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VARIATION IN BACKGROUND CONCENTRATIONS OF TWO ATMOSPHERIC
SULPHUR COMPOUNDS IN THE ALPINE-CARPATHIAN REGION (1977-2001)

Abstract: Temporal and spatial variations of the atmospheric sulphur dioxide and particle sulphate
concentrations have been analysed for the Alpine Carpathian region, using observations of 30 EMEP
stations in the 1977-1991 period. After describing the data base used and the applied statistical
methods, annual variations of the two contaminants is presented. Long-term tendencies, expressed in
five-year means, are further analysed with bimonthly resolution of the annual variation. These
variations are displayed for three lowland-based and three mountainous stations, with the most
complete sets of data. Finally, the dependence of the concentrations on latitude, longitude and altitude
is analysed, using all available stations and five-year averages in the above bimonthly separation.

BEVEZETES

A 1égkori nyomanyagok, ezen belill a szennyezé anyagok hatasa a légkdrre
¢és a kapcsolodo foldi szférakra kozismert. A 1égszennyez6 anyagok koziil a legfon-
tosabbak kozé tartoznak a kénvegyiiletek. A kén-dioxid lokalis skalan elsGsorban
egészségkarositd hatasu, regionalis-kontinentalis skalan pedig a savas lilepedésért
felelos. Az elsdsorban kén-dioxidbol keletkezd szulfatrészecskék pedig szamos
légkori folyamat (felhoképzddés, sugarzasi mérleg stb.) szabalyozasaban jatszanak
alapvet6 szerepet. A szulfatrészecskék zome belélegezve szintén egészségkarosito
hatast. Valasztasunk azért esett e két vegyiiletre, mert a szulfat-részecskék éghaj-
lat-alakito szerepe a regionalis homérsékleti tendencidk magyarazataban egyre no-
vekvl jelent6ségili, mig a kén-dioxid a szulfat aeroszolok legfontosabb forrasa
(Mészaros E. 1977).

Dolgozatunkban az EMEP (European Monitoring and Evaluation Network)
30 hattér-allomasanak az alpi-karpati térségben hozzaférheté adatai alapjan, 1977.
és 2001. kozott vizsgaljuk a levegd kén-dioxid tartalmanak és az aeroszolok szul-
fat-tartalmanak térbeli és idobeli alakulasat. Bemutatjuk a felhasznalt adatokat és
modszereket. Abrazoljuk a koncentraciok éves menetét, majd az évet kéthavi sza-
kaszokra bontva, a megfigyelések Otéves atlagait képezziik. E tendenciakat a hat
legteljesebb adatsorral rendelkez6 allomasra mutatjuk be, melyek koziil harom sik-
vidéki, hdrom pedig hegyvidéki jellegli. Végiil minden allomas adatat felhasznalva
megadjuk a koncentraciok fiiggését a foldrajzi szélességtol, hosszusagtol és a ten-
gerszint feletti magassagtol.
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AZ EMEP HATTERALLOMASAIN MERT ADATOK

Vizsgalataink az alpi-karpati térség hattér-szennyezettségi viszonyait térké-
pezik fel. A valasztas azért esett erre a térségre, mert itt valtozatos természeti ko-
riilmények kozott folyik a megfigyelés, valamint azért, mert a térségre mar korab-
ban is késziiltek éghajlati elemzések (Mika, J. et al. 20006).

A vizsgalt adatok az EMEP 30 hattérszennyezettség-mérd allomasan gylijtott
mintak analizisébdl szarmaznak (/. dbra), melyek a sziikséges ellendrzés és elem-
zés utan keriiltek archivalasra. A felhasznalt adatbazis az 1977. oktober-2001. de-
cember kozotti idoszakban mért, napi 24 6ras koncentracidkat tartalmazza a kovet-
kez6é komponensekre: a 1égkori szulfatrészecskék(SO4™, pg S/m’) és a t kén-dioxid
(SO,, pg S/m?).

1. abra Az alpi-karpati térségben kén-dioxid €s szulfatrészecske koncentraciot mérd
30 EMEP hattér-allomas
Figure 1 The 30 EMEP stations with SO, and particle SO,* concentration data
in the Alpine-Carpathian region

A nyers adatokon hibasziirést végeztiink, amiben az segitett, hogy az adatba-
zisban a napi értékek haromjegyti szamok formajaban kiillonb6z6 flag-ekkel vannak
megjeldlve, melyek értelmezése az EMEP adatbazisaban megtalalhato. A megjelolt
adatokat kiilon kezeltiik, s a mellékelt lista alapjan elhagytuk azokat a mérési
eredményeket, amelyeknél:

e technikai, vagy egyéb problémak Iéptek fel;

e a mintavételi periddus a szokottnal rovidebb, az igy mért értékeket nem
korrigaltak;

e pillanatnyi aramkimaradas befolyasolta a mintavételi folyamatot;

e az értékek a normal eloszlas négyszeres szorasa ala és folé estek.
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1. tablazat Az alpi-karpati térségben rendelkezésre allo 30 hattér-allomas
foldrajzi koordinatai
Table I Geographical co-ordinates of the 30 available stations
in the Alpine-Carpathian region

Allomas Allomas Foldrajzi Foldrajzi Tengerszint feletti
jele neve szélesség (fok) | hosszisag (fok) magassag (m)
ATO02 |Ilmitz 47,77 16,77 117
ATO03 |Achenkirch 47,55 11,72 960
ATO04 |St. Koloman 47,65 13,20 851
ATO5 |Vorhegg 46,68 12,97 1020
CHO1 |Jungfraujoch 46,55 7,98 3573
CHO02 |Payerne 46,82 6,95 510
CHO3 |Tanikon 47,48 8,90 540
CHO04 |Chaumont 47,05 6,98 1130
CHO5 |Rigi 47,07 8,47 1030
CZ01 |Svratouch 49,73 16,03 737
CZ03 |Kosetice 49,58 15,08 534
DEO3 |Schauinsland 47,91 7,91 1205
DEO5 |Brotjacklriegel 48,82 13,22 1016
DE18 |Rottenburg 48,48 8,93 427
DE19 |Starnberg 48,02 11,35 729
HUO2 |K—puszta 46,97 19,58 125
PLO3 |Sniezka 50,73 15,73 1603
ROO1 |Rarau 47,45 25,45 1536
RO02 |StanadeVale 46,68 23,53 1111
ROO03 |Semenic 45,12 25,97 1432
RO04 |Paring 45,38 23,47 1585
ROO05 |Fundata 45,47 25,30 1371
ROO06 |Turia 46,12 25,98 1008
SK02 |Chopok 48,93 19,58 2008
Sk04 |StaraLesna 49,15 20,28 808
SK05 |Liesek 49,37 19,68 892
SKO06 |Starina 49,05 22,27 345
UAO5 |Svityaz 51,52 23,88 164
UA06 |Rava—Russkaya 50,25 23,63 249
UAO7 |Beregovo 48,25 22,68 112

Az 1. tdbldzatban foglaljuk 6ssze a 30 allomas EMEP-kodjat és nevét, vala-
mint horizontalis f6ldrajzi koordinatait és tengerszint feletti magassagat. Tiz allo-
mas tengerszint feletti magassaga kisebb, mint 600 méter, hat allomas 600 és 1000
méter kozé esik, tovabbi 11 allomas 1000 és 1600 méter kozé telepiilt. Harom al-
lomas pedig még ennél magasabban van. A legészakibb allomas foldrajzi szélessé-
ge 51,52 fok, a legdélebbié 45,12 fok. Ezek a hatarok nyugat-kelet iranyban 6,95
fok és 25,98 fok keleti hosszusag.

499



Mika Janos — Sturzan Ria Beatrix

Az emlitett adathianyok miatt a tendenciakat csupan 5-5 éves atlagok forma-
jaban szamitottuk ki, mindazon allomdsokra, amelyekre egy-egy ilyen 6tszor két-
havi iddszakbol legalabb 30 megfigyelés rendelkezésre allt. (Az igy megvalasztott
kiiszob az adatok tiz szazalékos meglétét jelenti.)

2. tablazat A mérésekbdl képezhetd 6téves atlagok és a felhasznalt mérések szdma
mérdallomasonként
Figure 2 Availability of five-year averages and the total number of observations
at the monitoring stations

Szulfit részecskék (SO4*) Kéndioxid (SO,)

Idoszak | 1977- | 1982- | 1987- | 1992- | 1997- Osszes | 1977- | 1982- | 1987- | 1992- | 1997- Osszes

Allomds| 1981 | 1986 | 1991 | 1996 | 2001 adat 1981 | 1986 | 1991 |[1996 | 2001 adat
ATO02 van van van van van 7082 van van van van van 6764
ATO3 -- van van van -- 1561 -- -- -- -- -
ATO04 -- van van van van 2960 - -- -- -- van 916
ATOS5 -- -- -- -- van 2423 -- -- -- -- van 914
CHO1 van van van van van 7465 van van van van van 7255
CHO02 | van van van van van 8093 van van van van van 7988
CHO3 - - -- van - 1718 - - - van van 2864
CHO04 -- -- -- van -- 1543 -- - -- van van 3541
CHO5 -- -- -- van van 3402 -- - - van van 3564
CZ01 -- -- -- - van 242 -- - - - -
CZ03 -- -- -- - van 255 -- -- -- -- -
DEO03 van van van van van 8498 van van van van van 8570
DEO5 van van van van van 7806 van van van van van 8531
DE18 van van van van -- 6417 van van van van -- 4967
DE19 | van van van van - 6068 van van van van -- 4921
HUO02 | van van van van van 5366 van van van van van 5350
PLO3 -- -- van van Van 3889 - - van van van 3972
ROO1 -- -- -- -- -- 53 -- -- -- -- - 48
RO02 - - - - - 61 - van - -- - 146
RO03 -- -- -- -- -- 41 -- -- -- -- --
RO04 -- -- -- -- -- 59 -- van -- -- - 77
RO05 -- -- -- -- -- 56 -- -- -- -- - 9
RO06 -- -- -- -- -- 52 -- -- -- -- -- 34
SK02 van van van van Van 8090 van van van van van 8150
SK04 -- -- -- van Van 3624 -- -- -- van van 3622
SKO05 -- -- -- van Van 3532 -- -- -- van van 3510
SK06 -- -- -- van | Van 2803 - - - - -- 2799
UAOS5 | van van van -- -- 2745 -- van van -- -- 1722
UA06 | van van van - - 2999 - van van - -- 1927
UAO7 | van van van -- -- 1840 -- van van -- -- 1122
Max. 18 21 18 18 16 Mind: 10 15 12 15 16 Mind:
Atlag | 10,8 | 19,6 | 14,6 17 15,6 100743 6,8 13,8 | 11,6 | 14,2 | 14,8 93283
5 éves 12 14 15 18 16 adat 9 14 13 15 15 adat

A 2. tablazatban ezzel kapcsolatban 0sszefoglaltuk, hogy az egyes idOszak-
okban melyik allomason volt a fenti kiiszob szerint elegendé adat. Lathato, hogy
néhany allomason az adatok rendelkezésre allasa csaknem teljes, de sok esetben
legfeljebb egy-egy Otéves iddszak adatai hasznalhatok. Sajnos, nem egy idoben van
jelen sok adat. Példaul az els6 harom peridodusban csaknem teljes ukrajnai adatok a
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masik két idészakbol teljesen hianyoznak, mikdzben a lengyel és tobb szlovakiai
allomas csak ez utan jelenik meg a megfigyelésekben.

A 2. tabldzat alsé sorai a fenti 6téves rész-idészakokban Gsszesitik, hogy a
teljes térségben hany allomason melyik kénvegytileti adatai allnak rendelkezésre az
egyes években. A legszerencsésebb évben 21 allomds szulfatadataival dolgozhat-
tunk, s az 1982-1986 kozotti idészakban az 6t év atlaga is 19,6 allomas volt. A ne-
gativ rekord az iddszak els6 6t évében hozzaférheté maximum 10; atlagosan 6,8 al-
lomaés a szulfattartalomra nézve.

A tablazat vegyiiletenként utolsd oszlopai az 0sszes meglevé mérés szamat
mutatjak, fiiggetleniil attdl, hogy azok melyik 6t évbol szarmaznak. Az adatszamok
altalaban véve impozansak, sok szaz, illetve néhany ezer adatrdl tanuskodnak.
Ugyanakkor sajnalatosan kevés a Csehorszag €s kiilondsen a Romania teriiletén
végzett mérés. A leggazdagabb adatbazis a 1égkori szulfatrészecskékrol all rendel-
kezésiinkre, am szétosztva az adatokat az 6t évekre és a két honapokra, Romania
allomasait ez esetben is csak elvétve tudtuk felhasznalni.

A FELDOLGOZAS MODSZEREI

A kénvegyiiletek adathianyai korlatozzak a fejlettebb statisztikai mdodszerek
alkalmazasat, a vizsgalhatd kérdések korét. Dolgozatunkban emiatt csupan kétféle
eljarast hasznaltunk.

(i.) A 4.1 és 4.2 pontokban feltételes atlagokat képeztiink a jellemz6 éves
menetek meghatarozasara, illetve a tendencidk otéves atlagok formajaban valo
megragadasara. Ennek megfeleléen stilyozas nélkiil atlagoltuk az év adott napjara
esO értékeket, illetve az 6t éven beliil barmely évben az adott kéthavi idészakra (ja-
nuar-februarra, stb.) esé megfigyeléseket. Abban, hogy az éves menetet csak ilyen
részletességgel vettilk figyelembe, az is szerepet jatszott, hogy egyértelmii éves
menetet csak a kén-dioxid esetében tapasztaltunk.

(ii.) A vizsgalatok zar6 csoportjaban (4.3 pont) a legkisebb négyzetek elvén
alapulo tobbvaltozos linearis korrelacids-regresszios analizist alkalmaztuk. A mo-
dellvalasztds un. 1épésenkénti, stepwise mddszerrel, forward mddon, azaz minden
fontos valtozot kiilon-kiilon bevalogatva tortént. Az eljaras legtobbszor egyet tar-
tott fontosnak a harom koordinata (szélesség, hosszisag, magassag) koziil. Egyes
esetekben a hasznos valtozok szdma kettd.

A tobbszords korreldcios egyiitthato alapjan az egy fliggd és az egy, vagy
tobb magyarazo valtozo kozotti kapesolat szorossaga hatarozhatd meg. A valtozok
fontossagat annak alapjan itéli meg az eljaras, hogy a szoérasnégyzet csokkentése
szignifikdns-e az F-proba szerint.

A parcialis regresszios egyiitthato megmutatja, hogy a fontos fliggetlen val-
tozé egységnyi emelkedése esetén mennyivel valtozik a fiiggd valtozo értéke. E
mutaté szignifikancidjat vizsgalja a t-proba, amelynek eredményeit szintén bemu-
tatjuk.
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EREDMENYEK

A vizsgalt vegyiiletek koncentracioinak éves menete

Az éves menet alakulasat részletesen csak a magyarorszagi allomasra (K-
pusztara), a hatod-foku polinommal simitott viselkedést pedig arra a hat allomasra
mutatjuk be, amelyekre késobb majd az iddbeli trendeket is elemezziik. A kénve-
gyiiletek éves menetét a kibocsatasok téli tulsulya, a kevert réteg vastagsaganak évi
valtozasa, valamint a kémiai reakciokat alakito koriilmények éves menete korma-
nyozza. Ennek megfelelen, a kén-dioxid 1égkori koncentracioi esetében (2. dbra,
felsd sor), a nagy amplitaddju éves menet mind a sikvidéki, mind a hegyvidéki al-
lomasokon egyértelmii. A téli koncentracié-maximum féleg a kibocsatas filitési
eredete, a kén-dioxid/szulfat atalakulas lasst volta, valamint a Iégkorbe keriil6 kén-
dioxid vékonyabb hatarrétegben valo6 elkeveredése miatt ilyen markans.

Kiilonosen erdteljes az éves menet az AT02 és a HUO2, sikvidéki allomaso-
kon. Az éves menet atlagban a hegyvidéki allomasokon is jelentkezik, de az évkozi
valtozékonysag és az epizodok képviselte valtozékonysaghoz, illetve a szélsdsé-
gekhez képest kisebb amplitidoval.

S0, A kéndioxid koncentracié
éves menete
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CHO2
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(als6 sor) éves menete (ug/m’) a magyarorszagi K-pusztan (HUO2 - balra),
illetve simitva hat kivalasztott alloméson (jobbra).
Figure 2 Annual variation of sulphur dioxide (upper panels) and sulphate particles
(lower panels) concentrations (ug/m’) at K-puszta, Hungary station (HU02 — left panels),
and at six selected stations (right panels).

502



crer

(1977-2001)

A légkori szulfatrészecskék koncentracidjanak (2. dbra, alsé sor) viszont
nincs egyértelmi éves menete, illetve az elmosoddva kirajzolddo eltérések téli ma-
ximumot sejtetnek a sikvidéki, mig nyari maximumot a hegyi allomasokon (jobb
also abra). A szulfat az SO,-bdl keletkezik, aminek nagyobb a kibocsatasa télen,
mint nyaron, foleg a fiités kdvetkeztében. Nyaron kisebb az SO, kibocsatas, de az
SO4—képzddést segitd fotokémiai és termikus reakciok gyorsabbak.

Hosszabb tavi tendencidk

A megfigyelések id6beli és térbeli hianyai miatt a koncentraciok hosszu tava
alakulasat a mérések ot éves atlagai alapjan vizsgaljuk. Mivel az éves menet csak a
kén-dioxid esetében egyértelmii, az év honapjait kettesével (januar-februar, ..., no-
vember-december) dsszevonjuk.
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3. abra A 1égkori kén-dioxid tartalom csokkend tendencidja az év kéthavi szakaszaiban,

hat kivalasztott allomason

in bimonthly periods of the year at the six selected stations
(The five-year averages, described in Table 2, are indicated at their central years)

(A 2. tabldzatban is jelzett 5 éves atlagok, az id6szak kozepéhez igazitva)
Figure 3 Decreasing tendency of the atmospheric sulphur-dioxide content
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crcr

dencia ¢és ennek foleg az 1980-as évek kdzepén az allomasokon kdzel egyszerre je-
lentkez6 megtdrése jellemzi.

csak csokkend tendenciak jellemzik, kivéve a két svajci allomas enyhe emelkedését
a ’80-as évek masodik felében. A csokkend tendencia tovabbi érdekessége, hogy
mig az iddszak elején a téli és a nyari koncentraciok kiilonbsége még jelentds, az
idészak végére mar csaknem minden két honapos id6szak azonos értéket mutat.
Vagyis, a csokkenés folyamata az alpi-karpati térségben is zOmmel a flitési eredetli
téli tobblet-kibocsatas elmaradasara vezethetd vissza.

A kivalasztott hegyvidéki allomasokon (jobb oldali abrak) a koncentraciok
mindkét kénvegytiletre joval kisebbek, mint a sikvidéki allomasokon (bal oldali &b-
rak). A kiilonbség foleg télen jelentds, mégpedig a kibocsatas nagyobb, de az atke-
veredés gyengébb volta miatt. (Raadasul, a hegyvidéki allomasok télen igen gyak-
ran a kevert réteg folott helyezkednek el).

Az 1980-as évek kozepétdl tapasztalt koncentracio-csokkenés azzal ma-
gyarazhat6, hogy két okbol is csokkent a kén-dioxid kibocsatas. Egyrészt, Europa-
szerte életbe 1épett a kénvegyiiletek orszaghatarokon valo atterjedésérdl szolo jegy-
zO0konyv. Az alaird 35 orszag vallalta, hogy az 1980. évi SO, kibocsatasaikat 1993-
ig legalabb 30%-kal csokkentik. Masrészt, a kelet-europai orszagok rendszervaltasa
is erre az idészakra esett. Az SO,-tisztulas végiil egyes orszagokban meg is haladta
ezt az értéket; hazankban példaul 53% volt a csokkenés (7oth R. 1996), foleg az
ipari termelés visszaesése és a tiizeléstechnika atalakuldsa miatt.

A koncentraciok térbeli szerkezete

A vizsgalt kén-vegyiiletek 6tévenkénti és kéthavi atlagainak fiiggését a fold-
rajzi koordinataktol a 3-4. tablazatban mutatjuk be. Valamennyi eredmény a tobb-
valtozos regresszio-analizis stepwise-forward modszerével sziiletett, de csak a leg-
nagyobb statisztikus magyarazo-képességii, szignifikans egyiitthatokkal kapcsola-
tos egylitthatokat mutatjuk be. Ennek oka, hogy a masodiknak besorolt valtozok
mar csak 12 esetben, a vizsgalt 60 eset 20%-aban kiilonb6zott szignifikdnsan a nul-
latol. (Ennél tobb, 15 mez6 iires a két tablazatban, ezeknél egyik valtozo hatasa
sem szignifikans.) A tablazatokban feliil rendre a korrelacios egyiitthatok négyze-
tei, mig alul a regresszids egyiitthatok eldjeles értékei lathatok. (Feljebb, a 2. tabld-
zataban megadtuk, hogy mely allomast melyik 5 éves id6szakban tudtuk felhasz-
nalni.)

Egy-egy tablazaton beliil az azonos mintazatd, vagyis ugyanahhoz a foldrajzi
koordinatdhoz tartozo egyiitthatok eldjele kivétel nélkiil azonos, nagysaga pedig
hasonlo.

Egy-egy tablazaton beliil az egyiitthatok nagysagai kovetik a koncentraciok
éves menetét. S6t, elmondhatd az is, hogy mindharom koordinatatol valéd fiiggés
elojele a két vizsgalt anyagra azonos eldjelii. A regresszios egyiitthatok rendre 1-1
foldrajzi fok, illetve 1 km valtozasra vonatkoznak. (Tehat, példaul a 3. tabldzat no-
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vember-december hénapjainak 1997-2001 kozé esé értéke 0,4 pgm~km™, mig a 4.
tabldzatban ugyanezen a pozicion 0,25 pgm~fok™ all.)
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4. abra Az aeroszol szulfat tartalom csokkend tendencidja az év kéthavi szakaszaiban
hat kivalasztott allomason
(A 2. tabldzatban is jelzett 5 éves atlagok, az id6szak kozepéhez igazitva)
Figure 4 Decreasing tendency of the atmospheric sulphate aerosol content
in bi-monthly periods of the year at the six selected stations
(The five-year periods, described in Table 2, are indicated by their central year)

A koncentraciok magyarazataban csak a tengerszint feletti magassag és a
foldrajzi hosszlisag jutott szerephez, a foldrajzi szélesség, a térség kis meridionalis
kiterjedése miatt, nem. A tengerszint feletti magassaggal mindkét anyag koncentra-
cidja értelemszeriien csokken. A nyugat-kelet iranya gradiens mindeniitt pozitiv,
azaz a keletebbi teriileteken a vizsgalt anyagok koncentraciéja mindvégig maga-
sabb volt, mint a térség nyugatabbi részén.
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A f6ldrajzi koordinatak hatasanak statisztikus vizsgalataval nem 10j termé-
szetfoldrajzi okokat posztulaltunk. Nyilvanvalo, hogy a térbeli kiillonbségeket, azok
idébeli alakulasat foleg a forrasok erdsségének térbeli elhelyezkedése és a vertika-
lis atkeveredés iranyitotta.

3. tablazat A 1égkori kén-dioxid koncentraciok fiiggése a foldrajzi koordinataktol.
Felill a korrelacios egyiitthatok négyzete, alul a legfontosabb valtozoval szembeni
regresszios egyiitthatok lathatok.

Table 3 Dependence of sulphate content of atmospheric aerosol
on the geographical co-ordinates. The upper part of the table indicates the variance,
the lower part shows the regression to the most important co-ordinate.

S02
1977-1981
1982-1986
1987-1991
1992-1996
1997-2001

1977-1981
1982-1986
1987-1991

36
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4. tablazat A 1égkori aeroszol szulfat-tartalméanak fiiggése a f6ldrajzi koordinataktol.
Felill a korrelacios egyiitthatok négyzete, alul a legfontosabb valtozoval szembeni
regresszios egyiitthatok lathatok.

Table 4 Dependence of atmospheric sulphate acrosol content
on the geographical co-ordinates. The upper part of the table indicates the variance,
the lower part displays the regression against the most informative co-ordinate

SO4A

1977-1981

1982-1986 E EE
1987-1991

o4 a3 [ ]
1992-1996 _0.57=—"lo.41 [1[1[1[lo.4o T o 57O Se|II o see=
1997-2001 _ fo.46——0.53——l0.57][[[[[1[1[[[o.52[[IIE0.s I==F0.43

1977-1981
1982-1986
1987-1991
1992-1996
1997-2001

Ko6z06s séma a 3-4. tablazathoz
Common scheme to 7Table 3 and 4

(Foldrajzi szélesség)

Tsz. feletti magassag Féldrajzi hosszusag
Altitude above sea lev. Geograph. longitude (Geograph. Latitude)
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