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SISSEJUHATUS

Aerosool on tahkete voi vedelate osakeste holjum gaasis, enamasti ohus. Antud terminiga
kirjeldatakse kahefaasilist siisteemi, mis sisaldab nii osakesi kui ka gaasilist keskkonda.
Aerosool on termodiinaamiliselt ebastabiilne siisteem. Aerosooliosakeste suurused voivad
olla vahemikus monest nanomeetrist monesaja mikromeetrini. Aerosoolide naideteks on

tolm, suits, udu jms.

Aerosoolidel on suur praktiline tdhtsus viga erinevates valdkondades. Nad on olulised
keskkonna seisukohast — aerosoolid mojutavad atmosfidéri labipaistvust ja sellega kogu
planeedi kliimat, neil on oluline osa saasteainete transpordil ja véljasadestumisel ning
pilvede moodustumisel. Sissehingatuna mojuvad aerosoolid inimese tervisele. Samas ka-
sutatakse aerosoole ka raviotstarbel (pihustatud ravimite inhaleerimine) ning t66stuses

erinevate materjalide tootmisel.

Acrosooli kditumine ja méju séltub temas sisalduvatest osakestest. Uksiku osakese olu-
lisim parameeter on tema suurus, millega on médratud paljud osakese omadused. Seetottu
on iiheks tdhtsamaks aerosoolide moju ja kditumist kirjeldavaks parameetriks aerosoo-
li osakeste suuruste jaotus. Selle teadmine voimaldab prognoosida aerosoolide kditumist

erinevates tingimustes ning hinnata soovitud mojusid voi potentsiaalset ohtu.

Aerosooliosakeste suurusjaotuse mootmisel on iitheks enamkasutatud seadmeks dife-
rentsiaalne liikuvusanaliisaator, mis mé#rab osakeste suurusi nende elektrilise litkuvuse
kaudu. Antud seadmel on lai mootepiirkond ning nanomeeterosakeste korral on liiku-
vusanaliisaatorist kujunenud praktiliselt ainuke vahend aerosooliosakeste suurusjaotuse
mootmiseks, seda eelkoige seadme rakendamise lihtsuse tottu. Osakeste suuruse méaé-
ramine nende elektrilise liikuvuse kaudu on kaudne mootmine ja koosneb mitmest va-
heetapist. Nende koikide etappide efekte arvestab seadme aparaadi- ehk iilekandefunkt-
sioon, mis médrab seose otseselt moodetud suuruse ning osakeste tegeliku jaotuse vahel.
Seega mootmistulemuste korrektseks tolgendamiseks on vaja teada liikuvusanaliisaatori
ilekandefunktsiooni. Ideaalne, geomeetrilistel kaalutlustel ja reziimiparameetrite véartu-
si arvestades tuletatud iilekandefunktsioon on kasutatav ainult osakeste suuruse juures,
kus nende difusioonist tekitatud efektid on tiihised. Viiksemate osakeste korral ei piisa
ideaalse iilekandefunktsiooni tdpsusest ning vaja on eksperimentaalselt méaérata tegeliku
iilekandefunktsiooni parameetreid. Katseliselt méadratud iilekandefunktsioon arvestab ka

seadme mehaanilisi ebatdpsusi ja reziimiparameetrite viartuste maaramatusi.

Diferentsiaalset liikuvusanaliisaatorit kasutatakse ka osakeste kitsa mootmejaotusega
aerosoolide (standard- ehk kalibratsiooniaerosoolide) genereerimiseks. Siin on mootmejao-
tuse parameetrid médratud analiisaatori iilekandefunktsiooniga — ka siit tuleneb vajadus

tegeliku iilekandefunktsiooni tundmiseks.



Tartu Ulikooli Keskkonnafiiiisika instituudis on kasutusel kolm diferentsiaalset liiku-
vusanaliisaatorit. Nende reaalsed iilekandefunktsioonid ei olnud seni teada ning arvutus-
tes kasutati ideaaljuhule vastavaid ldhendusi. Lisaks toimus katsete kiigus liikuvusanalii-
saatorite juhtimine ja mootmistulemuste kogumine seni praktiliselt késitsi, mistottu olid

mootmised aeglased ja vigade esinemise toenédosus suur.

Kaéesoleva t66 eesmérgid on jargmised. Esiteks, asendada senine osaliselt automatisee-
ritud mootmiste siisteem téielikult arvutijuhitavaga, lisades voimaluse eksperimentideks
kahe liikuvusanaliisaatoriga, ning tootada vélja selleks vajalikud riist- ja tarkvaralised
lahendused. Ning teiseks, méédrata olemasolevate liikuvusanaliisaatorite iilekandefunkt-

sioonid erinevatel osakeste suurustel ning vorrelda erinevate seadmete suutlikkust.



1 AEROSOOLID. AEROSOOLIOSAKESTE SUURUSJAOTUS JA SELLE
MOOTMINE

1.1 Aerosooli liigitus

Aerosoolid on keerulised siisteemid, mis voivad koosneda viga erinevate omadustega osa-

kestest. Seetottu liigitatakse aerosoole erinevatel alustel:

e tekkemehhanismi alusel,

e osakeste agregaatoleku alusel,

e osakeste suuruse jirgi (sellest on ldhemalt rafgitud jargmises punktis),
e osakeste mootmete erinevuse alusel,

e sega-alusel.

Tekkemehhanismi alusel jaotatakse aerosoolid dispersiooni- ja kondensatsiooniaerosoo-
lideks. Esimesed neist moodustuvad tahkete voi vedelate ainete peenestamise voi pihusta-
mise kéigus ning pulbriliste ainete {ileminekul suspendeerunud olekusse. Kondensatsiooni-
aerosoolid moodustuvad iilekiillastunud aurude kondensatsioonil. Dispersiooniaerosoolide
osakesed on reeglina suuremad kui kondensatsiooniaerosoolidel ning osakeste suurused

asuvad laiemas vahemikus.

Agregaatoleku jirgi jagatakse aerosoolid vedelate ja tahkete osakestega aerosoolideks.
Pohiline erinevus siin on osakeste kujus — vedelatel osakestel on korrapédrane kuju ning
osakeste kokkukleepumisel koagulatsiooni kéigus tekivad jélle korrapérase kujuga osake-
sed. Tahked osakesed voivad olla viga erinevate kujudega ning nende koaguleerumisel
tekivad samuti mitmesuguse, reeglina korrapératu kujuga osakesed, mille néivtihedus on

enamasti oluliselt vaiksem osakeste aine tihedusest.

Osakeste mootmete erinevuse alusel jaotatakse aerosoolid kahte klassi — monodispers-
sed ning poliidisperssed aerosoolid. Monodispersne aerosool sisaldab ainult ithesuguse suu-
rusega osakesi, poliidispersne aga erineva suurusega. Looduses ideaalseid monodispersseid
aerosoole ei esine ning praktikas nimetatakse monodispersseteks osakeste viga kitsa suu-

rusjaotusega aerosoole, mistottu on piir antud kahe klassi vahel iisna tinglik.

Segaalusel on aerosoolide liigitamiseks kasutusel mitu erinevat klassifikatsiooni, millest
koige tédpsemini on médratletud Fuchsi klassifikatsioon [1]. See eristab kolme rithma: 1)
udud - vedelad osakesed, 2) suitsud - tahkete osakestega kondensatsiooniaerosoolid ning 3)
tolmud - tahkete osakestega dispersiooniaerosoolid. Fuchs méargib ka, et tehiskeskkonnas

esineb sageli ka suitsu- ja uduosakestega seguaerosoole - suitsudu ehk sudu.



Inglisekeelses kirjanduses on kasutusel peenem sega-alusel tehtud klassifikatsioon, kuid
nende moistete defineerimine on palju umbméérasem kui Fuchsil. Need moisted on kasu-
tusel peamiselt atmosfiériaerosooli puhul: fume (vine), haze (vine), dust (tolm), fog or

mist (udu), smoke (suits), smog (suitsudu, sudu), spray (pihu, udu).

1.2 Aerosoolide kirjeldamine

Koige tdhtsam parameeter aerosooliosakeste ja nende kiitumise iseloomustamisel on osa-
keste suurus. Koik aerosoolide omadused, samuti neid omadusi méaravad fiiiisikaseadu-
sed, soltuvad osakeste suurusest. Kuna enamike aerosoolide osakesed katavad laia suurus-
te vahemiku (poliidisperssed aerosoolid) — sajakordne erinevus suurimate ja viikseimate
osakeste vahel on tavaline, siis tuleb kasutusele votta mikroskoopiline ldhenemine ning
kirjeldada aerosoolide omadusi iiksikutest osakestest ldhtuvalt. Omaduste keskmisi véér-
tusi on seejdrel voimalik hinnata, integreerides iile osakeste suuruste vahemiku. Osakeste

suuruse all moistetakse tavaliselt nende raadiust voi diameetrit.

Erinevate aerosoolide osakesed voivad olla viga erinevate suurustega, mistottu klas-
sifitseeritakse aerosoole ka nende osakeste mootmete jargi. Koige viiksemate osakeste
suurused on vorreldavad gaasimolekulide omaga ning neil on ka mitmeid molekulide oma-
dusi. ,,Ulipeened® osakesed katavad suurustevahemiku alates suurtest gaasimolekulidest ja
lopetades ligikaudu 100 nm juures. Osakesi, mille suurus jaab alla 50 nm nimetatakse na-
nomeeterosakesteks. Koige suuremateks aerosooliosakesteks on silmaga néhtavad ,terad®,
mis on suuremad kui monisada mikromeetrit ning mille omadusi kirjeldatakse klassikalise
mehaanika seadustega. Uldjuhul kasutatakse jargmist klassifikatsiooni: nanomeeterosake-
sed - d < 50 nm, ilipeened - 50 nm < d < 100 nm, submikromeeter-osakesed - 100 nm <
d < 1 pm ning jamedad - d > 1 pm.

Vedelad osakesed on peaaegu alati sfadrilised, samas tahketel osakestel on tavaliselt vé-
ga keeruline kuju. Teoreetilistes arvutustes on ebakorrapédrase kujuga osakeste liikumist
aga kiillaltki keeruline kirjeldada. Seetottu tuuakse sisse osakeste ekvivalentse mootme
moiste - see on sellise kerakujulise osakese diameeter (raadius), mis oma mingi fiiiisikalise
omaduse poolest on ekvivalentne vaadeldava osakesega. On kasutusel ruumekvivalentne,
pindekvivalentne ja pindekvivalentse projektsiooniga kera diameeter; samuti aerodiinaa-
miline diameeter — ainest tihedusega p = 103 kg/m? kera diameeter, mis langeb raskusvil-
jas sama kiirusega kui vaadeldav osake; ning liikuvus- ehk Stokes’i diameeter — sama, mis
aerodiinaamiline diameeter, kuid selle kujuteldava kera tihedus loetakse vordseks osakese
néivtihedusega. Ekvivalentse mootme kasutamine voimaldab osakeste kuju mitte arvesta-
da, v.a. osakeste korral, millel on véga eripdrane kuju — néiteks pikad peenikesed kiud voi
ohukesed plaadid. Sellisel juhul kirjeldatakse osakesi erinevate orientatsioonidega lihtsus-

tatud mittesfadriliste objektidena (tavaliselt ellipsitena).



Aerosoolide koige enam moddetud ning keskkonna ja tervise seisukohast oluline oma-
dus on osakeste massikontsentratsioon — koigi osakeste summaarne mass aerosooli iihi-
kulise ruumala kohta. Massikontsentratsioon on ekvivalentne aerosooliosakeste kogumi
osatihedusega ohus, kuid viimast terminit siiski ei kasutata, et ei tekiks segadust selle
ja iiksiku osakese tiheduse vahel. Teine levinud kontsentratsiooniméér on arvkontsentrat-

sioon — osakeste arv aerosooli tithikulise ruumala kohta.

1.3 Aerosooliosakeste jaotused

Nagu 6eldud, ei piisa poliidisperssete aerosoolide kirjeldamiseks alati osakeste mingil vii-
sil defineeritud keskmisest suurusest, vaid vaja on teada ka erineva suurusega osakeste
osakaalu. Seetottu tuuakse sisse osakeste jaotuse tihedusfunktsiooni moiste, mis kirjeldab

osakeste arvu jaotust ekvivalentse diameetri jérgi:

_dn P{D<D <D+dD} )
~ NdD dD ’

fn(D)

dn
(D) =" 2
(D) = )
kus dn/N on diameetri vahemikku (D, D + dD) jdavate osakeste suhteline arvkontsent-
ratsioon ehk teisiti 6eldes toendosus P, et osake on selles vahemikus. Esimene neist kahest

funktsioonist on normeeritud iiheni, teine kogukontsentratsioonini N:

/ £.(D)YAD =1 . (3)

[ o = (1)

Jaotuse tihedusfunktsiooni kohta kasutatakse ka terminit ,,spekter millele lisatakse jaotu-
se argumendi kirjeldus: niiteks mootmespekter (argument on diameeter), liikuvusspekter
(argumendiks on osakeste liikuvus) jne. Kui kasutatakse diameetri asemel monda teist
argumenti, mis on esimese iihene funktsioon, siis vastavad jaotuse tihedusfunktsioonid on
seotud vahemikku sattumise toenédosuse vordsuse tingimusega, néiteks logaritm diameet-
rist In(D):

f(nD)d(In D) = f(D)dD , (5)

dD

£ D) = (D) s

=D f(D). (6)

Analoogselt valemitega (Il) ja (2) voib osakeste arvkontsentratsiooni asemel defineerida
ka mone teise aerosooli kirjeldava fiiiisikalise suuruse jaotuse osakeste diameetri jargi.

Kasutatakse osakeste lineaarmootme, pindala, ruumala ja massikontsentratsiooni jaotusi.



Niiteks osakeste ruumala diameetri jargi jaotuse tihedusfunktsioon avaldub:

av

fv(D) = VD (7)

kus dV/V on diameetri jargi vahemikus (D, D + dD) asuvate osakeste suhteline ruumala

aerosooli iihikulise ruumala kohta (suhteline ruumalakontsentratsioon).

Aerosooliosakeste suurusjaotuse ehk funktsiooni (II) eksperimentaalseks madramiseks
moodetakse osakeste kontsentratsioonid nende suuruse 1oplikes vahemikes ning esitatakse
seejarel iga antud vahemiku kontsentratsioonide kogumina, st. osakeste jaotust kirjelda-
takse histogrammiga, kus histogrammi tulba laius vastab antud vahemiku laiusele ning
tulba korgus vastavasse vahemikku jédédvate osakeste kontsentratsioonile. Seejarel tehakse
lahendus, kus antud vahemikku jadvate osakeste kogukontsentratsioon omistatakse selle
vahemiku keskpunktile ning pidevat funktsiooni (II) hinnatakse ainult nende keskpunktide
kohal. Aerosooliosakeste selliseks jaotamiseks eraldatakse (separeeritakse) mingi osakeste
mootmetega seotud fiiiisikalise suuruse alusel uuritava aerosooli laiast jaotusest vélja osa-
kesed, mis jadvad kitsasse vahemikku selle fiitisikalise suuruse, ning viimase kaudu ka oma
mootmete jargi. Seejarel moodetakse igasse véljaeraldatud fraktsiooni jadvate osakeste
kontsentratsioone. Sellist meetodit osakeste suurusjaotuse madramiseks nimetatakse klas-
sifitseerimiseks. Siin tuleb mainida, et kasutatakse ka mikroskoopilisi moctmismeetodeid,
kus visuaalselt jaotatakse osakesi nende suuruse jargi, kuid tosiseks probleemiks selle juu-
res on proovi kogumine — véga raske on tagada, et proovis oleksid koik osakeste suurused
oigete kontsentratsioonidega esindatud, lisaks nouab antud meetod nanomeeterosakeste

korral ka voimsaid (ja kalleid) seadmeid.

Klassifitseerimisel kasutatavaks fiiiisikaliseks suuruseks on enamasti osakeste mehaani-
line voi elektriline liitkuvus. Mehaanilisel liitkuvusel pohinevad inertsiaalsed ja gravitatsioo-
nilised meetodid nanomeeterosakeste eraldamiseks on aga enamasti kiillaltki keerulised,
kuna antud osakeste suuruse juures téotavad nad ainult atmosfaérirohust oluliselt véik-
sematel rohkudel. Samas on aga elektrostaatilisi joude sellistele osakestele véga lihtne
rakendada, mistottu on elektrilisest klassifikatsioonist ehk nn. liikuvustepohisest analiiii-
sist kujunenud praktiliselt ainuke vahend aerosooliosakeste suurusjoatuse méaramiseks

nanomeeter-piirkonnas.

1.4 Aerosooliosakeste elektrilise litkkuvuse analiiiis

Aerosooliosakesed omandavad kergesti elektrilaengu, seda kas juba nende genereerimise
ajal voi hiljem mitmesuguste erinevate protsesside teel. Kui laetud osake asetada tuntud
tugevusega elektrivilja, siis hakkab ta litkuma kiirusega, mis soltub ainult osakese laengust

ja suurusestd. Osakesele laenguga ¢ mojub elektriviljas tugevusega E joud F = ¢E.

ITegelikult soltub kiirus ka osakese kujust, aga kiesolevas t66s on eeldatud, et osakeste genereerimisel
tekkivad erinevused selles on tithised, mistottu voib neid mitte arvestada.



Laengu voib ka avaldada ¢ = ne ehk osakesel on n elementaarlaengut e. Laetud osake

hakkab keskkonna suhtes litkuma piisiva kiirusega [1][2]:
v =mnek,F =kE | (8)

kus k,, ja k on vastavalt osakese mehaaniline ja elektriline liikuvus. Hiidrodiinaamilises

reziimis liikuvate raadiusega r kerakujuliste osakeste elektriline liikuvus avaldub:

k:n607
6mnr

(9)

kus 7 on gaasi viskoossus ning C' on Stokesi valemile lisatud parandustegur, mis arvestab
gaasikihi ,libisemist® osakese pinnal (ja sellest tulenevat viiksemat takistusjoudu) (i.k. slip
factor) olukorras, kus osakese suurus on samas suurusjiargus voi viiksem gaasimolekulide
vaba tee pikkusest A ehk dimensioonitult kirja panduna on Knudseni arv

A

Kn=—, 10

- (10

ligikaudu 1 (samas Reynoldsi arv — osakese poolt kaasahaaratava gaasimassi kiirendami-

seks vajaliku nn. inertsiaaljou ja osakesele mojuva keskkonnatakistusjou suhe, Re < 1).

Parandustegur C' avaldub:
C=1+Kn (a—i—ﬁe’ﬁ) , (11)

kus «a, 3 ja v on empiirilised koefitsiendid, mille vaédrtusteks on antud t66s voetud o = 1.2,
B =0.5ja~y =1 [3]. Valemite (@) — (II) kombineerimisel on tulemuseks seos osakese

elektrilise liikuvuse ja raadiuse vahel, mida tuntakse Millikani valemi nime all:

k(r) = 6:; {1 + % (a + ﬁeﬂ;)} . (12)

Valemist (I2)) osakese raadiust r litkuvuse k& kaudu ei ole voimalik analiititiliselt leida, seda

saab teha ainult numbriliste meetoditega.

Liikuvuste jargi osakeste mootmespektri médaramine eeldab, et antud osakeste laen-
gud on teada. Et separeerimisel kitsasse liikuvustevahemikku jadvad osakesed oleksid seda
ka suuruste jargi, peavad nende laengud lisaks olema ka voimalikult vordsed — enamikul
juhtudest eeldatakse, et koigil osakestel on 1e suurune laeng. Eksisteerib mitmeid aerosoo-
liosakeste tekkemehhanisme, mille kidigus osakesed laaduvad. Kuna aga laengute jaotus,
mille osakesed omandavad nende tekitamise kéigus, ei ole iildjuhul teada, siis oluline osa

aerosoolide elektrilisel klassifitseerimisel on tuntud laengujaotuse tekitamine.

Enamlevinud meetodid selleks kasutavad osakeste interaktsioone kergete gaasiiooni-
dega, mis tekitatakse fotoelektronide emissioonil, koroonalahenduses voi gaasimolekulide

ioniseerimisel nende kokkuporkel radioaktiivse lagunemise kaigus tekkinud tuumaosakes-

10



tega. Levinuim on viimane meetod. Antud protsessi tulemusel tekib unipolaarne voi bi-
polaarne ioonatmosféér, soltuvalt kas ioonid on ithemérgilise laenguga voi leidub nii po-
sitiivseid kui negatiivseid ioone. Aerosooliosakeste segunemisel ioonidega toimub porgete
tagajérjel laengute vahetus, kus osakeste laengu number voib suureneda samamaérgilis-
te laengute lisandumisel voi viheneda erimérgiliste laengute korral. Vastavalt sellele, kas
laengute kandumine osakestele toimub ainult ioonide kaootilise liikkumise teel voi lisandub
sellele vilise elektrivilja sundiv moju, nimetatakse laadumist difusiooniliseks voi 166klaa-
dumiseks (i.k. field charging). Kuna looklaadumise korral kasutatava tugeva elektrivélja
moju voib oluliselt raskendada osakeste litkuvusanaliiiisi, siis kasutatakse enamuses liiku-
vusanaliisaatoritest difusioonilist ioon-osake interaktsioonf2. Ka kiieolevas téos on kasu-

tatud difusioonilist bipolaarset laadumist.

Piisavalt pika aja jarel kujuneb laaduris osakeste ja ioonatmosfaéri vahel ideaaljuhul
vélja laengute jirgi tasakaaluline olukord. Seda kirjeldab Boltzmanni vorrand, mis annab

diameetriga d osakeste osakaalu, millel on n = +1,£2, 43, ... elementaarlaengut [2][4]:

2.2
exp <_47r202 kT>
n — > 13
= (13
2. exp (—m>

n=—0oo

kus ¢ on elektriline konstant, & on Boltzmanni konstant ja 7" on absoluutne temperatuur.
Joonisel [[lon ndha, et antud jaotuse korral on koige rohkem neutraalseid osakesi ning vas-
tava arvu positiivsete ja negatiivsete laengutega osakesi on iihepaljuf. Valemist (I3) ja
jooniselt [Il ilmneb samuti, et osakeste suuruse kasvades suureneb ka toenédosus kordsete
laengute esinemiseks — néiteks kummagi mérgiga kahekordse laengu (n = £2) tekkimiseks
on toendosus 20 nm diameetri juures 0.00001 aga 200 nm korral juba 0.1. Kordsete laen-
gute olemasolu aga tdhendab, et sama suurusega osakestel voivad olla erinevad laengud
ja seega ka erinevad elektrilised liikuvused. Seetottu on liitkuvustepohine analiiiis iildjuhul
piiratud osakeste diameetriga ligikaudu alla poole mikromeetri. Kuid ka sellest viiksemate
suuruste korral eksisteerib loplik toenédosus kordsete laengute omandamiseks, mis rasken-
dab oluliselt andmete analiiiisi. Sellepérast on ka kéesolevas t60s piititud igati véltida

kordsete laengute tekkimist.

Kuigi bipolaarse difusioonilise laadumise kéigus tekkiva laengutejaotuse kirjeldamiseks
aerosooliosakestel on Boltzmanni jaotus esimeses ldhenduses oige, erineb tegelik olukord
siiski sellest. Nimelt tekib tasakaaluline laengujaotus ainult isoleeritud siisteemi korral,
kus osakesi juurde ei tule ning kus ioonide rekombinatsioone samuti ei toimu st. koikide
osakeste arv jaab samaks. Antud juhul aga rekombineeruvad ioonid pidevalt osakeste ja

teiste ioonidega ning nende asemele tuleb uusi ioone juurde, mistottu kujuneb tegelik-

2Siiski rakendatakse moningates laadurites norka elektrivilja ioonide suunamiseks, saavutamaks lisa-
kontrolli difusioonilise laadumise iile.

3Siinkohal on vajalik rohutada, et piisiv on antud laenguga osakeste keskmine arv — jiatkuvalt toimub
pidev laengute vahetus st. tegemist on diinaamilise jaotusega.
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Joonis 1: Boltzmanni jaotused erinevate osakeste suuruste juures.

kuses osakestel vilja Boltzmanni jaotusele sarnane nn. statsionaarne (i.k. steady state,
stationary) laengujaotus. Lisaks ei ole reaalse jaotuse puhul ka positiivsete ja negatiiv-
sete laengute arv tasakaalus (jaotuse maksimum on nihkes negatiivsete laengute poole),
mis on pohjustatud asjaolust, et erimérgiliste ioonide rekombinatsioonide kiirused aero-
sooliosakestega ei ole paris vordsed, vaid erinevad positiivsete ioonide viiksema liikuvuse
tottu. Hoolimata mittetasakaalulisest jaotusest ning ioonide erinevast liikuvusest tingitud
astimmeetriast, on bipolaarne difusiooniline laadumine siiski sobiv, kuna laengujaotus
on stabiilne ja vahetundlik né&iteks ohukiiruste muutuste suhtes. Seetottu on ka antud
meetod aerosooliosakeste liikuvuspohise suurusjaotuse médramise juures iiks enamkasu-

tatavamaid.

1.5 Diferentsiaalne liikuvusanaliisaator

Mootmisi osakeste liikuvusjaotuse méaédramiseks on sooritatud juba alates 1902. aastast,

mil Langevin kasutas lihtsat silindrilist skeemi nn. ,suurte ioonide* avastamisel atmosfa-
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ris?. Antud skeemi puhul suunati ioone sisaldav dhuproov libi rongakujulise ristloikega
pilu kahe koaksiaalse silindrilise elektroodi vahel (nn. integraalne méotekondensaator [6]).
Vilisele elektroodile pinge rakendamisel sisemisele elektroodile kogunenud laengut kasu-
tati mooduna laetud osakeste arvu jaoks, mille liikuvused iiletasid mingit lavivaartust.
Antud seadet kasutati jargnevate aastakiimnete jooksul mitmete teadlaste poolt, ning
loodi ka seadme skeemi erinevaid modifikatsioone, millest tdhtsaim on segmenteeritud

siseelektroodi lisamine seadme lahutusvoime parandamiseks.

Elektrilisi meetodeid ei kasutatud siiski kuigi palju, enne kui ilmusid t66stuslikult too-
detavad instrumendid, mida 1960 ja 1970 aastatel tutvustas firma TSI. Esimene neist oli
traditsioonilise silindrilise skeemi modifikatsioon, kus aerosool suunati seadmesse vélise
elektroodi juures ning lisaks juhiti elektroodide vahelt labi puhas ohk. Pinge rakendati si-
semisele elektroodile ning seadme viljundis moodeti sinna joudnud laetud osakeste poolt
iile kantud voolu (1. jarku diferentsiaalne mootekondensaator). Pinge muutmisel tekki-
nud voolu muutuste pohjal méédrati aerosooliosakeste suuruste jaotus. Selle instrumendi
kompaktsemat versiooni, nimega ,elektriline aerosoolianaliisaator® (i.k. electrical aeros-
ol analyzer — EAA), tutvustasid 1974 aastal Liu ja Pui. Hiljem kommertsialiseeriti see
TSI poolt, tehes nonda antud seadme iile maailma lihtsalt kittesaadavaks. Kuid EAA on
suuremalt jaolt asendunud nn. ,diferentsiaalse elektrilise litkuvuste klassifikaatoriga®, mis

ilmus samal ajal kui EAA.

Seadet nimega ,diferentsiaalne liikuvuste klassifikaator® voi tuntuma nimega , dife-
rentsiaalne litkuvusanaliisaator (i.k. DMA — Differential Mobility Analyzer) tutvustasid
aastal 1975 Knutson ja Whitby, kes kasutasid seda teiste instrumentide kalibreerimiseks
vajalike monodisperssete nanomeeterosakeste genereerimiseks. DMA kasutamine aerosoo-
liosakeste suurusjaotuse méadramiseks sai voimalikuks alles hiljem, kui tehnoloogia areng

voimaldas valmistada selleks sobivaid osakeste detektoreid.

Silindriline DMA sarnaneb oma iilesehituselt EAA-ga, kuid erinevalt EAA-st jouavad
seadme viljundisse ainult kindlas piirkonnas sisemise elektroodini kandunud aerosooli-
osakesed, mis imetakse seadmest vélja 1dbi véikese pilu siseelektroodis (2. jarku diferent-
siaalne mootekondensaator), st. erinevalt varasematest skeemidest, labivad seadme ainult
osakesed, mille liikuvus asub kitsas vahemikus (silindrilise DMA t66d on jargmises punktis
lahemalt kirjeldatud).

Enamus enne 1990 aastaid DMA-ga sooritatud eksperimentidest kasutasid TSI too-
detud Knutsoni ja Whitby silindrilise seadme versiooni voi monda sarnast instrumenti.
Antud instrument to6tas hésti osakeste diameetrite vahemikus ligikaudu 10 nm kuni 1 gm
ning seadme lithendatud versiooni kasutati ka véiksemate osakeste korral, kuid osakeste
difusioonilised kaod on kitsa rongakujulise sisendava tottu suured. Aastal 1991 tootati

Viini Ulikoolis vélja uut tiitipi DMA, mis sobis paremini nano-osakeste mootmiseks. Sel-

4Koik viited nimedele ja aastaarvudele périnevad allikatest [2] ja [5].
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le tangentsiaalne sisendava vihendas oluliselt kadusid. Antud disain on olnud ka aluseks
paljudele uutele skeemidele — néiteks aastal 1996 konstrueeriti Viini tiitipi DMA, mille
tootava osa pikkus (st. sisend- ja véljundpilude vaheline kaugus) on viga viike, optimee-

rimaks selle suutlikkust nanomeeterpiirkonna alumises otsas.

DMA-de edasiarendus jatkub ning kiiresti tekib juurde uusi lahendusi ja juba tuntud
skeemide modifikatsioone. Seetottu on jargnevalt vélja toodud ainult olulisemad uuen-
dused. 1995. aastal loodi uut tiitipi DMA, mis kasutas juba varem esitletud tangent-
siaalset aerosooli sisselaskeava, kuid mille puhul osakeste klassifitseerimine toimub kahe
paralleelse plaadikujulise elektroodi vahel, sissepoole suunatud radiaalses osakeste voos;
siit ka seadme nimi — Radial DMA. Knutsoni ja Whitby silindrilist DMA-d modifitseerisid
aastal 1998 Pui ja ta kolleegid, kohandamaks antud seadet t60ks nanomeeter-osakestega.
Instrumendis, millel nimeks ,nanoDMA®, juhitakse lébi rongakujulise ava kadude vihen-
damiseks seadmesse suur aerosoolivool, millest klassifitseerimise alasse jouab vaid véiike
osa. Ulejasnud osa viiakse seadmest viélja ning seadmesse sisenenud ja seadmest eemalda-
tud aerosoolivoolude vahest arvutatakse klassifitseerimise alasse joudnud aerosoolivoolu
kiirus. Antud seadme eeliseks on lithem aerosooliosakeste ldabilennu aeg seadmest, mis

vahendab difusioonilisi kadusid vaikeste osakeste korral.
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2 DIFERENTSIAALSE LIIKUVUSANALUSAATORI ULEKANDEFUNKT-
SIOON

2.1 Ideaalne iilekandefunktsioon

Kéesolevas t66s on kasutusel pohiliselt Viini tiiiipi silindrilised DMA-d, ning seega on liiku-
vusanaliisaatori toopohimotte ja omaduste kirjeldamisel ldhtutud just seda tiiiipi seadme

konstruktsiooni eriparadest.

Antud DMA koosneb kahest kontsentrilisest silindrist (joonis [2]), millele on raken-
datud elektripinge. Aerosool siseneb telgsiimmeetrilisse analiisaatorisse ohukese kihina
viliselektroodi juures ruumkiirusega ®,. Silindritevahelises elektriviljas liiguvad laetud
osakesed siseelektroodi suunas nende liikuvusest soltuva kiirusega ja on seetottu oma
elektrilise liikuvuse pohjal ruumiliselt eraldatud. L&bi siseelektroodi pilu imetakse vélja
(ruumkiirusega ®3) puhta (kaitse-) 6hu kihi ruumbkiiruse @, ja elektroodidevahelise elekt-
rivilja tugevusega méadratud, kitsasse liikuvusevahemikku jadvad osakesed, st. osakesed,
mis ldbivad vahemaa elektroodide vahel sama ajaga, mille jooksul kaitseohu vool neid piki
silindrit piluni kannab. Suurema liikuvusega osakesed sadestuvad sisemisele elektroodile
enne pilu ning véiksema liikuvusega osakesed pérast pilu voi nad viiakse dhuvooluga (®,)

seadmest vélja.

Joonis 2: DMA pohimétteskeem ja piirlitkuvused

Joonisel 2] on kujutatud viljundpilusse joudnud osakeste trajektooridest moodustu-
nud piirpinnad, soltuvalt nende sisenemis- ja vialjumiskohast. Vastavaid osakeste liikuvusi
k1 ...k4 nimetatakse piirliikuvusteks. Nagu jooniselt ndha, on k9 koige kiiremate osakeste
litkuvus, mis joudsid vélise elektroodi sisepinna juurest véljundpilu esiservani ja k3 koi-
ge aeglasemate osakeste liikuvus. Piirlilkuvused on arvutatavad jargmiste valemite abil
Il

15



cU ’

& _8@1+<D2
2 — <0 )
I _5@1—%
3 0 OU 9

1
ki, = _—
4 ‘EOCUv

kus gg on elektriline konstant, U on DMA elektroodidele rakendatud pinge ja C' on DMA
geomeetriaga médratud (silinderkondensaatori) tegevmahtuvus, st. kondensaatori sisend-

ja véljundpilude vahelise osa mahtuvus.

Ideaalsel juhul, kui osakeste trajektoorid soltuvad ainult nende liikuvusest, on antud
litkuvusega k osakeste kontsentratsioon véaljundaerosoolis méaaratud DMA piirliikuvustega
antud pinge ja ohuvoolude ruumkiiruste juures, st., on méaédratud seos DMA viljund- ja

sisendaerosooli liikuvusjaotuse tihedusfunktsioonide vahel:

p(k) = Hf(k) . (15)

Suurust H nimetatakse liikuvusanaliisaatori iilekandefunktsiooniks ning mainitud ideaal-

sel juhul avaldub see jargmiselt (joonis[Bl 1. graafik)):

0 k< ks
(%—1)%+1 ks < k < ky
H = % ki <k<ky |, (16)
(1-2)2+8 h<k<hk
\0 k > ko

Osakeste kontsentratsioon seadme véljundis on kirjeldatav seosega:

n(kn) = / H (k. ) f(R)d (17)

Valemitest (IT) ja (I6) on néha, et saavutamaks voimalikult kitsast ¢(k), tuleb ohu-
voolude kiirused valida nii, et ®5 = P53 ja &7 > Dy, Sellisel juhul k1 = k4 ja iilekan-
defunktsioonil on kolmnurga kuju (joonis[3] 2. graafik). Valemid (I4]) ja (I6) saavad kuju:

d
ki =ky = 500—[1] )
Q) + Dy
ko = 18
2 €o CU ) ( )
D, — Py
ks = €o cU )
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Joonis 3: DMA (ideaalne) iilekandefunktsioon. Teine graafik kujutab olukorda, kus ®o = 5.

0 k < ks
(E-1)8+1 k<k<h
H=1{ 1 =k . (19)
(1—%)%“ k< k< ko
0 k> ko

Seosest ([IT) 1ahtub, et liikuvusanaliisaatoriga moodetud osakeste jaotusest lihteaero-
sooli osakeste tegeliku jaotuse leidmiseks on vaja teada DMA {ilekandefunktsiooni H. Kuid
nagu eelnevalt juba 6eldud, kirjeldavad geomeetrilistel kaalutlustel tuletatud valemid (I8])
ja ([[9) ainult ideaalset olukorda, kus DMA iilekandefunktsioon on antud sdltuvusena osa-
keste elektrilisest litkuvusest antud pinge ja 6huvoolude korral (arvestades ka loomulikult

DMA konstruktsiooni). Reaalne olukord on aga keerulisem.

2.2 Reaalne iilekandefunktsioon

Tegelik liikuvusanaliisaatori iilekandefunktsioon erineb teoreetilisest kahel pohjusel: 1)
DMA konstruktsioonilistest ebakorrektsustest pohjustatud ja 2) osakeste difusioonist te-
kitatud tilekandefunktsiooni moonutused. Esimese mojud ei soltu osakeste suurusest ning
on eraldi hinnatavad ainult suuruste piirkonnas, kus difusiooni roll on tiihine. Konst-
ruktsioonilised korvalekalded ettendhtud tingimustest avalduvad enamasti asiimmeetriana
iilekandefunktsiooni kujus, kuid ka iilekandefunktsiooni moningase laienemisena. Ulekan-
defunktsiooni asiimmeetriat antud to6s ei tdheldatud, laienemine peegeldab molemat moju

summaarselt. Suuremate osakeste korral voib difusiooni moju ignoreerida.

Difusioonilised moonutused iilekandefunktsioonis on pohjustatud aerosooliosakeste Brow-

ni litkkumisest, mille tottu osakesed eemalduvad ideaalsetest ochuvooludega méaaratud tra-
jektooridest [9]. Difusiooni moju iilekandefunktsioonile avaldub kahel viisil: esiteks osa-

keste kadu ithendustorustikus ning DMA sisendis, mis on pohjustatud osakeste difusioo-
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nilisest sadestumisest seadmete seintele — kahandab iilekandefunktsiooni tipu korgust ja
funktsiooni graafiku alust pindala; ning teiseks osakeste trajektooride hajumine DMA
elektroodide vahel, st. osa vastavatest piirliikuvustest suurema voi véiksema liikuvusega
osakestest satub difusiooni tottu ikkagi DMA véljundpilusse — suurendab iilekandefunkt-
siooni laiust; muutub ka iilekandefunktsiooni kuju. Osakeste difusiooniline liilkumine on
tugevas soltuvuses osakese suurusest ning difusioonist tingitud iilekandefunktsiooni moo-
nutused avalduvad eriti tugevalt viikeste osakeste korral (ligikaudu d < 20 nm). Osakeste
difusioonilise liikumise osakaalu antud elektrivilja tugevuse juures kirjeldatakse Peclet’
arvuga, mis on elektrivéljas triivi tekitatud osakeste arvu voo tiheduse ja samade osakeste
difusioonivoo tiheduse suhe:
N vgpb

Pe~ — 20
en 2 (20)

kus vg on elektriviljas E osakese omandatud kiirus, b on teepikkus vélise ja sisemise
elektroodi vahel ja D = kKT B on osakeste difusioonikonstant. Mida suurem on Pe, seda
vaiksem on difusiooniliste protsesside tdhtsus. Vottes aluseks elektrivilja tugevuse vilise
elektroodi juures, avaldub Peclet” arv silindrilise DMA korral jargmiselt [10] (kasutatud on

ka teistsuguseid avaldisi, néiteks on elektrivilja tugevuseks voetud selle keskmine vaértus
elektroodide vahel [11]):

o neU1=InG) (21)
kT ln(g—f) ’

kus ne on osakese laeng, U on rakendatud pinge, k£ on Boltzmanni konstant, 7" on abso-

luutne temperatuur ning R, ja Ry on vastavalt DMA sisemise ja vilise elektroodi raadius.

Kuna difusiooni moju DMA iilekandefunktsioonile ei ole tépselt teada, on erinevad
autorid kasutanud reaalse iilekandefunktsiooni kirjeldamiseks erinevaid votteid. Neist fiiii-
sikaliselt koige pohjendatum, kuid siiski ainult ldhendus, on kellukesekujuline iilekan-
defunktsioon [I2]. Enamasti on aga kasutusel kolmnurkne funktsioon, kuna selle kasu-
tamine nn. inversioonialgoritmides aerosooliosakeste suurusjaotuse mootmisel on oluliselt
lihtsam. Lisaks selgub, et kuigi reaalsed iilekandefunktsioonid on Gaussi funktsiooni kuju-
ga ning rangelt vottes on kolmnurk kasutatav ainult osakeste suuruse juures, kus difusiooni
voib mitte arvestada, on kolmnurkne kuju piisavalt hea lahendus [13], kuna selle kasuta-
misel tekkiv viga on katsemédramatusest viiksem. Sellest tulenevalt on ka kéesolevas t60s
kasutatud DMA reaalse iilekandefunktsiooni lahendamiseks kolmnurgakujulist funktsioo-

ni.

Kasutatava iilekandefunktsiooni kuju esitamiseks on esmalt maistlik valemis (I9) H
kirjutada iilekandefunktsiooni keskpunkti liikuvuse (k; = k4, edaspidi tdhistatud &) funkt-
sioonina iimber jiargnevalt (arvestatud on, et ®; = &3, vt. 1k. [I6) [12]:

Hb W) = — (‘ﬁ—(w@g/@l) —2‘5—1’). (22)

2 By /Dy \| K

k
+lg - a-aym
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Valemi (7)) voib samuti timber kirjutada kujul:
m() = [ H RS0 (23)

Muutuste kirjeldamiseks iilekandefunktsioonis on mugav kasutusele votta kaks empii-

rilist lisaparameetrit: « ja @ ning kirjutada H vélja jargmiselt [12][13]:

% - 1D . (24)

Parameeter a on DMA iilekandefunktsiooni korgus (joonis @), millega saab iseloomustada

o)+

k

-2

H(kK) = 2 ( -

=33

kadusid (ideaaljuhul @ = 1) ning 3 on funktsiooni suhteline poollaius (absoluutne poollaius
on Bk’), mis ideaaljuhul § = ®3/®; kuid difusiooniliste ndhtuste olemasolu korral votab

arvesse ka neist pohjustatud funktsiooni laienemise.

A
H(k, k')

‘ A

[
T Ll

k'-Bk' k' k'+BK

Joonis 4: DMA reaalse iilekandefunktsiooni mudeli parameetrid « ja 3.

Valemist ([23) H kuju méérata ei ole voimalik, kuna aerosooliosakeste jaotus f(k)
DMA sisendis ei ole iildjuhul teada. Seetottu on vaja kasutusele votta ka teine DMA,
millega moddetakse jaotust DMAT1 viljundis, kui see on seatud kindlale pingele. Osakes-
te kontsentratsioon DMA2 viljundis iilekandefunktsiooni antud keskpunkti liikuvuse &’

korral avaldub:

7MM=/M%%WM%W®%, (25)

kus H; ja Hy on vastavalt DMA1 ja DMA2 iilekandefunktsioonid, f(k) on osakeste jaotus
DMAT sisendis ning kg on DMAT1 iilekandefunktsiooni keskpunkti litkuvus. Ka siin ei ole
f(k) kuju teada, kuid antud juhul véib teha jargmise lahenduse. On teada, et enamiku

kunstlikult tekitatud aerosoolide osakeste suurusjaotuse tihedusfunktsioon on hésti lahen-

19



datav nn. logaritm-normaalse (LN) funktsiooniga (antud juhul normeeritud iiheni) [IJ:

) 1 . (Inr —Inr,)? (26)
nr)=-———exp | ————5——
V2rlno, P 2In’ o, ’

kus r on osakese raadius, r, on osakeste geomeetriline keskmine raadius ning o, on jao-
tuse geomeetriline standardhilve, nii et In* 0, = D(Inr) = m. Raadiuse jérgi
logaritmilises skaalas on antud funktsioon siimmeetriline Gaussi kover, kus r, on antud
funktsiooni maksimumile vastav raadius. Kuna aerosooliosakeste jaotus on oluliselt laiem
DMA iilekandefunktsioonist (joonis[l), siis valides DMA1 iilekandefunktsiooni keskpunkti
litkuvuse selle jaotuse tipu liheduses, voib votta f(k) = ng = const ehk DMA1 véljund-

jaotusel on DMAT1 {ilekandefunktsiooni kuju. Konstandist ny vabanemiseks on vaja DMA2

T T T T T
1k — — — osakeste jaotusfunktsioon| |
N DMA ilekandefunktsioon
/ N\

| / \ |

0.8 , N

/ \
\
0.6 / \ E
/ AN
/ N
0.4 / AN |
/ AN
N
/ N
0.2 / S |
/ S -
/ = =~ - —
0 -~ 1 1 1 1 1 - =
0 5 10 15 20 25 30

osakese raadius (nm)

Joonis 5: DMA iilekandefunktsiooni ning osakeste suurusjaotuse laiuste vordlus. Illustreerimiseks on ka-
sutatud juhtu, kus osakeste jaotuse maksimum (raadiuse jirgi) asub kohal r = 10 nm.

viljundkontsentratsioon ny normeerida DMA1 viljundi kogukontsentratsioonini V:

Nl = /Hl(k‘,kg)nodk’ s (27)
0
, le(k‘, k’o)HQ(k‘, k’/)ngdk’ le(]{?,kfo)HQ(k’,k/)dk
n2(k) ) 0
- - . (28)
Ny

f HI(I{?, ko)nodk f Hl(l{?, ko)dl{?
0 0

Valem (28) esitab osakeste kontsentratsiooni DMA2 véljundis DMA1 poolt tekitatud
osakeste (Nj-ni normeeritud) jaotuse ning DMA?2 iilekandefunktsiooni sidumina. Seega
on DMA-de iilekandefunktsioonide leidmiseks vaja arvutada nn. poérdsidum moodetud

jaotuse na (k') /Ny jérgi. Selle teostamiseks kasutatakse algoritmi, mis vihimruutude mee-
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todil lihendab iteratiivselt valemit (28) moodetud jaotusele DMA2 véljundis, varieerides
iilekandefunktsioonide parameetrite a; ja 31 ning as ja By vadrtusi. Nende muutmiseks

on kaks voimalust:

e Eeldatakse, et DMA1 ja DMA2 on identsed ning alustades oletatavate algvéér-
tustega, muudetakse kummagi iilekandefunktsiooni vastavaid parameetreid a ja 3

itheaegselt.

e Arvutused tehakse (tuntud) DMAT1 etteantud parameetritega a; ja ; ning muude-
takse ainult DMA2 parameetreid as ja (3.

Kéaesolevas to0s on kasutatud molemat voimalust.
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3 EKSPERIMENDI LABIVIIMISEL KASUTATUD SEADMETE JA TARK-
VARA KIRJELDUS

3.1 Katseskeem

Eksperimendiseadmed on antud t66s nn. tandem-DMA (TDMA) konfiguratsioonis (joo-
nis [6), kus DMA2 abil moodetakse DMAT1 tekitatud aerosooliosakeste litkuvusjaotust.
DMA1-te kasutatakse siin sisuliselt osakeste kitsa suurusjaotusega aerosooli generaato-
rina, sellisel juhul nimetatakse seda seadet osakeste separaatoriks ehk klassifikaatoriks.

Kasutatud katseskeem on jérgmine.

Aerosooliosakeste tekitamiseks aurustatakse aerosooli kondensatsioonigeneraatoris kor-
gel temperatuuril hobedat. Hobedaauruga kiillastunud ohu jahtumisel moodustuvad ho-
mogeense nukleatsiooni kdigus tahked hobedaosakesed, mille keskmine suurus soltub ge-
neraatori temperatuurist. Temparatuuri muutmisega on voimalik tekitada osakesi labi-
mooduga vahemikus 3...20 nm. Edasi juhitakse aerosool osakeste laadurisse, milles plu-
tooniumoksiidi pinnalt emiteeritud a-osakesed tekitavad bipolaarse ioonatmosfééri. Seal
segunevad aerosooliosakesed ioonidega ning toimub aktiivne laengute vahetus. Laadurist
véljudes on aerosool omandanud statsionaarse (voi selle lahedase) laengujaotuse. Osakes-
telaaduri jéarel on elektriline filter, mille {ilesandeks on eemaldada laadurist koos aerosoo-
liosakestega véljunud kerged ioonid, mis voivad pohjustada kordsete laengutega osakeste
tekkimist. Filtris juhitakse aersooliosakeste ja kergete ioonide segu pingestatud elektroodi-
de vahelt 14bi, kus ioonid sadestuvad elektroodidele. Aerosooliosakeste liikuvus on ioonide

omast oluliselt viiksem, mistottu suurem osa neist 1abib filtri.

Jargnevalt suunatakse aerosool osakeste kasvatajasse. Seadme pohiosaks on silindri-
line toru, millele on méahitud kroomi ja nikli sulamist kiittetraat. Silindri siseseinal on
poorne taht, mida immutatakse seadme {ilaosas asuvasse spetsiaalsesse kambrisse valata-
va dioktiiiilftalaadiga (DOP). Silindri valisseina kuumutamisel hakkab DOP tahi pinnalt
aurustuma. Aerosooliosakesed sisenevad silindri iilaosast ning silindri sees tekib aerosooli,
ohu ja auru segu. See segu véljub silindrist jahutatud toru kaudu, kus aur kondenseerub

aerosooliosakestele, kasvatades need iiles3.

Osakeste kasvataja jirel saab kraani K abil reguleerida aerosooli voolu ruumkiirust.
Ruumkiirust moodetakse manomeetri M; abil, kasutades selleks Venturi torus tekkiva
rohkude vahe soltuvust toru ldbiva ochuvoolu kiirusest. Edasi juhitakse aerosool kolme-
kéiguliste kraanide K5 ja K, kaudu kontsentratsiooni mootmiseks kraani K5 suunas voi
esimesse liikuvusanaliisaatorisse. DM A 1-s eraldatakse vilja kitsasse litkuvustevahemikku
jadvad osakesed, mis jouavad kraanide K3 ja K, abil jillegi kraani K5 juurde voi DMA2 si-
sendisse. Teise liikuvusanaliisaatori véiljundosakesed ldbivad kraani K4 ning jouavad kraa-

nini K.

5Osakeste kasvataja ning elektriline filter on kasutuses ainult suuremate osakeste tekitamisel.
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Joonis 6: DMA iilekandefunktsiooni méiidramise skeem.
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DMA-de kaitseohu (i.k. sheath air) voolude ruumkiirusi méodetakse manomeetrite My
ja Mj3 abil ning reguleeritakse ohuvoole tekitavate pumpade tiivikute poorlemiskiiruste
muutmise teel. Kéesolevas t66s on kasutatud skeemi, kus kaitseohk on ringlevas kasu-
tuses st. DMA-st véljunud kaitsedhk suunatakse ldbi ,absoluutse® filtri (filtri efektiivsus
99.999%) uuesti DMA-sse (joonisel 2 kujutatud @, ja &, on vordsed).

Kraani K5 abil valitakse aerosooliosakeste kontsentratsiooni mootmiseks kasutatav sea-
de. Kontsentratsiooni saab moota osakesteloenduriga (i.k. CPC — Condensational Particle
Counter) (kasutusel on firma TSI toodetav CPC mudel 3025A [I7]) voi elektromeetri abil,
mis moodab aerosooliosakeste poolt iilekantavat voolu. Elektromeeter koosneb isoleeritud
»absoluutsest* filtrist ning sellega thendatud integraatorist (i.k. faraday cup electrometer)

(joonis[T). Mootes korduvalt integraatori valjundpinget ajavahemiku At jirel, on voimalik

ov

Joonis 7: Integraatori pohimotteskeem.

leida selle sisendvoolu jéargmise valemi abil:

U - Uy

1
At

C, (29)
kus C on joonisel [1 kujutatud kondensaatori mahtuvus. Kui elektromeetrisse sisenevad
osakesed on iithemérgiliselt laetud ning iga osake kannab laengut le, siis teades aerosooli
ruumikiirust, saab osakeste kontsentratsiooni (osakeste arv ruumalaiihikus) leida integ-

raatori sisendvoolu jérgi:

konts. = (30)

1
ed
(e on elementaarlaeng ja ® aerosooli ruumikiirus). Ruumkiirust mooddetakse elektromeetri
jérel asuva rotameetriga ning reguleeritakse kraani Kg abil. Kuna elektromeetri tundlikkus
voib osutuda viikseseks aerosooliosakeste madalate kontsentratsioonide korral ning CPC-1
on mooGtmiste tapsus madal viikeste osakeste korralf, siis soltub valik elektromeetri voi

CPC kasutamise kohta konkreetse katse tingimustest. Samas on kraani K5 vastava asendi

seadmisel voimalik kasutada molemat seadet ka samaaegselt.

60sakeste libimoodu 3 nm juures on CPC-s nende detekteerimise toensiosus 50%, 5 nm juures 90%.
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ADC

Juhtloogika

6 diferentsiaalset
analoogsisendit
multiplekser ja
analoogsignaali to6tlus

digitaalne sisend/valjund

laienduskaardi Ghendus

4-bitine optiliselt 8-bitine
isoleeritud valjund sisend

Joonis 8: Lawson 201 kontrolleri lihtsustatud plokkskeem.

8-bitine
valjund

Uhendus valise

DAC-iga

jarjestikiihendus
arvutiga

Eksperimendi juhtimiseks on siisteemis korgepingeallikad, mikrokontrollersiisteem ja

personaalarvuti. Korgepingeallikate abil véljastatakse separaatoritele rakendatavad pin-

ged (vahemikus moéned voldid kuni 10 kilovolti). Nad on oma olemuselt pingekordistid,

mille valjundpinge on sisendpinge kordne vadrtus. Sisendpinge saavad korgepingeallikad

mikrokontrollersiisteemi kuuluvalt digitaal-analoog muundurilt. Mikrokontrolleriks on fir-

ma Lawson Labs poolt toodetav andmehéivesiisteem Lawson 201 [I8] (joonis [§]), mida on

kéesoleva t60 vajadustest lahtuvalt modifitseeritud.

Lisaks korgepingeallikate tiilirpingete viljastamisele on Lawson 201 kontrolleri iilesan-

neteks perioodiline aerosoolielektromeetri véljundi ja korgepingeallikate tagasisideahelate

mootmine ning andmeside personaalarvutiga. Arvutis tootab spetsiaalselt antud t66 va-

jadustest lahtuvalt koostatud tarkvara, millest on ldhemalt rddgitud jargmises punktis.
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3.2 Ulevaade koostatud tarkvarast

Kaesoleva t66 kéigus valmis eksperimendi l&dbiviimiseks vajalik tarkvara, mille iilesandeks
on aparatuuri erinevate osade siinkroonne juhtimine ning mootmistulemuste kogumine ja

tootlus reaalajas.

Joonisel @ on esitatud tarkvara funktsionaalne plokkskeem (vélja on jaetud vélissead-
mete ja programmi enda t66 algparameetrite seadmise plokid) ning jargnevalt on vélja

toodud programmi t66 pohilised osad (vt. ka joonis [6] 1k. 23] ja Lisa C).

Kasutajaliides / mdotmistulemuste kuvamine

Skaneerimine /

Uksikmaotmised mootmiststikkel

o— M
e 3
®
Korgepingeallikate Andmete t&6tlus:
juhtimine; valjundpingete . R
arvutamine keskmistamine jms.

Voolu ja kont-
£e sentratsiooni
=) arvutamine

o~9 © @O

2 o9 £ g &

g £ E c 8

S ES a

cc 3

© o5
Juhtsignaalide = I
forme?erimine &9 é Andmete dekodeerimine

COM portide juhtimine

Uhendused kontrolleri (ADC ja DAC) ning CPC-ga

Joonis 9: Tarkvara funktsionaalne plokkskeem.

e Lawson 201 kontrolleri toéreziimi seadmine. T66 alguses antakse ldhteparameet-
rid mitmetele kontrolleri solmedele (AD muundur jms). Seatakse muunduri kiirus,
kvantimise resolutsioon, madalpééasfiltri paésuriba, kasutatavad AD muunduri ka-
nalid ning teatud sisemised taktsagedused. Samuti teostatakse AD muunduri kalib-

ratsioon. Andmeside kontrolleri ja arvuti vahel toimub RS-232 sideliini vahendusel.
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e Pingete vdljastamine korgepingeallikate titrimiseks. Lawson’i kontrollerile on lisa-
tud kahe kanaliga DA muundur, mille valjundpinget on voimalik seada teatud juht-
késkude saatmisega kontrollerile. T66 kdigus viidi 1abi antud DA muunduri kalibrat-
sioon, mis voimaldab tarkvaras soovitud pingete viartuste automaatset teisendamist
kontrollerile edastatavateks juhtkéskudeks. Pinge véljastamisel voib kasutada ka ta-
gasisidet (korgepingeallikatel on vastav viljund, kuhu antakse teatud koefitsiendiga
jagatud tegelik véljunpinge), sel juhul kontrollitakse pérast pinge véljastamist kor-

gepingeallika véljundil olevat tegelikku pinget ning vajadusel korrigeeritakse seda.

e Kontrolleri mootmiste juhtimine. Programmis valitakse mootmiste tiilip - kas iik-
sikmootmine voi korduv automaatne mootmine, ja saadetakse kontrollerile vastavad
kédsud. [ga mootmise sooritamise jarel saadab kontroller tagasi teatud viisil kodee-

ritud mootmistulemused.

e CPC maotmiste juhtimine. Siin on voimalikud ainult {iksikmootmised, mistottu
CPC ja arvuti vahel toimub pidev kahepoolne andmeside - CPC-le saadetakse pé-
ringud mingi konkreetse méodetava suuruse kohta ning vastu saadakse mootmistu-

lemused. Ka siin toimub andmeside RS-232 sideliini vahendusel.

e Andmete tiotlus ja esitamine. CPC-lt ja Lawson’i kontrollerilt saadud andmed tu-
leb esmalt dekodeerida, sest esialgu on tegemist ainult baitide jadaga. Kuna CPC
edastab infot ASCII koodis, siis kédideldavate numbriliste andmete saamine taandub
ithele lihtsale programsele teisendusele. Lawson’i kontrolleri puhul on aga teisendusi
rohkem. Koigepealt tuleb erinevate kontrollbaitide hulgast eraldada valja kontrolleri
24 bitise AD muunduri saadud 3 baiti, mis seejérel vastava kalibratsioonvalemi abil
moodetud pingeks teisendatakse. Edasi téodeldakse andmeid vastavalt sellele, mi-
da moodeti - kui moodeti korgepingeallika valjundpinget, siis korrutatakse saadud
vaartus lihtsalt teatud koefitsiendiga. Kui aga on tegemist elektromeetri valjund-
pingega, siis arvutatakse koigepealt kahe jarjestikuse pingelugemi alusel integraatori
sisendvool ja selle alusel leitakse elektromeetrisse sisenenud aerosooliosakeste kont-
sentratsioon. Saadud tulemused esitatakse programmis tabeli vormis ja graafikuna

ning andmeid saab ka erinevates formaatides salvestada.

Programm voib tootada kahes reziimis - esimesel juhul méédratakse programmis késitsi
stisteemi parameetrid (DMA {ilekandefunktsiooni tipu asukoht jms.) ning sooritatakse
aerosooliosakeste kontsentratsiooni iiksikmootmisi. Teisel juhul, nn. skaneerivas reziimis,
viib programm etteantud reeglite jargi automaatselt 1abi rea mootmisi, ,,skaneerides” iile
uuritavate aerosooliosakeste litkuvusspektri. Jargnevalt on skaneerimise protsessi lihemalt
kirjeldatud.

"CPC-1t on voimalik saada mitmesuguseid andmeid - registreeritud aerosooliosakeste arv mingi aja-
vahemiku jooksul, osakeste kontsentratsioon jms. ning ka andmeid CPC enda sisemiste t66parameetrite
kohta.
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Joonis 10: Skaneerimise protsessi etapid.

Enne skaneerimise algust sooritatakse programmis mitmesuguseid sisemisi protseduure
(kiisitakse mélu mootmistulemuste jaoks, kustutatakse vanad andmed jms.) ning seeji-
rel saadetakse kontrollerile kidsk mootmiste alustamiseks. Kontroller to6tab oma sisemi-
sel skaneerival reziimil (mitte segamini ajada skaneerimisega programmis), kus mootmisi
sooritatakse kindlate ajavahemike jarel ja mootmistulemused saadetakse kohe arvutisse.
Programm kas kasutab saadud andmeid voi mitte, olenevalt missugune mootmiste etapp
hetkel kdimas on. Kuna Lawson’i kontrolleri sisemise kella taktsignaalid genereeritakse
kvartsi abil, siis voimaldab selline téokorraldus saavutada oluliselt suuremat tépsust aja
arvestamisel, kui seda oleks voimalik programse taimeri abiff. Edasi kulgeb programmi

t66 jargmiselt (joonis [M0):

1. Esmalt arvutatakse DMA-dele rakendatavad pinged. Pingete véartuste leidmisel
arvestatakse mootmiste algus- ja lopp-punktidele vastavaid pingeid, mootepunk-
tide arvu, hetkel kdimasoleva mootmistsiikli numbrit ning mootepunktide skaalat
(lineaarne voi logaritmiline). Seejirel kontrollitakse, kas arvutatud pinge jaab kor-
gepingeallika hetkel valitud piirkonda ning vajadusel antakse kasutajale korraldus
piirkonna muutmiseks. Lopuks véljastatakse pinged, kasutades soovi korral tagasi-
sidet.

8Tipsus aja mootmisel on siin oluline, kuna elektromeetri sisendvoolu arvutamiseks (vt. lk. 24) on
vaja voimalikult tépselt médrata aega tema véljundpinge kahe mootmise vahel.
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Parast pinge véljastamist oodatakse ettemidratud aja jooksul (see on méidratud
aerosooli ldbivooluajaga DMA-s, seega pohiliselt ®;-ga, ning jadb enamasti mone-
kiimne sekundi piiridesse) aerosooliosakeste jaotuse véljakujunemist DMA véljundis

ning alles seejirel jatkatakse mootmistega.

. Niiiid ,,avatakse® sisend kontrolleri andmepakettidele, mis seni lihtsalt korvale jéeti.
Andmepaketi saabumisel leitakse selle pohjal korgepingeallikate pinged (mootmis-
tulemustena lahevad kirja DM A-del olevad tegelikud pinged, mitte eelmises punktis
arvutatud védrtused, kuna need ei pruugi taielikult kokku langeda), ning elektro-
meetri valjundpinge. Kuna elektromeetri voolu arvutamiseks on vaja ka teist pin-
gelugemit, siis jaddakse jargmist andmepaketti ootama; kui aga integreerimisel on
vajalik suurem tépsus, siis kasutatakse mitte jargmist, vaid monda hilisemat and-
mepaketti (kontroller sooritab mé6tmisi varem méaératud intervallidega, ning seda
muuta ei saa). Kui voolu arvutamine on 16ppenud, siis saadetakse paring CPC-le

ning registreeritakse vastusaadetud mootmistulemused.

. Jargnevalt toimub juhuslike miirade moju vdhendamiseks andmete keskmistamine
(kui programmi seadetes on see valitud). Selleks ldbitakse eelmist etappi vajalik arv

kordi ning saadud andmetest arvutatakse keskmine.

. Kuna antud protsessi kiigus moodetakse reaalselt ainult mitmesuguseid pingeid,
siis kdesolevas etapis toimub nende viirtuste teisendamine, leidmaks uuritavat ae-
rosooli otseselt iseloomustavaid parameetreid. Siin arvutataksegi eelnevalt moodetud
elektromeetri valjundpingete pohjal aerosooliosakeste poolt iilekantud vool ning sel-
le kaudu omakorda nende kontsentratsioon. DM A-dele rakendatud kérgepinge (ning
ohuvoolude ruumbkiiruste) véértuste jargi leitakse seadme véljundosakeste keskmine

liikuvus ning raadius.

. Jargnevalt kuvatakse saadud tulemused tabelina ning joonistatakse graafik. Hetkel
tabeli veergudes esitatavaid andmeid ja graafiku telgedel olevaid suurusi on véima-
lik valida, st. néiteks kas DMA véljundosakesi iseloomustatakse nende liikuvuse,
raadiuse voi DMA-dele rakendatud pinge jérgi ning kas graafikul on osakeste kont-
sentratsiooni soltuvus nende raadiusest voi on hoopis esitatud 20 sekundi jooksul
loendatud osakeste arvu ja nende liikuvuse seos. Péarast skaneerimise loppu saab
tabuleeritud andmeid erinevates formaatides ka salvestada ning samuti on voimalik

printida voi salvestada kuvatud graafikut.

Sellega on skaneerimise iiks tsiikkel 1oppenud. Mootmiste jatkumisel algab koik uues-
ti, kui aga tegemist oli viimase mootepunktiga, siis peatatakse protsess. Lawson’i
kontrollerile saadetakse kédsk skaneerimise lopetamiseks, COM-pordi ja mitmesu-
gused sisemised andmepuhvrid tiithjendatakse ning kasutajaliidesel aktiveeritakse
teatud voimalused, mis skaneerimise ajal olid blokeeritud. Viimane on vajalik, vilti-

maks olukorda, kus kasutajal voib t66 keskel tekkida voimalus tahtmatult modifit-
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seerida veel tootlusel olevaid andmeid, mis voib viia mittekorrektsete katsetulemuste

tekkimiseni voi halvimal juhul programmi t66 peatumiseni.

Antud tarkvara on koostatud eelkoige kéesoleva t66, ning iildisemalt tulevaste nn.
tandem-DMA eksperimentide vajadustest lahtuvalt, kuid silmas on peetud ka voéimalust
programmi rakendamiseks teistsuguse seadmete konfiguratsiooniga aerosoolieksperimenti-
de juhtimiseks. Seetottu on programmi iilesehitus véga paindlik ning kergesti kohandatav

konkreetse eksperimendi vajadustega.

Valminud tarkvara on kirjutatud keeles Delphi ning té6tab Windows keskkonnas. Prog-
rammi ldhtetekst sisaldab ligi 5000 rida koodi ning selle kirjutamine oli ka koige aeganoud-
vam etapp antud t66 juures. Ulesannet raskendas ka asjaolu, et tarkvara kirjutamise ajal
oli Lawson 201 kontrolleri ametlik dokumentatsioon véga puudulik, mistottu antud sead-

me t66 mitmed eripdrad selgusid nn. katse-eksitus meetodil.
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4 TULEMUSED

4.1 Eksperimendi teostamise ja andmeanaliiiisi metoodika

Erinevate diferentsiaalsete liikuvusanaliisaatorite tegelike iilekandefunktsioonide mééara-
miseks viidi 1abi rida mootmisi. Kasutusel oli joonisel [(] esitatud katseskeem, kus DMA1

ja DMA2 rolli téitsid antud katses parasjagu uuritavad liikuvusanaliisaatorid.

Enne iga katset moodeti iihe analiisaatoriga iile generaatori tekitatud osakeste jaotus,
médramaks tapselt selle maksimumi asukohta (et lehekiiljel 20 kirjeldatud konstantsuse
tingimus oleks tdidetud) ning edasisteks mootmisteks seati DM A1 pinge nii, et selle iilekan-
defunktsiooni tipp asuks leitud maksimumi kohal liikuvuste skaalal. Jargnevalt skaneeriti
DMA2 pinge astmelise muutmisega iile DMA1 véljundis tekkinud aerosooliosakeste jao-
tuse, registreerides skaneerimise igas punktis DMA2 viljundi osakeste kontsentratsiooni.

Pérast iga skaneerimist moodeti ka DMAT1 valjundi osakeste kogukontsentratsiooni.

Enne ja parast iga katset kontrolliti siisteemi parameetrite — ohuvoolude ruumkiiru-
sed, aerosooligeneraatori toitepinge jms. piisimist, samuti viidi enne eksperimentide algust
ldbi ohuvoolude ruumkiiruste méaramiseks kasutatud diferentsiaalmikromanomeetrite ka-

libratsioon.

Saadud andmete analiiiisimiseks lahendati valemiga (28)) méaaratud funktsiooni ekspe-
rimendis registreeritud andmetele (ny/Ny);, k;. Selleks kasutati vahimruutude meetodit,

kus iilekandefunktsiooni H mudeli parameetrite a ja ( varieerimisega otsiti summa

S(a,8) =Y [(na/Ny), = na(ki, a, B)/ V1) (31)
miinimumi. Leitud parameetrite alusel koostati seejdrel antud iilekandefunktsiooni graa-
fik ning leiti aerosooliosakeste teoreetiline (mudel-) arvkontsentratsiooni jaotus DMA2

valjundis valemi (28)) jargi.

Arvutuste tulemusi esitavad graafikud on koik koostatud nii, et x-teljel olevaks suuru-
seks on antud jaotuse (funktsiooni) tipu asukoha jéargi normeeritud liikuvus. See on vajalik
selleks, et erinevatel osakeste suurustel moodetud jaotusi oleks mugav omavahel vorrel-
da. Samuti on nonda voimalik korrigeerida erinevate seadmete viljundjaotuse maksimumi
asukoha erinevat nihet sisendaerosooli jaotuse maksimumi suhtes, mida on tdheldanud ka

teised autorid [5][I3], kuid mille pohjus ei ole tépselt teada.

Andmete to6tlus viidi 1dbi programmi MathCad™abil ning kirjeldatud meetodi reali-

satsioon koos kommentaaridega on esitatud MathCad-i téolehena lisas A (k. [43]).
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4.2 Viini tiiiipi DMA iilekandefunktsiooni miiramine

Antud eksperimendis méarati kahe identse litkuvusanaliisaatori iilekandefunktsiooni. Ka-
sutatud DMA-deks olid Tartu Ulikooli Keskkonnafiiiisika instituudis valmistatud Viini
tiitipi liikuvusanaliisaatorid. Kasutatud seadmete téoparameetrid antud katse korral olid
jargmised:

e DMA-de silindri véline raadius: 25 mm,

e DMA-de silindri sisemine raadius: 19 mm,

e DMA-de mahtuvus: 19.85 pF,

aerosooli ruumkiirus: 150 1/h,

kaitseohu ruumkiirus: 1500 1/h (ruumkiiruste suhe molema DMA korral 0.1)

Molemad seadmed olid iihesuguse konstruktsiooniga ning tootasid iihesugustes tingimus-

tes.

Katsed viidi 1d4bi DMAL1 iilekandefunktsiooni tipule vastava osakeste raadiuse kolme
erineva véartuse juures: 5 nm, 10 nm ja 37 nm (edaspidi DMA1 modaalraadius), kus iga
kord registreeriti eelnevalt kirjeldatud viisil normeeritud DMA2 viljundjaotus. Seejérel
toodeldi saadud andmeid, kasutades lihtsat vihimruutude algoritmi, varieerides eelnevalt
esitatud valemi (28) parameetreid molema DMA jaoks korraga (st. a1 = as ja f; =
B2). Iga DMA1 modaalraadiuse juures méarati litkuvusanaliisaatorite iilekandefunktsiooni
kirjeldavad suurused « ja (. Leitud parameetrite o ja ( vadrtused on toodud tabelis [l
Joonistel [[T] — [I3] on esitatud DMA2 véljundi moodetud jaotused ning neile lahendatud
mudeli koverad iga kasutatud osakeste suuruse korral. Toodud on ka arvutuste kiigus

maaratud tlekandefunktsioonid.
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Joonis 11: DMA2 arvutatud ja moodetud véljundjaotuste vordlus ning Viini tiitipi liikuvusanaliisaatori
iilekandefunktsioon, DMA1 modaalraadiuse r = 5 nm juures (a = 0.252, 8 = 0.150).
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Joonis 12: DMA2 arvutatud ja méodetud véljundjaotuste vordlus ning Viini tiitipi litkuvusanaliisaatori
iilekandefunktsioon, DMA1 modaalraadiuse r = 10 nm juures (o = 0.475, § = 0.143).
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Joonis 13: DMA2 arvutatud ja méodetud véljundjaotuste vordlus ning Viini tiitipi litkuvusanaliisaatori
tilekandefunktsioon, DMA1 modaalraadiuse r = 37 nm juures (o = 0.553, 5 = 0.133).

4.3 TSI nanoDMA iilekandefunktsiooni miiramine

Antud eksperimendi iilesehitus on sarnane eelmisega, kuid kasutatud on kahte erinevat
lilkuvusanaliisaatorit: DMA1 on eelmises katses uuritud Viini tiiiipi liikuvusanaliisaator
ning DMAZ2 on firma TSI poolt valmistatud nanoDMAZ. Kasutatud seadmete parameetrid
on jargmised:

e DMAT silindri véline raadius: 25 mm,

e DMAT silindri sisemine raadius: 19 mm,

e DMAT mahtuvus: 19.85 pF,

e DMAT1 aerosooli ruumkiirus: 150 1/h,

e DMAT1 kaitsedhu ruumkiirus: 1500 1/h,

e DMAZ2 silindri véline raadius: 19.05 mm,

e DMAZ2 silindri sisemine raadius: 9.37 mm,

e DMA2 mahtuvus: 3.94 pF,

9Kasutati TSI poolt toodetavat seadet nimega SMPS - Scanning Mobility Particle Sizer, mille koosseisu
kuuluvad elektriline klassifikaator ning CPC.
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e DMA2 aerosooli ruumkiirus
osakeste raadiuse 5 ja 10 nm korral: 90 1/h,

osakeste raadiuse 37 nm korral: 18 1/h,

e DMA2 kaitseohu ruumkiirus
osakeste raadiuse 5 ja 10 nm korral: 900 1/h,
osakeste raadiuse 37 nm korral: 180 1/h

Nagu néha, ei olnud antud katse korral litkuvusanaliisaatorite chuvoolude ruumkiirused
vordsed. See on tingitud asjaolust, et SMPS ei ole kédesolevas t66s kasutatud reziimi korral
voimeline tekitama 6huvoole suurema ruumkiirusega kui 90 1/h (37 nm piirkonnas 18 1/h).
Samas oli koigi katsete korral 6huvoolude ruumkiiruste suhe kummaski DMA-s 0.1. Kuna
DMAT1 juures kasutatavad diferentsiaalmanomeetrid olid kalibreeritud vastavalt 150 1/h
ja 1500 1/h 6huvoolude ruumkiiruste jaoks, siis osutus antud katse korral ka vajalikuks
kompenseerida DMA-de erinevate ruumkiiruste vahet, milleks lisati DMA1 viljundisse

sobiva ruumkiirusega ohu véljatomme.

Andmete to6tluse metoodika sarnaneb samuti eelmises punktis kirjeldatule, kuid kuna
antud juhul oli tegemist kahe erineva litkuvusanaliisaatoriga, siis erines siin véhimruutude
algoritmis parameetrite « ja (3 varieerimise viis. Kéesolevas katses voeti eelmises punktis
leitud a; ja By vadrtused ning muudeti s ja (o vadrtusi. Katsed sooritati kolmel erineval
DMA1 modaalraadiuse véirtusel: 5 nm, 10 nm ja 37 nm™ ning leitud DMAZ2 iilekan-
defunktsiooni parameetrid on toodud tabelis [Il Joonistel [I4 ja on esitatud DMA2
véljundi moodetud jaotus ning viimasele lihendatud mudeli kover iga kasutatud osakeste

suuruse korral. Toodud on ka arvutuste kdigus maaratud iilekandefunktsioonid.

osakeste raadius | 5nm 10 nm 37 nm
Viini titipi o | 0.252 0475 0.553
DMA G 10150 0.143 0.133
TSI a | 0.109 0.216 0.3
nanoDMA (¢ ] 0.161 0.158  0.15

Tabel 1: Viini tiitipi DMA ja TSI nanoDMA kolmel osakeste suurusel méiratud iilekandefunktsioonide
parameetrid.

100sakeste raadiuse 37 nm juures ei onnestunud tehnilistel pohjustel TSI nanoDMA {ilekandefunkt-
siooni korrektselt méédrata ning « ja B kohta on esitatud teiste katsetega vorreldes viiksema tdpsusega
hinnangud.
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Joonis 14: DMA2 arvutatud ja moodetud véljundjaotuste vordlus ning TSI nanoDMA iilekandefunkt-
sioon, DMA1 modaalraadiuse r = 5 nm juures (o = 0.109, 8 = 0.161).
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Joonis 15: DMA2 arvutatud ja moodetud viljundjaotuste vordlus ning TSI nanoDMA iilekandefunkt-
sioon, DMA1 modaalraadiuse r = 10 nm juures (o = 0.216, § = 0.158).
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4.4 Tulemuste analiiiis

Joonistel [I6]ja[I7 on esitatud iilekandefunktsiooni parameetrite « ja ( soltuvused osakeste
suurusest Viini tiitipi DMA ja TSI nanoDMA jaoks. Nagu graafikutelt ndha, suureneb «
vadrtus osakeste kasvades ning alates mingist véartusest selle kasv aeglustub oluliselt. See
on seletatav difusiooni moju vihenemisega suuremate osakeste korral, mis tdhendab, et
osakeste difusioonist tingitud kaod liikuvusanaliisaatoris kahanevad. Voib ka oletada, et
alates osakeste suurusest ligikaudu 20 nm « kasv praktiliselt lakkab ning kaod DMA-s ei
soltu enam osakeste suurusest. Téapset iileminekupiirkonda on antud graafikutelt katse-

punktide vihesuse tottu raske hinnata.
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Joonis 16: Ulekandefunktsiooni korguse o soltuvused osakeste suurusest Viini tiiiipi DMA ja TSI nano-
DMA korral.

Ulekandefunktsiooni suhteline poollaius 3 vitheneb osakeste suuruse kasvades, mis on
samuti seletatav difusiooni mojude vihenemisega. Lisaks voib ka  puhul oletada iilemi-
nekupiirkonna olemasolu, millest suuremate osakeste korral iilekandefunktsiooni suhteline

poollaius enam osakeste suurusest praktiliselt ei soltu.

Esitatud graafikutel ning tabelis [Il ilmnevad ka kasutatud Viini tiiiipi DMA ja TSI
nanoDMA t66 oluliselt erinevad parameetrid. Nagu ndha, on nanoDMA-I suuremad osa-
keste kaod kui Viini tiilipi seadmel: isegi 37 nm juures, kus difusiooni mojud on eelduste
kohaselt viga viiksed, on nanoDMA « véértus ainult veidi suurem kui Viini tiitipi DMA
oma 5 nm juures. Ligikaudselt on kaod nanoDMA-I1 kaks korda suuremad kui Viini tiilipi

seadmetel koigi osakeste moodetud suuruste korral.

Kadude erinevuse toenéoline pohjus peitub seadmete erinevas aerosooli sisselaskeava
konstruktsioonis — Viini tiitipi DMA korral paiknevad sisselaskediiiisid tangentsiaalselt

ning silindri radiaalsihi suhtes véikese nurga all, mille eesmérk ongi kadude vadhendami-
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Joonis 17: Ulekandefunktsiooni suhtelise poollaiuse 3 soltuvused osakeste suurusest Viini tiiiipi DMA ja
TSI nanoDMA korral.

ne. Samas ei saa koiki osakeste kadusid liikuvusanaliisaatorite konstruktsiooni erinevuse-
ga pohjendada. Kuigi sooritatud katsete kidigus piiiiti erinevate liikuvusanaliisaatorite ja
teiste mooteseadmete kasutamisel tagada voimalikult iihesugust ithendustorude pikkust,
ei olnud see seadmete ja kogu siisteemi ehitusest tulenevatel pohjustel siiski alati téaielikult
voimalik ning oletada voib, et sellest tingituna ei olnud osakeste kaod ithendustorudes iga
katse korral téiesti iihesugused. Hinnanguliselt on aga iihendustorude erinevast pikkusest
tingitud kadude erinevus vdhemalt suurusjargu vorra vaiksem seadmete konstruktsiooni-

listest eripdradest pohjustatuist.

Kuigi difusiooni moju voib olla tugev, ei saa litkuvusanaliisaatori iilekandefunktsiooni
parameetrite erinevust ideaalse juhu védrtustest téielikult sellega seletada. Nagu tabelist
[ 1k. B3 ndha, on ka osakeste suuruse r = 37 nm juures, kus difusiooni moju peaks olema
vaga viike, siiski iilekandefunktsioonide laiused ideaalsetest véértustest erinevad. Selli-
ne iilekandefunktsiooni laienemine on toendoliselt pohjustatud véikestest ebatédpsustest
litkuvusanaliisaatorite konstruktsioonis (mittekontsentrilisus, silindri telgede mitteparal-
leelsus) ja olulisel médral 6huvoolu kiiruse ebaiihtlustest rongaspilu perimeetri ulatuses.
Kuna antud pohjustest tulenev iilekandefunktsiooni poollaiuse suurenemine on kummagi
DMA jaoks erinev, siis on sellega toenéoliselt selgitatav ka Viini tiiiipi DMA ja TSI na-
noDMA [-de erinevused koikidel osakeste suurustel. Teine voimalik pohjus antud seadme-
te tilekandefunktsioonide poollaiuste erinevuseks on aerosooliosakeste erinev ldbilennuaeg
kummaski liikuvusanaliisaatoris. Seadmete geomeetrial ja chuvoolude ruumkiirustel po-
hinevad arvutused néitavad, et TSI nanoDMA korral viibivad osakesed toepoolest kauem
lilkuvusanaliisaatori toopiirkonnas, mille tottu difusiooni mojud voimenduvad. Samas ei
ole voimalik sellega pohjendada iilekandefunktsioonide poollaiuste erinevust suuremate

osakeste korral, kus difusiooni moju on véike.
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Eespool toodud DMA?2 viljundi jaotuse graafikutel ilmneb veel iiks liikuvusanaliisaa-
torite konstruktsioonist tulenev efekt. Nimelt on molema seadme juures mérgatav moode-
tud jaotuse ja arvutatud kovera punktide vadrtuste vahe kasvamine viiksemate liikuvuste
juures jaotuse ,sabas“. Antud erinevus on eriti margatav TSI nanoDMA korral. Selle toe-
néoliseks pohjuseks on chuvoolu profiilide ebaiihtlused DMA-s, mis tulenevad aerosooli
sisselaskeavade konstruktsioonist. Siit tuleneb ka arvatav pohjus, miks Viini tiitipi DMA-1
antud néhtus norgemini ilmneb — selle seadme aerosooli sisselaskeavade konstruktsiooni
juures on spetsiaalselt piititud tagada ohuvoolude voimalikult suurt ithtlust kogu DMA

rongaspilu iimbermoodu ulatuses.

Lébiviidud eksperimentide mootemédramatust on kdesolevas too6s raske hinnata, kuna
tegemist on véga keerulise siisteemiga. Mootmiste tédpsuse seisukohast voib vaid iseloo-
mustada iiksikuid siisteemi solmi eraldi. Koige suurema ebatédpsusega on antud siisteemis
ohuvoolude ruumkiiruste mootmine. Rotameetrite modteméasramatus on ligikaudu 10%,
mikromanomeetrite médramatus jadb 1% piiridesse (probleemiks on vaid aeg-ajalt tekkiv
nullnivoo nihe), kuid vigu pohjustavad ruumkiiruste méotmiseks kasutatavate Venturi to-
rude ummistumised. Ebatépsused ohuvoolude ruumkiiruste mootmisel pohjustavad aga
vigu aerosooliosakeste liikuvuste méaaramisel. Teine siisteemi osa, mis pohjustab suure-
maid médramatusi, on osakeste kontsentratsiooni mootmine. CPC puhul méaérab seadme
tapsuse ohuvoolude stabiilsus (10% suhteline méidramatus); elektromeeter peaks olema
suuteline mootma voole suurusjargus 1 fA, kuid kéesolevas t60s tdaheldati kuni 10 fA
koikumisi seadme néidus, mille pohjused ei ole téapselt teada (kone alla voivad tulla elekt-

rilised héired voi elektromeetri isolaatori saastumine).

Kokkuvottena voib 6elda, et kéesolevas t6os ldbiviidud katsete tingimustes on kahest
vorreldud liikuvusanaliisaatorist paremate néitajatega Viini tiiiipi seade, millel on mada-
lamad osakeste kaod ning véiksem iilekandefunktsiooni suhteline poollaius. Samas tuleb
mérkida, et katse iilesehitusest ldhtuvalt ei olnud voimalik kasutada ainult nanoDMA-le
omast aerosooli lisa-véljatommet (i.k. bypass air), mis on just moeldud difusiooniliste
efektide moju vihendamiseks antud seadmes. Seetottu on alust arvata, et nanoDMA iile-
kandefunktsiooni omadused paraneksid antud seadme koigi tehniliste voimaluste raken-

damisel.
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KOKKUVOTE

Aerosooliosakeste suurusjaotuse mootmiseks diferentsiaalse litkkuvusanaliisaatoriga on vaja
teada seadme {ilekandefunktsiooni. Suuremate osakeste korral voib selleks esimeses ldhen-
duses kasutada teoreetilist liikuvusanaliisaatori geomeetria ja reziimiparameetrite jargi
arvutatavat funktsiooni, kuid véiksemate osakeste puhul on vaja seda iga seadme jaoks
eksperimentaalselt méédrata. Kédesoleva magistritoo teemaks oligi erinevate diferentsiaalse-
te liikkuvusanaliisaatorite reaalsete iilekandefunktsioonide médramine, mis voimaldab se-
nisest suuremat tépsust aerosooliosakeste suurusjaotuste mootmisel ning genereeritavate

standardaerosoolide osakeste suurusjaotuse parameetrite hindamisel.

Kaesoleva t60 kéigus koostati esmalt arvutijuhitav mootesiisteem ja mahukas tarkva-
ra, mis voimaldab sooritada eksperimente kahe liikuvusanaliisaatoriga nn. tandem-DMA
konfiguratsioonis. Siisteem voimaldab kiiresti ja tédpselt ette anda ja kontrollida liikuvu-
sanaliisaatorite téoparameetreid ning reaalajas koguda ja toéodelda erinevatelt mooteriis-
tadelt saadavaid andmeid. Tarkvaras on voimalik moodetud tulemuste esmane t66tlus ja
analiiiis ning nende véljastamine erinevates formaatides edasiseks tootluseks. Lisaks on
antud tarkvara iilesehitus paindlik, mis voimaldab seda kasutada ka teistsuguse seadmete
konfiguratsiooniga aerosoolieksperimentide juhtimiseks. Antud siisteemi kasutuselevotu-
ga vihenes oluliselt eksperimentide ldbiviimiseks kuluv aeg ning toenédosus mootmisvigade

tekkimiseks.

Kasutades koostatud siisteemi, méaérati seejérel kolme diferentsiaalse liitkuvusanaliisaa-
tori iilekandefunktsioonid kolmel erineval osakeste suurusel. Osakeste suurused olid valitud
nii, et oleks voimalik hinnata difusiooniliste efektide moju iilekandefunktsioonile. Moot-
mistulemustest selgus, et viikeste osakeste korral (raadiusega ligikaudu 10 nm ja alla selle)
on difusiooni moju diferentsiaalse litkuvusanaliisaatori iilekandefunktsioonile tugev, poh-
justades selle laienemist ning korguse vihenemist. Samuti ilmnes, et suuremate osakeste
korral on difusiooni osatéhtsus véiksem ning soltub osakeste suurusest vihem. Kasutatud
erinevat tiitipi litkkuvusanaliisaatorite vordlus néitas antud seadmete erinevaid omadusi —
Viini tiiiipi DMA véiksemaid difusioonilisi kadusid ning iilekandefunktsiooni véiksemat
poollaiust, mille pohjuseks on arvatavasti seadmete konstruktsioonilised eriparad. Katse-
test selgus ka, et DM A-de mehhaanilisest ja hiiddrodiinaamilisest ebatéiuslikkusest tingitud
tilekandefunktsiooni laienemist ei saa ignoreerida, mistottu ideaalset iilekandefunktsiooni

el saa kasutada ka suurte osakeste korral.

Kaesoleva t66 kéigus saadud andmed annavad iildise hinnangu kasutatud liikuvusana-
liilsaatorite iilekandefunktsioonide kohta. Edaspidi tuleks antud seadmete iilekandefunkt-
sioone uurida ka teistel osakeste suurustel, seda eriti osakeste korral diameetriga alla
kiimne nanomeetri, kus difusioonil on oluline moju litkuvusanaliisaatori toole. Samuti
tuleks uurida voimalusi sellise poordsidumi algoritmi rakendamiseks, mis arvestaks ka

iilekandefunktsiooni mudeli parameetrite soltuvust antud osakeste suurusest, kuna selle
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mittearvestamisest tingitud vead ilmnevad tugevalt just viiksemate osakeste korral.

Ma tédnan Eduard Tamme ja Aadu Mirmet, kelle juhendamisel kéesolev t66 valmis.
Samuti ténan Tartu Ulikooli Keskkonnafiiiisika instituudi t66tajaid nende igakiilgse abi

eest.

Janek Uin

41



KIRJANDUS

1]
2]

[12]

[13]

N. A. Fuchs. The Mechanics of Aerosols. Pergamon Press, 1964.

R. C. Flagan et al. Aerosol Measurement - Principles, Techniques, and Applications
(2nd Edition). John Wiley & Sons, 2001.

H. Tammet. Size and mobility of nanometer particles, clusters and ions. Journal of
Aerosol Science, 26:459-475, 1995.

W. C. Hinds. Aerosol Technology (Second Edition). John Wiley & Sons, 1999.

R. C. Flagan. History of electrical aerosol measurements. Aerosol Science and Tech-
nology, 28:301-380, 1998.

H. Tammet. Aspiratsionndj metod izmerenija spektra aeroionov. Tartu Ritkliku
Ulikooli Toimetised, 195:1-237, 1967.

U. Kikas, R. Susi, and E. Tamm. On the theory of the electrostatic separation of
aerosols. Tartu Riikliku Ulikooli Toimetised, 631:76-84, 1982.

E. Tamm. Electrical classification as a basis of the aerosol standard. Journal of

Aerosol Science, 23 S1:5285—-5288, 1992.

W. Birmili, F. Stratmann, A. Wiedensohler, D. Covert, L. M. Russell, and O. Berg.
Determination of differential mobility analyzer transfer functions using identical inst-

ruments in series. Aerosol Science and Technology, 27:215-223, 1997.

R. C. Flagan. On differential mobility analyzer resolution. Aerosol Science and
Technology, 30:556-570, 1999.

H. Fissan, A. Pocher, S. Neumann, D. Boulaud, and M. Pourprix. Analytical and em-
pirical transfer functions of a simplified spectrometre de mobilité electrique circulaire
(SMEC) for nano particles. Journal of Aerosol Science, 29:289-293, 1998.

M. R. Stolzenburg. An Ultrafine Aerosol Size Distribution Measuring System. PhD
thesis, University of Minnesota, 1988.

F. Stratmann, Th. Kauffeldt, D. Hummes, and H. Fissan. Differential electrical
mobility analysis: A theoretical study. Aerosol Science and Technology, 26:368-383,
1997.

M. N. A. Karlsson and B. G. Martinsson. Methods to measure and predict the
transfer function size dependence of individual DMAs. Journal of Aerosol Science,
34:603-625, 2003.

42



[15] B. G. Martinsson, M. N. A. Karlsson, and G. Frank. Methodology to estimate the
transfer function of individual differential mobility analyzers. Aerosol Science and
Technology, 35:815-823, 2001.

[16] G. P. Reischl, J. M. Mikel4, and J. Necid. Performance of vienna type differential
mobility analyzer at 1.2-20 nanometer. Aerosol Science and Technology, 27:651-672,
1997.

[17] TSI CPC mudeli 3025A kodulehekiilg.
http://www.tsi.com/particle/products/partcount/3025A.htm, 18. Mai 2005.

[18] Lawson Labs mudeli 201 kodulehekiilg.
http://www.lawsonlabs.com/specExternal201.html, 18. Mai 2005.

43


http://www.tsi.com/particle/products/partcount/3025A.htm
http://www.lawsonlabs.com/specExternal201.html

SUMMARY

Determination of the transfer function of a differential mobility analyzer in a

dual aerosol analyzer experiment

To measure the size distribution of aerosol particles with a differential mobility ana-
lyzer one needs to know the transfer function of this device. A transfer function based
on mobility analyzer geometry and working parameters is in first approximation applica-
ble for larger particles but in case of smaller particles it is necessary to determine this
function experimentally. The subject of this master’s thesis was to determine the trans-
fer function of different differential mobility analyzers which allows greater precision in
measurements of aerosol particles size distribution and in evaluation of parameters of

generated calibration aerosols.

In this work a computer controlled measurement system and software package was
first developed which enables experiments with two mobility analyzers to be carried out
in a so-called tandem-DMA configuration. The system allows quick and precise control
of the parameters of the mobility analyzers and real-time acquisition and processing of
experimental data. The software allows preliminary data processing and export for further
analyzing. Also the software can easily be adapted for use in other aerosol experiments
with different configuration of instruments. With adoption of this measurement control
system, the time previously needed for experiments decreased dramatically and probability

of measurement errors was also reduced.

With this system the transfer functions of three differential mobility analyzers were
investigated for three different particle sizes. These sizes were chosen so that the effects
of diffusion on transfer function could be assessed. The experiments showed that with
smaller particles (radius 10 nm and below) diffusion has a strong effect on the transfer
function of a differential mobility analyzer. The transfer function’s width is increased
while height decreases. It was also found that with larger particles the diffusion plays a
minor role and has a weaker dependency on particle size. Comparison of different mobility
analyzers also revealed their different properties — smaller diffusional losses and narrower
transfer function of the Vienna type DMA, in comparison to TSI nanoDMA, the reasons

for which are thought to lay in different designs of the investigated devices.

The results obtained in this work allow general assessment of parameters of the inves-
tigated devices. In future the transfer functions of these mobility analyzers should also
be investigated for other particle sizes, especially for particle radiuses below five nanome-
ters where the effects of diffusion become significant. Also a possibility for use of a more
advanced deconvolution algorithm for data analysis should be explored, which would ac-
count for transfer function parameter dependency on particle size, especially in case of

smaller particles where errors produced by current algorithm become apparent.
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LISA A Po6o6rdsidumi leidmise algoritm

Esitatud on vahimruutude meetodil pohinev algoritm, mis ldhendab teoreetilist iilekan-
defunktsiooni mudelit moodetud andmetele. Algoritmi realiseerimiseks on kasutatud prog-
rammi MathCad ning jirgnevalt on toodud antud programmi t66leht (néitena on kasuta-

tud Viini tiitipi DMA iilekandefunktsiooni médramist 10 nm raadiusega osakeste korral).

Vahimruutude meetod diferentsiaalse liikuvusanaliisaatori iilekande-
funktsiooni leidmiseks

failist loetakse sisse mootmistulemused:

andmed = .
katsed.txt i:=0..rows(andmed) — 1

arvutusteks kasutatakse osakeste liikuvust ja kontsentratsiooni

suurest massiivist eraldatakse valja vajalikud andmed:

liikuvusi = andmed]. kontsi = andmedi 1

,0

md&ddetud kogukontsentratsioon DMA1 valjundis: N1 := 5.206 x 105 (p/cm”3)

kontsl.

N1-ni normeeritud kontsentratsioon: kontsi =
N1

ulekandefunktsiooni mudeli definitsioon:

H(k1,k0,0,B) = i[

K1
2 w0

- 1+B)

+

ﬂ—(1—13)‘—2-ﬂ—1u

kO kO

k1 on funktsiooni muutuja (likuvus), kO on funktsiooni maksimumi asukoht ning o ja g on
lahendamise kaigus muudetavad parameetrid, mis maaravad funktsiooni kdrguse ning (suhtelise)
poollaiuse.

esimese liikuvusanallisaatori karakteerne liikuvus: kO := 518 10 om

Vs
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piirlikuvused (integraalide rajad): kp2(k,b) := k + kb kp3(k,b) :=k — k-b

lahendusvalem mdoddetud andmetele:

kp2(k2,B)
J H(k,k0,a,B)-H(k, k2, 0, B) dk

n(k2,a,B) = kp3(12,P)
kp2(k0, )
J H(k, k0, o, B) dk
kp3(k0, )

k2 on funktsiooni muutuja (DMA2 llekandefunktsiooni keskpunkti liikuvus)

md&otepunktide ja mudelfunktsiooni vaartuste (antud punktides) erinevuste ruutude summa, mille
miinimumi otsitakse:

summa(OL,B) = Z (kontsi - n(liikuvusi,a,ﬁ))z

i

Kasutusel on MathCad-i funktsioon minerr, mis etteantud parameetrite varieerimisega otsib
esitatud vorrandi(te) lahenditeks kdige paremini sobivaid parameetrite vaartusi st. vaartusi, mille
kasutamisel tekkiv viga on minimaalne.

otsitavate parameetrite algvaartused:

a:=03 B:=102

On defineeritud vorrand, mille jaoks minerr otsib seda kdige paremini rahuldavaid vaartusi.

Kuna antud juhul on vaja leida summa miinimumi, siis on vdrrand jargmine:

Given
summa(a,B) =0

funktsioon minerr:

[Bj — Minerr(o, )

leitud parameetrite vaartused:

o = 0.475 B =0.143
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LISA B Millikani valemi poordiilesannet realiseeriv algoritm

Toodud on programmeerimiskeeles Delphi kirjutatud algoritm, mis leiab numbriliselt Mil-
likani valemist (valem (I2)) lk. [I0) etteantud liikuvuse pohjal sellele vastava raadiuse.
Toodud funktsioon alustab esmasest védartusest ning laheneb iteratiivselt tulemusele, mis

annab viikseima vea.

function liikuvus2raadius(liikuvus: Double): Double;
var al, bl, tempk: Double;
i: integer;
begin
//A,B,C — empiirilised koefitsiendid
//olaeng — osakese laeng
//muud konstandid (molekuli keskmine vaba tee pikkus jms.)
//on arvutuste kiirendamiseks kokku wvoetud
Result := 0;
if liitkuvus = 0 then Exit;
i = 0;
tempk := liikuvus x 10000; //m"2 —> cm"2
al := 100; bl := al; // [a]=nm
repeat
begin
i =14+ 1;
bl := 0.8 % al 4+ 0.2 % bl;
al := 0.004696 x olaeng /
tempk * (1 + 59.5 / bl * (A + B % exp(—bl * C / 59.5)));

end ;
until (abs(bl — al) < 0.00001 % bl) or (i > 99);
if i < 100 then Result := al * le—9;

end;
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LISA C Valminud tarkvara kasutusjuhend

Jéargnevalt on toodud kéesoleva t66 kdigus valminud tandem-DMA eksperimentide juhti-

miseks vajaliku tarkvara lithike kasutusjuhend.

Programmi kasutajaliides koosneb kolmest peamisest aknast — pdhiaken, konsooliaken ja graa-

fikute aken.

Pohiaken

Akna vasakus servas asub paneel nuppudega, mis vdimaldavad teha aktiivseks akna erinevaid

lehekdlgi.

Kdige esimene nupp loob vai katkestab Uhenduse Lawsoni kont-
rolleriga. Uhendus on vajalik kdikide tdéreZiimide korral, v.a.
ﬁkonm mo&otmised CPC-ga. Viimane ei kasuta kontrollerit, vaid suhtleb

PC-ga otse, teise COM pordi vahendusel.

Teine nupp katkestab parasjagu pooleli oleva toimingu (ettevaa-

SF separaator #1 tust — véib esineda andmete kadu!).

Fl

\?’ Separaator #2 Viimane nupp sulgeb programmi.

Ulejaanud nupud teevad seda, mis neile kirjutatud — avavad vas-

Skanneetiming o
tava lehe voi uue akna.

M Graafikud

& o
z ol

Akna paremasse poolde ilmuvad aktiveeritud lehekdljed, mis on esitatud jargnevalt.
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Separaatorite lehed

s Vool Kérgepinge poolel  saab
S B vool () ' valida valjastatava pinge.
raadius {nm): 20,7879 zerosooiiul () 1=0.0 Selleks tuleb sisestada kas
[]lekkevoolu arvestamine

likuvus =129 122.9750 S A —  soovitud pinge otse vbi anda
pinge (V) om0 | efte likuvus VoI raadius.

Kolm tekstikasti on omava-
Eraeaetis 1500 hel seotud ning vaartused
mahtuvus (pF): 30,00 muutuvad neis stinkroonselt.
= =s 10k . Edasi on vdimalik méaéarata

[7Pnse korrigeerimine sissetuleva 6hu kiirust ning

tagasisideahelaga .
separaatori mahtuvust.

[ & valioste | | ) mddda | Need on aga vajalikud ainult

siis, kui ei sisestata pinge
vaartust otse. Lehe vasakus

Ulaosas oleva markeruudu-

ga saabki aktiivseks jatta

ainult pinge sisestamise lahtri, tehes lihtsamaks vajaliku tlesleidmise antud lehelt.

Jargnevalt saab seada kdrgepingeallika piirkonda, mis peab Uhtima valitud seadetega pingealli-
kal endal. Programmi seadeid muutes on voéimalik ka sisse lUlitada reZiimi, kus kdrgepingeallika

piirkonda programmis muudetakse automaatselt, pinge sisestuslahtri vaartuse muutumisel.

Jargmine valik maarab, kas pinge valjastamisel pultakse seda reguleerida tegeliku pinge taga-
simddtmisega kérgepingeallika tagasisideahelast. Kuid antud valiku rakendamisel pikeneb pin-

ge valjastamise aeg ning paremad tulemused ei ole samuti alati garanteeritud.

Voolu poolel saab valida véljastatava suuruse — kas vool véi kontsentratsioon, aerosooli kulu
ning samuti seda, kas mddtetulemusest lahutatakse maha vastavas tekstikastis maaratud lek-
kevool. Samuti saab maarata, kui mitut mddtetulemust arvestatakse jooksva keskmise arvuta-

misel.

Moddetud vaartused valjastatakse ekraanile paaridena: viimati mdddetud tulemus ja
keskmistatud tulemus. Parempoolse hiirenupuga tekstialal kiépsates ilmuvad valikud mé&tmis-

tulemuste kopeerimiseks/salvestamiseks ja tekstiala puhastamiseks.
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Skaneerimise leht

[]&raafik akkivne
tagasiside pinge
] valjastamisel

[Jcrc andmed:

keskmistamine: |{

< ¥

Piirkond #1:
16,72, 16,7241
Piirkond #2:

2.00,,.11.00820

raadius {nim) “

‘ paramestrid

Siin saab seada skaneerimi-

sega seotud parameetreid:
2,275 154,396 -2.444 0,000 o .
2475 278175 L0135 0.000 kas skaneerimise ajal on
2,683 461,260 -2.046 0,000
2926 700,295 9735 0.000
3.176 974,993 -30.259 0.000
3.467 13583,94C -0.556  |0.000

graafik ka aktiivne, kas ka-

sutatakse tagasisidet (vt.

3773 1866897 1.172 |0.000 selgitust separaatorite lehe
4,110 23584,06€ -35,805 0,000

4,491 | 2850,13C 33.140 |0.000 juures) ning kas paralleelselt
4,976 3124.05€ 2,940 0,000 . .
Ei76  3154.0951.172  |0.000 sooritatakse ka modtmisi

5.646 2893.20% -4.510  0.000
6,397 2446,015 -2.960 0,000
7.030 1509.935 6.497 0.000
7654 1511.322 0,377 0.000

CPC-ga. Viimasel juhul saab

veel valida mitme erineva

8392 |§70.963 5.662 |0.000 mdddetava suuruse ja nen-
9213 474,771 -1.947 |0.000 _ o
10,095 194,957 1,510 0.000 de esitusviiside vahel.

11,006 |68.009 -6.894 0,000
Jargnevalt saab veel maara-

ta keskmistamisel kasutata-

|

vate lugemite arvu (mitte

ajagal)

segi ajada integreerimis-

Edasi on naidatud skaneerimise piirkondade algus- ja 16pp-punktid ning ka mddtepunktide arv.

Nende esitamisel saab valida kolme suuruse vahel: raadius, liikuvus ja pinge. Kldpsates piir-

konda esitaval lingil, ilmub dialoogiaken, kus saab muuta vastavat piirkonda.

Piirkond: Separaator #1

Alguz
raadius [rm]: 20,7879
liikuweLs *1e9: 122.9750
pinge [¥): 1 000.0
Lipp
raadius [rm]: 20,7879
likivisg *1e: 122.9750
pinge [¥): 1 000.0

Algus- ja 16pp-punkti valik toimub tépselt sama-

kol moodi nagu valjundpinge seadmine separaatori
aalal
O Linesams lehel. Ka vajalikud suurused — 6hu ruumkiirus ja
Slen e e separaatori mahtuvus vdetakse sealt.
e et Edasi saab valida vajaliku médtepunktide arvu
! > ning samuti nende skaala — kas see on lineaar-
ne vdi logaritmiline.
Kui soovitakse modta vaid Uhe separaatoriga,
siis tuleb teise mo6tepunktide arvuks panna 1.
Kui skaneerimise piirkonnad on odigesti valitud,

siis esitatakse need ekraanil ning skaneerimise

alustamise nupp muutub aktiivseks. Kui aga on mingi viga — skaneerimise piirkonna alguspunkt

on naiteks suurem I8pp-punktist, siis antakse sellest teada vastava separaatori piirkonna juures

ning skaneerimist alustada ei ole véimalik.
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Lehe allosas on riba, mis naitab md&tmiste progressi. Ligikaudne aeg mdétmiste I6puni on ka

esitatud inforibal programmi péhiakna allosas.

Mddtmistulemused esitakse tabelina, kus on toodud kummagi separaatori pinged, méddetud
elektromeetrite voolud ja CPC m&otmiste tulemused (kui CPC oli kasutusel). Esitatavaid suurusi
(pinge-raadius-liikuvus ja vool-kontsentratsioon) saab valida, kibpsates parempoolse hiirenupu-
ga tabelil. Siin saab ka tabelit puhastada ning andmeid salvestada. Viimase valikul ilmub dia-
loogiaken, kus saab md&tmisele lisada kommentaari ning valida ka sobivad margid, mis eralda-
vad salvestatavas andmefailis kommentaarid mé6tmistulemustest ja vimased Uksteisest. Selli-
ne vdimalus on lisatud, kuna erinevatel andmet6étlusprogrammidel (Excel, MathCad, Maple,

MatLab, SigmaPLot, GnuPlot jms.) on erinevad ndudmised sisendfailide formaadile.

CPC leht

Siin saab juhtida m&6tmisi CPC-ga. Saab maarata mdddetavat suurust ja selle esitust, ajava-

hemikku lugemite esitamise vahel ning lugemite arvu jooksva keskmise arvutamisel.

Vajutades nupul "CPC info”, esitatakse mitmesuguste CPC téoparameetrite vaartused — sisemi-

sed temperatuurid jms.

Seadete leht

Programmi seadeid hoitakse settings.ini failis, kuid kuna selle kasitsi muutmine on ebamugav
ning véib pdhjustada vigu, siis on sagedamini muudetavad suurused tehtud kattesaadavaks ka
programmi seest. Jargnevalt on toodud mdéningate parameetrite kirjeldused:

Nimi Kirjeldus

Naita abiinfot Kui see on margitud, siis hiirega teatud kasutajaliidese elementidele osutami-

sel ndidatakse tekstikasti abiinfoga antud elemendi kohta.

Aerosooli stabiliseerumise aeg Maarab kui kaua oodatakse parast pinge véljastamist, enne, kui alustatakse

voolu médtmisega. (ainult skaneerimise juures).
Elektromeetrite integreerimisaeg Mé&arab, kui kaua integreeritakse pinget voolu méétmisel.

Elektromeetrite  stabiliseerumise = Maarab aja, mille jarel peale integraatori RESET-i jalle mddtma hakatakse.

aeg

Pinge valjastamise OK lavi Kasutusel ainult tagasisidega pinge véljastamisel. Maarab, kui palju tohib

tegelik pinge erineda soovitud pingest.

Voolu m&btmise ja tagasiside ADC =~ Lawsoni analoog-digitaal muunduri kanalite valik, st. millist kanalit millise
kanalid funktsiooni jaoks kasutatakse. Kanalite vahemik 0..5. Kanalid ei tohi kattuda.
Kui nad siiski kattuvad, siis annab programm sellest marku ja ei lase uusi

seadeid salvestada.

NB: uus kanalite valik rakendub alles parast uut Sign-On-i.

Seadete lehe allosas olevate nuppude abil saab muudatusi salvestada véi neid tlihistada, vii-

masel juhul taastatakse muudetud parameetrite vaartused endisel kujul.

NB: muudatuste rakendumiseks peab vajutama salvestamise nupule!
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Konsooliaken

Konsooliaknasse ilmuvad teated programmi jooksva t66 kohta. Akna mahutavus on vaikimisi
1000 rida, peale mida hakatakse eestpoolt ridu ara kustutama. Seda vaartust saab ka seadete-

failist muuta.

Siia aknasse saadetakse ka mitmesuguseid veateateid, millest eraldi teateaknaga marku ei
anta. Seetdttu on mingi vea ilmnemisel alati méttekas uurida konsooliakna sisu. Tdsise vea

korral salvestatakse see automaatselt ka faili.

Graafikute aken

3154.1 f-telg
2  besamooasamondmanssamacssamcbaasassanast
. ! i #1 wvool [f4) -

|

vt I g %-telg

TR AR e — R

B qp====mmmmme= J: —————————————— :L——— -- —:L #2 raadiuz [nm) |+
- SR R :
B 8] o b oo L -0
B 98504 db=ccescscocccdocosazacaasass
& i
;1354.1--------------*: ---------- [vaartuzsed naha
11 [ | ;

9544 fo-mnnoenene demmeee -4--0-RB: ; emomtooed

7Ea boeocee -20-BRB:RBRBBR B

EETRT R SN BN BN RN BN BN NS RS Bt BN B BN BN

T I I

1541 4

[2] varskenda

27 37 47 57 6.7 77 87 a7y 17Ny
#2 raadiuz (nm)

| Salvesta

Siin esitatakse skaneerimise tulemused graafiliselt. Kui skaneerimise ajal oli seatud vastav va-
lik, siis joonistatakse graafikut mdotmisega samaaegselt. Vastasel juhul tuleb mddtmise 16pul
vajutada varskendamise nupule — sellisel juhul joonistatakse graafik olemasolevate vaartuste
pbhjal le. Seda nuppu tuleb kasutada ka parast ménede graafiku seadete muutmist, mis ei

rakendu automaatselt ja vajavad seega graafiku uuesti joonistamist.

Antud lehel saab valida kummalgi graafiku teljel esitatavat suurust ning ka x-telje skaalat (li-
neaarne vai logaritmiline). Samuti saab maarata, kas graafikul esitatud punktide vaartused on
nahtavad.

Veateated

Programmi t66s vbivad ilmneda mitmesugused erineva pdhjusega vead. Enamuse puhul neist
teavitatakse sellest ka programmi kasutajat kas vastava teateakna abil voi teatega konsooliak-

nas. Jargnevalt on toodud kéik esineda véivad veateated koos selgitustega.
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10

1"

12

Teade

[1] viga CPC mddtmisel; vigane tulemus

Midagi laks valesti mddtmise peatamisel.

Valitud ADC kanalid kattuvad.

Uhendumisel Lawsoniga tekkis viga.

Tekkis viga andmevahetusel Lawsoni kontrolleriga

Viga andmete lugemisel seadetefailist

Viga seadetefaili juures

Toimus tdsine viga programmi t66s: [info vea kohta]

[9] Uiks vOi mitu ebakorrektset vaartust seadetefailis

Andmete to6tlemiseks ettendhtud aeg sai otsa - uus

andmepakett saabus

Toimus tdsine viga COM pordiga: [info vea kohta]

[12] COM pordil [#] on vale vaartus [VAARTUS].

23

Kirjeldus

Saadi ebakorrektne tulemus voi ei saadud Uldse mingeid

andmeid. Pdhjus: halb v&i puuduv Ghendus CPC-ga.

Lawsoni kontroller ei reageerinud korrektselt mdotmiste
katkestamise kasule. Pdhjuseid selleks voib olla mit-
meid. Lahenduseks on kontrolleri hetkeline valjaltlitami-

ne.

Mbdtmiste ja tagasiside valitud analoog-digitaal muundu-

ri kanalid kattuvad, vaja kanalite numbreid muuta.

Uhenduse loomisel Lawsoni kontrolleriga tekkis viga.
Kodige tdendolisem pdhjus on, et kontroller ei ole sisse
lulitatud voi on Uhendus arvutiga halb. Tésisemal juhul

on probleem kontrolleri té6ga.

P&hjuseid voib olla siin mitmeid, kdige tdendolisem neist
on mingi probleem Uhendusega arvuti ja kontrolleri

vahel. Tésisemal juhul on probleem kontrolleri té6ga.

Programmis tekkis probleem andmete lugemisel, pdhju-
seks on ebakorrektsed andmed (punkti asemel koma,

numbri asemel taht jms.).

Tekkis mingi (ldine probleem seadetefailiga, koige

téendolisemalt ei leitud faili Ules.

Kdige lldisem veateade, enamasti seotud operatsiooni-
susteemiga. Antud Uldisele teatele lisatakse alati ka info

konkreetse probleemi kohta.

Teade selle kohta, et mdne seadetefailis oleva prog-
rammi parameetri vaartus ei ole korrektne (on lubatud

piirkonnast véljas vms.).

On tekkinud olukord, kus enne vana andmepaketi to6tlu-
se |6ppu saabus juba uus. Programmi normaalse t66
kaigus seda tekkida ei saa (valja arvatud ekstreemsel
juhul, kui arvuti on vaga hdivatud mdne teise protsessi-
ga). Antud vea tekkimise pohjuseks vdivad olla kas
saabunud ebakorrektsed andmed vdi probleemid ope-

ratsiooniststeemis.

Uldine COM pordi viga, millele lisatakse info konkreetse

probleemi kohta.

Viga tekib, kui seadetefailis on maaratud ebakorrektne
pordi nimi: kas susteemis mitteeksisteeriv port vdi on

pordi nime kirjutamisel tehtud viga.



13 | Ettenahtud aja jooksul ei saadud uusi andmeid, Antud viga tdhendab, et ettemaaratud aja jooksul ei
skaneerimine katkestatud saabunud Lawsoni kontrollerilt uusi andmeid. P8hjuseks

voib olla viga kontrolleri t66s vdi probleem Uhendusega

arvuti ja kontrolleri vahel. Parast antud vea ilmnemist

(ning selle pdhjuse likvideerimist) on vaja Lawsoni kont-

roller korraks valja lulitada ning ka programm uuesti

kaivitada.

14 | Lawsoni ja CPC COM pordid kattuvad. Probleemide = Kahele seadmele oli seadetefailis maaratud samad
véaltimiseks maarati neile vaikimisi vaartused: = COM portide nimed. Kui programmi poolt vaikimisi maa-
Lawson=[#] ja CPC=[#]. ratud vaartused sobivad, siis voib t66d jatkata, vastasel

korral tuleb aga esmalt programm sulgeda (vaga tahtis,
sest sulgemisel kirjutatakse mitmete parameetrite vaar-
tused seadetefaili), muuta seadetefaili sisu ning seejarel

programm uuesti kaivitada.

Nouded kompileerimiseks

Programm on kirjutatud keeles Delphi ja vajab seega kompileerimiseks Borland Delphi kompi-
laatorit. Originaalis on kasutatud Delphi versiooni 7 (Enterprise edition), kuid sobima peaksid ka

koik uuemad Delphi Win32 kompilaatorid. Vanemate versioonide kohta garantii puudub.

Vajalik on ka Delphi JEDI Library — suur vabavaraline teekide ja komponentide kogu. Kasutatud

on versiooni 3 (beta, RC2), ménda vanemat versiooni saab ka kasutada vaikeste muudatuste-
ga.

Lisaks on vajalik XiControls komplekt, tdpsemalt XiPanel ja XiButton (seda viimast on natuke

modifitseeritud, aga muutused olid kdik kosmeetilised).

Ning I6puks on vajalik ka komponent COM pordiga suhtlemiseks, selleks on kasutatud CPort

nimelist komplekti, kus on lisaks ka mugav komponent andmepakettide plutdmiseks.

Jargnevalt on toodud ka viited veebilehtedele, kust eelpoolnimetatud komponente leida vaib
(seisuga 07.05.2005).

o Delphi JEDI: http://www.delphi-jedi.org

e XiControls: http://deadlogic.co.nr

e CPort: http://sourceforge.net/projects/comport

Programmeerimisel on kasutatud ka GExperts Delphi lisade komplekti, tapsemalt selle Debug
teeki. Et programmi t66 kaigus GExperts debug-aknas ndha programmi koodi sissekirjutatud

teateid, tuleb programm kompileerida ,MYDEBUG” define direktiiviga.
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Aecrosoolispektromeetrite kalibreerimiseks on vaja
kitsa ja héstituntud spektriga monodispersset aerosooli.
Sellist valmis “etalonaerosooli” aga ei ole, ning seetdttu
tuleb sobivate omadustega aerosool genereerida. Tartu
Ulikooli Keskkonnafiiiisika Instituudis on vilja tootatud
stisteem selle teostamiseks.

Kalibratsiooniaerosooli tekitamine toimub jargmiselt
(joonis 1).

Aerosooli kondensatsiooni-

K ALIBRATSIOONIAEROSOOLIDE GENEREERIMISE SUSTEEM JA SELLE JUHTIMINE

Janek Uin, Eduard Tamm, Aadu Mirme

Tartu Ulikool, Keskkonnafiiiisika Instituut

email: uin@ut.ee

tugevusega médratud, kitsasse litkuvusevahemikku jaa-
vad osakesed. Kuna elektrivilja tugevus sdltub elektroo-
didele rakendatud pingest, siis on viimase muutmisega
voimalik valida viljundosakeste keskmist litkuvust ja
seega ka suurust.

Stisteemi viljundaerosooli osakeste kontsentratsiooni
madratakse elektromeetriga (e), mddtes lactud osakeste
poolt ajaiihikus tilekantud voolu, vdi osakesteloenduriga

(f) (i.k. CPC - Condensatio-

generaatoris (a) aurustatakse l Aerosool nal Particle Counter).
korgel temperatuuril hdbedat. | | Siisteemi  kuuluvad  ka
Hobedaauruga  kiillastunud . R Puhas 6hk aerosoolide  genereerimise
ohu jahtumisel moodustuvad 'K protsessi juhtimiseks vaja-
tahked hobedaosakesed, mil- Ceo| likud seadmed, milleks on
le suurus sdltub generaatori ° ] korgepingeallikas, modifit-
temperatuurist. o . U seeritud Lawson 201 tiiii-
Aerosool juhitakse eda- pi  mikrokontrollersiisteem

si laadurisse, milles plutoo-
niumoksiidi poolt emiteeritud A

a-osakesed tekitavad bipo-

A

ning personaalarvuti.
Korgepingeallikas (g) ku-

jutab endast pingekordis-

laarse ioonatmosfddri. Seda . tit, mille véljundpinge on
] Labi filtri uuesti
ldbides omandavad aerosoo- O ringlusesse sisendpinge kordne véadr-
liosakesed elektrilaengu +e ° -~ tus. Oma sisendpinge saab
L]
voi -e. Kordsete laengute tek- korgepingeallikas Lawson
kimise tdendosus on viikes- l ?epareentud 201 kontrollerilt (h). Vii-
véljundaerosool

te osakeste korral viga viike,
mis tihendab, et nende lii-
kuvus (kiirus, millega laetud
osake liigub tihikulise tugevusega elektriviljas) soltub
ainult osakeste suurusest.

Statsionaarse laengujaotuse omandanud aerosool juhi-
takse libi tiiendava kondensatsioonilise kasvataja (c), kui
on vaja suuremaid osakesi, v3i suunatakse otse separaa-
torisse (d) (edaspidi DMA i.k. lithendi jérgi - Differential
Mobility Analyzer). Osakesed sisenevad Shukese kihina
silindrilise viliselektroodi juures (joonis 2). Silindrite-
vahelises elektriviljas liiguvad laetud osakesed siseelek-
troodi suunas nende liikuvusest sdltuva kiirusega. Lébi
siseelektroodi kitsa pilu imetakse vilja puhta (kaitse-)

ohu kihi ruumkiiruse ja elektroodidevahelise elektrivilja

Joonis 2. Aerosooliseparaator

mase tilesandeks on lisaks
perioodiline aerosoolielek-
tromeetri (e) véljundi ning
korgepingeallika tagasisideahela mddtmine ning andme-
side personaalarvutiga.

Arvutis tootab spetsiaalselt antud siisteemi vajadus-
test lahtuvalt koostatud mahukas tarkvara, mille tooks on
kogu siisteemi siinkroonne juhtimine ning mddtmistule-
muste kogumine ja esitamine reaalajas. Programmi kon-
kreetsete tilesannete hulka kuuluvad Lawson-i kontrolle-
ri to6reziimi seadmine (AD-muunduri parameetrid jms.),
andmevahetus CPC ja kontrolleriga - vastavate kdskude
saatmine korgepingeallika tlitirimiseks ja AD muunda-
mistulemuste vastuvott ning saadud andmete t66tlus ja

esitamine kasutajale sobivas vormis (fail, graafik jne.).

Osakeste
kasvataja

Algosakeste

Laadur
generaator

Joonis 1. Siisteemi plokkskeem

CPC

Elektromeeter

Kérgepingeallikas

Kontroller

Programm vib téotada nii tava- kui ka nn. skaneerivas
reziimis. Esimesel juhul médrab kasutaja kdrgepingealli-
ka viljundpinge (DMA viljundaerosooli osakeste kesk-
mise litkuvuse) ning sooritab aerosooli kontsentratsiooni
tiksikmddtmisi. Skaneeriva reziimi korral aga sooritab
programm automaatselt etteantud pingete (liikuvuste)
vahemikus ning etteantud intervallidega rea modtmisi.

Programm on kirjutatud nii, et seda on vdimalik liht-
salt kohandada mooteseadmete teistsuguse konfigurat-
siooni jaoks. Niiteks on tarkvarasse juba sisse chitatud
voimalus kahe aerosooliseparaatoriga nn. tandem-DMA
eksperimendi juhtimiseks. Sellisel juhul to6tab esimene
DMA nagu tavaliselt - viljastab kindlate omadustega ae-
rosooli (analoogia valguse monokromaatoriga spektro-
skoopias) ning teise DMA-ga (analiisaator) saab méai-
rata voimalikke muutusi selle aerosooli liikuvusspektris
(osakeste laadumine, suuruse muutus jne.).

Joonisel 3 on nditena esitatud siisteemi viljundaerosoo-
li suurusjaotus, mdddetuna teise DMA abil eespoolkir-
jeldatud tandemkonfiguratsioonis (algosakeste generaa-
tori temperatuur: 1150 °C, sisendosakeste suurusjaotuse
keskvairtus: 57 nm, pinge esimese DMA elektroodidel:
5,7 kV, millele vastavad osakesed keskmise raadiusega

54,5 nm ning litkkuvusega 21,8-10° m?/V's).

Ideaalne
o Moodetud
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Joonis 3. Suisteemi vdljundaerosooli jaotus
Graafikul on esitatud arvutatud (ideaalne) (sinine joon)
ning mdddetud (punane joon) jaotus. Aerosooliosakeste
mdddetud jaotuse laienemine on pdhjustatud difusioo-
nist - DMA viljundpilusse jouab difusiooni tottu ka osa-
kesi, mis oma liikuvuse jdrgi ei peaks sinna jdudma ning
osa “dige” litkkuvusega osakestest ei joua viljundpilusse.
Reaalse jaotuse tipp on aga ideaalsest madalam kadude
tottu.

On niha, et genereeritud aerosool on monodispersne
ning kitsa jaotusega - poollaiusega + 6% keskviirtu-

sest.

Kiesolevat to6d on toetanud Eesti Teadusfond granti-

dega nr. 5387 ja nr. 5855.
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