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SANTRUMPOS

ACSM

APS
BC
CPC
CWT

Dy
Dp

(angl. aerosol chemical speciation monitor) aerozolio cheminés sudeéties
monitorius

(angl. aerodynamic particle sizer) aerodinaminis aerozolio spektrometras
(angl. black carbon) juodoji anglis

(angl. condensation particle counter) kondensacinis daleliy skaitiklis
(angl. concentration weighted trajectory) Koncentracija normuotos
trajektorijos

(angl. aerodynamic diameter) aerodinaminis skersmuo

(angl. mobility diameter) judrumo skersmuo

HYSPLIT-4 (angl. hybrid single particle Lagrangian integrated trajectory) hibridinis

MOUDI
OA
PCA
PM,

PNC
PSCF

RH
SD
SMPS

SV-O0A
LV-OOA
TC
§3Cxc

WD
WS

vienos dalelés integruotos trajektorijos LagranZzo modelis

(angl. micro-orifice uniform deposition impactor) kaskadinis impaktorius
(angl. organic aerosol) organinio aerozolio dalelés

(angl. principal component analysis) pagrindiniy komponenciy analizé
(angl. particulate matter) stambiosios aerozolio frakcijos dalelés,
kuriy50 % efektyvumo nukirtimo skersmuo Ds, yra ties x = 10,0, 2,5 ar
1,0 pm.

(angl. particle number concentration) skaitin¢ daleliy koncentracija
(angl. potential source contribution function) pagrindinio Saltinio indélio
nustatymo funkcija

(angl. relative humidity) santykiné oro drégme

(angl. standard deviation) standartinis nuokrypis

(angl. scanning mobility particle sizer) skenuojantis daleliy judrio
spektrometras

(angl. semi-volatile oxygenated organic aerosol) pusiau lakios
oksiduotos organinés aerozolio daleles

(angl. low-volatile oxygenated organic aerosol) mazai lakios oksiduotos
organings aerozolio daleles

(angl. total carbon) bendroji anglis

anglies stabiliyjy izotopy santykis (Pc:20).

(angl. wind direction) véjo kryptis

(angl. wind speed) ve€jo greitis



IVADAS

Smulkiy aerozolio daleliy tyrimai yra svarbiis dél to, kad Sios dalelés turi jtakos
klimato kaitos vyksmams ir turi neigiamg poveikj zmoniy sveikatai. Pagrindiniai
antropogenininés kilmeés Saltiniai, turintys poveikj daleliy skaitinei koncentracijai
(PNC) miesto aplinkoje, yra transportas, biomasés degimas ir foto-chemine
nukleacija (Pey ir kt., 2009; Pérez ir kt., 2010; Srinivas ir kt., 2011). Siy Saltiniy
jvertinimg apsunkina tai, kad jy indé¢lis kinta priklausomai nuo pasirinktos vietos ar
aplinkos, naujy daleliy susidarymg nulemia skirtingi vyksmai ir meteorologinés
salygos (de Foy ir Schauer, 2015).

Anglies turingios aerozolio dalelés veikia Zemés klimata, sugerdamos ir
i1Ssklaidydamos saulés spinduliuote, dalyvauja debesy formavimosi vyksmuose ir
sgveikauja tarpusavyje bei su kitais atmosferoje esanciais junginiais (Chung ir kt.,
2012; Burkart ir kt., 2011). Pagrindiai antropogeniniai anglies turiniy aerozolio
daleliy Saltiniai yra biomaseés ir iSkastinio kuro deginimas. Jrodyta, kad juodosios
anglies (BC) daleliy nusédimas ant sniego, ledo ir ledyny, keicia jy pavirSiaus albedo
ir paspartina tirpimo vyksmg (Hadley ir Kirchstetter, 2012). Aerozolio daleliy
erdvinio pasiskirstymog ir jy Saltiniy vertinimo rezultatai padeda tiksliau nusakyti
antropogeninio indélio poveikj klimato kaitos prognostiniuose modeliuose. Nepaisant
to, kad Saltiniy nustatymo tyrimai yra svarbis ir reikalingi ne tik mokslinei
bendruomenei, taciau daug receptoriniy modeliavimy rezultaty i§ jvairiy Europos
Saliy néra sukaupta (Viana ir kt., 2008).

PNC ir BC koncentracijy Saltiniams jvertinti buvo pritaikytas receptorinis
modeliavimas. Pasiekti geresni BC erdvinio pasiskirstymo ir Saltiniy kilmés
nustatymo rezultatai Pietry¢iy Baltijos jiros regione. Sie rezultatai gali bati taikomi
tikslinant visuotinio klimato atSilimo prognostinius modelius. Nustatyti pagrindiniai
vyksmai, lemiantys PNC padid¢jimg Vilniaus miesto fonin€je aplinkoje. Parodyta,
kad kompleksinis aerozolio daleliy pasiskirstymo pagal dydj matavimy ir anglies
stabiliyjy izotopy santykio (8"Cre) tyrimy metodas yra tinkamas iSkastinio kuro

degimo ir neiSkastinio kuro emisijos Saltiniams jvertinti.



Darbo tikslas ir uzdaviniai

Sio darbo tikslas buvo identifikuoti ir jvertinti smulkiy ir anglies turinéiy
aerozolio daleliy vyksmus ir Saltinius miesto bei fonin¢je aplinkose. Tikslams pasiekti
buvo suformuoti Sie uzdaviniai:

1. Atlikti ilgalaikius smulkiy aerozolio daleliy skaitinés koncentracijos ir
juodosios anglies tyrimus miesto ir jurinéje foninéje aplinkose, jvertinti
pagrindinius vyksmus, lemiancius jy erdvinj ir laikinj pasiskirstyma.

2. Ivertinti anglies turinCiy aerozolio daleliy erdvinj pasiskirstyma ir jy Saltinius
PietryCiy Baltijos juros regione, deginant biomasg¢ (pernykste Zole).

3. Sujungiant aerozolio daleliy dydziy pasiskirstymo ir anglies stabiliyjy izotopy
santykio (8"Cre) tyrimo metodus, nustatyti iSkastinio kuro degimo ir

neiSkastinio kuro emisijos Saltinius.

Darbo naujumas

1. Pritaikant receptorinio modeliavimo metodus nustatyti aerozolio daleliy
skaitinés koncentracijos Saltiniai miesto aplinkoje.

2. Nustatyta, kad aerozolio daleliy dydziy pasiskirstymo ir 8"Crc tyrimy
kompleksiniy matavimy metodas yra tinkamas vertinti iSkastinio kuro degimo

ir neiSkastinio kuro emisijos Saltinius.

Praktiné verté

1. Pritaikius tarSos Saltiniy receptorinj modeliavimg buvo tiksliau jvertintas
juodosios anglies iSplitimas atmosferoje, kuris gali biti taikomas tikslinant
visuotinio klimato at$ilimo prognostinius modelius.

2. Atmosferos terSaly receptorinis modeliavimas PietryCiy Baltijos jiiros regione
papildo Saltiniy vertinimo metodus ir suteikia svarbiy Ziniy tolimesnei regiono

bei Europos Saliy oro kokybés vertinimo programai plétoti.



Ginamieji teiginiai

1. Oro masiy pernasSos padidina aerozolio daleliy skaiting koncentracijg Vilniaus
miesto aplinkoje rudenj iki 2,2 karto, Ziemg — iki 1,6 karto ir pavasar] — iki
2,3 karto.

2. Tolimoji oro masiy pernaSa yra pagrindinis veiksnys, nulemiantis juodosios
anglies aerozolio masés koncentracijos padidéjima PietryCiy Baltijos jiiros
regione pavasarj iki 1,8 karto, rudenj — iki 1,5 karto ir Ziema — iki 4,5 karto.

3. Pavasarinis biomasés (pernykstés Zolés) deginimas iki 50 % padidina foning
organinio aerozolio daleliy masés koncentracijg PietryCiy Baltijos jiiros
regione.

4. I8kastinio kuro degimas yra pagrindinis smulkios modos aerozolio daleliy
(Dy=0,23 um; SD =0,02 um) Saltinis, o neiSkastinio kuro degimas ir
biogenin¢ emisija — pagrindinis stambios modos aerozolio daleliy
(Da=7,05 um; SD = 3,56 um) Saltinis, kiekvieno jy indé¢lis sudaro nuo 60 %
iki 100 %.

Aprobacija

Su disertacijos darbo tema susijusiy tyrimy rezultatai yra publikuoti 6
periodiniuose mokslo leidiniuose, turinfiuose cituojamumo rodiklj (angl. Impact
Factor) Thomson Reuters Web of Knowledge duomeny bazg€je, pristatyti 8 praneSimai

tarptautinése ir 3 praneSimai nacionalinése mokslinése konferencijose.

Autoriaus mokslinés publikacijos doktorantiiros tema periodiniuose leidiniuose:

1. S. Bycenkiené, V. UleviCius, V. Dudoitis and J. Pauraité, Identification and
characterization of black carbon aerosol sources in the East Baltic region, Adv.
Meteorol. Vol. 2013, Article ID 380614 (2013).

2. V. Ulevicius, S. Byc¢enkien¢, K. Plauskait¢ and V. Dudoitis, Variation of

particle number concentration and size distributions at the urban environment



in Vilnius (Lithuania), Nucleation and atmospheric aerosols: 19" International
Conference, AIP Publishing LLC. Vol. 1527, 527-530 (2013).

3. S. Bycenkiené, K. Plauskaité, V. Dudoitis and V. Ulevicius, Urban background
levels of particle number concentration and sources in Vilnius, Lithuania,
Atmos. Res. 143, 279-292 (2014).

4. S. Bycenkien¢, V. Dudoitis and V. UleviCius, The use of trajectory cluster
analysis to evaluate the long-range transport of black carbon aerosol in the
South-Eastern Baltic region, Adv. Meteorol. Vol. 2014, Art. ID 137694 (2014).

5. A. Magalaité, A. Garbaras, V. Dudoitis, V. Ulevi¢ius, D. Ceburnis and
V. Remeikis, Elucidating carbonaceous aerosol sources by the stable carbon
8" Crc ratio in size segregated particles, Atmos. Res. 158, 1-12 (2015).

6. V. Dudoitis, S. Bycenkien¢, K. Plauskaitée, G. Mordas and V. UleviCius,
Relationships between atmospheric carbonaceous particles and air masses in a

background marine atmosphere, Acta Geophys., priimta (2015).

Autoriaus pranesimai disertacijos tema mokslinése konferencijose:

1. J. §akalys, D. Valiulis, V. Dudoitis, K. Kvietkus and V. Ulevicius, Aerosol
particle chemical component density variation in urban environment, 40"
Lithuanian National Physics Conference, 2013.06.10—-12, Vilnius, Lithuania.

2. V. Dudoitis, V. Ulevi¢ius, K. Plauskaitée-Sukien¢ and G. Mordas, The
comparison of the light scattering coefficient measured in urban and coastal
environments, European Aerosol Conference (EAC 2013), 2013.09.01-06,
Prague, Czech.

3. S. Bycenkien¢, V. Ulevicius, V. Dudoitis and J. Andriejauskieng¢,
Identification and characterization of black carbon aerosol sources in
Lithuania, European Aerosol Conference (EAC 2013), 2013.09.01-06, Prague,
Czech.

4. V. Ulevitius, A.S.H. Prévot, K. PlauSkaite-Sukiené, . Bycenkiene,
G. Mordas, V. Dudoitis, V. Remeikis, A. Garbaras, K. Kvietkus,
I. Garbariené, J. Dommen, J. G. Slowik, C. Bozzetti and U. Baltensperger,



Project AEROLIT (Aerosol in Lithuania): Investigation of primary-secondary
and regional local contributions to particulate matter in the South-Eastern
Baltic region, European Aerosol Conference (EAC 2013), 2013.09.01-06,
Prague, Czech.

S. Bycenkien¢, J. Paurait¢, V. Dudoitis and V. Ulevicius, Sources of
wintertime black carbon aerosols in an atmosphere in Vilnius, Open Readings
2014, 2014.03.19-21, Vilnius, Lithuania.

. S. Bycenkien¢, J. Paurait¢, V. Dudoitis and V. Ulevicius, Sources of
wintertime black carbon aerosols in an atmosphere in Vilnius, International
Aerosol Conference (IAC 2014), 2014.08.28—-09.02, Busan, South Korea.

. V. Ulevicius, A.S.H. Prévot, S. BycCenkiene, K. Plauskait¢, G. Mordas,
C. Bozzetti, V. Dudoitis, V. Remeikis, A. Garbaras, J. Dommen, J. G. Slowik,
J. Blees and F. Canonaco, Source apportionment of the carbonaceous aerosol
in the South-Eastern Baltic region, International Aerosol Conference (IAC
2014), 2014.08.28-09.02, Busan, South Korea.

. V. Dudoitis, S. Byc¢enkien¢, K. Plauskaité¢, N. Prokopciuk, G. Mordas and
V. Ulevicius, Receptor models application in long-range transport of
carbonaceous aerosol particles in coastal environment, Open Readings 2015,
2015.03.24-27, Vilnius, Lithuania.

. V. Dudoitis, V. Ulevic¢ius, S. Bycenkien¢, K. Plauskait¢, G. Mordas,
C. Bozzetti, R. Froehlich and A.S.H. Prévdt, Long-range transport of
carbonaceous aerosol at coastal site in the South-Eastern Baltic region,

European Aerosol Conference (EAC 2015), 2015.09.06—11, Milan, Italy.

10.V. Ulevicius, S. Bycenkien¢, C. Bozzetti, A. Vlachou, K. Plauskaite,

G. Mordas, V. Dudoitis, G. Abbaszade, J. Blees, R. Frohlich,
K. R. Dillenbach, F. Canonaco, J. G. Slowik, J. Dommen, R. Zimmermann,
J. Schnelle-Kreis, G. A. Salazar, K. Agrios, S. Szidat, I. El Haddad and
A.S.H. Prévot (2015). Fossil and non-fossil source contributions to

atmospheric carbonaceous aerosols during grassland fires. European Aerosol

Conference (EAC 2015), 2015.09.06—-11, Milan, Italy.
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11.C. Bozzetti, M. Xiao, V. Ulevic¢ius, I. El Haddad, K.R. Dillenbach,

V. Dudoitis, G. Mordas, J. G. Slowik, U. Baltensperger, and A. S. H. Prévét
(2015). Argon Offline-AMS source apportionment of organic aerosol over a

yearly cycle for 3 different stations in Lithuania. European Aerosol

Conference (EAC 2015), 2015.09.06—11, Milan, Italy.

Autoriaus indélis

Autoriaus indélis sudaré:

1.

Matavimy Preilos atmosferos uZterStumo tyrimy stotyje ir miesto foningje
aplinkoje Vilniuje planavimas bei vykdymas.

Mokslinés jrangos kalibravimas. Dalyvavimas prietaisy sulyginimuose (angl.
intercomparison workshop).

Tyrimy duomeny surinkimas, analizavimas ir gauty rezultaty interpretavimas.
Moksliniy rezultaty publikavimas periodiniuose mokslo leidiniuose ir

pristatymas mokslinése konferencijose.
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3. IRANGA IR TYRIMU METODAI

Ilgalaikiai aerozolio daleliy dydZiy pasiskirstymo ir skaitinés koncentracijos
tyrimai Vilniaus miesto foninéje aplinkoje (54°38'N, 25°18'E, 165 m AGL) buvo
atlieckami skenuojanciu daleliy judrio spektrometru (SMPS, IfT Leibniz Tropos)
(Wiedensohler ir kt., 2012) ir kondensaciniu daleliy skaitikliu (CPC, UF-02proto
modelis) (Mordas ir kt., 2008) nuo 2010 m. liepos 1 d. iki lapkri¢io 1 d. ir nuo
2011 m. sausio 1 d. iki rugsejo 30 d. Juodosios anglies masés koncentracija jiringje
foningje aplinkoje Preilos Atmosferos uZterStumo tyrimy stotyje (55°55'N, 21°04'E,
5m AGL) buvo matuojama pagal Sviesos sugert] aetalometru (Magee Sci. 7-iy
bangos ilgiy modelis AE31) (Snyder ir kt., 2007) nuo 2011 m. sausio 1 d. iki
gruodzio 31 d.

Pavasarinis zolés deginimo poveikis atmosferos uzterStumui PietryCiy Baltijos
juros regiono fonin¢je aplinkoje buvo tiriamas 2014 m. kovo mén. 1-31 d. naudojant
aerozolio chemineés sudéties monitoriy (ACSM, Aerodyne Res.) (Ng ir kt., 2011a).
Sis prietaisas realiu laiku matuoja aerozolio daleliy ir jas sudaran¢iy cheminiy
komponenciy (organiniy junginiy, nitraty, amonio, sulfaty ir chloridy) kiekybing
mases koncentracijg. Meteorologiniai ir oro terSaly duomenys (PM;,, azoto oksidai,
anglies monoksidas ir sieros dioksidas) buvo gauti i§ Aplinkos apsaugos agentiiros
matavimy stoteliy: Lazdyny ir Savanoriy Vilniaus m. ir Centro Klaipédos m.. Juodoji
anglis (BC) ir daleliy dydziy pasiskirstymas buvo matuojami atitinkamai aetalometru
ir SMPS prietaisais.

ISkastinio kuro degimo ir neiSkastinio kuro emisijos Saltiniy jvertinimui buvo
atlikti 8" Crc tyrimai Vilniaus miesto-fonin¢je aplinkoje 2012 m. spalio 1-31 d.
naudojantis stabiliyjy masiy spektrometru (Thermo Fisher Sci. modelis Finnigan
Delta Plus Advantage) ir elementiniu analizatoriumi (Thermo Fisher Sci. modelis
Flash EA 1112). Méginiai Siam tyrimui buvo renkami 11 pakopy impaktoriumi
(MOUDI), nusodinant aerozolio daleles ant aliuminio folijjos (vieno méginio
paémimo trukmeé — 72 val.). Tuo paciu metu buvo atlieckami daleliy dydziy
pasiskirstymo tyrimai SMPS prietaisu (7-299 nm judrio skersmens Dp intervale (TSI

modelis 3936) (Asbach ir kt., 2009) ir aerodinaminiu aerozolio spektrometru
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(0,5-20,0 um aerodinaminio skersmens D, intervale (APS, TSI modelis 3321)
(Peters ir kt., 2006).

Atgalinés oro masiy trajektorijos buvo skaiCiuojamos naudojantis hibridiniu
vienos dalelés integruotos trajektorijos Lagranzo modeliu (HYSPLIT-4),
meteorologiniai duomenys buvo gauti i§ NCEP/NCAR Reanalysis duomeny bazés
(Draxler ir kt., 2015). K-vidurkio atgaliniy oro masiy trajektorijy klasterin¢ analize
buvo atlikta siekiant iStirti rysj tarp aerozolio daleliy cheminiy komponenciy savybiy
ir oro masiy kilmés (Dall‘Osto ir kt., 2011). PanaSios kilmés oro masiy trajektorijos,
t. y. turincios tokj pat advekcijos kelig ir oro masiy judéjimo greitj, buvo grupuojamos
] bendrus klasterius.

Aerozolio daleliy ir BC tarSos Saltiniy poveikis atmosferos uZterStumui
skirtingais mety sezonais buvo nustatytas taikant hibridinius receptorinius modelius,
leidZianCius jvertinti galimo tolimojo Saltinio jtakg tiriamai aplinkai (Cheng ir kt.,
2013; Kabashnikov ir kt., 2011). Bendrin¢ hibridinio receptorinio modelio iSraiska,

apraSyta lygtyje (1):

Sk fCpTiyr
iL,j —

C

; (D)

YHo1TijiT
¢ia f(Cr) — salygine Saltinio koncentracijos verté receptoriniame taSke kiekvienai
trajektorijai 7, L — bendras trajektorijy skaiCius, 7;;7 — trajektorijos 7T trukme
geografin¢je gardeleje (ij), C;; apibréZiamas, kaip Saltinio terSaly intensyvumas
(koncentracija) vietoveje.

PSCF metodas leido jvertinti terSaly koncentracijos tikimybg¢ oro masése. TarSos
Saltiniy analizei naudotas koncentracija normuoty trajektorijy (CWT) metodas
pasizymi tuo, kad receptoriniame taske iSmatuota koncentracija yra naudojama kaip
svertinis koeficientas jvertinti pasirinkto terSalo lygj pernasos metu.

Daleliy dydziy pasiskirstymai gauti 1§ APS-SMPS matavimy, buvo perskaiciuoti
] turing ir masés koncentracija, pateikiami lygtyje (2). Korekcijos koeficientas nebuvo
pritaikytas SMPS duomenims, de¢l to, kad abiejy prietaisy matavimo intervalai

nebuvo persikloje (Khlystov ir kt., 2004):
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3
D
Mror = %PPN (JT%) , (2)

Modeliavimui buvo pasirinktas aerozolio daleliy tankis pp = 1,3 g-cm™". Perskaiiuota

daleliy mases koncentracija buvo sutapatinta su MOUDI impaktoriaus kaskadomis.

Pagrindiniy komponenc¢iy analizé (PCA) yra susijusiy kintamyjy tiesiné
transformacija tokiu budu, kad gautos komponentés iSsidésto pagrindings, turin¢ios
didziausig dispersijg, kryptimi. Pagrindinés komponentés yra statmenos viena kitos
atzvilgiu, tod¢l yra tarpusavyje nepriklausomos (Jolliffe, 2005).

Si transformacija yra apragyta lygtyje (3):

PC; = Zﬁi b;; - vj, (3)
¢ia J — kintamyjy skaiCius pradiniuose duomenyse, b;; yra pagrindiniy komponenciy
PC; pradiniy kintamyjy v; indélis. Komponenc¢iy skaiius gali buti toks pat ar
mazesnis, nei pradiniy kintamyjy skai¢ius duomenyse.

Supaprastintas metodas charakterizuoti anglies turin€iy aerozolio daleliy
sen¢jimg gali buti taikomas su ACSM duomenims (Ng ir kt., 2011b). IS bendro m/z
spektro i$skiriami du pagrindiniai oksiduoty organiniy junginiy (OOA) fragmentai: f;
(m/z 43 ir bendro signalo santykis), priskiriami i$ rtug8¢iy kilusiai cheminiy junginiy
grupei, tokiai kaip C,H;0", ir f3;, — neriigstiniai oksiduoti junginiai, tokie kaip CO3
(Russell ir kt., 2011). Atidedama f4, priklausomyb¢ nuo fy3. Visos organinio aerozolio
(OA)  komponentés iSsidésto  trikampio  viduje, apriboto  tiesémis
(y=-6,020-x + 0,415 ir y=-1,844-x+0,332) (Ng ir kt., 2010). Siy tiesiy
susikirtimo taskas (0,020; 0,295). Angliavandenilinems OA komponentéms
priskiriamos fy4 < 0,05 vertés, pusiau ir maZzai lakiy oksiduoty organiniy junginiy (SV-
OOA ir LV-OOA) faktoriai atitinkamai uzima apating ir virSuting trikampio dalis.

ISkastinio kuro degimo ir neiSkastinio kuro emisijos Saltiniy vertinimui buvo
naudojamas Bajeso stabiliyjy izotopy maiSymosi modelis ir jo atskiras sprendinys,

pritaikytas dviem Saltiniams nustatyti su vienu izotopu (Phillips ir kt., 2003):

813Cy ky = 83C, -k, +8'3C,  ky, (4)
ki +ky = ky, (5)
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&ia 8"°Cy — i¥matuota bandinio anglies stabiliyjy izotopy santykio verté, ky —
1ISmatuotas bendroje anglyje (TC) esantis CO, kiekis santykiniais vienetais,
6"C; =-28,0 £0,9 %o yra 1-ojo %altinio izotopinio santykio fiksuota verte, 5"°C, — 2-
ojo Saltinio kintanti verté (—24,0 %o, —26,0 %o), k; ir k, — atitinkamai 1-ojo ir 2-0jo

Saltiniy indéliai.
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TYRIMU REZULTATAI

1. Smulkiy aerozolio daleliy skaitiné koncentracija ir ju Saltiniai miesto

aplinkoje

Aerozolio daleliy skaitinés koncentracijos (PNC) lygiai buvo iSmatuoti Vilniaus
miesto aplinkoje. Nustatytas didelis PNC kitimas, priklausantis iSskirtinai nuo
aerozolio daleliy paros eigos ir sezono (1 pav.). Buvo nustatyti du sezoniniai PNC
ciklai: 1) Ziema—pavasaris, maksimali PNC uZregistruota 2011 m. balandZio mén.
(1,90- 10* cm_3; SD 1,50- 10* cm_3) ir 2) sumaz¢jimas vasaros laikotarpiu, maziausios
PNC vertés uZregistruotos 2011 m. liepos—rugpja¢io meén. (3,8-10°cm™; SD
3,00-10° cm™). Ménesiné vidutiné daleliy skaitiné koncentracija rudenj kito nuo
3,4-10°cm™ (SD 3,0-10° cm™) spalio mén. iki 1,20-10*cm™ (SD 8,0-10° cm™)
rugs€jo men. PNC vertés Vilniaus miesto aplinkoje buvo palygintos su kity miesty
vertemis (1 lentel¢). Nustatyta, kad aerozolio daleliy skaitiné koncentracija miesto
aplinkoje priklauso nuo keleto veiksniy, t. y. eismo intensyvumo, sezonines kaitos ir
oro salygy. Saltuoju periodu, kai oro temperatira nukrenta Zemiau O °C, buvo
uzregistruotos didesnés PNC vertés. Tai galima paaiSkinti aerozolio daleliy
akumuliacija Zemesniuose atmosferos sluoksniuose dél padid€jusios emisijos ir
silpnesnés atmosferos pazemio sluoksnio konvekcijos (Gao ir kt., 2007). Kaip buvo
pastebéta tyrimuose (Meyer ir kt., 2007; Karvosenoja ir kt., 2008), iSkastinio kuro
naudojimas ir biomasés deginimas Sildymui namy uUkiuose gali stipriai padidinti
aerozolio daleliy koncentracijg. Pavasarj viena pagrindiniy PNC padid¢jimo miesto
aplinkoje priezasCiy yra atmosferos tarSa del biomases ir Zolés deginimo PietryCiy

Baltijos juros regione (Ulevicius ir kt., 2010).
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1 lentel¢. Daleliy skaitinés koncentracijy metiniy (arba sezoniniy) verciy miesty

aplinkose sulyginimas

Vietovés Tyrimy PNC vertés,

i 0 l . .
Vieta klasifikacija laikotarpis em? Saltinis

2001 m. balandis—

) 2003 m. birZelis; , 5 Aaltoir
Augsburgas (DE) miesto 2003 m. rugséjis— 1,02-10 kt., 2005
gruodis
0.8-10* Thomas
Brisbane (AU) miesto 1996 m.—1997 m. ! 54. 10" A ir kt.,
’ 2002
s . 2008 m. lapkritis— . a  Salmair
Budapestas (HU)  miesto 2009 m. lapkritis 1,18-10 kt., 2011
) ) s w Park ir
Gwangju (KR) miesto 2006 m.—2007 m. 7,4-10 kt., 2008
Y- Laakso
Helsinkis (FI)  miestofjirine L0/ - 868UZ6= 1,67-10° *  irke,
2001 m. kovas
2003
Thomas

2001 m. balandis—
Stokholmas (SE) miesto 00T m. balan ,IS 1,03-10** ir kt.,
2003 m. gruodis

2002
2010 m. birzelis— Sis
Vilnius (LT) miesto » 1,00-10*# :
2011 m. rugséjis** tyrimas

A _ PNC metinis vidurkis
W _ PNC Ziemos sezono vidurkis
** — Duomenys nuo 2010 m. spalis—gruodis nebuvo jtraukti.
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I pav. Vidutiné meénesine daleliy skaitine koncentracija Vilniaus mieto aplinkoje
2010 m. birzelio-2011 m. rugséjo mén. Horizontali linija — mediana, sta¢iakampis —
25-asis ir 75-asis procentiliai, ,,usai” — 5-asis ir 95-asis procentiliai, slankiojantis

kvadratas — ménesio vidurkis ir kryziukai — minimali ir maksimali vertes.

Tam, kad biity jvertinta jvairiy veiksniy jtaka smulkiy daleliy koncentracijai
buvo atlikta PCA. Sios analizés rezultatai pateikti 2 lenteléje, kurioje yra apskaigiuoti
kiekvienos komponenteés faktoriy koreliacijos koeficientai. 2 lentelés apatin¢je
eilut¢je nurodyta, kiek duomeny iSsibarstymo paaiSkina kiekviena papildoma
komponente. Rezultaty aptarimui  buvo  apsiribota  pirmosiomis  trimis
komponentémis. PC; paaiSkina 45 % duomeny iSsibarstymo, PC, — 17 % ir PC; —
12 %. Pagrindiné komponenté (PC,) d¢l stiprios PM;,, azoto monoksido ir azoto
dioksido faktoriy tarpusavio koreliacijos buvo susieta su automobiliy transporto
tarSos Saltiniu. Meteorologiniai parametrai (WS ir p) neigiamai koreliavo su PNC.
Atmosferos terSaly skiedimas ir maiSymasis spartéja del padid€jusio pazemio
sluoksnio (didesnés p vertes) ir vejo greicio (didesnés WS vertes). Neigiamas 0zono
koncentracijos koreliacijos koeficientas (—0,90) yra siejamas chemine pusiausvyra

tarp azoto oksidy ir ozono.
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2 lentelé. Pagrindiniy komponenciy matrica. PM;y, iSmetamyjy dujy ir
meteorologiniai duomenys buvo gauti 1§ Aplinkos apsaugos agenturos stoteliy
(Savanoriy ir Lazdyny), o PNC i§ miesto foninés aplinkos stoties Vilniuje.
ReikSmingi faktoriy koreliacijos koeficientai (absoliutinés vertés >0.6) yra
paryskinti.

Faktorius PC, PC, PC;

PM,, 0,74 0,15 -0,02
SO, 0,19 0,73 -0,29
NO 0,59 0,23 0,60
NO, 0,90 0,11 -0,34
NO, 0,94 0,19 0,01
05 -0,90 0,16 0,18
RH 0,20 -0,77 -0,27
p -0,51 0,39 -0,41
WS -0,77 -0,12 0,42
Cco 0,62 -0,56 0,02
PNC 0,55 0,16 0,59

Paaiskinta

L 45 % 17 % 12 %
variacija

Antroje komponenteje (PC,) stebimas didelis sieros dioksido faktoriaus
koreliacijos koeficientas (0,73), kuris yra susietas su oro tarSa i§ gyvenamyjy namy
Sildymo, dé¢l to, kad sieros dioksidas iSsiskiria, naudojant anglj ir sunkiuosius naftos
produktus kaip kurg (Markovi¢ et al., 2008). PC; komponenté¢je didele svarbg tur¢jo
azoto monoksido dujy (0,60) ir PNC (0,59) faktoriy koreliacija. Stipri anglies
monoksido dujy koreliacija ir neigiama (arba maza) PM,,, azoto dioksido ir sieros

dioksido faktoriy koreliacija identifikavo tarSos Saltinj i§ automobiliy varikliy
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iSmetimy. PC; komponentéje PNC ir anglies monoksido faktoriy tarpusavio
koreliacija parode, kad Sios dujos buvo naujy daleliy susidarymo Saltinis (Cheung ir
kt., 2011). PC, ir PC, komponenté¢se PNC ir PM,, faktoriy koreliacija parode, kad
aerozolio daleliy padidéjimui turéjo bendras tarSos padidéjimas miesto aplinkoje.
PSCF, CWT ir oro masiy klasterizacijos metodai buvo pritaikyti sezoniniy
aerozolio daleliy skaitinés koncentracijos duomeny analizei atlikti, tam, kad bty
nustatyti pagrindiniai Saltiniai, lemiantys PNC padidéjimg miesto aplinkoje (2 ir
3 pav.). Pagrindinés oro masés pasiekia Lietuva i§ V, SV, PV ir PR. Ilgos ir greitai
judancios oro mases buvo kilusios 1§ vakary ir Siaurés vakary regiony. Oro mases,
kilusios i§ P ir PV, daZniausiai buvo trumpos ir létai judancios vir§ Lenkijos,

Vokietijos ir Kaliningrado.
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2 pav. Atgaliniy oro masiy trajektorijy ir daleliy skaitinés koncentracijos (PNC)
klasteriné analizé Vilniaus miesto foning¢je aplinkoje. Pagrindiniai Saltinio indélio
nustatymo Zeme¢lapiai (PSCF) modeliuoti panaudojant PNC vertes (1 val. vidurkiai).
Modeliavimo parametrai: trajektorijy trukmeé — 72 val., aukStis — 100 m AGL,

klasteriy skaiCius — 6, tyrimy laikotarpiai — 2011 m. pavasaris ir vasara.
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Pavasario metu vidutiné aerozolio daleliy koncentracija sieké 1,63-10% cm™.
Oro masiy trajektorijos i§ 1-ojo klasterio (26 % visy trajektorijy, i§ SR krypties)
turéjo didziausias PNC vertes (1,27-10* cm™; SD 1,0-10° cm™), o i§ 3-iojo klasterio
(21 % visy trajektorijy, 1§ PR krypties) — maziausias PNC vertes (5,5-10° cm™,
SD 1,22-10* cm™) Vilniaus mieste (2 pav.). Vasaros metu PNC koncentracijos buvo
maziausios ir kito nuo 2,8-10° cm™ (SD 1,2-10° cm™) ketvirtajame klasteryje (13 %
visy trajektorijy, i§ SR krypties) iki 5,2-10° cm™ (SD 7,0-10° cm™) penktajame
klasteryje (13 % visy trajektorijy, i§ V krypties). Sj sezona tolimyjy oro masiy

daroma jtaka nebuvo nustatyta.
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3 pav. Atgaliniy oro masiy trajektorijy ir daleliy skaitinés koncentracijos (PNC)
klasterin¢ analiz¢ Vilniaus miesto fonin¢je aplinkoje. Pagrindiniai Saltinio indé¢lio
nustatymo Zeme¢lapiai (PSCF) modeliuoti panaudojant PNC vertes (1 val. vidurkiai).
Modeliavimo parametrai: trajektorijy trukme — 72 val., aukStis — 100 m AGL,

klasteriy skaiCius — 6, tyrimy laikotarpiai — 2010 m. ruduo ir 2011 m. Ziema.

Rudenj oro masés i§ 4-ojo klasterio (19 % visy trajektorijy, i§ PR krypties)
labiausiai padidino PNC vertes (1,12 10*ecm™; SD 6,3-10° cm_3), o atslinkusios i§ SV
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5-0jo ir 6-ojo klasteriy turéjo maziausias PNC vertes atitinkamai 4,1-10° cm™ (SD
7,710 cm™) ir 4,0-10°cm™ (SD 2,5-10°cm™) (3 pav.). Ziemos foniné PNC
koncentracija (1,00- 10* cm_3) buvo didesné, nei visais Kitais sezonais (5,0- 10° cm_3).
Didziausios PNC vertés (1,55- 10* cm_3; SD 8,6- 10° cm_3) buvo nustatytos oro masiy
pernagose i§ SR 2-ajame klasteryje (17 % visy trajektorijy), maZiausios PNC vertés

(9,9-10° cm™; SD 7,6-10° cm™) — i§ PV 3-iajame klasteryje (36 % visy trajektorijy).
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2. Juodosios anglies Saltiniy nustatymas Pietryc¢iu Baltijos jiiros regione

Siekiant jvertinti oro masiy pernasas Preilos stotyje buvo atliktas receptorinis
modeliavimas (PSCF, CWT ir klasteriné oro masiy tyrimai) kiekvienam sezonui:
Ziemos (gruodis—vasaris), pavasario (kovas—geguz¢), vasaros (birZelis—rugpjiitis) ir

rudens (rugse¢jis—lapkritis).
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4 pav. Sezoniné atgaliniy oro masiy trajektorijy kaita, sugrupuota j 6 klasterius. BC

masés koncentracija (ug-m™) pavaizduota kiekviename klasteryje kiekvieno sezono

metu.
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Ivertinus atgaliniy oro masiy trajektorijy klasterius buvo nustatytos didziausios
kiekvieno sezono BC koncentracijos (4 pav.): Ziemos — 6-asis klasteris, BC
koncentracija 3,10 pg-m_3 (SD 1,20 pg-m_3), pavasario — 3-asis klasteris, BC
koncentracija 1,28 ug-m™ (SD 1,02 pg-m™), vasaros — 6-asis klasteris, BC
koncentracija 0,72 ug-m™> (SD 0,50 ug-m™) ir rudens — 5-asis klasteris, BC
koncentracija 1,07 p g-m_3 (SD 0,70 n g-m_3). Pavasar] kontinentines oro masiy
pernasas i§ 5-ojo klasterio paveiké biomases (pernykstés Zolés) deginimas. ISskyrus
iSkastinio kuro deginimg, biomasés deginimas, jskaitant gaisrus, yra svarbus
veiksnys, padidinantis BC koncentracijas Pietry€iy Baltijos jiiros regione.

Nustatytos maZziausios BC koncentracijos kiekvieno sezono metu buvo: Ziemg —
4-asis klasteris, BC koncentracija 0,45 ug-m™ (SD 0,20 pg-m™); pavasarj — 6-asis
klasteris, BC koncentracija 0,33 pg-m™ (SD 0,12 ug-m™); vasara — l-asis klasteris,
BC koncentracija 0,35 pg-m_3 (SD 0,10 pg-m_3) ir ruden] — 4-asis klasteris, BC
koncentracija 0,22 pg-m™ (SD 0,11 pg-m™). Sios §varios oro masiy pernasos daZnai
formuojasi vir§ Siaurinés Europos dalies ar Atlanto vandenyno. Kirsdamos Baltijos

jiira, jos nusileidZia i§ 3000 m aukscio ir perneSa maZiausias BC koncentracijas.

3. TarSos Saltiniy charakterizavimas Zolés deginimo metu Pietryc¢iu Baltijos

jiiros regione

Zolés deginimas yra viena i§ aktualiy Pietry&iy Baltijos jiros regiono oro tar§os
problemy pavasario sezono metu. Sis antropogeninis 3altinis keiia oro masiy
cheming sudétj bei fizikines savybes, o su oro masémis §i tarSa iSplinta j tolimesnius
regionus (Beverland ir kt., 2000; Abdalmogith ir Harrison, 2005). 2014 m.
kovo 1-31 d. Preilos stotyje buvo tiriamos oro masiy pernasos, siekiant jvertinti
tarSos Saltiniy indélj PietryCiy Baltijos juros regiono foninei aplinkai.

DaZniausiai pavasarinis Zolés deginimas jvyksta dél pievy, ganykly ir lauky
valymo, esant palankioms oro sglygoms atmosferos slégiui ir oro temperatiirai. Kovo
mén. buvo nustatyti dveji aukSto slégio laikotarpiai (kovo 5-14 d. ir kovo 26-30 d.).

Pirmuoju laikotarpiu vidutinis atmosferos slégis buvo vidutiniSkai 13,1 hPa ir
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antruoju — 8,8 hPa didesnis nei standartinis atmosferos slégis jiiros lygyje
(1013,25 hPa). 2014 m. kovo mén. buvo Siltesnis lyginant su 2013 m., vidutine
menesio temperatiira buvo 3,8 °C. Vidutinés paros temperattiros kovo 10, 21 ir 28 d.
buvo atitinkamai 7,9 °C, 9,8 °C ir 10,5 °C. D¢l aukSto atmosferos slégio bei Silty ory
Siomis dienomis buvo susidariusios palankios oro salygos atsirasti didesniam Zolés
deginimo viety skaiciui.

Tiriamuoju laikotarpiu PM;, terSaly koncentracija Klaipédos m. Aplinkos
apsaugos agentiiros stoteléje kito nuo 10,3 iki 114,6 pg-m™. Kovo mén. oro taria
buvo smarkiai padidéjusi — 29 % atvejy (9 1S 31 paros) buvo virSyta PM,, ribiné paros
koncentracijos verté (50,0 pg-m™). Aukstesnés nei jprasta PM,, koncentracijos buvo
stebimos kovo 7-10d., 20-21d., 27d., o kovo 30d. PM,, paros vidutine
koncentracija sieké 60,6 pg-m™. UZter§tose oro masése 7olés deginimo epizodo metu
(kovo 10 d.), buvo uzregistruota didZiausia PM,, paros koncentracija (114,6 u g-m’3),

kuri triskart vir§ijo PM,, kovo mén. viduting koncentracija (38,1 pg-m™).

3 lentele. Pagrindiniy komponenciy matrica. PM;y, iSmetamyjy dujy ir
meteorologiniai duomenys buvo gauti i§ Aplinkos apsaugos agentiiros Klaipédos
miesto centro stotelés, BC — i$ jiirinés fonines stoties Preiloje. ReikSmingi faktoriy

koreliacijos koeficientai (absoliutinés vertés > 0.6) yra paryskinti.

Tikrinés

Faktorius reikimes PC, PC, PC;
PM,, 3.4 0,87 0,21 ~0,07
BC 1,7 0,65 0,39 0,18
SO, 1,1 0,59 0,42 -0,26
NO, 0,7 0,80 -0,29 -0,06
co 0,6 0,28 0,79 0,14
WD 0,2 0,07 -0,05 0,96
WS 0,2 0,58 -0,75 0,03
RH 0,1 —0,24 ~0,72 —0,01

Atlikus PCA nustatyta, kad pirmosios trys komponentés bendrai paaiSkina 86,0 %

ver¢iy kitimg. Tolimesnés komponentés nebuvo nagrinétos deél menko jy indélio.
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Faktoriy PM,, BC ir sieros dioksido tikrinés reikSmes yra > 1,0, todé¢l jie yra svarbiausi
faktoriai, apibiidinantys oro tarS$g tiriamuoju periodu (3 lentel¢). Pagrindiné komponente
(PC,) yra daugiausia susijusi su atvirojo degimo Saltiniy faktoriy koreliacija (PM;,, BC ir
sieros dioksidas). Antrajai komponentei (PC,) didesn¢ jtakag daro meteorologiniai
veiksniai — vejo kryptis (WD) ir santykine oro drégmeé (RH), nei iSmetamosios dujos. PC,
paaiskina 21,3% verciy kitimg. PC; rodo koncentracijos didé¢jimg tik kintant véjo
kryp¢iai (13,1 %).

Kovo mén. buvo atlikti aerozolio cheminiy komponenciy (organiniy junginiy,
nitraty, amonio, sulfaty, chloridy) gauty i§ ACSM matavimai, bei BC koncentracijos,
gautos i$ aetalometro matavimy, bei atgaliniy oro masiy trajektorijy klasteriné analizé.
Pasirinktas optimalus klasteriy skaiCius — 6 (5 pav.). Oro masés i§ Siaurés ir Siaurés
vakary buvo aprasytos klasteriais Nr. 2, Nr. 4 ir Nr. 5, buvo ilgiausios ir jud¢jo greiciau,

nei 1§ klasteriy Nr. 1, Nr. 3 ir Nr. 6, kuriuose vyravo kontinentiné oro masiy pernasa.
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5 pav. Atgaliniy oro masiy trajektorijy vir§ Preilos stoties klasteriné analizé. Grupavimas

1 6 klasterius. Tyrimy periodas — 2014 m. kovo mén.

Nustatyta, kad labiausiais uZterStos oro masés buvo kilusios i§ 1-0jo ir 3-0jo
klasteriy (4 lentelé¢). Oro masiy pernasa i§ 1-ojo klasterio yra siejama su intensyviu

biomasés degimu Baltarusijoje ir Ukrainoje. BC koncentracija sudaré 1,29 pg-m™ ir

26



buvo 1,8 karto didesné uz 2013 m. nustatytg PietryCiy Baltijos juros regiono meting
fonine juodosios anglies koncentracija (0,71 ug-m™). Siame klasteryje buvo nustatytos
didZiausios vidutinés meénesio terSaly (organiniy junginiy, nitraty, amonio, sulfaty,
chloridy ir BC) koncentracijos. Verta paminéti, kad trumpiausios i§ visy SeSiy
trajektorijos buvo nustatytos 3-ajam klasteryje, §ios oro masiy pernasos turéjo palankias
salygas terSalams kauptis i§ atviry biomases degimo viety Kaliningrado ir Lenkijos

Siaurés ryty regionuose.

4 lentele. Atgaliniy oro masiy trajektorijy klasteriai ir terSaly: organiniy junginiy, nitraty,
amonio, sulfaty, chloridy ir BC vidutinés koncentracijos juose. Tyrimy periodas —

2014 m. kovo mén.

Klasteris Org.,3 S0%- 3 NO§,3 NH;,3 cl-, 3 BC, 3
Mg'm®  upgmT  ug'mT  pgemT ugem- ug'm
Nr. 1 8,94 2,25 0,56 1,68 0,23 1,29
Nr. 2 5,64 0,91 1,10 1,34 0,18 0,51
Nr. 3 3,30 1,20 3,23 1,03 0,21 0,50
Nr. 4 6,81 2,21 1,42 1,28 0,06 0,25
Nr. 5 1,60 0,71 1,26 0,30 0,08 0,08
Nr. 6 4,62 1,12 1,54 1,35 0,23 0,60

CWT  Zeme¢lapiuose  vaizduojamos  aerozolio  cheminiy  komponenciy
koncentracijos, kuriuose iSrySkeéja pagrindiniai Saltiniai, lemiantys terSaly koncentracijy
kitimg Preilos stoties jurinéje fonin¢je aplinkoje (6 pav,). Oro tarSos padidé€jimas taip pat
pastebimas dél dideliy sulfaty koncentracijos ver€iy pietrytinése oro masiy pernasose
CWT zemelapyje (2,3-4,0 pg-m_3) (6 apav.). BC koncentracijos 4-ajame ir 5-ajame
klasteriuose buvo Zemiausios, tai parodo, kad jiirinés oro masiy pernasos i§ vakary buvo
Svaresnes negu kontinentinés oro masiy pernasos 1§ pietry¢iy. BC koncentracija Zenkliai
padidéja, kai oro masés atslenka 1§ Lenkijos (6 b pav.). Biomasés degimas namy iikiuose
yra didZiausias organiniy junginiy aerozolio dalelése antropogeninis Saltinis (Kulmala ir

kt., 2011; Visschedijk ir kt., 2009).
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6 pav. CWT Zemélapiai a) sulfaty ir b) BC masés koncentracijos atgalinése oro masiy
pernasos trajektorijose visy stebéjimy laikotarpiu. Spalvy palet¢ nurodo komponentés
koncentracija (ug-m™). Pagrindiniai $altiniai yra tamsiai raudoni (CWT vertés < 90-asis
procentilis), Saltiniy nebuvimas — tamsiai mélyna spalva (CWT vertes < 10-asis

procentilis).
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OA komponenciy trikampio metodas buvo pritaikytas fi4 ir f43 komponentés buvo
gautos 1§ ACSM matavimo duomeny Preilos stotyje 2014 m. kovo 9-15d. (7 pav.).
Taskas vaizduoja 30 min. trukmeés aerozolio komponenc¢iy apkrovy matavimus, o spalva
nurodo dieng, kurig buvo vykdomi matavimai. Kovo 14—15 d. i Preilg atslinkusios oro
mases nebuvo paveiktos Zolés deginimo tarSos. fi/fs; vertés buvo iSsidésCiusios
virSutingje trikampio dalyje. PMF faktoriaus LV-OOA indélis buvo didZiausias S§io
epizodo metu ir parodé, kad didesné OA komponentés dalis buvo oksiduota, o tai
charakterizuoja aerozolio daleliy sené¢jimo vyksmg ir vietiniy Saltiniy daromg jtaka.
Zolés degimo metu (kovo 9-10d.) fu/fs; vertés yra iSsidésCiusios apatinéje trikampio
ploto dalyje palei vieng i$ jo kraStiniy (y = —6,0204-x + 0,4154) (Ng ir kt., 2010). Tai

patvirtina, kad oksidacijos reakcijos didelés OA koncentracijos metu buvo pastovios.
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43
7 pav. OA komponentes signalo fy, ver€iy vaizdavimas f;3 atzvilgiu tyrimy laikotarpiu —

2014 m. kovo 9-15 d. Preilos stotyje. Bruksniné linija parodo OOA komponentés ribas.
Siuo atveju PMF faktorius SV-OOA buvo dominuojantis ir parodo, kad OA

komponenté¢ buvo ne iki galo oksiduota, o jos kilmé gali biiti susieta su daleliy

formavimusi 1§ atviry biomasés degimo produkty iSmetimy (Ulbrich ir kt., 2009).
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4. Kompleksiniy aerozolio daleliu dydZiy pasiskirstymo ir anglies stabiliyjuy
izotopy santykio tyrimy pritaikymas iSkastinio kuro degimo ir neiSkastinio kuro

Saltiniy identifikavimui

Kompleksiniai SMPS-APS matavimai Vilniaus miesto fonin¢je aplinkoje padenge
3 1§ 5 meéginiy siurbimus su MOUDI kaskadiniu impaktoriumi. Aerozolio daleliy
skaitiné koncentracija buvo perskaiciuota } mas¢ pagal lygtj (2) ir pakoreguota, jvertinus
impaktoriaus kaskady daleliy surinkimo efektyvumus. 5 lentel¢je pateikiama jvertinta
smulkios aerozolio modos (D4:0,10-0,17 yum, <03 um ir 0,5-1,0 um) masés
koncentracija: 17,71 + 0,50 ug-m™, 8,07 + 0,50 ug-m™ ir 3,93 + 0,50 ug-m™ bandiniy
paémimo laikotarpiais: atitinkamai 2012 m. spalio 19-22 d., 23-26 d. ir 26-29 d.

5 lentelé. Sujungty SMPS-APS matavimy aerozolio daleliy dydziy pasiskirstymy ir
perskai¢iuotos masés koncentracijos indé¢lio jvertinimas pagal MOUDI impaktoriaus

kaskadas

APS/SMPS
Matavimy Inlet+Cas.X Cas.VII+V Cas.IV+V+ Cas. Cas.I Bendra
. II+IX VI II+111 konc.
periodas
D50: D50: D50: D50: D50: 0,02—
9,7-17,5 pm 1,7-6,0 um < 0,3 um; 0,10- 0,07 um 0,30 pm;
(ng-m™) (ng-m™) 0,5-1,0 pm 0,17pum  (ug-m>) | 0,5-20,5 pm
Pradzia Pabaiga (ug-m™) (ng-m™) (ug-m™)
2013-09- 2013-09-
19 22 3,44 4,76 12,47 5,24 0,47 26,38
2013-09- 2013-09-
23 26 0,52 3,42 4,90 3,17 0,31 12,32
2013-09- 2013-09-
26 29 0,25 1,66 2,12 1,81 0,25 6,09

Tapati aerozolio masés koncentracijos kitimo eiga buvo nustatyta ir stambiyjy
daleliy frakcijoje (Da: 1,7-20,5 pm): atitinkamai 8,20 + 0,50 ug-m™, 3,94 + 0,50 ug-m™
ir 1,91 £0,50 pg-m_3. Nuodugniau buvo iStirti uzterSty ir Svariy oro masiy matavimy
epizodai. Pirmasis epizodas buvo charakterizuotas pagal didZiausig smulkiy daleliy

mases koncentracijg (17,71 £0,50 pg-m_3) Ir mazg 8"Crc kaita (nuo -25,2 %o iki
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—28,0 %o), t. y. spalio 19-22 d. Antrasis epizodas buvo charakterizuotas pagal maziausia
smulkiy daleliy masés koncentracija (3,93 + 0,50 pg-m™) ir 8"°Crc kaita (nuo —24,3 %o
iki —28,0 %o), t. y. spalio 26-29 d. laikotarpis.
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8 pav. Kompleksiniy SMPS-APS matavimy aerozolio daleliy tiriniai pasiskirstymai
(dV/dlogD,) uZztersto ir Svaraus epizodo metu, atitinkamai: a) 2012 m. spalio 21-3j3 ir b)
2012 m. spalio 28-aja. 8"’ Crc vertés suskirstytose pagal dydj dalelése Siais laikotarpiais:
c) 2012 m. spalio 19-22d., d) 2012 m. spalio 26-29 d. Kartu iSmatuotas TC signalo

intensyvumas, t. y. jame esantis anglies dioksido kiekis, santykiniais vienetais.

Aerozolio daleliy dydZiy pasiskirstymai, nustatyti SMPS-APS biidu, ir TC signalo
intensyvumo kreivés tarpusavyje sutapo (8 pav.). MaZiausios TC modos daleliy
maksimumas buvo ties Dy = 0,23 um. Sios modos aerozolio —daleliy 813CTC = —28,0 %o

nurodo iSkastinio kuro degimg. Smulkiy daleliy pikas buvo stebétas ties D, = 0,70 pm.
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Abu degimo S$altiniai turé¢jo svary indél] TC signalo intensyvumui Siame intervale.
Anglies turin€ios aerozolio dalelés su labiau neigiama stabiliyjy izotopy santykio verte
buvo stebimos stambiyjy daleliy modoje nuo Dy = 7,05 pm.

Dviejy Saltiniy Bajeso stabiliyjy izotopy maiSymosi modelis, apraSytas lygtyse (4)
ir (5), buvo pritaikytas su MOUDI nusodintoms ant filtry ir pagal dyd; suskirstytoms
aerozolio daleléms. Siame tyrime buvo isskirti du pagrindiniai tarSos Saltiniai miesto
aplinkoje. Ankstesniuose tyrimuose buvo parodyta, jog 8°Crc vertés i¥kastinio kuro
degimui aerozolio dalelése kinta priklausomai nuo Europos regiono. Pavyzdziui,
lietuviSkam etanoliui (E85, sudétis: 85 % etanolis, 15 % benzinas) buvo nustatyta
-28,6 £ 0,7 %o verté, dyzelinui — —31,6 £0,1 %o (Masalaité ir kt., 2012). DaZniausiai
8" Crc vertés benzinui ir dyzelinui i§ to paties regiono islieka nepakitusios. Sio tyrimo
stebéjimai patvirtino, kad smulkios modos aerozolio daleliy (D < 1,0 um) vidutine
8"Crc verté buvo —28,0 %o. Todél buvo padaryta prielaida, kad pirmasis $altinis yra
iSskirtinai susietas su iSkastinio kuro degimu. Antrajam Saltiniui Siame modelyje
priskiriamas neiSkastinio kuro Saltinis, kuriam jtaka daro ir biomasés degimas, ir
biogeninés emisijos. Biomasés degimo metu gautos &' °Crc vertés yra maZiau neigiamos
negu iSkastinio kuro degimo atvejais ir gali smarkiai kisti priklausomai nuo pasirinkto
kuro. PavyzdZiui, skirtingo biokuro degimo tyrimuose medienos granulés turéjo
8"Crc = =27,0 £ 0,2 %o vertes, granulés i§ saulégrazy atraizy — 8" Cre = -25,1 £ 0,2 %o
(Garbaras ir kt., 2015). Kiekvieno i§ dviejy Saltiniy indélis buvo jvertintas pagal Bajeso
stabiliyjy izotopy maiSymosi modelio lygtis (4) ir (5). IS tiesy, Siame modelyje buvo
patikrintos abiejy Saltiniy vertes, taCiau rezultatg tenkino tik kelios Saltiniy pory vertes,
atitinkancios apibréztas pradines saglygas. Viena i§ tokiy salygy, jei vieno Saltinio indé¢lis
virSija 100 %, kitas Saltinis tampa neigiamu, todél tokios poros buvo atmetamos.

Tolimesnis modeliavimas buvo atliktas su uZterSty ir Svariy oro masiy epizodais:
atitinkamai spalio 19-22 d. ir spalio 26—-29 d. Rastos tinkamiausios poros buvo tos, kuriy
i1Skastinio kuro degimo Saltinio 8"Crc verté buvo —28,0 %o, antrojo Saltinio vertés buvo
nuo —25,0 %o iki —25,5 %e. I8kastinio kuro degimas buvo pagrindinis $altinis (nuo 60 %
iki 100 %) anglies turincioje smulkiy aerozolio daleliy modoje (Vyor =180 + 138 cm™,
D)=0,23£0,02um, o,=1,58£0,16).. Pereinamoji sritis (Saltiniai su vienodais
indéliais) buvo nustatyta intervale nuo 0,5 um iki 2,0 pm. NeiSkastinio kuro Saltinis buvo
pagrindinis (nuo 60 % iki 100 %) stambioje daleliy frakcijoje (Vror=176 £ 185 cm™,
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Dy =7,05%3,56 um, o, = 1,98 £ 0,30). Taigi, dviejy Saltiniy maiSymosi modelis padeda
suprasti 8'°Cre veréiy iSdéstyma suskirstytose pagal dydj anglies turindiose aerozolio

dalelése.

ISVADOS

I. Oro masiy pernaSos padidino miesto foninés aplinkos daleliy skaitines
koncentracijas Vilniaus mieste: rudenj oro mases i§ V ir PR 40 % ir 120 % virsijo
nustatytag sezono foninj lygj (5,0- 10° cm™). I§ PV ir SV atslinkusios oro masés
Ziemg — 20 % ir 55 %, o pavasar] — 65 % ir 130 % virSijo nustatytus sezoninius
foninius lygius atitinkamai 1,00- 10* em™ ir 5,0-10* em™.

2. Tolimoji oro masiy pernasa buvo pagrindinis Saltinis, lemiantis juodosios anglies
masés koncentracijos fono PietryCiy Baltijos juros regione padidéjima. Rudenj
oro masés 1§ P ir PR juodosios anglies foning¢ koncentracija (0,71 p g-m_3)
padidino iki 50 %, Ziema oro masés i§ SR, PV ir P atitinkamai ja padidino 50 %,
220 % ir 350 %, ir pavasarj oro mases i§ PV 1émé 80 % padidéjima.

3. Pavasarinis Zolés deginimas lémé¢ organinio aerozolio masés koncentracijos
padid¢jimg PietryCiy Baltijos juros regione iki 50 %.

4. Tskastinio kuro degimo Saltiniui buvo nustatyta 8"Crc=-28,0%0 verté, o jo
indélis smulkiy daleliy modoje (Vror= 180+ 138 cm™, Da=0,23+0,02 pm,
6, = 1,58 £0,16) sudar¢ nuo 60 % iki 100 %. Antrasis Saltinis buvo susietas su
neiSkastinio kuro degimu ir biogenine emisija, kuriam buvo modeliuotos
8"Crc=-253+0,3%0 vertes, jo indélis stambiyjy daleliy modoje
(Vror =176 £ 185 cm™, Dy =7,05%3,56 um, o, = 1,98 £ 0,30) sudar¢ nuo 60 %
iki 100 %.
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SANTRAUKA ANGLU KALBA (SUMMARY)

Fine and ultrafine particles play important role in the climate systems, however the
largest uncertainties of the anthropogenic radiative forcing occurs due to the
underestimation of aerosol contribution. Thus, it is important to assess the spatial
variability and pollution sources of atmospheric aerosol constituents.

In this work the receptor modelling (potential source contribution function (PSCF),
chemical weighted trajectory (CWT) analysis and air mass trajectory cluster analysis) of
aerosol particle number concentration (PNC) and black carbon (BC) sources was
applied. The effects of air mass transport of atmospheric pollutants from regional
biomass burning and vegetation fires in the South-Eastern Baltic Sea region were
estimated. The loadings of aerosol constituents were investigated by aerosol chemical
speciation monitor (ACSM) and aethalometer, particle number concentration and size
distribution were depicted by condensational particle counter (CPC), scanning mobility
particle sizer (SMPS) and aerodynamic particle sizer (APS), stable isotope mass
spectrometry was conducted on collected filters.

Results from receptor modelling indicated that the long-range transport of air
masses had increased the PNC background level values (1.00-10" cm™) up to 55%
during the winter period in Vilnius city. In autumn and spring the estimated background
level values (5.0-10° cm™) were increased up to 130%. The background BC level in the
South-Eastern Baltic Sea region was estimated to be 0.71 p g-m_3. Receptor modelling of
BC concentration showed that during the whole study period the lowest concentrations
had been observed in the clusters from N and NW and had varied in the range from
0.22 ug-m™ to 0.45 ug-m™. The increase of BC concentration was affected in winter by
biomass burning up to 350% and in spring — by vegetation fires up to 80%.

It was proved that the combined aerosol particle sizing technique and stable carbon
isotope ratio (613CTC) analysis were suitable for fossil fuel combustion and non-fossil
emission source estimation. From the Bayesian isotope mixing model the fossil fuel
source main contribution was indentified in the fine particle mode from 60% to 100%
with 613CTC=—28.0%0 and the non-fossil source main contribution — in the coarse

particle mode from 60% to 100% with 8'"°Crc = —25.3%o.
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