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1. Bevezetés

Az éghajlatvaltozas hatdsai minden geoszféraban érezhet6k. A hatasok az
éghajlati rendszer tehetetlensége miatt lathatéak és elkeriilhetetlenek, fliggetleniil
a rovid- és kozéptavu kibocsatascsokkentési intézkedések eredményétél. A
kibocsatasok mennyisége és 0sszetétele nemcsak a levegd mindségében, hanem a
légkori csapadékban is megtalalhaté. Ez a természetes és antropogén kornyezet
valtozasainak érzékeny mutatdja.

A zart tipusu medencéket is jelentdsen érintik a globalis felmelegedés okozta
hatasok. Sajatos mikroklimajuknak koszonhet6en, alkalmasak Kkiilonb6z6
matematikai modellek kidolgozasara, és amelyeket jelen dolgozatban regionalis,
st kontinentalis léptékre is extrapolalunk. A Keleti-Karpatok zart tipusu
medencéinek sajatossaga, hogy rendhagyé mikroklima viszonyokkal
rendelkeznek, tartos statikus stabilitasi és lokalis anticiklonalis idoszakok
jellemezik Oket. A medencék homoru forméaja kedvez a levegé termikus
rétegzédésének (Whiteman et al, 2001). igy a hideg levegd leereszkedik és
felhalmozo6dik ezeknek a mélyedéseknek az aljan, ami a hideg évszakban rendkiviil
gyakori termikus inverzidt okoz (Panday et al., 2009; Wekker és Kossmann, 2015).
S6t, a hegyek oltalmazo6 jellegébdl adédboan a medencéken beliil csokken a szél
frekvencidja, mig a levegd relativ paratartalma magasabb, ami ndveli a
kodgyakorisagot (Kossmann et al., 2002). Az emlitett jelenségek a Keleti-Karpatok
medencéire is jellemzdek (Csiki-medence, Gyergyodi-medence és a Maramarosi-
medence). Ezekre a medencékre jellemzéek a tektonikus torésvonalakon
kifejlédott, savas novényzettel és mofettakkal rendelkezd talajok, amelyek
kémiajat a befogado6 k6zetek hatarozzak meg (Szép et al., 2017).

Az 1960-1980 kozott alkalmazott agrarpolitika drasztikus valtozasokhoz
vezetett a foldhasznalatban. Igy az extenziv mezdgazdasagra valé attérés e
medencék lecsapélasat, majd jelentés evapotranszspiraciés veszteségeket
okozott. Az evapotranszspiracié elvesztése, a relativ paratartalom és a csapadék
mennyiségének csokkenése kedvez a nagy aszalyos jelenségek kialakulasanak, a
szennyez0 anyagok és az azokbol szarmazo6 részecskék felhalmozddasanak (Szép
és Matyas, 2014). Az utébbiidében a nagy szarazsag a természetes t6zegléldhelyek
meggyulladasahoz vezetett, akar 6négés, akar tarl6égés kovetkeztében a Csiki- és
Gyergyodi-medencékben (Szép et al., 2017).

A légszennyezés mindenkit érint, minden régié szamara alland6 kockazati
tényezd, és a negativ és karos hatasok elleni kiizdelem érdekében a
kornyezetvédelmi politikdkat a helyi sajatossagokhoz Kkell igazitani. A
légszennyezettség és a 1égkori csapadék kapcsolata érdekes, kiilondsen a nedves
tlepedés, valamint a pedoszférara, a bioszférara és az épitett 6rokség értékeire
gyakorolt hatas szempontjaboél. A 1égkori csapadék kémiai 6sszetételét az elmult
évtizedekben intenziven tanulmanyoztak, igy a csapadékviz jelent6sebb
ionkoncentracioi jelezhetik a levegd mindségét, megmutatva, hogy milyen relativ
forrasok jarultak hozza a 1égkor szennyezéséhez.



2. Kutatasi célkitlizések
A dolgozat {6 céljai a kovetkezdk:

 azonositani a 1égkori csapadékban talalhaté természetes és/vagy antropogén
eredetll szennyez6 anyagok forrasait, valamint ezek hozzajarulasat a csapadak
kamiai 6sszetételéhez.

e bemutatni a geolégia, geomorfoldgia, a vizsgalt teriiletek éghajlati sajatossagai és
a csapadék kémiai 6sszetétele kozotti 6sszefliggéseket.

e a légkori aramlatok és a mikroklima a csapadék kémiai 0sszetételére gyakorolt
hatdsainak az elemzése a tanulmanyozott tertileteken.

Y&V

magas domborzat hatasat a csapadék kémiai 6sszetételére (Foehn jelenléte a Déli-
Karpatokban).

» megfejteni a pH valtozasat, a kiilonb6z6 vegyi anyagok neutralizacios képességét,
a nedves Kkiiilepedést, a tengeri és nem tengeri sok hozzajarulasat, és a kiilonb6z6
szennyezd forrasok hatdsat a csapadék kémiai 6sszetételére, figyelembe véve a
tér-idobeli evoluciot, valamint az Eurdpai Unié kornyezetvédelmi politikainak
hatasat a csapadék kémiai 6sszetételére.

e a Karpatokban és az eurdpai kontinensen kapott eredményeket és modelleket
extrapolalni a kontinentalis Amerikai Egyesiilt Allamokra, vizsgalva a fébb
ionkoncentraciokat, a pH-értékek valtozasat, az es6vizben megjelend speciesek
semlegesité képességét, a nedves Kkililepedést, a tengeri sék és a kiilonb6z6
szennyezd forrasok hatasat, annak érdekében, hogy a kiillonb6zd régiok kozotti
tér-idobeli kiilonbségeket és 6sszefiiggéseket tarjunk fel, foldrajzi elhelyezkedés,
éghajlat és gazdasagi fejlettség szempontjabdl, ami jelent6s hozzajarulast jelenthet
a kérnyezetvédelmi szakemberek és a politikai dontéshozdék szamara.



3. Anyag és modszer

3.1. Mintavételi helyek leirasa

Az értekezés alapjaul szolgald vizsgalatok elvégzéséhez a romaniai Karpatok koziil
tobb medencét valasztottunk ki, amelyek zart tipusd és nem zart tipusi medencékre
oszthatok. Késébb a helyi és regiondlis 1éptékben kapott eredményeket kontinentalis
léptékre extrapolaltuk, az alkalmazott matematikai modelleket és becsléseket
alkalmazva Erurépara és az Egyesiilt Allamokra.

Az 1. abra a romaniai Karpatok szintjén kivalasztott mintavételi helyeket mutatja, a
Keleti-Karpatok északi csoportjanak négy kiilonb6zd helyérdl (Nagybanya - BM, Bozinta
- BZ, Seini - SE, Somcuta Mare - SM) es6vizmintdkat elemezve, harom zart tipusu és egy
nyilt medence a Keleti-Karpatok kozépsd csoportjabol (Csiki-medence - CB, Giurgeu-
medence - GB, Deda-Toplita-hagd (DTP) és Székelyudvarhelyi nyilt tipusi medence
(OSB), a Déli-Karpatokbdél harom mintavételi hely volt: Resita (RS), Baile Herculane (BH)
és Moldova Noua (MN).
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1. abra Mintavételi helyszinek a Keleti-Karpatok Kozép- és Eszaki-, valamint a Déli-
Karpatok csoportjabol.

A jelen dolgozatban targyalt mintavételi helyek részletesebb leirasa a korabban
megjelent cikkekben taldlhaté (Keresztesi et al., 2020c, 2020a; Szép et al., 2018).

3.2. Mintavétel és adatelemzés
3.2.1. Mintavételi és analitikai eljdrdsok

A 2006-2017 kozotti mintavételi idészakban a romaniai Karpatokban 2095
esdvizmintat elemeztiink. A csapadékot mindharom Karpat-régioban csapadékviz-
mintavevokkel gylijtottiik 1,5-2 m-re a talaj felett, az es6zés kezdetétdl az es6zés végéig.
A mintak pH-értékeit azonnal megmeértiik 4,0 és 9,2 pH-s pufferoldatokkal standardizalt
digitalis pH-mérdkkel. Az egyes mintak vezet6képességének mérésére vezetoképesség-
méroket hasznaltunk. A minta biolégiai lebomlasdnak megakadalyozasara timolt
haszndaltunk, majd az oldhatatlan részecskék eltavolitdsat, a mintdk membransziirén



torténd szilirésével végeztiik el. Ezutan az 6sszes mintat 4 2C-ra hitottik a tovabbi
elemzésig. A Romaniai Karpatokbdl szarmazo 0sszes mintavételi helyen az anionokat
ionkromatograffal (Dionex 2000i/SP) mértiik, eluensként CO32-/HCO3- pufferrel (1,7
mM Na2C03/1,8 mM NaHCO3). A Keleti-Karpatok kozépsd és északi csoportjaiban
Osszegyljtott kationokat atomabszorpcioval (AAS, Perkin Emler, 2380-as modell,
Air/C2H2, 422,7 nm) mértiik. Emisszios spektroszképiat (ICP-AES, iCAP 6300 Duo View
ICP-AES Spectrometer) hasznaltunk a Déli Karpatokban gytijtott adatokra (Keresztesi et
al, 2020a, 2020c). A Cl- és NH4+ mérése UV-VIS spektrométer modszerrel tortént
(Nicolet Evolution 100, 463 és 440 nm) (Nollet, 2007; Szép et al., 2017).

A mintavételi eljarasok részletesebb leirasat a korabban megjelent cikkekben talalja
(Keresztesi et al., 2020c, 2020a; Szép et al., 2018).

A Keleti-Karpatok k6zépsd csoportjaban 2006 januarja és 2016 novembere kozott a
CB-nél 6sszesen 362, a GB-nal 114, a DTP-nél 118 és az OSB-nél 114 minta, mig a Keleti-
Karpatok északi csoportjdban egy 9 éves idészakban, 2009 januarja és 2017 decembere
kozott 6sszesen 1112 esOvizmintat gytijtottek: 286 Nagybanyan (BM), 270 Bozintan (BZ),
280 Seini (DK) és 276 Somcuta Mare (SM). A Déli-Karpatokban 1évé mintavételi helyeken
osszesen 275 csapadékmintat gytjtottek: 81 Resican, 97-et Moldova Noua-ban, és 97
mintat Herkulesfiirdén 2014. januar 1-t61 2017. december 31-ig.

A csapadékkémiai adatokat Eurépa és az Amerikai Egyesiilt Allamok esetében
regionalis és orszagos monitoring halézatokbdl toltottiik le (Vet et al,, 2014). Az eurdpai
kontinensen gyjtott csapadékmintak ionosszetétel-elemzési adatait a GAW World Data
Center for Precipitation Chemistry-t6l szereztiik be, amely a http://wdcpc.org cimen
érhetd el, mig az Egyesiilt Allamok adatai a National Atmospheric Deposition Programme
(http://nadp.slh.wisc.edu) a National Trends Network (NTN) hal6zatan keresztiil érhetd
el.

3.2.2. Meteoroldgiai adatok és a légkori keringés tipusai és ezek osztdlyozdsa

Az atmoszférikus cirkulacids tipusok (CT) a cost733cat v 1.2 osztalyozo6 szoftver (Philipp
et al, 2016) és az ERA reanalizis (Interim verzio) segitségével késziiltek. Ennek
érdekében az atlagos tengerszinti nyomast (MSLP) és az 500 hPa geopotencial
magassagat valasztottuk. A CT felépitéséhez szamos modszert valasztottunk annak
ellendrzésére, hogy a kapcsoldédé szinoptikus mintazatok jellemzéek-e a 10 mm feletti
csapadékos napokra, 1981 és 2016 kozott. A CT dsszeallitasdhoz 0,05 fok/cella térbeli
felbontassal toltottiikk le a CT adatokat, a 2005-2014 kozotti id6szakra a METEOSAT
masodik generacids geostacionarius miitholdak CLAAS-2 verzi6jabol; SYNOP-al validalt és
MODIS-szal kalibralt, emellett a Liquid water path (LWP) adatkészletet is felhasznaltuk
(Szép et al,, 2018). Az egyes osztalyozasi mddszerekhez a heves es6zésekhez leginkabb
kapcsol6do tipusokat valasztottunk, kiszamitva az LWP atlagat és bemutatva az LWP
értékek lehetséges terjedését. A kiilonb6zd szinoptikus mintdk és a délkelet-eurdpai
esOzések kozotti osszefiiggések felmérésére a CT napi osztalyozasat alkalmaztak. Az
id6jarasi tipusok besorolasahoz cost722class szoftvert hasznaltunk az ERA-Interimbdl
kinyert MSLP adatokkal. Mivel az el6re meghatarozott kiiszobértékeket hasznaltunk arra,
hogy minden napot egy bizonyos CT-hez kapcsoljunkk, a Grosswetter-Types (GWT)
besorolast valasztottuk, ami 27 id6éjarasi tipust eredményezett az 1979-2018 kozotti
id6szakban.



3.2.3. A zéndlis cirkuldcick és a zondlis index felépitése

A napi zénalis index (ZI) dsszeallitasahoz az ERA Interim MSLP-t hasznaltuk, amelyet 12
UTC-Kor rogzitettek (Dee et al., 2011), amelyet az 56°-os MSLP és az ESZ 32°-os MSLP
kozotti szélességi kiillonbségként jellemeztiink. A meridionalis indexet (MI) ugyanezen
elvek alapjan, de a keleti hossztusag 5° és 45° kozott épitettiik fel Kutiel és munkatarsai
(1996) moddszerével, akik a fent emlitett indexeket a mediterran térségben alkalmaztak.
a csapadékhoz. A Romania feletti nyugati kérforgasokra jellemzd csapadék elemzésére a

ZI-t hasznaltuk, az ,erds ZI” kifejezést tigy definialva, hogy azok a napok, amelyeknél a ZI
pontszam magasabb, mint 1 azok keriiltek kivalasztasra.

3.3. Az esOviz kémiai 0sszetételének felmérésére hasznalt modszerek

A savas és semlegesitd potencidl

A savas (AP) és a semlegesitési potencial (NP) hanyadat az alabbi egyenlet
alkalmazasaval hatarozhatjuk meg (Keresztesi et al., 2020c, 2019):

AP/NP = (NO3 +nssS027)/(NH} + nss Ca®*t + nssMg?* + nssK*) (1)
ahol nss a fent emlitett kationok nem tengeri s6 aranyat jelenti.

Neutralizdcids faktor (NF)

A csapadék semlegesitési képességét a kovetkezd képlet alkalmazasaval hataroztuk meg
(Keresztesi et al., 2019; Szép et al., 2018):

_ [Xi]
NExi = 5o 1einos) (2)

Ahol: [Xi] a csapadékmintakban mért kationok (Ca2+, NHa*, Na*, K*, Mg2*) koncentracidja,
ueq/L-ben Kkifejezve.

Nedves kitilepedés
A nedves kiiillepedési fluxusokat a VWM (mg/L koncentracid) és az éves

csapadékmennyiség (RF) szorzataval fejezziik ki (Szép et al., 2017), az aldbbi egyenlet
szerint:

WD (kgha™' yr=1) = VWM (mg L™1) = % (3)

Tengeri és kéreg dustldsi tényezdok
A tengeri és foldkéreg dusitasi faktorokat (EFsea, EFcrust) a kovetkezd képlettel

hataroztuk meg, ahol a tengerviz referenciaeleme a Na*, a szarazfoldi nyomion pedig a
Ca2+* (Keresztesi et al., 2020b, 2019):

EFscawater = [X/Na+]rainwater/ [X/Na+]seawater (4)



EFCI‘USt = [X/Caz+]rainwater/ [X/Caz+]crust (5)

ahol X a csapadékban érdekelt elem mennyiségét jelenti; X/Na* and X/Ca?* arany a
csapadékban mért aranyokra utal; X/Na* tengerviz és X/Ca2* kéreg, a tengerviz és a kéreg
osszetételének aranyat jelenti (Keresztesi et al., 2019).

Tengeri s6 és nem tengeri s6 ardanyok

A tengerviz és a nem tengerviz forrasok szazalékos aranyanak meghatarozasahoz az
es@vizkémiaban a tengeri so frakciokat (SSF) és a nem tengeri s6 frakciokat (NSSF)
szamitottuk ki az alabbi egyenletek szerint (Das et al., 2005):

100*(N3)rain*(X/Na)
(Xrain

%SSF =

sea (6)

%NSSF = 100 — SSF (7)
ahol X a megfeleld ion koncentraciojat jelenti.

Eurépa és az Amerikai Egyesiilt Allamok esetében, ahol a Na*-bél szamitott SSF 100%
feletti értékeket ad, és a legtobb esvizmintaban a Na*/Cl- arany hasonld értéki, mint a
Na*/Cl- tengerviz arany (0,86), a tengerviz és a nem tengerviz jarulékok szamithatok a Cl-
referenciaelem hasznalataval (Keresztesi et al.,, 2020b, 2019):

100*(C1)rain*(X/Cl)

%SSF = —
rain

sea (8)

%NSSF = 100 — SSF 9)

ahol X a megfelel6 ion koncentracioja.



4. Eredmeények

4.1. A légkori keringés és a Keleti-Karpatok hatasa a csapadékra

A Karpatok zart tipusi medencéit a hegyvidéki orografiai gat okozta alacsonyabb
csapadékmennyiség jellemzi. Ez a jelenség az orografikus konvekcidn keresztiil
figyelhet6 meg, ami az északnyugati lejtékon tobb csapadékhoz vezet, amit a
légkori aramlasok uralkod6 iranya is befolyasol, ami a csapadék kémiai
osszetételére is hatdssal van. A csapadék mennyiségét, a hGmérsékletet és a
széliranyt az adiabatikus viszonyok is befolyasoljak, igy a hatuls6 rampakon
stabilabba valik a levegd. Az orografiai konvekcid, amely a csapadék és a magassag
kozotti kapcsolatot feltételezi, szintén azt okozza, hogy a vizg6z a kondenzacios
szintre emelkedik. A Romadniara jellemzd légkori cirkuldciés tipus az Azori-
szigetek magas kiterjedése Dél- és Kozép-Eurdpaval szemben; de ez a mintazat a
troposzféra fels6 szintjein lezajlé meridionalis keringésnek is megfelel, ahol a
légtomegek Eszak-Eurépabél északnyugatra és délkeletre érkeznek, tobb
nedvességet szallitva a vizsgalt tertletekre. A Keleti-Karpatok altal 1étrehozott
hegyvidéki gat gyakran utjat allja e 1égtomegeknek, modositva a palyajukat, illetve
a széliranyt, ami a csapadékviz kémiai dsszetételét is befolyasolja.

4.2. A csapadék altalanos valtozékonysaga és kémiai osszetétele

A csapadékkémiai statisztikai elemzéseket, ugymint térfogatsulyozott atlag
(VWM), atlag, minimum, maximum, standard hiba és szoras értékeket a jelen
dolgozatban minden vizsgalt régiora elvégeztem. Megfigyeltem, hogy lokalisabb
léptékben és altaldban a Karpatokban a csapadék lugos, a dominans ionok az
ammonium és a kalcium, mig a savas komponensek koziil a klér és a szulfat a
legjelent6sebb. Elmondhaté, hogy a domborzat szerkezete befolyasolja a
csapadékviz kémiajat, ezért a kalcium és magnézium asszociacidja gyakran a
mészkovek olddédasara utal, a jelentés mennyiségii szulfat, klorid és egyéb savas
komponensek a rézkohok, banyaszat jelei lehetnek, ipari tevékenységre,
kozlekedésre utalnak, mig a nagy mennyiségli kalium és ammoénium utalhat
mezdgazdasagi munkakra, szarvasmarhatartasra és szarvasmarha-iiriilék
lerakasra, de utalhat biomassza égetésre vagy tdzegtiizekre is. A tengeri sok,
példaul a natrium és a klorid nagy koncentracidja tengeri forrasokra utalhat. Az
eurépai kontinensen és az Egyesiilt Allamokban a savas fajok koncentracidja
magasabb volt, mint a ligosaké. Eurépaban a szulfat volt a legnagyobb
mennyiségben, a kationok koziil pedig a natrium. Az USA-ban a kalcium és a
magnézium volt a legelterjedtebb, az USA ipari Ovezeteiben magas szulfat-
értékeket, a mezdgazdasagi Ovezetekben pedig magas ammoénium- és
kaliumkoncentraciot figyeltem meg.



4.3. A pH valtozasa

Lu és munkatarsai tanulmanyaiban (2011); Pu és mtsai, (2017); Tiwari etal., (2016); Xing
et al, (2017) és Xu és mtsai, (2015) bemutatjdk, hogy a csapadék pH-értéke
szennyezetlen kornyezetben a légkori CO: jelenléte miatt 5,6 korul van. 1982-ben
Charlson és Rhode megfigyelte ennek az értéknek a csokkend tendencidjat a
természetben el6fordulé egyéb savak jelenléte miatt, kijelentve, hogy az eséviz pH-értéke
tiszta kornyezetben 5 és 5,6 kozott valtozhat (Charlson és Rodhe, 1982; Hu et al. ., 2003).
A fentiek alapjan megallapithato, hogy az 5,6 alatti értékek savas es6kre, mig az 5,6 feletti
értékek lagos fajok jelenlétére utalnak a csapadékvizben. Ez az alfejezet a vizsgalt
teriileteken a romaniai Karpatokbél, valamint Eurépabdl és az Egyesiilt Allamokbol
osszegyljtott csapadékviz pH-értékeinek tobbéves atlagait és térfogattal sulyozott
atlagait mutatja be.

4.4. Savas speciesek semlegesitése

A csapadék savassagat és lagossagat kiilonféle tényezdk és kémiai vegyiiletek
szabalyozzak, mint példaul a H2SOs4, HNOs, szerves savak, valamint az NH3 és CaCOs3
megléte (Wu et al,, 2016; Xu et al,, 2015). A szakirodalom szerint a szulfat és a nitrat
koncentracioja magassagtol fliggetleniil allandé marad a 1égkdérben, mig az ammonia és
az ammoOnium mennyisége a magassag novekedésével gyorsan csokkenhet (Harrison és
Pio, 1983). Ezért felhdszinten a savas vegyiiletek, példaul a H2SO4, HNO3, NH4HSO4
nagyobb mennyiségben fordulnak eld, mint a lagos vegytiletek, mint az (NH4)2S04 és az
NH4NOs (Balasubramanian et al.,, 2001). A neutralizaciés faktorokat (NF) és a savas
potencidl (AP) és a semlegesitasi potencidl (NP) ardnyat a romaniai Karpatok, Eurépa és
az Egyesiilt Allamokbol szdrmazé oOsszes vizsgalt régioban értékeltiik, hogy
megvizsgaljuk a semlegesitési folyamat sebességét az esévizben. Az eredmények azt
mutattak, hogy a csapadékvizek savassaganak semlegesitése kozel 100%-ban minden
Keleti- és Déli-Karpatok mintavételi helyén megtorténik, kivéve az OSB mintavételi helyet
a Keleti-Karpatok kozépsé csoportjabdl, ahol ez a kiilonbség a Keleti-Karpatok orografiai
gathatasabdl fakadhat, valamint a zart és nyilt tipusi medencék kozotti kiillonbségeknek
tudhato be. A savsemlegesités eredményei egybeesnek a pH-valtozas eredményeivel, igy
a csapadékviz savassaga Eurépaban csak ~69%-ban, mig az Egyesiilt Allamokban ~61%-
ban semlegesiilt.

4.5. A nedves Kkililepedés térbeli és id6beli valtozékonysaga

A nedves lerakddas megvaltoztathatja a csapadékviz 6koszisztémara gyakorolt hatasat,
és informaciét szolgaltathat a lokdlisan kibocsatott vagy nagy tavolsagra szallitott
szennyezd anyagokrol is, az oldott ionkoncentracié miatt. A Keleti-Karpatok koézponti
csoportja - az NHa*, Ca%* és SO42- WD magasabb volt, mint a tébbi ion esetében. A
legmagasabb tobbéves atlagos WD fluxust SO42- esetében (36 kg/ha/év) az OSB-n
meérték. Itt a nagy tavolsagra szallitott szennyezdanyagok konnyebben lerakhaték az
OSB-n, mint a tobbi mintavételi helyen, amelyeket a hegylanc véd a szennyezéanyagokat
szallité légtomegektdl. A Keleti-Karpatok északi csoportja - A ldgos fajok koziil az 6sszes
mintavételi helyen a kalcium, mig a savas fajok kozott a szulfat mutatta a legnagyobb WD
fluxust. Déli Karpatok - A ligos és savas fajok esetében a WD fluxusok a BH-ban voltak a
legmagasabbak, szignifikans értékek a szulfat és a klorid esetében. A kationok koziil a



kalciumnak volt a legmagasabb WD aranya, az értékek 97,95 kg/ha/év BH-nal, 50,33
kg/ha/év MN-nél és 14,63 kg/ha/év RS-nél. Eurépa - A legmagasabb lerakddasi
fluxusokat az S042- esetében kaptuk, kivéve Torokorszag értékét, ahol az NO3- mutatta a
legmagasabb WD fluxust. Az SO42- atlagos WD értéke Europaban 15,88 kg/ha/év volt.
Gorogorszagban a legalacsonyabb a savas WD arany, mig Szlovénidban a legmagasabb,
ami az éghajlati viszonyokkal magyarazhaté. Egy masik tényezd lehet a szennyez6anyag-
szorddasi viszonyok, amelyek Gorogorszagban alacsonyabb lerakddasi aranyokat
okozhatnak, mig Szlovéniaban a szennyezdanyag-felhalmoz6das jelensége jelentésebb.
US - alegtobb megemelkedett WD fluxus a Cl-esetében volt megfigyelhet6, ~35 kg/ha/év
értéket adva azokon a teriileteken, ahol kloridot hasznalnak a gyartasi folyamatban. A
kationok esetében a kalcium WD ardnya volt a legmagasabb, f6ként a sivatagi teriileteken
és a kozponti régidban.

4.6. FObb ionok eredete az esGvizben

A Spearman-féle rangkorrelacios elemzés, a f6komponens-elemzés, a tengeri és

kéregdusité tényezok, a tengeri sé frakciok és a nem-tengeri sé frakciék hasznos
eszkozOk a szennyezd anyagok eredetének megfejtésére és értékelésére, valamint a
gazok, részecskék és a részecskék kozotti kolcsonhatasok és kapcsolatok megfejtésére.
Az egyes ionok kozotti szignifikdns korrelaciés egylitthaték altalanossagban jelezhetik
azok forrasat, de a legtobb esetben a helyi sajatossagok is magyarazhatok. Az 6sszes fent
emlitett mdédszer eredménye hasonld volt. A legtobb esetben a Na* és a K*, Ca2+ és Mg2+
kozotti szignifikdns korrelacié a Keleti-Karpatokban gyakran el6forduld, natriumban és
kaliumban gazdag lagos plagioklasz foldpatok, filoszilikatok és amfibolok jelenlétére utal,
amelyek vulkani eredetiiek (Szép et al., 2018).
Egy masik szignifikans korrelaciés koefficiens taldlhaté a Na* és a Cl- k6zott, ami altalaban
a tengeri hatast jelzi az esOvizben, s6t a natriumot gyakran hasznaljak tengeri
nyomelemként, tengerviz-, szilikat- és halit kézetekben valé tartalma miatt (Szép et al.,
2018). Ez a korrelacios egytitthaté a Keleti-Karpatokban moffetta gaz, s6banyak és
asvanyforrasok jelenlétére is utalhat. Rao és mtsai. (2017) szerint a klorid dusitott
formdban megtaldlhaté a tengervizben, a halit k&zetekben és az antropogén
tevékenységbdl szarmazo szennyez6 anyagokban. A Cl- és a SO4%-, NO3- és NO2- kozotti jo
korrelacié antropogén forrasok jelenlétére utalhat (szénégetés, szemétégetés, biomassza
égetés) (Rao etal,, 2017). Ha az SO42% és a Cl- j6l korrelal azokon a teriileteken, ahol a nem
tengeri sé klorid értéke magas, az a kohaszati ipar kibocsatasara utalhat, amely a
széntlizelésrél és a Cl- felhasznalasaroél ismert (Xu et al, 2009). Az esszencialis
talajkomponensekként ismert ldgos ionok, mint a Ca2» K* és Mg%* nagyon hatékony
semlegesitok. A kalcium és a magnézium kozotti szignifikans korrelacié a kozos eredetre
utal, mint példaul a kalcit, dolomit és mészké oldodasa/mallasa, nyilt k6banyak és/vagy
cementgyarak jelenléte (Niu et al.,, 2014; Rao et al,, 2017). Szép et al., 2018; Xiao, 2016).

A f6bb kationok és anionok kozotti szignifikans korrelacidk azt jelzik, hogy a savas
szennyezd anyagokat a részecskék felszivhatjak, és reakcidoba léphetnek lugos
vegyuletekkel (Pu et al,, 2017). A Ca?* és SO42-, valamint a Na* és SO42- kozotti pozitiv
korrelacié a gipsz mallasi folyamatara vagy mas evaporitos sék, példaul mirabilit és
ternadit jelenlétére utalhat (Stoiber and Rose, 1974; Wu et al,, 2014). A fent emlitett
vegyliletek a vulkani fumarolok és a posztvulkani aktivitds indikatorai. Ezenkivil a
kationok, példaul a kalcium, a magnézium és a kalium kozotti pozitiv korrelaciés
egyltthat6 arra utalhat, hogy k6z6s szarmazasuk van, foldi/kéregforrasbol (Mouli et al.,
2005). Jiang és Yan (2010) tanulmanyukban azt javasoltak, hogy a vezet6képesség,



valamint a kalcium és a hidrogén-karbonat kozotti erds korrelacios egytitthaté a viz és a
kdzetek kozotti 6sszefliggésre utal, ami mészkd és dolomit oldédast eredményez. A szilvit
(KCI) jelenlétére utal az er6s korrelaci6 a kalium és a klorid kozott, amely a talaj asvanyi
anyagaiban jelen lehet, a légkorbe fujva és az es6vizben feloldédva (Rao et al., 2017).

Az NHa* és S042- kozott pozitiv korrelaciok 1éphetnek fel a 1égkorben zajlo kémiai
reakciok miatt (Zhang et al, 2007). Az ammoénia altaldban (NH4)2S04, NH4HSO4 és
NH4NOs, formajaban van jelen, ami being the result of H2S04-el és HNOs -al val6 reakcidk
eredménye (Gong et al,, 2013). Altalanossagban elmondhaté, hogy az NHs* és K* kozotti
pozitiv korrelacié az N tipusi mitragyak tulzott hasznalatanak, a szarvasmarha
tenyészetnek, a mezdégazdasagi tevékenységnek és a biomassza égetésének
tulajdonithat6. A mezbégazdasagi tevékenységek masik nyoma az NH4* és NOs- kozotti
szignifikans korrelacié. Az SO42- és a NO3- kozotti szignifikans 0sszefliggések az ipari
tevékenységek, a forgalom és a széntiizelés indikatorai (Y. Z. Cao et al., 2009). A pH-
értékek, a szulfat és a nitrat kozotti szignifikans negativ korrelacios egytitthaté a savas
vegyliletek pH-értékre és az esOviz savassagara gyakorolt hatasat jelezheti.

4.7. A Foehn hatas a Déli-Karpatokban

A Déli-Karpatok tengeri s6 aranyait és nem tengeri sé ardnyait elemezve az ezen a
teriileten gydjtott csapadékviz mintakban a tengeri sok hianyat figyeltik meg. A
legmagasabb Cl- SSF értéket az RS-re szamoltuk, minddssze 35%, mig BH-nal és MN-nél
még ennél is kisebbek voltak, 20,23% és 26,77%. Ez a Foehn-szelek jelenléte miatt
fordulhat el6. A csapadék mennyiségét és eloszlasat a Balkan-félszigeten elemeztiik,
figyelembe véve a Foldkozi-tenger keleti medencéjében az 1979-2018 kozotti id6szak
ciklonalis koérforgasat is. Az E-Eurépabél a Foldkézi-tengerig terjedd légtomegek a
Genovai-obolben ciklogenezishez vezetnek, javitva a baroklin feltételeket. Az ezen a
terlileten megsziilet6 ciklonok altalaban Ny-ro6l K-re haladnak, atkelve a Dinari-Alpokon,
a Balkan felé. Kelet felé haladva nedvességtartalmuk folyamatosan csokken a magas
domborzat okozta orografiai akadaly miatt. Az abszolut gyakorisagot tekintve ezek a
szinoptikus tipusok gyakrabban fordulnak el télen, tavasszal és Gsszel, és kevésbé
nyaron, amikor altalaban anticiklonalis korilmények uralkodnak Europaban. A tengeri
sok koncentracidja a csapadékban a Dinari-Alpok szélmenti lejtéin lezajlé adiabatikus
folyamatok miatt befolyasolja a tengeri sék Kkoncentraci6jat. Ez a légtomeg
hémérsékletére is hatassal van, mivel a leszall6 levegd a hatoldali oldalon melegebb, majd
szarazabb lesz az adiabatikus kompresszié miatt.



4.8. A légtomegek zonalis cirkulacioi, zonalis index és kémiai 6sszetétele

Az ENy, EK, DNy és DK Eurépabdl érkezé légtomegek hatasat, valamint a
nagy tavolsagra szallitott szennyezdanyagok hozzajarulasat a Keleti-Karpatok
északi csoportjaban 6sszegyfijtott csapadékviz mintakban, a ZI és MI napi értékek
alapjan értékeljiik, amelyek 8 csoportra lettek osztva iranyuktdl fiiggden.
Altalaban az E-D vagy Ny-K palyakat a ZI és MI pozitiv vagy negativ fazisai adjak
meg, mig az olyan iranyok esetében, mint az EK, ENy, DK és DNy, a masodlagos
iranyokat figyeljiilk meg. Példaul az ENy-i iranyt egy pozitiv ZI és egy negativ MI,
mig a DK-iiranyt egy negativ ZI és egy pozitiv Ml jellemzi. A BM-ben gyijtott es6viz
adatokat ezzel a technikaval vizsgaltuk. A csapadékeseményeket a ZI és MI
értékiiktdl fiiggben négy csoportba soroltuk. Emiatt 82 esézést ENy-rol, 12 EK-ré],
51 DNy-i és 56 DK-rél szarmazdnak osztottunk be, mig 85 eseményt
vegyes/bizonytalan eredetlinek mindsitettiink, ami 6sszesen 286 esézést jelent. A
nagy hatdtavolsagu szallitott szennyezéanyagok lenyomatanak felméréséhez a f6
ionok térfogatsulyozott atlagat az egyes fent emlitett irdnyokban mérve
osszehasonlitottuk a f6 ionok VWM értékeivel a teljes adatbazisra vonatkozdan. A
DK-i és EK-iiranyban regisztralt VWM-ek 184,38 peq/, illetve 155,76 peq/1 értéket
mutattak, ami szignifikansan magasabb, mint a teljes vizsgalt id6szakra vonatkozo
VWM (142,66 peq/1).

Az ENy-i és DNy-i advekciés tipusok a teljes VWM-hez hasonlé szulfat
VWM értékeket mutattak, 132,66 peq/l és 135,82 peq/l értékkel, ami azt mutatja,
hogy bar a SE és NE advekcids tipusok a legkevésbé dominansak, az ezekbdl az
iranyokbol érkez6 1égtomegek tobb savasito szennyezd anyagot szallitanak, mint
az ENy-i és DNy-i iranybol. Az eltérések magyarazata lehet az EU-n kiviili orszagok
(Ukrajna, Oroszorszag) ipari tevékenysége, amelyek eltéré kornyezetvédelmi
torvények és szabalyozasok alapjan miikddnek, mig a Balkan-félszigetrdl és
Romdania délnyugati részérdl szarmazé légtomegek nagyobb terhelést
telephelyek miatt. Az MI és ZI értékek felhasznalasaval nyert adatokra Spearman
korrelacios analizist is alkalmaztunk. Erds korrelacios egyiitthat6 (r=0,56) volt
megfigyelhetd a klorid és a natrium koézott az ENy-i advekcids tipusnal, az Atlanti-
Oceanbdl szarmazd légtomegekre utalva. Tengeri és nem-tengeri frakciokat is
értékeltiink, bizonyitva, hogy a klorid tengeri permetbdl szarmazik, a kovetkezd
értékekkel ENy-i, DNy-i, DK-i és EK-i iranyban: 93,54%, 91,49%, 65,90% és
84,30%. Mint lathats, DK-i és EK-i irdnyban alacsonyabb SSF értékeket
regisztraltak, ami a kontinentalis hatasoknak, példaul a szibériai anticiklonnak
koszonhetd, igy a csapadékviz kémiajanak valtozékonysagat nagyban befolyasolja
a domindns légtomegek nagysaga.



5. Tézispontok

A dolgozat a csapadék kémiai 6sszetételének atfogo elemzését mutatja be, amelyet
aromaniai Karpatokban, Eurépaban és az Egyesiilt Allamokban végeztiink.

1.

Az adatokat elemezve jol megfigyelhetd az orografiai gat és a légkori
cirkulaciok. A vizelvezetési munkak, az evapotranszspiracié csokkenése és
a helyi anticiklondlis viszonyok a csapadékmennyiség csokkenéséhez
vezettek az elmult évtizedekben. A nagyon stabil lokalis anticiklonalis
rendszerek és a Keleti-Karpatok orografiai gatja hosszu aszalyos idészakok
kialakulasahoz vezethet.

. AKeleti-Karpatok északi csoportjaban az adatok a nagy tavolsagra szallitott

szennyezdanyagok hatasat mutatjak be meteorolégiai technika (zonalis és
meridionalis index) alkalmazasaval a csapadékkémia teriiletén. Ez hasznos
lehet a kiilonb6z06 szennyezd forrasok hatasanak bemutatasara az Europai
Unidn kiviili orszagokban, ahol eltéréek a kornyezetvédelmi jogszabalyok
és szabalyozasok.

. A Déli-Karpatokban a csapadékviz kémiai vizsgalata azt mutatta, hogy egyes

domborzati viszonyok kozott a légkori cirkulacidokat és a f6 légtomeg-
szallitdsi utvonalakat meteoroldgiai jelenségek is befolyasolhatjak, mint
ebben az esetben a Foehn-hatas. Ez gyakran megfigyelhet6 a Dinari-Alpok
hatulsé lejtdéin, amikor a hegylancon és a Balkan-félszigeten athaladé
légtomegek kiszaradnak paratartalmuktél, ami a csapadék kémiai
osszetételében is érezhetd.

A 27 eurOpai orszagot megcélzd atfogd értékelés ramutatott a
kornyezetvédelem és a kornyezetvédelmi jogszabalyok egységes
alkalmazasanak fontossagara.

. Az USA-ban 40 év alatt gy(ijtott adatokon végzett elemzés ravilagitott a

vizsgalt teriiletek kozotti osszefiiggésekre és kiilonbségekre, ami nagy
segitséget jelenthet tovabbi elemzésekben, tanulmanyokban, amelyek a

kornyezetvédelmi elirasok végrehajtasanak a légkor kémiai 6sszetételére
gyakorolt hatasait értékelik.
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