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1. Tudomanyos elézmények

A felhékben lejatsz6dd folyamatok komplex értelmezése
elengedhetetlen feltétele a légkorrel foglalkozé kutatdsoknak. A
meteoroldgia tudomanyagan beliil elsésorban a leveg6kémia
foglalkozik a légkdrben lejatsz6d6 bonyolult kémiai folyamatok
megfigyelésével, leirasaval. A levegékémiai kutatdsok kezdetét a
felszinre hulld csapadék kémiai analizise jelentette. A csapadék

kémiai Osszetételének pontosabb megismerését tette lehetévé a
mérési technika fejlédése és a mintavételi pontok (megfigyeld
&llomésok) sz&ménak ndvekedeése. A magyarorszagi megfigyel
&llomésok halézata is folyamatosan bovilt (Horvath, 1981; Haszpra,
1985), illetve a mind Kiterjedtebb csapadékkémiai vizsgélatok
hozzajarultak a hazai levegékémiai kutatasok gyarapoddsahoz. A
nemzetkdzi megfigyel6 halézatba is bevont magyar allomésok
adatait is figyelembe véve lehetéség nyilt a légkorben lejatsz6do
kémiai és fizikai folyamatok egyittes hatdsanak, térben és idében
torténd valtozasanak nyomon kdvetésére (Bozo és Mészaros, 2015).

A levegében 1évé folyékony vagy szilard halmazallapotd, un.

aeroszol részecskék (mérettartomany: 1 nm — 10-20 pm)

meghatérozo szerepét a felhék és a légkor kiilonboz6 folyamataiban
szamos kutatds igazolta. Néhany példa az aeroszol részecskékkel
kapcsolatos kutatasokra, témakorok szerint: a felhé albeddjara és igy

a globalis sugarzasi egyenleg médositasara gyakorolt hatas (Budyko,
1969; Twomey, 1974; Geresdi et al., 2006, Salma, 2006); az
egészségre gyakorolt hatds (Terraglio és Manganelli, 1967);
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kondenzécids- vagy jégképzé magként betdltdtt szerepik (Mészaros
et al., 1974; Flossmann, 1998); a felhdkben a folyadékfazisban
lejatsz6dd kémiai folyamatok révén a szulfatképzddésre gyakorolt
hatas (Mészaros, 1976; Varhelyi, 1975; Horvath, 1977; Penkett et al.,
1979; Hegg és Larson, 1990); a felhdket alkotd vizcseppekben
lejatszodo kémiai folyamatokra gyakorolt indirekt hatas (Feingold és
Kreidenweis, 2002; Kreidenweis et al., 1997; Feingold et al., 1998;
Schmeller és Geresdi, 2019).

A mérések mellett a szamitdgépes modellekkel végzett szimulaciok
adjdk a légkori folyamatok megértésének maésik alappillérét. A
szdmitogépes technika fejlédesével lehetévé valt a modellek altal
leirt Osszetett folyamatok akadr haromdimenzids szimulaldsa is.
Napjainkban szamos kutatdcsoport foglalkozik az Gn. numerikus
modellek fejlesztésével (Baklanov et al., 2014). A megfelel6
numerikus szamitasi eljaras alkalmazasa nélkilézhetetlen a
folyamatok minél pontosabb leirasa  érdekében. A
modelleredményeket a mérési eredmenyekkel validaljak.

A felhékben lejatszodd mikrofizikai folyamatok leirasara az operativ

gyakorlatban leginkébb az an. bulk sémét hasznéljak. Ennek elénye,
hogy viszonylag gyors szamitast teszt lehetévé, mivel a cseppek
méret szerinti eloszlasat egy folytonos flggvénnyel irjak le. Ezzel
ellentétben - a nagyobb szamitogépes kapacitas igénye miatt kevéshé
alkalmazott — az Un. bin séma esetén a meéret szerinti eloszlas
spektrumat meéretintervallumokra osztjdk. A bin sémdaban nincs
sziikség Onkényes feltételezésre a méret szerinti eloszlast illetden,
mivel a tdmeg- és szdmkoncentracidra felirt megmaradasi egyenletet



minden egyes ’bin’-re megoldjak. Ezaltal szdmos mérettél fliggo

fizikai- és kémiai folyamat leirdsa pontosabba teheté.

2. Célkitiizések

Kutatasom célja az aeroszol — felh6 kolcsonhatas egy eddig kevéssé
vizsgalt aspektusdnak tanulmanyozésa: a Stratocumulus felhdben
lejatszodd mikrofizikai és kémiai folyamatok bin sémaval torténd
leirasa.

A kutatdsom részletes céljai:

- a nyomgazok vizcseppben torténd
abszorpcidjanak/deszorpcidjanak, illetve a  cseppben
végbemend oxidaci6 méret- és pH  fliggésének
tanulmanyozasa;

- numerikus kisérletek végzése az egyenletek numerikus
integralasahoz szlikséges optimalis iddépés
meghatarozasara;

- a Stratocumulus felhden lejatszodd fizikai és kémiai
folyamatok kozotti kdlcsonhatés tanulményozasa;

- a felhden lejatszodd csapadékképzdési folyamatok,
valamint a nyomgazok abszorpcidja/deszorpcidja és a
vizcseppekben lejatsz0do oxidacid hatasanak
tanulmanyozésa a szulfatképzddésre.



3. Kutatasi modszerek

A vizcseppekben lejatszodo abszorpciot és kémiai reakciokat egy
nagyon erésen csatolt differencial egyenletrendszer, valamint az
elektroneutralitast kifejez6 algebrai egyenlet irja le. Az erésen csatolt
numerikus egyenletek megoldasanal 1ényeges a megfeleld id61épés
megvalasztasa. A nyomgazok vizcseppekbe torténd abszorpcidjanak
meghatarozasara az Gn. ,well-mixed” modellt hasznaltam
(Pruppacher és Klett, 1977). Az abszorpciot leird egyenletet kvazi-
analitikus kozelitéssel oldottam meg. Az S(IV) formak ((SO,)q,
HSO5, SO3%) dzon és hidrogén-peroxid altali oxidaciojat a Seinfeld
és Pandis (2006) altal megadott formulakkal és konstansokkal
hataroztam meg. A vizcseppek pH-janak meghatarozasakor
figyelembe vettem a viz, a szén-dioxid, a kén-dioxid, az ammonia és
a hidrogén-peroxid disszociacidjat, valamint azt is, hogy a

vizeseppek ammonium-szulfat részecskéken alakulnak ki.
Az alkalmazott modellek és jellemz6ik

A. Doboz modell

Doboz modellben vizsgaltam kiilonb6zd, a légkdrben is jelenlévo
gaz (szén-dioxid, kén-dioxid, ammoénia, hidrogén-peroxid, 6zon)
abszorpcidjanak, illetve az S(IV) S(VI)-4 oxidalodasanak fiiggését a
vizcseppek méretétdl (10, 20, 50, 100 és 500 pm sugarméret esetén).
A doboz modell olyan séma, ahol a megoldas csak az id6t6l fligg, a
térbeli valtozékonysagtol eltekintiink. A Kiilonb6z6 nyomgazok

eltéré kezdeti koncentracioja mellett szamoltam ki az abszorpciot és



a deszorpcidt, valamint a cseppméret fiiggvényében a kialakult oldat
pH értékét. A szén-dioxid keverési arAnya minden esetben 400 ppmv
volt. Az oxidaloszerek koziil csak a hidrogén-peroxid és az 6zon
hatasat, illetve az oxidacid pH fiiggését vizsgaltam. A szdmitasok
soran feltételeztem, hogy a nyomgazok 1égkori keverési aranya és a
vizesepp sugara id6ben allandd. Az egyenletek megoldasanak

stabilitasa fiigg a valasztott id61épéstdl (Schmeller és Geresdi, 2017).

B. Kétdimenzids kinematikai modell

Kétdimenzids, stacionarius aramlasi mezé (Grabowski, 1998;
Smolarkievicz, 1984) segitségével vizsgaltam, hogy a Stratocumulus
felh6zet hogyan befolyasolja az aeroszol részecskék kimosodasat,
valamint a vizcseppekben talalhatd ammoénium-szulfat tomegének
valtozasat. A modellezett tartomany egy kétdimenzios sik, amelynek
horizontalis és vertikalis kiterjedése egyarant 1500 m (a racspontok
tavolsaga 20 m, 75x75 racspont). Az idoben alland6 aramlasi mez6
egy felaramlasi- és egy learamlasi zonat tartalmaz. A felhékben
lejatszodo fizikai és kémiai folyamatok kétdimenzios modellezésére
un. bin sémat alkalmaztam (Geresdi és Rasmussen, 2005). Az
aeroszol részecskék kizarolag ammonium-szulfatbol allnak.

A szamitasokat kiilonbozé, a légkor szennyezettségére jellemzo
kezdeti aeroszol részecske méret szerinti eloszlasokra és kezdeti
nyomgazkoncentraciokra végeztem el. A szulfattartalma aeroszol
részecskékre vonatkozoan a kovetkezd kezdeti feltételek mellett
végeztem el a szamitasokat: (i) tiszta, 6cean feletti légtdmeg, extrém

alacsony koncentracid, (ii) oOcean feletti 1égtomeg, alacsony



koncentracid, (iii) szarazfold feletti légtomeg, magas koncentracio,
és (iv) szarazfold feletti 1égtdmeg, extrém magas koncentracio.

Erzékenységi vizsgalatokat végeztem annak érdekében, hogy
szemléltessem az ammonia koncentracid valtozdsdnak hatdsat a
szulfatképzOdésre. A cseppek elparolgasa utan visszamaradd S(VI)
(amely a HSO, és az SO,” Gsszege) és N(IIT) (amely az (NH3).q és
az NH;" 0Osszege) visszakerill a szaraz aeroszol részecske
kategodriaba, a tobbi oldott anyag pedig a 1égkorbe (gazfazisba) keriil
vissza. Ilyen médon meghatarozhat6 az ammonium-szulfat tartalma
aeroszol részecskék felhébeli tomegnovekedése a kezdeti aeroszol

részecske tomeghez képest.

4. Az eredmények dsszefoglalasa

i. A vizeseppek pH értékét meghatarozza a méret és az oldott
anyagok mennyisége. Az abszorpcié kezdeti fazisdban az ammonia
abszorpcidja dominal. Ez fliggetlen a cseppmérettdl. A higulas
tovabbi fazisaiban elészor a megnovekedett pH érték kovetkeztében
a kén-dioxid abszorpcidja né meg, valamint a mérett6l fiigg az oldott
(r=10 pm) gyorsan telitettekké valnak, addig a sugar novekedésével
a cseppek egyre késobb érik el a telitési értékek az oldott anyagokra
nézve. A legnagyobb cseppek (r=500 um) a vizsgalt kornyezeti
feltételek mellett telitetlenek maradnak. Az ammonia hidnya leallitja
az abszorpcids folyamatot. A kén-dioxid mennyiségbeli tobblete az
ammonidhoz képest csokkenti a pH értéket, a savasabb kdrnyezet

viszont az ammonia abszorpcidjanak kedvez.
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ii. Az oxidacio folyamata modositja a cseppek pH értékét és
igy az abszorbedlodd gazok mennyiségét. Harom jellemzd
cseppméret kategoriara oszthatd a hatas id6beli lefutdsa: (a) 10 pm-
es csepp, (b) 50 és 100 um-es csepp, (c) 500 um-es csepp. Az (a)
esetben a csepp gyorsan telitetté valik, majd a (b) esetben a méret
novekedésével a telitési érték elérése idében egyre kés6bb
kovetkezik be. A (C) esetben a csepp alultelitett marad az oldott
anyagokra nézve, igy a folyamatos abszorpcido kovetkeztében a
gazfazisbeli koncentraciok hatarozzak meg az oldott anyagok
mennyiségét, a csepp mérete nem korlatozza ezt. Ebbdl az
kovetkezik, hogy az a gyakran alkalmazott kozelités miszerint az

st

meg talbecsli az elnyelt gazok mennyiségét.

iii. Az abszorpcid és oxidacio egyiittes leirasanal a 10 um-es
cseppméretre 0,001 s, az 50 és 100 um-esre 0,01 s, az 500 pum-es
cseppre pedig 0,1 s id6lépés hasznalata javasolt. Amennyiben ennél
nagyobb id6lépést haszndltam a megoldds instabilla valt, vagy

tulbecsiiltem az 6zon okozta oxidacié sebességét.

iv. A szaraz aeroszol részecskék kezdeti koncentracidja
méret szerinti eloszlasat. Ezek a jellemzOk befolyasoljak a felhékben
lejatszodo fizikai és kémiai folyamatokat, igy a felhd struktarajat, a
felszinre lehulld csapadék és az abszorbealt gazok mennyiségét.
Minél magasabb a kezdeti részecske koncentracio, annal nagyobb a

pH értek a felhdalapnal. Ez dontden annak koszonhetd, hogy a



magas aeroszol koncentracid (kisebb atlagos vizcsepp méret) esetén
az abszorbealt NH; koncentracidja kezdetben gyorsabban nd, mint a
tobbi gaz esetében. Ennek kovetkeztében kondenzacidés magvakat
nagy koncentrdciéban tartalmazéd légkorben felhdalap felett - a
magasabb pH hatdsara - novekszik az elnyelt kén-dioxid
mennyisége, ami végiil nagyobb mennyiségili szulfat kialakulasahoz

vezet. Ennek eredménye a pH gyors csokkenése a felhéalap felett.

srer

egyiittes ndvekedése eredményezi a leghatékonyabb

szulfatképzOdést. A cseppek elpéarolgasa utan a képzodott szulfat és
ammoniumionok témege hozzdadodik ahhoz a részecske tdmeghez,
amin a vizcsepp kialakult. Ennek eredményeként modosul a
kondenzaciés magvak méret szerinti eloszlasa, és ezen keresztill a
rajtuk Ujonnan kialakulé vizcseppek méret szerinti eloszlasa. Mivel a
felndkbd kihullé csapadék mennyisége fiigg a vizcseppek méret
szerinti eloszl&satol, a vizcseppekben lejatszddd szulfatképzdlés
hatéssal lehet a felszinre hull6 csapadék mennyiségére. Amennyiben
a kezdeti aeroszol koncentracié 250 vagy 540 cm™ volt, a felszinre
hullott csapadék mennyisége 2%-al, illetve 11%-al cstkkent a
vizcseppekben lejatszédd kémiai folyamatok kovetkeztében. Ennél
alacsonyabb részecske koncentracid esetén ez a hatés elhanyagolhat6
volt.
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5. Az eredmények hasznositasanak lehetdségei, a kutatas
tovabbi iranyai

A 2D bin mikrofizikai séma az aeroszol részecskék méret szerinti
eloszlasdnak nyomon kovetésére alkalmazhatd, pontos modszer.
Hatranya azonban, hogy jelent&Gen megnoveli a szamitasi kapacitast.
Az eredmények azt mutatjak, hogy a vizcseppben lejatsz6d6 kémiai
folyamatok cseppmérettd fiiggd valtozasanak figyelembe vétele
nagyban befolyasolja az eredményeket. Az ismertetett szadmitasi
modszer segitségével lehetévé valik tovabbi gazok, pl. a HNO,,
illetve szamos szerves komponens (pl. alkoholok, aldehidek,
karbonsavak) abszorpcidjanak és pH mddosito hatasanak figyelembe
vétele. A Kkutatds tovabbi fazisaiban a szerves komponensek
hatasanak vizsgalatat a boksz modellben, a szervetlen komponensek
szamanak bévitését az un. LES (Large Eddy Simulation) modellben
tervezem elvégezni.
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