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Ivadas

Atmosferos aerozolio dalelés yra ore suspenduotas arba tam tikrg stabiluma gravitaciniame lauke
iSlaikantis skyscio ir kiety daleliy miSinys. Aerozolio daleles priimta skirstyti pagal dydj: mazesnés nei
0.01 um skersmens dalelés priskiriamos nukleacinei modai, 0,01 um + 0,1 um — Aitkeno modai, 0,1 um
+ 1 um — akumuliacinei modai ir didesnés uz 1 um dalelés priskiriamos stambiyjy daleliy modai [1].
Atmosferos uzterStumas kietosiomis dalelémis yra didelé¢ problema, pastaruoju metu minima Europos
Komisijos ataskaitose — buvimas didelés koncentracijos, ypa¢ mazy, kietyjy daleliy (KD) aplinkoje turi
zalingg poveikj zmogaus organizmui [2]. Be Zalingo poveikio zmogaus kvépavimo takams, atmosferos
aerozolio dalelés pasizymi Saulés spinduliuotés sugerties ir sklaidos savybémis, taip salygodamos

tiesioginj poveikj Zemés klimatui [3].

Pastaruoju metu pastebimas vis didesnis biomasés degimo produkty indélis | kietyjy daleliy
koncentracijos padidéjima, galimai salygojamas mazéjancio iSkastinio kuro vartojimo ir grezimosi ]
atsinaujinancigjg energetikg [2]. Biomasés degimo produktai yra submikroninés aerozolio dalelés
(KD 1), kurios dalyvaudamos mikrofizikiniuose debesy formavimosi procesuose sukelia debesy albedo
pokytj, taip darydamos netiesioging jtaka klimato kaitai [4]. Vieni pagrindiniy biomasés degimo
produkty $altiniy tiek Lietuvoje [5], tiek Europoje [2], yra biokuro naudojimas $ildymo sezono metu,
kurie daugiausia nulemia vietine tar§g biomasés degimo produktais, ir pavasariniai Zolés gaisrai — gaisry
metu susidaranéios biomasés degimo aerozolio dalelés gali lemti tar$g toli nuo jy $altinio [6]. Pagrindiné
biomasés degimo produkty tolimosios pernaSos priezastis yra ta, kad pasiekusiy laisvaja atmosfera
(~1+2 km aukstj vir§ zemés pavirSiaus) submikroniniy aerozolio daleliy gyvavimo trukmé pasiekia
keletg savaiCiy [7], todél aerozolio daleliy tolimosios pernasSos jvykiy fiksavimas ir $altiniy nustatymas

yra svarbi aplinkos mokslo dalis, padedanti nustatyti oro tar§g nulemianéiy aerozolio daleliy tipa.

Nors dabar egzistuoja ganétinai daug viesai prieinamy priemoniy, leidzian¢iy analizuoti aerozolio
daleliy tolimaja pernasa, o remiantis palydoviniy matavimy duomenimis tam tikromis sglygomis
imanoma pakankamai nesudétingai ir vienareikSmiSkai nustatyti aerozolio daleliy tipg ir Saltinj, tokj
metoda sudétinga automatizuoti, kadangi kiekvienam fiksuojamam oro tarSos aerozolio dalelémis jvykiui
Jprastai biitina atlikti oro masiy trajektorijy analize, ir/arba naudotis papildomy matavimo prietaisy,
esanéiy toje pacioje arba kitose oro kokybés monitoringo stotyse, duomenimis. Sj aerozolio daleliy tipo
nustatymo metoda taip pat varzo sudétinga ir/arba brangi prieiga prie kai kuriy palydoviniy duomeny,
ypac skirty aerozolio daleliy koncentracijai matuoti. Palydoviniai duomenys taip pat pasiZymi

pakankamai zemu jautrumu aerozolio daleliy koncentracijos padidéjimui, tad naudojant tokius duomenis
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dazniausiai jmanomas tik labai intensyviy aerozolio daleliy Saltiniy nustatymas. Toks metodas tampa

nepraktisku vykdant nuolatinj oro kokybés monitoringa.

Siekiant kuo tiksliau jvertinti aerozolio daleliy jtakg zmoniy sveikatai ir klimatui konkrec¢iu
momentu, kaip jau minéta, $altiniy nustatymas remiantis trajektorijy analize tampa nepraktisku. Saltinio
nustatymas duoda tik labai nekonkrecig informacija apie tikrajj matuojamy daleliy dydj, taip pat
negaunama jokios informacijos apie lokaliy $altiniy aerozolio daleles, jeigu tie Saltiniai nepakankamai
intensyviis (nematomi/nepakankamai tiksliai matuojami palydoviniais prietaisais). Siuo tikslu
dazniausiai naudojami antzeminiai aplinkos oro kokybés monitoringui skirti aerozolio daleliy dydZzio
matavimo prietaisai, veikiantys tick medziagos surinkimo ant filtry arba ploksteliy principu (pvz.: APS
—angl. Aerodynamic Particle Sizer), tiek skenuojantys arba matavimus atliekantys realiu laiku (pvz.:
SMPS — angl. Scanning Mobility Particle Sizer). Taciau Siy tipy prietaisai turi esminiy trikumy —
jprastiniais kaskadiniais impaktoriais nejmanoma vykdyti nepertraukiamy matavimy realiu laiku, o
matavimus atliekant SMPS spektrometru jprastai néra matuojamos optinés daleliy savybés. Mazos
laboratorijos ne visada gali sau leisti vienu metu atlikti dydzio, koncentracijos ir optiniy savybiy
matavimus, tad papildomy parametry apskaiciavimas naudojantis vieno prietaiso matavimo duomenimis

tampa svarbia aplinkos mokslo dalimi.

Darbo tikslas

Sukurti ir patikrinti metoda, skirtg submikroniniy aerozolio daleliy pasiskirstymo pagal dydj
nustatymui (angl. retrieval), kurj biity galima taikyti naudojantis aerozolio daleliy optiniais parametrais,

matuojamais nefelometru.

Darbo uzdaviniai

1. Remiantis nefelometru matuojamais Sviesos sklaidos ir atgalinés sklaidos koeficientais nustatyti

matuojamy aerozolio daleliy tipg ir kokybiskai jvertinti jy koncentracija.

2. Remiantis nefelometru matuojamais Sviesos sklaidos ir atgalinés sklaidos koeficientais nustatyti

matuojamy aerozolio daleliy vidutinj dyd; ir dydziy pasiskirstyma.

3. Palyginti apskai¢iuojamus aerozolio daleliy dydziy pasiskirstymus su kity prietaisy matavimo

rezultatais, jvertinti metodo pritaikomumo ribas.



1. Teoriné ir metodiné tyrimo apZvalga
1. 1. Egzistuojanciy metody apzvalga

Siuo metu veikiantis SPARTAN pavirsiaus oro aerozolio daleliy matavimo tinklas (SPARTAN,
angl. Surface PARTiculate mAtter Network) yra skirtas jvertinti ir pagerinti palydoviniy KD 2,5
koncentracijos matavimy rezultatus miesto (angl. urban) vietovése [8]. SPARTAN tinklo stotelése
matavimai atlickami aerozolio daleles renkant ant filtry (aerozolio daleliy optiniam gyliui, AOD - angl.
aerosol optical depth, ir KD 2,5 daleliy masés koncentracijai nustatyti) ir nefelometrais (matuojami
Sviesos sklaidos ir atgalinés sklaidos koeficientai). Snider et al. publikacijoje [8] minima, kad
nefelometro atgalinés sklaidos koeficiento matavimy duomenys naudojami siekiant gauti informacijos
apie daleliy pasiskirstyma pagal dydj. Chow et al. nustaté, kad nefelometru matuojamas §viesos sklaidos
koeficientas gerai koreliuoja ir yra tiesiogiai proporcingas KD 2,5 daleliy masés koncentracijai [9].
Snider et al. darbe $is sarySis naudojamas (nors ir jvardija, kad KD 2,5 daleliy masés koncentracijos
priklausomybei nuo Sviesos sklaidos koeficiento svarbios itakos turi aerozolio daleliy sandara) lyginant
Sviesos sklaidos koeficiento (antzeminiai matavimai nefelometru) ir AOD (palydoviniai matavimai)
santykj su KD 2,5 masés koncentracijos (antZzeminiai filtry bandiniai) ir AOD (palydoviniai matavimai)
santykiu Pekine atliekamiems matavimams. Gaunamas panasus $iy dydziy kitimas laike. Chow et al.
parodyta KD 2,5 daleliy koncentracijos ir §viesos sklaidos koeficiento tarpusavio priklausomybe vis délto
reikéty vertinti atsargiai taikant priklausomybe neurbanizuotai (angl. rural) vietovei. Taip pat verta
paminéti, kad nors publikacijoje [8] uzsimenama apie nefelometru matuojamo atgalinés $viesos sklaidos
koeficiento panaudojima nustatant aerozolio daleliy pasiskirstyma pagal dydj, taciau metodo aprasymas

ar nuorodos ] ji nepateiktos.

Horvath et al. parodé [10, 11], kad pasitelkiant ekstinkcijos koeficienty reiksSmes skirtingiems
regimojo spektro spinduliuotés bangos ilgiams ir matuojant sklaida skirtingais kampais, galima gauti
prasmingos informacijos apie aerozolio daleliy dydzio pasiskirstyma. Horvath et al. apraSomas metodas
paremtas apskaiCiuojant aibe teoriniy ekstinkcijos koeficienty verciy esant skirtingoms pradinéms
saglygoms — varijuojama spinduliuotés bangos ilgiu ir galimais aerozolio daleliy dydzio skirstiniais, tada
naudojantis Mie teorija apskai¢iuojama spinduliuotés intensyvumo kampiné priklausomybé¢, nustatomas
kamping priklausomybe atitinkantis ekstinkcijos koeficientas. Nors skirtingi daleliy dydzio skirstiniai
gali sglygoti tg pacig ekstinkcijos koeficiento reikSme, Horvath et al. parode, kad filtruojant skai¢iavimo

rezultatus pagal standartinio nuokrypio dyd;j ir Fisher informacijos parametro reik§me, naudojantis
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aerozolio daleliy optiniais parametrais galima nustatyti aerozolio daleliy pasiskirstymus pagal dydj, gerai

atitinkancius eksperimentinius rezultatus.

Panasus metodas j Horvath et al. publikacijose apraSytajj taikytas Castagner ir Bigio 2007-yjy
publikacijoje [12] — Siame darbe apraSomas publikacijos autoriy sukurtas aukstos kampinés skiriamosios
gebos (0,1° eilés), greitaveikis (vieno matavimo rezultatai gaunami grei¢iau nei per 1S) polinis
nefelometras (angl. polar nephelometer). Zinomomis eksperimentinémis salygomis $iuo nefelometru
gaunamos polinés diagramos palygintos su Mie teorija paremtais skaifiavimais. Laboratorinémis
salygomis gautos geros priklausomybes 1,50 + 8,96 um skersmens aerozolio daleléms, taciau jvardijama,

kad 8is metodas yra netinkamas smulkiy aerozolio daleliy dydzio nustatymui.

Sio tiriamojo darbo metu remiamasi nefelometro galimybe matavimus atlikti skirtingais sklaidos
kampy intervalais (7° =+ 170° ir 90° + 170°) trims regimosios Sviesos bangos ilgiams (450 nm, 550 nm ir
700 nm). Pasirinktas supaprastintas aerozolio daleliy dydzio nustatymo buidas, lyginant su Horvath et al.
publikacijoje aprasytuoju — Vietoje to, kad biity suskai¢iuojama aibé numanomy lognormaliniy skirstiniy,
remiantis matuojama Angstremo eksponentés verte ir §viesos atgalinés sklaidos koeficientu aerozolio
daleléms priskiriamas tipas ir ltzio rodiklis ir pasinaudojant Rayleigh-Debye-Gans artiniu pagal
matuojama $viesos atgalinés sklaidos ir visos sklaidos koeficienty santykj apskai¢iuojami galimi daleliy
dydziai ir standartinis nuokrypis. Rayleigh-Debye-Gans artinys naudojamas, kadangi teoriskai jis apima
Rayleigh sklaidos rézima, taiau jo taikymas tinkamas ir daleliy dydziui priartéjant prie sklaidomos
Sviesos bangos ilgio [13]. Vidutinis daleliy dydis ir standartinis nuokrypis tada panaudojami skaiciuojant
vienmodj lognormalinj daleliy dydzio skirstinj, kuris gali bati lyginamas su SMPS matavimy

duomenimis (metodas placiau aptariamas 3 skyriuje).

1. 2. Ekstinkcijos koeficientas ir Angstremo eksponenté
Sviesai sklindant optiskai tankioje terpéje, spinduliuotés intensyvumo slopimas gali biti
apibréziamas Beer-Lambert désniu:

—=e, &)

Cia I, yra pradinis spinduliuotés intensyvumas, I yra pro bandinj praéjusios spinduliuotés intensyvumas,
o t yra bandinio optinis gylis (angl. optical depth). Jeigu ekstinkcijos koeficientas nepriklauso nuo

pozicijos bandinyje, optinis gylis siejasi su ekstinkcijos koeficientu tiesiskai:



T = 0,X. 2

Cia x yra bandinio storis, o, — ekstinkcijos koeficientas. Ekstinkcijos koeficientas gali biti isreiskiamas

kaip suma sviesos sklaidos (ay) ir $viesos sugerties (a,) koeficienty:
0, =05+ 0, . (3)
Ekstinkcijos koeficientas priklauso nuo sviesos bangos ilgio ir gali buti apibréziamas kitaip [14]:
o, = BA™%. 4)

Cia B yra konstanta, Zinoma kaip drumstumo (angl. turbidity) koeficientas, A yra §viesos bangos ilgis, 0
a — Angstremo eksponenté. Angstremo eksponenté gali buti naudojama kaip kokybinis aerozolio daleliy
dydzio indikatorius — eksperimentiskai jrodyta, kad maZzesnés Angstremo eksponentés vertés (a < 1)
dazniausiai Siejamos su stambesnémis aerozolio dalelémis (jiros druska arba dykumos dulkémis), 0
didesnés Angstremo eksponentés vertés (a > 2) jprastai nulemtos jvairiy submikroniniy aerozolio
daleliy dominavimu [15] — smulkiosios aerozolio dalelés daZniausiai siejamos su miesto tarSa arba
biomasés degimo produktais [16]. Tikslesné informacija apie daleliy tipa gali biiti gaunama atsizvelgiant
] Angstremo eksponente ir AOD (aerozolio daleliy optinis gylis, angl. aerosol optical depth) kartu:

n

h

.
t

<
- I

n

' :_—D Misrios dalelés

in

in

Angstremo eksponenté (440-870 nm)
COmmENNWWALNND S
h

Neuzterstos jurinés kilmeés

aerozolio dalelés

"0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4
AOD (500 nm)

1 pav. Aerozolio daleliy tipo priskyrimo pagal AOD ir Angstremo eksponentés vertes pavyzdys.
Duomenys rinkti Saulés fotometru matuojant viduting daleliy koncentracija (grafike pazymétos
santykinés vertés) ziemos sezono metu Skukuzoje (Piety Afrikos Respublika). Parengta pagal [17]
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Sio darbo metu Angstremo eksponenté skaitiuojama panaudojant $viesos sklaidos koeficienty
matavimo duomenis. Esant mazam sugerties koeficientui, pagal (3) ekstinkcijos koeficientas
prilyginamas sklaidos koeficientui. Turint sklaidos koeficienty vertes oy, Ir g5, matavimus atliekant

bangos ilgiams 4, ir A,, pasitelkiant (4) gaunama tokia israiska:

ln(asl/osz)

= T/ ©)

Sitokiu biidu gaunama Angstremo eksponenté gali bati vadinama sklaidos Angstremo eksponenté (SAE,
angl. Scaterring Angstrom Exponent). Tiriamojo darbo metu laikoma, kad AOD yra proporcingas $viesos

atgalinés sklaidos koeficientui pagal (2) sarys;j.

1. 3. Rayleigh-Debye-Gans artinys

Dalelémis sklaidomos §viesos intensyvumas labiausiai priklauso nuo dalelés dydzio, atstumo iki tos
dalelés, spinduliuotés bangos ilgio ir medziagos lazio rodiklio. Rayleigh sarysis sklaidomos $viesos
intensyvumg (Ig) apraso tam tikroms sglygoms, kai dalelés yra sferinés ir daug mazesnés uz sklaidomos

Sviesos bangos ilg;:

VZ
I = <W) If (ny,n3), (6)

¢ia I yra pradinis spinduliuotés intensyvumas, V yra dalelés taris, r yra dalelés atstumas iki stebétojo, A
yra bangos ilgis, 0 f(n4,n,) yra bedimensiné aplinkos ir sklaidan¢ios medziagos 1Gzio rodikliy n; ir n,
funkcija [13]. Rayleigh teorija aerozolio daleléms i$ principo netaikoma, kadangi regimosios §viesos

bangos ilgis yra artimas jprastiniam akumuliacinés modos aerozolio daleliy skersmeniui.

Rayleigh-Debye-Gans (zymésime RDG) artinys yra Rayleigh teorijos papildymas, kuriame
atsizvelgiama j galimybg vienoje daleléje spinduliuote sklaidyti keletu sklaidos centry. Rayleigh-Debye-
Gans artinys Sviesos sklaidos efektus priartina prie Mie teorijos, papildydamas Rayleigh sarysj
vadinamuoju formos faktoriumi P(6), kuriuo atsizvelgiama j baigtinius daleliy matmenis [13]. Tokiu
atveju aerozolio daleliy dydis nebdtinai turi biiti daug mazesnis uz sklaidomos $viesos bangos ilgj.

Formos faktorius P(6) jvedamas kaip korekcija Rayleigh sarysiui:

Inp = IrP(6) . (7
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Formos faktorius P(6) apraso iSsklaidytos Sviesos intensyvumo priklausomybe nuo kampo ir

apibréziamas kaip [13, 18]:

P(§) = 3(sinu ;3u cos u)’ ®)

kur

D, 7]
— o ain (2 9
u=2n 7 sm<2> €)]

Cia n yra aerozolio dalelés lazio rodiklis, D, yra dalelés skersmuo, o 6 — sklaidos kampas.

'
m
NN
TR 2x|m-1] = 1
BN
84 | ‘\\".
|
L 64 | N\
4 (\ ‘“ oz
1 r‘/) \ \, A
24 "W NN R S

n-1

2 pav. Sviesos sklaidos skerspjiviy palyginimas juos skai¢iuojant pagal RDG ir Mie teorijas. A
pazyméta sritis nurodo iki 10 % RDG artinio taikymo paklaida (lyginant su Mie); B sritis zymi 10 +
100 % paklaida; C sritis — paklaida, didesne uz 100 %. Horizontalioji asis Zymi lazio rodiklj n — 1,

vertikalioji — sferos dydzio parametras x, aprasomas kaip nDpA‘l. Parengta pagal [18]

Zhao ir Ma 2009-yjy publikacijoje [18] patikrinamas RDG artinio pritaikomumas suodziy (angl.
soot) daleliy dydzio nustatymui. 2 pav. matoma, kad RDG artinys labiausiai tinkamas naudoti kai daleliy
luzio rodiklis yra artimas vienetui. Esant didesniems liizio rodikliams, neatitikimas tarp tikslesniy teorijy
ir RDG artinio labiausiai pasireiSkia sklaidos kampams, statmeniems spinduliuotés sklidimo kryp¢iai —

Simty nanometry eilés skersmens daleléms, kuriy ltzio rodiklis n = 1,57, rySkus neatitikimas tarp RDG
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ir Mie teorijy pasireiskia tik 90° — 100° sklaidos kampy intervale (Siame intervale RDG issklaidytos
Sviesos intensyvumas mazesnis uz Mie). Esant mazoms daleléms (iki 100 nm), kuriy lazio rodiklis 1,57,
lyginant RDG ir T-matricy (angl. T-matrix) metodais gaunamus daleliy Sviesos sklaidos skerspjtvius

gaunamas iki 12 % neatitikimas, kuris padidéja tik sklaidos kampams esant artimiems 90°.

Siame darbe naudojamas RDG artinys, kadangi teoriskai jis galioja daleléms priklausanéioms tiek
Aitkeno (daleliy koncentracijos maksimumas), tick akumuliacinei (daleliy pavirSiaus ploto maksimumas,
taip pat vienas i$ daleliy ttrio maksimumy) modoms [1]. Kadangi tiriamojo darbo metu naudojami
Sviesos sklaidos intensyvumo duomenys platiems (7° + 170° ir 90° + 170°) sklaidos kampy intervalams,
yra pagrindo manyti, kad RDG artiniui biidingas prastas sklaidos intensyvumo vertinimas 90° sklaidos

kampo aplinkoje skai¢iavimy rezultatams neturi reik§mingos jtakos.

2. Eksperimentiné aparatira
2. 1. Nefelometras

Tiriamojo darbo metu analizuoti duomenys, iSmatuoti integruojanciu nefelometru (angl.
nephelometer) TSI 3563. Sis nefelometras 100 s laikine skyra matuoja trijy bangos ilgiy (450 nm,
550 nm ir 700 nm) Sviesos sklaidos koeficientus atmosferos ore dviejuose sklaidos kampy intervaluose:
7° =+ 170°ir 90° + 170°.

Ansinhrvas 1 emperatiros

jutiklis Oro .
l jéjimo Sviesos
. kanalas gaudylde
Dichroiniai jutikclis
filtrai e - _j
/ !
Juostiniai filtrai Fotodangintivai

3 pav. Integruojancio nefelometro TSI 3563 blokiné schema. Parengta pagal [19]

Atmosferos oro bandinys, patenkantis | nefelometro matavimo vamzdj naudojant 30 l/min srautg,
yra apSvieciamas halogenine lempa 7° + 170° kampu vykstant visos sklaidos matavimams ir 90° + 170°
kampu (panaudojant atgalinés sklaidos sklendg), jeigu vyksta atgalinés sklaidos matavimai. Oro

bandinyje iSsklaidyta spinduliuoté dichroiniais filtrais dar karta issklaidoma ir nukreipiama pro juostinius
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filtrus patenka ] atitinkamus fotodaugintuvus. Sukantis atskaitinei sklendei gaunami trijy tipy

eksperimentiniai duomenys [20]:

1) kai sklend¢ atidaryta, matuojamas Sviesos sklaidos koeficientas;

2) kai sklendé uzdaryta, matuojama neaps$viesty fotodaugintuvy srové, j kurig atsizvelgiama siekiant
patikslinti sklaidos matavimo rezultatus;

3) tre¢iuoju atveju nustatoma sklendés pozicija, leidzianti atlikti $viesos $altinio intensyvumo matavimg.
I Sviesos $altinio intensyvumo kitimg laike atsizvelgiama siekiant patikslinti sklaidos matavimo

rezultatus.

2. 2. SMPS spektrometras

aerozolio

bandini
intakas CPC

srauto matavimo

taskai Silumokaitis

Zinomo dydiio \%7
aerozolio dalelés RHIT jutiklis
B —
membraninis HEPA filtras M
dziovintuvas
hes— Sausas oras 0 ; ; J_
DMA |pertekiinio oro —~
srautas PID valdomas
siurblys
= slégio membraninis
kapiliaras keitlys dziovintuvas
absoliutinio
slégio
matuoklis
|-}| HEPA filtras
sausas oras —ee[]
ﬁ neutralizatorius apvalkalinio oro srauto
oro srautas srauto matuoklis
RH/T jutiklis gg:(aa\;lmo

4 pav. SMPS spektrometro blokiné schema. Parengta pagal [21]

Siame darbe pagal aerozolio daleliy optinius parametrus apskai¢iuojamas daleliy dydis lyginamas

su eksperimentiniais duomenimis, gautais naudojant TROPQOS 19.03.09 IFT/TT modelio SMPS (angl.
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Scanning Mobility Particle Sizer) sistemg. SMPS spektrometras yra automatiné sistema, nustatanti
aerozolio daleliy dydzio pasiskirstymg pagal kruvininky judrj. Pagrindinés sistemos sudedamosios dalys
yra neutralizatorius, diferencinis judrio analizatorius (zymésime DMA, angl. Differential Mobility
Analyser) ir kondensacinis daleliy skaitiklis (zymésime CPC, angl. Condensation Particle Counter),
matomi 4 pav. | sistema patekes oro srautas pirmiausia pracina membraninj dZiovintuva, kuris skirtas
palaikyti Zemesnj uz 40 % santykinj drégnj. Prie§ patekdamas j neutralizatoriy oras praeina kapiliarg ir
Jjo srautas nustatomas slégio keitliu (angl. pressure transducer), RH/T jutikliu iSmatuojamas santykinis

drégnis ir temperatira [22].

Neutralizatoriuje (angl. neutralizer arba bipolar diffusion charger) jmontuotas %°Pu a—daleliy
Saltinis, kuris jonizuoja jame esantj ora. Teigiami ir neigiami oro jonai neutralizatoriuje difunduoja ir dél
elektrostatiniy jégy prilimpa prie aerozolio daleliy. Esant didesnei aerozolio dalelei, prie jos prilimpa
daugiau jony ir atvirksciai. Tokiu biidu i§ aerozolio daleliy srauto paSalinamas nezinomas pradinis kraivis
ir gaunamas zinomas aerozolio daleliy pasiskirstymas pagal kriivj. Jony pory koncentracija bandinyje
siekia ~10” cm3, todél tokio tipo SMPS spektrometro veikimas teoriskai apribojamas iki aerozolio

daleliy skai¢iaus koncentracijy, nevirsijanéiy 10® cm™ [21].

Zinomg kriivj jgavusios aerozolio dalelés pasiekia diferencin judrio analizatoriy (DMA), kuris i3
principo yra cilindrinis kondensatorius. DMA cilindru teka laminarinis apvalkalinio oro srautas, kuris
prie§ patekdamas | DMA i$valomas nuo jame esanciy aerozolio daleliy HEPA (angl. High Efficiency
Particulate Air) filtrais. | DMA pateke aerozolio daleliy srautai atskiriami pagal jy kriivininky judrj, kuris
labiausiai priklauso nuo daleliy neSamo kriivio ir dydZio — kuo mazesnis daleliy skersmuo ir kuo didesnis
jy nesamas kriivis, tuo didesnis ty daleliy elektrinis judris. Zinant DMA matmenis, galima apskaiiuoti
kokia jtampa reikalinga, kad tam tikrg kriivininky judrj turincios dalelés patekty j Ziedinj plysj, pazyméta
5 pav. apacioje. Tokiu biidu DMA bandinio srauto i§¢jime gaunamas kontroliuojamo dydzio aerozolio
daleliy srautas. Aerozolio daleliy pasiskirstymas pagal dydj gaunamas kei¢iant DMA elektrodo jtampg -

skenuojant. Vienas aerozolio daleliy koncentracijos matavimas visais kanalais atlickamas per 5 min [21].

IS DMA acrozolio daleliy bandinys patenka j kondensacinj daleliy skaitiklj (CPC), kuriame
nustatoma daleliy koncentracija. CPC remiasi acrozolio daleliy augimo principu, kai ant jy kondensuojasi
butanolio garai. Tokiu budu dalelés uzauginamos iki 2 + 3 um skersmens ir jy koncentracija gali buti

nustatoma optiskai [22].

Siame tyrime naudojami duomenys gauti SMPS spektrometru, galinéiy atskirti 8,7 +~ 840 nm

skersmens daleles panaudojant 71 spektrinj kanalg (skenavimo jtampa). Diferencinio judrio analizatorius
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yra 280 mm ilgio, vidinio elektrodo iSorinis skersmuo yra 50 mm, iSorinio elektrodo vidinis skersmuo
yra 67 mm. | SMPS sistemg patenkancio aerozolio daleliy bandinio srautas yra 1,0 I/min, apvalkalinio

oro srautas — 5,0 I/min [23].

apvalkalinis aerozolio
oras l bandinys

E

aukstos { ]
jtampos ~ vidinis elektrodas
saltinis '\ / A
ol . iSorinis
== ! { ! elektrodas
!

—pzazaTmene S o

N~

Ziedinis plysis

perteklinis oras

monodispersinis
aerozolis

5 pav. Diferencinio judrio analizatoriaus (DMA) schematinis brézinys. Parengta pagal [22]
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3. Darbo eiga ir rezultatai

Tiriamojo darbo metu panaudojant Sviesos sklaidos koeficientg, matuojama nefelometru, ir remiantis
Rayleigh-Debye-Gans (RDG) artiniu bandyta jvertinti aerozolio daleliy pasiskirstymg pagal dydj. RDG
artinyje $viesos sklaidos intensyvumo priklausomybé nuo kampo gaunama jvedant formos faktoriy P(6),
priklausantj nuo dalelés dydzio, lizio rodiklio ir sklaidomos §viesos bangos ilgio. Siame darbe formos
faktoriaus ir Kiti skai¢iavimai vykdyti MATLAB aplinkoje paraSytu kodu (priedai, nr. 1). Pagal (8) ir (9)
iSraiSkas apskaicCiuotos formos faktoriaus kampinés priklausomybés 1,00 + 1,75 (0,05 zingsniu) lizio
rodiklio, 10 = 1000 nm (kas 2 nm) skersmens daleléms, sklaidan¢ioms nefelometre naudojama 450 nm,
550 nm ir 700 nm bangos ilgio spinduliuote. Kampiné sklaidos intensyvumo priklausomybé (pavyzdys
pateiktas 6 pav.) integruojama nefelometro naudojamais 7° = 170° ir 90° + 170° sklaidos kampais kairiniy

sta¢iakampiy metodu, 0,1° integravimo zingsniu.

20

— 450 nm
550 nm
—— 700 nm

Sklaidos intensyvumas, sant. vnt.

6 pav. Poliné diagrama, iliustruojanti Rayleigh-Debye-Gans formos faktoriy. Pateikiamas sunormuotas
sklaidos intensyvumo kampinis pasiskirstymas 400 nm skersmens daleléms, kuriy lizio rodiklis n =
1,0. Desiniajame virSutiniame kampe pazyméti sklaidomos $viesos bangos ilgiai
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6 pav. matoma, kad taikant RDG artinj 400 nm skersmens daleléms, sklaidan¢ioms 450 nm
spinduliuote, atsiranda kilpy — neigiamy sklaidos intensyvumo veréiy — kurios nulemia neigiamg
integralo verte 90° + 170° sklaidos kampy intervale. Aerozolio daleléms pasiekus dydj, artimg sklaidomos
spinduliuotés bangos ilgiui, integruojant gaunamas atgalinés sklaidos ir visos sklaidos santykis pasiekia
neigiamas vertes ir netenka fizikinés prasmés. Siame darbe a priori laikoma, kad artinio taikymas galioja
nuo 100 nm daleliy skersmens iki daleliy skersmens, ties kurio atgalinés sklaidos dalies verté pasiekia
nulj (7 pav.)

Yo

P(6). °

1707
?G

P)/ /.

1709
Joge

100 200 300 400 500 600 700

Daleliy skersmuo, nm

7 pav. Rayleigh-Debye-Gans artinj naudojant gaunama atgalinés sklaidos intensyvumo dalies
priklausomybé nuo daleliy skersmens, 450 nm, 550 nm ir 700 nm bangos ilgio spinduliuote sklaidant
skirtingo dydzio dalelémis. Luzio rodiklis n = 1,0

Daleliy dydzio nustatymui naudojami 2015-yjy balandZio 9 d. — rugs¢jo 2 d. Preilos Aplinkos
uzter§tumo tyrimy stotyje veikusio nefelometro duomenys. Siy matavimy duomenys naudojami todeél,
kadangi tai yra naujausi duomenys, gauti vienu metu keleta ménesiy veikiant nefelometrui ir SMPS
spektrometrui. Tai yra pakankamas laiko intervalas, per kurj abiem prietaisais jmanoma uzregistruoti
aerozolio daleliy koncentracijos padidéjimo jvykiy. 8 pav. pateiktos viso minéto matavimy periodo
nefelometru matuojamos spinduliuotés atgalinés sklaidos ir visos sklaidos santykio vertés. Ant

horizontaliosios asies atidétos sklaidos Angstremo eksponentés, apskaiciuotos pagal (5) formule, vertés.
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8 pav. 2015-yjy balandzio 9 d. — rugséjo 2 d. Preilos Aplinkos uzterStumo tyrimy stotyje veikusio

nefelometro matavimy duomenys. Duomenys pateikti kaip atgalinés sklaidos koeficiento ir visos

sklaidos koeficiento santykio priklausomybé nuo sklaidos Angstremo eksponentés. Vienas taskas
atitinka 100 s trukmés matavima.

16
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Kaip matoma i$ 8 pav., eksperimentinés atgalinés sklaidos dalies vertés daugiausia patenka j 7 % +
30 % intervalg — taikant RDG artinj tai atitikty 250 nm — 550 nm skersmens daleles, kuriy ltzio rodiklis
n = 1,0. Atgalinés sklaidos dalis 700 nm bangos ilgiui rodo silpng koreliacijg su Angstremo eksponente
— koreliacijos koeficientas R? = 0,388, tiesés krypties koeficientas lygus 0,037. Atgalinés sklaidos dalis
550 nm ir 450 nm bangos ilgiams pastebima koreliacija nepasizymi — R? atitinkamai 0,138 ir 10,
700 nm atgalinés sklaidos dalies koreliacija su Angstremo eksponentés vertémis néra atsitiktiné — abu
Sie dydziai priklauso nuo aerozolio daleliy dydzio. Didelis kiekis eksperimentiniy duomeny (~118000)
placiame matavimy laiko intervale (5 ménesiai) nulemia didelj i$sibarstyma, tad koreliacija isryskéja tik
matavimais tokio bangos ilgio spinduliuote (700 nm), kurios atgalinés sklaidos dalies priklausomybé nuo

daleliy skersmens (remiantis 7 pav.) kinta didziausiame intervale.

Panaudojant RDG artinj, nefelometru matuojamiems $viesos atgalinés ir visos sklaidos koeficienty
santykiams priskiriami daleliy dydziai (priedai, nr. 2). Kadangi aerozolio daleliy lGzio rodiklis
eksperimento pradzioje yra nezinomas, pirmasis skai¢iavimas atlickamas lazio rodiklj laikant
nekintan¢iu n = 1,0. Remiantis Zhao et al., esant tokiam lizio rodikliui RDG artinys turéty duoti
rezultatus, artimus Mie teorijai [18]. Norint gauti acrozolio daleliy pasiskirstyma pagal dydj, panaudojant

eksperimentinius duomenis apskai¢iuojamas lognormalinis pasiskirstymas [11]:

dA 1 Inr —lInr
=A- exp ( ) (10)
dinr NI o, "~ 2In2g, o

Cia A yra skirstinio aerozolio daleliy pavirsiaus plotas, r — dalelés spindulys, 1, — daleliy spindulio
geometrinis vidurkis, o o, yra geometrinis standartinis nuokrypis. Kadangi A nezinomas ir nedaro jtakos
skirstinio formai, skai¢iavimuose $is dydis nenaudojamas. Vidutinis spindulys ir standartinis nuokrypis
gaunami skai¢iuojant daleliy dydziy (spinduliy) geometrinj vidurkj ir geometrinj standartin; nuokrypj
vienos valandos nefelometro matavimy rezultatams. Daleliy pavir§iaus ploto koncentracija skai¢iuojama
2r keiciant 8,77 + 843,99 nm intervale 71 skirtingiems dydziams, tarp kuriy atstumas Aln(2r) yra
iSlaikomas pastovus (priedai, nr. 3) — tokiu btidu gaunamas daleliy pasiskirstymas SMPS spektrometro

matavimo duomenis atitinkan¢iuose kanaluose (9 pav.)

Kadangi galima laikyti, jog Sviesos sklaidos koeficientas priklauso nuo daleliy pavirsiaus ploto [24],
o SMPS spektrometru matuojama daleliy skaiciaus koncentracija, siekiant palyginti nefelometru ir SMPS
spektrometru gaunamus daleliy skirstinius pagal dydj reikia jvykdyti tam tikrus perskai¢iavimus. Vienas

1§ biidy yra kiekvieno SMPS spektrometro kanalo daleliy skai¢iaus koncentracijg padauginti 1§ vidutinio
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vienos dalelés pavirsiaus ploto tame kanale. Siame darbe perskaiiavimai atlikti darant prielaida, kad
SMPS matuojamos dalelés yra sferinés — pagal kiekvieno kanalo vidutinj skersmen;j apskai¢iuojamas
tokj skersmenj turinCios sferos pavirSiaus plotas, kuris padauginamas i§ kanalo daleliy skaiiaus

koncentracijos. 9 pav. pateiktas tokiu biidu gaunamas vaizdas.

800 4 E

g

5 600 3 g

: £

7 g

2 mg o gl o) g e W TR T ’ L U kS ] 2 2

= 400 [0 ‘ 1? uﬂﬂ" B llH 1" Hitiﬁ "ﬁ | HM |||||I\h'" nliwﬂmwﬂ ] E

E & g

200 1 5

3

o 3

04-15 05-01 05-15 06-01 06-15 07-01 a)

X107 e

800 5

25 g

é" 600 - §
=)

B g

g 5 8

= 400 o

= 5

= 1 a,

8

200 87

0.5 g

=)

0 g

04-15 05-01 05-15 06-01 06-15 07-01 A

9 pav. Daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos, apskai¢iuotos panaudojant 2015-yjy balandzio 9 d. —
liepos 9 d. Preilos Aplinkos uzter§tumo tyrimy stotyje veikusiy nefelometro (virsutinis grafikas) ir
SMPS spektrometro (apatinis grafikas) matavimy duomenis, kitimas laike. Vienas pasiskirstymas

atitinka matavimy rezultaty valandinj vidurkj

9 pav. pateikti skai¢iavimo rezultatai ir SMPS matavimy rezultatai, taciau tai prastai iliustruoja jy
tarpusavio atitikimg. Vaizda dar labiau iSkreipia tai, kad remiantis nefelometro matavimy duomenimis
daZniausiai gaunamas maZzas geometrinis standartinis nuokrypis, nulemiantis siaurg skirstinj, kuris
vizualiai nelabai panasus ] SMPS spektrometro matavimy rezultatus. Kadangi pagal nefelometro

duomenis apskaiCiuotas daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos kitimas atspindi tik pasiskirstyma
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pavidalg, o ne kiekybing¢ informacija apie daleliy koncentracijg, apskai¢iuojami koreliacijos koeficientai
tarp nefelometru ir SMPS spektrometru gaunamy pavirSiaus ploto koncentracijos pasiskirstymy. Tada
patikrinama koreliacijos koeficiento priklausomybé nuo SMPS spektrometru matuojamos suminés

daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos (10 pav.)

08 . -

Pearson's R koreliacijos koeficientas, (-)

1 1 | I
4 5 6 7 8
% 10°

Daleliy pavirsiaus ploto koncentracija, nm? ¢cm3

10 pav. Nefelometro ir SMPS spektrometro duomenimis naudojantis gaunamy daleliy pavirSiaus ploto
koncentracijos skirstiniy tarpusavio koreliacijos koeficiento priklausomybé nuo suminés SMPS daleliy
pavirSiaus ploto koncentracijos. Vienas taskas atitinka valandos trukmés matavima

Is 10 pav. matyti, kad koreliacijos koeficientai tarp daleliy pavirSiaus ploto skirstiniy, gaunamy
analizuojant nefelometro ir SMPS spektrometro duomenis, daugiausia yra teigiami. Koreliacijos
koeficienty iSsibarstymas esant mazai aerozolio daleliy pavirSiaus ploto koncentracijai
(< 2 - 10% nm? cm™) yra atsitiktinis, ta¢iau koncentracijai padidéjus koreliacijos koeficientas pasiekia ir
iSlaiko 0,2 + 0,7 vertes. Tai reiSkia, kad siekiant tiksliau jvertinti daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos
pasiskirstyma, atsiranda poreikis naudojantis nefelometro duomenimis jvertinti kada SMPS spektrometru

matuojama padidéjusi daleliy koncentracija. Kaip jau minéta, Chow et al. [9] parodé, kad nefelometru
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matuojamas Sviesos atgalinés sklaidos koeficientas koreliuoja su KD 2,5 daleliy masés koncentracija, 0
Snider et al. publikacijoje [8] teigiama, kad koreliacijos buvimas arba nebuvimas tarp $viesos sklaidos
koeficiento ir aerozolio daleliy koncentracijos taip pat priklauso nuo aerozolio daleliy tipo. Laikant, kad
aerozolio daleliy tankis viename dydzio skirstinyje nekinta, daleliy masés koncentracija yra proporcinga
daleliy turio koncentracijai, o daleliy turio koncentracija proporcinga daleliy pavirSiaus ploto
koncentracijai, padaugintai i§ daleliy spindulio. Tai reiSkia, kad lyginant su daleliy tario koncentracija,
ty paciy daleliy pavirsiaus ploto koncentracijos maksimumas yra ties mazesnémis dalelémis, nei masés
koncentracijos maksimumas. LogiSka biity manyti, kad jeigu skirstinyje néra stambumo modos daleliy,
turéty buti stebima tam tikra koreliacija tarp SMPS spektrometru matuojamos daleliy pavirSiaus ploto

koncentracijos ir Sviesos atgalinés sklaidos koeficiento.
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11 pav. Nefelometru matuojamo Sviesos atgalinés sklaidos koeficiento 450 nm bangos ilgio
spinduliuotei priklausomybé nuo suminés SMPS daleliy pavirsiaus ploto koncentracijos. Vienas taskas
atitinka valandos trukmés matavima

11 pav. pateikiamai priklausomybei atgalinés sklaidos koeficientas 450 nm spinduliuotei pasirinktas
todé¢l, kadangi nefelometro matavimo metu sklaidos koeficiento kitimas siam bangos ilgiui jprastai

vyksta plaCiausiame intervale, taip potencialiai gaunant geriausig signalo/triuk§mo santykj. 11 pav.
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matoma, kad tarp $viesos atgalinés sklaidos koeficiento ir suminés daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos
egzistuoja tam tikra koreliacija (Pearson‘s R koreliacijos koeficientas lygus 0,526), taciau siekiant
jvertinti daleliy koncentracija, vien $viesos atgalinés sklaidos matavimy duomeny nepakanka — esant
padidéjusiam (5 + 20 Mm™) $viesos atgalinés sklaidos koeficientui daugeliu atvejy nebus stebimas
daleliy koncentracijos padidéjimas, ir atvirk§¢iai. Siuo tikslu papildomai galima panaudoti Angstremo
eksponente, kadangi $viesos atgalinés sklaidos koeficientas priklauso ne tik nuo daleliy koncentracijos,

bet ir nuo daleliy tipo.
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Sviesos atgalinés sklaidos koeficientas, Mm-!

12 pav. Suminé SMPS daleliy pavirSiaus ploto koncentracija, pateikiama kaip priklausomybé nuo
atgalinés sklaidos koeficiento 450 nm bangos ilgio spinduliuotei ir Angstremo eksponentés. Daleliy
pavirsiaus ploto koncentracijos verté pagal tame paciame laiko intervale (60 min) iSmatuotas
Angstremo eksponentés ir atgalinés sklaidos koeficiento vertes priskiriama 72x71 matricos celei. |
vieng cele patekus daugiau nei vienai vertei, pateikiamas ty verciy aritmetinis vidurkis.
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12 pav. nors ir ne visai ryskiai, tatiau matoma tendencija, kad fiksuojant didesnj Sviesos atgalinés
sklaidos koeficientg ir didesne Angstremo eksponentés verte, tampa labiau tikétina, kad tuo metu buvo
padidéjusi daleliy pavirSiaus ploto koncentracija. Vaizdas 12 pav. Siek tiek panasus j 1 pav., kuriuo
remiantis galima manyti, kad daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos padidéjimo atvejai daugiausia susijg
Su atneStais biomasés degimo produktais arba miSraus tipo aerozoliais. Tam nepriestarauja ir tai, kad
aerozolio daleliy akumuliacinéje modoje, j kurig patenka biomasés degimo produktai, pasireiskia daleliy
pavirSiaus ploto maksimumas, o kity didelés koncentracijos akumuliacinés modos aerozolio daleliy
Saltiniy netoli Preilos Aplinkos uzter§tumo tyrimy stoties néra (stotis klasifikuojama kaip kaimo, angl.
rural, vietové). Norint patvirtinti $ig prielaida, reikalinga didesné matavimo rezultaty imtis — Siuo tikslu

matavimy rezultatai perskai¢iuojami 5 min laikine skyra.
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Sviesos atgalinés sklaidos koeficientas, Mm-!

13 pav. Duomeny pateikimas identiskas 12 pav., iSskyrus tai, kad ¢ia pateikiamas ty paciy
eksperimentiniy duomeny 5 min laikinis vidurkis
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13 pav. panaudojami aukstesnés laikinés skyros ty paciy matavimy duomenys ir taip gaunamas
vaizdas, neprieStaraujantis ir papildantis 12 pav. — didéjant Angstremo eksponentés ir Sviesos atgalinés
sklaidos vertei tampa labiau tikétina, kad matuojama padidéjusi suminé SMPS daleliy pavirSiaus ploto
koncentracija. Remiantis Kumar et al. [17] aerozolio tipo priskyrimu pagal AOD ir Angstremo
eksponente ir tuo, kad sklaidos Angstremo eksponenté tam paciam aerozoliy tipui gali kisti Siek tiek
kitame intervale nei ekstinkcijos Angstremo eksponenté [16], galima daryti prielaidg, kad sklaidos
Angstremo eksponentés vertei esant mazdaug « > 2,0 ir atgalinés sklaidos koeficientui esant g, > 10
Mm™ yra matomas aerozolio daleliy koncentracijos padidéjimas dél biomasés degimo produkty, o kai
05>a>20ir5 Mm?! >g,, > 25 Mm? — fiksuojamas misriy aerozoliy daleliy koncentracijos
padid¢jimas. Jeigu matavimy metu biity fiksuojami Saharos dulkiy tolimosios pernaSos jvykiai
(Lietuvoje fiksuojami pakankamai retai [14]), dykumos dulkiy tipo aerozolio dalelés galimai pasimatyty
srityje, kurioje 0,0 > a > 1,0 ir g3, > 20 Mm™., Keistai atrodo tik 10 < g,; < 20 Mm* sritis ties 1,8 <
a < 2,2 — §ioje srityje matavimy metu buvo beveik iSimtinai fiksuota Zema daleliy koncentracija, tad
remiantis tik Siomis sgsajomis nei§vengiamai iSlieka tikimybé tam tikrais atvejais klaidingai nustatyti

padidéjusia aerozolio daleliy pavirSiaus ploto koncentracija.

Remiantis 12 pav. ir 13 pav. matoma, kad prie$ skaiciuojant aerozolio daleliy dydj taikant RDG
artinj, atsiranda galimybé jvertinti matuojamy aerozolio daleliy tipa. Kadangi RDG formos faktorius
P(0) priklauso nuo lazio rodiklio, pagal nustatomg aerozolio daleliy tipg joms gali bati priskiriamas
ltzio rodiklis. Skai¢iavimuose jvedami pakeitimai — jei nustatomas biomasés degimo produkty tipas,
priskiriamas 1,50 lazio rodiklis (pagal Zhang et al. anglingy aerozolio daleliy liiZio rodiklis kinta 1,47 +
1,53 ribose [25]). Jeigu nustatomas misrus aerozolio daleliy tipas, priskiriamas 1,40 lazio rodiklis, kuris
budingas jirinio tipo aerozoliams (pagal Levoni et al. 300 + 700 nm bangos ilgiams tokiy daleliy 1Gzio
rodiklis kinta 1,38 + 1,40 ribose [26]) — daroma prielaida, kad miSraus tipo aerozoliai, fiksuojami Preilos
Aplinkos uzterStumo tyrimy stotyje, turi daugiau vandens ir yra optiskai ,,minkStesni“ uZ biomases
degimo produktus. Jeigu skai¢iavimo matavimy rezultatai nepatenka j aprasytuosius rézius, nefelometro
matavimy duomenims aerozolio daleliy dydis nepriskiriamas, kadangi tokiu atveju yra tikétina, kad
daleliy koncentracija néra pakankamai didel¢. Vaizdas, gaunamas jvedus Siuos apribojimus ir atlikus

perskaiciavimus (priedai, nr. 5), pateikiamas 14 pav.
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14 pav. Identiska priklausomybé, kaip pateikta 9 pav. Esminis skirtumas, kad siuo atveju matuojamoms
aerozolio daleléms priskiriamas miSrus arba biomasés degimo produkty tipas ir atliekant skai¢iavimus
nejtraukti matavimy duomenys, kuriy metu buvo fiksuojama Zema Angstremo eksponentés ir Sviesos
atgalinés sklaidos koeficiento verte

14 pav. matoma daug maziau nefelometro matavimo rezultaty, nei 9 pav., ir i§ pirmo Zvilgsnio
atrodo, kad dél rezultaty imties kuklumo $is paveikslas ne itin informatyvus — daugelis matavimo
rezultaty nepateikti dél tikétinos maZos aerozolio daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos, o §io tyrimo
metu nenustatytas btidas kiekybiSkai jvertinti aerozolio daleliy koncentracija naudojantis nefelometro
duomenimis. Taciau galima matyti, kad SMPS spektrometru fiksuojant daleliy pavirSiaus ploto
koncentracijos padidéjima, daugeliu atvejy tuos matavimy intervalus atitinka pagal algoritmg atrinkti
nefelometro matavimy rezultatai. Informatyvesnis vaizdas gaunamas apskai¢iavus atrinktyjy

nefelometru ir SMPS spektrometru gaunamy pasiskirstymy tarpusavio koreliacijg.
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15 pav. Nefelometro ir SMPS spektrometro duomenimis naudojantis gaunamy daleliy pavirSiaus ploto
koncentracijos skirstiniy, pateikty 14 pav., tarpusavio koreliacijos koeficiento priklausomybé nuo
suminés SMPS daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos
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16 pav. Koreliacijos koeficienty tarp nefelometru ir SMPS spektrometru gaunamy daleliy pavirSiaus
ploto koncentracijos skirstiniy pasikartojimo daznis a) kai visais matavimy intervalais aerozolio
daleléms priskiriamas n = 1,0 lazio rodiklis (9 pav.); b) kai tinkami matavimo intervalai parenkami
remiantis Angstremo eksponente ir atgalinés sklaidos koeficientu (14 pav.)
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17 pav. Palyginimas tarp SMPS spektrometro ir nefelometro duomenis panaudojant gaunamy aerozolio
daleliy pavirsSiaus ploto koncentracijos pasiskirstymy pagal dydj. Punktyriné linija Zymi rezultatus,
gautus SMPS spektrometru, o iStisiné — nefelometro matavimy rezultatus

Algoritmas, kuriuo $iame darbe daleléms priskiriamas aerozolio tipas, atmeta Siek tiek daugiau nei
90 % pradiniy nefelometro matavimo duomeny. Tarpusavyje lyginant 15 pav. su 10 pav. matoma, kad
tokiu biidu atmetant tam tikry matavimy intervaly duomenis paSalinama didzioji dalis atsitiktinj
koreliacijos koeficiento iSsibarstymg nulemianciy tasky, kuriuose SMPS spektrometru matuojama zema
daleliy pavirSiaus ploto koncentracija, taip pagerinant metodo veikimg. Tarpusavio koreliacijos
pageréjimg gerai iliustruoja 16 pav., kuriame matoma, kad atmetant nenustatyto tipo aerozolius,
koreliacijos koeficienty iSsibarstymo maksimumas pasislenka j didesniy koreliacijos koeficienty pusg.

Atidziai iSanalizavus skaiCiavimy rezultatus paaiskéjo, kad geriausias atitikimas tarp SMPS spektrometru
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ir nefelometru matuojamy daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos pasiskirstymy pagal dydi gaunamas,
kai SMPS spektrometru fiksuojamas vienmodis arba artimas vienmodziui daleliy pavirSiaus ploto
koncentracijos pasiskirstymas (17 pav. pateikiami pasiskirstymy pavyzdziai), kurio pagrindinis
maksimumas patenka j 250 + 400 nm daleliy skersmens intervalg (18 pav.). Toks rezultatas gaunamas,
kadangi nefelometru matuojamy Sviesos atgalinés sklaidos ir visos sklaidos koeficienty santykis kinta
gana siaurame intervale (daugiausia matavimo rezultaty patenka j 10 + 30 % intervalg) jei luZio rodiklis
pastebimai didesnis uz 1,0 (Siuo atveju 1,4 ir 1,5), taip pat atmetami taskai, kuriuose atgalinés sklaidos
koeficientas maZas (o, < 10 Mm™) — tokiu badu taikant RDG artinj daleliy dydzio maksimumas
priskiriamas siauram dydziy intervalui (Siuo atveju 220 + 300 nm skersmens daleléms). Pagal 17 pav.
taip pat matoma, kad pagal nefelometro duomenis apskaiciuoti daleliy pavirSiaus ploto pasiskirstymai
daug siauresni uz SMPS spektrometru gautuosius — kadangi atgalinés sklaidos ir visos sklaidos
koeficienty santykis gretimuose matavimuose dazniausiai mazai svyruoja, yra gaunamas mazas
standartinis nuokrypis, o tai salygoja $iuo metodu gaunamus siaurus pasiskirstymus. Tokiu biidu metodas
apribojamas iki siaury skirstiniy, gaunamy vienmodzio daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos

pasiskirstymo pagal dydj maksimumui esant siaurame, 250 + 400 nm, intervale.
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18 pav. Koreliacijos koeficiento (15 pav.) priklausomybé nuo SMPS daleliy pavirsiaus ploto
koncentracijos pasiskirstymo pagal dydj pagrindinés modos padéties
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ISvados

1. Remiantis nefelometro 2015-yjy balandzio 9 d. — rugséjo 2 d. matavimy rezultatais, Angstremo
eksponenté rodo teigiamg tiesing koreliacijg SU 05(900-1700)/Ts(70-1700) SantyKiu, iSmatuotu 700 nm

bangos ilgio spinduliuotei. Gaunamas R? = 0,388 koreliacijos koeficientas.

2. Siekiant nustatyti acrozolio daleliy dydj taikant Rayleigh-Debye-Gans (RDG) artinj nefelometro
matavimy duomenims, geriausia koreliacija tarp apskai¢iuoty ir SMPS spektrometru iSmatuoty aerozolio
daleliy dydzio pasiskirstymy gaunama tuo metu, kai SMPS spektrometru nustatoma padidéjusi

akumuliacinés modos aerozolio daleliy koncentracija.

3. Nustatyta, kad padidéjusi akumuliacinés modos daleliy koncentracija ir aecrozolio daleliy tipas gali bati
jvertinamas remiantis nefelometro matavimy rezultatais — Sviesos atgalinés sklaidos koeficientu
(05(900-1709)) Ir Angstremo eksponente (a). Kai a > 2,0 ir o5gg0—-1790y > 10 Mm, matomas biomasés
degimo produkty padidéjimas; kai 0,5 > a > 2,0ir5 Mm™* > O5(900-170°) > 25 Mm1, matomas misriy

aerozolio daleliy padidé¢jimas.

4. Atsizvelgiant j daleliy tipa, nustatomg panaudojant 3-jame i§vady punkte apraSytas sritis, pastebimai
pageréja koreliacija tarp nefelometru ir SMPS spektrometru iSmatuoty aerozolio daleliy dydzio

pasiskirstymy.

5. Taikant RDG artinj nefelometro matavimy rezultatams nustatomi daleliy dydzio skirstiniai pasizymi
siauru ploc¢iu, kuris nebtidingas SMPS matavimy rezultatams. Didziausia koreliacija (Pearson‘s R
koreliacijos koeficientas kinta 0,5 + 0,7 ribose) tarp nefelometru ir SMPS spektrometru iSmatuoty
aerozolio daleliy dydzio pasiskirstymy gaunama pagrindinei SMPS daleliy dydzio pasiskirstymo modai
esant 250 + 400 nm intervale. Apskaiciuoti ir SMPS spektrometru i§matuoti daleliy dydzio skirstiniai

kituose intervaluose panasumu nepasizymi.
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Santrauka

Sarlinas Jacevitius, Atmosferos aerozolio daleliy pasiskirstymo pagal dydji modeliavimas

panaudojant daleliy optinius parametrus.

Aplinkos mokslas yra mokslo Saka, dazniausiai nepateikianti staigiy atradimy bei reikalaujanti ilgo
ir iStisinio eksperimentiniy duomeny kaupimo. Taciau ne visos laboratorijos gali sau leisti skirtingose
aplinkos uzterStumo monitoringo stotyse vienu metu atlikti dydZzio, koncentracijos ir optiniy savybiy
matavimus, o aerozolio daleliy koncentracijos padidé¢jimo jvykiai, priklausomai nuo jy Ssaltinio,
dazniausiai jvyksta neprognozuojamai. Todél papildomy parametry skai¢iavimas panaudojant vieno
prietaiso matavimy duomenis, taip prapleciant prietaisy pritaikymo galimybes, tampa svarbia aplinkos
mokslo dalimi. Sio tiriamojo darbo metu buvo siekiama sukurti paprasta, besiremiantj Rayleigh-Debye-
Gans (RDG) artiniu, metoda acrozolio daleliy dydziy pasiskirstymo jvertinimui panaudojant nefelometru
matuojamus Sviesos sklaidos koeficientus. Ne mazesnés svarbos darbo dalj sudaré metodo veikimo riby
jvertinimas ir gaunamy rezultaty palyginimas su SMPS (angl. Scanning Mobility Particle Sizer)
spektrometro eksperimentiniais duomenimis. Panaudojus SMPS spektrometro aecrozolio daleliy
pavirsiaus ploto koncentracijos matavimy rezultatus, juos pavyko susieti su nefelometro matavimy
rezultatais ir taip atlikti kokybinj matuojamy aerozolio daleliy koncentracijos jvertinimg bei nustatyti ty
daleliy tipa remiantis vien nefelometru matuojamais optiniais parametrais. Panaudojant Sias savybes
atliekant skaic¢iavimus, pavyko pagerinti aerozolio daleliy pavirSiaus ploto koncentracijos pasiskirstymo
pagal dydj jvertinima, nustatytos RDG artinio pritaikomumo ribos tokio tipo matavimams. Siuo darbu
tikimasi suteikti naudingy jZvalgy apie aerozolio daleliy tipo nustatyma bei Rayleigh-Debye-Gans artinio
panaudojimo galimybes ir ribas aplinkos uZterStumo monitoringui neurbanizuotose vietovése taikant

nefelometrija.
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Summary
Sarunas Jacevicius, Atmospheric aerosol size distribution retrieval from optical parameters.

Environmental science is such a field of science where sudden discoveries usually don’t happen and
long continuous collection of data is the main research method. Smaller laboratories usually can’t afford
simultaneous measurements of size, concentration and optical properties in different air quality
monitoring stations, this way potentially missing valuable data during the events of unpredicted rise in
aerosol concentration. Because of this, retrieval of additional information from the measurements of less
instruments becomes an important part in aerosol science. During this research project it was attempted
to develop a simple method that relies on the Rayleigh-Debye-Gans approximation (RDGA) for retrieval
of aerosol size distributions from light scattering coefficients as measured by nephelometer. Validation
of the method proved to be as important as calculating the retrievals themselves — validation was
performed by comparing aerosol surface area size distributions retrieved from nephelometer data with
the same distributions obtained by the Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS). Particle surface area
concentration measured by SMPS was connected to nephelometer measurements through light
backscatter coefficient and Angstrom exponent, allowing to qualitatively identify particle concentration
and particle type based on measurements made by nephelometer only. By using these properties, it was
possible to improve the aerosol surface area size distribution retrieval, as well as identify RDGA
application limits for this type of measurements. The results are expected to provide useful insights about
aerosol type identification and also the limits and applicability of RDG approximation in rural location
nephelometry.
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Priedai
1
function RDG_intensity autosave(L,n) % SkaicCiuojamas RDG artinio sklaidos kampinis
intensyvumas; L - bangos ilgis, n - 1ltGZio rodiklis
bsts vector = [];
a vector = [];
X range = [];
for a = 5:1:500 % dalelés spindulys
ay
RDG_intensity ts = [];

stepint=0.1;
for x = O:stepint:180
form factor i = -(3/64)*L"2* (-

4*xn*pi*a*sin((1/360) *x*pi) *cos (4*n*pi*a*sin((1/360)*x*pi)/L)+sin(4*n*pi*a*sin((1/36

0) *x*pi) /L) *L) / (n"3*pi~3*a”3* (cos ((1/360) *x*pi) ~2-1) *sin ((1/360) *x*pi));
RDG_intensity i=form factor i;

RDG_intensity ts = [RDG _intensity ts; RDG _intensity i];
end
RDG_intensity ts = RDG_intensity ts./max(RDG_intensity ts);
x _range = [0O:stepint:180]"';

x RDG = horzcat (x_range, RDG _intensity ts);

X _range = x RDG(:,1);

RDG_intensity ts = x RDG(:,2);

RDG _intensity ts = RDG intensity ts(find(x range==7) :find(x_range==170));
RDG_intensity bs RDG_intensity ts(find(x range==90) :end);

bsts i = sum(RDG_intensity bs)/sum(RDG intensity ts);

a vector = [a _vector; al;

bsts vector = [bsts vector; bsts i];

if bsts vector (end)<0

break
end
end
bsts vector = bsts vector(l:end-1);
a_vector = a vector(l:end-1);

data all = horzcat(2*a vector, bsts vector); % saugojimui
save (['D:\Universitetas\FTMC17\- magistrinis -\RDGv3\RDG ',
numZ2str (L, '$03d"'), 'nm n=',num2str(n,'%.2£"),"'.mat'], 'data all')

function psize neph RDG v2

file dir 1='D:\Universitetas\FTMC17\- magistrinis -\RDGv3\'; % pakraunami priede

nr.l suskaic¢iuoti RDG artinio taikymo rezultatai
RDG file=dir (fullfile(file dir 1, '*.mat'));
RDG_file = {RDG file.name};
for ith file = l:length(RDG_file)
load(fullfile(file dir 1, RDG file{ith file}));
RDG_total{ith file} = data all(:,2);
end
load('D:\Universitetas\FTMCl7\neph ang bsts 2015.mat') % pakraunama matrica,

kurioje 1 stulpelis - data, 2 - Angstremo eksponente, 3,4,5 - 450, 550 ir 700 nm

bangos ilgio atgalineés sklaidos ir visos sklaidos koeficiento santykis
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psize RDG = zeros (length (neph bstsdata 2015),3);
for bsts line = 1l:length(neph bstsdata 2015)
bsts line
for rfr index = 1 % naudojame luZio rodikli n =1
[ignore 450, index 450nm] = min (abs(RDG total{rfr index} -
neph bstsdata 2015 (bsts line,3)));
[ignore 550, index 550nm] = min(abs (RDG_total{rfr index+12} -
neph bstsdata 2015 (bsts line,4)));
[ignore 700, index 700nm]
neph bstsdata 2015 (bsts line, 5)))

= min (abs (RDG_total{rfr index+24} -

’

end

psize RDG(bsts line,1l) = 10+2* (index 450nm-1);

psize RDG(bsts line,2) = 10+2* (index 550nm-1);

psize RDG(bsts line,3) = 10+2* (index 700nm-1);
end

save ('D:\Universitetas\FTMC17\- magistrinis -\MATLAB\psize RDG v2.mat',
'psize RDG')

o)

function geometric psize sd hourly % skaiciuojamas daleliu dydzio valandinis
geometrinis vidurkis

psize RDG = load('D:\Universitetas\FTMC17\- magistrinis -
\MATLAB\psize RDG v2.mat'); %psize: 1 - 450nm (B), 2 - 550nm (G), 3 - 700nm (R)
psize RDG = struct2cell (psize RDG);

psize RDG psize RDG{1l};

neph data load('D:\Universitetas\FITMCl7\nephelometer data 20l5vasara.mat'); % 1
stulpelis - data, 2,3,4 - B, G, R sklaidos koeficientas, 5,6,7 - B, G, R atgalinés
sklaidos koeficientas

neph data = struct2cell (neph data);

neph data = neph data{l};

h psize 450 = zeros (length (2457121:1/24:2457268) ,1) ;
h psize 550 = zeros (length (2457121:1/24:2457268) ,1) ;
h psize 700 zeros (length (2457121:1/24:2457268) ,1) ;
h sd 450 = zeros(length(2457121:1/24:2457268),1);

h sd 550 = zeros (length (2457121:1/24:2457268) ,1) ;

h sd 700 zeros (length (2457121:1/24:2457268) ,1)
jd laikas = [];

psize_avg = []
geosd total =

’

[1;

n=1;
for laikas = 2457121:1/24:2457268 %intervalas be dideliu trukiu
n

indeksai = find(neph data(:,1)>laikas & neph data(:,1)<(laikas+1/24));
if isempty(indeksai) ==
h psize 450(n) = NaN;
h psize 550(n) = NaN;
h psize 700 (n) NaN;
h sd 450 (n) = NaN;
h sd 550(n) = NaNj;
h sd 700(n) = NaN;
geosd _total n = NaN;
else % skaic¢iuojamas spindulys
h psize 450(n) = geomean (psize RDG (indeksai,l)./2);
h psize 550(n) = geomean (psize RDG (indeksai,2)./2);
h psize 700 (n) geomean (psize RDG(indeksai,3)./2);
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h sd 450 (n) = geostd(psize RDG (indeksai,1l)./2);

h sd 550(n) = geostd(psize RDG (indeksai,2)./2);

h sd 700 (n) = geostd(psize RDG (indeksai,3)./2);
1 )

geosd tota
psize RDG(indeksai, 3
end
psize avg =
h psize 700 (n)]
geosd_total
jd laikas =
n=n+1;
end

n = geostd([psize RDG(indeksai,l)./2; psize RDG(indeksai,2)./2;
) ./21);

[psize_avg; geomean ([h psize 450(n) h psize 550 (n)
)17

= [geosd total; geosd total n];

[Jd laikas; laikas];

Q

function lgn psize geosd total % SkaicCiuojamas lognormalinis pasiskirstymas
lgn dist = [];
for n = 1l:1length(geosd total)

n
lgn dist m = [];
for m = l:length(size range) % size range - paimami SMPS spektrometro kanalai

lgn dist m = [lgn dist m exp(-((log(size range(m)/2)-

log(psize_avg(n)))AZ)/(2*(log(geosd_total(n)))A2))/(sqrt(Z*pi)*log(geosd_total(n)))
1:

end

lgn dist = [lgn dist; lgn dist m];
end
%% SMPS dN/dlogR keitimas i dS/dlogR
smps ds = [];
size range s = (4*pi*(size range./2)."2)"';
for n = l:length(smps_avg) % smps avg - SMPS matuojamo daleliuy koncentracijos
pasiskirstymo pagal dydi valandinis wvidurkis

smps_ds = [smps_ds; smps_avg(n,:).*size range s];
end
%% Koreliacijos koeficiento skaic¢iavimas tarp skirstiniy
cr coef = [];
for n = l:length(psize_avg)

cr coef = [cr coef; corr(lgn dist(n,:)',smps ds(n,:)")];
end

o)

function grid plot neph smps2 % Gaunami duomenys 12 pav. ir 13 pav. braizymui
ang scale = [-0.2:3/71:2.8];
bs scale = [0:3E-5/70:3E-5];
conc_grid = zeros (length(ang scale),length(bs scale));
for n = 1l:length(ang_scale)-1
n
for m = 1:1length(bs_scale)-1
indeksas =
find (angstrom>=ang_ scale (n) &angstrom<ang scale (n+l) &bs 450>bs scale (m) &bs 450<bs_sc
ale (m+1));
conc_grid(n,m) = mean (sum_smps_ds (indeksas) .*0.0285); % sum smps ds - vieno
SMPS matavimo koncentraciju visais kanalais suma. 0.0285 yra skirtumas tarp daleliuy
dydzio gretimuose kanaluose logaritmu, skirtas apskaiciuoti tikraja koncentracija
end
end
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function psize neph RDG v3 % Priskiriamas ltzio rodiklis ir RDG artinio dydis pagal

aerozoliy tipa, nustatoma remiantis 13 pav.
file dir 1='D:\Universitetas\FTMC17\- magistrinis -\RDGv3';
RDG file=dir (fullfile(file dir 1, '*.mat'));
RDG file = {RDG file.name};
%% Atskaitoma i skirtingus RDG total cell elementus - 1 - 16 = 450nm; 17-32 -
550nm; 33 - 48 - 700nm. ldZio rodiklis - nuo 1 iki 1.75, 0.05 Zingsniu;
for ith file = l:length(RDG_file)
load(fullfile(file dir 1, RDG file{ith file}));
RDG total{ith file} = data all(:,2);
end
load('D:\Universitetas\FTMCl7\neph ang bsts 2015.mat') % kintamasis
neph bstsdata 2015; 3,4 ir 5 bs/ts 450,550 ir 700 nm
load('D:\Universitetas\FITMCl7\nephelometer data 20l5vasara.mat') % kintamasis
data all -> neph data ; 1 - matavimuy laikas, 2:4 - BGR ts, 5:7 - BGR bs
neph data = data all;
psize RDG zeros (length (neph bstsdata 2015),3);
angstrom = zeros (length(neph bstsdata 2015),1);
for bsts line = 1l:length(neph bstsdata 2015)
bsts line
angstrom n = mean ([-
log(neph data(bsts_line, 4) /neph data(bsts_line,3))/log(700/550) -
log(neph data(bsts_line, 4) /neph data(bsts_line,2))/log(700/450) -
log(neph data(bsts_line, 3) /neph data(bsts line,2))/log(550/450)1);
if angstrom n > 2 && neph data(bsts line,5) > 1E-5
rfr index = 11; %atitinka n = 1.5
[ignore 450, index 450nm] = min (abs(RDG total{rfr index} -
neph bstsdata 2015 (bsts _line, 3))
[ignore 550, index 550nm
neph bstsdata 2015 (bsts line, 4))
[ignore 700, index 700nm
)

’

= min (abs (RDG_total{rfr index+16} -

) .
]
)
] = min (abs (RDG_total{rfr index+32} -
neph bstsdata 2015 (bsts line,5)));
psize RDG(bsts line, 1) 10+42* (index 450nm-1
psize RDG(bsts line,2) = 10+2* (index 550nm-1
psize RDG(bsts line, 3) 10+2* (index 700nm-1
elseif angstrom n > 0.5 && neph data(bsts line,5
neph data(bsts line,5) < 2.5E-5
rfr index = 9; %atitinka n = 1.4
[ignore 450, index 450nm min (abs (RDG_total{rfr index} -
neph bstsdata 2015 (bsts line, 3))
[ignore 550, index 550nm
neph bstsdata 2015 (bsts line, 4))
[ignore 700, index 700nm
)

’

’

’

—_ — — —

> 1E-5 &&

I

= min (abs (RDG_total{rfr index+1l6} -

’

]
)
]
)
] min (abs (RDG_total{rfr index+32} -
neph bstsdata 2015 (bsts 1line,5)));
psize RDG(bsts line, 1) 10+2* (index 450nm-1);
psize RDG(bsts line,2) = 10+2* (index 550nm-1);
psize RDG(bsts line, 3) 10+2* (index 700nm-1) ;

[

else % nepamirsti atsiZvelgti i galimas NaN vertes vidurkinant kituose

Zingsniuose
psize RDG(bsts line,1) = NaN;
psize RDG(bsts line,2) = NaN;
psize RDG(bsts line,3) = NaN;
end
angstrom(bsts line) = angstrom n;

end



