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Bevezetés

A 1égkori aeroszolok, és kiillondsképpen az antropogén eredetil
részecskék, szamos globalis kornyezeti problémaval - klimavaltozas,
ozonlyuk, levegészennyezés €s egészségiigyi hatasok - allnak kapcsolatban.
Ahhoz, hogy megérthessiik hatdsaikat, valamint légkorfizikai és
légkorkémiai folyamatokban jatszott szerepiliket ismerni kell a 1égkori
aeroszol mennyiségét, méreteloszlasat és Osszetételét, valamint ezek idobeli
és térbeli valtozasait.

Az alacsony kimutathatosagi hatarokkal jellemzett multielemes
analitikai modszer, a PIXE (részecske indukalt rontgenemisszid) kiillondsen
jol alkalmazhat6 a 1égkori aeroszol kutatasokban, amikor is nagyszamu, kis
anyagmennyiségli minta gyors, komplex vizsgalatat kell elvégezni.

Az aeroszol elemi Osszetételének vizsgalata mellett egyre inkabb az
érdeklodés elbterébe keriilt az egyedi szemcsék elemzése, azok fizikai,
kémia ¢és morfologia jellemzdinek meghatdrozdsa. A fény- és
elektronmikroszkopiai vizsgalatokat hasznosan egésziti ki a PIXE modszert
pasztazd mikronyalab technikaval kombindlé Un. mikro-PIXE modszer.
Ennek  segitségével széles rendszamtartomanyban, az elektron
mikroszondanal akar két nagysagrenddel jobb detektalasi érzékenységgel,
kozel 1 pm-es térbeli feloldassal lehet informaciot nyerni az aeroszol minta,
¢és azon beliil az egyedi szemcsék tulajdonsagair6l.

Celkituizés

Bekapcsolodva a Magyar Tudomanyos Akadémia Atommagkutatd
Intézetének (ATOMKI) Elektrosztatikus Gyorsitok Osztalyan folyo 1égkori
aeroszol kutatasokba, PhD munkdm célja varosi és barlangi aeroszol
vizsgalata volt az osztalyon végzett PIXE €s mikro-PIXE analizisek alapjan.
Ehhez 1j, méret szerinti szeparaciot valamint megadott iddfeloldast,
folytonos mintavételt lehetové tevd technikdk (kaszkad impaktor,
“streaker”) bevezetése valt sziikségessé, és munkam soran keriilt sor ezek
elso alkalmazasara.

A varosi aeroszol vizsgalatok a debreceni régiora jellemz6 aeroszol
meéret szerinti eloszlasanak, elemdosszetételének, szezonalis valtozasanak,
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valamint szennyez0 forrasainak meghatarozasara iranyultak Debrecenben és
egy hattérteriileten (Hortobagyi Nemzeti Park) gyiijtott aeroszol mintak
alapjan.

A Dbarlangi kutatds célja az volt, hogy kiterjesztve a
légkorkutatashoz  kifejlesztett  standard  mintavételezési  technikak
alkalmazasat a kozel 100 %-os relativ paratartalmii barlangi kdrnyezetre,
meghatarozzuk a barlangi aeroszolok - s benne a kiils6, antropogén eredetii
szennyezOk - Osszetételét, méreteloszlasat, a barlangjaratok mentén vald
eloszlasat és terjedését, szezonalis valtozasait és forrasait.

Kisérleti modszer

A varosi aeroszol vizsgalatahoz gyljtétt aeroszol mintak
Debrecenben, az ATOMKI udvaran 1évé mintavételi allomasrol, valamint a
Hortobagyi Nemzeti Park teriiletén 1évo, hattérteriiletnek szamito
mintavételi helyrél szarmaznak. A barlangi aeroszol vizsgalatok helyszine
Budapesten a siirin lakott Roézsadomb alatt fekvd, a nagymértékil
beépitettség miatt komolyan veszélyeztetett, barlangterapids célokra
hasznalt Szemld-hegyi-barlang volt.

A mintavételek sordn hasznaltunk integralis egyfokozatl, az
egyszerli méret szerinti szeparalast lehetdve tevo kétfokozatih mintavevoket,
az aeroszol méreteloszlasanak megallapitasahoz hétfokozati kaszkad
impaktort, valamint az aeroszolkoncentracioban bekovetkezé gyors idobeli
valtozasok nyomonkdvetésére egy ,,streaker” mintavevot.

Az aeroszolminta teljes tomegét egy 1 pg pontossagu Sartorius
mikromérleggel hataroztuk meg.

A mintak PIXE analizise az ATOMKI 5 MeV névleges fesziiltségli
Van de Graaff gyorsitdjanak jobb 45°-0s nyalabcsatorndjan 1évé PIXE
mérdkamraban tortént, a mintak besugarzasahoz 30-40 nA aramu 2 MeV-es
protonnyaldbot hasznaltunk. A mikro-PIXE méréseket ugyanennek a
gyorsitonak 0°-os nyalabcsatornajan tizemel6 pasztazo proton mikroszondan
végeztik. Ez utdbbi eljarasnal 1-2 um atmérdjt 20-30 pA aramua 2 MeV-es
protonnyalabbal bombaztuk a mintat. A mintakon eldszoér 100x100 umz—
es vagy 250x250 um’-es teriileteken pasztazé iizemmodban elemtérképeket
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vettiink fel, majd az ily modon fOdsszetevoik altal lokalizalt Gsszes
szemcsén teljes rontgenspektrumot felvevd PIXE pontméréseket végeztiink.

A spektrumok kiértékelése, az elemkoncentraciok meghatarozasa a
PIXYKLM szamitogépes programmal tortént.

Az adatok tovabbi értelmezését (természetes és mesterséges eredetil
komponensek szétvalasztisa, a forrasok meghatarozasa, egyedi szemcse
vizsgalatoknal a szemcsék csoportositasa, stb.) a dusulasi tényezok
modszerének, valamint az adathalmazon alkalmazott statisztikai modszerek
(fékomponens analizis, hierarchikus klaszteranalizis) segitségével végeztiik.

Eredmények

Uj tudomanyos eredményeim, az értekezés témakorében megjelent
kozlemények hivatkozasi szamanak feltiintetésével, az alabbi tézispontokba
foglalhatok 6ssze:

Varosi aeroszolra:

1) A varosi (Debrecen) és hattérteriileten (Hortobagyi Nemzeti Park)
egyiddben gytijtott, finom és durva frakcidra szeparalt aeroszol mintak
vizsgalata alapjan meghataroztuk a régiora jellemzO aeroszol méret
szerinti eloszlasat, elemosszetételét, szezonalis valtozasait, valamint
forrasait. Megallapitottuk, hogy a hattérteriileti koncentracio értékek
altalaban kisebbek, mint a varosi aeroszol elemkoncentracioi, és a
kiilonbségek a durva frakcidban nagyobbak. A talaj eredetli elemek (Al,
Si, Ca, Ti, Fe) koncentracidéi a durva frakcion mindkét mintavételi
helyen nyaron nagyobbak, mig az antropogén forrasokbdl szarmazo
elemek (S, Cl, V, Cu, Zn, Pb) koncentracio eloszlasaban téli maximum
van. Az elemkoncentraciok lokalis széliranyoktdl vald fiiggésének
vizsgalatabol megallapitottuk, hogy a talaj eredetli elemek eloszlasaban
egy E-D tengelyli aszimmetria figyelheté meg, amely a régié talajtani
szerkezetével magyarazhat6. Fokomponens analizis segitségével
hattérteriileti mintak esetében harom, mig a varosi aeroszolra négy
forras volt elkiilonithet6. A durva modusban a legerésebb forras a talaj,
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2)

3)

ezutan kovetkezik a gépjarmiiforgalom, a szén- és olajtiizelés a
harmadik, mig a negyedik vegyes ipari forrds. A hattérteriileti
aeroszolra a masodik és harmadik forras egybeolvad. Finom modust
aeroszol esetében az els6 két forras sorrendje felcserélédik. (3)

Az Gjonnan iizembe helyezett két 0j, az intézetben eddig még nem
hasznalt mintavevd, a kaszkad impaktor és a streaker segitségével
vizsgalatokat végeztem a debreceni aeroszol méreteloszlasanak,
valamint gyors idébeli valtozasainak nyomonkovetésére. Az egyes
elemekre kapott atlagos méreteloszlasok alapjan megallapitottam, hogy
a talajeredetii elemek méreteloszlasdban egy modus van: a durva
modus, amely Debrecen homokos talajtani adottsagainak megfeleléen a
8 um feletti méretfrakciokban jelenik meg, mig az antropogén eredeti
elemek méreteloszlasaban az akkumulaciéos modus dominal a 0,25-0,5
pm-es mérettartomanyban. A streaker mintavevd segitségével
nyomonkdvettem az 1998-as augusztus 20-i viragkarnevalt magaba
foglald héten a debreceni aeroszolban a felduzzadt tinnepi forgalom, a
felvonulas és tlizijaték miatt bekdvetkezett gyors idobeli valtozasokat,
valamint ennek lokalis id6jarasi paraméterektdl valo fliggését. (4)

A varosi és a hattérteriileten kétfokozati mintavevével valamint
impaktorral gy(ijtott mintakon a durva frakcion végzett egyedi szemcse
vizsgalatok és hierarchikus klaszteranalizis segitségével megallapitottuk
az egyes részecskecsoportok elemosszetételét, lehetséges kémiai
Osszetételét és forrasait. Az analizis soran két nagy részecskecsoport
kiiloniilt el: a sziliclummal és a kalciummal jellemezhetd
részecskecsoportok, amelyek tovabbi kisebb csoportokra oszlottak. Igy
kiilonbséget tudtunk tenni a kdrnyék kiilonboz6 talajtipusai kozott
(kvarc részecskéket tartalmazé homok, aluminium-szilikat asvanyokbol
allo 16sz, a Hortobagyra jellemz6 sos talajok), és szét tudtuk valasztani a
varosra €s a kornyékére jellemzO  részecsketipusokat. A
részecskecsoportok kiilonb6z6é méretfrakcidkon vald eloszlasanak
vizsgalatabol megallapitottam, hogy a nagyobb mérettartomanyokban (8
pm felett) foleg a Si tartalmi részecsketipusok a jellemzoek, mig a Ca
tartalmi részecskék inkabb a kisebb méretfrakciokban (2-8 pm)



talalhatéak. Az antropogén eredetlii szennyezék (S, Cl, V, Cu, Zn)
nyomokban minden méretii és fajtaju részecskén megtalalhatoak,
jelezve, hogy ezek ratapadnak a természetes eredetii szemcsék
felszinére. (1, 5)

Barlangi aeroszol:

4)

5)

6)

A mintavétel és méréssorozatok soran bebizonyitottam, hogy a 1égkdri
kutatashoz kifejlesztett mintavételi technikak kis valtoztatdsokkal
alkalmazhatok a nagy relativ paratartalmi barlangi kdrnyezetben, és a
PIXE modszer jo hasznalhatdé az ily modon nyert aeroszol mintdk
elemosszetételének meghatarozasara.

A mérések eredményeképpen megallapitottam, hogy a kiilsé levegd, és
vele egyiitt a szennyezések behatolnak a barlangba, és a barlangi
légaramlasokkal egészen a barlang mélyéig eljutnak, bar a légkori
szennyezés koncentracioja egyre csokken a barlangban megtett
tavolsaggal. A terapids teremben mar csak minimdlis mennyiségben
vannak jelen a kiviilr6l jové szennyezddések. Jollehet az alkalmazott
nagy érzékenységli analitikai modszernek kdszonhetéen a budapesti
levegd antropogén eredetli szennyezettségének nyomai kimutathatok a
Szemld-hegyi-barlangban, a mért koncentraciok a fokozottan védett
lakott teriiletekre érvényes hatarérték 1/10 részénél is kisebbek. A S, Cl,
Cu, Zn, Br és Pb mint nyomjelzdk, teljes bizonyossaggal tuddsitanak a
kiilszini és barlangi levegd kdlcsonhatasarol, és indikaljak a fokozott
bearamlas helyeit. (2, 6, 7)

Informaciot nyertem a SzemlO-hegyi-barlang terapids termeiben a
barlangi aeroszol Osszetételére €s méreteloszlasara, aminek ismerete
kiilonosen fontos a barlangterapia szempontjabol. Megallapitottam,
hogy a két mintavételi helyen nagy kiilonbség van az egyes elemek
Agyagos- teremben a Si, mig a terdpia helyszinén, az Orias-folyosoban
a Ca a dominans elem. Megfigyelheté volt, hogy a Ca joval nagyobb
koncentracidoban van jelen a barlangban, mint a varosi aeroszolban. A
természetes eredetii elemek méreteloszlasaban a durva modusu csucs a
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7)

8)

barlangi agyagszemcsékre jellemz6é 4-8 um-es méretfrakcioban jelenik
meg, mig az antropogén eredeti elemek esetében a finom frakcios cstics
eltolodik a 0,5-2 pm-es mérettartomanyba. A  részecskeméret
novekedése a kozel 100%-os relativ paratartalomnak kdszonhetd, mivel
ebben a kornyezetben az aeroszol részecskék kondenzaciés magvakként
viselkednek, igy szemcseméretik idoben novekszik. A barlang
gyogyhatasanak szempontjabol fontos Ca nagyobb tomegben foleg a
durva frakcidban van jelen, de koncentracidja a finom frakcidban is
jelentdés, tobb mint tizszerese a varosi aeroszolban mért értéknek.
Eloszlasa a 0,5-4 pm mérettartomanyban viszonylag egyenletes, igy a
Vizsgaltam a barlangban talalhato néhany felaramléasi ponton a barlangi
»geoaeroszol” elemi Osszetételét egyszeri kiililepedéssel gytjtott
mintakon. A geoaeroszol elemi 6sszetevoi kozott S, ClL, K, Ca, Fe, Cu,
Ba volt talalhato, valamint ezeknél kdzel tizszeres mennyiségben Zn. A
geoaeroszol magas Zn tartalma azt jelzi, hogy a barlang néhany
repedésen keresztiil kozvetlen kapcsolatban van valamelyik budai
termalforras csoporttal. Habar a geoaeroszolok nem befolyasoljak
jelentésen a barlangi aeroszol Osszetételét, eredetiiknek, terjedésiiknek
és térbeli eloszlasuknak vizsgalata segithet a budai termalkarsztrendszer
keletkezésének és  formakincsének kialakulasaban  kdzrejatszo
folyamatok megértésében. (2, 7)

Az impaktorral gyiijtétt mintdkon végzett egyedi szemcse
vizsgalatokbol megallapitottam, hogy a barlangi szilard aeroszol 0
forrasai a kiillonb6z6 aluminium-szilikat asvanyokbol 4lléo barlangi
agyag ¢és a barlang falat alkot6o Ca tartalmtl aragonit €s kalcit kristalyok.
A kiils6é szennyezddések nyomait is megtalaltam a barlangi aeroszol
részecskéken: a S, Cl, V, Zn, Pb tartalmu vegyiiletek eldszeretettel
tapadnak meg Ca (valdsziniileg CaCOs3) tartalmi szemceséken. (5)



Hasznositasi lehetéségek

A varosi levegd minéségének egyik fontos jellemzdje a CO,, a NOy,
stb. koncentracioi mellett a levegdben 1év0 aeroszol mennyisége €s
Osszetétele. Méréseink szerint Debrecen varosaban, a Nagyerdd Ovezetben
levé mintavételi helyen mind a finom, mind a durva moédusu aeroszol
(szalldé por) mennyisége éves atlagban alig marad el az Eurdpai Unio altal
bevezetésre vard levegdmindségi hatarértékekt6l. Ez a tény hosszutava
intézkedéseket tesz sziikségessé a varos vezetOsége részér6l. A varosi
aeroszolkoncentraci6 felmérése és folyamatos monitorozasa segitséget
nyujthat a varostervezés iranyvonalainak kijeldlésében.

Mivel az aeroszol egészségre gyakorolt hatdsa jelentds, €s ez a hatas
erdsen Osszefiigg az aeroszolt alkotd részecskék mértével és Osszetételével,
ezért egészségiigyi szempontbol az aeroszol koncentraciojanak
meghatarozasa mellett fontos az aeroszol anyag és az alkotdé komponensek
méreteloszlasanak az ismerete is.

A barlangi aeroszolok vizsgalata kozelebb vezethet a
karsztbarlangok  tisztit6  hatdsanak és a  barlangterapia  hatas-
mechanizmusanak megismeréséhez, valamint ezen tilmenden hozzajarulhat
a budai termalkarszt barlangok keletkezésében és formakincsiik
kialakulasaban kozrejatszo folyamatok jobb megértéséhez.

A Dbarlangi  klimaparaméterek  (homérséklet, paratartalom,
légnyomas, Rn aktivitaskoncentracio, aeroszolkoncentracié és Osszetétel)
barlangi €s kiilszini egyidejii mérése elvezet a barlang és kdrnyezete kozott
fennallo kolcsonhatas leirasdhoz.

Az aeroszol komponenseinek és a barlangokban viszonylag nagy
koncentracioban jelenlévd Rn o-bomld lanytermékek méreteloszlasanak
ismerete sziikséges a barlangterapia és a Rn okozta sugarterhelés
szempontjabodl is fontos komplex tiidomodell felallitasahoz.
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