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Atmosphärische Aerosolproben aus der Gas- und Flüssigphase bestehen aus zahlreichen organischen
Substanzen. So beinhaltet sekundäres organisches Aerosol (SOA) bis zu 100 000 verschiedene
organische Substanzen, welche durch Oxidation von biogenen und anthropogenen volatilen
organischen Verbindungen (VOC) gebildet werden. Einige davon können zusammen mit
Metallkationen von Eisen, Kupfer oder Mangan Komplexe in Aerosolpartikeln ausbilden. Solche
Komplexe können photochemische Umwandlungsreaktionen auslösen und tragen zur verbesserten
Löslichkeit von Metallionen in die atmosphärische Flüssigphase bei. Komplexbildner sind deswegen
wichtige, aber nur schwer identifizierbare, organische Bestandteile von Aerosolpartikeln. In dieser
Studie haben wir eine Flüssigkeitschromatographie mit hochauflösender Massenspektrometrie
(LC/HR-MS) gekoppelt um ein Non-Target-Screening (NTS) durchzuführen, der den selektiven
Nachweis von Komplexbildnern in Aerosolpartikelextrakten ermöglicht. Hierfür wurde ein T-Stück
zwischen LC Auslass und der Ionenquelle eingebaut um eine Nachtrennsäulen-Komplexierung mit
einer 155 µM FeCl3 Lösung umzusetzen. Anschließend werden die erhaltenen Massenspektren auf
die drei charakteristischen Eisenkomplexe [M-H+FeCl3]-, [M-2H+FeCl2]- und [M-3H+FeCl]-

untersucht, dabei betragen die Massenunterschiede (∆m/z) zwischen dem Signal des jeweiligen
Komplexbildners und des Eisenkomplexes 160,8416, 124,8648 und 89,8959. In
Aerosolpartikelproben aus Deutschland und China konnten bis zu 29 verschiedene Di- und
Tricarbonsäuren als Komplexbildner nachgewiesen werden, selbst bei niedrigen Extrakt
Konzentrationen von nur 50 nM. Ohne Nachtrennsäulen-Komplexierung mit Eisen werden noch 13
Komplexbildner identifiziert, welche durch Hintergrund Eisenspuren aus dem Analysesystem
komplexiert werden. Zumindest für die am höchsten konzentrierten Komplexbildner ist der
vorgeschlagene Screening-Ansatz somit auch ohne Geräteumbau anwendbar, besonders attraktiv ist
dies für den Einsatz in der Routineanalytik. Neben Carbonsäuren wurden 4-Nitrophenol und
4-Nitrocatechol als weitere Komplexbildner in Regenwasserproben entdeckt, was die Anwendbarkeit
der Methode auf andere Matrices und auf eine Reihe verschiedener Komplexbildner zeigt. 

Powered by TCPDF (www.tcpdf.org)

http://www.tcpdf.org

