analizisébdl allo Osszehasonlitdo vizsgalatban. A résztvevok altal szolgaltatott dsszes adat

statisztikai értékelését Philip K. Hopke professzor (Clarkson University, Potsdam, NY, USA)
végzi.
Az 54.1. és 54.2. pontban a fenti program keretében végzett vizsgalataink

eredményét foglalom Gssze.
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5.4.1. Varosi (debreceni) és hattér teriileti (Hortobagy-nagyivani) aeroszol

A NAU 4ltal rendelkezésiinkre bocsatott mintagy(ijtd rendszer sziird ket hordozo

része lathatd a 26. abran. Az eld impaktort Ggy tervezték, hogy az a 10 pm-nél nagyobb

atmérdji

aeroszol részecskéket a minta-
vételnél hasznalt 16 1/perc-es
szivosebességnél nem engedi a
sziirokre. A NILU kazetta jobb
oldali els6 szlréje 8 um
porusatmérdjii  Nuclepore-Costar
polikarbonat membranszlird, ami
a 2-10 um atmér6ji (PM10) durva
modust aeroszol-szemcséket
gylijti a feliiletére, az ezt kovetd
masodik, 0.4 pm porusatmérdji
sziird (az abran a bal oldali) a 2
um-nél  kisebb (PM2) finom
modusuakat. A sziir6k atmérdje
47 mm. A mintavevoket mindkét
minta-vételi helyen a foldszinttdl
2m magassagban helyeztiik el.
Hetente két alkalommal voltak 24
ords mintavételek. A sziir6ket az
5.3. fejezetben leirtak szerint
mintavétel elott és utan
mérlegeltiik. A szlirdk feliiletén

kialakult aeroszolréteg vastagsaga

10-50 pg /cm? volt.

NILU kétfokozati mintavevé

Atmérs: 70 mm
Hossz: 81 mm

Kétfokozati mérdfej

/Témit()’ gylirik  LevegS-dramlds
: [

S el |
= =

Rogzits fedél
/ _TomitS lap

*-
T

\ La
L

ElSimpaktor feliilet

o

Menetes csatlakozé Polietilén csé

26. abra. A kétfokozatu mintavételekhez hasznalt
(NILU) kétfokozatt kazetta az azt hordoz6
eléimpaktorral ellatott hazzal

A NAU CRP program els6 évében a varosi aeroszolt vizsgaltuk. 1993. oktdber 15-t61

1994. oktéber 17-ig 93 par (durva-finom) mintat gyiijtottiink. A program masodik évében

1995. februar 9-t6l 1996. marcius 16-ig 96 par hattérteriileti aeroszol mintat elemeztiink. Az

Al Si, P, S, Cl, K, Ca, Ti, V, Mn, Fe, Cu, Zn, Br, Ba és Pb elemek koncentracidit hataroztuk
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meg. Meghataroztuk az éves, a téli és nyari atlagkoncentraciokat a dusulési tényezokkel
egyliitt. A 27. adbra a varosi mintakban mutatja az antropogén eredetii elemek f6lényét a finom
frakcioban. A finom moédusu elemek dusulési tényezdje egy nagysagrenddel nagyobb mint a
durva moédusuaké. Ez a megallapitas a hattéraeroszolra is érvényes (28. dbra). Nem talaltunk
hattéraeroszol finom ¢és durva modust antropogén eredetli elemeinek koncentracioi
szezonalis eltérést mutatnak. Ezek az eltérések magyarazhatok a téli fités soran felhasznalt
szén ¢és olaj elégetésébdl szarmazod tobbletszennyezO0dés kibocsatasaval, valamint a
gépjarmiivek nem optimdlis koriilmények melletti lizemelésébdl szarmazd emisszidjaval. A
talajeredetli elemek téli alacsonyabb koncentracioja a fagyott talajjal és a hotakardval
magyarazhato.

A fenti elemek koziil a varosi mintdknal a Br a durva, a P a finom modusban csak az
esetek néhany szazalékaban volt jelen. A hattérteriileti mintdknal a finom moédusban
egyaltalan nem talaltunk foszfort. Csak néhany esetben volt a durva médusban a brom és az
arzén a detektalasi kiiszob felett. Ezeket az elemeket kizartuk a tovabbi statisztikai
értekelésbol.

A vérosi és hattérteriileti aeroszol mintdk elemosszetételére kapott adatbazis
fokomponens analizisének eredményeit a 9. és 10. tablazatban és a 29., 30. abran foglaltuk
Ossze. A tablazatok a faktorsulyok matrixat, a faktorok megnevezését tartalmazzdk a
kommunalitasokkal egyiitt. A varosi aeroszol durva modusara kapott adatokat (9. tablazat)
vizsgélva a legerdsebb faktor itt is a talajnak tulajdonithaté (a legnagyobb faktorsullyal
rendelkezé elemek az Al, Si, Ca, Ti, Mn, Fe). A maéasodik faktorhoz (Pb, Zn, Cu) a
gépjarmiivek ¢és a kozlekedés egylittes hatdsa rendelhetd. A harmadik faktorban a S
faktorsulya jelentds, ami a szén- ¢és olajtiizelésre jellemzd. A negyedik, leggyengébb
faktorban csak a Cl és V rendelkezik szignifikdns faktorsullyal. Ehhez egy "vegyes"
elnevezésii forrast rendeltiink, ami lehet a vegyipar, az energiatermelés, olajtiizelés. A finom
modusra vonatkozoan a legerdsebb forrdsnak a gépjarmiiforgalom adddott, a talaj a masodik
helyre szorult. A masik két faktor valtozatlan.

A hattéraeroszol durva modusara kapott adatokat (10. tablazat) vizsgalva a legerésebb
faktor a talaj. A masodik faktor a S és V jelentds faktorsulyaval a szén- €s olajtlizelés. A
harmadik faktor (Zn, Cu) a gépjarmiforgalom. A negyedikben csak a Cl rendelkezik

szignifikans faktorsullyal. Az el6zéekhez hasonloan'"vegyes" forrasnak tekintjiik. A finom
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Viltoz Durva médust aeroszol mintak Finom modusu aeroszol mintak
) F1 F2 F3 F4 Kom- F1 F2 F3 F4 Kom-
0 Talaj |Gépjarmii-{ Szén- |Vegyes |muna- |Gépjarmii-| Talaj | Szén- |Vegyes [muna-
forgalom | /olaj- litas | forgalom /olaj- litas
Al 0.945 0.029 10.131 | -0.045 | 0.913 -0.060 [0.620 10.546 | 0.274 | 0.761
Si 0.978 0.048 10.143 | -0.053 | 0.982 0.164 10.940 |10.056 | -0.085 [ 0.921
S 0.160 0.57510.712 | 0.101 | 0.873 0.663 10.179 10.538 [ 0.097 | 0.771
Cl - 0.020 [0.028 | 0.991 | 0.986 0.161 |-0.044/0.027 | 0.910 | 0.840
K 0.858 0.354 10.110 | 0.249 | 0.936 0.660 10.031 [0.294 [ 0.454 | 0.730
Ca ]0.887 0.333 10.037 | -0.009 | 0.898 0.225 10.884 10.208 [ 0.009 | 0.875
Ti 0.956 0.021 -| 0.168 [ 0.946 -0.010 [0.900 [0.000 | 0.026 | 0.811
Vv 0.556 0.079 -| 0.748 | 0.875 0.290 |-0.178/0.825 | -0.017 [ 0.797
Mn [0.903 0.314 -| 0.185 [ 0.949 0.797 10.131 10.199 | -0.015 [ 0.692
Fe 0.916 0.201 10.033 | 0.242 | 0.938 0.747 10.507 10.193 [ 0.072 [ 0.857
Cu ]0.496 0.580 [0.180 | 0.239 | 0.672 0.699 10.180 |0.001 [ 0.521 [ 0.792
Zn |0.283 0.755 10.026 | 0.104 | 0.662 0.688 1-0.016:0.047 | 0.257 | 0.541
Pb 0.099 0.894 -] 0.138 [ 0.829 0.551 ]-0.05210.384 [ 0.409 [ 0.620

9.tablazat. A durva és finom médusu debreceni aeroszol mintak (varimax rotacioval
szamolt) faktorsuly matrixai

Valtozo Durva modusu aeroszol mintak Finom modust aeroszol mintak

k F1 F2 F3 F4 |Kom- F1 F2 F3 F4 |Kom-
Talaj | Szén- |Gépjarmi- [Vegyes |muna- [Gépjarmii- | Szén- | Talaj [Vegyes |muna-

/olaj- | forgalom litaso | forgalom | /olaj- litaso

Al 0.973 1 0.000 0.000 | -0.097 | 0.957 0.000 ] 0.000 [ 0.469 | 0.852 | 0.953
Si 0.969 |-0.169 -0.080 | -0.121 | 0.989 0.160 |-0.082 [ 0.916 | 0.310 [ 0.968
S 0.000 | 0.940 0.103 ] 0.000 | 0.899 0.068 1 0.116 [ 0.056 | 0.976 | 0.975
Cl -0.124 | 0.000 0.144 ] 0.943 | 0.925 0.746 1 0.536 [-0.211 | 0.109 | 0.900
K 0.933 | 0.000 0.134 ] 0.000 | 0.900 0.652 10.671 [ 0.207 | 0.000 | 0.918
Ca 0.719 [-0.225 0.542 [ 0.000 [ 0.863 0.82210.000 [ 0.409 | 0.167 | 0.875
Ti 0.968 |-0.126 0.000 | -0.108 | 0.966 0.200 ] 0.000 | 0.948 | 0.077 | 0.944
V 0.827 1 0.520 0.000 | 0.000 | 0.956 -0.11510.902 | 0.000 | 0.222 | 0.876
Mn 0.949 1 0.000 0.233 | 0.000 | 0.955 0.923 1 0.000 | 0.282 | 0.000 | 0.936
Fe 0.910 }-0.106 0.349 | 0.000 | 0.963 0.930 |1 0.000 | 0.272 | 0.104 | 0.950
Cu [-0.226 [ 0.587 0.500 | -0.336 | 0.759 0.777 1 0.546 | 0.000 | 0.000 [ 0.902
7n 0.141 1 0.194 0.908 | 0.197 | 0.921 0.944 1 0.205 [ 0.000 | 0.000 | 0.936
Pb - - - - - 0.321 10.843 [ 0.000 | 0.000 [ 0.828

10.tablazat. A durva és finom modust hortobagyi aeroszol mintak (varimax rotacioval
szamolt) faktorsuly matrixai

A foékomponens analizis eredményének az elemek forrasprofiljara (az egy forras

tipusbol szarmazé elemek relativ koncentracidi) és az egyes forrdsok jarulékaira (az egyes

forrasoknak a mintagytjtés helyén mért atlagos elemkoncentraciokhoz val6 relativ jarulékai)

vonatkozo adatait Osszegzi a 29. dbra a durva ¢és finom modusu debreceni, a 30. dbra pedig a

nagyivani aeroszol mintékra.
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5.4.2. A teljes tomeg és a finom modusi széntartalom mérésének eredményei

A PIXE modszerrel a Z>13 rendszamu elemeket tudtuk azonositani az aeroszol
mintdkban. A 11. tabldzatban "Osszeg" név alatt a PIXE-vel mért elemek
atlagkoncentracioinak Osszegét tiintettilk fel. A durva frakcioban a teljes aeroszoltomegtdl
(PM10) valo jelentds eltérés a PIXE-vel nem mérhetd konnyl elemeknek tulajdonithato. A
talajeredetii elemeknél, amelyek altaldban oxid formaban vannak jelen, az Osszegképlet

alapjan figyelembe vehetd az elemekhez tartozo oxigén mennyisége.

Debrecen (1993.10.15.-1994.10.17) Nagyivan (1995.02.09.-1996.03.16.)
durva modus finom modus durva modus finom modus
(2-10 um) (£2 pum) (2-10 pm) (£2 um)

Elem Atlag Std Atlag Std Atlag Std Atlag Std
Al 288.9 194.5 83.3 48.2 172.4 | 193.9 81.4 41.3
Si 1213.5 994.5 183.9 130.3 748.6 | 1109.7 133.5 152.3
P 20.0 13.9 9.6 4.1 17.0 11.1 - -
S 481.6 411.3 1972.8 1257.8 3185 310.0 [ 2006.5 1231.4
Cl 56.8 88.6 19.8 17.6 21.9 23.9 15.0 11.1
K 206.9 139.2 276.8 198.5 159.6 | 154.2 260.6 223.9
Ca 567.0 427.8 77.6 52.1 2337 | 252.2 47.4 40.5
Ti 30.3 21.1 3.9 2.5 22.2 34.7 4.2 3.3
\% 3.0 1.5 3.8 2.5 1.8 0.6 2.5 1.5
Cr 2.7 1.9 1.8 1.0 5.9 8.9 2.5 1.6
Mn 10.2 7.4 4.5 2.8 7.5 7.0 4.6 34
Fe 478.2 320.0 119.8 61.5 272.6 | 309.6 93.6 79.5
Ni 2.0 0.6 2.1 1.0 - - - -
Cu 6.5 5.3 4.1 2.6 2.7 1.8 3.1 1.9
Zn 18.7 15.6 31.7 25.0 9.1 8.3 22.0 19.2
As 43 2.5 9.0 4.2 - - - -
Br 5.8 2.2 7.4 3.2 - - 4.9 1.7
Ba 15.2 8.4 7.4 2.9 10.0 5.3 7.2 2.5
Pb 21.9 20.4 40.0 33.7 14.9 11.2 23.9 214
Osszeg | 3433.5 - | 2859.3 - | 2018.3 -| 2712.8 -

PM10 | 16247.0 | 9890.0 9583.0 | 6685.0

PM2 23501.0 | 13465.0 19581.0 [ 11324.0
Szén 3242.1 1713.1 2024.0 1257.0

11. tablazat. A debreceni és nagyivani kétfokozati mintavevivel mért aeroszol mintak PIXE
modszerrel, tomegméréssel és a fényvisszaverddésen alapuld elemi szén méréssel kapott
sszesitett adatai. Valamennyi adat ng/m’-ben van megadva.

A finom moddusu aeroszol (PM2) esetében az eltérés a finom frakcidban jelentkezd elemi

szénnel (korom) magyarazhatd. Fényvisszaverddésen alapuld (Smoke stain reflectometer)
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mérdmiszerrel meghataroztuk a finom moédusu debreceni és nagyivani mintdkon az elemi
szén tartalmat is. Az elemi szén mennyisége Osszemérhetd a PIXE-vel mért 6sszes tomeggel.

A 31. &brédn az elemi szénnek és a PM2 tomegnek az idébeli valtozasa lathato.
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A 31. abran feltiintetett PM2 mennyiségének ismeretét magyarorszagi varosi €s
hattérteriiletre vonatkozoan azért is fontosnak tartom, mert a levegdmindségi (EPA)
standardok 1997. masodik felében az USA-ban bevezetésre keriild 1) szabalyozasa

(http://ttnwww.rtpnc.epa.gov) szerint a PM2.5-re (a 2.5um-nél kisebb atmérdji
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aeroszolrészecskék 0Ossztomegére) kivannak bevezetni hatarértéket, amelynek éves
atlagértékére 15 pg/m’-t a 24 oras atlagra pedig 50 pg/m’-t hataroznak meg. Az Eurdpai
Ko6zosségnek hasonloak az irdnyelvei. Tudomasom szerint Magyarorszagrol ezek az elsd
olyan adatok, amelyek a finom modust 6ssztomegre vonatkozé nemzetkozi 6sszehasonlitast
tesznek lehet6vé.

Tovabbi becslést végezhetiink a mintdban 1évé konnyl elemekre annak alapjan, hogy
a leveg6ben 1évé kén mindig szulfat, a legtobb esetben (NH4),SOs (ammoéniumszulfat)
ezutan fennmarado kiilonbségért a szerves szén komponens felel. Ennek meghatarozasa
azonban mar bonyolult szerveskémiai hatteret igényel. Mint latjuk, van némi remény arra,
hogy a légkdri aeroszol teljes Osszetétele meghatarozhatd legyen, azonban ehhez ujabb,

0sszehangolt interdiszciplinaris kutatasi programok sziikségesek.
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6. Egyéb analitikai alkalmazasok az ATOMKI-ben

A teljesség kedvéért ebben a fejezetben roviden Osszefoglalom azokat a
vizsgalatainkat, amelyeket az aeroszolvizsgéalatok korén til mas tudoményteriileten dolgozo

kutatokkal egytittmiikodésben végeztiink.

6.1. Biologiai mintak elemosszetételének vizsgalata.
6.1.1. Sziilészeti vérmintak

A DOTE Sziilészeti és NOgyogyaszati Klinikdjaval egyiittmiikddve (1982-1985)
terhes noktdl szarmazod vordsvértest és plazma mintdkon végeztink nagy szamu PIXE
analizist. A kutatdsokat az motivalta, hogy irodalmi adatok [41- 48] szerint a nyomelem
koncentraciok az anya vérében és mas szerveiben megvaltoznak a terhesség soran
végbemend fizioldgiai és patologiai folyamatok hatdsira. Az anya szervezetének nyomelem
ellatottsaga viszont hatdssal van a terhesség lefolyasara és a sziiletendé magzat egészségére
is.

Célunk egyrészt az volt, hogy a terhesség soran a terhességi id6 fiiggvényében
kovessiik a mikro- és makroelem koncentraciok valtozasat, mésrészt, hogy megvizsgaljuk,
milyen valtozasokat okoz a cukorbetegség a l1étfontossagl- és nyomelemek anyagcseréjében
a terhesség idején az egészségesek anyagcseréjéhez képest.

Kozel 500 mintat analizaltunk. A mintdk egy része egészséges terhesektdl, a masik
része inzulinnal kezelt cukorbeteg kismamaktol szdrmazott a terhesség 24. és 40. hete kozotti
idészakbol. A vért centrifugalassal szétvalasztottak plazmara és vordsvértestre, mindkét
analizisénél belsd standardként hasznaltunk a mM/l egységben meghatdrozando
koncentraciok szamitdsdhoz. A plazmat ¢és a vorOsvértestet fagyasztva szaritds utan
poritottuk, homogenizaltuk. A porb6l 10 mm atmérdjii 2 mm vastag tablettakat préseltiink
plexibdl késziilt présszerszam segitségével. A vordsvértest mintdkban a S, Ca, P, K, Cl, Fe,
Zn, Cu, Rb, Br, a plazma mintdkban pedig a S, Ca, P, K, Cl, Fe, Zn, Cu, Ni, Br elemek
volt mindkét csoportban, a tobbi elemé a két csoportra szignifikansan eltért. A P, S, Ni, Cu

nagyobb, a K, Fe, Zn kisebb mennyiségben volt jelen a cukorbeteg terhesek plazméjaban,
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mint az egészségesekében. Szignifikdnsan magasabb volt a P, S, CI, Fe, Zn és Rb
koncentracioja a cukorbetegek vorosvértest mintaiban az egészségesekéhez képest.

Részt vettiink a koncentracié adatok statisztikai értékelésében is. Az eredményeket
kozosen publikaltuk [49], [50], [51]. Tekintettel arra, hogy ezek a vizsgalatok orvosbiologiai

vonatkozasuak, az eredmények nem tartoznak szorosan a jelen dolgozat vélasztott témajahoz.

6.1.2. Radioldgiai vérmintak

Irodalmi adatok szerint [52] egéren végzett teljes test gamma-besugarzast kovetden a
kalium, kélcium, vas, réz, cink és rubidium koncentracidja a vérben megvaltozott. A valtozas
a sugarzasi dozissal korrelacidoban volt.

Felmertilt a kérdés, hogy a DOTE Radiolégiai Klinik4djan gamma sugérzassal kezelt
betegek vérében a kezelés hatdsara valtoznak-e az elemkoncentracidok és ha igen milyen
mértékben.

Els6 vizsgéalatunkban olyan betegek vérmintait analizaltuk, akik rosszindulati daganat
operacioval tortént eltavolitasat kovetden kaptak a mutéti teriileteket érintdé gamma
sugarkezelést. Meghataroztuk a P, K, Ca, Fe és Zn koncentracioit a plazmaban és a
vordsvértest mintakban. Nem tapasztaltunk szisztematikus valtozast a vér elemosszetételében
[53]. Ezt kdvetden telekobalt besugérzassal kezelt 6t olyan paciens vérét analizaltuk, akiknél
a korabbi esethez viszonyitva nagyobb csontveldteriiletek kaptak besugarzast. Vizsgaltuk a
sugarzas hatasat a P, S, Cl, K, Ca, Cr, Mn, Ni, Cu, Zn, Br és Fe koncentracidira. A
vizsgalatok eredménye szerint [54] a betegek egy részénél, akiknél csak kis csontvelOdteriiletet
érintett a besugarzas, a kezelés kovetkeztében nem valtozott meg az elemek koncentracioja.
A betegek azon részénél, akiknél nagyobb csontveldteriiletet érintett a besugarzés, a
plazmaban megjelend toxikus hatdsu vas koncentracioja folyamatosan novekedett a kezelés
idején, majd a kezelés befejezését kovetden az eredeti értékre allt be. A tobbi elem

mennyisége valtozatlan maradt.

6.1.3. Novényi mintak

A Kertészeti Egyetem Zoldségtermesztési Intézetével kozos OTKA palyazat
keretében ndvényi levelek mikroelem Osszetételének permetezdszerek és miitragyak hatasara

bekodvetkezd megvaltozasat kivantuk vizsgalni PIXE modszerrel.
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A sargadinnyén végzett novényvéddszer doziskisérletekben fémtartalmu hatéanyagot
tartalmazo novényvéddszereket - Dithan M 45 (Mn), Rézoxiklorid (Cu) és Zineb (Zn)-
hasznaltunk. A novények a kiilsd szennyezddés elkeriilésére iiveghazon beliili, elszigetelt
klimakamraban voltak elhelyezve. Megallapitottuk, hogy a fémhatdéanyag a mintdkban
megjelent, és az elemek koncentracidja a dozis fiiggvényében nem linearisan valtozott,

hanem telitddési hatast mutatott. Az eredmények egy részét a [55] kozleményben publikaltuk.

6.2. Régészeti mintak PIXE analizise

A PIXE ¢és a PIGE (proton indukalt gamma emisszié) analitika modszerek egylittes
alkalmazaséaval az elemkoncentraciok alapjan osztdlyoztunk magyarorszdgi muzeumokban
talalhato, romai korbol szarmazo iivegszerli leleteket. A vizsgalt mintak tobbsége Panndnia
(Sopianae, Intercisa) romai kori sirjaibol, néhany pedig a Romai Birodalom tertiletén kiviilrol
(barbaricum) szarmazott. A tobbnyire ovalis alaku lapos kis miitargyakon hossziranyban két
atmend furat talalhatd. Az egyik feliiletiik sima, a masikon pedig kiilonb6z6 mintak (Gorgo
fej, maszk, portrék) talalhatok. Készitésiik feltételezett ideje az ikonogréfiai és stilisztikai
elemzések alapjan az iddszdmitasunk utani harmadik ¢és negyedik szazadra teheto.
Valosziniileg iivegpecsétként szolgéaltak araszallitds soran, a kozonséges Olompecsétet
helyettesitve. Az iliveg elemi Osszetételének ismerete (a lathatod sajatossagok mellett) tovabbi
informaciot szolgaltathat ahhoz, hogy ezen régiségek készitési modjara, eredetére lehessen
kovetkeztetni.

Meghataroztuk 26 minta elemi 0sszetételét. A Si, P, S, Cl, K, Ca, Ti, Cr, Mn, Fe, Co,
Ni, Cu, Zn, Sr, Zr, Ba és Pb koncentraciéit PIXE- a Na, Mg, Al és Si koncentraciéit PIGE-
modszerrel mértilk meg [56]. Az adatok klaszteranalizise a lathato jegyek alapjan kapott

csoportositast timasztotta ala.

6.3. Gyorsitocso iiveg kombinalt PIXE és PIGE analizise

Boroszilikat livegeket alkalmaznak Van de Graaff gyorsitokban nagyfesziiltségii
szigeteloként. PIXE ¢és PIGE technikdval néhany eltérd dsszetételii boroszilikat tiveg mintan

elvégzett vizsgalataink szerint az liveg szigeteld tulajdonsagai és az elemi Osszetétele kozott
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egyértelmii 0sszefliggés van. A boroszilikat tivegek szigetel6képessége javul, ha a bor €s az

aluminium koncentracidja novekszik, a natrium tartalom pedig csokken [57].

6.4. Elelmiszeripari mintak PIXE analizise

Megbizasos szerz0dés keretében tejpor, porpaprika, tejfehérje és édes savopor makro
¢s mikroelem Osszetételét hataroztuk meg 1986 és 1989 kozott. Méréseink a Kertészeti
Egyetem Elelmiszeripari Fdiskolai Kara G-8-093 szamu MEM altal (TKA forrasbol)
finanszirozott kutatds fejlesztési munkdjahoz kapcsolddtak, kiegészitve az adott témaban
folyo egyéb vizsgalatokat elemi 0sszetétel meghatarozasokkal. Ebben a keretben

a. PIXE modszerrel vizsgéaltuk a vassal adalékolt tejpormintdkat, a gyartasi
folyamat beviteli hatasfokanak ellendrzése céljabol,

b. a tejpor makro- ¢és mikroelem-Osszetételét a gyartadsi folyamattal
parhuzamosan egy €ven keresztiil, havonta vett mintdkon vizsgaltuk, az elemi
koncentraciok szezonalis valtozasat kdvettiik nyomon,

C. a kiilonb6zo termdhelyrdl szarmazo fliszerpaprika mintak elemdsszetételének
vizsgalata az egyes elemek koncentracidi kozott szignifikéns eltérést mutatott.

Ezen vizsgalatok eredményeit partnereink nemzetkozi konferencidkon (ESNA: European
Society of Nuclear Methods in Adriculture) megtartott eldaddsokon €s mas hazai forumon

[58] ismertették.
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7. Osszefoglalas

A dolgozatom elsé részében azokat a méréstechnikai fejlesztéseket foglaltam Ossze,
amelyeket annak érdekében végeztem, hogy a PIXE (t6ltott részecske indukalt
rontgenemisszid) modszer az Atommagkutatd Intézetben rutinanalitikai modszerré valhasson
¢és ezaltal minél tobb olyan tudoméanydg szamara elérhetd legyen, ahol a nyomelem
kutatdsban ez a modszer mas kémiai analitikai modszerek mellett, vagy helyett tovabbi
lehetdséget biztosit 01j ismeretek szerzésére.

1. Egy olyan belsé nyaladbos, vakuum alatt miikodé PIXE mérékamrat terveztem amelyben
lehetdség van az analizdlandé minta elemdsszetételének abszolit koncentracidoban vald
meghatarozasara, vékony (a proton nyaldb energiavesztesége elhanyagolhatd), végtelen
vastag (a proton teljesen lefékezddik) €s ismert vastagsagu szigeteld vagy vezetd, szilard
halmazallapoti mintakban. Egy nyaldbformalé (kollimator) rendszert készitettem, amely
segitségével megoldhatd a szekunder elektronok zavard hatdsatél mentes drammérés a

kamraban. (11./5. kozlemény.)

meghatarozasat. A vékony mintakra vonatkozo elméleti ¢€s kisérleti kalibracio
eredményének dsszehasonlitdsabol megallapitottam, hogy a dolgozatban vazolt mérési és
kiértékelési eljarast alkalmazva a mérérendszeriinkon végzett elemkoncentracio
meghatdrozas atlagos pontossiga 5%. A vékony mintdkra vonatkozd kalibracioval
kapcsolatos eredményeket a 11./5. kozleményben kozoltem. Vastag fém standard mintékat
analizaltam annak ellenérzésére, hogy a spektrum-kiértékelé program mennyire pontosan
veszi figyelembe a masodlagos gerjesztést és a mintdk vastagsdgabol eredd
matrixhatasokat. A PIXE-vel mért és a standardra megadott koncentracié ardnyanak
atlagara 1.04 +£0.03 értéket kaptam. A tObbszordsen atfedé6 L vonalakat tartalmazo
rontgenspektum kiértékelésének ellendrzésére ritkafoldfémekkel addicionalt tivegstandard
analizisével meghatdroztam a PIXE/standard aranyt, amelynek atlagéara 1.01+0.08 adodott.
Az eredmények a 11./20. publikacidban talalhatok.

3. Tevékenyen részt vettem a NAU altal megrendelt PIXE mérdrendszer tervezésében. Ehhez
a kamrahoz egy olyan zardlapot terveztem, amely lehet6vé tette a nyalabnak a levegore
valo kihozasat (kihozott nyalabos PIXE) azért, hogy olyan mintékat is lehessen analizalni,
amelyeket méretiik, vagy egyéb ok miatt nem lehet a mérékamra belsejébe helyezni. Az
elkésziilt hét mérokamra miikodését itthon ellendriztem, a kamrara vonatkozo hasznalati

utasitast elkészitettem. A kamrak egyikét a NAU szakértéjeként magam installdltam a
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Koreai Népi Demokratikus Koztarsasadg févarosaban Phenjanban.

A dolgozat masodik felében ismertettem a sajat mérérendszerliinkdn végzett analitikai

alkalmazasokat, els@sorban a 1égkdri aeroszol kutatas teriiletén, amelyet a bevezetésben leirt

OTKA programok és a NAU CRP keretében végeztiink.

4. Az OMSZ Kozponti Légkorfizikai Intézetével kozos, a regionalis jellemzdkre, a hosszu-
¢s rovidtavu transzportra vonatkozdé vizsgalataink 11./10., 14., 21. kozleményekben
publikalt eredményei koziil a mintdk mérését, az analitikai adatok meghatdrozésat és az
ezekbdl szamolt dusulési tényezoket és atlagkoncentraciokat sajat eredménynek tekintem.
Ezeknek az adatoknak a felhaszndldsaval a fenti harom kézleményben kozolt 1égkorfizikai
¢s meteorologiai kdvetkeztetésekre az illetd teriilet szakemberei jutottak.

5. Tobb mint 500 (az ATOMKI udvaran gyQjtott) minta PIXE analizisével nyert
elemkoncentracié adataibol meghataroztam az éves, téli és nyari atlagokat, a dusulési
tényezoket, amelyek alapjan az elemeket vagy a természetes vagy az antropogén eredetli
csoportba soroltam. 1992. és 1996. vége kozott a 1égkori aeroszolt alkotd elemek éves
atlagkoncentracioinak statisztikai értékelése szerint (95 %-os megbizhatdsagi szinten) az
Al Si, Ca, Ti és Fe éves atlagkoncentracioi ndvekedtek, a K, Mn, Zn elemeké csokkentek.
Az Pb, Br, P és V elemeké nem mutatott szignifikans valtozast. Megallapitottam, hogy az
Al Si, Ca, Ti és Fe elemek téli atlagkoncentracioja kisebb a nyarinal, a Cl, K, V, Cu, Zn,
Br, Pb elemeké pedig nagyobb. A fdkomponens analizis négy olyan forrast eredményezett,
amely a debreceni varosi levegét szennyezi. A legerésebb forras a talaj, a masodik a
kozlekedés, a harmadik a szén- és olajtiizelés, a negyedik vegyes ipari forras. (11./30.,32.
kozlemény).

6. A debreceni ¢és a hortobagyi két méretcsoportra szepardlt aeroszol mintdk durva
moédusanak analitikai adatai alapjan megallapitottam, hogy az Al, Si, K, Ca, Ti és Fe
elemek téli atlagkoncentracioja kisebb a nyarinal, a S, Cl, Pb elemeké pedig nagyobb. A
V, Cu, Zn és Br nem mutat szignifikans szezonalis valtozast. A finom moddus analitikai
adatai szerint a Zn, Br, Pb és a fliitdanyagokra (fa, szén, olaj) jellemzd elemek (K, Mn, S,
ClL, V,) téli atlagkoncentracioi a debreceni S adat kivételével nagyobbak télen, mint
nyaron. A fékomponens analizis ezekre a mintdkra is négy forrastipust adott, amelyek az
5. pontban leirtakkal azonosak de a forrdsok sorrendje a hortobagyi aeroszolra mas mint a
debrecenire. A finom modusu aeroszol legerdsebb forrastipusa a gépjarmuforgalom. (11./
31. és 32. kozlemény)

7. A dolgozatban 0sszefoglaltam azokat az egyéb analitikai vizsgalatokat is amelyeket mas
tudomanyteriileten (sziilészet 11./4., 8., 9., radiologia 11./3., 13., régészet 11./25.) dolgozo

kutatokkal egylittmiikddve végeztem.
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8. Summary

The main subject of this thesis was to summarize the results of our investigations in
connection with PIXE (Particle Induced X-ray Emission) method, and its analytical
applications in atmospheric aerosol research, and in other disciplines.

An aluminium alloy irradiation chamber has been constructed, and installed on one of
the beam lines of the 5 MV Van de Graaff accelerator of the Institute of Nuclear Research of
the Hungarian Academy of Sciences. This chamber was fitted with a diffuser foil to obtain
homogeneous beam profile, exchangeable collimators to define the beam size, and X-ray
absorbers. It was fitted with an electron source, too, in order to reduce enhanced electron
bremsstrahlung appearing on insulating samples as a consequence of their charging up. A
semiautomatic system with standard slide frames was used for sample changing. Special
attention was paid to the accurate measurement of the proton beam intensity. The chamber
itself forms a Faraday cup insulated from the ground. A three-element collimator system with
properly adjusted voltages on the elements was used for suppressing effects of secondary
electrons released from sample and diaphragms.

K and L line calibration has been performed for the above PIXE setup by independent
use of experimental and theoretical methods. In the former case, thin film standards of known
thickness were applied, while in the latter one cross section values were derived from
different theoretical models. As a result of the work, an accurate calibration of the setup has
been obtained and it was shown that experimental and theoretical techniques used lead to
calibration curves which fit each other reasonably well (paper: 11./5.). The same procedure
can well be used in analysing thick samples, supposing that matrix effects (enhancement
effect due to the secondary excitation) are taken into consideration (paper: 11./20.).

The PIXE chamber constructed for the International Atomic Energy Agency is also
described in this thesis.

Our main application field, described in the thesis is the elemental analysis of
atmospheric aerosol. A suspension of solid or liquid particles in the air is called atmospheric
aerosol. Particle size ranges from 0.001 to over 100 pm. Aerosols are usually stable for at
least a few second and some cases may last a year or more. Primary aerosol (coarse mode
aerosol, particles with diameter above 2 microns) has particles that are introduced directly
into the atmosphere. Secondary aerosol (fine mode aerosol, particles with diameter between

0.05 and 2 microns) has particles that are formed in the atmosphere by chemical reactions of
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gaseous components. Sources of particles can be natural or anthropogenic. The main natural
sources are windblown dust, sea salt spray, volcanoes, forest fires and biogenic sources. The
major anthropogenic emissions come from the combustion of coal, oil, petrol and wood,
refuse incineration and metallurgy.

The types of sources are more or less the same all over the World but concentration
ratios of noncrustal components of selected minor and trace elements may be characteristic
for a geographic region because of the specific structure of fuel combustion, industrial
activities and transportation.

As a part of the national research programme, elemental concentrations for minor and
trace elements were measured systematically by PIXE method on samples collected rural
sites of Hungary. The data obtained were used to deduce vanadium-related concentration
ratios. These ratios were used as tracers in following long distance transport of air masses.
(papers: 11./10., 14.) Wind sector related signatures revealed a major contribution of
Middle-East Europe to the atmospheric aerosol loading in Europe. (paper: 11./21.)

Changes in the elemental concentration of urban aerosol have been followed between
1992-1996. Yearly, winter and summer averages of elemental concentrations have been
calculated together with enrichment factors. Principal components analysis has derived four
factors, elemental source profiles and contributions of various sources. (paper: 11./30.)

Within the frame of an IAEA Co-ordinated Research Programme urban and rural
aerosol sampling has been performed with "Gent" stacked filter unit and the samples were
subjected to PIXE elemental analysis. The purpose of the programme was to further promote
the use of nuclear-related analytical techniques, to identify major sources of air pollution, to
obtain comparative data on pollution levels in areas of high and low pollution. The total mass
of coarse mode (PM10) and fine mode(PM2) aerosol has been measured. The black carbon
(BC) content of fine mode aerosol was determined by a Smoke Stain Reflectometer. Yearly,
winter and summer averages of elemental concentrations have been calculated together with
enrichment factors. Principal components analysis has derived four factors, elemental source
profiles and contributions of various sources. The order of factors obtained in rural site is
different from the urban one. Our data have been submitted to central evaluation to
international data centers. (papers: 11./ 31., 32.)

PIXE method has been used in several interdisciplinary applications to obtain micro-
and macro-elemental concentrations in close collaboration with scientist working in biology

(11./3.,4.,8.,9.,13.), archaeology (11./25.), horticulture and food production.
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10. Koészonetnyilvanitas

Mindenekeldtt megkdszonom témavezetdémnek, Dr. Szabd Gyulanak az évek soran
nyujtott szakmai segitségét a felmeriilt problémak megolddsdban, Onzetlen tdmogatasat

abban, hogy ez a dolgozat elkésziilhetett.

Koszonettel tartozom Dr. Koltay Edének, hogy a vezetése alatt indult, a dolgozat
targyat képezdé programokban lehetdséget biztositott szamomra, hogy a PIXE modszert és
alkalmazasi teriileteit a téma ¢élvonaldhoz tartozd intézetekben tanulmanyozhattam, hogy
munkdamat mindvégig figyelemmel kisérte, és segitett az eredmények értékelésében,

bemutatasaban.

Osztalyunk mindazon (volt és jelenlegi) munkatarsanak is koszonettel tartozom, akik
a mérések ¢és adatértékelések sordn kritikus és célratord megjegyzéseikkel, tanacsaikkal

segitették a munkamat.

Koszonom az Elektrosztatikus Gyorsitok Osztalya volt €s jelenlegi mérnokeinek és
operatorainak a technikai problémak megoldasaban nyujtott készséges ¢&s Onzetlen

segitségeit.

Hélaval tartozom Dr. Mészaros Erné akadémikusnak, hogy az altalunk nyujtott PIXE
modszernek sajat kutatasi teriiletén vald alkalmazasaval, OTKA kutatdsi programjaiba valo
bevonasaval és a kozos publikaciok létrehozasaban kifejtett fontos kutatdi tevékenységén
keresztiil hozzajarult ahhoz, hogy munkank egyre szélesebb korben valt ismertté a hazai és a

nemzetkdzi tudoméanyos forumokon.
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