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SISSEJUHATUS

Minu magistritdd teema on atmosfddriaerosooli modtmespeektri iseloomu ja
osakeste kogukontsentratsiooni seose uurimine Shumassi paritoluga. See uurimistod on
minu diplomitdo jarg. Teema valiku pohjuseks on olulise statistilise analiiiisi teostamise ja
oppeprotsessi jooksul kogutud teadmiste rakenduse voimalused sellises valdkonnas vagu
keskkonnafiilisika. See annab vdimaluse veelgi ldhemaks uurida meie atmosfdiri ja
protsesse, mis toimuvad atmosfaéris, seisundi. Uurimist66 annab veel voimaluse rakendada

kogutud teadmisi statistikaprogrammide pakettide kasutamisel.

Nagu eespool oli 6eldud, aerosooliosakesed — dhus holjuvad vedelad voi tahked
osakesed, mis vodivad olla loodusliku v0i inimtekkelise péritoluga. Aerosooli
mikrofiiiisikalised omadused on méératud selle osakeste jaotusega nende lddbimdddu jargi
(mdotmespektriga). Mdootmespekter  kujuneb  osakeste tekkeprotsesside, nende
mitmesuguste kasvu- ja kahanemise protsesside ja viljasadestumise protsesside
tulemusena. Nimetatud protsesside intensiivsus sdltub oluliselt dhumassi eelajaloost — selle
péritolust ja liikkumise trajektoorist. Nende protsesside uurimiseks on viimase ligi
paarikiimne aasta jooksul keskkonnafiilisika instituudis ehitatud originaalse elektrilise
aerosoolispektromeetritega tehtud Eesti erinevates kohtades suur hulk lilhemaid ja
pikemaid (paar niddalat kuni mitu kuud) atmosféériaerosooli mdotmespektri modteseeriaid.
Kogutud aegread vdimaldavadki teha, kasutades ka Shumasside tagasiarvutatud trajektoore,
modtmespektri Ohumassi péritolust sdltuvuse analiilisi. Siin tuleb ka arvesse votta

aerosoolsaastet, mille tase on médratud ldhedaste voi kaugete saasteallikate paigutuse ja



vOoimsusega. Saasteallikate midramiseks tuleb kasutada majandusgeograafia kaarte. Kdik
kogutud andmed tuleb statistiliselt toodeldada, kasutades multivariatiivseid
statistikameetodeid. Sealjuures saab kasutada olemasolevaid statistikaprogrammide pakette.

Selles uurimistdds on kasutatud interaktiivsete programmide paketti STATISTICA®.



1.AEROSOOLIDE KLASSIFIKATSIOON.
AEROSOOLIOSAKESTE SUURUSED JA KUJUD.
AEROSOOLIOSAKESTE JAOTUSED

1.1 Aerosoolide klassifikatsioon, aerosooliosakeste suurused ja
kujud

Aerosoolid ehk aerodispersned silisteemid on tahkete voi vedelate osakeste
suspensioon gaasis, enamasti ohus. Mdoiste ,,acrosool tdhistab seega kahefaasilist siisteemi
— gaasiline keskkond koos tahke voi vedela dispersse faasiga, see moiste iihendab gaasilise

keskkonna ja selles holjuvad osakesed.

Acerosoole klassifitseeritakse mitmel erineval alusel:

. tekkemehhanismi alusel,

. osakeste agregaatoleku alusel,

. osakeste suuruse alusel,

. osakeste modtmete erinevuse alusel,
. sega-alusel.

Tekkemehhanismi alusel jagatakse aerosoolid kaheks klassiks:
dispersiooniaerosoolid ja kondensatsiooniaerosoolid. Dispersioonaerosoolid moodustuvad
tahkete vOi1 vedelate ainete dispergeerimise (peenestamise, pihustamise) teel voi
pulbritaoliste  ainete  suspendeerunud olekusse {ilemineku protsessi  jooksul.
Kondensatsioonaerosoolid moodustatakse iilekiillastatud aurude ruumikondensatsiooni teel

ja gaasireaktsioonide teel, mille jooksul moodustuvad mittelenduvad produktid, niiteks



tahm ja vddvelhape. Nende kahe klassi vahe, peale tekkemehhanismi, seisneb ka selles, et
paljudel juhtudel dispesiooniaerosoolide osakesed on tunduvalt jamedamad kui
kondensatsiooniaerosoolidel, need aerosoolid on poliidisperssemad, ja tahke dispersse faasi
puhul koosnevad nad individuaalsetest voi viheagregeeritud tdiesti ebakorrapdrase kujuga
osakestest. Kondensatsiooniaerosoolide tahked osakesed kujutavad endast sageli hdredaid
agregaate, mis koosnevad suurest arvust korrapédrase kujuga kristalli- voi kerakujulistest

esialgsetest osakestest.

Osakeste agregaatoleku alusel jagatakse aerosoolid tahke ja vedela dispersse
faasiga aerosoolideks. Nende pohiline erinevus on selles, et vedelatel osakestel on
korrapdrane kerakuju, ja koaguleerumisprotsessis nad kleepuvad teineteise kiilge nii, et
annavad jélle kerakujulise osakese. Tahked osakesed voivad aga olla viga mitmesuguse
kujuga ja koaguleerumisprotsessis tekivad enam—vihem hdredad agregaadid, millel v3ib
olla ka vdga mitmesugune kuju, ja nende niivtihedus vdib olla mitu korda vdiksem aine

tihedust, millest nad koosnevad.

Osakeste mootmete erinevuse alusel jagatakse aerosoolid mono- ja
poliidispersseteks aerosoolideks. Monodispersne aerosool sisaldab iihe suurusega osakesi,
poliidispersne aerosool aga erineva suurusega osakesi. Ideaalsed monodisperssed
aerosoolid looduses puuduvad, praktikas loetakse monodispersseks kitsa suurusjaotusega

aerosoole. Siin on mono- ja poliidispersse aerosooli vaheline piir viga tinglik.

Sega-alusel on kédibel mitu erinevat klassifikatsiooni. Neist kodige tdpsemini on

madratletud Fuchs’i oma (1955, 1964).

Udud on nii kondensatsiooni- kui ka dispersiooniaerosoolid vedelate osakestega,
sOltumata nende disperssusest. Siia kuuluvad sellised mdisted nagu looduslik ehk
kondensatsioonudu, udu, mis moodustatakse vee pihustamise teel, jne. Udude pohiline

tunnus on see, et nende osakesed on rangelt kerakujulised.

Suitsud on kondensatsiooniaerosoolid tahke dispersse faasiga. Siia vdivad kuuluda

ka kondensatsioonisiisteemid, mis sisaldavad tahkeid ja vedelaid osakesi. Olulisemad



esindajad on suitsud, mis moodustuvad kiituse mittetédielikul polemisel; hiigroskoopsetest
ainetest moodustanud suitsud, mille osakesed vdivad olla kas tahked, poolvedelad véi
vedelad, soltuvalt keskkonna niiskusest; kergesti iilejahutatavatest orgaanilistest ainetest

moodustatud suitsud, kui toimub vedelate osakeste jarg-jarguline kristalliseerumine.

Tolmud on dispersiooniaerosoolid tahkete osakestega, jdlle sdltumata nende

disperssusest.

Praktikas tuleb tihti tegeldada aerosoolidega, mis sisaldavad nii dispersiooni- kui ka
kondensatsioonparitoluga osakesi. Kiittekollete suits sisaldab suuremal voi vahemal hulgal
tuhka (kiituse mineraalne, mittepdlev komponent, mis lendub koos kollet 1dbiva dhuga);
pilve- ja udutilkade tekkimiseks vajalikeks kondensatsioonituumadeks on nii kuivanud
merevee piisad (dispersiooniaerosool), kui ka védvelhappe piisad, mis moodustuvad nii
loodusliku kui ka inimtekkelise vddvelanhiidriidi oksiideerumisprotsessis. To0stusrajooni
ohk sisaldab suurel hulgal tahma, tuhka, kivisde kuivadestilatsiooni produktidest ja
atmosfadriveest tekkinud osakeste agregaate, millel on lai suurusjaotuse spekter. Need
aerosoolid ei mahu Fuchs’i klassifikatsiooni alla, nendele on antud erinimi — sudu, inglise

keeles ,,smog* (smoke — suits + fog — udu).

Inglisekeelses kirjanduses on kiibel detailsemad segaalusel klassifikatsioonid, kuid
klasside madratlus on sel juhul hoopis ebamédrasem (Hinds, 1999; Reist, 1984, tdlge

Paiict, 1987). Siin pakutakse jdrgmisi definitsioone.

Reisti ja Hindsi klassifikatsiooniskeemides tolmu mdiste kattub Fuchsi tolmu
mdistega; vedelate osakestega aerosooli (Fucksil “udu”) nimetatakse siin kergeks uduks.
Tahkete osakestega kondensatsiooniaerosoolid (Fucksi “suits”) on jagatud kaheks klassiks:
suits ja udu. Nende moistete miiratlus on lisna udune; ndidetest selgub, et suitsuks loetakse
orgaaniliste ainete poOlemisproduktina tekkivaid aerosoole, uduks aga mitmesugustes
kuumutamisega seotud tootmisprotsessides tekkivaid, pohiliselt anorgaanilisi osakesi (néit.

metalloksiidid PbO, Fe,O,, ZnO) sisaldavaid aerosoole. Sudu mdiste kattub siin

eeltooduga — see on suitsu ja kerge udu segu, mis reeglina sisaldab fotokeemiliste



reaktsioonide produkte. Lisaks figureerib selles skeemis veel mdiste “somp”, mille sisu
jadb aga lpris ebaméidraseks — osakesed ja nende peale kondenseerunud vesi. “Vine”
tdhistab siin peendispersset aerosooli, mis hajutab valgust, vdhendades atmosfaéri

labipaistvust.

Koik nimetatud aerosoolitiilibid omavad erinevat disperssust, mis avaldab suurt
moju peaaegu koigile aerodispersse siisteemi omadustele, sellepdrast kasutatakse sageli
osakeste suuruse alusel tehtud klassifikatsiooni. Osakeste suuruse saab defineerida,
kasutades sellist moistet nagu raadius voi diameeter. Teoreetilistes vaatlustes kasutatakse
raadiuse moistet, praktikas aga rohkem diameetri mdistet. Raadiuse suuruse jirgi saab

aerosoole jagada korg-, kesk- ja jamedispersseks aerosooliks.

Korgdispersse aerosooli osakeste raadius on vdiksem kui 50 — 100 nm. Seda
aerosooligruppi iseloomustab see, et osakeste keskkonnatakistus, aurumise ja jahtumise
kiirus on vdrdeline r*, valguse hajutamine on vdrdeline 7° ja koagulatsiooni konstant
soltub r-ist. Osakesi ei saa ndha tavalise mikroskoobi abil ja ainult eriti soodsate
tingimuste puhul on nad néhtavad ultramikroskoobi abil. Dispersse faasi auru rohk selliste
aerosoolide puhul on palju suurem kui aine kiillastava auru rohk tasapinna kohal; sellest
jéreldub, et siin voib tekkida selline olukord, kui jimedamad osakesed ,,s60vad* peenemaid
osakesi. Ja Brown’i litkumise keskmine kiirus on palju suurem kui raskusjou mojul

sadestumise kiirus.

Jamedispersse aerosooli osakeste raadius on suurem kui 1 pm. Selliste aerosoolide
puhul saab mikroskoobi abil méirata nii osakeste suurust kui ka nende kuju.
Koagulatsioonikonstant ei sdltu r-ist. Sadestumine on domineeriv protsess, vorreldes

Brown’i litkumisega. Osakeste keskkonnatakistus, aurumise ja jahtumise kiirus on

vordeline r-ga ja valguse hajutamine on vordeline r° -ga.

Stisteeme, mille osakeste raadiused kuuluvad vahemikku 50 — 100 nm kuni 1 pum,
nimetatakse keskmise disperssusega aerosoolideks. Nende aerosoolide (fiilisikalistel

omadustel on lileminekuvairtused kahe eelnimetatud klassiga vorreldes. Sellised aerosoolid



méngivad suurt rolli atmosfédris, sest enamus kondensatsiooni teel tekkinud osakesi kasvab

just sellese suuruste vahemikku, kus nad piisivad kiillalt kaua.

Aerosooliosakesi voib liigitada ka nende kuju jargi. Kuju jargi saab jagada kolmeks

klassiks:

1. Isomeetrilised osakesed. Need on sellised osakesed, mille mootmed kolmes
ristuvas sihis on tihesugused. Siia kuluvad kerad, korrapérased hulktahukad

voi osakesed, mille kuju on nende 1dhedane.

2. Plaadid — osakesed, mille lineaarmddde iihes sihes on palju véikesem kui

iilejadanud kahes sellega ristuvas sihis.

3. Kiud — osakesed, mille lineaarmddde iihes sihis on palju suurem kui kahes
sellega ristuvas sihis. Nende hulka kuuluvad prisma- voi ndelakujulised

kristallid, niidid voi miniraalsed kiud (néit. asbest).

Ebakorrapdrase kujuga osakeste liitkumist on teoreetiliselt kiillalt raske kirjeldada,
nende suurusejaotust on eksperimentaalselt samuti viga keerukas modta. Seepirast tuuakse
sisse osakese mudel — kerakujuline osake, mille mingi omaduse (fiiiisikalise suuruse)
vadrtus on vOrdne vaadeldava reaalse osakese omaga. Sellise kera raadiust (diameetrit)
nimetatakse vaadelduva osakese ekvivalentseks modtmeks. Kasutatakse erinevaid
ekvivalentse mootme definitsioone, need on kasutusel eksperimendis erinevate

mootmismeetodite korral:

o Ruumekvivalentne diameeter d, (raadius 7, ) — sellise moeldava kera

diameeter (raadius), mille ruumala on sama suur, kui vaadeldavate osakeste

ruumala.



J Pindekvivalentne diameeter dg (raadius rg) — sellise mdeldava kera

diameeter (raadius), mille vilispindala on sama suur, kui vaadeldava osakese

vilispindala — optilised mdoteriistad.

o Pindekvivalentse projektsiooniga kera diameeter d, (raadius r,, ) — sellise

moeldava kera diameeter (raadius), mille projektsiooni pindala on vdrdne
vaadeldava osakese projektsiooni pindalaga samal tasandil -

mikroskoopilised modteriistad.

o Aerodiinaamiline diameeter d, (raadius r,) — ainest tihedusega

p=10"kg/m’kera diameeter (raadius), mis langeb raskusviljas sama

kiirusega kui vaadeldav osake — osakese inertsi kasutamisel pdhinevad

mooteriistad.

o Stokesi diameeter e. litkuvuse diameeter dg, (raadius 7y ) — sama, mis

aerodiinaamiline diameeter, kuid selle kujuteldava kera tihedus loetakse

vOrdseks osakese ndivtihedusega p,, raskusvéljas voi elektriviljas

litkumise kiiruse modtmisel pohinevad modteriistad.

1.2 Aerosooliosakeste jaotused

Aerosoole, mis koosnevad erineva suurusega osakestest, nimetatakse
poliidispersseteks aerosoolideks. Tavaliselt tekkivad just poliidisperssed aerosoolid.
Aerosoolisiisteemi  kirjeldamiseks piisab monikord {ihest mingis mottes keskmisest
osakeste suurusest. Kuid paljudel juhtudel on vaja informatsiooni osakeste suuruse jaotuse
kohta. Monikord saab osakeste suuruste jaotuse esitada graafiliselt, kuid enamasti ei ole
selline esitus piisav selleks, et téielikult arvuliselt defineerida poliidispersne
aerosoolisiisteem. Sellepédrast on olemas rida matemaatilisi meetodeid, mille abil saab

kirjeldada poliidispersseid aerosoole.
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Koige lihtsam karakteristik erinevate diameetritega osakeste grupi jaoks on koigi

osakeste diameetrite summa, jagatatud nende koguarvuga:

D =1 , (1.2.1)

kus D, on i-nda osakese mingi ekvivalentne diameeter, n — osakeste arv. Sellist suurust

D , himetatakse osakeste keskmiseks diameetriks. Kui aga me kirjutame koikide osakeste

diameetrid nende kasvu jdrjekorras ja leiame sellise diameetri, mis jagab saadud rea

pooleks, siis sellise votte abil defineerime mediaandiameetri.

Eespool nimetatud suurused méédravad osakeste vaadeldava grupi mingis mottes
keskmise asukoha osakeste 14dbimdddu arvteljel, kuid ei anna mingit informatsiooni
osakeste diameetrite jaotuse muude omaduste (jaotuse laius, simmeetria keskpunkti suhtes

jne.) kohta.

Osakeste suuruste jaotust saab esitada histogrammi abil. Sellisel juhul diameetri
skaala jagatakse (tavaliselt vOrdseteks) vahemikeks. Histogramm kujutab endast korvuti
asetsevate ristkiilikute kogumit, kus iga ristkiiliku korgus on vordne osakeste
kontsentratsiooniga, mille diameeter sattub antud vahemikku, ristkiiliku laius vordub
diameetri vahemike laiusega. Kui nende vahemike laiust jarjest vihendada, siis histogramm
laheb iile sujuvaks kdverjooneks, see annab vdimaluse esitada jaotus sujuva kdverjoone
abil. Seda kdverjoont saab kirjeldada mingi funktsiooniga, mille argumendiks on osakeste
ckvivalentne diameeter D,. Kui histogrammi sammaste korgused ehk osakeste
fraktsioonikontsentratsioonid jagada sammaste laiusega, mis on esitatud osakeste diameetri
tthikutes, ja veel ka osakeste kogukontsentratsiooniga, siis ldheb histogramm tilalkirjeldatud

vahemike kokkusurumisel sujuvaks kdverjooneks, mis niilid esitab tdendosuseteooriast

tuntud jaotuse tihedusfunktsiooni.
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Niimodi siis saab aerosooliosakeste jaotust mingi nende ekvivalentse suuruse

(ekvivalentse diameetri D, ) jargi kirjeldada osakeste arvkontsentratsiooni N jaotuse

tihedusfunktsiooniga:

dN

fN(Dp):m

: (1.2.2)

kus dWN on diameetri vahemikku (D,,D,+dD,) kuuluvate osakeste suhteline

arvkontsentratsioon. Selle funktsiooni eksperimentaalseks médramiseks moddetakse

osakeste kontsentratsioonid diameetri 16plikes vahemikes AD, ja jaotust saab esitada
sellisel juhul fraktsioonikontsentratsioonide N, kogumina (vektorina). Pideva funktsiooni

fv(D,) hinnang saadakse vahemike AD , keskpunktide jaoks:

N.
D)y ——*+—. 1.2.3
f N ( p) Z Nl. . ADpi ( )
Arvkontsentratsiooni korval kasutatakse ka osakeste diameetri-, pindala-, ruumala-

ja massikontsentratsiooni diameetri jargi jaotuse tihedusefunktsioone

fr (D), fs(D), f,(D) jaf, (D), mis defineeritakse analoogselt valemiga (1.2.2), néiteks:

dv
fV(D)——V_dD : (1.2.4)

Siin d7V on diameetri vahemikku (D, D +dD ) jddvate osakeste suhteline ruumala Shu

(aerosooli) ruumalaiihikus.

Aerosooliosakeste tekke ja edasise kasvu protsesse mojutab alati terve rida
juhuslikke, tépselt mitteprognoositavaid tegureid, mis enamasti on enam—vdhem vordse
mojuga osakese diameetri véidrtuse madramisel. Normaaljaotushiipoteesi alusel vdiks
arvata, et osakeste suurus allub normaaljaotusele. Normaaljaotus on aga alati defineeritud

argumendi védrtuste vahemikus —oo-st +oo-ni, kuid osakese diameeter ei saa olla
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negatiivne. Diameeter saab omada viartusi O-st kuni +oo-ni, ja sellepdrast osakeste
diameetri normaaljaotus pole printsipiaalselt vdimalik. Diameetri logaritm vOib omada
vaartusi vahemikus (—oo, +oo); voiks arvata, et logD skaalas on osakeste suurusel
normaaljaotus. Arvukad eksperimentaalsed uuringud néditavad, et nii see tdepoolest on.
Sellist jaotust nimetatakse logaritm—normaalseks ehk lithendatult lognormaalseks jaotuseks,

selle tihedusfunktsiooni kirjeldab valem:

fy(ogD,) = = N (1.2.5)

7 -logo,

(logDp —long)2
—2log? o, ’

kus N on summarne arvkontsentratsioon, D, ja o, on geomeetriline keskmine diameeter

ja geomeetriline standardhédlve. Viimane suurus kujutab endast diameetrite logaritmi

standardhilbe antilogaritmi.

Atmosfairiaerosooli osakeste suuruste jaotuste tdhtis eripira on selle multimodaalne
iseloom. Viéga tihti iseloomustatakse osakeste jaotust kolme komponendi abil. Neid
komponente nimetatakse (matemaatilises mottes ebadnnestunult) moodideks. Maismaa
kohal on osakeste jaotusel tavaliselt kolm moodi: nukleatsioonimood (osakeste diameeter
on viiksem kui 0.1 pm), akumulatsioonimood (osakeste diameeter on vahemikus 0.1 um
kuni 1 pm) ja jdme mood (osakeste diameeter on suurem kui 1 pm) (Whitby and Sverdrup,
1980). Ulalkirjeldatud atmosfiiriaerosooli spektri modaalne struktuur on toodud joonisel
1.2.1. Nimetatud moodide definitsioonid pdhinevad osakeste massi- vOi ruumalajaotusel.
Kui moodid méérata arv- vOi pindalajaotuse abil, siis nende piirid voivad erineda

ulaltoodutest.
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Joonis 1.2.1 Atmosféddriaerosoolide tiitipilise multimodaalse struktuuri skeem

Multimodaalse aerosooli osakeste suuruse jaotust voib kirjeldada nlognormaalse

jaotuste summaga:

n N, (logD, —logD,,)’
fy(logD,)) = ’ ex - - , (1.2.6)
! ! ;\/27r-10g0'gi -2log’ o,
kus N; on arvkontsentratsioon, D, — geomeetriline keskmine diameeter ja o, -

geomeetriline standardhilve i-nda lognormaalse moodi jaoks. Ulaldeldu pdhjal on
tavaliselt »n =3. Tihedusfunktsioonid (1.2.) ja (1.2.) on normeeritud summaarse

arvkontsentratsiooni.

Moodid on suhteliselt sdltumatud, s.t. osakeste summaarsed kontsentratsioonid
moodides on omavahel norgalt korreleeritud. PGhjuseks on osakeste erinevad tekkeviisid

erinevate moodide korral. Et jame mood on peaaegu puhas dispersiooniaerosool, teised
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kaks moodi on aga peaaegu puhtakujulised kondensatsiooniaerosoolid, siis vahel

kasutatakse ka osakeste kaheastmelist klassifikatsiooni.

Osakesi, mille 14bimdot on (ligikaudu ) suurem kui 1 pm (supermikroonsed
osakesed), nimetatakse “jamedateks” (coarse), kui samal ajal véiksemaid osakesi
nimetatakse “peenteks” (fine). Peente ja jamedate osakeste allikad ja keemiline koostis on
erinevad. Jimedad osakesed genereeritakse aine mehaanilise purustamise protsessis, nad
koosnevad mulla, meresoola, lendtuha jne materjalist. Nukleatsiooni- ja
akumulatsioonimoodid sisaldavad polemisprotsessides tekkivaid primaarosakesi ja
sekundaarsetest aerosoolainetest (sulfaadid, nitraadid, orgaanilised ained) koosnevaid
osakesi, mis tekivad atmosfddri lisandgaasidest keemiliste reaktsioonide ja jirgneva
nukleatsiooni tulemusena. Kui akumulatsioonimoodi osakeste kontsentratsioon on madal,
aga nukleatsiooniprotsessid (osakeste moodustumine gaasist) on intensiivsed, siis kdige
viiksemate osakeste kiire kondensatsiooniline kasv nukleatsioonimoodis viib selle moodi
16hestumisele. Selle protsessi jooksul moodustub puhas nukleatsioonimood (osakeste
diameetrid on vahemikus 1.5 kuni 20 nm) ja Aitkeni mood (osakeste diameetrid on
vahemikus 20 kuni 100 nm). Osakeste nukleatsioonimoodist akumulatsioonimoodi
tilemineku peamised mehhanismid on koagulatsiooniline ja kondensatsiooniline kasv ning
kasv osakeste pinnal toimuvate kataliiiitiliste keemiliste reaktsioonide saadestuste
ladestumise tottu. Akumulatsioonimoodi osakeste omavaheline koagulatsioon on nii
aeglane protsess, et selle protsessi tottu osakesed ei joua minna jamedasse moodi, enne kui

nad eemaldatakse ohust kuiva ja (v0i) mirja viljasadestumise protsesside poolt.

Nukleatsioonimoodi jdmedama otsa ( D > 80nm ) ja akumulatsioonimoodi osakesed
voivad kasvada mittesadestuvatest pilvedest ja ududest ,,1abi kdies”. Need osakesed vdivad
olla kondensatsioonituumadeks pilve- ja udutilkade moodustamisel. Kui suhteline niiskus
on ligikaudu 100%, on need tilgad suhteliselt stabiilsed, nende eluiga on kiillalt pikk, nii et
tilkades toimuvad absorbeerunud gaasidega keemilised reaktsioonid, mis vdivad viia
mittelenduvate ainete (nditeks sulfaadid) tekkimisele. Pdrast vee aurumist jirelejddnud
osakesed on juba suuremad kui algsed kondensatsioonituumad. Need muutumised voivad

vila kahte moodi moodustamisele suuruste diapasoonis 0.1 kuni 1 um
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(akumulatsioonimoodi  10hustumisele). Vidiksemat nendest moodidest nimetatakse

kondensatsioonimood ja suuremat — tilgamoodiks.

Geograafilise asendiga médratud looduslikud tingimused ja inimtegevuse iseloom
ning intensiivsus madravad osakeste tekke- ja kaomehhanismide vahekorra vaadeldaval
territooriumil, seega ka atmosfédériaerosooli osakeste jaotuse kuju. Selle alusel eristatakse
atmosfédriaerosooli  jérgmisi tiilipe: linna-, mere-, maakohtade-, kontinentaalne
fooniaerosool, vaba troposfddri, polaarne ja korbeaerosool. Edasi on esitatud liihike
iilevaade nimetatud aerosoolitiiiipidee kohta. Ulevaade on tehtud, kasutades J. H. Seinfeld,

S. N. Pandis “Atmospheric chemistry and physics” (429 — 440).

Linnaaerosool  kujutab endast tootmisettevotete ja transpodivahendite poolt
tekitatud primaarosakeste ja eelnimetatud tegurite poolt emiteeritavate heitgaaside
nukleatsioonil ja kondensatsioonil tekkivate sekundaarosakeste segu. Arvjaotuses
domineerivad osakesed, mille diameetrid on vidiksemad kui 0.1 pum, kuid samal ajal
pohiline osa osakeste pinna pindalast on jaotatud diameetrite diapasoonis 0.1 um-ist kuni
0.5 pum-ni. Aerosooli massijaotuses on selgesti eristatavad akumulatsioonimood ja jime
mood. Aerosooliosakeste suurusjaotus on tisna muutlik linna territooriumil. Allikate 1ahedal
(nditeks intensiivse liiklusega tdnava ldhedal) on akumulatsioonimoodi ja Aitken moodi
peente osakeste kontsentratsioon erakordselt suur , kuid see vdheneb kiiresti kaugnemisel
allikast. Osakeste massikontsentratsioon jaguneb enam—vihem vordselt akumulatsiooni- ja
jdmeda moodi vahel enamusel linna territooriumidest. Puhas nukleatsioonimood on esitatud
jaotuses viga ndrgalt, (vilja arvatatud territooriumid, mis on ldhedased pdlemisallikatele),
sest lisandgaaside suure kontsentratsiooni tdttu kasvavad tekkivad osakesed kiiresti Aitkeni

moodi.

Kui puudub kontinentaalsete aerosoolide intensiivne transport, osakesed ookeanide
kohal merelise paritoluga. Nende suurusjaotus on tavaliselt ka kirjeldatav kolme moodi abil
— nukleatsioonimood (osakeste diameeter on vdiksem kui 0.1 pm), akumulatsioonimood
(osakeste diameeter on 0.1 um-ist kuni 0.6 um-ni), ja jime mood (osakeste diameeter on

suurem kui 0.6 um). Jdimeda moodi osakesed, mis esitavad 95% iildisest massist, kuid
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ainult 5 — 10% {ldisest osakest arvust, moodustuvad merevee piisade aurustumise
tulemusel. Merevee piisad tekivad enamasti mullide I6hkemisel voi ka tuule tekkitatud
lainete murdumisel. Peente osakeste tekkeprotsess on sarnane mandriliste aerosoolide

juhuga; ldhteaineks on pohiliselt meretaimede lagunemisel eralduv dimetiitilsulfiid.

Maapiirkondade aerosoolid on moodustatud peamiselt looduslike allikate poolt
antropogeensete allikate mdodduka mdjuga. Arvkontsentratsioon on tavaliselt esindatud
kahe moodiga, miile modaaldiameetrid on ligikaudu 0.02 pm ja 0.08 pum, kuid samal ajal
massijaotuses domineerib jime mood, modaaldiameetriga 7 um iimbruses;
akumulatsioonimood on massijaotuses ndrgalt esindatud, nukleatsioonimood aga ei paista

iildse vélja.

Kontinentaalse = fooniaerosool peamised sisaldab pohiliselt looduslikke
primaarosakesi (nditeks tolm, dietolm, taimevaha) ja sekundaarseid oksiideerumisprodukte.
Sellise aerosooli arvjaotust saab iseloomustada kolme moodi abil, mille modaalsed

diameetrid on ligikaudu 0.02, 0.1 ja 2 um.

Vaba troposfdédri aerosool asub keskmises ja lilemises troposfidris pilvedest
tilalspool. Kuigi ta votab tunduva osa troposfaéri ruumalast, temale eraldatakse suhteliselt
vihe tdhelepanu. Enamus vaba troposfddri osakeste spektri modtmisest on sooritatud kas
korgmigedes voOi laskuvates ohumassides, need tulemused iseloomustavad pohiliselt
keskmist troposfddri. Selle aerosooli arvjaotuse moodid vastavad keskmistele diameetritele

0.01 ja 0.25 um.

Polaarsed aerosoolid moodustavad maa pinna ldhedal Arktikas ja Antarktikas.
Nende kontsentratsioon on viga madal. Nende aerosoolide arvjaotuses domineerib hésti
kitsas mood keskmise diameetriga ligikaudu 0.15 pm. Massijaotuses domineerivad kaks
moodi keskmiste diameetritega 0.75 ja 8 um. On avastatud antropogeensete allikate mdju
polaarsele aerosoolile Arktikas talve ja varakevade jooksul, ja selline ndhtus nimetatakse
arktiliseks vineks (Arctic Haze). Selle perioodi jooksul kasvab tugevasti aerosooli
arvkontsentratsioon. Nukleatsioonimoodi keskmine diameeter on vdrdne 0.05 pm,

akumulatsioonimoodi keskmine diameeter on 0.2 pum. Polaarne aerosool sisaldab
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orgaanilisi osakesi ja sulfaate, mis tulevad keskmiste laiuste saasteallikatest, meresoola

timbritsevast ookeanist ja mineraalset tolmu vastava poolkera pduastest regioonidest.

Korbeaerosoolid eksisteerivad korbete kohal, kuid kantakse horisontaalsete
ohuvooludega ka naaberalade, sealhulgas ookeanide kohale. Nende aerosoolide
suurusjaotuse kuju on moneti sarnane kontinentaalse fooniaerosooli omaga, kuid see sdltub
tugevasti tuule kiirusest. Arvjaotus sisaldab osaliselt kattuvaid moode, mille keskmised

diameetrid on ligikaudu 0.01 pm, 0.05 pm ja 10 um.
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2.MOOTMISTE KORRALDAMISE KIRJELDUS.
KASUTATUD APARATUUR

Atmosfadraerosooli modtmespektrite modtmised toimusid Eesti erinevates kohtades
perioodil 1992 kuni 2001. On tehtud suur hulk liihemaid ja pikemaid (paar nidalat kuni
mitu kuud) atmosféddriaerosooli modtmespektri modteseeriaid; selles uurimistods on
vaadatud ja toddeldatud 15 moodteseeria andmeid. Tdpsem informatsioon mddtmiste

toimumise aegade ja kohtade kohta on toodud tabelis 2.1.

Tabel 2.1. Mooteseeriate ajad ja kohad

Maotmise koht

Mootmise periood

Volumaie + Boisto

Juuni ’92

Oismie

24.11-20.11.1995

Toravere

08.12 -30.12.1993

Toravere + Tahkuse

14.04 — 21.05.1994

Tahkuse 12.10 — 08.11.1994
Tartu 10.12.1994 — 05.02.1995
Tartu 08.06 —30.06.1995

Kellasaare + ToOravere

31.10 - 20.11.1995

Kellasaare + Toravere

24.04 — 15.05.1996

Oismie

07.02 -17.03.1997

Tahkuse + Parnu

19.08 — 18.09.1998

Tahkuse + Viljandi 20.05 - 03.06.1999
Tahkuse 28.03 - 02.05.2000
Tahkuse 20.03 - 16.05.2001
Tahkuse 18.09 —19.11.2001
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Atmostfédriaerosooli mootmespektreid mdddeti unikaalse elektrilise
aerosoolispektromeetri (EAS) abil, mis on ehitatud Tartu Ulikooli keskkonnafiiiisika
instituudis kaheklimneaastase uurimistdd ja arendustdd tulemusena (Mirme et al., 1984,
Kikas et al., 1996, Tammet et al., 2002). EAS on seade aerosooliosakeste suuruste jaotuste

modtmiseks, kusjuures andmed toddeldakse reaalajas.

MOodtmistulemusi voib esitada arv-, diameetri-, pindala- voi ruumalaspektritena kas
fraktsioonikontsentratsioonide vektori voi jaotuse tihedusfunktsiooni védrtuste vektorina.
Jaotuse argumendiks on ekvivalentne diameeter, mis on lihedane Stokesi diameetrile. EAS
on unikaalne tidnu laiale mdodtepiirkonnale osakeste diameetri jargi, korgele ajalisele
lahutusele ja tema voimele tootada osakeste kiiresti ja  laiades piirides muutuva
kontsentratsiooni tingimustes. Peale selle, ta ei ndua kuluvaid materjale ja voib tootada pika

aja jooksul ilma teenindamiseta.

EAS-i koik mehaanilised ja elektroonika sdlmed on monteeritud iihises korpuses,
viljaspool on ainult arvuti ja kaks kaablit — toitekaabel ja signaalikaabel EAS ja arvuti
vahel. Arvuti juhib koiki mddtmisoperatsioone interaktiivse kasutajaliidese kaudu. Ta
teostab tookorralduse parameetrite diagnostikat ja todtleb andmeid reaalaja reziimis.
Diagnostika tulemused, elektromeetrite véljundsignaalide modtmise otsetulemused ja
toodeldud andmed saab salvestada arvuti kovakettale, mis voimaldab edaspidist analiiiisi ja
modtmiste kvaliteedi uurimisi. EAS saab ka iithendada Internet-iga, mis vdimaldab jilgida

seadme korraolekut ja kasutada mddtmiste tulemusi suurel kaugusel.

EAS t66 aluseks on osakeste mddtmespektri modtmise elektriline printsiip.
Osakesed laaditakse elektriliselt unipolaarses ioonatmosfdiris, kus nad omandavad
1abimodddust soltuva laengu ja elektrilise liikuvuse, seejarel mdodetakse osakeste jaotus
litkkuvuse jérgi ja spektrometri matemaatilist mudelit ning kalibratsioonil mééiratud

aparaadimaatriksit kasutades arvutatakse jaotus 1abimdddu jargi — mdotmespekter.

EAS  plokkskeem on esitatud joonisel 2.1. kaks differentsiaalset
litkkuvuseanaliisaatorit (D — analyzer ja E — analyzer) on varustatud kahe erinevat tiiiipi

laaduriga: norga elektrivdljaga e. Difusioonlaadur (D — charger) ja tugeva elektriviljaga
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laadur (E — charger). Kahe erineva laadimisprintsiibi kasutamine tagab spektromeetri
unikaalselt laia mdodtepiirkonna. Silindriliste liikuvuseanaliisaatorite telgsiimmeetrilises
elektrivéljas sadestuvad osakesed vilisele, isoleeritud sektsioonideks jaotatud elektroodile.
Iga sektsioon on varustatud elektromeetriga osakeste poolt iilekantava voolu modtmiseks.
Selline paljukanaline modtesiisteem voimaldab mdota kdik osakesed iiheaegselt, sellepérast
saabki EAS-i kasutada fluktueeruva kontsentratsiooniga aerosooli korral — ta annab iile

mddteaja keskmistatud moonutamata spektri.

Spektromeetri molema moodtekanali sisendis on kérjekujuline laminarisaator
(laminarizer) sisenddohu turbulentsi mahasurumiseks ja eellaadur (discharger) sisenevate

osakeste voimaliku laengu mahavdtmiseks.

EAS-i mdotepiirkond osakeste diameetri jargi on 3 nm kuni 10 um (enne 1998 oli
10 nm kuni 10 pm), see on jagatud 14 fraktsiooniks. Fraktsioonide piirid on jaotatud
iihtlaselt osakeste diameetri logaritmilises skaalas: 0.003, 0.006, 0.01, 0.018, 0.032, 0.056,
0.1,0.18,0.32,0.56, 1.8, 3.2, 5.6 ja 10 um.

Ajaliselt keskmine osakeste mdotmespekter moddeti iga 5 voi 10 minuti jooksul. Kokku oli
mdddetud 78768 modtmespektrit kdikide mddtmisperioodide jooksul, vélja arvatud moned
perioodid. Tépne informatsioon mdddetud modtmespektrite kohta on toodud jargmise

peatiikki esimeses osas.

Osakeste moodtmespektri Ohumassi péritolust sdltuvuse uurimiseks on kasutatud
Ohumasside trajektoore, mis on joonestatud Interneti kaudu tasuta kéttesaadava
atmosfadrimudeli HYSPLIT ja  NOAA (National Oceanic and Atmospheric

Administration) meteoroloogiliste andmete arhiivandmebaasi abil.
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3. UURIMISTOO KIRJELDUS. SAADUD TULEMUSED

3.1 Ulesande piistitus

Selle uurimistdd eesmirk on atmosfddriaerosooli moddtmespektri iseloomu ja
osakeste kogukontsentratsiooni seose uurimine Ohumassi péritoluga, vdttes arvesse
erinevaid maapealseid saasteallikaid, mida Ohumass oma teel iiletab. Saasteallikate
madramiseks tuleb kasutada majandusgeograafia kaarte. Koik kogutud andmed tuleb
statistiliselt toodeldada, kasutades multivariatiivseid statistikameetodeid statistikapaketi

STATISTICA® abil.

3.2 Kogutud andmete kirjeldus

Eesti erinevates kohtades on elektrilise acrosoolispektromeetri EAS abil tehtud suur
hulk liihemaid ja pikemaid modtmespektri mddteseeriaid, mille andmed olid kogutud

erinevasse failidesse. Failide nimekiri on toodud tabelis 3.1.

Tabel 3.1. Kasutatud failide nimekiri.

No Faili nimi Ridade arv
1 Kellasaare24 04-15 05 96.STA 3024
2 Kellasaare31 10-20 11 95.STA 2880
3 N _Oismae24 11-04 12 92.STA 1728
4 N_Toravere08 12-30 12 93.STA 1584
5 N_Volumae+Boisto_juuni_92.STA 1296
6 Oismae07 02-17 03 97.STA 5616
7 Parnul9 08-18 09 98.STA 4320
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8 Tah Vana-Voidu20 05-03 06 99.STA 2160
9 Tahkusel2 10-08 11 94.STA 4032
10 Tahkusel4 04-21 05 94.STA 2736
11 Tahkusel8 09-19 11 01.STA 9072
12 Tahkusel9 08-18 09 98.STA 4320
13 Tahkuse20 03-16 05 01.STA 8352
14 Tahkuse28 03-02 05 00.STA 5184
15 Tartu08 06-30 06 95.STA 3312
16 Tartul0 12 94-05 02 95.STA 8352
17 Toraverel4 04-02 05 94.STA 2736
18 Toravere24 04-15 05 96.STA 3024
19 Toravere31 10-20 11 95.STA 2880
20 Vil Vana-Voidu20 05-03 06 99.STA 2160

Iga fail kujutab endast tabelit, kuhu on sisse kantud mdddetud atmosféddriaerosooli
modtmespektri jdrjestikuste vordsete ajavahemike jaoks moddetud keskmised vddrtused
fraktsioonikontsentratsioonidena. Minule antud faile oli varem andmeanaliitisil kasutatud,
nendesse oli lisatud mitmesuguseid abimuutujaid, pdhimuutujate nimed olid ka
sdandardiseerimata. Mul tuli failid puhastada abimuutujatest, standardiseerida

pohimuutujate nimed ja liita tabelis 3.1 nimetatud failid iiheks suureks andmefailiks.

Et osa faile sisaldasid 5—minuti keskmisi spektreid, teine osa aga 10 minuti
keskmisi, siis tuli viie minuti andmed kahekaupa keskmistada, et saada tihendatud faili
jaoks iihtne ajaskaala. Selleks kasutasin programmeerimiskeeles Statistica Basic kirjutatud

programmi.
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Uhendatud andmefail sisaldab 24 muutujat, mille nimed on DATE, TO TIME,
AIRCODE, ORIGIN, POL1-POL6 ja F1-F14.

DATE néditab modtmise kuupdeva. TO TIME méédrab kiimneminutiliste
modteperioodide 10pphetke kellaaja. Ja muutujad FI1-F14 sisaldava osakeste
mootmespektri vektori komponente — need on arvkontsentratsioonid tilalkirjeldatud EAS
fraktsioonide jaoks. Enne 1998. a. tehtud mddteseeriatele vastavates ridades on F1 ja F2
tithjad, sest sel ajal oli EAS modtepiirkonna alumine piir 10 nm; hilisematel andmetel on

lisaks veel kaks fraktsioonikontsentratsiooni peenemate osakeste jaoks.

Kaks muutujat — AIRCODE ja ORIGIN lisasin faili 6humasside péritolu ja
iseloomu maidratlemiseks. Selleks kasutasin dhumasside trajektoore, mis on joonestatud
Interneti kaudu tasuta kéttesaadava atmosfddrimudeli HYSPLIT ja NOAA (National
Oceanic and Atmospheric Administration) meteoroloogiliste andmete arhiivandmebaasi

abil (néidistrajektoor on toodud joonisel 3.1, kokku oli joonistatud 456 trajektoori).
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NOAA HYSPLIT MODEL
Backward trajectories ending at 12 UTC 16 Feb 97
CDC1 Meteorological Data

Source % at 58.52N 2492E

hPa
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ke

0o 0o 0o 0o
02/16 02/15 02/14 02/13
Job D 292708 Job Start: Tue Jan 20 08:53:55 GMT 2004
lat.; 58,52 lon. 2492 hagts: 500, 1200 m AGL

Trajectory Direction: Backward Curation: 96 hrs
Wertical Motion Caleulation Method: Model Verical \elocity
Produced with HYSPLIT from the NOAA ARL Website (hitp:/iwwwe.arl.noaa.goviready’)

Joonis 3.1 Oismie 07.02 — 17.03.1997 kampaania iihe pieva jaoks joonistatud trajektoor

ORIGIN maédrab ohumasside tiiiibi ja tal voib olla kolm vdimalikku kodeeritud

vaartust:

2 — modifitseerunud mereline (modified maritime) Shumass — on liikunud
vahemalt kolm pdeva viimasest neljast mere kohal, kuid tuli Eestisse maa poolt voi

piki rannikut;
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3 — modifitseerunud kontinentaalne (modified continental) 6humass — on liikunud
vahemalt kolm pdeva viimasest neljast maa kohal, kuid tuli Eestisse mere poolt voi

piki rannikut;

4 - kontinentaalne (pure continental) dhumass — selline 6humass, mis on litkunud

nelja pdeva jooksul maa kohal ja tuli Eestisse maa poolt.

Muutuja AIRCODE méérab suuna, millest on saabunud Shumass, ja tal voib olla
jargmised kolm kood-véértust:

1 — arktiline Shumass — kontinentaalne arktiline Shumass (KAO) formeerub

Arktiliste merede ja saarte jii kohal, mereline (MAQO) aga Pdhja-J4imere lidineosa

kohal;

2 — polaarne dhumass — kontinentaalne polaarne dhumass formeerub Euraasia
mandri kohal, sageli kas KAO-st vdi MAO-st. Mereline polaarne Shumass

moodustub Atlandi ookeani pohjaosa kohal;

3 — troopiline Ohumass — troopiline kontinentaalne Ohumass formeerub
subtroopiliste ja troopiliste rajoonide kohal Pohja—Aafrikas, Vdike—Aasias, Iraani
ja Afganistani territooriumi kohal, PGhja—Kaukaasia, Alam—Volgamaa ja Kaspia-
ddresete steppide ning poolkdrbete, ka Kasahstani, Usbekistani ja Turkmeenia

territooriumi kohal.

Muutujad POL1 — POL6 méédravad oOhusaaste allikate tiilipe, mis on méiératud,
kasutades joonestatud trajektoore ja majandusgeograafia kaarte. Need kuus muutujat

omavad jargmisi véartusi:
1 — must metallurgia,
2 — véarviline metallurgia,

3 — alumiiniumit6dstus,
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4 — naftatdotlemine,
5 — keemiatoostus,
6 — tseluloosi- ja paberitodstus.

Selliste kogutud andmete alusel saab uurida mdotmespektri iseloomu seost
ohumassi péritolu ja selle massi tiiiibiga (mereline vdi mandriline), s.t. sdltuvust {ihelt poolt
muutujate AIRCODE ja ORIGIN ning POL1-POL6 ja teiselt poolt spektrit
iseloomustavate muutujate FI1-F14 vahel. Need andmed tuleb toddelda, kasutades

olemasolevat interaktiivsete statistikaprogrammide paketti STATISTICA®.

3.3 Peakomponentide meetodi kirjeldus. Faktoranaluiusi kirjeldus

Multivariatiivse statistilise analiilisi korral iseloomustatakse objekte mingi arvu otse
mdddetavate tunnustega (muutujatega), mis on tavaliselt omavahel korreleeritud. Nende
tunnuste n—modotmelises ruumis on objektid jaotatud mittehomogeenselt ja
mitteisotroopselt. Nende tunnuste lineaalkombinatsioone (ilma vabaliitkmeta) nimetatakse
tuletatud tunnusteks ja interpreteeritakse nagu koordinaattelgede poordeid n—-mdotmelises
ruumis. Kui poorded teostada nii, et {iks uutest tunnustest omab maksimaalselt voimalikku
dispersiooni hajutatud objektide kogumis (s.t. ta kirjeldab suurimat osa objektide
hajuvusest), ja koik iilejddnud tuletatud tunnused ei ole korreleeritud esimesega ja
omavahel (s.t. vastavad teljed n—-modtmilises ruumis on omavahel risti) ja iga jirgmise
tunnuse dispersioon on véiksem kui eelmise tunnuse dispersioon, kuid suurem kui jargmise
tunnuse dispersioon, siis neid uusi tunnuseid nimetatakse antud tunnuste hulga
peakomponentideks. Peakomponentide arv on vdrdne originaaltunnuste arvuga.
Peakomponentide médramise tdhendus seisneb selles, et sageli esimesed nendest on
suurused, mis fiilisiliselt médravad objektide statistilise kditumise, kuid neid pole vdimalik

otseselt moota.
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Matemaatiliselt on peakomponendid tunnuste hulga korrelatsioonimaatriksi
omavektorid vaadeldava objektide hulga jaoks. Peakomponentide dispersioonid on
korrelatsioonimaatriksi omavéértused. Sel viisil peakomponentide meetod ja temaga
tihedalt seotud faktoranaliiis oma olemuselt uurivad korrelatsioonimaatriksite sisemist

struktuuri.

Korrelatsioonimaatriksite struktuuri analiilisil kasutatakse kdige sagedamini kahte

lahenemisviisi, mis moningas mottes on sarnased, kuid neil on erinevad eesmaérgid.

Uks nendest on peakomponentide meetod Pearsoni (Pearson, 1901) ja Hotellingu
(Hotelling, 1933) jérgi, ja teine on faktoranaliilis, mis meetodina on tekkinud Spearmani

toodes (Spearman, 1904, 1926).

Faktoranaliiiisi aluseks on eeldus (oletus), et objektide hajuvuse pdhilise osa saab
kirjeldada mdningase arvu k <n faktorite—tunnuste abil, kuid sel juhul on alati olemas
véike hajuvuse osa, mis jdéb kirjeldamata. Siin pohiline kasu seisneb selles, et objekte saab
kirjeldada véiksema arvu tunnustega. On olemas mitu meetodit faktorite eraldamiseks.
Lihtsaim ja koige sagedamini kasutatav nendest on see meetod, milles faktoritena

moistetakse teatud arvu esimestest peakomponentidest.

Peakomponentide meetodi kasutamisel reeglina ie piistitata eelnevalt mingeid
hiipoteese moddetud muutujate korrelatsioonide pohjuste kohta. Parast peakomponentide
leidmist muidugi selgub, et on olemas teatud viike arv peakomponente, mis on mdddetud
tunnustega tugevasti korreleeritud; iilejidnute korrelatsioon nende tunnustega on nork.
Faktoranaliiiisi kasutamisel eeldatakse juba algselt, et mdoddetud muutujate vahelised
korrelatsioonid on seletavad teatud véikese arvu sisemiste, mittemdddetavate muutujate
(faktorite) olemasoluga, millega mdddetud muutujad on tugevasti korreleeritud. Need
faktorid kirjeldavad objektide sisemist struktuuri, modddetud tunnused on faktorite

fraktsioonid, mille tottu nad on ka omavahel korreleeritud.

Ulalbeldust on selge, miks faktoritena vdib kasutada esimesi peakomponente.
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Nende mdlema meetodi korral kas komponendid (komponentanaliiiisis), voi
faktorid (faktoranaliilisis) tuletatakse nagu muutujate kaalutud summad. Praktikas
faktormudel annab voOimaluse adekvaatselt arvutada vélja suhteliselt suure arvu

vaadeldavate muutujate vahelised korrelatsioonid vdhema arvu lihtsamate faktorite kaudu.

Peakomponentide meetodi rakendamisel saab peakomponentide vairtused tépselt
arvutada, sest nende ja originaaltunnuste véértuste vahel on olemas iliks—iihene vastavus.
Faktoranaliiiisis aga faktorite véértusi ei saa hinnata tavalises statistilises mdttes.
Faktoranaliiiisi korral voib hindamise protsessi vaadata kahejargulisena. Alguses hinnatakse
faktorne struktuur; selle all mdistetakse vajalikku faktorite arvu selleks, et seletada
korrelatsioone muutujate vahel, ja muutujate faktorkoormusi (faktor loadings). Oma
olemuselt on faktorkoormused korrellatsioonikoefitsiendid faktorite ja originaaltunnuste
vahel. Faktorkoormuste jédrgi saab otseselt hinnata originaaltunnusi faktorite
lineaarkombinatsioonina, kuid siin seos ei ole iiks—iihene, alati jadb mingi juhuslik

jadkliige, mille vadrtust ei saa tapselt médrata.

Faktoranaliiiisis kasutatakse alati normeeritud muutujaid, mille keskvédrtus on
vordne nulliga ja standardhdlve on vordne iihega. Normeeritud muutujad arvutatakse

valemi

=M (3.3.1)

Oy

abil, kus x_ on originaaltunnuse x keskvéirtus ja o on selle standardhélve.
Sel juhul normeeritud originaaltunnused avaldatakse faktorite f, jérgi valemi

k
z=Na.f +A, . (3.3.2)
i ijJ j i

j=1

abil, kus koefitsiendid a,on faktorite koormused ja nad on vdrdsed

korrellatsioonikoefitsientidega i—nda normeeritud tunnuse ja j-nda faktori vahel; A, on

juhuslik jadkliige, mis on pdhjustatud modtmiste ebatdpsusest ja tunnuse spetsifikatsioonist.
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Koormuste ruutude summat antud originaaltunnuse jaoks nimetatakse selle tunnuse
kommunaliteediks, see néitab, milline antud tunnuse hajuvuse osa on seletatav koikide

valitud faktorite abil. Tunnuste kommunaliteet arvutatakse valemi

h=Ya; . (3.3.3)

abil.

Koormuste ruutude summa antud faktori jaoks osutub vordseks antud faktori

dispersiooniga ehk korrellatsioonimaatriksi j-nda omavéirtusega. Faktorile vastava

dispersiooni saab arvutada valemi:

s =3a>. (3.3.4)

abil. Faktorite dispersioon néitab, millise originaaltunnuste arvuga ekvivalentselt antud

faktor kirjeldab objektide hajumist.

Pérast seda, kui on kirjeldatud faktorne struktuur, jidb hinnata faktorite véartused
valimi individuaalsete liikmete (objektide) jaoks. On olemas kaks meetodit, mis
voimaldavad seda teha, iiks on Thomsoni meetod (Thomson, 1936, 1951) ja teine on

Bartletti oma (Bartlett, 1937).

Meie konkreetsel juhul on originaaltunnusteks osakeste
fraktsioonkontsentratsioonid, objektideks on mdddetud aerosoolispektrid (14 muutuja
vaartuste kogum). Uurimistdd ja faktoranaliiiisi rakendamise eesmirk on leida spektri

objektiivne fiilisikaline struktuur erineva péritoluga 6humasside jaoks.
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3.4 Faktoranalusi kasutamine kaesolevas uurimistoos

Antud uurimisto0s faktoranaliiiisi teostamiseks on kasutatud statistilise analiiiisi
programmide paketti STATISTICA. Faktoranaliilis ja peakomponentide analiiiis on iiks

selle programmide paketi moodul.

3.4.1 Faktoranalliusi mooduli kirjeldus

See moodul sisaldab suurt statistikute ja faktoranaliilisi meetodite valikut laiendatud
diagnoosivdimalustega ja laia valikuga analiilisi tulemuste graafiliseks esitamiseks nende
hindamise ja interpreteerimise eesmérgil. Siin vdib teha peakomponentide analiilisi ja
peafaktorite analiiiisi andmete hulgaga, mis sisaldavad kuni 300 muutujat. Véljastatavad
tulemused sisaldavad omavédartusi (tavalised, kumulatiivsed ja suhtelised), faktorite
koormusi ja faktorite vairtuste koefitsiente (mida saab lisada esialgsete andmete faili sisse
vOi vaadata ja muuta interaktiivses reziimis), ja veel monesid rohkem spetsiifilisi
statistikuid ja diagnoosiandmeid. Kasutaja saab rakendada jargmisi faktorite
pooramismeetodeid: varimaks, bikvartimaks, kvartimaks ja ekvimaks (normaliseeritud voi
esialgsete faktorite koormuste jaoks). Faktoreid saab vaadeldada ka visuaalselt, kasutades
selleks kahe- voi kolmemddtmelisi hajuvusdiagramme, histogramme, lineaarseid graafikuid
jne. Pédrast seda, kui faktorid on médratud, saab kasutaja arvutada korrelatsioonimaatriksi
selleks, et hinnata faktormudeli kooskolastatust kasutades selleks
jadkkorrelatsioonimaatriksi analiilisi (v0i dispersiooni- v0i kovariatsioonimaatriksi
analiiiisi). Sisendina saab kasutada nii esialgseid andmeid kui ka nende andmete

korrelatsioonimaatriksit.
3.4.2 Mooduli rakendamine

STATISTICA kasutamisel valitakse faktoranaliilisi moodul STATISTICA Module
Switcher. Faktoranaliilisi aknas tuleb valida muutujad (Variables), mida pérast kasutatakse
faktoranaliiiisis, ja veel ka midrata moddetud spektrite — faili ridade (Cases) valiku

tingimused konkreetse analiiiisi jaoks (Case Selection Conditions). Muutujateks valitakse

F1-F14; ridade valiku tingimused méddratakse muutujate AIRCODE, ORIGIN ja POL1-
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POLG6 erinevate vairtuste abil selleks, et uurida osakeste mdotespektri sdltuvust dhumassi
péritolust. Kui see kdik on miiratud, siis saab valida faktorite eristamise meetodi (Define
Method of Extraction), milleks siin oli valitud peakomponentide meetod (Principal
components). Sellel etapil saab veel mdiirata eristavate faktorite maksimaalse arvu
(Maximum no. of factors) ja Korrelatsioonimatriksi omavdirtuse minimaalse védrtuse
(Minimum eigenvalue). Viimati nimetatud valik tehti esialgu Kaiseri kriteeriumi alusel
(Kaiser, 1960), mille puhul siilitatakse ainult need komponendid, mille omavédértus on
suurem kui tiks. Selle kriteeriumi eelis on selles, et selle kasutamisel jddvad ainult kdige
tdhtsamad faktorid, ja kdrvaldatakse need faktorid, mis ei oma praktilisust tdhtsust. Seda
kriteeriumi saab kasutada, kui muutujate arv on viiksem kui 30, ja komunaliteedid
(communalities) on vdiksemad kui 0.70. Kommunaliteet on originaalse muutuja ja koikide
faktorite vaheliste korrelatsioonikoefitsientide ruutude summa — s.t. ta maérab, millise osa
antud tunnuse hajuvusest osa kirjeldavad faktorid. Kaiseri kriteerium osutus siiski liiga
tugevaks; mootmespektri struktuuri detailsemaks kirjeldamiseks osutus otstarbekamaks
lubada omavééirtuse miinimumina 0.7; faktorite maksimaalne arv oli valitud 5, selleks, et
pohjalikult kirjeldada aerosooli spektri modaalne struktuur, sest erineva péritoluga
ohumassi puhul aerosooli spektrites ilmuvad aerosooli osakeste jaotuse lisamoodid, ja siin
juba ei saa vaadeldada aerosoolistruktuur kolmemodaalsena, nagu see on mereaerosooli
puhul. Selleks, et parandada faktorite interpretatsiooni vdimalust, kasutati ka faktorite
pooramist, konkreetselt normeeritud koormuste maksimaalse dispersiooni meetodil

(Varimax normalized).

Varimax faktorite pooramise protseduur oli pakutud Kaiseri poolt lihtsama ja
interpreteeritud struktuuri leidmiseks, ja podramise eesmérk on selles, et ta maksimiseerib
uue faktori dispersiooni, ehk muutlikkuse, ja minimiseerib hajuvuse tema timber. Varimax,
ehk maksimaalse dispersiooni algoritm seisneb selles, et ta poorab faktorite teljed nii viisi,
et faktorite koormuste dispersioon igal teljel tuleb maksimaalne. Geomeetria keeles see
tdhendab, et faktori telg suunatakse n-ruumis nii, et moned muutujad omavad
maksimaalselt suured koormused selles faktoris ja madalad koormused teiste faktorite

puhul. Selline vote teeb saadud faktorite interpritatsiooni lihtsamaks.
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Selle t66 tulemusena on saadud erinevad faktorkoormused muutujate AIRCODE,
ORIGIN ja POLI-POL6 erinevate vairtuste puhul. Jargmiseks etapiks on nende
faktorkoormuste esitamine graafikutena ja proovimine defineerida antud faktorite

fuusikaline sisu.

3.4.3 Moodetud kontsentratsiooni maaramine, kasutades teised STATISTICA

voimalused

Saadud faktorid kirjeldavad aerosooli osakeste spektri objektiivset struktuuri.
Spektri struktuur on meil niiiid esitatud faktorkoormustegraafikute abil, mille peal on
joonistatud erinev moodide arv. Spekter ise peaks olema esitatud moodide lineaarse
superpositsioonina, ehk moodide summana. Uldtunnustatud hiipoteesi pdhjal vdib viita, et
tegemist on erinevate tekkeviisidega lognormaalselt jaotunud spektrikomponentidega. Viie
moodi méadramine keskmises spektris ainult 14 fraktsioonikontsentratsiooni kaudu on
voimalik vaid modaalstruktuuri graafikutelt leitava lisinfo kasutamisel komponentide
keskpunktide ja laiuse kohta. Selle {ilesande lahendamist ei vdimaldanud minu kdsutuses
olnud ajaressurss. Faktoritega maiddratud moodide osakeste arvkontsentratsiooni
ligikaudseks madramiseks kasutame STATISTICA teisi voimalusi. Basic Statistics mooduli
rakendamisel on leitud fraktsioonide keskmised kontsentratsioonid kdigi kasutatud
valikukriteeriumide korral, mille abil faktorite koormuste graafikutele on joonistatud
keskmise fraktsioonikontsentratsiooni kdverad. Nende kdverjoonte abil saame médrata
ligikaudse kontsentratsiooni iga moodi jaoks, jaotades faktorite kattuvates punktides

vastava fraktsioonikontsentratsiooni moodide vahel “silma jérgi”.
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4.SAADUD TULEMUSTE ANALUUS

Analiiiisi esimesel etapil liigitati kdik mdoddetud spektrid muutujate AIRCODE ja
ORIGIN vidrtuste erinevate kombinatsioonide alusel. Kombinatsioonid, mis oli valitud, on

esitatud tabelis 4.1.

Tabel 4.1 Muutujate AIRCODE ja ORIGIN kombinatsioonid

Nr | Muutujate kombinatsioonid Kirjeldus

1 A MM arktiline dhk, modifitseerunud mereline dhumass

2 A MC arktiline dhk, modifitseerunud kontinentaalne 6humass
3 A PC arktiline dhk, kontinentaalne dhumass

4 P MM polaarne 6hk, modifitseerunud mereline Ghumass

5 P MC polaarne 6hk, modifitseerunud kontinentaalne dhumass
6 P PC polaarne ohk, kontinentaalne dhumass

7 T MM troopiline ohk, modifitseerunud mereline Shumass

8 T MC troopiline dhk, modifitseerunud kontinentaalne 6humass
9 T PC troopiline 6hk, kontinentaalne dhumass

Nende pohjal on saadud jirgmised faktorkoormuste soltuvuse fraktsioonsetest
arvkontsentratsioonidest. Enamuse nende kombinatsioonide jaoks méérati viie
varimax-pooratud faktori koormused originaalmuutujatele — osakeste

fraktsioonikontsentratsioonidele. Uhe kombinatsiooni (aktiline &hk, kontinentaalne
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ohumass) korral oli ridu failis liiga vdhe faktoranaliilisi jaoks; kahe kombinatsiooni

(arktiline ohk, modifitseeritud kontinentaalne dhumass; troopiline 6hk, mereline Shumass)

korral ei olnud koormuste pilt selgesti interpriteeritav.

Arctic air, modified maritime aerosol
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Joonis 4.1 Arktiline 6humass, modifitseerunud mereline aerosool

Puhas mereline aerosool moodustab klassikalise kolme—modaalse struktuuri. Siin
aga on selgesti véljendunud neljamodaalne struktuur, hésti on ndha akumulatsioonimood,
nukleatsioonimood on 16hestud kaheks: puhas nukleatsioonimood ja Aitkeni mood. Jameda
moodi kaheks I6hestumine voib olla aparatuurne effect — EAS kalibratsioon viimas kahe
fraktsiooni piires on seni ebakindel vastavate kalibratsiooniaerosoolide puudumise tottu.
Arktilised dhumassid tulevad Eestisse lile Soome metsade, sellepérast nad ei sisalda véga
palju akumulatsioonimoodi osakeseid, kuid siin on esitatud niklatsioonimoodi osakeste

suure arvu olemus.
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Polar air, modified continental aerosol
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Joonis 4.2 Polaarne 6humass, modifitseerunud kontinentaalne aerosool

Polaarse 6hu, modifitseerunud kontinentaalse aerosooli puhul voib jilgida huvitavat
efekti: diameetri vahemikus 3 — 100 nm on selgesti eristunud kolm moodi. Kolmanda
faktori poolt esitatava moodi tekkemehhanism vajab ldhemat uurimist — kas on tegemist
Aitkeni moodi ldhestumisega vOi on see erakordselt viikestest osakestest koosnev
kondensatsioonimood. Vidga selgesti eristuv puhas nukleatsioonimood kajastab ilmselt
polaarse Shumassi korral sagedasti esinevaid nukleatsioonipuhanguid. Jime mood on

esitatud viga norgalt.
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Polar air, modified maritime aerosol
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Joonis 4.3 Polaarne 6humass, modifitseerunud mereline aerosool
Polaarse  6hu, modifitseerunud merelise aerosooli puhul on puhas

nukleatsioonimood esindatud véga norgalt (kui sellest iildse rddkida saab). Sellel juhul
tulevad Ohumasside trajektoorid iile industriaalsete regioonide, ja uute osakeste
moodustamise protsess on maha surutud. Siin ilmnevat tugevat korrelatsiooni puhta
nukleatsiooni- ja jimeda moodi vahel saab tdlgendada aparatuuri efektina: ilmselt
aparaadimaatriks ei suuda tiielikult elimineerida viikeste osakeste poolt kdige suurematele
osakestele vastavates modtekanalites pohjustatud signaali. Kolmanda faktori poolt esitatava

moodi péritolu on sama problemaatiline nagu polaarse Ohumassi, modifitseerunud

kontinentaalse aerosooli korral.
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Joonis 4.4 Polaarne 6humass, kontinentaalne aerosool

Polaarse oOhumassi, kontinentaalse aerosooli puhul pédris hasti viljendunud
nukleatsioonimood, mis on 18hestunud kaheks: puhtaks nukleatsioonimoodiks ja Aitkeni
moodiks. Akumulatsioonimood on ka IShestunud kaheks moodiks: kondensatsiooni- ja
tilkade moodid. Jime mood on esindanud védga ndrgalt. Problemaatiline on siin neljas factor
— kas on tegemist mingi lokaalse allika poolt genereeritud véga iseloomuliku kitsa

jaotusega aerosooliga vOi on see “statistiline vale”. Problem védrib easiest uurimist.
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Tropic air, modified continental aerosol
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Joonis 4.5 Troopiline humass, modifitseerunud kontinentaalne aerosool

Selle Ghumassi korral on histi esitatud viie-modaalne struktuur. Nukleatsioonimood
on |dhestunud kaheks: puhaks nukleatsioonimoodiks ja  Aitkeni moodiks.
Akumulatsioonimood on ka 1dhustunud kaheks moodiks: kondensatsiooni- ja tilkade
moodid. Raskesti on seletatav ilmnenud korrelatsioon kondensatsioonimoodi (14bimdddu
vahemik (~ 100 — 130) nm) ja (1 — 3) um l4bimdddu vahemikku jddvate osakeste

kontsentratsioonide vahel.
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Tropic air, pure continental aerosol
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Joonis 4.6 Troopiline Shumass, kontinentaalne aerosool
Troopilise Ohumassi, kontinentaalse aerosooli korral on eriti selgesti, laias
1abimdddu vahemikus esindatud jime mood. See on ilmselt pdhjustatud pinnase tuule-

erosioonist neil kontinentaalsetel aladel, mille kohalt Shumassid pirinevad. Ulejidénud neli

moodi kujutavad endist ilmselt I6hestunud nukleatsiooni- ja akumulatsioonimoode.
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Analiitisi jargmisel etapil {ritati avastada majandustegevuse eelvaadeldud
kombinatsioonidele, kasutades POL1-POL6 viirtuseid. Selle rakendamisel on saadud
jargmised tulemused: iseloomu mdju atmosfaédriaecrosooli modtespektri struktuurile. Selleks

liigitati moddetud spektrid muutujate POL1-POL6 vidartuste kombinatsioonide alusel.

Arctic air, modified continental aerosol
Chemistry, paper and wooden industry pollution
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Joonis 4.7 Arktiline Ohumass, modifitseerunud kontinentaalne aerosool; keemia-,

tselluloosi- ja pabertdostuse poolt tehtud saasted

Arktilise dhumassi, modifitseerunud kontinentaalse aerosooli puhul on joonisel 4.7
ndidatud saasteallikate korral ndha viiemodaalne struktuur, nukleatsioonimood on
16hestnuud kaheks moodiks: puhas nukleatsioonnimood ja Aitkeni mood, kusjuures need
kaks moodi sisaldavad védga suure arvu osakesi (selle moodi puhul on keskmised
fraktioonikontsentratsioonid suhteliselt suured). Akumulatsioonimood on ka 16hestunud
kaheks, kondensatsioonimoodiks, mis sisaldab natuke vdhem osakesi kui puhas

nukleatsioonioonimood (seda niitab keskmise fraktsioonikontsentratsiooni graafik);
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tilgamoodi osakeste arvkontsentratsioon on tunduvalt vdiksem kui kondensatsioonimoodi
oma; iseloomulik on siin see, et tilgamoodis on esindatud tavalisest tunduvalt suuremad
osakesed. Pohjuseks voib olla udu (sudu) sage esinemine neil pdhjapoolsetel toostusaladel

ja kaoprotsesside suhteline aeglus. Jime mood on siin esindatud viga norgalt.

Nagu eespool mainitud, ei olnud Shumasside tiitibi A MC korral {ihendfaili kdiki
vastavaid ridu arvestav faktorkoormuste pilt selgesti inerpreteeritav, niitid konkreetseid
saasteallikaid arvestava valiku korral saime aga interpreteeritava pildi. Siin antud juhul
ilmselt avaldub saasteallikate iseloomu mdju osakeste spektrile.

Arctic air, modified maritime aerosol
Chemistry, paper, wooden and petroleum industry pollution
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Joonis 4.8 Arktiline 6humass, modifitseerunud mereline aerosool; keemia-, tselluloosi-,

pabertddstuse ja naftatootlemise poolt tehtud saasted

Arktilise 6humassi, modifitseerunud merelise aerosooli (A MM) puhul on joonisel
4.8 nididatud saasteallikate korral ndha viie-modaalne struktuur, mis on selgemini
véljendunud kui A_ MM koiki ridu arvestaval juhul (joon. 4.2). Nukleatsioonimood on siin

selgesti 10hestunud kaheks moodiks: puhas nukleatsioonnimood ja Aitkeni mood, kusjuures
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osakeste kontsentratsioon esimeses on palju vdiksem kui teises. Kolmandale faktorile
vastava moodi péritolu on raskesti selgitatav; see on ilmselt vastav neljandale moodile
joonisel 4.2, olles kergelt nihutatud suuremate ldbimodtude suunas. Siin voib olla tegemist
Aitkeni moodi IGhestumisega kaheks. Véga hésti on esindatud akumulatsioonimood, samuti

ka jaime mood.

Polar air, pure continental aerosol
Chemistry industry and ferrous metallurgy pollution
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Joonis 4.9 Polaarne dhumass, kontinentaalne aerosool; keemiatddstuse ja must metallurgia

poolt tehtud saasted

Polaarse Ohumassi, kontinentaalse aerosooli (P_PC) korral ei Onnestunud
identifitseerida saasteallikate iseloomu mdju spektri modaalstruktuurile. Seda néitab
modaalstruktuuri pildi peaaegu tdielik kokkulangevus joonistel 4.3 ja 4.9, kuigi keskmise

spektri pildis on erinevusi. Kui vaadelda iga saasteallika moju eraldi, on pilt sama.
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Tropic air, modified continental aerosol
Chemistry and petroleum industry, ferrous metallurgy pollution
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Joonis 4.10 Tropiline 6humass, modifitseerunud kontinentaalne aerosool; keemiatddstuse,

naftatodtlemise ja must metallurgia poolt tehtud saasted

Troopilise Ohumassi, modifitseerunud kontinentaalse aerosooli (T_MC) puhul
avaldub joonisel 4.10 ndidatud saasteallikate moju selles, et esimesed kolm moodi on
nihkunud viiksemate diameetrite suunas, vOrreldes T MC totaalse pildiga joonisel 4.4,
akumulatsiooni- ja jime mood on aga nihutatud suuremate diameetrite suunas. Aitkeni
moodi, teisele faktorile vastava, esialgu serlgusetu péritoluga moodi ja
akumulatsioonimoodi osekeste suhteliselt kdrged arvkontsentratsioonid selgitavad puhta
nukleatsioonimoodi osakeste madala kontsentratsiooni pdhjuse neis saastunud Shumassides

— suured osakesed “soovad dra” nukleatsioonil tekkivad nanoosakesed.

Koigi graafikute alusel on tehtud proov hinnata aerosooli spektrite osakeste

fraktsioonikontsentratsioone, tulemused on kantud jérgmisse tabelisse:
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ATMOSFAARIAEROSOOLI MOOTMESPEKTRI ISELOOMU JA
OSAKESTE KOGUKONTSENTRATSIOONI SEOSE UURIMINE
OHUMASSI PARITOLUGA

Anna PugatSova
KOKKUVOTE

Mirksdnad: ATMOSFAARIAEROSOOL, AEROSOOLI OSAKESTE SUURUSTE
SPEKTER, MULTIVARIATIIVNE ANALUUS

Keywords: ATMOSPHERIC AEROSOL, AEROSOL SIZE SPECTRUM,
MULTIVARIATE ANALYSIS

Selle uurimistdd eesmérgiks oli atmosfdériaerosooli modtmespektri iseloomu ja
osakeste kogukontsentratsiooni seose uurimine Ohumassi tliibi ja pdritoluga, samuti

ohumassi trajektoori alla jddvate antropogeensete saasteallikate iseloomuga.

To66 alguses on toodud aerosooli definitsioon ja selle pdhikarakteristikute kirjeldus.
Lihemalt on kisitletud atmosfdiriaerosooli tiilipe ja selle aerosooli spektri seniste
uurimistodde pdhjal {ildtunnustatud modaalset struktuuri. Edasi on toodud aparatuuri ja

t60s kasutatud andmete mdotmise metoodika kirjeldus.

T66s on kasutatud Eesti territooriumil mitmes erinevas kohas ajavahemikus 1992 —
2001 toimunud viieteistkiimne mone nddala kuni mone kuu pikkuse modtmekampaania
jooksul kogutud atmosfédériaerosooli modtmespektreid (kokku 78768 kiimneminutilise
modteaja keskmist spektrit), mis on tehtud unikaalse elektrilise aerosoolispektromeetri
(EAS) abil. See seade on vilja tootatud Tartu Ulikooli aeroelektrilaboris 20 aasta uurimis-

ja arendust6d tulemusena (Mirme jt., 1984 ja Kikas jt., 1996, Tammet jt., 2002). EAS
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kujutab endast seadet, mis on mdeldud reaalajas aerosooliosakeste suurusejaotuse ehk
modtmespektri, s.t. osakeste arvu, diameetri, pindala vdi ruumala jaotuse modtmiseks
nende suuruse jirgi (ekvivalentse diameetri jirgi, mis on lihedane Stokes'i diameetrile).
EAS on unikaalne tdnu osakeste diameetri laiale mddtepiirkonnale, suurele ajalisele
lahutusvdimele ja vdimalusele tootada osakeste siistemaatiliselt voi juhuslikult muutuva
kontsentratsiooni tingimustes. Ja veel: EAS ei ndua kuluvaid materjale ja voib to6tada pika

aja jooksul ilma igasuguse teeninduseta.

Nimetatud kampaaniate jooksul kogutud andmete baasil osutus voimalikuks
analiiiisida aerosooliosakeste mdotmespektri soltuvust Ohumassi péritolust, kasutades
multivariatiivseid statistilisi meetodeid. Ohumassi tiilip ja péritolu ning saasteallikate
iseloom méérati Interneti kaudu tasuta kdttesaadava atmosfadrimudeli HY SPLIT ja NOAA
(National Oceanic and Atmospheric Administration) meteoroloogiliste andmete
arhiivandmebaasi abil; trajektooride alla jddvate saasteallikate iseloom maidrati

majandusgeograafia kaarte kasutades.

Spektri fiilisikaliselt objektiivselt eksisteeriva modaalse struktuuri selgitamiseks on
kasutatud faktoranaliilisi meetodit, kusjuures faktoriteks vdeti moned esimesed

peakomponendid.

Faktoranaliiiisiga (statistilise andmeanaliilisi tarkvarapaketi STATISTICA® abil)
eraldati vdlja kdige médravamad faktorid, mille alusel ehitati graafikud, mis viljendavad
faktorite koormuste ja aerosooliosakeste suuruse vahelist sdltuvust. Nende graafikute alusel
on piiiitud anda eraldatud faktoritele flilisikaline interpretatsioon. Selle juures on kasutatud
veel koigi analiilisitud juhtude jaoks arvutatud osakeste keskmisi arvspektreid, mis on

esitatud fraktsioonikontsentratsioonide komplektina.

Saadud tulemusi tuleb vaadelda kui esialgseid, minu arvates kiillaltki
huvipakkuvaid andmeid atmosfddriaerosooli modaalstruktuuri kohta. Mdnel juhul on
saadud traditsioonilistest seisukohtadest erinevaid andmeid moodide paiknemise kohta.

Probleem peaks véidrima edasist uurimist.
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ON THE CHARACTERISTICS OF THE SIZE SPECTRUM AND
PARTICLE TOTAL CONCENTRATION OF THE ATMOSPHERIC
AEROSOL DEPENDING ON AIR MASS ORIGIN

Anna Pugatchova
SUMMARY

The aim of this research is to study the dependence of the characteristics of the atmospheric
aerosol particle size distribution, especially its modal structure, depending on the type and

origin of the air mass, using multivariate analysis.

The first part of the paper states the definition of aerosol and offers a short description of its
basic characteristics. Types of the atmospheric aerosol and the conventional modal
strucrute of it, generally recognised on the basis of the previous reseach, is given in more
details. It is followed by the description of the apparatus and data measurement methods

used in the paper.

For analysis we used data of 15 measurement campaigns of different duration of
atmospheric aerosol size spectra, which were held all over Estonia during a period from
1992 to 2001, and were organized by the Institute of Invironmental Physics of the
University of Tartu, Estonia. Measurments of the particle size spectrum were performed in
the uniquely wide diameter range from 3 nm to 10 pm (10 nm — 10 pum before 1998) by
means of the original electrical aerosol spectrometer (EAS) designed at the Institute of
Inveronmental Physics of the University of Tartu, Estonia (Tammet et. al., 2002). EAS is
an instrument for measuring the size distribution of aerosol particles (size spectrum) — the
distribution of number, diameter, surface or volume of particles according to their sizes
(equivalent diameter, close to Stokes’ diameter) in real time. EAS is a unique instrument
due to its wide measurement range according to particle diameter, high time resolution and
its ability to work at highly fluctuating concentration of particles. Besides, it requires no
consumables and can work for a long time without any servicing. It is a multichannel

(parallel-principle) spectrometer, signals for all fractions are collected simultaneously; thus
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the spectrum is a real mean for the measurment time interval even in case of a very
fluctuating or systematically changing particle concentration. The mean spectra for each 10
minutes were measured and recorded, totaling up to 79769 recordings during all the
campaigns. The spectra are presented as a set of 12 (before 1998) or 14 (number or volume)
fraction concentrations, the fraction boundaries being uniformly distributed in a logarithmic
diameter scale. Joint database for all 15 measurmentcampaigns was created, it was used by
subsequent analysis of the dependence of the size spectrum of an aerosol on the origin of
air mass and pollution by means of selection criteria. The information about these pollution

sources was acquired by means of the maps of economic geography.

The four-day back-calculated air mass trajectories on 500 m AGL and 1200 m AGL levels
were prepared by the atmospheric model HYSPLIT and the archive of the meteorological
database NOAA (National Oceanic and Atmospheric Administration), which are freely
accessible over the Internet. Air mass trajectories were conventionally classificated by

means of three different classifications.
The analysis was done by using the multivariate statistical methods.

To determine physically the objectively existing modal structure of a spectrum, factor
analysis was used. Some number of the first principal components were used as factors, and

then the varimax rotation procedure was used.

By applying factor analysis, using the software package for the statistical analysis of data
STATISTICA, the most essential factors were allocated. The fourth part of the paper states
the description of the results of analysis. The graphs of the dependence of factor loadings
on the particle diameter were built, and the attempt for physical interpretation of the factors

was made. The attempt was made to determine number concentrations for all fractions.
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