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1.Uvod

UvVOD

Povecanje broja prirodnih katastrofa i elementarnih nepogoda tokom protekle decenije
(poplave, suSe, oluje, itd.) je sasvim ocigledno, pa viSe nema sumnje da se klima menja.
Klimatske promene i globalno zagrevanje su direktno povezani sa povecanjem efekta staklene
baste. Atmosferski aerosoli mogu da izazovu i efekat hladenja atmosfere $to moZe dovesti do
maskiranja efekta globalnog zagrevanja na regionalnom nivou. Da bi se omogucilo bolje
predvidanje klimatskih promena, neophodno je smanjiti nivo nepouzdanosti u proceni uticaja
na klimu kako gasova staklene baSte tako i aerosola. Ova nepouzdanost se prvenstveno odnosi
na uticaj atmosferskih aerosola antropogenog porekla. Ljudske aktivnosti utiCu na
koncentraciju i raspodelu gasova staklene baste i aerosola ¢ime se menja apsorpcija i refleksija
kako solarnog, tako i terestrijalnog zracenja. Takode, pri proceni uticaja atmosferskih aerosola
na klimatske promene, mora se uzeti u obzir njihova velika prostorna i vremenska varijacija
kako koncentracija tako i samih fizi€¢ko-hemijskih karakteristika. Posebno je vaZna uloga
aerosola u oblasti zdravstva: mnoge studije su pokazale da Cesticni materijal (Particulate
Matter) aerodinami¢nog dijametra manjeg od 10 pm (PMjp) i 2,5 um (PM;5) inhalacijom
dopire do pluca, a s obzirom da u tragovima sadrzi teSke metale i toksi¢na organska jedinjenja,
predstavlja uzrok mnogih oboljenja. Prema Konvenciji Evropske unije za transport zagadujuc¢ih
materija na velike daljine, upravo PM;o, PM,51 ozon su proglaseni prioritetnim polutantima
troposfere. Direktive Evropske unije obavezuju sve zemlje ¢lanice da vr§e monitoring PM;,
PM,s i ozona. Zagadivanje zZivotne sredine, pored direktnog uticaja na lokalnu sredinu i
ekosisteme, poprima sve vece razmere i ispoljava se kroz globalne pojave koje se manifestuju u
atmosferi (pojava kiselih kiSa, oSte¢enje ozonskog omotaca itd.). Imajuéi u vidu postojanje
razli¢itih tipova izvora emisije aerosola, kompleksnost njihove interakcije sa oblacima, kao 1
uCestvovanje u drugim fizickim i hemijskim reakcijama u atmosferi, lako je razumeti da,
uprkos znacajnom nau¢nom napretku postignutom tokom protekle decenije, postoji potreba za

daljim izucavanjem aerosola.
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Tehnike merenja razli¢itih karakteristika aerosola se mogu podeliti u dve kategorije: one koje
koriste direktan fizicki kontakt i vezane su za odredeno merno mesto (in situ) i tehnike
daljinskog osmatranja ili detekcije (remote sensing). Tehnike daljinskog osmatranja mogu biti
aktivne (kada se koristi poseban izvor zracenja npr. laser) i pasivne (kada se koristi spoljasnji
postojeci izvor zracenja, npr. Suncevo zracenje). Prednost in situ merenja jeste mogucnost
pouzdanog odredivanja optickih, hemijskih 1 mikrofizi¢ih karakteristika aerosola, ali na
odredenom mernom mestu tj. bez moguénosti dobijanja informacija sa vertikalnim razlaganjem
(rezolucijom). Podaci dobijeni ovakvim merenjima iako kvalitetni i pouzdani, ne mogu biti
reprezentativni na globalnom nivou. Potreba za poboljSanjem i razvijanjem klimatoloskih
modela aerosola podrazumeva koriS¢enje rezultata opseznih merenja dobijenih na mernim
stanicama na Zemlji, u avionima, balonima i satelitima. Jedino satelitska merenja imaju
globalnu pokrivenost, ali 1 to je nedovoljno usled nepouzdanosti merenja i male vremenske
rezolucije. Upravo merenja pomocu LIDAR (LIght Detection and Ranging) sistema
omogucavaju dobijanje znacajnih informacija o aerosolima sa visokom vremenskom i
prostornom rezolucijom. UmreZavanjem veceg broja ovakvih sistema dobija se mogucnost

pracenja kako horizontalne tako 1 vertikalne raspodele atmosferskih aerosola.

U ovoj disertaciji, koja je radena u Laboratoriji za fiziku okoline Instituta za fiziku u Beogradu,
su prikazani rezultati petogodiSnjeg istraZzivanja atmosferskih aerosola. Istrazivanje je podeljeno
u dva pravca. Prvi ima za cilj odredivanje i analizu fizicko-hemijskih karakteristika
atmosferskih aerosola koje se odnose na duZi vremenski period merenja vrSenih u Beogradu.
Drugi pravac se odnosi na realizaciju LIDAR sistema i njegovu primenu za daljinsku detekciju
prisustva aerosola u atmosferi, odnosno pracenje njihovog transporta. U tom cilju je koriS¢eno
viSe razli¢itih mernih tehnika, kao 1 matematickih 1 atmosferskih modela. Disertacija je
podeljena u nekoliko poglavlja. U drugom poglavlju su prikazane osnovne karakteristike
atmosfere i analiziran je uticaj pojedinih faktora na energetsku ravnotezu sistema Zemlja-

atmosfera, kao i njihov uticaj na prose¢nu temperaturu na Zemlji.

Osnovne karakteristike atmosferskih aerosola, kao 1 njihov transport kroz atmosferu su opisani
u tre¢em poglavlju. Znacaj istraZivanja i motivacija za ispitivanje aerosola su objasnjeni kroz
analizu njihovog uticaja na klimatske promene i zdravlje ljudi. Navedeni su trenutno vazZeci
standardi kvaliteta vazduha i preporucene vrednosti PM masenih koncentracija i koncentracija

nekih metala.
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U cilju ispitivanja vremenske, prostorne i sezonske zavisnosti aerosola analizirana je baza
podataka 24-Casovnih masenih koncentracija PM;y i PM, s uzorkovanih u periodu od 2002-
2006. godine na tri reprezentativne lokacije u Beogradu. Analiziran je sadrZaj elemenata (Pb,
Cu, Zn, Mn, Fe, Cd, Ni, V, Al, Cr) kako u PM tako i u ukupnoj atmosferskoj depoziciji. Opis
uzorkovanja i nacina merenja masenih koncentracija i odgovaraju¢ih elemenata je dat u
cetvrtom poglavlju. U istom poglavlju su prikazani i analizirani rezultati pomenutih merenja u
smislu poredenja dobijenih vrednosti sa odgovaraju¢im standardima. Posebno je ispitivana
vremenska zavisnost izmerenih koncentracija i njihova periodi¢nost primenom Furijeove

spektralne analize.

Za identifikaciju i procenu doprinosa pojedinih izvora emisije na nivo koncentracija aerosola u
atmosferi su koriS¢eni receptorski modeli. Multivarijacioni receptorski modeli se odnose na
reSenje opSteg problema linearne smeSe. Na osnovu izmerenih vrednosti koncentracija
odredenog broja elemenata u sastavu PM ovim modelima je moguce odrediti najverovatniji broj
izvora emisije, vrstu izvora, kao i doprinos pojedinog izvora u ukupno izmerenoj masi svakog
uzorka. Receptorski modeli pokusSavaju da dovedu u vezu merenja koncentracija polutanata na
datoj lokaciji sa njihovim izvorima bez rekonstrukcije disperzije materijala. Sa tim ciljem u
ovoj disertaciji su primenjena dva receptorska modela, Unmix i PMF (Positive Matrix
Factorization). Unmix se bazira na analizi svojstvenih vektora korelacione matrice podataka,
dok za procenu greske prilikom racunanja sastava pojedinacnih izvora emisije koristi metod
uzorkovanja sa ponavljanjem (bootstrap). PMF za odredivanje sastava i doprinosa pojedinih
izvora emisije koristi jednacinu odrzanja mase i metod najmanjeg kvadrata za minimiziranje

razlike izmedu merenih podataka i podataka predvidenih modelom.

Prostorna identifikacija izvora emisije i njihov doprinos na regionalnom nivou su odredeni
pomocu hibridnih modela: CWT (Concentration Weighted Trajectory) modela i Funkcije
potencijalnih doprinosa izvora emisije (PSCF - Potential Source Contribution Function). Oba
modela podrazumevaju odredivanje i analizu trajektorija kretanja vazduSnih masa unazad sa
mesta receptora. Ovim modelima su identifikovane celije mreZe koje predstavljaju potencijalnu
oblast izvora na osnovu koje se procenjuje doprinos onih izvora ¢ija emisija se transportuje na
mesto receptora. U radu je za racunanje trajektorija unazad koriS¢en HYSPLIT (HYbrid Single
Particle Lagrangian Integrated Trajectory) model, a analizirane su trajektorije na razliitim
visinama i to za period od pet godina (2004-2008). IzvrSena je i klaster analiza trajektorija u

cilju formiranja karakteristi¢nih grupa koje su medusobno sli¢ne u smislu porekla i pravca
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pristizanja vazdus$nih masa. U petom poglavlju su prikazane teorijske osnove koris¢enih
receptorskih modela, kao i rezultati dobijeni njihovom primenom na izmerene vrednosti

koncentracija metala u PM; Cesticama i ukupnoj atmosferskoj depoziciji.

U Sestom poglavlju je prikazana analiza reprezentativnih PM uzoraka kori§¢enjem elektronske
mikroskopije (SEM/EDX analiza), odnosno fizi¢ko-hemijska karakterizacija pojedinacnih PM
Cestica. Odredena je funkcija raspodele Cestica po veli¢ini i faktoru oblika, a izdvojene su i
karakteristi¢ne grupe Cestica u odnosu na njihov hemijski sastav i oblik. Rezultati ovakve
analize doprinose boljem razumevanju karakteristika aerosola i pomazu u identifikaciji

njihovog izvora emisije, odnosno porekla.

Kao $to je ve¢ pomenuto za istraZivanje atmosfere je danas neophodno koristiti i tehnike za
daljinsku detekciju. LIDAR pripada grupi metoda za daljinska osmatranja i predstavlja moc¢nu
tehniku za ispitivanje sastava atmosfere, kao i1 dinamike atmosferskih procesa. Tehnike
daljinskog osmatranja spadaju u grupu spektroskopskih metoda i zasnivaju se na analizi
svetlosti koja nastaje kao posledica interakcije elektromagnetnog zraCenja sa odgovaraju¢im
medijem. Princip rada LIDAR sistema se zasniva na emitovanju impulsnog laserskog zracenja
u atmosferu i detektovanju dela zraCenja rasejanog unazad. Velika vremenska i prostorna
rezolucija (razlaganje) merenja, moguénost osmatranja i pracenja u realnom vremenu i
ambijentalnim uslovima, kao i moguénost merenja na razdaljinama do viSe kilometara doprineli
su atraktivnosti primene LIDAR sistema. Raznovrsnost procesa kojima emitovano lasersko
zracenje interaguje sa razli¢itim konstituentima u atmosferi omogucava odredivanje osnovnih
parametara stanja atmosfere (temperatura, brzina vetra, vlaznost), koncentracije specificnih

gasova i aerosola, kao i karakteristika oblaka.

U sedmom poglavlju su opisane karakteristike LIDAR sistema, zasnovanog na principu
detekcije zraCenja elasti¢no rasejanog unazad, koji je u toku izrade disertacije razvijen u
Institutu za fiziku u Beogradu. Ovim sistemom je po prvi put na ovim prostorima vr$eno
ispitivanje vertikalne prostorne i vremenske raspodele aerosola u atmosferi (do visine od oko
10 km), kao i odredivanje optickih parametara atmosfere (koeficijenti ekstinkcije, rasejanja i

opticke debljine).

Skorasnje studije pokazuju da pustinjski aerosoli, posebno u oblasti juzne Evrope i Balkana,
utiCu na degradaciju kvaliteta vazduha, avio-saobracaj i regionalnu klimu. Jedan od ciljeva
istrazivanja jeste i verifikacija DREAM (Dust Regional Atmospheric Model) modela za oblast

Srbije. Ovaj model analizira produkciju, transport, depoziciju i1 numeri¢ki simulira



1.Uvod

trodimenzionalno polje koncentracije saharskog mineralnog aerosola. U model je ukljucena
specificna topografija, pokrivenost i tekstura tla, parametri koji kroz donji grani¢ni uslov
modela uticu na proces produkcije i depozicije aerosola. Prikazani su rezultati nekoliko
karakteristi¢nih situacija poredenja vertikalne raspodele koncentracija aerosola predvidenih
DREAM modelom sa izvrSenim merenjima pomoc¢u LIDAR sistema. Realizacija ovog LIDAR
sistema trebalo bi da omogu¢i dobijanje znacajnih informacija o kretanju aerosola na ovom

podrucju i da inicira dalja istraZivanja u ovoj oblasti.
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KARAKTERISTIKE ATMOSFERE

2.1 STRUKTURA I SASTAV ATMOSFERE

Atmosfera je relativno tanak gasoviti omota¢ Zemlje slojevite strukture &iji sastav
dominantno ¢ini azot (78%), kiseonik (20%), argon (0,9%) i gasovi u tragovima. Oko 99%
ukupne mase atmosfere je rasporedeno u oblasti do 30 km visine. Na osnovu hidrostaticke
stabilnosti, koja zavisi od raspodele temperature po visini, razlikuje se nekoliko glavnih slojeva
atmosfere: troposfera, stratosfera, mezosfera, termosfera i egzosfera (slika 2.1.1). Troposfera je
najnizi sloj koji se prostire do visine od oko 15 km 1 u kome pritisak i gustina naglo opadaju sa
visinom. Temperatura u ovom sloju opada konstantnom brzinom S§to ima za posledicu

hidrostati¢ku nestabilnost i vertikalno kretanje vazduha, a time i promenu vremenskih prilika.
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Slika 2.1.1 Sematski prikaz Zemljine atmosfere
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Najnizi deo troposfere, do visine od oko 1,5 km je pod direktnim uticajem povrSine Zemlje, a
time i ljudskih aktivnosti i naziva se planetarni granicni sloj (PBL-planetary boundary layer).
Na ovaj podsloj su usmerena mnoga istraZivanja jer se upravo u njemu odvija najvise hemijskih
procesa u kojima se generiSe energija i hemijska jedinjenja koja se posle transportuju u vise
slojeve. Troposfera je sa gornje strane ogranicena slojem tropopauze (prosecne debljine od oko
10 km) u kojem temperatura prestaje da opada sa visinom i ostaje konstantna. Iznad
tropopauze, do visine od oko 50 km prostire se sloj stratosfere. Stratosferu karakteriSe manja
gustina u odnosu na troposferu, dinamicka stabilnost i temperaturna inverzija. Usled apsorpcije
UV zraCenja temperatura se postepeno povecava i maksimum dostize na vrhu ovog sloja
(stratopauza). Ozonski omota¢ se nalazi u ovom sloju, a maksimum koncentracije ozona se
nalazi na visinama od oko 20-25 km. Iznad stratopauze, do visine od oko 85 km, se prostire
mezosfera u kojoj ponovo sa visinom dolazi do opadanja temperature sa minimalnom
vrednoscu u oblasti koja se naziva mezopauza. Iznad te oblasti nastavlja se termosfera do visina
od oko 600 km koju karakteriSe znatan porast temperature sa visinom usled apsorpcije Sunceve

svetlosti. Dalje sa visinom se prostire egzosfera, kao najudaljeniji sloj od povrSine Zemlje.

Prilikom prolaska zracenja kroz atmosferu dolazi do njegovog slabljenja i za razumevanje tog

procesa je potrebno poznavati procese interakcije zracenja sa konstituentima atmosfere.

2.2 SISTEM ZEMLJA-ATMOSFERA

Prirodni procesi, kao $to su promene solarne iradijacije i vulkanska aktivnost koji za
posledicu imaju promenu koncentracije atmosferskih aerosola i pojedinih gasova koji utic¢u na
apsorpciju zracenja, mogu da izazovu klimatske promene. Uticaj nekih od najznacajnijih
faktora na proseCnu temperaturu Zemlje se moZe odrediti jednostavnim razmatranjem
energetske ravnoteze pristiglog solarnog zraCenja i reflektovanog (reemitovanog) zraCenja u
sistemu Zemlja-atmosfera. U srednjem, uzimaju¢i u obzir duzi vremenski period, pristiglo
solarno zra¢enje S mora biti jednako ukupnom emitovanom zracenju sistema (sistem Zemlja-

atmosfera se prakti¢no nalazi u nekoj vrsti ravnoteznog stanja).

Prolaskom kroz atmosferu jedan deo kratkotalasnog solarnog zraCenja se apsorbuje (srednji

koeficijent apsorpcije atmosfere je a,) i transformiSe u toplotu. Na slici 2.2.1 je prikazan
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apsorpcioni opseg atmosfere. Procenjeno je da srednji globalni albedo povrSine Zemlje iznosi

A =0,3 Sto znaci da se oko 30% pristiglog solarnog zracenja reflektuje na povrsini Zemlje.
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Slika 2.2.1 Apsorpcioni spektar atmosfere: Spektralna radijansa (1) na vrhu atmosphere i (2) na nivou

mora na povrsini Zemlje

Odredeni deo apsorbovanog zraenja f na povrsini se prenosi u atmosferu neradijativnim
procesima (nrp. u obliku latentne toplote) dok se preostali deo energije emituje sa povrSine

Zemlje, Cija je temperatura 7,, u obliku dugotalasnog (infracrvenog) zraCenja. Jedan deo ovog
zraCenja apsorbuje atmosfera (srednji koeficijent apsorpcije atmosfere za IC zracenje je a, ), a
preostali deo (1—a, ) propuSta. Kona¢no, sama atmosfera ima temperaturu 7, i emituje

zracenje takode u oblasti IC i to u oba smera, i prema povrsSini Zemlje i nazad u vasionu.

RavnoteZa energetskog fluksa za povrSinu Zemlje se mozZe u tom slucaju opisati jednac¢inom
(1-A-a)S+a.0T' =oT'+ f(1-A-a,)S (2.2.1)

gde je 0=5,67 -10°Wm?K™ Stefan-Bolcmanova konstanta.
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Za atmosferu se slicno moze napisati
oT!+f(-A-a)S+aS=(1-a,)oT' +2a,0T' (2.2.2)

Iz prethodnih jednacina se mogu izraziti temperature atmosfere i povr§ine Zemlje u zavisnosti
od ostalih parametara. Za temperaturu Zemlje se dobija

s 2-fHd—A-a,)+a,

=oT" (2.2.3)
Z_aic

Z

Ako se za neradijativni prenos energije uzme vrednost f =30%, za apsorpciju solarnog

zraCenja atmosfere a, =1%, a dugotalasnog zraCenja a, =92—-97% srednja globalna
temperatura na Zemlji se onda nalazi u opsegu (11,9-15,3)°C. Odgovaraju¢a temperatura

atmosfere je u tom slucaju u intervalu od —21,5°C do —19,6°C . Jednadina (2.2.3) ukazuje kako

pojedini faktori uti€u na srednju globalnu temperaturu na povrsini Zemlje (Larchevéque, 2002):

® povecanje apsorpcije solarnog zraCenja (povecanje a,) dovodi do smanjenja temperature

na povrsini Zemlje, ali povecava temperaturu atmosfere,

vecanje apsorpcije dugotalasn zracenj ovecanie a. ) utiCe na vecanj
® povecanje C dugotalasno éenja ¢a 5 tice ovecanje

temperature i Zemlje i atmosfere,
¢ povecanje neradijativnog prenosa toplote ( f ) smanjuje temperaturu na povrsini Zemlje.

U srednjem, 28% dolazeceg solarnog zracenja se reflektuje od oblaka (19%), molekula i Cestica
u vazduhu (6%) 1 povrSine Zemlje (3%). Skoro 25% zraCenja biva apsorbovano unutar
atmosfere (stratosferski ozon 3%, oblaci 5% i vodena para 17%). Preostalih 47% zracenja
apsorbuje povrSina Zemlje (Graedel, 1993). Skoro polovina zrafenja koju apsorbuje povrSina
Zemlje transformiSe se u latentnu toplotu, a deo se emituje u vidu termalnog dugotalasnog

zracenja (terestrijalno zracenje).

Veca apsorpcija IC zracenja u atmosferi uti¢e na povecanje temperature Zemlje usled reemisije
zracenja atmosfere ka povrsini Zemlje (efekat staklene baste). Glavni apsorberi IC zracenja su
vodena para (H,O), ugljen dioksid (CO,), ozon (O3), metan (CHy4), azot suboksid (N,O) i
hlorfluor-ugljovodonici (CFC). Svi ovi gasovi (poznati 1 pod nazivom gasovi staklene baste)
osim CFC imaju kako prirodno tako i antropogeno poreklo, pa povecanje anropogenih izvora

emisije direktno uti¢e na pojacanje efekta staklene baste.
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Mera uticaja odredenog faktora na energetsku ravnoteZu u sistemu Zemlja-atmosfera se
kvantitativno opisuje veli¢inom nazvanom radijativno opterecenje (radiative forcing). Termin
radijativno ukazuje da ovi faktori menjaju ravnotezu izmedu dolazeceg solarnog zracenja i
emitovanog dugotalasnog zrafenja, dok naziv optereCenje se odnosi na njihov doprinos u
izvodenju atmosfere iz prirodne energetske ravnoteZe. Radijativno optereCenje se izrazava
obi¢no u jedinicama [Wm™] i moZe imati pozitivne i negativne vrednosti. Pozitivno radijativno
opterecenje oznacava povecavanje energije sistema Zemlja-atmosfera Sto dovodi do zagrevanja
sistema i obrnuto, negativno optere¢enje ukazuje na smanjenje energije sistema i hladenje.
Vazan izazov danasnjice jeste identifikacija svih faktora koji uti¢u na promenu klime, kao i
mehanizama kako to Cine, zatim kvantifikacija njihovog radijativnog opterecenja i ukupnog

opterecenja grupe faktora.
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ATMOSFERSKI AEROSOLI

Suspendovan Cesticni materijal u atmosferi ima veoma vaznu ulogu u klimatskim
promenama, kvalitetu vazduha, zdravlju ljudi, razgradnji ozona, kao i u transportu toksi¢nih
materija na velike daljine. Atmosferski aerosoli se u osnovi definiSu kao sistemi ¢vrstih i/ili
teCnih Cestica suspendovanih u gasnoj sredini, tj. vazduhu, odnosno multifazni sistemi sacinjeni
od gasova, te¢nih kapi i ¢vrstih Cestica koji u€estvuju u razli¢itim fizicko-hemijskim procesima
u atmosferi. Izvori aerosola su visestruki, pocevsi od morskog spreja i mineralne prasine, koje
vetar mehanicki unosi u atmosferu sa Zemljine povrSine, pa do sulfata, nitrata 1 organskih
jedinjenja nastalih iz hemijskih reakcija gasova. Kompleksnost i veliki broj procesa u kojima
uCestvuju aerosoli dovode do velike neodredenosti njihovog kvantitativnog uticaja na
prethodno navedene pojave u atmosferi. U izveStaju Meduvladinog panela za promenu klime
(IPCC - Intergovernmental Panel on Climate Change) se navodi da su uticaj aerosola na
klimatske promene, kao 1 odgovarajuce posledice neke od najvecih nepoznanica u razumevanju
procesa klimatskih promena (IPCC, 2001, 2007). U prvoj deceniji 21. veka je uc¢injen znatan
napredak u razvoju i koriS¢enju razliCitih tehnika merenja i posmatranja aerosola na globalnom
nivou, uporedo sa razvojem odgovarajuc¢ih matematickih modela. Odavno je postalo jasno da su
za istrazivanje atmosferskih aerosola neophodna kombinovana merenja na povrSini Zemlje (na
odredenoj lokaciji, kao i daljinsko odredivanje vertikalnih profila parametara od interesa),
merenja iz aviona ili balona i satelitska osmatranja. Jedan od ciljeva Svetske meteoroloske
organizacije (WMO — World Meteorological Organization) jeste upravo da obezbedi globalno
osmatranje aerosola i njihovog uticaja na atmosferu kroz koordinaciju internacionalne saradnje.
Strategija ovog programa data je u planu Globalnog osmatranja atmosfere (GAW- Global

Atmosphere Watch), GAW (2007).

Program GAW ima za cilj da prati prostorne i vremenske raspodele fizicko-hemijskih
karakteristika aerosola koje uti¢u na klimatske promene i kvalitet vazduha u toku viSe decenija.

Posebna paznja je poklonjena mrezi GALION (GAW Atmospheric LIDAR Observation

11
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Network) koju ¢ini veliki broj stacionarnih mernih stanica koje, putem daljinske detekcije
pomocu lasera, obezbeduju informacije o vertikalnoj raspodeli aerosola i njihovih karakteristika
(profili optic¢kih karakteristika kao S$to su koeficijenti ekstinkcije i rasejanja za odgovarajuce
talasne duZine, lidarski odnos, Angstrom koeficijent). Takode, tip aerosola (prasSina, dim,
magla, ...), identifikacija sloja aerosola, kao i mikrofizicke osobine (zapreminska i povrSinska

koncentracija, indeks prelamanja, raspodela po veli¢ini) su od primarnog interesa.

Proteklih godina je postalo o€igledno da poznavanje karakteristika aerosola i njihove raspodele
nije na zadovoljavaju¢em nivou i da je neophodno uvodenje dodatnih 4D posmatranja. Zahtev
za poboljSanim osmatranjima vertikalne raspodele aerosola proizilaze iz nekoliko Cinjenica:
prakti¢no svaki transport na daljinu se odvija u viSim slojevima atmosfere koji nisu direktno
povezani sa Zemljinom povr§inom; merenja na povrSini Zemlje su pod velikim uticajem
lokalnih efekata i otuda velika prostorna i vremenska promenljivost; glavni izvori emisije nisu
dovoljno poznati, kao ni formiranje sekundarnih aerosola ili generisanje prasine nad
pustinjskim oblastima; ne postoje adekvatna merenja vertikalnih raspodela aerosola na

globalnom nivou.

Za istraZivanje aerosola i efekata na globalnom nivou je neophodan integralni pristup, pocevsi
od merenja na povrSini na odabranim stacionarnim lokacijama, daljinskih osmatranja
vertikalnih profila, pa do satelitskih osmatranja i kombinovanja sa savremenim numerickim
modelima. Satelitska osmatranja vertikalnih profila aerosola su ve¢ zapoceta projektom
CALIPSO (Cloud and Aerosol Lidar Pathfinder for Spaceborne Observations), a u pripremi su 1
nove misije za koriS¢enje LIDAR sistema na satelitima. Mreza mernih stanica sa LIDAR
sistemima na Zemlji je i dalje neophodna za upotpunjavanje sakupljenih podataka putem
satelitskih merenja. Neke od karakteristika merenja vrSenih LIDAR sistemima sa Zemlje, a koje

upotpunjavaju merenja dobijena putem satelita su:

¢ merenja vrSena LIDAR sistemima sa povrSine Zemlje su osetljivija i preciznija pa mogu
posluziti za kalibraciju, kao i potvrdu granice detekcije satelitskih merenja, a takode i
onih karakteristika atmosferskih procesa koje satelitska osmatranja ne detektuju (neke
od mikrofizickih osobina aerosola je moguce odrediti samo savremenim LIDAR

merenjima sa Zemlje, ali ne i sa satelita),

¢ dnevne varijacije vertikalnih profila, kao i drugih pojava koje imaju odredene cikluse je

teSko odrediti satelitskim merenjima (sateliti u orbiti ne mogu da vrSe merenja sa

12
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potrebnom vremenskom rezolucijom, obi¢no naprave po dva merenja dnevno u

fiksiranim vremenskim trenucima iznad odredene lokacije na Zemlji).

Atmosferski aerosoli imaju veoma znacajan lokalni, regionalni i globalni uticaj. Lokalni uticaj
ukljucuje emisiju izduvnih materija iz saobracaja i1 industrijskih procesa koji dovode do
aerozagadenja i moguceg nepovoljnog uticaja na Zivotnu sredinu. Regionalni uticaj se ogleda u
mogucénosti transporta aerosola iz podrucja gde je prisutna visoka emisija ka udaljenim
relativno nezagadenim oblastima. Globalni uticaj na celu planetu se ogleda u njihovoj ulozi u
heterogenim hemijskim procesima koji se odigravaju u troposferi i stratosferi, kao 1 efektima na
klimu. Trenutno, najvece nesigurnosti u predvidanju promena globalne klime i kvantifikovanja
promene u sastavu atmosfere uzrokovane uticajem Coveka su posledica uticaja aerosola na
prostiranje zraCenja. Bolje poznavanje formiranja, sastava 1 transformacija aerosola je

neophodno za razumevanje navedenih efekata.

3.1 KLASIFIKACIJA AEROSOLA

Veli¢ina atmosferskih aerosola se obi¢no opisuje aerodinami¢nim precnikom koji
predstavlja pre¢nik sferne &estice gustine Imgcem™, a koja ima iste osobine kao i posmatrana

Cestica. Oblik 1 veli¢ina aerosola uglavnom zavise od njihovog porekla koje moze biti prirodno
ili antropogeno. Cestice prirodnog porekla imaju dijametar izmedu 1 i 20 pm i uglavnom su
nastale kao posledica rasturanja materijala sa Zemljine povrSine pod dejstvom vetra (mineralna
prasina, Cestice tla, organski aerosoli nastali usled degradacije terpena itd.). U ove Cestice
spadaju i meteoroloSka prasSina kosmickog porekla, Cestice nastale usled prirodnog sagorevanja

(Sumski pozari), okeanski sprej, Cestice iz vulkanskih erupcija itd.

Cestice antropogenog porekla imaju dimenzije manje od 1 pm i uglavnom nastaju pri razli¢itim
hemijskim reakcijama i kondenzaciji atmosferskih gasova i para. Hemijske reakcije su u
opStem slucaju zapocete fotohemijskim reakcijama. U vecini evropskih zemalja,
industrijalizacija i gust saobracaj doprineli su povecanju antropogenih izvora, posebno u

urbanim sredinama. Najznacajniji izvori su saobracaj, toplane, industrija, gradevinski radovi i

sli¢no.
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Na globalnoj skali prirodni izvori emisije aerosola premasuju antropogene za faktor 4
(Meszaros, 1981). Ovaj odnos se moZe znacajno promeniti u oblastima visoke koncentracije
antropogenih izvora, narocito u severnoj hemisferi i prema nekim predvidanjima (Hobbs, 2000)

antropogena emisija ¢e do 2040. godine dosti¢i razmeru emisije prirodnih izvora.

Nastale Cestice mogu menjati svoju veli¢inu i sastav putem koagulacije, kondenzacije ili
hemijskih reakcija. Uklanjanje aerosola iz atmosfere se deSava putem dva procesa: suve i
mokre depozicije. Ovi procesi dovode do relativno kratkog vremena boravka cestica u
troposferi, od nekoliko dana do nekoliko nedelja, §to zajedno sa neuniformnom raspodelom
izvora emisije na globalnom nivou, ima za posledicu da koncentracija i sastav aerosola

znacajno variraju Sirom planete.

Podela aerosola moZe da se izvrSi i prema dimenzijama pri ¢emu se uzima u obzir ekvivalentni
precnik, odnosno precnik sferne Cestice koja ima identi€no geometrijsko, opticko, elektri¢no ili
aerodinamicko ponaSanje kao i Cestica koja se ispituje. U raspodelama po veli¢ini precnika

postoje tri moda (Seinfeld i Pandis, 1998):

- nukleacioni mod, koji saCinjavaju Cestice pre¢nika manjeg od 0,1 wm, koje se stvaraju

u procesima kondenzovanja para ili Cestice nastale konverzijom gas-Cestica,

- akumulacioni mod, koji sa¢injavaju Cestice precnika od 0,1 um do 1,0 um, nastale

koagulacijom cCestica nukleacionog moda ili kondenzacijom para,

- mod krupnih cestica, koji saCinjavaju Cestice pre¢nika veceg od 1 wm, nastale u

razli¢itim procesima mehanickog usitnjavanja prirodnih i veStackih materijala.

Postoje 1 drugi termini za klasifikaciju Cestica u vazduhu, kao Sto su: suspendovane Cestice
(Suspended Particulate Matter - SPM), ukupne suspendovane cestice (Total Suspended
Particles - TSP), Cestice prec¢nika manjeg od x um - PM; (Particulate Matter) (Seinfeld 1 Pandis,
1998) odnosno one Cestice koje prolaze kroz ulaz uzorkivaca sa 50% efikasnosti na 10 um 1 2,5
um aerodinamic¢kog precnika — PMj (inhalabilne) 1 PM,s, (respirabilne) cestice. Pri
standardnom ispitivanju atmosferskih aerosola uobicajena je podela na sitne (fine), d < 2 pm i

krupne (coarse) d > 2 um.

Parametri prenosa aerosola sa vazduSnim masama zavise od veli¢ine i hemijskog sastava
Cestica nastalih pri razliitim antropogenim aktivnostima 1 prirodnim izvorima emisije, a
menjaju se u ambijentalnom vazduhu u zavisnosti od meteoroloskih uslova i prisustva razli¢itih

hemijskih jedinjenja (Pacyna, 1995; Pordevi¢, 2004).
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Antropogeni izvori primarnih aerosola mogu biti stacionarni i mobilni. U stacionarne izvore se
ubrajaju izvori emisije u kojima su zastupljeni razliCiti tehnoloski procesi, kao i fugitivna
emisija. Visokotemperaturni procesi (sagorevanje uglja i nafte za grejanje ili proizvodnju
elektricne energije, tehnoloski procesi za proizvodnju industrijske robe itd.) su znacajni izvori
sitnih Cestica u atmosferi. Fugitivni izvori (prasina oduvana vetrom sa vec¢ih povrsina otvorenih
skladiSta, emisija iz gradevina putem ventilacije, kao i emisija sa puteva) emituju Cestice u
Sirokom opsegu veli¢ina. Emitovanje Cestica iz motora sa unutraSnjim sagorevanjem benzina i
dizel goriva predstavlja znacaj mobilni izvor emisije. Procenjeno je da oko 90% emitovanih

Cestica nastalih iz procesa sagorevanja goriva ima precnik manji od 0,35 pm.

3.2 TRANSPORT AEROSOLA KROZ ATMOSFERU

Transport aerosola kroz atmosferu i analiza na globalnoj, regionalnoj pa i lokalnoj skali je
od velikog znacCaja. Posebna paZnja se u novije vreme poklanja izu€avanju transporta aerosola

YA

na velike daljine. Poznate su pojave ‘“‘crvenih kisa” kao posledica prenosa Cestica peSCane
prasine iz Sahare 1 njihovog spiranja padavinama. Od trenutka nastanka, tokom boravka u
atmosferi, pa sve do nestanka posmatranog aerosola, dolazi do razli€itih fizicko-hemijskih
procesa koji uti¢u kako na promenu bitnih svojstava posmatrane Cestice, tako i na vreme njenog
zivota u atmosferi. Podloznost navedenim transformacijama u mnogome zavisi od fizicko-
hemijskih osobina samih aerosola, tako da neki gotovo ostaju nepromenjeni tokom celokupnog
boravka u atmosferi, dok drugi nastaju i nestaju prolazeci kroz razliCite faze. Vreme boravka
aerosola u atmosferi u velikoj meri zavisi od veliine aerosola. Aerosoli €ije su dimenzije
manje od 0,01 pum borave u atmosferi manje od jednog dana. Osnovni mehanizam kojim cCestice
ovih dimenzija bivaju uklonjene iz atmosfere jeste foreticka difuzija na kapima koje formiraju
oblake i1 koagulacija usled Braunovog kretanja. Aerosoli koji su ve¢i od 20 um borave u
atmosferi takode oko jednog dana najviSe. Na njihovo uklanjanje iz atmosfere presudno uticu

procesi sedimentacije, hvatanja na povrSinama razlicitih prepreka, kao i spiranja padavinama.

Na slici 3.2.1 su ilustrovani glavni procesi uklanjanja atmosferskih aerosola iz atmosfere.
Proces deponovanja Cestica nakon razliCitih sudara u vazduhu, ali i usled sedimentacije

(uglavnom cestica veceg precnika) pod dejstvom gravitacije se naziva suva depozicija (dry
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3.2 Transport aerosola kroz atmosferu

deposition). Mokra depozicija (wet deposition) predstavlja ¢iS¢enje atmosfere od gasova i
Cestica koji bivaju zahvaceni u procesu nastajanja kapljica kise i pahulja snega ili prosto budu
isprani padavinama. Ukupna atmosferska depozicija (total deposition) obuhvata istovremeno
obe vrste depozicije. Atmosferska depozicija je zna€ajan izvor toksicnih supstanci (teSki metali
su Siroko rasprostranjeni u okolini i njihova interakcija sa drugim prirodnim komponentama
moze imati toksi¢an efekat na biosferu) i jedan od glavnih puteva njihovog prenosa u Zivotnoj
sredini. Toksi¢ni elementi, kao $to su Pb, Cd i Hg mogu biti transportovani i deponovani na
velikim udaljenostima od njihovih izvora emisije (Alcamo et al., 1992). U okviru programa za
monitoring transporta zagaduju¢ih materija na velike daljine za oblast Evrope (Cooperative
Programme for Monitoring and Evaluation of the Long-range Transmision of Air Pollutants in
Europe), u mnogim zemljama se za ove elemente koristi metod merenja ukupne atmosferske
depozicije (EMEP, 2009). U protekloj deceniji je objavljeno viSe studija o sadrZaju teSkih
metala u ukupnoj atmosferskoj depoziciji u urbanim sredinama (Wong et al., 2003; Azimi et
al., 2003, 2004, 2005; Sharma et al., 2008). U ovoj tezi bi¢e prikazani rezultati merenja
koncentracija Al, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn 1 Cd u ukupnoj atmosferskoj depoziciji u

Beogradu, kao 1 analiza njihovih izvora emisije (Miji€ et al., 2010a).
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Slika 3.2.1 llustracija procesa atmosferske depozicije
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3.2 Transport aerosola kroz atmosferu

Prisustvo i karakteristike aerosola u odredenoj regiji zavise od njihovog izvora i transporta
vazdus$nih masa. Bitna informacija jeste ispitivanje trajektorija vazdusnih deli¢a koje opisuju
putanje pristizanja vazduha u region od interesa. Modeli trajektorija koriste dinamicke procese
u atmosferi i opisuju putanju deli¢a vazduha tokom odredenog vremena. Dva standardna
pristupa ovom problemu su Ojlerov i Lagranzev. Ojlerov pristup se bazira na posmatranju
protoka vazduha iz fiksiranih taCaka u prostoru, dok se Lagranzev pristup bazira na
posmatranju kretanja deli¢a vazduha u prostoru i vremenu iz sistema koji se kre¢e sa deli¢ima.
LagranZev metod je narocito koristan za ispitivanje transporta atmosferskih konstituenata kao
Sto su aerosoli. Osnovni problemi koje treba da reSe modeli transporta zagadenja jesu racunanje
koncentracije jedne ili viSe zagaduju¢ih materija u prostoru i vremenu u funkciji od nezavisno
promenljivih kao §to su koli¢ina emitovanog zagadenja koje se ispuSta u atmosferu,
meteoroloski parametri i parametri koji opisuju transformaciju i depoziciju zagadenja. Sve ove
nezavisne promenljive mogu biti funkcije prostora i vremena. Pregled trenutno aktuelnih
modela koji se koriste za proracun trajektorija je dat u radu Kasica (2009). U nastavku su date
osnovne karakteristike dva modela (DREAM 1 HYSPLIT) koji su u ovoj disertaciji koriS¢eni za

modeliranje transporta pustinjskog peska i racunanje trajektorija.

3.2.1 DREAM model

DREAM (Dust REgional Atmospheric Model) model prognozira atmosferski Zivotni
ciklus pustinjskog peska i operativno se koristi u Spaniji (Barcelona Supercomputing Center), a
od nedavno i u Beogradu u Virtuelnom centru za klimatske promene za jugoisto¢nu Evropu
SEEVCCC (South East European Virtual Climate Change Centar). Model reSava Ojlerovske
parcijalne diferencijalne jednaCine za kontinuitet peSCane mase (Nickovic et al., 2001).
Jednacina za koncentraciju praSine simulira glavne procese u atmosferskom ciklusu prasine. Za
vreme integracije modela se vrSi proracun ubacivanja prizemnog fluksa praSine iznad tacaka
modela koje su locirane u pustinji. Kada se jednom ubaci u vazduh, cesticama praSine
upravljaju promenljive veliCine atmosferskog modela: parametri turbulencije (u ranoj fazi
procesa kada se prasSina diZe sa zemlje prema viSim nivoima), vetar (u kasnijoj fazi procesa
kada praSina putuje dalje od svog izvora) i na kraju termo-dinamicki procesi i padavine koje su

modelirane i koje odreduju suvu i mokru depoziciju prasine na povrsini Zemlje. Jedna od
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3.2 Transport aerosola kroz atmosferu

kljucnih komponenti za modeliranje transporta praSine je predstavljanje izvornih uslova u
jednacini kontinuiteta za koncentraciju praSine, te se posebna paZnja mora posvetiti
parametrizaciji procesa nastajanja praSine. Erozija zemlje usled vetra u DREAM-ovoj
parametrizacionoj Semi je uglavnom odredena slede¢im faktorima: tipom zemljiSta, tipom
vegetacionog pokrivaca, sadrzajem vlage u zemljiStu 1 prizemnom atmosferskom
turbulencijom. Glavni ulazni podaci koji se koriste za odredivanje produkcije praSine iz

zemljiSta su globalni setovi podataka o povrSinskom pokrivacu.

U najnovijoj operativnoj konfiguraciji za modeliranje transporta analiziraju se Cestice pre¢nika
u intervalu od 0,1 wm do 20 um razvrstane u osam klasa (Perez et al., 2006a, 2006b). Kako jo$
uvek nema zadovoljavajuc¢ih 3D osmatranja koncentracije prasine za asimilaciju, pocetno stanje
koncentracije u modelu je definisano 24-h prognozom koja se dobija iz modela startovanog
prethodnog dana. U prvom startu modela se pretpostavlja da je koncentracija jednaka nuli kao
pocetni uslov. Modelu je potrebno oko 2-3 dana da bi se ustalila realna koncentracija prasSine.
Granic¢ni uslovi se preuzimaju svakih 6 h iz ECMWF (European Centre for Medium-Range
Weather Forecasts). Upravo merenja vrSena pomoc¢u LIDAR sistema trebalo bi da obezbede
adekvatne podatke i vertikalne profile koji se odnose na aerosole, a sa kojim bi se mogla vrsiti
asimilacija, kao 1 verifikacija atmosferskih modela. Prva asimilacija satelitskih podataka o
aerosolima je izvrSena od strane japanskih naucnika (Sekiyama et al., 2010), a u toku je
koriS¢enje baze podataka lidarskih merenja iz EARLINET mreZe za karakteristicne epizode

transporta saharskog peska i njihova asimilacija u DREAM model.

3.2.2 HYSPLIT model

HYSPLIT (HYbrid Single Particle Lagrangian Integrated Trajectory) model je razvijen u
NOAA (National Oceanic and Atmospheric Agency) Air Resource Laboratory (Draxler i
Rolph, 2010). Metod racunanja trajektorija u modelu je hibridni, tj. advekcija 1 difuzija se
raCunaju u Lagranzevom sistemu prate¢i transport delica vazduha, dok se koncentracija
zagadujucih materija racuna u fiksiranoj mrezi (Ojlerov sistem). Najnovija verzija ovog modela
pored racunanja prostih trajektorija omogucava i simulacije kompleksne disperzije i depozicije.
U novu verziju modela je ukljucena advekcija, zavisnost od stabilnosti, disperzija, a postoji 1

mogucnost ukljucivanja potprograma za hemijske transformacije. Model je izvrSavan

18



3.2 Transport aerosola kroz atmosferu

interaktivno uz pomo¢ READY (Real-time Environmental Applications and Display sYstem)
sistema na serveru NOAA (Rolph, 2010). Trajektorije unazad su racunate koriS¢enjem GDAS

(Global Data Asimilation Set) podataka sa vremenskim korakom od jednog ¢asa.

U cilju formiranja grupa trajektorija, koje su medusobno sli¢ne u smislu porekla i pravca iz
kojeg pristiZu na mesto receptora, moze se izvrSiti klaster analiza. Trajektorije unutar jedne
grupe se medusobno razlikuju koliko je moguce manje, a sve grupe se medusobno razlikuju
koliko je moguce viSe. Mera razlicitosti medu trajektorijama je rastojanje izmedu trajektorija,
kao i pravac odnosno ugao pod kojim stiZu na posmatranu lokaciju. Ugaono rastojanje izmedu

dve trajektorije unazad se racuna kao
18 1(A+B —-C,
d, =—> cos™ (—u] (3.2.3.1)

gde su:
A= (xl(i)_x())2 +(Y1(i)_ )’0)2
B = (%) —x) +(n0~y,)

C,=(x,0)=x0) +(3, () -y ()

Pozicija receptorskog mesta je odredena kooridinatama x, i y,, a x,(i),y,() 1 x,(i),y,(i) su
koordinate i-te tacke prve i druge trajektorije, dok d,, predstavlja srednji ugao izmedu dve
trajektorije onako kako se vidi sa mesta receptora.

U ovoj disertaciji za racunanje klastera trajektorija je koriS¢en softver Trajstat (Wang et al.,
2009). Analizom velikog broja trajektorija unazad za period od pet godina, raCunatih pomocu
HYSPLIT modela, odredeni su dominantni pravci pristizanja vazduSnih masa za podrucje

Beograda, kao i odgovarajuca statistika u smislu povezanosti povecanih vrednosti izmerenih

koncentracija PM Cestica sa pojedinim grupama (klasterima) trajektorija.
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3.3 UTICAJ ATMOSFERSKIH AEROSOLA NA GLOBALNU KLIMU

U najnovijim istrazivanjima se zakljuCuje da emisija gasova, koji dovode do efekta
staklene baSte i1 aerosola kao posledica ljudskih aktivnosti nastavljaju da utiu na promenu
klime na nacin koji se i ofekivao. Najjednostavnije reCeno efekat staklene baSte dovodi do
zagrevanja povrSine Zemlje, dok aerosoli utiCu na njeno hladenje. Rasejavanje Sunceve
svetlosti na aerosolima redukuje koliCinu energije koju planeta apsorbuje Sto dovodi do
hladenja. Medutim, ovaj pojednostavljeni model ne obuhvata cinjenicu da aerosoli mogu
dovesti i do zagrevanja donjeg dela atmosfere ako u svom sastavu sadrZe apsorbere kao $to su
elementarni ugljenik i mineralna praSina. Rasejanje i apsorpcija solarnog zraCenja su poznati
kao direktni efekti aerosola na globalnu klimu koji mogu dovesti kako do hladenja tako i do
zagrevanja planete u zavisnosti od njihovog hemijskog sastava. Aerosoli imaju i indirektni
uticaj na klimu menjaju¢i osobine i svojstva oblaka, a time i njihovu moguénost rasejanja
zracenja. Aerosoli su i osnovna jezgra kondenzacije za nastajanje oblaka, kao i osnova za
kondenzovanje kapljica vode. Na taj nacin koncentracija atmosferskih aerosola moZe da utice

na frekvenciju nastajanja oblaka, debljinu njihovog sloja, kao i na padavine.

Ovakvi globalni fenomeni ne mogu biti kvantitativno prouceni i predvideni bez poznavanja
odgovarajuc¢ih lokalnih procesa i merenja na lokalnom nivou. Solarno zracenje, a posebno UV
zracenje, je izuzetno bitno za fotohemijske procese u troposferi. Prisustvo aerosola u troposferi
dovodi do smanjenja UV zraCenja, putem rasejanja ili apsorpcije, Sto direktno uti¢e na brzinu
fotohemijskih reakcija. Nekoliko studija je ukazalo da ovi efekti mogu znacajno da utiu na
formiranje ozona i nekih gasova u donjim slojevima atmosfere (Dickerson et al., 1997). Posto
raspodela aerosola i oblaka varira kako u prostoru, vertikalno i horizontalno, tako i u vremenu,

kvantitativna procena uticaja na fotohemijski ciklus ostaje izazovan problem.

Slika 3.3.1 saZeto prikazuje nivo nau¢nog saznanja o efektima pojedinih faktora na globalne
klimatske promene. Prikazano je globalno srednje godiSnje radijativno opterecenje za razliCite
faktore u periodu od predindustrijskog doba pa do 2000. godine (IPCC, 2001). Radijativno
opterecenje je mera uticaja pojedinih faktora na energetsku ravnotezu u sistemu Zemlja-
atmosfera. Takode, moZe se posmatrati kao indeks znacajnosti potencijalnog uticaja pojedinih
faktora na klimatske promene i izraZzava se u [Wm?]. Sva prikazana opterecenja pokazuju

razli¢ita prostorna i sezonska svojstva tako da prikazane srednje vrednosti ne oslikavaju
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Slika 3.3.1 Relativni doprinosi gasova staklene baste i nekih prirodnih i antropogenih faktora na

klimatske promene

kompletnu radijativnu perturbaciju, nego samo u relativnom smislu doprinos pojedinih faktora
u prvoj aproksimaciji. Procenjeno globalno radijativno opterecenje za sulfate je -0,4 W m™,
0,2 W m? za aerosole nastale sagorevanjem bioloSkog materijala, -0,1 W m? za organski
ugljenik poreklom iz fosilnih goriva, 0,2 W m™? za elementarni ugljenik, dok se za mineralnu
prasinu nalazi u opsegu od -0,6 W m? do 0,4 W m™. Za razliku od uticaja pojedinih gasova koji
doprinose efektu staklene baste, nivo nau¢nog saznanja i mogucénost kvantifikovanja direktnih i
indirektnih efekata aerosola na globalne klimatske promene je jo$ uvek jako nizak. To je
posledica relativno kratkog zadrZavanja aerosola u troposferi, kao i prostorne i vremenske
neuniformnosti radijativnog opterecenja. OptiCke osobine pojedinih cCestica i njihova
mogucnost apsorbovanja zracenja direktno zavise od njihove veli¢ine i hemijskog sastava Sto
dodatno komplikuje opisivanje uticaja aerosola na klimatske promene. Smatra se da,
najverovatnije, aerosoli globalno imaju znac¢ajan negativan doprinos radijativnom opterecenju
odnosno da doprinose hladenju planete. Medutim, jos uvek se ne zna dovoljno o relativnom
doprinosu ovom procesu prirodnih aerosola i onih nastalih iz antropogenih izvora, kao i u kojim
oblastima dolazi do povecanja, smanjenja, odnosno odrZavanja koncentracije aerosola

(Anderson et al., 2003).
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Direktan uticaj aerosola zavisi od koli¢ine zracenja koje se raseje nazad u vasionu (dakle
zracenja koje se raseje u gornjoj hemisferi u odnosu na horizont i vrati u svemir). Ova frakcija
dolazeceg zraCenja zavisi od raspodele aerosola po veli¢ini i njihovih optickih karakterisitika,
kao 1 od solarnog ugla. Intenzitet ovako rasejanog zraCenja zavisi od tzv. "upscatter”

koeficijenta [ (treba primetiti da se ovaj koeficijent razlikuje od koeficijenta rasejanja unazad

u odnosu na pravac prostiranja zracenja).

Promena radijativnog opterecenja usled direktnog uticaja aerosola, pod pretpostavkom da je

Sunce u zenitu, se izrazava jedna¢inom
1
a7 =—(1F Ja-a)[20-R)p,, -4k, ] (33.1)

gde je F dolazeée solarno zraenje [Wm™], A - rasejano zraenje od oblaka, R - albedo

Zemljine povrsine, S - "upscatter” koeficijent rasejanja, 7,

as

- efektivna opticka debljina usled
rasejanja zraCenja na aerosolima, 7, - efektivna opticka debljina usled apsorpcije zracenja

aerosolima. Iz prethodne jednacine sledi da su hemijski sastav aerosola (od kojeg zavisi indeks
prelamanja) i njihova veli¢ina kljucni parametri koji uti¢u na radijativno opterecenje. Zbog
svega toga, prostorno-vremenska merenja koncentracija aerosola i razumevanje njihovih
fizi€ko-hemijskih osobina su neophodni za kvantitativno razumevanje uticaja pojedinih izvora,

dalju sudbinu aerosola i njihovog uticaja na klimatske promene, kao i zdravlje ljudi.

3.4 UTICAJ AEROSOLA NA KVALITET VAZDUHA I ZDRAVLJE LJUDI

Problemi zagadenja vazduha imaju dugu istoriju i do sredine dvadesetog veka su
uglavnom bili povezani sa visokim koncentracijama oksida sumpora i ¢adi. Ovaj tip zagadenja
se obi¢no pominje kao “londonski smog” koji je u decembru 1952. godine u tom gradu odneo
preko 4000 Zivota. Prva merenja zagadenja Cesticnim materijalom, PM (Particulate Matter), su
se odnosila na odredivanje ukupno suspendovanih ¢estica (TSP -Total Suspended Particles) ne
uzimajuci u obzir njihove veli¢ine. Medutim, viSegodisnje studije u SAD i Evropi su ukazale na
dominantan znacaj veliCine Cestica, odnosno na negativan uticaj Cestica sa aerodinami¢nim

dijametrom manjim od 10 um tzv. PM;, koje ¢ine veci deo u raspodeli ukupne mase Cestica u
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vazduhu (Tasi¢ et al., 2006a). Uocena je pozitivna korelacija izmedu povecanja broja obolelih
od respiratornih bolesti u gradskim sredinama i povecane emisije Cestica dijametra manjeg od
10 pm (PMjp), odnosno manjeg od 2,5 um (PM,s), koje udisanjem dospevaju duboko u
respiratorne organe (Schwartz et al., 1996; Dockery i Pope, 1994, 2006). S obzirom na to da su
na njima Cesto apsorbovani elementi u tragovima, kao Sto su na primer teski metali i neka
toksi¢na organska jedinjenja, ove Cestice predstavljaju uzrok mnogih obolenja. Ovakve Cestice
uglavnom nastaju iz procesa sagorevanja i konverzije gasova u Cestice, pri ¢emu se produkuju
kancerogene materije kao Sto su policiklicni aromati¢ni ugljovodonici (PAH-ovi). Svako
povecanje koncentracije od 10 pg m™ sitne frakcije aerosola je povezano sa priblizno 6% i 8%
povecanja rizika za kardiovaskularna i plu¢na kancerogena oboljenja respektivno (Dockery i
Stone, 2007). Inhalacija je najvazniji put ulaska u organizam za veliki broj hemijskih Stetnih
materija koje se nalaze u obliku aerosola. Cestice imaju razli¢ita mesta depozicije i razli¢itu
retenciju unutar disajnog trakta, Sto zavisi od njihovih fizi¢ko-hemijskih karakteristika.
Depozicija udahnutih cCestica se ostvaruje putem inercione impakcije, gravitacione
sedimentacije i1 Braunovog difuznog kretanja. Samo se krupnije inhalirane Cestice sa
aerodinamickim pre¢nikom iznad 5 wm deponuju putem impakcije i to na vlaznoj sluzokozi
nosne duplje, Zdrela i ve¢ih bronhija. Cestice promera 1-5 um dopiru do alveola gde dolazi do
njihove sedimentacije, a usled smanjene brzine kretanja udahnutog vazduha. Cestice manje od
0,5 um podlezu Braunovom difuznom kretanju i deponuju se na svim nivoima disajnog trakta,
od njegovih pocetnih delova do alveola. Medutim, za ove Cestice postoji mogucénost da se

nakon depozicije oslobode 1 ponovo vrate u vazdu$nu struju.

Najcesc¢i oblik aerosola jeste prasina koja se izdvaja po svom specificnom dejstvu na ljudski
organizam. Stepen Stetnosti zavisi od velikog broja karakteristika od kojih su neke: poreklo
Cestica, sastav Cestica, veliina i oblik Cestica, nacin nastanka (disperzija ili kondenzacija).
Vreme zadrZavanja u vazduhu takode utie na stepen Stetnosti i za Cestice manje od 10 pm je
jako dugo, one lebde u vazduhu danima, ¢ime se znatno poveCava mogucnost da budu
udahnute. To vreme je zanemarljivo kratko za Cestice iznad 100 pum, jer se u blizini mesta

stvaranja vrlo brzo taloZe usled gravitacije.

Osnovna Stetna dejstva aerosola mogu biti: lokalni nadrazaj sluzokoze gornjih disajnih puteva,
opste toksi¢no dejstvo (Cestice koje sadrZe olovo, arsen i cink), kausti¢no dejstvo, kancerogeni
efekat, infekcija (u slucaju mikrobioloski zagadene praSine pri industrijskoj preradi koZe, gume

i tekstilnih otpadaka), fibrogeno dejstvo (koje podrazumeva specificno razrastanje vezivnog
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tkiva u plu¢ima), fotodinamicko dejstvo (koje se ispoljava kombinovanim delovanjem UV
zracenja na kozu kontaminiranu pojedinim vrstama aerosola) itd. Prema tome, patoloska stanja
1 obolenja koja se dovode u vezu sa aerosolima su mnogobrojna, ugroZen je veci broj organa,
ali ipak u najvecoj meri respiratorni. NajceS¢a obolenja koja se javljaju kao direktna posledica
udisanja aerosola su pneumokonioze (akumulacija praSine u plu¢ima i reakcija plu¢nog tkiva na
njeno prisustvo), hroni¢na opstruktivna bolest plu¢a, maligna, kao i neka infektivna oboljenja.
Nakon saznanja o ovakvim $tetnim delovanjima aerosola, jasno je da se povecalo interesovanje
za kontrolu kvaliteta vazduha sa posebnim akcentom na prisustvo Cestica sa aerodinamickim

pre¢nikom manjim od 10 wm odnosno manjim od 2,5 um (Hopke et al., 2006).

3.5 STANDARDI KVALITETA VAZDUHA

Da bi se zastitilo zdravlje ljudi, kao 1 Zivotna sredina u celini, odnosno kontrolisalo i
smanjilo prisustvo zagaduju¢ih materija (PM;9, PM,s, Pb, As, Ni, Cd, Oz, NOy, SO, itd.)
donose se standardi kvaliteta vazduha koji definiSu grani¢ne vrednosti koncentracija na
godisnjem i\ili dnevnom nivou. Grani¢na vrednost koncentracije se odreduje na osnovu nauc¢nih
saznanja, sa ciljem izbegavanja, sprecavanja ili smanjenja Stetnog dejstva na zdravlje ljudi i/ili
zivotnu sredinu kao celinu, a koja treba da se dostigne u datom periodu i da se viSe ne

premasuje.

Imajuéi u vidu negativan uticaj Cesticnog materijala na zdravlje ljudi, u Evropi se 1990. godine
po prvi put zapocelo sa monitoringom ambijentalnih koncentracija PM;, Cestica u urbanim
sredinama. Pod ambijentalnim vazduhom se podrazumeva spoljaSnji vazduh u troposferi,
izuzimaju¢i vazduh u radnim sredinama kojima javnost nema redovan pristup, a koji je
definisan u EU Direktivi (Directive 89/654/EEC) i gde se primenjuju odredbe koje se ticu
bezbednosti 1 zdravlja na radu. Prema rezultatima istraZivanja i1 zaklju¢cima Svetske
zdravstvene organizacije (WHO), Evropska unija je 1999. godine donela odluku po kojoj se sve
¢lanice obavezuju da vrSe monitoring PM; Cestica. Evropska komisija je procenila da emisije
sitnih Cestica iz saobracaja treba da se smanje za 50% da bi se postigle predloZene srednje
godis$nje vrednosti od 40 pg m™ do 2010. godine (EC, 1999, 2008). Prema EU Direktivi, 24-

Casovna granicna vrednost za PM;y koncentracije od 50 pg m” ne sme u toku godine biti
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3.5 Standardi kvaliteta vazduha

premasena vise od 35 puta do 2005. odnosno 7 puta do 2010. godine. Srednja godiSnja vrednost
za masenu koncentraciju PM,s je 25 ug m™ za period do 2015. godine, odnosno 20 pg m™ do
2020. godine (EC, 2008). Poredenje i analiza postojecih standarda koji se odnose na PM cestice
se mogu naci u radu Brunekreef 1 Maynard (2008).

Svetska zdravstvena organizacija od 1999. godine izdaje smernice Air Quality Guidelines koje
imaju za cilj da obezbede osnovu za zaStitu javnog zdravlja od Stetnog dejstva zagadujucih
materija, kao i da eliminiSu ili smanje na minimum one zagadujuce materije za koje se zna da
su ili koje mogu da budu opasne po ljudsko zdravlje. Smernice WHO c¢ine osnovu za
uspostavljanje nacionalnih standarda. Godine 2005. WHO je izdala smernice (WHO, 2006) u
kojima su navedene preporucene vrednosti koncentracija za PM: srednja godiSnja vrednost za
PMjp je 20 pg m™ odnosno 50 ug m” za srednju 24-h vrednost; srednja godi$nja vrednost za

PM, 5 je 10 ug m™ odnosno 25 ug m™ za 24-h srednju vrednost.

Evropska komisija je u Direktivi o kvalitetu vazduha i Cistijem vazduhu u Evropi (EC, 2008)
propisala i grani¢nu vrednost od 0,5 ug m™ za srednju vrednost koncentracije na godi$njem
nivou za olovo u vazduhu. Direktiva (EC, 2004) je postavila grani¢ne vrednosti na godiSnjem

nivou za kadmijum (5 ng m™)i nikl (20 ng m>) u PM,, &esticama u ambijentalnom vazduhu.

Prema smernicama WHO (2000) preporucene su srednje godisnje vrednosti za Cd (5 ng m™),
Pb (0,5 pug m™), Mn (0,15 pg m™) i 24-h vrednost za V od 1 pg m’. Prema WHO Cr i Ni su

klasifikovani kao kancerogene materije, ali za njih ne postoji utvrdena grani¢na vrednost.

Postoje¢i nacionalni standard (Sluzbeni glasnik, 2006) u Srbiji propisuje maksimalne godiSnje
vrednosti za ukupno suspendovane estice do 70 pg m™ u naseljima i 40 pg m™ u nenaseljenim
i rekreativnim oblastima. Trenutno ne postoji nacionalni standard koji se odnosi na PMjj i

PMs.

Istim Pravilnikom su propisane i grani¢ne vrednosti za srednje godiS$nje vrednosti imisije za
teSke metale u suspendovanim Cesticama i iznose 0,01 pg m>, 1 pg m>i 1 pug m™ za Cd, Mn i
Pb, respektivno. Grani¢ne vrednosti imisije za kancerogene materije su 0,3 ng m™ za Cr i

20 ng m” za Ni.

Pravilnik propisuje i grani¢ne vrednosti imisije za teSke metale u ukupnoj depoziciji (taloZnim

materijama): 250 pg m? dan™ za olovo, 5 ug m? dan za kadmijum i 400 pg m? dan™ za cink.

Da bi se dostigli postoje¢i standardi Evropske unije moraju se kontrolisati izvori emisije

primarnih i sekundarnih Cestica. Kontrola primarnih cCestica koje se direktno emituju u
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3.5 Standardi kvaliteta vazduha

atmosferu podrazumeva prevenciju emisije 1 njihovo sakupljanje na izvoru. Kontrola
sekundarnih Cestica koje se formiraju u atmosferi zahteva redukciju emisije primarnih

zagadujucih materija iz kojih nastaju SO2, NOx i NH3.

26



4. Merenje PMio, PM2.5 i ukupne atmosferske depozicije

4

IN SITUMERENJA: PMyg, PM;, 5 I UKUPNA ATMOSFERSKA

DEPOZICIJA

Zbog velikog znacaja uticaja Cesticnog materijala na kvalitet vazduha uopste, a posebno
na moguce posledice po zdravlje, u 2002. godini u okviru integralnog projekta "Ispitivanje
kvaliteta vazduha u urbanim sredinama: teski metali, radionuklidi i njihove interakcije" je
zapoceta pilot studija procene nivoa PM cestica u ambijentalnom vazduhu u urbanom delu
Beograda (Rajsi¢ et al., 2004; Tasi¢ et al., 2005; Novakovi¢, 2006). To su bila prva indikativna
merenja PMjo 1 PM, 5 vrSena u Beogradu, jer su se prethodno vrSila merenja samo ukupno
suspendovanih Cestica. Posto su merenja ukazala na poveéane vrednosti masenih koncentracija,
istrazivanje PM cestica i njihovog sastava je nastavljeno i u okviru projekta “Emisija 1
transmisija  polutanata u urbanoj sredini” (Tasi¢ et al, 2008). Merene su
dvadesetcetvorocasovne masene koncentracije PM;¢1 PM; s, odredivana je koncentracija metala
u njima i u ukupnoj atmosferskoj depoziciji i analizirana je njihova sezonska i prostorna

raspodela.

Epizodna uzorkovanja suspendovanih PM;y 1 PM;,5 Cestica u vazduhu su vrSena na dve
reprezentativne lokacije u urbanom delu Beograda: terasa iznad ulaza u Veterinarski fakultet 1
krov zgrade Rektorata Univerziteta u Beogradu. Suspendovane Cestice su sakupljane na
teflonskim i kvarcnim filterima (¢ 47 mm, veli¢ina pora 2 pm), uzorkivatem male zapremine sa

rotokom od 51min', (MiniVol Portable Air Sampler, Springfield, OR, USA).
p

Dvadesetéetvorocasovne masene koncentracije su odredivane gravimetrijskom metodom nakon
48 Casova kondicioniranja u stabilnim uslovima (T=20°, RH=50%) ¢iste sobe klase 100.
Kvalitet postupka odredivanja mase je kontrolisan dodatnim merenjima mase tri kontrolna
filtera. Za potrebe analize, odgovaraju¢i meteoroloski podaci (temperatura, vlaznost, pritisak,
brzina vetra, pravac vetra i padavine) su preuzeti sa meteoroloske stanice Republickog

hidrometeoroloskog zavoda u Beogradu.
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4. Merenje PMio, PM>.5 i ukupne atmosferske depozicije

VETERINARSKI FAKULTET

Slika 4.1. Mesta na kojima je u Beogradu vrseno uzorkovanjePM,,, PM; s i

ukupne atmosferske depozicije

U ovoj disertaciji su prikazani rezultati koji su dobijeni u okviru istrazivanja koja se odnose na

merenja vrsena u periodu 2002 - 2006. godine.
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4.1 Uzorkovanje PM

4.1 UZORKOVANJE PM;( 1 PM; 5

Za uzorkovanje suspendovanih Cestica PMjy 1 PM;s je koriS¢en MiniVol prenosni
uzorkiva¢ vazduha (slika 4.1.1). Iako ne spada u grupu referentnih uzorkivaca, MiniVol daje
rezultate koji su saglasni sa podacima dobijenim koriS¢enjem referentne metode. MiniVol je
lagan uredaj, siguran i precizan, jeftin i relativno jednostavan za upotrebu. U osnovi se sastoji iz
pumpe koja uvlaéi vazduh brzinom od 5 Imin™ kroz impaktor za separaciju ¢estica po veli¢ini.
Cestice se kolektuju na filterima pre¢nika 47 mm &ija se masa meri pre i posle uzorkovanja i
tako odreduje masena koncentracija deponovanih Cestica. Ovi filteri se dalje analiziraju na

hemijski sastav Cestica, odnosno na sadrzaj odredenih metala.

Slika 4.1.1 Uzorkivac MiniVol Air Sampler (levo) i njegova instrument tabla (desno)

MiniVol uzorkiva¢ moze da vrsi uzorkovanje samo jedne frakcije Cestica, tj. PM;o, PM; s ili
ukupno suspendovane cestice (TSP). Uzorkovanje PM cestica vrsi se dodavanjem PM, s, PMg
impaktora ili uklanjanjem oba u slucaju uzorkovanja TSP. Za uzorkovanje PM,, Cestica se
koristi inercijalni impaktor sa kritiénim precnikom od 10 um i analogno za uzorkovanje PM; s
inercijalni impaktor sa kritiénim pre¢nikom od 2,5 pum koji se stavlja ispod PM;, impaktora.
PM;y se i definiSe kao Cesticni materijal sa aerodinami¢nim prec¢nikom od 10 um, koji sa
efikasnoscu od 50% prolazi kroz inlet koji selektuje Cestice po veliini kako je definisano u

referentnoj metodi za uzorkovanje i merenje PM,o (EN 12341). Analogno, PM; s se definiSe kao
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4.1 Uzorkovanje PM

Cesticni materijal sa aerodinami¢nim prec¢nikom od 2,5 um, koji sa efikasnos¢u od 50% prolazi
kroz inlet koji selektuje Cestice po velicini kako je definisano u referentnoj metodi za
uzorkovanje i merenje PM, 5 (EN 14907). Uzorkovanje TSP se vrsi uklanjanjem oba impaktora
tako da se Cestice sakupljaju direktno na filteru. Kriti¢ni precnik PM impaktora je odreden
brzinom protoka kroz inlet 1 da bi se odrzala njegova konstantna vrednost neophodno je
odrzavati konstantan protok u toku uzorkovanja. Potreban protok u MiniVol uredaju je
5Imin”, a ako opadne na 4,5Imin” pumpa se iskljuuje i prestaje uzorkovanje. Pri
uzorkovanju PM;y 1 PM,s Cestica, disk na impaktoru mora da bude premazan tankim slojem
specijalne meSavine apiezona i heksana. U toku procesa separacije Cestica ovaj sloj premaza
zadrzava one Cestice koje su vecih dimenzija od onih koje su predvidene postavljenim

impaktorom.

MiniVol je projektovan da radi sa protokom od 51min"' na normalnim uslovima.

Uzorkivacd je kalibrisan na temperaturi od 21 °C i pritisku od 1005 hPa. Prilikom uzorkovanja
na odredenoj lokaciji mora biti podeSen da radi na temperaturi i pritisku okoline. PodeSavanje u
okviru prethodno utvrdenog opsega putem kalibracije se izvodi pre svakog epizodnog merenja.
U procesu kalibracije protok se kalibriSe u odnosu na polozaj pokazivaca uredaja za merenje
protoka. Obi¢no se meri $est brzina protoka u opsegu od 4 1 min™ do 6 1 min™. Ulazni otvor
uredaja za merenje protoka je otvoren, dok je izlazni povezan na ulaz uzorkivaca. Tokom
kalibracije ne vrsi se sakupljanje Cestica na filteru. Za uredaj su dati od proizvodaca parametri

linearne regresije m i b

Q.,=mxQ, +b (4.1.1)
gde je:
Qina - protok koji pokazuje indikator na uzorkivacu,
Qs - protok pri standardnim uslovima (pritisak od 1013 hPa i temperatura 25 °C).

Na osnovu toga protok pri aktuelnim uslovima kalibracije odreden na osnovu pokazivanja

P T
Q... =(mxQ, +b>‘/ﬂxﬂ (4.1.2)
‘ P, T,

indikatora se dobija iz formule

gde su:
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4.1 Uzorkovanje PM

Pgq - standardni atmosferski pritisak,
T4 - standardna temperatura,

Pact - aktuelni pritisak okoline,

Taet - aktuelna temperatura okoline.

Impaktor je dizajniran da zadrzava Cestice odredenog kritinog pre¢nika pri aktuelnom protoku
od 51 m™ pa se protok mora tako podesiti da se odrzava u toku uzorkovanja u granicama od

5%. Polozaj pokazivaca se odreduje na osnovu formule

5% i><L—b
Py Ty
J = : ‘ (4.1.3)

Ry
’ m

gde je I, - set point (utvrdeni polozaj pokazivaca protoka). U slucaju da se iz bilo kog razloga
protok vazduha promeni za viSe od 5% uredaj se automatski zaustavlja 1 memoriSe proteklo

vreme uzorkovanja.

4.2 GRAVIMETRIJSKO ODREDIVANJE PM MASENIH KONCENTRACIJA

Za merenje mase filtera je koriS¢ena vaga marke SARTORIUS (R 160 P) sa minimalnom
rezolucijom od 0,01 mg, smeStena na mermernoj ploci da bi se postigla §to bolja stabilnost. Pre
svakog merenja su kontrolisani mikroklimatski uslovi u laboratoriji: relativna vlaZnost,
temperatura i pritisak. Prazni filteri i filteri sa suspendovanim Cesticama (u Petri Soljama) su
mereni nakon 48 Casova kondicioniranja u eksikatoru u cistoj sobi klase 100 pri uslovima
relativne vlaznosti od 45-55% 1 temperature od (20 + 2) °C. Kontrola stabilnosti uslova merenja
je vrSena simultanim merenjima mase seta od tri ’blanko filtera” pre i posle merenja filtera koji
su bili (ili tek treba da budu) izloZeni uzorkovanju na terenu. Srednja promena u masi blanko

filtera je koriS¢ena za korigovanje mase filtera.
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4.2 Odredivanje PM masenih koncentracija

Masa uzorkovanih cCestica na filteru je odredivana kao razlika mase filtera sa uzorkom (me) i

mase praznog filtera (m,)
Am =m, —m, (4.2.1)

Promena u masama kontrolnih filtera izmedu merenja Cistog i filtera sa uzorkom se odreduje iz

jednacine

Z[(Cica + Cicb ) - (Ciea + Cjieb ):'
AC = : (4.2.2)
n

gde je:
- n broj upotrebljenih kontrolnih filtera (obi¢no se koriste 3 kontrolna filtera),
- Cica 1 Ciep su mase kontrolnih filtera pre 1 posle merenja izlaganog filtera,

- Cica 1 Cieb su mase kontrolnih filtera pre i posle merenja praznog filtera.

Masa PM cestica na filteru M, je dobijena korigovanjem mase Am za promene mase

kontrolnih filtera

M =Am+AC (4.2.3)

net

Koncentracija PM &estica u pg m™ je odredivana kao

M
PM | ugm™ | = 1000xV—’"g (4.2.4)

m 3

gde je V zapremina uzorkovanog vazduha koja je za 24 h uzorkovanja i protok od 5 1 min™

1znosila 7,2 m’.

Masene koncentracije aerosola u ambijentalnom vazduhu su vrlo male, reda velic¢ine
mikrograma po kubnom metru vazduha, pa su za njihovo odredivanje potrebne vrlo osetljive
analiticke metode. Iako postoji veoma osetljiva, pouzdana i dobro opisana analiticka metoda za
odredivanje masenih koncentracija aerosola, ona sama po sebi ne mora znaliti da rezultat

analize uzorka zaista predstavlja masenu koncentraciju aerosola u vazduhu na mestu gde je
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4.2 Odredivanje PM masenih koncentracija

uzorak sakupljen, pa cak ni prvobitnu koncentraciju odredenih elemenata u samom uzorku.
Atmosfera je ve¢ sama po sebi vrlo nestabilna sredina u kojoj neprestano variraju temperatura i
relativna vlaznost, pojava i1 intenzitet padavina. Uz ove nepravilne promene treba dodati i
periodi¢ne promene dana i no¢i i1 godiSnjih doba. Sa druge strane, zagadenje atmosfere je
posledica i ljudske aktivnosti koja opet ima periodicne promene u intenzitetu zbog nacina
zivota ljudi. Zbog svega ovoga osnovni problem je kako efikasno sakupiti reprezentativni
uzorak 1 kako ga saCuvati u istom obliku do analize. Uzimajuci u obzir greske prilikom merenja
mase filtera, kao i protoka vazduha prilikom uzorkovanja, ukupna procenjena greska izraCunate

koncentracije PM cestica je oko 10%.

Kod gotovo svih sistema za uzorkovanje, Cesti¢ni materijal se prikuplja na filteru. Tip filtera
koji bi trebalo koristiti zavisi od planiranih fizickih 1 hemijskih analiza. Generalno, tip filtera
koji se koristi prouzrokovace minorne greske u merenju ukupne mase Cestica, ali se one moraju
vrlo pazljivo razmotriti ukoliko su planirane detaljnije analize (npr. za analizu Cestica pomocu
elektronskog mikroskopa su pogodniji kvarcni filteri). Efikasnost sakupljanja uzorka zavisi i od
fizickih 1 hemijskih karakteristika ¢esticnog materijala, o mediju, obliku i funkciji uredaja za
sakupljanje uzoraka, brzini strujanja vazduha kroz uredaj, protekloj zapremini vazduha itd. Od
velikog znacaja za efikasno sakupljanje uzoraka su i ulazne karakteristike sistema (promer

ulaznog otvora i linearna brzina vazduha na ulazu).
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4.3 Odredivanje koncentracije elemenata u PM cCesticama

4.3 ODREDIVANJE KONCENTRACIJE ELEMENATA U SUSPENDOVANIM

CESTICAMA

Da bi se izbegla dodatna kontaminacija, uzorci za analizu se pripremaju u laboratoriji
visokog stepena Cistoce, Klase 100. Radi smanjenja koncentracije Cestica u laboratoriji, vazduh
se uvodi laminarno kroz apsolutne filtere 1 odrzavaju se konstantni uslovi (T=20°C, konstantna
relativna vlaznost vazduha od 50%). Petrijeve Solje u kojima se rastvaraju uzorci, kao 1 svi
ostali sudovi takode moraju da budu visokog stepena Cistoce. Ekstrakcija metala iz depozita na
filteru se vrsi sa 15 ml 0,IN HNO3 u Petrijevoj Solji na ultrazvu¢nom kupatilu (Kyotani i
Iwatsuki, 2002). Na ovaj nacin se dobija lako rastvorljiva metalna frakcija koja predstavlja
ukupnu koli¢inu metalnih jedinjenja rastvornih u vodi 1 slabo kiseloj sredini. Pod ovim
uslovima se rastvaraju i neke komponente kao Sto sulfati, karbonati i dobijaju oni metali ¢ija
stabilnost zavisi od kiselosti okoline. Metali dobijeni iz antropogenih izvora se pojavljuju
uglavnom u lako rastvorljivom obliku (Fernandez Espinosa et al, 2002). U ovako
pripremljenom uzorku metodom atomske apsorpcione spektroskopije sa grafitnom kivetom su

odredivane koncentracije slede¢ih elemenata: Cd, Cu, Cr, Ni, Pb, Fe, Mn, Al, Zni V.

U tu svrhu za svaki element je prvo konstruisana kalibraciona (analiticka) kriva na osnovu
merenja apsorbancije standardnih rastvora u optimalnom koncentracionom opsegu koji je
odreden preliminarnim merenjima. Iz kalibracionih krivih su direktno na osnovu ocitavanih
vrednosti apsorbancija za analizirane rastvore odredene nepoznate koncentracije. Sva merenja
su vrSena u odnosu na slepu probu. Konstrukcija kalibracionih krivih i odredivanje nepoznatih
koncentracija teskih metala u suspendovanim Cesticama, uz koris¢enje Zimanove korekcije, je
vrSeno na atomskom apsorpcionom spektrometru sa grafitnom kivetom (AAS - GF) firme

Perkin Elmer 600.

Kao primarni izvori zracenja se koriste stabilne i intenzivne emisione linije ¢ija talasna duzina
Ao odgovara maksimumu apsorpcione linije ispitivanog elementa. Za dobijanje ovakvih linija
koriste se emisioni spektri samog elementa ¢ija se apsorpcija meri. Ovakvu emisiju daju lampe

sa Supljom katodnom cevi.

U tabeli 4.3.1 su date granice detekcije za odredivanje koncentracija pojedinih elemenata

pomoc¢u AAS-GF.
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4.3 Odredivanje koncentracije elemenata u PM cCesticama

Tabela 4.3.1 Granice detekcije za elemente

. Granice detekcije
Element Talasna duZina AAS-GF
[ nm ] 1

[ngml” ]
Al 309,3 2,00
\Y% 438,5 5,00
Cr 3579 0,10
Mn 403,1 0,20
Fe 248,3 0,50
Ni 232,0 0,40
Cu 3247 0,20
Zn 213,9 2,00
Cd 228,8 0,04
Pb 217,0 0,50

Greske merenja koncentracija su relativno male, ali ¢esto realne koncentracije mogu biti
veoma niske 1 nalaze se ispod granice detekcije (<gd). Granica detekcije podrazumeva najmanji
nivo koncentracije koji moze biti odreden sa znacajnom statistickom razlikom od blanko
uzorka. U takvim slucajevima vrednosti mogu biti prikazane kao nulte ili manje od vrednosti
granice detekcije. Osnovna baza podataka dobijena merenjem koncentracija polutanata u
realnim uslovima sadrzi i takve kriticne podatke. U ovoj analizi su sve vrednosti za koje su
dobijene koncentracije ispod granice detekcije, dakle, kada je merenje ipak defininisano,
zamenjivane sa polovinom vrednosti granice detekcije. Takode, kao kriticne vrednosti se
javljaju 1 ekstremno visoke koncentracije, koje se u svakom pojedina¢nom slucaju moraju

posebno razmotriti i korigovati ako je to moguce.

U prirodnom ambijentu, elementi Cija se koncentracija odreduje koegzistiraju sa mnogim
drugim elementima koji se nalaze u znatno ve¢im koncentracijama. U toku uzorkovanja postoji
mogucénost medusobne intereakcije $to dovodi do promene sastava uzorka, pogotovo u toku
Cuvanja uzorka do analize. Zbog svega ovoga pre pristupa merenjima je potrebno proveriti
metodu kao celinu, od sakupljanja uzoraka preko Cuvanja i pripreme uzoraka za analizu do

vrSenja same analize.
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4.4 Odredivanje elemenata u ukupnoj atmosferskoj depoziciji

4.4 ODREDIVANJE ELEMENATA U UKUPNOJ ATMOSFERSKOJ

DEPOZICIJI

Uzorkovanje ukupne atmosferske depozicije je vrSeno pomocu otvorenih cilindri¢énih
polietilenskih kolektora (pre¢nik otvora 29 cm i visina cilindra 40 cm) koji su postavljeni na

visinu od oko 2m iznad podloge. Kolektori su bili izloZzeni atmosferskoj depoziciji

(istovremeno i suvoj i mokroj) u periodu od po mesec dana. Uzorkovanje ukupne depozicije je
na ovaj nacin vrSeno u kontinuitetu tokom pet godina i to od juna 2002. godine do decembra
2006. godine na tri reprezentativne lokacije u Beogradu (Rektorat, Botanicka basta i

Veterinarski fakultet). Pre svakog uzorkovanja u kolektor je sipano 20 ml rastvora kiseline

(10% HNO3).

Priprema tako sakupljenih uzoraka za hemijsku analizu je vrSena digestijom uzorka u rastvoru
kiseline, uparavanjem do suve materije 1 potom rastvaranjem suvog ostatka u 50 ml 0,1 N
HNO;. Koncentracije elemenata Al, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, Cd 1 Pb su odredivane
plamenom atomskom apsorpcionom spektroskopijom i atomskim apsorpcionim spektrometrom
sa grafitnom kivetom. Za kalibraciju su koris¢eni standardni kalibracioni rastvori (Merck) koji

sadrze koncentracije metala od interesa (1000 mg "' metala u 0,5 N HNO3 ).

Kontrola pouzdanosti i kvaliteta (Quality assurance/Quality control, QA/QC) analiticke metode
je proveravana analizom standardnog referentnog materijala US National Institute of Standards
and Technology (NIST 2783) koji sadrzi frakciju aerosola PM, s kao smesu urbane prasine iz
industrijskih oblasti sakupljene na dva polikarbonatna membranska filtera i dva odgovarajuca
blank uzorka. Dobijena saglasnost rezultata (reproducibilnost) je u opsegu +15% za sve
elemente osim Ni (58%) 1 Al (74%). Manja reproducibilnost za ove elemente je moguca

posledica nepotpune digestije uzorka.

Odredivanje dnevne atmosferske depozicije po jedinici povrsine (pg m™>dan™) za svaki metal

je racunata deljenjem ukupne izmerene mase metala u mese¢nom uzorku sa odgovaraju¢im

brojem dana i povrSinom popre¢nog preseka kolektora.
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4.5 REZULTATI MERENJA

U ovom delu bic¢e prikazani rezultati merenja masenih koncentracija PM; i PM; s, kao i

odgovaraju¢e koncentracije elemenata u PM uzorcima i1 ukupnoj atmosferskoj depoziciji.

Dobijeni rezultati ¢e se uporediti sa postoje¢im standardima o granicnim vrednostima, kao i

odgovaraju¢im publikovanim podacima koji se odnose na istrazivanja vrSena u nekim drugim

gradovima Sirom sveta. Takode, bi¢e prikazana sezonska zavisnost izmerenih veli¢ina, a

posebno ¢e se analizirati pojava vikend efekta koji se odnosi na PM.

4.5.1 Koncentracije PM destica i odgovarajucih elemenata

Osnovni statistiCki parametri izmerenih masenih koncentracija PM; i elemenata Al, V,

Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, Cd i Pb su prikazani u tabeli 4.5.1.1. Rezultati se odnose na ukupno

277 24-h uzoraka sa Veterinarskog fakulteta i zgrade Rektorata Univerziteta u Beogradu za

period 2003 - 2006. godina.

Tabela 4.5.1.1 Osnovni statisticki parametri masenih koncentracija PM,y (ug m™) i koncentracija

elemenata (ng m™)

PM,, Pb Cu Zn Mn Fe Cd Ni \% Al Cr

N 277 277 269 271 275 277 276 275 266 278 235
Sr.Vr. 70,1 47,7 85,1 1221,1 24,5 1407,8 1,86 22,6 38,3 3896,3 9,8
Med. 59,5 20,2 55,1 371,5 20,3 822,0 0,86 15,2 11,8 778,5 7,7
St. Gr. 2,8 6,9 6,8 126,6 1,1 104,9 0,15 1,4 3,2 4772 0,6
St. Dev. 47,3 1157 1119 2084,8 18,7 1745,8 2,47 24,4 53,1 7956.,9 9,6
Min. 2,7 0,4 2,2 24,9 1,2 <g.d. 0,04 0,4 <g.d. 2,0 0,1
Maks. 343,8 15250 947,5 17239,5 102,5 20282,0 17,71 163,3 3083 68576,0 57,9
Q 121,3 93,9 173,1 3732,6 49,9 3305,5 4,84 48,3 110,2  12781,2 16,4

N — broj uzoraka; Sr.Vr.- srednja vrednost; Med.- medijana; St.Gr.- standardna greska; St.Dev.- standardna

devijacija; Min.-minimum; Maks.- Maksimum; Q — 90 procentni kvantil; g.d. — granica detekcije

Srednja vrednost masenih koncentracija PM( za ceo period i oba mesta uzorkovanja, od 70,1

g m>, premasuje vrednost od 40 pug m™ propisanu EU direktivom (EC, 2008). Analiza

srednjih godisnjih vrednosti PM;, masenih koncentracija po godinama je pokazala postepeni

porast koncentracija pocevsi od 63,3 pug m™ (2003. god.) do 88,6 ug m™ (2006. god.).
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Srednja vrednost masene koncentracije PM o na lokaciji VF (84 pg m™) je veéa u odnosu na
srednju koncentraciju na Rektoratu (45 pg m™) $to je posledica velikog uticaja emisije iz
saobracaja (karakteristicno za to mesto uzorkovanja) koji predstavlja jedan od najvaznijih
izvora Cesticnog materijala. Treba napomenuti da je veci broj uzoraka (oko 70%) uzet tokom

zimskog perioda kada su obi¢no i veée masene koncentracije Cestica.

Sagorevanje fosilnih goriva je osnovni antropogeni izvor za Be, Co, Hg, Mo, Ni, Sb, Se, Sni1V
(Pacyna i1 Pacyna, 2001). Vec¢i procenat As, Cr, Cu, Mn i Zn se emituje iz industrijskih procesa
(metalurgija) dok izduvni gasovi, nastali sagorevanjem goriva, sadrze razlicite koli¢ine Pb, Cu,
Zn 1 Ni. Rezultati koji se odnose na koncentracije metala u PM,( pokazuju da je Al najvise
zastupljen (3896 ng m™). Visoko su zastupljene koncentracije Fe (1408 ng m™), kao i Zn (1221
ng m™). Ovako visoka koncentracija Zn ukazuje na zna¢ajan doprinos antropogenih izvora
emisije, jer je Zn pouzdan indikator emisije iz saobracaja nastale sagorevanjem bezolovnog
goriva (Monaci et al., 2000). Relativno visoka koncentracija je izmerena i za Cu (85 ng m™)
koga karakteriSe visoka toksi¢nost. Ovaj element je povezan sa industrijskom aktivnos$cu, ali u
urbanim sredinama glavni izvor emisije moZe biti i saobracaj. Vanadijum je povezan sa
industrijskim procesima vezanim za sagorevanje nafte i derivata. Nikl uglavnom potice iz
izvora koji koriste fosilna goriva. Takode, kako se koristi kao dodatak u gorivu, moze biti
emitovan 1 iz izduvnih gasova iz saobracaja, a poznato je i njegovo geolosko poreklo
(Ecological Bulletin, 2008). Srednja koncentracija Ni (22,6 ng m™) premasuje odgovarajuéu
grani¢nu vrednost od 20 ng m™ propisanu standardom Evropske komisije (EC, 2003). Prisustvo
Mn je takode posledica industrijskih procesa, ali takode moze biti emitovan kao posledica
abrazije kocionih diskova u automobilima. Srednje koncentracije Pb, Cd, V i Mn u PM;y ne

premasuju vrednosti propisane postojecim direktivama i propisima.

U tabeli 4.5.1.2 su prikazane srednje vrednosti koncentracija PM; 1 elemenata izmerene u
razli¢itim gradovima. Takode, naveden je i vremenski period na koji se izvrSena merenja
odnose. Iz tabele se moze uociti da su izmerene srednje masene koncentracije PM;o u Beogradu
vece od vrednosti izmerenih u drugim gradovima, osim u Atini, Solunu i Rio de Janeiro-u.
Poredec¢i prikazane vrednosti moZe se konstatovati da se koncentracije Pb, Mn, Fe i Cr nalaze u
okviru izmerenih vrednosti za ve¢inu drugih mesta. Koncentracije Cd i V su poveéane u odnosu
na veéinu drugih gradova, dok su koncentracije Ni i Al najveée u Beogradu. Koncentracija Zn

je znacajno veca u odnosu na druge gradove, osim za Rio de Janeiro. Sto se tice Cu, Beograd
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pored Barselone, Stokholma i Berna spada u gradove sa visokom koncentracijom, §to je

verovatno posledica i emisije iz lokalnih izvora (Rajsi¢ et al., 2008).

Tabela 4.5.1.2 Srednje masene koncentracije PM;y (pugm™) i elemenata (ngm™) u razlicitim

gradovima

Mesto Period PM,;, Cd Cu Ni Pb Cr \Y Mn Al Fe Zn
Beograd 2003-2006 70,1 1,86 85,1 22,6 477 98 383 2455 3896 1408 1221
'Barcelona 1999-2000 49,8 74 7,0 1499 60 13 24 1220 890 250
’Edinburgh 1999-2000 142 034 49 343 141 1,6 1,14 294 13,3
3Stockholm 2003-2004 36 031 76 3,9 15 3,7 33 18 548 1800 43
“Vienna 1999-2000 044 11,1 1,6 22 0,78 6,7 175 33
SZaragoza 2001-2002 42,9 28 083 187 77 66 247 2690 666 212
SLlodio 1999/2006 32 12 33 33 103 25 8 87 420
"Rome 1999/2001 0,4 7,6 303 3,7 13,6 769
8Frankfurt 2001-2002 32,6 02 124 26 11,6 38 32 97 105,6
Barcelona 2003-2006 0,5 80 6 26 6 12 20 103
%Palermo 2005 36 49 55 18 6,5 20 12 733 496 48
""Bern 1998-1999 74 3 49 25 2048
Madrid 1999-2000 112 4 118 9 4 22 93
BThesaloniki 1997-1998 92 71 9,2 78 11 42 24 2506 188
14 Athens 2001-2002 73,8 2,6 51,5 11 46,6 13,1 95 19,1

Rio de Janeiro 2004-2005 169 04 22 2,1 159 24 16 1490 775 2124

" Querol et al. (2001), >Heal et al. (2005), > Furusjo et al. (2007), * Puxbaum (2004), 3 Lopez (2005), ¢ Querol et al. (2008),
7 Ziemachi et al. (2003), & Zereini et al. (2005), ? Perez et al. (2008), ' Dongarra (2007), ' Hueglin et al. (2005), '* Salvador et
al. (2004), * Voutsa et al (2002), Manalis ef al. (2005), '° Toledo et al. (2008)

Na slici 4.5.1.1 su prikazane srednje koncentracije metala u PM; za svaku godinu u kojoj je
vrseno uzorkovanje. Moze se primetiti konstantno povecavanje vrednosti koncentracija za Cd i
Cu. Trend povecanja koncentracija imaju i N1, V 1 Al, dok jedino Cr pokazuje trend smanjenja

koncentracija.
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Slika 4.5.1.1 Srednje godisnje koncentracije elemenata (ng m>) u PM

Vrednosti srednjih koncentracija elemenata za letnji i zimski period u PM; su prikazane na
slici 4.5.1.2. Znacajno vece koncentracije u zimskom periodu su izmerene za Nii V. Nesto vece
koncentracije, ali ne znaCajno, u zimskom periodu su dobijene 1 za Pb, Zn, i Al. Jedino su

tokom leta izmerene vece koncentracije za Cd i Cr.
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Slika 4.5.1.2 Izmerene koncentracije elemenata u PM;y u toku zimskog i letnjeg perioda
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U periodu od juna 2003. do decembra 2006. godine je uzorkovano ukupno 159 PM, s uzoraka
na dva mesta u urbanom delu Beograda i odredene su masene koncentracije, kao i koncentracije
elemenata Al, V, Cr, Mn, Fe,Ni, Cu, Zn, Cd 1 Pb u njima. U tabeli 4.5.1.3 su prikazane srednje
masene koncentracije PM, s 1 odgovarajuce koncentracije elemenata u njima. Srednja masena
koncentracija PM,5 (60,7 pg m™) je znatajno veéa od izmerenih u drugim gradovima, ali treba
imati u vidu da su i PM; 5 uzorci ve¢inom uzorkovani u zimskom periodu (oko 80%) i najvise

na mestu Veterinarskog fakulteta (129 uzoraka).

Analiza koncentracija (ng m™) za oba mesta uzorkovanja u Beogradu je pokazala da je Fe
najzastupljeniji metal (1627), a slede Al (901), Zn (943,6), Cu (44,7), Mn (18,3), Pb (43,7), V
(71,4), Ni (29,2), Cr (4,4) 1 Cd (1,5).

Visoka vrednost koncentracije Cu od 20,8 ng m> u PM,s se moZe pripisati industrijskim
aktivnostima 1 saobracaju (dizel motori i habanje koc¢nica). Kao i u slu¢aju PM;, Cestica,
najvece koncentracije Cu su dobijene na Rektoratu Sto ukazuje na dodatnu emisiju iz lokalnih
izvora. Srednja koncentracija Ni od 29,2 ng m™ u PM, s frakciji je vec¢a od ciljne vrednosti od
20 ng m~ za PM (EC, 2004). Srednje vrednosti Pb, Cd, V i Mn koncentracija ne premasuju

vazece preporucene godisnje vrednosti (WHO, 2002).

Tabela 4.5.1.3 Srednje masene koncentracije PM,s (ugm™) i elemenata (ngm™) u razlicitim

gradovima

Mesto Period PM, 5 Pb Cu Zn Mn Cd Ni \% Cr
Beograd 2003 - 2006 60,7 43,7 44,7 943.6 18,3 1,5 29,2 71,4 4,4
'Barselona 2003 - 2006 19 43 69 10 0,4 4 9 3
’Hong Kong 2003 49 80 33 310 19 6,4 15 1,2
*Rim 1999-2001 23,8 6,4 0,4 4,6 1,6
SAmsterdam  1998-1999 16,8 2,49 18,1 3,03 1,77 4,13
SHelsinki 1998-1999 10,6 9,79 1,64 16,8 3,42 2,90 6,56
SErfurt 1998-1999 16,3 11,2 2,49 39,9 2,38
6Gipuzkoa 2006-2007  12,8-28,9 43,1-154,5 8,2-45,5 74,1-370 18,9-89.8 0,4-0,8 2,3-7,1 4,1-19
"Venecija 2004 21,5 10 3 31 2,6 3 3 5,1
8Budimpesta 1999 28 16 8.7 54 5 1,2 2 <2

"Perez et al. (2008), ’Cheng et al. (2010), *Ziemachi et al. (2003), *Vallius ef al (2005), *Lertxundi ez al. (2010),’Gambaro et
al.(2007), *Salma et al (2002)

U tabeli 4.5.1.3 su prikazani i rezultati merenja vrSenih u industrijskim i1 urbanim sredinama

nekih drugih gradova. Oc¢igledne su znatno vece koncentracije Ni i V u Beogradu u odnosu na

druge gradove. Povecana je 1 koncentracija za Zn, Cu i Cd u odnosu na vecinu drugih gradova.

41



4.5 Rezultati merenja

Ovako visoke vrednosti masenih koncentracija PM;s 1 elemenata ne pokazuju realnu sliku na
godisnjem nivou imajuéi u vidu da je uzorkovanje PM; s vrSeno uglavnom u zimskom periodu.

IzvrSena je 1 analiza sezonske zavisnosti koncentracija elemenata u PM;o i PM; 5. Rezultati su
pokazali da su zimi, kada grejanje postaje znacajan izvor Cestica u vazduhu, povecane i
koncentracije svih metala koji su vezani za procese sagorevanja goriva u toplanama i
individualnim lozistima. Izuzetak su Cu, Cr i Cd, $to ukazuje na dominaciju nekih lokalnih

industrijskih izvora u toku letnjeg perioda.
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4.5.2 Spektralna analiza — vikend efekat

Spektralna analiza ima Siroku primenu u meteorologiji, ali je ova metoda uspe$no
koris¢ena 1 =za ispitivanje postojanja nedeljnih (sedmi¢nih) promena u masenim
koncentracijama aerosola (Hies et al., 2000; Marr 1 Harley, 2002). U mnogim zemljama su
primecene sedmi¢ne promene u koncentracijama atmosferskih aerosola u urbanim oblastima §to
se povezuje sa antropogenim uticajem (Gong et al., 2007; Jin et al., 2005). Iako nije potpuno
razjasnjena povezanost u promenama atmosferskih parametara 1 koncentracije aerosola, mnoge
studije su pokazale postojanje znacajne razlike u temperaturama, padavinama i oblacnosti
tokom radnih dana i vikenda. Jedna od pretpostavki jeste da akumulacija aerosola u vazduhu
tokom radnih dana usled radijativnog zagrevanja, inicira dodatno kretanje vazduha §to ima za
posledicu razblazenje koncentracije aerosola usled dinamic¢kog meSanja vazduha. Tako dolazi
do tzv. vikend efekta, odnosno pojave smanjenja koncentracija aerosola za vreme vikenda u
odnosu na radne dane. U cilju identifikacije postojanja vikend efekta u Beogradu je izvrSena
analiza baze podataka srednjih dnevnih masenih koncentracija PM;y preuzete od strane
Gradskog zavoda za javno zdravlje, Beograd. Analizirana je vremenska serija PM;o za dva
merna mesta u Beogradu koja se nalaze u ulicama Omladinskih brigada 1 Bulevaru Despota
Stefana za period od 2007 - 2009. godine. Na slici 4.5.2.1 su prikazane izmerene vrednosti
PM), gde je sa horizontalnom linijom naznafena grani¢na vrednost srednjih dnevnih
koncentracija od 50 pg m™. Uporedo je za ista merna mesta analizirana i odgovaraju¢a baza

podataka za gasove SO,, NOy i CO (Markovi¢ et al., 2008).

Diskretna Furijeova transformacija, X, je racunata za vremenske serije masenih
koncentracija PMjy 1 gasova SO, NOy 1 CO koristec¢i algoritam brze Furijeove transformacije

(FFT). Periodogram za kona¢nu vremensku seriju podataka je racunat kao

2

(4.5.2.1)

t=0

O(v,) = |X(k)|2 _ ‘ﬁ]\/z\ixte(zmv,\,t)

gde je £=0,1,..(N-1), N broj uzoraka, x, amplituda segmenta vremenske serije, v, =k/N .
Periodogram ukazuje na jacinu signala u funkciji od frekvencije, a ¢itav spektar u opsegu svih
frekvencija odgovara ukupnoj varijansi podataka odgovarajue vremenske serije. Kako su u
fokusu ispitivanja vremenske promene merenih veli¢ina u opsegu od jednog dana do dve

nedelje, korisno je odrediti spektar gustine snage za veci broj sukcesivnih preklapaju¢ih
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segmenata podataka odredene vremenske serije i zatim izvrsiti osrednjavanje. U tom cilju serije
merenih podataka su podeljene na po 42 uzastopna dana (6 nedelja) i izvrSena je Furijeova

analiza svakog segmenta pojedinacno, a =zatim je izvrSeno osrednjavanje signala po
frekvencijama. Za slu¢aj kada je N =42, za k =6 frekvencija je priblizno v, =0,14dan
odgovara vremenskom periodu od sedam dana.
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Slika 4.5.2.1 Vremenska serija PM;y za merna mesta a) Omladinskih brigada i
b) Bulevar Despota Stefana
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Svaki spektar ®(v,) sadrzi fon ®,(v,) koji je u ovoj analizi odreden korigovanjem spektralne
gustine snage na crveni Sum (Gilman et al., 1963). Gustina snage za crveni Sum je ra¢unata za
svaku seriju podataka prema jednacini

42
Pl p M) =———— (4.5.2.2)
1-2 —+
peos’ -+ p

gde je p autokorelacioni koeficijent, a £ =0,1,2..M frekvencija. Autokorelacioni koeficijent je

racunat kao srednja vrednost autokorelacionog koeficijenta za jedan korak i kvadratnog korena
koeficijenta za dva koraka kaSnjenja. Ovakva korekcija je neophodna, jer je poznato da vecina
geofizickih 1 atmosferskih merenja, u vidu vremenske serije, imaju tendenciju povecanja
spektralne gustine na nizim frekvencijama. Znacajnost pojedinih spektralnih pikova u
periodogramu se obi¢no procenjuje poredenjem ®(v,) sa @ (v,) gde je nulta hipoteza
pretpostavka o postojanju neperiodi¢ne vremenske serije podataka. Iz tog razloga za
identifikaciju znacajnih pikova u kona¢nom periodogramu je i koris¢en odnos W

gde nadvucena linija oznacava osrednjene vrednosti za sve ispitivane segmente.

U cilju identifikovanja postojanja vikend efekta, tj. postojanje razlike u emisiji polutanata
tokom radnih dana i vikenda, potrebno je ispitati postojanje spektralnog pika sa frekvencijom
koja odgovara periodu od 7 dana. Medutim, vremenska serija merenja atmosferskih polutanata
neizbezno ukljucuje postojanje “atmosferskog Suma”, kao posledica promene vremenskih
uslova. Takav Sum se javlja u periodu od nekoliko dana do 14 dana (Jin et al., 2005) Sto dakle,
obuhvata 1 period od 7 dana koji je predmet istrazivanja. Takode, i sam sedmodnevni period
moze da fluktuira 1 ili 2 dana pre ili posle kontaminacije nastale usled direktne emisije
polutanata ili procesa njihovog formiranja u atmosferi. U cilju eliminisanja uticaja
atmosferskog Suma, definiSe se normalizovana varijansa A kao odnos varijanse za period 6-8

dana i varijanse za period 2-14 dana odnosno

Z(D(Vk )/(DO(Vk)
A =43 (4.5.2.3)

Z(D(Vk )/(Do )

gde vrednosti za k£ =3,5,7,21 odgovaraju frekvencijama 0,07; 0,12; 0,17 1 0,5 dan’! (14,8,612
dana respektivno). Ovako definisana varijansa bi trebalo da bude direktno proporcionalna

spektralnom piku koji je posledica antropogenih aktivnosti, a obrnuto proporcionalna
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atmosferskom Sumu. Vece vrednosti za A se oCekuju u onoj oblasti gde antropogeni uticaj na
koncentracije atmosferskih aerosola ima znacajniju ulogu u odnosu na prirodne vremenske

promene.

Na slici 4.5.2.2 je prikazan periodogram normiran na crveni Sum za PM;, i osrednjen za oba
merna mesta. Evidentno je postojanje maksimuma koji odgovara frekvenciji 0,14 dan’
(odnosno periodu od 7 dana), ali i uoc¢avaju se pikovi koji odgovaraju pribliznim periodima od
3, 5140 dana. Postojanje izrazenog maksimuma koji odgovara periodu od 7 dana uoc€ava se 1 za

gasove NOx, CO 1 SO, (slika 4.5.2.3).

2.0

1.5+

O (v D (v,)

0.5

0.0 T T T T T T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

Frekvencija [ dan-1 ]

Slika 4.5.2.2 Periodogram normiran na crveni Sum za PMy osrednjen za oba merna mesta

Vrednost PM;¢ normalizovane varijanse za merno mesto Omladinskih brigada iznosi 1,4 i za
merno mesto Bulevar Despota Stefana 1,3. Ove Cinjenice ukazuje na dominantniji antropogeni
uticaj na izmerene koncentracije u odnosu na atmosferski Sum. Sama spektralna analiza ukazuje
na intenzitet ponavljanja signala sa odredenom frekvencijom, a da bi se potvrdio vikend efekat

potrebno je dodatno analizirati ponaSanje izmerenih koncentracija po danima u nedelji.
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Frekvencija [ dan™! ]

Slika 4.5.2.3 Periodogram za NOy, CO i SO, normiran na crveni sum i osrednjen za oba merna mesta

Na slici 4.5.2.4 su prikazane srednje masene koncentracije PM( za oba merna mesta po danima

u nedelji.
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o Srednja vrednost

42+ [ srednja vrednost =+ St.G.

T Srednja vrednost + 1,96*St.G.
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36+
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30t

28

Ponedeljak Utorak  Sreda Cetvrtak Petak  Subota Nedelja

Slika 4.5.2.4 Srednje vrednosti masenih koncentracija PMy za dane u nedelji
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Ocigledan je porast srednjih koncentracija tokom radnih dana, sa maksimalnom vredno$¢u u

Cetvrtak, a zatim opadanje i manje vrednosti za dane vikenda. Ovakav rezultat ukazuje na jasno

postojanje razlike u koncentracijama PM, tokom radnih dana i za vreme vikenda, §to zajedno

sa rezultatima Furijeove analize identifikuje periodi€an antropogeni doprinos. Kako je

saobrac¢aj jedan od dominantnih antropogenih izvora emisije, sli¢na analiza je sprovedana i za

odgovarajucu bazu podataka za gasove CO, NOx i1 SO, kao indikatore emisije. Na slikama

4.5.2.5-4.5.2.7 su prikazane srednje koncentracije gasova po danima u nedelji. Sli¢no kao i za

PM,, uoc€ava se ocigledno smanjenje koncentracija za sve gasove tokom vikenda.
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Slika 4.5.2.5 Srednje vrednosti masenih koncentracija CO za dane u nedelji
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Slika 4.5.2.7 Srednje vrednosti masenih koncentracija SO, za dane u nedelji
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Slika 4.5.2.8 Periodogram padavina za period 2007 - 2009. godine

Za period 2007-2009. godine je uradena i spektralna analiza srednjih dnevnih padavina.
Rezultat je prikazan na slici 4.5.2.8 gde se moze videti spektar sa viSe izrazenih pikova od kojih
neki odgovaraju i periodu od oko 7 dana. Ipak, na osnovu prethodnog ne moze se sa sigurnosé¢u

utvrditi bitna povezanost koncentracija aerosola sa padavinama.
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Slika 4.5.2.9 Lognormalne kumulativne raspodele za nedelju i radne dane koje se odnose na PM,

podatke izmerene na mestu Bulevar Despota Stefana
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Kako se u velikom broju radova pokazalo, lognormalna, Vejbulova i gama funkcije raspodele u
vecini slucajeva dobro reprezentuju merene PM;o masene koncentracije (Miji¢ et al., 2009,
Miji¢, 2006). Testiranje koja od ovih raspodela najviSe odgovara merenim podacima je vrSeno
neparametarskim testom Kolmogorov-Smirnov (K-S). Test statistika u slucaju K-S je data sa

(Jevremovic¢ 1 Malisi¢, 2002)

D = max

J,(0) = F(x)| (4.5.2.4)

gde su fy(x) 1 F(x) empirijska i teorijska funkcija raspodele. Manja vrednost test statistike D
ukazuje da teorijska funkcija raspodele koja se testira viSe odgovara eksperimentalnom uzorku.

Lognormalna raspodela najbolje fituje izmerene vrednosti za PM;( na nivou poverenja od 95%.

Od primarnih izvora emisije saobracaj ima dominantan doprinos na nivo atmosferskih aerosola
u vazduhu vecine velikih gradova pa tako i u Beogradu. Kako saobracaj i druge ljudske
aktivnosti imaju periodi¢an karakter sa izrazenim promenama za vreme vikenda, ocekuje se da
tokom vikenda, kada su smanjene ljudske aktivnosti, dolazi do smanjenja i masenih

koncentracija aerosola u vazduhu.

Medutim, u poslednjih nekoliko godina mnoge poslovne aktivnosti se odvijaju i subotom,
slicno kao 1 svakim drugim radnim danom tokom nedelje §to moze da ima direktan uticaj na
nivo koncentracije aerosola. Na slici 4.5.2.9 je prikazana karakteristicna kumulativna
lognormalna raspodela masenih koncentracija PM;y za radne dane (ponedeljak — petak) i za
nedelju. Sa slike se jasno uocCava da se sve koncentracije PM( znacajno pre dostizu tokom

radnih dana nego nedeljom.
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4.5.3 Koncentracije elemenata u ukupnoj atmosferskoj depoziciji

U periodu od juna 2002. do decembra 2006. godine je sakupljeno ukupno 140 mesecnih
uzoraka atmosferske depozicije na sva tri mesta uzorkovanja u urbanom delu Beograda:
Rektorat, Veterinarski fakultet i BotaniCka basta. Na osnovu izraCunatog mesecnog fluksa
ukupne atmosferske depozicije (UD) elemenata (Al, V, Cr, Mn, Fe,Ni, Cu, Zn, Cd i1 Pb)

odredene su vrednosti flukseva atmosferske depozicije na sezonskom i godiSnjem nivou.

Srednja dnevna atmosferska depozicija metala (ug m™ dan™) za sva mesta uzorkovanja je
pokazala da je Fe najzastupljeniji metal (1627), a slede Al (901), Zn (113,5), Cu (94,5), Mn
(71,8), Pb (59,4), V (54,1), Ni (31,0), Cr (4,5) 1 Cd (0,6). Ovaj redosled elemenata je sli¢an ve¢
dobijenim za ukupnu depoziciju u drugim urbanim sredinama (Sandroni 1 Migon, 2002; Azimi

et al., 2004; Motelay-Massei et al., 2005).

U tabeli 4.5.3.1 su dati osnovni statisticki parametri za izvrSena merenja tokom 2002 - 2006.
godine posebno za sva tri mesta uzorkovanja. Kao posledica razli¢itih uticaja, pocevsi od
razli¢ite frekvencije 1 intenziteta saobracaja, pa do postojanja specificnih lokalnih izvora

emisije, izmereni fluksevi metala u atmosferskoj depoziciji se razlikuju.

Tabela 4.5.3.1 Osnovni statisticki parametri za elemente u UD po mestu uzorkovanja (ngm™dan™)

Rektorat Botani¢ka basta Veterinarski fakultet
X Max Min X Max Min X Max Min
Fe 776,2 1451,3 42.8 1292,1 3736,5 275,5 27534 6113,6 541,8
cd 0,4 2,5 <gd. 0,4 2,0 <gd. 0,8 3,6 <gd.
Pb 39,3 87,5 4.8 48,5 140.4 2.4 90,1 229.8 6.4
Cu 166,5 423,0 10,9 432 94,5 18,5 75,3 131,6 11,9
Ni 11,0 492 0,7 15,7 79,6 1,3 65,8 598.2 1,6
Zn 60,8 1199 16,1 122.9 6154 38,4 155,5 3455 32,0
Cr 1,5 6.4 0,1 43 14,8 <gd. 7,5 30,0 1,4
Mn 31,1 56,7 16,8 72,1 351,2 22,4 111,2 2643 3,4
Al 4947 1410,5 42,5 869,1 2051,0 106.,9 1330,9 37229 4717,5
\% 25,7 107,2 0,4 30,7 191,0 0,8 105,3 340,7 20,0
As 3,7 75,2 0,2 44 439 0,5 20,4 154,8 1,2

X - Srednja vrednost; Max — Maksimum; Min — Minimum; g.d. — granica detekcije

Analiza fluksa UD pokazuje da su vrednosti UD za sve metale osim Cu najveée na

Veterinarskom fakultetu Sto je s obzirom na specificnost mesta (najveca izloZenost uticaju
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saobracaja, kao 1 blizina autoputa) i ocekivan rezultat. Najveca vrednost za Cu je izmerena na

Rektoratu $to upucuje na postojanje nekog specificnog lokalnog izvora.

Ocigledno je postojanje velikih varijacija u mese¢nim vrednostima fluksa ukupne depozicije
svih elemenata ¢ime se objaSnjavaju i visoke vrednosti standardne devijacije depozicije. Ovo se
moze pripisati vremenskim uslovima (temperaturna inverzija, niske temperature i stagnacija
vazdus$nih masa) koji su jako uticali na disperziju i transport zagaduju¢ih materija, kao i

promenama u intenzitetu emisije.
Poredenje srednjeg godisnjeg fluksa analiziranih elemenata u UD za sva merna mesta zajedno
sa odgovaraju¢im podacima za druge oblasti (urbane, suburbane i ruralne) je prikazano u tabeli

4.5.3.2.

Tabela 4.5.3.2 Srednji godisnji fluks (mg m” god”) ukupne depozicije elemenata za razlicite oblasti

Mesto Period Fe Al Zn Cu Mn Pb \Y Ni Cr Cd
Beograd 2002-2006 594 329 41,4 34,5 262 21,7 19,70 11,3 1,64 0,22
'Pariz 2001-2002 30 6,0 4,2 0,62 0,24
?pearl River Delta, China 2001-2002 555 104 18,6 898 12,7 2,09 8,35 643 0,07
*Massachusetts Bay 1992-1993 140 17,0 7,80 2,50 3,40 1,80 1,50 2,70 0,27
*Lake Michigan 1993-1994 6,00 1,87 281 159 0,14 061 020 045
North Sea 1993-1994 6,50 1,24 3,52

*Mediterranean Coast 1988-1993 144 2,60 572 3,77 0,57 0,31
"Northern France 2001-2002 15,6 3,90 2,20 1,50 0,05
8Southern Scandinavia 2002-2005 6,9 1,0 1,0 0,5 0,3 0,05
*North-East Spain 1995-1996 21,5 0,50 320 0,63 047 0,54
"Varanasi, India 2003-2004 52,5 6,68 0,98 1,38
"French Riviera 1997-1998 141 412 128 1,20 1,10 0,62 0,06

'Motelay-Massei et al. (2005); *Wong et al. (2003); *Golomb et al. (1997); *Sweet et al. (1998); *Injuk et al.
(1998); *Guieu et al. (1997); "Azimi et al. (2004); *Hovmand et al. (2008); *Avila i Rodrigo (2004); '°Sharma et
al. (2008); Sandroni i Migon (2002)

Godisnji fluks Cu, Ni, V, Mn i Pb premasuje vrednosti prikazane u drugim studijama. Izvori
koji najviSe doprinose koncentracijama ovih elemenata su saobracaj, industrijske aktivnosti 1
sagorevanje nafte. Najverovatniji izvori Cu su Cestice poreklom iz saobracaja (abrazija kocnica,
korozija metalnih delova automobila) i emisije iz industrijskih postrojenja, kao 1 postrojenja za
spaljivanje otpada (Pacyna i Pacyna, 2001; Rajsi¢ et al., 2008). Povecane koncentracije Ni su
posledica emisije iz procesa sagorevanja fosilnih goriva (Ni1 V), kao 1 geoloskog porekla, jer

su ve¢ potvrdene povecane koncentracije Ni u uzorcima zemljiSta u Beogradu (Ecological
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Bulletin, 2008). Velike koncentracije Ni i V su izmerene i u PM uzorcima. Poveéane
koncentracije Ni i Cu su izmerene i u studiji u kojoj su se koristile mahovine kao bioindikatori
zagadenja na istim mestima uzorkovanja (Anici¢ et al., 2009). Osim dominantnih prirodnih
izvora, Mn moze biti emitovan 1 iz motornih vozila i industrije ¢elika (Furusjo ef al., 2007).
Povecane koncentracije Pb su uglavnom posledica jo§ uvek Siroko koris¢enog olovnog benzina

(NIS, 2006).

Medusobni odnos izmerenih flukseva metala u ukupnoj depoziciji je analiziran izraCunavanjem

Pirsonovih koeficijenata korelacije . Najznacajnije korelacije, na nivou poverenja p < 0,05, su
nadene izmedu Al-Fe (»=0,78), V-Ni (r=0,68), Al-Ni (r=0,65), Al-Mn (r=0,65), Fe-V
(r=0,63), Al-V (r=0,61), Fe-Mn (r =0,61), Ni-Cd (»=0,58), Cr-Mn (r=0,58) i Zn-Fe
(r=0,57). Elementi, koji dominantno imaju prirodno poreklo Al, Fe i Mn su takode korelisani

1 sa elementima koji imaju antropogeno poreklo i poti¢u iz saobracaja i industrije (Furusjo et

al., 2007; Herngren et al., 2006).

4.5.4 Sezonska zavisnost fluksa elemenata u ukupnoj atmosferskoj depoziciji

Analiza sezonske zavisnosti fluksa elemenata u ukupnoj atmosferskoj depoziciji je
pokazala postojanje naglasenih razlika kod V i Ni, kao i manje naglasenih, ali ipak znacajnih za
Fe 1 Al. Na slici 4.5.4.1 su prikazane srednje vrednosti fluksa za ove elemente za sva tri merna
mesta zajedno tokom cetiri sezone. Fluks za V i1 Ni je pet i sedam puta veéi tokom zimske
sezone u odnosu na letnju sezonu. Ovo je direktna posledica sagorevanja fosilnih goriva u
elektranama, toplanama za grejanje, kao i lokalnim grejnim jedinicama. Takode, i povecanje
fluksa za Fe 1 Al tokom zime je povezano sa grejnim jedinicama koje predstavljaju dodatni
antropogeni izvor emisije za ove elemente, koji prevashodno imaju prirodno poreklo (Herngren

et al., 20006). Za ostale elemente sezonska zavisnost nije uocena, tj. nije znacajno izraZena.
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Slika 4.5.4.1 Sezonska zavisnost fluksa za Fe, Al, Ni i V za sva tri mesta uzorkovanja

Na slici 4.5.4.2 je prikazana vremenska serija fluksa atmosferske depozicije za V 1 Ni izmerene
na pojedinaCnim mestima uzorkovanja. S obzirom na to da je utvrdeno postojanje znacajne
razlike u fluksu ovih elemenata za razli¢ite sezone u godini, za ispitivanje periodi¢nosti ove
pojave je primenjena Furijeova spektralna analiza. Postojanje odredene sezonske periodi¢nosti
odgovaralo bi postojanju spektralnog pika na frekvencijama koje odgovaraju periodu vremena

od 3, 61 12 meseci.
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Slika 4.5.4.2 Vremenska serija (jul 2002 — decembar 2006.) fluksa atmosferske depozicije za V i Ni

Na slici 4.5.4.3 je prikazan periodogram za V, Ni, Fe i1 Al dobijen osrednjavanjem
periodograma za svako merno mesto posebno i normiranog na crveni Sum. Sa slike se vidi
postojanje zajednic¢kog spektralnog pika za Ni 1 V koji odgovara periodu od 13 meseci i od oko
3,4 meseca. Ostali izraZeni pikovi odgovaraju frekvencijama od 0,15 mesec” (odgovarajuci
vremenski period je 6,5 meseci), 0,23 mesec™! (period 4,3 meseci) 1 0,36 mesec’! (period 2,8
meseci) za Ni i 0,17 mesec” (period 5,9 meseci) za V. Periodogram za Al prikazuje zna¢ajne

pikove na frekvencijama od 0,095 mesec” (period 10,5 meseci), 0,17 mesec” (period 5,9
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meseci), 0,25 mesec” (period 4 meseca) i 0,32 mesec” (period 3,1 meseci). Kod Fe izraZeni
pikovi su na frekvencijama od 0,095 mesec” (period 10,5 meseci), 0,23 mesec” (period 4.3
meseci), 0,28 mesec” (period 3,5 meseci) i 0,36 mesec™ (period 2,8 meseci). Dobijeni rezultati
potvrduju postojanje znacajnih spektralnih pikova koji odgovaraju vremenskim periodima
priblizno od oko 3, 6 1 12 meseci sa razumnim odstupanjima. Time se moze zakljuciti da za ove

elemente postoji znacajna sezonska zavisnost koja ima periodi¢an karakter.
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Slika 4.5.4.3 Srednji periodogram depozicije za Ni, V, Fe i Al normiran na crveni Sum
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4.5.5 Faktor obogacenja

VisegodiSnja ispitivanja hemijskog sastava morskih aerosola su pokazala da su u
posmatranim aerosolima vece koncentracije olova i1 zZive nego u morskoj vodi iz koje su ti
aerosoli potekli. Takav fenomen se naziva obogadenje, a kvantitativni parametar kojim se ova

pojava opisuje za odredeni element je faktor obogacenja (FO) koji se racuna kao

) [Xl. /Xref]
PO, ]

uzorak

(4.5.5.1)
ref

gde X, predstavlja koncentraciju posmatranog hemijskog elementa, a X, , koncentraciju

odgovarajuceg referentnog elementa (na primer, za aerosole koji poti¢u sa Zemljine kore uzima
se aluminijum, a za morske aerosole natrijum kao referentni element). Sastav kontinentalnih
aerosola se takode razlikuje od hemijskog sastava karakteristicnog za povrsinu Zemljine kore.
Faktor obogacenja koji se odnosi na elemente kao §to su Si, Al 1 Fe obi¢no uzima vrednosti od
oko 3, a ako se posmatraju manje zastupljeni elementi poput Cu, Zn i Ag, obogacenje se moze
izraziti faktorom koji dostize i nekoliko redova veli€ine. S obzirom na vrednost faktora
obogacenja obicno se razlikuju tri grupe. U prvu grupu spadaju oni elementi ¢iji je faktor
obogacenja iznad 100 (veoma obogaceni elementi), drugu grupu Cine elementi ¢iji se faktor

obogacenja nalazi u intervalu izmedu 10 1 100 (srednje obogaceni), dok tre¢u grupu, tzv. slabo

obogacenih, sacCinjavaju elementi sa FO ispod 10 (Wang et al., 2005).

10007
T BER

Fe Cr Mn Y4 Ni /n Cu Cd Pb

Slika 4.5.5.1 Faktor obogacenja elemenata u ukupnoj atmosferskoj depoziciji
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4.5.5 Faktor obogacenja

Za procenu relativnog doprinosa izvora atropogenog porekla u odnosu na izvore prirodnog
porekla izraCunat je FO za sve analizirane elemente u ukupnoj depoziciji pri ¢emu su za srednje
vrednosti koncentracija elemenata u Zemljinoj kori koris¢eni podaci prikazani u radu Mason
(1966). Faktori obogacenja su racunati za srednje vrednosti fluksa atmosferske depozicije
elemenata za sve godine i sva tri mesta uzorkovanja zajedno sa Al kao referentnim elementom,
a rezultati su prikazani na slici 4.5.5.1. Dobijene visoke vrednosti FO za Pb, Cd, Cu i Zn
ukazuju na znacajan doprinos antropogenih izvora, uglavnom saobracaja i industrijskih
aktivnosti (Sharma et al., 2008). Nikl 1 V imaju srednji FO 1 uglavnom su antropogenog
porekla, ali postoji i odredeni doprinos resuspendovane prasine. Mangan, Cr i Fe imaju FO

ispod 10, slabo su obogacéeni i dominantno su poreklom iz Zemljine povrSine.

Na slici 4.5.5.2 su prikazani FO za elemente izmerene u PM;y. Za elemente Zn, Cd, Pb i Cu
dobijeni su FO ve¢i od 30 §to ukazuje na njihovo dominantno antropogeno poreklo, a §to je u

skladu 1 sa prethodno dobijenim rezultatima u ukupnoj depoziciji.

1000

100+

10

FO

0.1+

Mn  Fe Cr \'% Ni Cu Pb Cd Zn

Slika 4.5.5.2 Faktor obogacenja elemenata u PM;,
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5. Receptorski modeli

RECEPTORSKI MODELI

Jedan od najtezih zadataka u kontroli kvaliteta vazduha jeste uspostavljanje kvantitativne
veze izmedu izvora emisije zagaduju¢ih materija i njihove koncentracije u vazduhu. Pod
terminom izvor emisije se podrazumeva opStiji pojam koji se odnosi na tip izvora, a koji
dopusta i moguénost postojanja grupe realnih izvora na kratkom medusobnom rastojanju ili
viSe izvora duz pravca pristizanja vazduha na mesto receptora. Identifikacija izvora emisije je
prvi korak u procesu osmisljavanja strategije za kontrolu kvaliteta vazduha. Nakon
identifikacije izvora emisije, karakterizacije njihovog sastava i nivoa emisije, strategija za
kontrolu kvaliteta vazduha moZe ukljuciti i mogucnost revidiranja ili donoSenja novih propisa 1
odgovarajuc¢ih standarda. Atmosfera je izuzetno kompleksan i reaktivan sistem, gde se
istovremeno odigravaju mnogobrojni fizicki i hemijski procesi. Merenja nam pruzaju osnovne
podatke o atmosferskim uslovima u odredenom vremenskom periodu i lokaciji, dok
matematicki modeli obezbeduju osnovni okvir za opisivanje pojedinacnih atmosferskih
procesa. Osnovna pitanja koja se javljaju u studijama o ispitivanju kvaliteta vazduha u
pojedinim oblastima jesu vezana za doprinose pojedinih izvora emisije na koncentracije
zagaduju¢ih materija, kao i pronalaZenje strategije za smanjenje nivoa koncentracije ispod
grani¢nih vrednosti predvidenih odgovaraju¢im standardima. Ova pitanja zahtevaju ispitivanje
odnosa izmedu emisionog fluksa polutanata i njihovih ambijentalnih koncentracija. Postoji
nekoliko osnovnih tipova modela koji imaju za cilj da identifikuju i rekonstruiSu uticaj
razliCitih izvora emisije atmosferskih polutanata na mestu receptora. Najjednostavniji su modeli
zasnovani na oceni merenih podataka i primeni osnovnih matematickih tehnika kao Sto su
posmatranje korelacije pravca vetra i merenih vrednosti koncentracija polutanata u cilju
odredivanja lokacije izvora emisije, korelacije PM i gasnih polutanata za posmatranje

povezanosti odredenih izvora emisije itd.

Disperzioni modeli koriste odgovarajuce podatke o emisiji polutanata i meteoroloske parametre

tako da omogucavaju predvidanje nivoa koncentracije zagadujuc¢ih materija na zadatom mestu i
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5. Receptorski modeli

u zadato vreme (simulira se emisija aerosola, formiranje, transport i depozicija). Ovakvi modeli
zahtevaju detaljno izuCavanje i istrazivanje emisije koje nije uvek dostupno, a posebno kada je
uticaj prirodnih izvora znac¢ajan. lako je tokom protekle decenije napravljen znaCajan napredak
u matematickom modeliranju disperzije polutanata u atmosferi, postoji dosta sluc¢ajeva kada
ovakav pristup nije dovoljan za efikasan razvoj strategije kontrole kvaliteta vazduha. Osnovna
poteskoca prilikom primene disperzionih modela poti¢e usled nepostojanja kompletne i tacne
baze podataka o emisiji vecine polutanata u regionu od interesa. U ovakvim slu¢ajevima je
neophodno postojanje alternativnih modela koji ¢e doprineti identifikaciji izvora emisije i
analizirati njihov pojedinacni doprinos. Takvi modeli se nazivaju receptorski modeli (Hopke
2003) i definiSu se kao specificne matematicke procedure za identifikaciju izvora emisije i
kvantitativni doprinos u ambijentalnoj koncentraciji zagaduju¢ih materija, zasnovane isklju¢ivo
na njihovim izmerenim koncentracijama na mestu receptora. Na osnovu prethodnog, moZze se
zakljucCiti da su receptorski modeli iskljuivo dijagnostickog karaktera za razliku od
disperzionih modela koji ne moraju da imaju kao ulazne podatke realna merenja, nego mogu da
rade i u reZimu “Sta ako” odnosno da predvidaju (prognoziraju) moguée dogadaje za razlicite

vrednosti po¢etnih parametara.

Postoji nekoliko fizi¢kih ograni¢enja koja se moraju uzeti u obzir pri razvijanju modela za

identifikaciju i raspodelu izvora emisije atmosferskih aerosola:

- originalni mereni podaci se moraju reprodukovati modelom tj. model mora objasniti

merenja,

- predvideni (modeliran) sastav izvora emisije mora biti nenegativan tj. izvor ne moze

sadrzati negativne koncentracije elemenata,
- predvideni (modelirani) doprinosi pojedinih izvora emisije na mestu receptora ne mogu
biti negativni,

- ukupna suma predvidenih masenih koncentracija elemenata za svaki izvor mora biti manja

ili jednaka ukupnoj izmerenoj masi svakog elementa.

U slucaju kada postoje precizni podaci o postojanju izvora emisije, njihovoj lokaciji, sastavu 1
nivou emisije, CMB (Chemical Mass Balance) model se moze iskoristiti za odredivanje
doprinosa pojedinih tipova izvora na nivo izmerenih koncentracija polutanata na mestu

receptora. Kada nije poznat broj niti sastav (profil) izvora emisije, ali ako sadrZe karakteristicne
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5. Receptorski modeli

poznate indikatore (trasere), za njihovu identifikaciju se koriste multivarijacioni receptorski
modeli kao Sto su PCA (Principal Component Analysis), Unmix i PMF (Positive Matrix
Factorization). U slucaju nepostojanja ikakvog saznanja o izvorima emisije, razvijeni su
hibridni modeli koji ukljucuju analizu trajektorija pristizanja vazduha na mesto receptora i na
osnovu toga odreduju najverovatniju oblast u kojoj se nalaze pojedine grupe izvora emisije.
Pregled statistickih modela koriS¢enih u literaturi i odgovarajuéi nivo potrebnih informacija o

karakteristikama izvora emisije je prikazan na slici 5.1.

Neophodno prethodno znanje o izvorima emisije

prilikom primene modela
Malo M Potpuno
o

-]
Multivarijacioni 4 4 4 4 4 4 4 A ovB
modeli : I : | : : |
- ! !
‘ \ [ ME | Bayesian COPREM
L ' modeli |
pcA | UNMIX [ |
PMF Faktorska Regresioni
analiza modeli

Slika 5.1 Pregled receptorskih modela (Schauer et al., 2006)

Kao §to se vidi sa slike klju¢na razlika medu modelima ogleda se u nivou poznavanja
karakteristika izvora pre primene odgovaraju¢eg modela. Ekstremni slucajevi se odnose na
CMB (potrebno potpuno poznavanje karakteristika izvora) i multivarijacione modele kod kojih
je potrebno minimalno ili nikakvo poznavanje karakteristike izvora emisije (Miji¢ et al., 2010).
CMB bi se mogao posmatrati kao idealan model kada bi se poznavao sastav relevantih izvora
emisije i minimalna promena sastava izvora emisije na mestu receptora. PCA (Principal
Component Analysis), PMF (Positive Matrix Factorization) i Unmix pokuSavaju da odrede
raspodelu i doprinose izvora emisije samo na osnovu merenih vrednosti 1 sastava PM na mestu

receptora bez prethodnog poznavanja broja niti sastava (profila) izvora (Henry, 2002).

Kombinovanjem prednosti faktorske analize i smanjenjem nedostataka CMB razvijeni su
hibridni modeli (Henry i Kim, 1989; Kim i Henry, 2000a) koji dozvoljavaju da se pojedini
parametri fiksiraju ili unapred, na osnovu znanja istraZivaca, postave (kao S$to su pojedina

ogranicenja za doprinose izvora, njihov sastav, odnos pojedinih elemenata itd.).
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5.1 Multivarijacioni modeli

5.1 MULTIVARIJACIONI MODELI

Multivarijacioni receptorski modeli se odnose na reSenje opsSteg problema linearne smese.

Pretpostavimo da su C,

ij?

i=1,..m, j=1,..n izmerene masene koncentracije ukupno m
atmosferskih polutanata iz n perioda uzorkovanja, na odredenom lokalitetu. Za hemijske vrste
koje se ne troSe u hemijskim reakcijama u atmosferi vaZi zakon odrZzanja mase. U tom slucaju,
za svaki uzorak n, izmerena masena koncentracija vrste i je jednaka zbiru doprinosa

pojedinacnih izvora. Ako se pretpostavi postojanje N izvora 1 ako se sa g, obeleZzi maseni udeo

vrste i u sastavu izvora k, onda se zakon odrzanja mase moze predstaviti slede¢om jednacinom

C,=>.a,S; i=l.m, j=1.n (S.1.1)

gde je C, izmerena koncentracija i-te vrste u uzorku j, dok je Sy ukupna masa Cesticnog

materijala koja potice iz izvora k u tom uzorku j. Kako je maseni udeo a, bezdimenziona
veli¢ina, jasno je da se doprinos pojedinih izvora S; izraZzava u jedinicama mere koje
odgovaraju merenim masenim koncentracijama (u najve¢em broju sluajeva odnosi se na
masenu koncentraciju pgm®™). Prethodna jedna¢ina predstavlja fizicku osnovu svih
receptorskih modela. SusStinski problem koji se postavlja jeste da se, poznavaju¢i samo
izmerene vrednosti masenih koncentracija odredenog broja vrsta na nekoj lokaciji, odredi:
najverovatniji broj izvora N, sastav izvora (prakti¢no odredivanje vrednosti koeficijenata a, ) i
moZzda najvaznije, doprinos pojedinih izvora u ukupnoj izmerenoj masi svakog uzorka, Sy;.
Ocigledno je da ovaj problem spada u klasu takozvanih ill-posed problema, odnosno da postoji
neograni¢en broj reSenja za dati niz podataka. Cak i uvodenje odredenih fizi¢kih uslova, kao §to
su nemogucnost postojanja negativnog sastava ili doprinosa pojedinog izvora, ne dovodi do

jedinstvenog reSenja problema.

U ovoj disertaciji se, u cilju identifikacije izvora emisije i odredivanja njihovog kvantitativnog
doprinosa u koncentracijama PMj, Cestica i ukupnoj atmosferskoj depoziciji, koriste dva
receptorska modela, Unmix (Henry i Kim, 1990; Kim i Henry, 1999, 2000) i PMF, c¢ije su

teorijske osnove date u nastavku.
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5.1.1 Unmix

5.1.1 Unmix

Pretpostavimo da se originalni mereni podaci sastoje od velikog broja PM uzoraka u
kojima je izvrSeno merenje m razli€itih elemenata koji ulaze u sastav Cestica. Svako merenje se
moze predstaviti tatkom u tom m -dimenzionom prostoru gde su koordinate tacke predstavljene
odgovaraju¢im izmerenim koncentracijama elemenata u sastavu tog uzorka. Zadatak je da se
nadu odgovarajuéi vektori (ili tacke) u tom prostoru koji reprezentuju sastav izvora emisije.
Relativni sastav izvora emisije se moze odrediti ako u bazi podataka postoje tacke koje
odgovaraju pojedinim uzorcima merenja PM cCestica u ¢ijem sastavu nema doprinosa jednog
izvora (ili je njegov doprinos veoma mali). Tacke sa ovakvom osobinom su klju¢ne za
reSavanje problema linearne smeSe i1 nazivaju se ivicne tacke. Osnovna ideja Unmix
modeliranja, prezentovana na geometrijski i intuitivan nacin, je prikazana u radu Henry (1997).
Najjednostavniji slucaj postojanja jednog izvora emisije i tri elementa u sastavu PM je prikazan
na slici 5.1.1.1 a). Sve tacke (realna merenja), uzimajuci u obzir greSke merenja, leZe na jednoj
pravoj. Vektor duzZ tog pravca i sa poCetkom u koordinatnom pocetku reprezentuje sastav tog
izvora emisije. U slucaju postojanja dva izvora emisije merenja su rasporedena u ravni koja
prolazi kroz koordinatni pocetak. Tacke (merenja) u kojima je doprinos jednog izvora
zanemarljiv se nalaze u pravcu vektora koji reprezentuje sastav preostalog izvora emisije (slika
5.1.1.1 b). Najkomplikovaniji slu¢aj koji jo§ moZemo graficki prikazati jeste slucaj tri izvora i
tri elementa (slika 5.1.1.2). Beli krugovi predstavljaju originalne izmerene koncentracije
elemenata, dok vektori odgovaraju sastavu pojedinih izvora emisije. Uslov nenegativnosti
izmerenih vrednosti, kao i sastava izvora ograni¢ava moguce reSenje u oblast prvog kvadranta.
Zahtev da svaki izvor ima pozitivan doprinos u ukupnoj masi PM uzorka odgovara Cinjenici da
se sve izmerene koncentracije elemenata (beli krugovi) nalaze unutar oblasti koje ograni¢avaju
vektori izvora. Projekcijom izmerenih podataka, kao i vektora izvora na ortogonalnu ravan,
lakSe se uocavaju odgovaraju¢i odnosi. Projekcije vektora na ravan su tacke koje odgovaraju
vrhovima trougla unutar kojeg se nalaze projekcije originalnih izmerenih koncentracija
elemenata (sivi krugovi). ReSenje problema se sada moze posmatrati u odredivanju ovih tacaka

koje predstavljaju projekcije vektora izvora emisije (faktora).

Crne tacke imaju osobinu da spajaju vrhove trougla i ¢ine njegove stranice, odnosno da su u
ovim tackama doprinosi pojedinih izvora zanemarljivi. Upravo ove tacke definiSu ivice trougla,

a u njihovom preseku se nalaze vrhovi trougla koji odgovaraju vektorima izvora.
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Slika 5.1.1.1 a) Slucaj tri elementa i jednog izvora pokazuje da tacke leze duZ vektora koji reprezentuje
sastav izvora b) Slucaj tri elementa i dva izvora: tacke leZe u ravni definisanoj sa dva vektora izvora.

Crne tacke su ivicne tacke koje pripadaju samo jednom izvoru i definisu sastav tog izvora.
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Slika 5.1.1.2 Geometrijski prikaz rekonstrukcije tri izvora

Generalizacija za viSe od tri dimenzije zahteva uvodenje pojma hiperpovrsi i simpleksa. Kao
§to u trodimenzionom prostoru ravan ima dve dimenzije, u n dimenzionom prostoru hiperpovrs
ima n—1 dimenziju. N dimenzioni simpleks je konveksna figura sa n+1 temena koje ¢ini n+1
hiperpovr$i. U dvodimenzionalnom prostoru hiperpovrS je linija, a simpleks trougao, u

trodimenzionalnom prostoru hiperpovrs je ravan, a simpleks tetraedar.

Pretpostavimo da su izmereni podaci o koncentracijama elemenata u PM zapisani u obliku
matrice C formata nXm gde svaka vrsta reprezentuje izmerene koncetracije metala u jednom

PM uzorku. To znaci da ima ukupno n uzoraka i m metala gde je m <<n. Prema teoremi o
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5.1.1 Unmix

dekompoziciji matrice po singularnim vrednostima, bilo koja matrica C formata nxXm moze

da se napiSe u obliku
C=UDV’ (5.1.1.1)

gde je D nenegativna dijagonalna matrica, a U, 1V  ortogonalne matrice. Dijagonalni

elementi matrice D su singularne vrednosti odnosno nenegativni kvadratni koreni svojstvenih
vrednosti matrice CC” . Uobicajeno je da se elementi matrice D i odgovaraju¢i vektori kolone
od U i V redaju po opadaju¢im singularnim vrednostima. Cilj primene singularne
dekompozicije na matricu koja sadrzi merene podatke jeste smanjenje dimenzije problema sa

m na N, gde je N broj izvora emisije.

Broj izvora emisije se procenjuje algoritmom pod nazivom NUMFACT (Henry et al.,
1999; Park et al., 2000). Algoritam uzorkuje originalne podatke sa ponavljanjem i racuna
srednju kvadratnu duZinu projekcije i- tog svojstvenog vektora slucajno ponovljenog uzorka na
prostor koji razapinje prvih i originalnih svojstvenih vektora matrice CC". Osnovna ideja se
sastoji u pretpostavci da ako postoji g faktora u originalnim podacima, onda ¢e prvih ¢
svojstvenih vektora ponovljenog uzorka imati vece projekcije na prostor Ciji bazis Cine
originalni svojstveni vektori. Oni vektori koji su sacinjeni uglavnom od greSaka imaju
nasumicne pravce, pa i njihove projekcije na originalni prostor su slucajne i manjeg intenziteta.

NUMFACT statistika zavisi od odnosa ovih projekcija koja se za i-ti odnos mozZe definisati sa

W =—11 (5.1.1.2)

gde je i=1,..m—1, N broj ponovljenih uzorkovanja, a b, ,..b, i b j,...b;j svojstveni vektori

korelacione matrice originalnih podataka i podataka dobijenih iz j-tog uzorkovanja. Broj izvora

(vektora) se procenjuje tako da traZzeni odnos signal Sum definisan sa

LW,

sn(iy = Signalli) _ Lty (5.1.1.3)

Sum mlo g
. -1

gde su /... svojstvene vrednosti koje se odnose na vektore b, ,...b, , bude ve¢i od 2.

m?
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5.1.1 Unmix

Zadrzavaju se oni svojstveni vektori kod kojih je odnos signal-Sum najmanje 2. Nakon ovako

odredenog broja faktora N (izvora emisije) jednacina 5.1.1.1 se moZe napisati u obliku
C=U,D,V, +¢& (5.1.1.4)

gde su D, NxN dijagonalna matrica, a U, i V, matrice formata nx N i mXN respektivno.
Clan € oznaGava gresku rekonstrukcije usled smanjenja dimenzije. Imajuéi u vidu jedna¢inu
5.1.1 koja se u matri¢noj formi moZe zapisati u obliku

C=SA" +¢ (5.1.1.5)

gde je S ., matrica doprinosa izvora, a A

mxN

matrica sastava (profila) izvora postavlja se
pitanje mogucnosti procene matrica S 1A naosnovu U, 1V,,.

Nakon normiranja originalnih promenljivih (tako da svaka ima srednju vrednost 1) u N

dimenzionom prostoru koji razapinju vektori kolone V sve tacke se mogu prikazati u obliku
C,=U,D,V, (5.1.1.6)

gde proizvod U, D, predstavlja koordinate u tom prostoru. Ovaj prostor se moze redukovati za
jo§ jednu dimenziju projektujuci sve tacke na hiperpovr§ definisanu sa x, =1, gde je x, prva
koordinata koja odgovara svojstvenom vektoru sa najve¢om singularnom vrednosti. Krajnji

rezultat koji se dobija jeste projekcija originalnih (izmerenih) taCaka u normiranom N —1

dimenzionom prostoru. Ako su singularne vrednosti d,,...d, koordinate ovih tacaka su izraZene

kao

d,u; ,d3”i3 ”_,d"u”v , i=1,.n (5.1.1.7)
du, du, du,

Uslov da u ovom prostoru promenljiva i ima nenegativnu vrednost se moze zapisati u obliku

Sy Vel Sy <1oi=1.m (5.1.1.8)

Zahtev da sastav izvora emisije, kao i njihovi odgovaraju¢i doprinosi budu pozitivne veliine
utiCe da tacke koje reprezentuju sastav izvora leZe unutar konveksne oblasti definisane uslovom
(5.1.1.8) i da formiraju N —1 dimenzioni simpleks. Nakon odredivanja sastava i doprinosa

pojedinih izvora, moZe se izvriSiti 1 normiranje istih na neku od merenih veli¢ina. Najbolje je,
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ako je moguce, izvrSiti normiranje na ukupnu masu PM uzorka, jer su u tom slucaju profili

izvora emisije masene frakcije, a odgovarajuci doprinosi su izraZeni u koncentracijama.

Problem odredivanja ivica se moZe podeliti na dva dela. Prvi se odnosi na pronalazenje prave
(preciznije hiperpovrsi) koja je paralelna ivici, a prolazi kroz koordinatni pocetak. Drugi deo

problema jeste odredivanje rastojanja prethodno nadene prave do procenjenog polozaja ivice.

Prava koja prolazi kroz koordinatni pocetak je definisana pravcem jedini¢nog vektora normale
na nju, a koji se prirodno opisuje sfernim koordinatama (u & dimenzionom prostoru potrebno je
k-1 uglova koji definiSu koordinate jedinicnog vektora normale na hiperpovrs). Koordinate

jedini¢nog vektora normale date su jedna¢inom
i—1

1, =cos@] [sin6,, i=1,.k (5.1.1.9)

j=0

gde su po definiciji sing, =cosé, =1 (oCigledno u dvodimenzionom prostoru koordinate su
n(cos@,sin @) ). Rastojanje originalnih tacaka od nadene prave, normalne na jedini¢ni vektor 7,

predstavlja skalarni proizvod
k
8=>1np; i=l.n (5.1.1.10)
j=1

gde su p, koordinate taaka u k=N-1 dimenzionom prostoru normiranih glavnih

komponenata. Uzimajuéi u obzir standardnu devijaciju rastojanja za 25% najblizih tacaka (o)

definise se funkcija procene kvaliteta ivice kao
1
F@)=— (5.1.1.11)
o

Ocigledno ova funkcija zavisi od ugla @ (lako se vrsi generalizacija za viSe dimenzija) 1 lokalni
maksimumi ove funkcije definiSu vrednosti uglova koji najbolje odgovaraju normalama ivica
definisanim sa merenim podacima. Sto ova funkcija ima vecu vrednost to je sama ivica bolje

definisana.

Rastojanje tacaka od prave koja je paralelna ivici i prolazi kroz koordinatni pocetak se moze

modelovati promenljivom ¢ koja je jednaka zbiru rastojanja ivice d,, sluCajne varijable

U (0,a) normalno rasporedene na zatvorenom intervalu [O,a] i greSke reprezentovane
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slucajnom veli¢inom N(0,0) normalno rasporedenom sa srednjom vrednosti jednakoj nuli i

standardnom devijacijom o, tj.
o0(d,,a,0)=d,+U(0,a)+ N(0,0) (5.1.1.12)

Prethodna jednacina se mozZe shvatiti 1 kao definicija ivice, gde d, predstavlja rastojanje ivice

od prave (hiperpovrsi) koja joj je paralelna i prolazi kroz koordinantni poCetak. Parametar a
modelira gustinu tacaka u okolini ivice i $to je manji veca je gustina ta¢aka oko ivice. Konacno,
parametar o karakteriSe greSke u poloZaju tacaka, tako da odnos a/o predstavlja najvazniji
parametar koji karakteriSe ivicu. Unmix odreduje poloZaj ivica nalazeéi prethodne parametre, a
matematicki detalji njihovog racunanja se mogu nac¢i u radu Henry-ja (2003). Nakon ovako
odredenih ivica direktno se rekonstruiSu matrice koje opisuju sastav i doprinos pojedinacnog

izvora emisije Henry (2005).

Tokom proteklih nekoliko godina Unmix model je uspeSno primenjen na baze podataka
saCinjene od merenja koncentracija razli¢itih elemenata i jedinjenja u PM;9, PM;s, kao i
isparljivih organskih jedinjenja (Song et al, 2008, Poirot et al., 2001, Lewis et al., 2003,
Mukerjee et al., 2004). Veca primena ovog modela pocinje od trenutka kada softver EPA

Unmix 6.0 postaje javno dostupan, a koji je kori§€en 1 u ovoj disertaciji.

5.1.2 PMF - Positive Matrix Factorization

Pozitivna faktorizacija (dekompozicija) matrice (Positive Matrix Factorization — PMF) je
jedan od naprednih receptorskih modela ¢iji je razvoj zapoceo dr Pentti Paatero sa Univerziteta
u Helsinkiju, Finska (Paatero, 1993; Paatero and Tapper, 1994; Paatero, 1997; Paatero, 1999).
PMF se pokazao kao veoma koristan model, tako da se duZi period radilo na njegovom
usavrSavanju (Paatero 1 Hopke, 2003; Paatero et al., 2005). Uspesno je primenjivan u mnogim
studijama za odredivanje i kvantifikaciju uticaja izvora emisije PM cCestica (Song et al., 2001;
Pollisar et al., 2001; Chuenita et al., 2000; Kim et al., 2003, 2004, 2004a), a nedavno i za
isparljiva organska jedinjenja (Elbir ef al., 2007; Song et al., 2008; Nicolas et al., 2008). Ured
za istrazivanje 1 razvoj ameriCke Agencije za zaStitu okoline (US EPA) krajem 2005. godine je
razvio softver EPA PMF1.1 (Eberly, 2005) dostupan Sirokom krugu istraZivaca koji se bave

ovom problematikom, a koji je koriS¢en i u ovoj disertaciji.
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5.1.2 PMF

Za razliku od ostalih metoda koji se koriste u faktorskoj analizi, PMF ima sasvim drugaciji
pristup. PMF reSava opsti problem receptorskog modeliranja koriste¢i metod najmanjeg
kvadrata sa odredenim ograni¢enjima. Opsti bilinearni model pretpostavlja postojanje p izvora
emisije Ciji zajednicki doprinos na mestu receptora odgovara izmerenim koncentracijama
pojedinih elemenata (komponenata) u sastavu PM. Matematic¢ki se taj doprinos izrazZava

jednacinom
P
Xjj :zgikfkj+eij (5.1.2.1)
k=1

gde je x; koncentracija na mestu receptora j-tog elementa u i -tom uzorku (posto su u pitanju
24-h uzorci PM Cestica, onda taj uzorak odgovara odredenom danu); g, je doprinos k -tog
faktora (izvora) u i-tom uzorku; f,; je udeo j-tog elementa u sastavu k-tog faktora; e, je

ostatak (reziduum) j-tog elementa u uzorku 7. Na osnovu izvrSenih merenja tokom odredenog

perioda, saCinjava sa baza podataka koja sadrzi informacije o koncentracijama elemenata u

sastavu PM cestica (x; ). Takva baza podataka predstavlja osnovu za analizu i ujedno su to
jedini poznati parametri u jednacini 5.1.2.1. Cilj modeliranja je odredivanje doprinosa (g, ) i
sastava (profila) izvora emisije ( f,;) uz dodatno ograni¢enje da i doprinosi i sastav izvora

moraju biti striktno pozitivne veliine (ogranicenje koje se uvodi iz ociglednih fizickih razloga,
a koje, kod npr. PC analize, nije uvek ispunjeno). Glavna karakteristika PMF jeste mogu¢nost
ponderisanja pojedinacnih tataka (merenja) Sto nije slucaj sa drugim modelima koji su
zasnovani na algoritmima koji koriste svojstvenu dekompoziciju korelacione matrice podataka.
Nereprezentativni podaci, pogotovo u atmosferskim merenjima, mogu da budu znac¢ajan uzrok
gresaka pri izraCunavanjima. Ovakvi podaci mogu biti dobijeni kao posledica kontaminacije
samog uzorka, postojanja nekog slabog lokalnog izvora koji samo povremeno pojaca intenzitet
(Cuveni primer je dan 4. jul, drZavni praznik u SAD) ili prosto usled neke greske u laboratoriji
prilikom samog procesa merenja. Ideja je da se ogranice (oteZine) doprinosi u reSenju onih
podataka koji imaju vecu nepouzdanost tokom merenja, tj. da se ne dozvoli da takvi podaci
uti¢u na odredivanje sastava i doprinosa pojedinih izvora. Algoritam koji koristi PMF ima za

cilj da minimizira funkciju definisanu sa
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2
p
nop | Xi _zgikfkj
k=t

k=
i=1 j=1 Sjj

Q= (5.1.2.2)

gde je s, greska u odredivanju koncentracije elementa j u uzorku i. Dakle, suStina modela
PMF jeste da minimizira funkciju Q sa ograni¢enjem da svi elementi g, i f,;budu pozitivni.

Model omogucava da se u proracun uzme u obzir greSka za svako pojedinacno merenje i
iterativnim procesom otezinjavanja uticaj nereprezentativnih podataka svede na minimum.
Granic¢na vrednost koja definiSe takve nereprezentativne podatke koji znaCajno odstupaju od
srednjih vrednosti raspodele kojoj pripadaju se moZe menjati pomocu tzv. grani¢nog parametra
a Cija je vrednost u ovom radu postavljena na 4 (odstupanje od 4 standardne devijacije).

Funkcija Q se sada moZe napisati u obliku
Q= 0 (5.1.2.3)

gde je

, |1 za ‘eij/sij‘Sa',

ij T
‘eij/sij‘/a' za ‘ei]./sij‘>0{

Upravo ovakav prilaz omoguc¢ava modelu PMF znacajnu prednost u obradivanju i uklju¢ivanju
onih podataka kod kojih neke od izmerenih koncentracija elemenata nedostaju ili su ispod
granice detekcije merenja. Ovakvi podaci mogu biti ukljuceni u analizu tako S$to se zamene
odgovaraju¢im srednjim vrednostima sa odgovaraju¢om greSkom merenja (za nedostajuce
podatke) ili im se prosto pridruzi veca greska merenja (za koncentracije ispod granice

detekcije).

Takode, posebna paznja se poklanja svakom pojedinacnom elementu (varijabli) koji se koristi
za modeliranje. Po svojoj prirodi sva atmosferska merenja imaju veoma promenljiv karakter, tj.
izmerene veli¢ine mogu da se krecu u relativno Sirokom opsegu. PMF omogucava da se svakoj

varijabli dodeli odredeni nivo pouzdanosti u zavisnosti od odnosa signala (tj. izmerene
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koncentracije) i Suma (greske prilikom odredivanja koncentracije elementa). Odnos signal-Sum

za element j se definiSe kao

(5.1.2.4)

gde je x; izmerena koncentracija elementa j u uzorku i, a s; je procenjena greSka merenja

koncentracije pridruZena tom elementu u uzorku (treba napomenuti da u vecini drugih nau¢nih
oblasti, npr. elektronici, kvadratni koren nije ukljuen u definiciju). Manja vrednost SNR za
koncentracije nekog elementa ukazuje na problematican nivo informacije koju sadrze, za
razliku od onih kod kojih je ovaj odnos ve¢i. U radu Paatero i Hopke (2003) je detaljno
diskutovan problem uticaja varijabli koje sadrZze odredeni nivo nesigurnosti na odredivanje
faktora i stabilnost dobijenog reSenja. Na osnovu te analize originalne varijable (izmerene
koncentracije elemenata) se svrstavaju u grupu jako pouzdanih (strong) i slabo pouzdanih
(weak). One varijable kod kojih je SNR<0,2 su jako nepouzdane i bivaju odstranjene iz
analize, dok u grupu slabo pouzdanih spadaju varijable kod kojih je 0,2 < SNR < 2. Preporuka
je da se uticaj ovakvih varijabli na kona¢no reSenje smanji dodatnim oteZinjavanjem za faktor 2
ili 3.

Koncentracije atmosferskih aerosola na odredenom mestu, usled specificnosti izvora emisije
dosta zavise 1 od pravca vetra. Ovakve nelinearne zavisnosti ne mogu se analizirati u modelu
bez ukljucivanja i dodatnih varijabli koje bi karakterisale efekte koji imaju uticaja na izmerenu
koncentraciju aerosola na mestu receptora (npr. vikend efekat, period dana kada je izvrSeno
merenje, period tokom godine itd.). U tom cilju razvijaju se i napredni modeli koji ¢e i te efekte
uzeti u obzir. Multilinear Engine (ME) je proSirena verzija PMF modela (Paatero, 1999) koji
reSava osnovnu bilinearnu jednacinu (5.1.2.1) i dodatni set linearnih jednacina koji odreduju
fizicki model, a koji je opisan jedna¢inom

24

X, =2 D(8,, KV (v, , W (@, k)S(0,,k) f +e, (5.1.2.5)

k=1 h=1
gde su: D(J, k) element matrice D sa indeksom za pravac vetra J, tokom Casa h, za i-ti dan,
za izvor k; V(v, k) element matrice V sa indeksom za brzinu vetra v, tokom Casa h, za i-ti
dan, za izvor k; W(@ k) element matrice W sa indeksom koji odgovara faktoru vikend/radni

dan za i-ti dan, za izvor k; S(0,k) element matrice S sa indeksom koji odgovara faktoru
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klasifikacije godiSnjeg perioda za i-ti dan, za izvor k. Svaka od matrica D, V, W i S sadrzi

nepoznate elemente koje treba odrediti tako da ostaci e; i el'.j budu minimalni. Rezultati primene

ovog proSirenog modela su u literaturi joS uvek oskudni (Ramadan e? al., 2002) i u disertaciji je

koriS¢en osnovni PMF model.

5.1.3 Boosttrap metod za ra¢unanje greSaka

VaZna karakteristika svakog modela jeste mogucénost odredivanja ili procene greske
dobijenih rezultata. U konkretnom slu¢aju primene receptorskih modela, od interesa je odrediti
gresku profila (sastava) svakog dobijenog faktora. Nepouzdanosti (greske) u reSenju za PMF i
Unmix se raCunaju metodom intenzivne petlje (bootstrap) zajedno sa algoritmom za procenu
uticaja rotacije faktora. Bootstrap metod se zasniva na izvrSavanju modela veliki broj puta, ali
sa izmenjenom verzijom osnovne baze podataka. Ta izmenjena verzija osnovnih podataka se
dobija uzorkovanjem sa ponavljanjem podataka iz osnovne baze. Na taj nacin se, iz velikog
broja ponavljanja, dobija informacija o stabilnosti i1 varijaciji osnovnog reSenja. Kljucni detalj
primene ovog metoda odnosi se na nacin uzorkovanja. S obzirom na to da se u konkretnom
problemu radi sa podacima koji predstavljaju vremensku seriju merenja koja nisu medusobno
nezavisna, obi¢no nasumic¢no uzorkovanje iz osnovne baze podataka bi dovelo do pogresne
procene varijacije reSenja. Uzorkovanjem bloka podataka odredene duZine (tj. odredenog broja
podataka N iz osnovne baze podataka) spreCava se uticaj autokorelacije originalnih podataka.
Duzina bloka N, se odreduje pomocu dva metoda, spektralnog (Politis i White, 2004) i metoda
procene disperzije (Hall et al., 1995). Detalji o primeni boosttrap metoda i analizi reSenja
dobijenih pomo¢u PMF i Unmix modela se mogu na¢i u EPA (2007). Slede¢i preporuke, u
ovom radu je koriS¢eno 100 ponovljenih proracuna kako bi se dobila reprezentativna statistika,
a za minimalan koeficijent korelacije izmedu faktora dobijenih u osnovhom i ponovljenom

racunu je postavljena vrednost r =0,6.
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5.1.4 Primena PMF i Unmix modela na rezultate merenja PM;,

Modeli PMF i Unmix su koriS¢eni za analizu baze podataka koja se sastojala od
izmerenih koncentracija metala u PM( uzorcima za period od 2003. do 2006. godine sa ciljem
identifikacije mogucih izvora emisije (faktora) i njithovog doprinosa. Analiza je obuhvatila
podatke sa oba mesta uzorkovanja, jer se pretpostavlja da izvori PM cestica doprinose na isti
nacin. Odredeni su profili (sastav) izvora sa izraCunatim greSkama i procentualni doprinos

pojedinacnih faktora, a izvrSeno je i poredenje rezultata dobijenih pomocu ova dva modela.

PMF model je identifikovao pet izvora, a profili izvora emisije i njihovi doprinosi u svakom
pojedinatnom uzorku PM;( su prikazani na slici 5.1.4.1. Doprinosi izvora su normirani na

srednji doprinos koji je jednak 1.

Faktor PMF 1 je dominantno sa¢injen od elemenata poreklom iz Zemljine kore Fe i Mn, kao i
Cr 1 Zn koji su karakteristi¢ni za urbanu resuspendovanu praSinu kontaminiranu sa ¢esticama iz
saobracaja 1 Cesticama transportovanim iz industrijskih postrojenja. U sastavu PMF 1 se od
ukupne izmerene koncentracije za Fe nalazi oko 90%, od ukupne izmerene koncentracije za Mn
oko 75%, od ukupne izmerene koncentracije za Cr 76% i za Zn 90%. Faktor PMF 2 se
karakteriSe visokim sadrZzajem Al (88%) i Cd (31%). Kadmijum se emituje u atmosferu u
visoko temperaturnim procesima kao $to su industrija metala i sagorevanje fosilnih goriva.
Aluminijum, pored visokog sadrzaja u zemljiStu se vezuje i za resuspenziju prasine iz
saobracaja i drugih aktivnosti, tako da i PMF 2 moze da se poveZe sa resuspendovanom

prasinom.

Faktor PMF 3 sadrZi znacajan udeo Ni (51%) i V(99%), elemenata karakteristi¢nih za procese
sagorevanja fosilnih goriva. Nikl i V se Cesto i definiSu kao traseri sagorevanja mazuta i
odrazavaju urbani region u kojem se koriste fosilna goriva (zajedni¢ko gorivo za komunalne i
industrijske izvore) (Pacyna i1 Pacyna, 2001; Manoli et al., 2002). Faktor PMF 4 sadrzi u
velikom procentu Pb (88%) i pripisuje se emisiji iz saobracaja Sto se objaSnjava i ¢injenicom da
je olovni benzin do nedavno bio u upotrebi (NIS, 2006). Faktor PMF § se takode moZze pripisati
saobracaju, posto sadrzi Cu (93%) i Cd (48%) cije se poreklo moZe pripisati koriS¢enju dizel

goriva, habanju koc¢nica i guma.
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Slika 5.1.4.1 Profili izvora emisije rekonstruisanih pomocu PMF modela i njihov doprinos u PM

Na slici 5.1.4.2 su prikazani srednji doprinosi pojedinih izvora emisije rekonstruisani pomocu

PMF modela. Najveci doprinos imaju izvori emisije pridruzeni faktorima PMF 3 (36%) 1 PMF

1 (22%).
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Na slici 5.1.4.3 je prikazan doprinos pojedinih izvora u PM;y po mesecima, a na slici 5.1.4.4.
doprinos po sezonama. Sa obe slike se vidi da PMF 3 ima izrazitu sezonsku zavisnost §to je u
skladu sa rezultatima vezanim za analizu sezonske zavisnosti elemenata Ni i V. Slika 5.1.4.5

prikazuje doprinose pojedinih izvora tokom radnih dana i vikendom.

PMF 3
36%

Slika 5.1.4.2 Srednji doprinosi izvora u PM;y rekonstruisanih pomocu PMF modela

I PMF 1

Doprinos izvora [ pg m” |

G 2

Slika 5.1.4.3 Doprinosi pojedinih izvora u PM;y po mesecima
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Slika 5.1.4.4 Doprinosi pojedinih izvora tokom zimske i letnje sezone
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Slika 5.1.4.5 Doprinosi pojedinih izvora tokom radnih dana i vikendom

Na slici 5.1.4.6 su prikazane izmerene i PMF modelirane koncentracije metala u PM;. Sa slike
se moze videti da ovaj model dobro rekonstruiSe koncentracije za sve metale i da su koeficijenti
korelacije izmerenih i modeliranih vrednosti znacajni i ve¢i od 0,93. Na slici 5.1.4.7 su date
izmerene i PMF modelirane masene koncentracije PM;o na kojoj se vidi izuzetna saglasnost
rezultata. Na osnovu prethodnog se moze zakljuciti da PMF model ukazuje na postojanje pet

izvora emisije kojima se uspeSno mogu rekonstruisati izmerene vrednosti koncentracija kako

metala u PM; tako i samih masenih koncentracija.
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Slika 5.1.4.6 Izmerene i PMF modelirane koncentracije elemenata u PM
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Slika 5.1.4.7 Izmerene i PMF modelirane masene koncentracije PM,

Na istu bazu podataka je primenjen i Unmix model pomocu kojeg je rekonstruisano postojanje
4 moguca izvora emisije. Iz analize je izostavljen Cr, jer nije omogucavao da se dobije
konvergentno resenje. Profili izvora emisije rekonstruisanih pomo¢u Unmix modela i njihov
doprinos u PMjg su prikazani na slici 5.1.4.8. Faktor Unmix 1 sadrzi dominanto Al (98% od
ukupno izmerenih vrednosti) i Cd (35%) 1 po sastavu je slican PMF 2 faktoru, tj. moZe da se
odnosi na sagorevanje fosilnih goriva (prvenstveno uglja) i resuspenziju prasine. Faktor Unmix
2 je sacinjen uglavnom od Pb (87% od ukupno izmerenih vrednosti za Pb poti¢e iz ovog
faktora), Cu (42%) i Cd (59%). Poredenjem sa rezultatima PMF modela, ovom faktoru bi
odgovarali PMF 4 i PMF 5 koji mogu da opisuju emisiju iz saobracaja. Faktor Unmix 3
najvise sadrzi Zn (99% od ukupne izmerene vrednosti), Fe (69%) i Mn (49%), zatim Pb i Ni.
Ovaj faktor je slican sa PMF 1 i mogao bi da opisuje transport Cestica iz vec¢ih regionalnih
izvora, prvenstveno industrije ¢elika u Smederevu i rafinerije nafte u Pancevu. Faktor Unmix 4
je uglavnom sacinjen od V (98%) i Ni (81%) Sto odgovara faktoru PMF 3 koji opisuje uticaj

sagorevanja mazuta.

Na slici 5.1.4.9 su prikazani srednji doprinosi pojedinih izvora rekonstruisanih pomo¢u Unmix
modela. Najveci doprinos (34%) potiCe iz sagorevanja mazuta i fosilnih goriva, a zatim 26% od

resuspendovane prasine i oko 21% iz saobracaja.
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5.1.4 Primena PMF i Unmix modela na PM1o
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Slika 5.1.4.8 Profili izvora emisije rekonstruisanih pomocu Unmix modela i njihov doprinos u PM
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34%
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26%

Slika 5.1.4.9 Srednji doprinosi izvora u PM y rekonstruisanih pomocu Unmix modela
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5.1.4 Primena PMF i Unmix modela na PMio

Na slici 5.1.4.10 su prikazani srednji doprinosi pojedinih faktora po mesecima, a na slici
5.1.4.11 srednji doprinosi u toku zimskog i letnjeg perioda koji su normirani na masenu
koncentraciju PM;o. Sa slika se jasno uocava veci doprinos faktora Unmix 4 (sagorevanje

mazuta) u zimskom periodu 1 o€igledna sezonska zavisnost.
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Slika 5.1.4.10 Doprinosi pojedinih izvora u masi PM y po mesecima
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104 FF,
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Slika 5.1.4.11 Doprinosi pojedinih izvora tokom zimske i letnje sezone
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5.1.4 Primena PMF i Unmix modela na PMio

| ORadni dan
— O Vikend

PMio[pgm® ]

Unmix 1 Unmix 2 Unmix 3 Unmix 4

Slika 5.1.4.12 Doprinosi pojedinih izvora tokom radnih dana i vikendom

Na slici 5.1.4.12 su prikazani doprinosi pojedinih faktora tokom radnih dana i vikenda, gde se
uoCava veci doprinos faktora Unmix 4 tokom vikenda. Izmerene i modelirane vrednosti
koncentracija metala u PM;, su date na slici 5.1.4.13. Na slici su prikazane i regresione prave sa
odgovaraju¢im koeficijentima korelacije. Za vecinu metala koeficijenti korelacije imaju
vrednosti iznad 0,75 osim za Cd (R =0,61). Odgovarajuce vrednosti za masene koncentracije
PM, (izmerene i modelirane) su prikazane na slici 5.1.4.14. Poredenje modeliranih vrednosti
dobijenih pomo¢u PMF i Unmix modela za sve koncentracije metala, kao i masene

koncentracije PM je prikazano na slikama 5.1.4.151 5.1.4.16.
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Slika 5.1.4.13 Izmerene i Unmix modelirane koncentracije elemenata u PM ;o
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Slika 5.1.4.14 Izmerene i Unmix modelirane masene koncentracije PM

84
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Slika 5.1.4.15 Poredenje Unmix i PMF modeliranih koncentracija elemenata i PM
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Slika 5.1.4.16 Izmerene, PMF i Unmix modelirane koncentracije elemenata i PM
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5.1.4 Primena PMF i Unmix modela na PM1o

Nakon $to se pomocu rezultata dobijenih pomocu dva receptorska modela izvrSila identifikacija
najverovatnijih izvora emisije, korisno je pridruZziti mogucu fizicku lokaciju svakom od izvora.
U tom cilju se moZe primeniti funkcija uslovne verovatno¢e (CPF- Conditional Probability
Function) koja kombinuje podatke o doprinosima pojedina¢nih izvora u masenim
koncentracijama PMjy sa odgovaraju¢im izmerenim pravcem vetra. Funkcija uslovne

verovatnoce se definiSe kao

o = Mo (5.1.4.1)

Npg

gde je: m,, ukupan broj modeliranih masenih koncentracija PM;o koje su vece od odredene
grani¢ne vrednosti, a koje su povezane sa odgovaraju¢im pravcem vetra koji pripada sektoru
ograni¢enim uglom A@; n,, je ukupan broj dogadaja u tom sektoru. Za Sirinu sektora izabrano
je A@=22,5", a za grani¢nu vrednost masene koncentracije 75% kvantil. Merenja koja su

izvrSena u periodu mirnih meteoroloskih uslova (brzina vetra <1m/s ) su iskljucena iz analize.

Unmix 1

Slika 5.1.4.17 Funkcija uslovne verovatnoce za izvore rekonstruisane Unmix modelom
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5.1.4 Primena PMF i Unmix modela na PM1o

Ocigledno je da se na ovaj naCin dobija verovatnoca da se na mestu receptora izmeri masena
koncentracija PM( veca od zadate grani¢ne, a koja potice iz odredenog rekonstruisanog izvora
emisije koji se nalazi u datom pravcu u odnosu na receptor. Dobijeni rezultati za izvore emisije

rekonstruisane pomoc¢u Unmix 1 PMF modela su prikazani na slikama 5.1.4.1715.1.4.18.

Slika 5.1.4.18 Funkcija uslovne verovatnoce za izvore rekonstruisane PMF modelom
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5.1.4 Primena PMF i Unmix modela na PM1o

Rezultati potvrduju da pri ve¢im brzinama vetra, znacajniji su i doprinosi iz vecih
regionalnih izvora. Faktor Unmix 1, koji opisuje doprinos sagorevanja uglja, ima najveci
udeo kada vetar duva iz pravca jugo-zapad, gde se nalaze termo-elektrane u Obrenovcu i
Lazarevcu. U danima kada je veca brzina vetra iz pravca istok-jugoistok i istok-severoistok
znacajan je i uticaj faktora Unmix 3, Sto ukazuje na emisiju iz industrije Celika u
Smederevu, kao i rafinerije u Pancevu. Sli¢nu karakteristicnu zavisnost doprinosa od pravca
vetra pokazuju i odgovarajuci izvori rekonstruisani pomo¢u PMF modela (PMF 1 i PMF 2)

Sto ukazuje na saglasnost dobijenih rezultata.
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5.1.5 Primena Unmix modela na ukupnu atmosfersku depoziciju

5.1.5 Primena Unmix modela na rezultate merenja ukupne atmosferske
depozicije

U cilju identifikacije mogucih izvora emisije Unmix model je primenjen i na bazu
podataka za atmosfersku depoziciju za sva tri merna mesta posebno. Identifikovana su tri
moguca izvora za svako mesto, a njihov profil i vremenska serija doprinosa (normirano na

srednji doprinos) su prikazani na slikama 5.1.5.1-5.1.5.3.
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Slika 5.1.5.1 Profili izvora emisije rekonstruisanih pomocu Unmix modela i njihov doprinos u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji merenoj na Veterinarskom fakultetu

Faktor Unmix 1, koji ¢ine vece koncentracije Pb, Cd, Mn, Fe, Zn, Al i Cu se mozZe
identifikovati kao resuspendovana uli¢na prasina. Mnoge studije su pokazale da saobra¢aj moze
doprineti povecanju koncentracija pojedinih metala na razli¢ite naine: sagorevanjem goriva
(Pb, Ni, V, Mn se dodaje u gorivo za dizel motore), troSenjem automobilskih guma (Zn) 1
kocCionog sistema (Cu, Fe, Zn) i podizanjem praSine sa puteva (Fe) (Vallius et al., 2003;

Pakkanen et al., 2003; Amato et al., 2009).
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5.1.5 Primena Unmix modela na ukupnu atmosfersku depoziciju

Faktor Unmix 2 sac¢injen dominantno od Cr, kao i sa manjim udelom Zn, Fe, Cu, Cd, Ni, Pbi V
karakteriSe specificnu industriju metala (primarnu i sekundarnu metalurgiju) (Querol et al.,
2007). Kao posledica ljudskih aktivnosti najveca koli¢ina Cr koja se emituje u atmosferu u
obliku Cestica je iz metalurgije, dok je sledeci najvazniji izvor sagorevanje uglja. Cink, Fe i Mn
su elementi karakteristicni za industriju Celika. Vremenska serija doprinosa ovog izvora
pokazuje znacajno povecanje u 2006. godini na mestu Rektorata i Veterinarskog fakulteta.
Jedan od mogucih uzroka bi mogao biti i povecana aktivnost industrije ¢elika u Smederevu (50

km jugoistocno od Beograda).

Model je izdvojio i faktor koji u svom sastavu dominantno sadrzi V i Ni na sva tri merna mesta
(Unmix 3). Sa slika se vidi i sli¢na sezonska zavisnost u doprinosu ovog izvora sa naglasenim
maksimumom tokom zimskog perioda. Takode, ve¢i doprinosi ovog izvora su procenjeni

tokom 2004. 1 2006. godine.
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Slika 5.1.5.2 Profili izvora emisije rekonstruisanih pomocu Unmix modela i njihov doprinos u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji merenoj na Rektoratu
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5.1.5 Primena Unmix modela na ukupnu atmosfersku depoziciju
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Slika 5.1.5.3 Profili izvora emisije rekonstruisanih pomocu Unmix modela i njihov doprinos u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji merenoj u Botanickoj basti

Na slici 5.1.5.4 su prikazani sredji doprinosi identifikovanih izvora emisije za sva tri merna

mesta.

Rektorat A Veterinarski fakultet _ Botani¢ka basta

o)

Unmix 3
68%

Unmix 3

74% 25%

Slika 5.1.5.4 Srednji doprinosi pojedinih izvora u ukupnoj atmosferskoj depoziciji

Izmerene i modelirane vrednosti flukseva za metale u ukupnoj atmosferskoj depoziciji su date
na slikama 5.1.5.5-5.1.5.7 za svako merno mesto. Na slikama su prikazane i regresione prave sa

odgovarajuc¢im koeficijentima korelacije.
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5.1.5 Primena Unmix modela na ukupnu atmosfersku depoziciju
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Slika 5.1.5.5 Izmereni i Unmix modelirani fluksevi elemenata u ukupnoj atmosfersoj depoziciji,

Veterinarski fakultet
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5.1.5 Primena Unmix modela na ukupnu atmosfersku depoziciju
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Slika 5.1.5.6 Izmereni i Unmix modelirani fluksevi elemenata u ukupnoj atmosferskoj depoziciji,
Rektorat
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Slika 5.1.5.7 Izmereni i Unmix modelirani fluksevi elemenata u ukupnoj atmosferskoj depoziciji,
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Na slikama 5.1.5.8 — 5.1.5.10 su prikazane vremenske serije izmerenih i modeliranih vrednosti

fluksa za analizirane metale u ukupnoj atmosferskoj depoziciji za svako merno mesto.
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Slika 5.1.5.8 Vremenska serija izmerenih i Unmix modeliranih vrednosti flukseva elemenata u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji, Veterinarski fakultet
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Slika 5.1.5.9 Vremenska serija izmerenih i Unmix modeliranih vrednosti flukseva elemenata u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji, Rektorat
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Slika 5.1.5.10 Vremenska serija izmerenih i Unmix modeliranih vrednosti flukseva elemenata u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji, Botanicka basta
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5.2 Modeliranje transporta i prostorne raspodele PM 1o

5.2 MODELIRANJE TRANSPORTA I PROSTORNE RASPODELE PM;

5.2.1 Funkcija potencijalnih doprinosa

Funkcija potencijalnih doprinosa izvora (PSCF — Potencial Source Contribution Function)
se prvi put pojavljuje u radovima Ashbaugh et al. (1985) i Malm et. al. (1986), a kasnije je
primenjena u mnogim studijama za razlicite geografske lokacije (Poirot et al., 2001; Gao et al.,
1993; Cheng et al., 1993). Trajektorije unazad delica vazduha, koje se zavrSavaju na mestu
receptora predstavljene su segmentima svojih krajnjih tacaka. Svaka krajnja tacka ima
koordinate polozaja (geografska duZina i Sirina) odredujuci lokaciju deli¢a vazduha u datom
trenutku. Za racunanje PSCF geografska oblast od interesa preko koje prelaze trajektorije se
pokriva mreZom koju Cine jednake cCelije €ija velicina zavisi od konkretnog problema odnosno
upotrebljene skale. Time izracunate vrednosti PSCF zavise od lokacije c¢elije odnosno njenih

koordinata (i,j).

Odredivanje PSCF se zasniva na nekoliko pretpostavki. Ako se krajnje tacke trajektorije
vazdu$nih masa koje pristiZu na mesto receptora nalaze u ¢eliji ¢ija je adresa (i,j) pretpostavlja
se da ¢e se polutanti emitovani u oblasti koju pokriva ta celija mreZe preneti na mesto
receptora. Cilj je da se nadu najverovatnija polja koja ¢e ukazivati na moguci polozaj izvora
zagadujuce materije koja se registruje na mestu receptora i ima povecanu vrednost

koncentracije.

Ako je n; ukupan broj krajnjih tacaka trajektorija koje padaju u Celiju (i,j) onda je kumulativna

verovatno¢a P[A;] koja odreduje potencijalni transport materijala iz Celije (i,j) na mesto
n.

receptora data sa P[A,] :# gde je N ukupan broj krajnjih taaka u svim celijama mreze

koriS¢ene za Zeljeni region. Od n; tacaka bice m; tacaka za koje izmerene vrednosti masenih

koncentracija aerosola na mestu receptora premasuju neku zadatu kriti¢nu vrednost. Uobi¢ajeno
je da se za kriti¢nu vrednost odabere srednja vrednost koncentracija izmerenih u posmatranom

periodu. Verovatno¢a da je materijal emitovan iz ¢elija (i,j) povezan sa izmerenim visokim
koncentracijama na mestu receptora B; je P[B;]= N Uslovna verovatnoca, odnosno funkcija

potencijalnih doprinosa izvora se onda definiSe kao
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5.2 Modeliranje transporta i prostorne raspodele PM 1o

PSCF, = P[B, | A,]= % (5.2.1.1)

i
Na osnovu prethodnog funkcija potencijalnih doprinosa izvora se moZe interpretirati kao
uslovna verovatno¢a koja opisuje prostornu raspodelu najverovatnijih geografskih polozaja
izvora na osnovu analize trajektorija unazad sa mesta receptora. Naravno, ovakva analiza ne
procenjuje doprinose svih izvora nego samo onih ¢ija emisija se transportuje do mesta

receptora. Celije (i,j) koje su povezane sa visokim vrednostima predstavljaju potencijalnu

oblast izvora emisije. Za velike vrednosti n; izraCunate vrednosti su statisticki stabilnije, a da
bi se smanjio uticaj manjih vrednosti n; teZinska funkcija W(n;) se koristi za smanjenje efekta
malih vrednosti 7. U ovom radu koriS¢ena je teZinska funkcija sa vrednostima
1 n; 2120
0.85 80<n; <120

0.5 40< n; < 80
0.25 n; <40

W(n;)=

U PSCF modelu je moguce da neke ¢elije mreze imaju istu vrednost PSCF bez obzira na to Sto
se trajektorije koje prolaze kroz date ¢elije povezuju sa znatno ve¢im masenim koncentracijama
izmerenim na mestu receptora ili samo neznatno ve¢im od odredene kriti¢ne vrednosti. Kao
posledica toga, dominantan izvor emisije se ne moze razlikovati od izvora umerenog intenziteta
emisije. U cilju preciznijeg razlikovanja jacine izvora u pojedinim oblastima (¢elijama) razvijen
je CWT (Concentration Weighted Trajectory) metod (Hsu et al., 2003). U ovom metodu se
svakoj ¢eliji mreze pridruZuje oteZinjena koncentracija dobijena osrednjavanjem koncentracija
izmerenih na mestu receptora, a koje odgovaraju trajektorijama koje prolaze kroz datu celiju

prema

M

> Cr,
i=1

C = (5.2.1.2)

y M
2T
1=1
gde su M — ukupan broj trajektorija, C,- srednja oteZinjena koncentracija u ¢eliji (i,j), C,-

izmerena koncentracija na mestu receptora koja odgovara trajektoriji [, 7,

; - broj grani¢nih

taCaka trajektorije, povezanih sa koncentracijom C,, a koje se nalaze unutar Celije mreZe (i,).
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5.2 Modeliranje transporta i prostorne raspodele PM 1o

Celije sa pridruzenim oteZinjenim Kkoncentracijama omogucavaju odredivanje relativne

znacajnosti pojedinih oblasti sa izvorima.

U cilju identifikacije prostorne raspodele mogucih izvora emisije, transporta 1 doprinosa na
regionalnom nivou, analiziran je period od pet godina (2004-2008) 1 izraCunate su odgovarajuce
vrednosti za PSCF i CWT. Pomo¢u HYSPLIT modela su racunate trajektorije unazad za 48 h
za svaki dan u navedenom periodu. Pocetna lokacija je Beograd sa koordinatama (44,804 ° 1
20,478°), a pocetni trenutak je bio 12:00 h UTC svakog dana. Za svaki dan je raCunato po Sest
trajektorija unazad za karakteristi¢ne visine od 200 m, 350 m, 500 m, 750 m, 1000 m i 1200 m
kao startne visine na mestu receptora. Za horizontanlo razlaganje mreze uzeto je 0,5° x 0,5°. Od
Gradskog zavoda za javno zdravlje je preuzeta i odgovarajuca baza podataka za taj period koja

sadrzi izmerene vrednosti dvadesetetvoroCasovnih masenih koncentracija PM;.

Rezultati dobijeni primenom PSCF 1 CWT modela, a koji uzimaju u obzir izmerene vrednosti
PMp u Beogradu za period 2004 - 2008. godine su prikazani na slikama 5.2.1.1 i 5.2.1.2.
Imajuéi u vidu polozaj Beograda, sa slika se moZe uociti da se moguci znacajniji izvori emisije
nalaze u oblasti zapadno od Beograda i da je mogu¢ transport PM,o iz tog pravca. Slican
rezultat daje i CWT model izdvajaju¢i dominantnije izvore emisije u zapadnoj oblasti, kao 1

izvore 1z severne 1 severoisto¢ne oblasti.
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Slika 5.2.1.1 PSCF model primenjen na PM; za period 2004-2008. godine
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Slika 5.2.1.2 CWT model primenjen na PM y za period 2004-2008. godine

Ista analiza je uradena posebno posmatrajuci razli€ite sezone tokom godine. Na slikama 5.2.1.3
1 5.2.1.4 su prikazani dobijeni rezultati modela PSCF i CWT za svaku sezonu posebno. U svim
slu¢ajevima dobijena je dobra saglasnost rezultata za oba modela. Kao Sto se i moglo ocekivati
postoji odredena razlika u dobijenim rezultatima koji se odnose na pojedinacne sezone. Tokom
zimskog 1 jesenjeg perioda moguci najveci uticaj na povecane vrednosti masenih koncentracija
PMp na mestu receptora moZe imati transport iz zapadnih i jugozapadnih oblasti. Tokom
proleca i leta raspodela mogucih izvora emisije je dosta ravnomernija, a mogu¢ je znacajniji

transport iz isto€nih i severoistocnih oblasti.
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5.2 Modeliranje transporta i prostorne raspodele PM 1o
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Slika 5.2.1.3 PSCF i CWT za period a) zima i b) leto
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5.2 Modeliranje transporta i prostorne raspodele PM 1o
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Slika 5.2.1.4 PSCF i CWT za period a) prolece i b) jesen

5.2.2 Klaster analiza trajektorija

U cilju odredivanja dominantih pravaca pristizanja vazduSnih masa na podrucje
Beograda, izvrSena je klaster analiza trajektorija kao Sto je opisano u delu 3.2.2. U analizu su
ukljucene sve trajektorije unazad za 48 h, raCunate za period 2004 - 2008. godine koje su
koriS¢ene i1 prethodno za izracunavanje PSCF i CWT. Rezultati klaster analize ukazuju na
postojanje pet dominantnih pravaca iz kojih pristizu deli¢i vazduha, a njihove reprezentativne

putanje, oznacene brojevima od 1 do 5, su prikazane na slici 5.2.2.1.
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Klasteri trajektorija
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Slika 5.2.2.1 Klasteri trajektorija unazad za period 2004 — 2008. godine

Uradena je odgovarajuca statistiCka analiza trajektorija koje pripadaju svakom pojedinanom

klasteru. Na slici 5.2.2.2 je prikazana procentualna raspodela trajektorija, pridruZenih nekom od

pet klastera, u odnosu na ukupan broj analiziranih trajektorija. Vidi se da najveci broj

trajektorija (36%) pripada klasteru broj 3 Cija reprezentativna trajektorija pristiZe u oblast iznad

Beograda iz pravca zapad-severozapad. Slede¢i klaster koji obuhvata najveci broj trajektorija

(19%) je broj 2, a reprezentuje trajektorije koje pristizu sa istoka.

Relativna frekvencija [ % |

) [ Sve trajektorije
354 Trajektorije za
30_- PM, > 50 pgm’
25 —

20—-
Is-
10-
5
. |
2 3 4 5
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Slika 5.2.2.2 Raspodela trajektorija u pojedinim klasterima
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Klasteri trajektorija

Klaster 1 sadrzi oko 18% ukupnog broja trajektorija i reprezentuje one trajektorije koje
uglavnom pristiZzu iz pravca zapad-jugozapad. Iz pravca severa (klaster broj 4) i juga (klaster
broj 5) pristize najmanje delica vazduha, odnosno oko 15% i 12% analiziranih trajektorija
respektivno. Na istoj slici je prikazana i relativna zastupljenost trajektorija u pojedinim
klasterima koje su povezane sa odgovaraju¢im izmerenim masenim koncentracijama PMjy u
Beogradu ve¢im od 50 pug m™. Vidi se da najveci broj takvih trajektorija pripada klasterima
broj 3 i 1. Da bi se odredio mogu¢i apsolutni doprinos pojedinac¢nih klastera trajektorija na
vrednosti masenih koncentracija PM ;o na mestu receptora izracunate su srednje vrednosti PMj
za svaki klaster. Na slici 5.2.2.3 su prikazane srednje vrednosti i odgovaraju¢a standardna
devijacija PM;o po klasterima i to posebno za sve analizirane trajektorije i trajektorije kojima
odgovaraju izmerene vrednosti na mestu receptora PM,, >50ugm™. Sa slike se uocava da
trajektorije koje pripadaju klasteru 1 imaju u apsolutnom smislu najve¢i moguc¢i doprinos u
transportu PMjo, a zatim one koje pripadaju klasteru 5 i klasteru 2. Ovo je u saglasnosti sa
prethodno dobijenim rezultatima da je transport PM;p na podrucje Beograda dominantan iz

zapadnog 1 jugozapadnog pravca.
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Slika 5.2.2.3 Srednje vrednosti izmerenih masenih koncentracija PM, pridruZene odgovarajucim

klasterima trajektorija
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6. Fizicko-hemijska karakterizacija atmosferskih aerosola

6

F1ZICKO-HEMIJSKA KARAKTERIZACIJA ATMOSFERSKIH

AEROSOLA — SEM/EDX

Ispitivanjem pojedinacnih Cestica se mogu dobiti dodatne 1 veoma znacajne informacije
0 izvorima, poreklu i nacinu formiranja aerosola. Pored hemijskog sastava, informacije o obliku
Cestica, morfologiji i strukturi doprinose boljoj analizi datog uzorka. U fizi¢ku karakterizaciju
Cestica u opStem sluaju se ubrajaju 1 ispitivanja indeksa prelamanja, gustine, brojne
koncentracije Cestica, raspodele Cestica po veli€ini 1 povrSini, kao 1 zavisnost veli€ine Cestice od
relativne vlaznosti. Elektronska mikroskopija je jedna od najrasprostranjenijih tehnika za
ispitivanje Cestica i veoma cesto je povezana sa istovremenim odredivanjem hemijskog sastava
Cestica analizom spektra X — zracenja (US-EPA, 2002). Brz razvoj odgovarajuceg softvera u
poslednjoj deceniji, pogotovo u oblasti obrade digitalnih slika i automatizaciji samog procesa
merenja i obrade signala, su doprineli atraktivnosti primene elektronske mikroskopije u
ispitivanju aerosola. Veli¢ina Cestica je jedna od klju¢nih karakteristika koja odreduje stepen
njihovog uticaja na zdravlje ljudi. Upravo iz tog razloga ispitivanje raspodele Cestica po veli€ini
predstavlja jednu od bitnih oblasti istrazivanja i u tom cilju su razvijeni mnogi komercijalni
uredaji koji vrSe uzorkovanje pojedinacnih Cestica u odredenom opsegu veli¢ina. Skenirajuci
elektronski mikroskop (SEM) takode omogucava, uz odgovaraju¢u obradu slike, dobijanje
takve informacije.
S obzirom na to da aerosoli imaju razli¢ite uglavnom nepravilne oblike, izdvajanje
karakteristi¢ne duZine, odnosno dijametra date Cestice, je povezano sa pojavom koja se izu¢ava.
Postoje razlicite definicije dijametara atmosferskih aerosola, a u ovoj analizi je koriS¢en
Feretov dijametar — rastojanje izmedu imaginarnih paralelnih linija koje su tangente na profil
Cestice.
Ukupno 20 uzoraka PM( i PM; s Cestica sakupljenih u periodu 2005 - 2009. godine u Beogradu
je analizirano skeniraju¢im elektronskim mikroskopom sa disperzionim analizatorom X-
zracenja (Scanning Electron Microscopy with Energy-Dispersive X-ray analysis - SEM/EDX)
tipa JEOL 840A i analizatorom INCAPentaFETX3.
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6. Fizicko-hemijska karakterizacija atmosferskih aerosola

Pre analize sa svakog filtera je iz centralnog dela izdvojen ise¢ak 5x5 mm? koji je postavljen na
bakarne nosace i naparen slojem zlata velike Cistoce, debljine oko 10 nm, pomoc¢u vakuum
naparivaca JFC 1100. Uvecanje mikroskopa je bilo do 12000 puta, energija elektronskog snopa
od 20-40 keV, a jaCina struje sonde do 100 pA. Na slikama 6.1-6.3 su prikazane

karakteristi¢cne mikrofotografije izgleda Cestica sakupljenih na filteru.

Nakon dobijanja odgovarajuc¢ih mikrofotografija vrSi se njihova obrada u cilju ekstrahovanja
relevantnih informacija. U kvantifikaciji vizuelnih informacija najznacajniji korak je izdvajanje
objekata od interesa sa slike. Taj proces se vrSi specificnom transformacijom slike,
binarizacijom. Ceo skup informacija sa odredene slike se prevodi u dva podskupa od kojih se u
jednom od njih nalaze informacije koje su po prethodno utvrdenom kriterijumu proglasene od
interesa. Postavljanjem praga osetljivosti na odredeni intenzitet, pojedinacne tacke na slici se
prema intenzitetu svrstavaju u jedan od dva podskupa kojima se pridruZuje crna ili bela boja.
Na taj nacin se cela prvobitna slika prevodi u crno-beli oblik, odnosno biva binarizovana.
Nakon §to je slika binarizovana vrsi se kalibracija (prosto se definiSe rastojanje izmedu dve
karakteristicne taCke) nakon Cega je moguce odrediti kvantitativno vrednost pojedinih
parametara Cestica koje su od interesa. Primer izdvajanja objekata od interesa sa slike i

binarizacija iste je dat u Prilogu 1.

10pm

Slika 6.1 SEM slika 7/8 april, 2005. godine, Rektorat, PM
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6. Fizicko-hemijska karakterizacija atmosferskih aerosola

10pm

Slika 6.2 SEM slika 11/12 jul, 2005. godine, Rektorat, PM s

Hum

Slika 6.3 Bioloska cCestica, 26/27 septembar, 2005. godine, Veterinarski fakultet, PM

Jedna od bitnih karakteristika atmosferskih aerosola jeste njihov oblik koji uti¢e na njihovu
toksi¢nost. Faktor oblika se definiSe kao

F=dr>; (6.1)

gde je S povrSina projekcije Cestice, a O obim projektovane povrSine. Za Cestice kruZnog oblika

faktor oblika ima vrednost 1, kvadratnog oblika 0,785, duguljastog oblika 0,436 itd. Sa
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6. Fizicko-hemijska karakterizacija atmosferskih aerosola

povecanjem deformacije kruznog oblika, faktor oblika opada. Sferi¢ni (kruzni) oblik Cestica je
indikacija njihovog porekla, a karakteristi¢ne su za sve visokotemperaturne procese ukljucujuci

sagorevanje i topljenje.

Raspodele Cestica po veliCini je izvrSena analizom velikog broja slucajno odabranih SEM
mikrofotografija odgovaraju¢ih uzoraka. Sa tako snimljenih fotografija, prethodno opisanom
tehnikom je izdvojeno prosecno oko 50 Cestica po jednoj fotografiji. Ukupno je na takav nacin
analizirano oko 4500 cestica koje pripadaju uzorcima PM,; s, koje su zatim obradene u cilju
ispitivanja 1 medusobnog poredenja. U cilju ispitivanja postojanja razlika u fizickim
karakteristikama PM cestica sakupljenim u toku letnjeg i zimskog perioda (odnosno perioda

koji su direktno povezani sa grejnom i negrejnom sezonom) ¢estice su razvrstane u dve grupe.
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Slika 6.4 Raspodela PM, 5 Cestica po velicini i obliku tokom letnjeg i zimskog perioda
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6. Fizicko-hemijska karakterizacija atmosferskih aerosola

Na slici 6.4 su prikazane raspodele PM; s Cestica po veliini i obliku u toku letnjeg i zimskog
perioda dobijene analizom SEM fotografija. Sa slike se moze videti da tokom zimskog perioda
raspodela Cestica po veli¢ini obuhvata Siri opseg veliina nego tokom letnjeg perioda. Srednja
vrednost dijametra PM;, s Cestica zimi je 1,32 um sa standardnom devijacijom 0,52 pm $to je
znacajno veca vrednost od srednjeg dijametra Cestica tokom leta koji iznosi 0,44 um sa
standardnom devijacijom 0,27 wm. Analizom raspodela po veli¢ini PM; s uocava se maksimum
raspodele na oko 0,3 wm u toku letnje sezone i izrazen maksimum na oko 1 pm u toku zimske
sezone. Ocigledno, ovi rezultati ukazuju na postojanje dominantno sitnijih Cestica tokom leta,
za razliku od zime kada se prisustvo krupnijih Cestica povecava Sto je u direktnoj vezi sa
izvorima emisije odnosno procesima njihovog nastajanja. Treba napomenuti da ovakva tehnika
koja je primenjena za analizu veli¢ina Cestica ima odredena ograni¢enja u smislu
kvantifikovanja Cestica izrazito malih dimenzija (0,1 wm i manjih), pa rezultate treba ograniciti

na oblast veli¢ina ¢estica iznad te vrednosti.

Takode, analiziraju¢i odnos faktora oblika za oba perioda, uocava se da su tokom zimskog
perioda dominante Cestice sa faktorom oblika blizim 1 (sfericnije Cestice) dok su u letnjem

periodu vise zastupljene Cestice kvadratnog ili duguljastog oblika.

Na slici 6.5 je prikazana raspodela po veli¢ini svih analiziranih Cestica u PM;,s uzorcima.
Ocigledno je postojanje dva moda raspodele, jednog veceg koji odgovara Cesticama sa

dijametrom u oblasti (0,2 - 0,3) wm i drugi manji u oblasti (0,9 - 1) um.
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Slika 6.5 Raspodela cestica PM, s po velicini
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Slika 6.6 Raspodela PM, Cestica po velicini i obliku u toku letnjeg i zimskog perioda

Na slici 6.6 su prikazane raspodele PM;, Cestica po veli¢ini i obliku u toku letnjeg i zimskog
perioda. Slicno kao i u sluaju PM; s Cestica srednja vrednost dijametra PM, Cestica zimi od
1,8 um sa standardnom devijacijom 0,9 um je veca od srednjeg dijametra Cestica tokom leta
koji iznosi 1,3 um sa standardnom devijacijom 1 pum. U slu¢aju PMj, Cestica nije utvrdena
znacajna razlika u faktoru oblika za razliCite periode jer vecina Cestica ima faktor oblika u

opsegu 0,7 - 0,8. Na slici 6.7 je prikazana raspodela svih analiziranih PM( Cestica.
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Slika 6.7 Raspodela cestica PM;y po velicini (sve sezone zajedno)

Morfologija Cestica direktno zavisi od njihovog porekla, odnosno nacina nastanka. Pojedinacne
Cestice antropogenog porekla nastale iz visokotemperaturnih procesa karakteriSe sferi¢an oblik 1
glatka povrsSina. Takode, ovakve Cestice mogu da obrazuju aglomerate (Tasi¢ et al., 2006) u

kojima se na jednoj vecoj Cestici zadrzava veci broj sitnijih Cestica.

SEM fotografije karakteristi¢nih Cestica sa odgovaraju¢im spektrima prikazane su na slici 6.8.
Cestice sfernog oblika i kompleksnog sastava su antropogenog porekla i odgovaraju tzv.
Cesticama pepela u atmosferi (fly ash). U vecini analiziranih uzoraka sferne Ccestice su
sastavljene od aluminijumsilikata i oksida Fe, Zn, Cu, Ni, Pb i Ti (slika a). Urbani aerosoli su i
do 50% sa¢injeni od &estica ugljenika, prvenstveno &adi, razli¢itog oblika (slika b). Cad &ine
aglomerati sitnih cestica koje vode poreklo prvenstveno iz izduvnih gasova prilikom

sagorevanja goriva. Sastav ovih Cestica prvenstveno ¢ine C, O, Na, Si, Al, Cu, Zn, Sr, Bai Ti.

Vecina silikatnih Cestica (najverovatnije oksida Si) i alumosilikata (koje sadrze i K, Ca, Fe i
Na) spadaju u krupne Cestice i imaju nepravilan oblik (slika c¢). Njihovo poreklo je uglavnom
vezano za zemljiSte. Sulfatne Cestice se karakteriSu dominantnom linijom sumpora u spektru X
zracenja, kao 1 prisustvom Ca, Fe, Pb 1 K. Ove Cestice ve¢inom nastaju u hemijskim reakcijama
u atmosferi. Klasteri sacinjeni od ovakvih cestica, koji imaju oStre ivice, uglavnom su sacinjeni
od kalcijumsulfata. U oblasti krupnih ¢estica mnoge Cestice se ne mogu klasifikovati s obzirom
na nepravilan oblik koji imaju, kao i sastav. Sacinjene su uglavnom od prasine sa puteva koja

sadrzi Si, Al, a manjim delom u sastav ulaze i C, Ca, Ba, K, Zn, Cu, Te, F 1 Sr (slika d).
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Slika 6.8 SEM fotografije karakteristicnih oblika Cestica i odgovarajuci X-spektri
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7. Daljinska detekcija aerosola

DALJINSKA DETEKCIJA AEROSOLA

7.1 LIDAR SISTEM

Istrazivanje i monitoring atmosfere je danas teSko zamisliti bez koriS¢enja tehnika za
daljinsku detekciju. LIDAR (LIght Detection And Ranging) pripada grupi metoda za daljinska
posmatranja i predstavlja moc¢nu tehniku za ispitivanje sastava atmosfere, kao i dinamike
atmosferskih procesa. Tehnike daljinskog posmatranja spadaju u grupu spektroskopskih metoda
i zasnivaju se na analizi zracenja koje nastaje kao posledica interakcije elektromagnetnog
zracenja sa odgovaraju¢im medijem. Princip rada LIDAR sistema se zasniva na emitovanju
impulsnog laserskog zraCenja u atmosferu i detektovanju dela zraCenja rasejanog unazad.
Detektori mere intenzitet rasejanog zracenja u funkciji rastojanja od mernog sistema. Veliko
vremensko i prostorno razlaganje merenja, mogucnost osmatranja i pracenja u realnom
vremenu i ambijentalnim uslovima, kao i moguénost merenja na velikim razdaljinama su
doprineli atraktivnosti primene LIDAR sistema. Raznovrsnost procesa kojima emitovano
lasersko zracenje interaguje sa razli¢itim konstituentima u atmosferi omogucava odredivanje
osnovnih parametara stanja atmosfere (temperatura, pritisak, brzina vetra, vlaZnost),
koncentracija specifi¢nih gasova, aerosola, kao i karakteristika oblaka (Weitkamp, 2005).
LIDAR sistemi su znacajno doprineli razumevanju procesa koji se odvijaju u atmosferi, a

posebno za proucavanje promenljivih atmosferskih parametara.

U zavisnosti od specificne interakcije emitovanog laserskog zraenja sa atmosferskim
konstituentima razvijeno je nekoliko vrsta LIDAR sistema. Detekciju atmosferskih gasova (O3,
NO,, NO, SO,, CH4, NHy4, vodena para itd. ) sa velikom osetljivos¢u je moguce vrsiti LIDAR
sistemom sa diferencijalnom apsorpcijom (DIAL-DIfferential Absorption Lidar). Ova tehnika
se zasniva na emitovanju i detekciji laserskog zraenja na dve karakteristiCne talasne duZine, pri
¢emu ispitivani gas mnogo visSe apsorbuje emitovano zracenje na jednoj (rezonantnoj) talasnoj

duzini nego na drugoj. Na osnovu toga je moguce odrediti razliku u molekularnom
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apsorpcionom koeficijentu za primenjene talasne duzine. Poznavajuci diferencijalni apsorpcioni
presek za date talasne duZine laserskog zrac¢enja i molekula od interesa, direktno se odreduje
koncentracija ispitivanog molekula duzZ pravca prostiranja laserskog snopa. Neelasti¢ni procesi
rasejanja koji uklju¢uju promene u rotacionim i vibracionim energetskim nivoima molekula
(Ramanovo rasejanje) koriste se za merenje profila temperature. Ovakvi sistemi (Raman
LIDAR) usled specificnosti pojedinih prelaza za molekule, omogucavaju i odredivanje
koncentracija tih molekula. Kako su efikasni preseci za ove interakcije veoma mali, ova tehnika
se uglavnom Kkoristi za odredivanje koncentracije onih molekula koji su prisutni u relativno
velikim koncentracijama, a najviSe vodene pare. U slucaju da se energija emitovanog zracenja
poklapa sa nekim od energetskih prelaza u samom atomu, jonu ili molekulu, dolazi do pojave
fluorescencije. U gornjim slojevima atmosfere se nalaze i slojevi koji sadrze atome Na, K, Ca,
Li, Fe 1 dr. pa je njihove koncentracije moguce detektovati LIDAR-om za rezonantu
fluorescenciju. Dopler LIDAR omogucava odredivanje profila brzine vetra, a zasniva se na
detekciji zracenja na pomerenoj frekvenciji u odnosu na emitovanu usled rasejanja na ¢esticama
koje se krecu odredenom brzinom. Svaki od nabrojanih LIDAR sistema ima niz specifi¢nih

izvedbi u zavisnosti od konkretnog cilja istraZivanja (Weitkamp, 2005).

U Institutu za fiziku (IF) u Beogradu, u cilju ispitivanja prostorne (vertikalne) i vremenske
raspodele aerosola u atmosferi (do visine od 10 km), kao i odredivanja opti¢kih parametara
atmosfere (koeficijenata ekstinkcije, rasejanja i optiCke debljine) realizovan je LIDAR sistem
zasnovan na principu detekcije zraCenja elasticno rasejanog unazad (Beli¢ et al., 2008). Prva
istrazivanja u oblasti daljinske detekcije u IF su zapoceta pre skoro tri decenije (Vujkovi¢
Cvijin, 1984), a odnosila su se na odredivanje koncentracije gasova i mogucnosti istrazivanja
povrsine Zemlje pomocu CO; lasera. Skorasnje studije pokazuju da pustinjski aerosoli, posebno
u oblasti juzne Evrope i Balkana, uti¢u na degradaciju kvaliteta vazduha, avio-saobracaj i
regionalnu klimu. Jedan od ciljeva istrazivanja jeste i verifikacija DREAM (Dust Regional
Atmospheric Model) modela za oblast Srbije. Model analizira produkciju, transport i depoziciju
saharskog mineralnog aerosola i numericki simulira trodimenzionalno polje koncentracije
pustinjskog aerosola (Nickovic er al., 2001). Istovremeno, vrSe se poredenja izmerene
vertikalne raspodele koncentracija aerosola sa predvidanjima DREAM modela. Trenutno
aktuelna tema je i mogucnost asimilacije podataka dobijenih pomo¢u LIDAR merenja u
razli¢ite modele prognoza za Sta je neophodno da rezultati samih merenja budu dostupni i na
raspolaganju modelarskim grupama Sto je pre moguce (tzv. near real time data). Naime,

ispostavilo se da su LIDAR sistemi jedini koji omogucavaju dobijanje vertikalnih profila
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odredenih parametara od interesa za modeliranje (satelitska osmatranja nemaju tu mogucnost)

pa ukljucivanje takvih podataka u modele bi trebalo da omoguc¢i jos preciznije prognoze.

LIDAR sistemi su joS uvek relativno kompleksni i skupi uredaji koji zahtevaju znacajno
iskustvo pri rukovanju i odrZzavanju. Trenutno nije moguce uspostaviti globalnu mrezu LIDAR
sistema koji bi bili homogeni, tj. koji bi imali iste tehnicke karakteristike, ta¢nost, kvalitet
merenja i bazu podataka. Umesto toga, vazno je povezati postojee sisteme na vec
uspostavljenim lokacijama zajedno sa odgovaraju¢im timovima nauc¢nika koji se bave ovom
problematikom. Projekat GALION (GAW Aerosol LIdar Observation Network) je baziran na
dobrovoljnoj osnovi povezivanja postoje¢ih mreza LIDAR sistema, kao i pojedina¢nih mernih
stanica s tim da svaka od ¢lanica nastavlja da radi na svojim originalnim ciljevima i merenjima.
Na drugom sastanku GALION mreZe, odrzanom u Zenevi 2010. godine, date su preporuke i
pravci daljeg povezivanja, kontrole kvaliteta podataka, sakupljanja, arhiviranja i razmene
podataka, kao i poboljSanja koja se odnose na metodologiju i tehnologiju merenja. Kooperacija
u ovom trenutku ukljuc¢uje osam mreZa iz razlicitih oblasti: ALINE (American Lidar NEtwork),
AD-Net (Asian Dust Network), CIS-LINET (Commonwealth of Independent States, Rusija,
Belorusija, Kirgizija), EARLINET (European Aerosol Research Lldar NETwork), NDACC
(Network for the Detection of Atmosfpheric Composition Change), CREST Lidar Network,
CORALNET (The Canadian Operational Research Aerosol Lidar NETwork, Canada),
MPLNET (Micropulse Lidar NETwork). U okviru mreZze na teritoriji Evrope (EARLINET)
deluje 27 mernih stanica ¢ije lokacije su prikazane na slici 7.1.1 Ocigledna je neadekvatna

pokrivenost podrucja Balkana i isto¢ne Evrope pa

bi pustanje u operativno stanje LIDAR sistema u IF
u Beogradu bilo izuzetno korisno u smislu

prostorne pokrivenosti.

® Raman LIDAR sa 3+2 talasne duZine
Raman LIDAR sa jednom talasnom duZinom

® [IDAR sa zraCenjem elasticno rasejanim

unazad

Slika 7.1.1 Lokacije mernih stanica u okviru mreZe EARLINET (stanje 2010. godine)
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7.2 OSNOVE DALJINSKE DETEKCIJE

Svaki LIDAR sistem se sastoji od izvora laserskog zrac¢enja i odgovarajuceg prijemnika

(slika 7.2.1). Kratki laserski impulsi (do nekoliko desetina nanosekundi) se generiSu u

predajnom podsistemu 1 Salju u atmosferu. lako emitovani laserski snop obi¢no ima malu

prostornu divergenciju obicno se ona dodatno smanjuje pomocu prosirivaca snopa. Na taj nacin

se smanjuje rasipanje energije snopa na velikim rastojanjima, a moZe se i koristiti manje vidno

polje teleskopa Sto doprinosi smanjenju fonskog signala. SmeSa razli¢itih komponenti u

atmosferi ima za posledicu pojavu niza kompleksnih interakcija laserskog snopa sa

atmosferskim konstituentima. Prijemni teleskop sakuplja vrlo mali deo povratnog (rasejanog)

zraCenja, a pored teleskopa prijemni podsistem sadrzi i filter za spektralno razdvajanje,

uskopojasne interferencione filtere, fotodetektore velike osetljivosti 1 brze analogno-digitalne

konvertore, kao 1 raCunar za kontrolu rada sistema i obradu podataka.

~
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|
_q

N e

Slika 7.2.1 Koncept sistema za daljinsku detekciju aerosola: (1) predajni podsistem, (2) prijemni
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7.2.1 Prostiranje zracenja kroz atmosferu

Teorija prostiranja elektromagnetnog zracenja kroz atmosferu je relativno kompleksna, ali
dobro razvijena i prouc¢ena. U ovom delu bi¢e prikazane osnove interakcije laserskog snopa sa
molekulima gasa i aerosolima (Cesticama). Atmosfera sadrZi brojne konstituente C¢iji se
dijametri nalaze u Sirokom opsegu veli¢ina, pocevsi od veliine atoma i molekula (d ~ 10~ —
10 um), aerosola, pa do kapljica vodene pare 1 kristala leda (d ~ 1 — 15 um 1 vece). Nakon
prolaska laserskog snopa kroz sloj atmosfere debljine H , usled procesa rasejanja i apsorpcije,
fluks zracenja opada. Odnos fluksa laserskog zraCenja koji je proSao kroz sloj atmosfere
debljine H 1 upadnog fluksa definiSe optiCku transparentnost sloja koja se moZe napisati u

obliku

—Tkﬂ(r)dr
T(H)=e"® (7.2.1)

gde je k,(r) ukupni koeficijent slabljenja za datu talasnu duZinu. U opStem slucaju gubitak

energije laserskog zraCenja prilikom prostiranja kroz atmosferu zavisi od nekoliko faktora: (1)
rasejanja i apsorpcije na Cesticama aerosola, kao Sto su vodene kapljice ili Cestice prasine, (2)

rasejanja na molekulima gasova, najviSe N 1 Oy, (3) apsorpcije od strane molekula gasa kao Sto

H
su ozon ili vodena para. VeliCina u eksponentu prethodne jednacine 7= .[ k,(r)dr se naziva
0

opticka debljina sloja duzine H i prakti¢no odreduje deo zracenja koji biva uklonjen iz snopa

tokom prolaska kroz taj sloj.

Osnovni parametri koji utiCu na vrstu rasejanja laserskog zra¢enja na molekulu ili Cestici su:
talasna duzina A upadnog zraCenja, kompleksni indeks prelamanja difuzera (m) i veli¢ina
difuzera, koja se obi¢no izraZzava kroz bezdimenzioni parametar veli¢ine koji predstavlja odnos

obima difuzera radijusa r i talasne duZine upadnog zracenja tj. ¥ =27zr/A. U zavisnosti od

vrednosti parametra ¥ uobicajeno se razlikuju tri slucaja:
e y<<1,Rejlijevo rasejanje
e v =1, Mievo rasejanje

* y >>1, geometrijsko rasejanje.
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A>A

fluorescencija

refrakcija

laserski snop Ao

MOLEKULI apsorpcija

AEROSOLI

OBLACI
difrakcija
Mievo rasejanje

A>>D
Ramanovo rasejanje  Rejlijevo rasejanje
X=A=Ary (N, ,0, idr)

Slika 7.2.1 Interakcije laserskog zracenja u atmosferi

Na slici 7.2.1 su prikazani osnovni mehanizmi interakcije laserskog zracenja sa konstituentima

u atmosferi relevantni za tehnike daljinske detekcije:

()

(b)

(©)

(d)

©)

elasti¢no rasejanje na molekulima N,, O, (Ap =Ap) tj. Rejlijeva difuzija
(A >> d, gde je d dijametar molekula),

elasti¢no rasejanje na aerosolima (Ap = Ap); tj. Mie rasejanje (AL ~ d, gde je d
dijametar aerosola),

neelasti¢no rasejanje na molekluma N, O, i H,O (Ap XR); tj. Raman raseja-
nje (AL >> d, gde je d dimenzija molekula),

apsorpcija gasom ili aerosolom (ako je zraCenje na A absorbovano atmosfer-
skim molekulima ili sastojcima aerosola) i

rasejanje na oblacima (Ap = Ar, sa A;. << d, ako je d geometrijska dimenzija
kapljice vode ili kristala leda).

U nastavku bic¢e ukratko opisani osnovni parametri koji karakteriSu Rejlijevo i Mievo rasejanje

kao dominantne procese na kojima se zasniva LIDAR detekcija zraCenja elasti¢no rasejanog

unazad. Pri razmatranju interakcije elektromagnetnog zraenja sa materijom se koristi koncept
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efikasnog preseka koji predstavlja karakteristicnu povrSinu srazmernu verovatno¢i nekog
pojedina¢nog dogadaja (rasejanja). Specijalno se koriste ugaoni i zapreminski efikasni preseci
koji ¢ine osnovu za odredivanje nekoliko koeficijenata i izraza koji imaju veliku prakticnu

primenu.

7.2.2 Rejlijevo rasejanje

Rasejanje elektromagnetnog zracenja na molekulima i ¢esticama Cije su dimenzije mnogo
manje od talasne duZine upadnog zraCenja se Cesto u literaturi naziva Rejlijevo. Ako se
zanemare efekti depolarizacije i uticaj temperature i pritiska, ugaoni koeficijent rasejanja na

molekulima, za talasnu duzinu A4 pod uglom @ u odnosu na pravac upadnog zracenja je dat sa

_Tm -1)°’N

= 1+cos* @ 7.2.2.1
IBH,m 2N?2/4 ( ) ( )

gde je m - realan deo kompleksnog indeksa prelamanja vazduha, N, - broj molekula po
jedinici zapremine (gustina molekula) pri standardnim uslovima atmosfere ( F,,7;) na nivou

mora, N - gustina molekula na postoje¢em pritisku i temperaturi.

Ukupan zapreminski koeficijent rasejanja na molekulima (dobijen integracijom prethodne
jednacine za sve moguce uglove rasejanja) za talasnu duzinu A na visini r, korigovan za uticaj

temperature se moZze izraziti jedna¢inom

B, (r,A,P,T)=

3 2 2
87 (m* —1) N(6+37] P(r) T, (7.2.2.2)

3N:A 6-7y) P, T(r)

gde su y - koeficijent depolarizacije, P(r) 1 T(r) - vertikalni profili za pritisak i temperaturu.
Intenzitet ukupno rasejanog zradenja na molekulima je proporcionalan A, $to objasnjava
¢injenicu da je Cista atmosfera transparentnija za zrac¢enje u oblasti IC nego u oblasti UV.
Zavisnost intenziteta rasejanog zracenja od ugla rasejanja se definiSe faznom funkcijom. Fazna
funkcija P(8) se formalno definiSe kao odnos energije zraenja po jedinicnom prostornom
uglu, u pravcu odredenim uglom rasejanja @ i srednjoj energiji zracenja po jedini¢nom

prostornom uglu rasejanoj u svim pravcima. Fazna funkcija se moze izraziti u obliku
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%m=@“=410+w§® (7.2.2.3)

B, lé6x

Ocigledna je simetri¢nost fazne funkcije za rasejanje na molekulima gasa, odnosno vidi se da je
intenzitet rasejanog zraCenja unazad (suprotno smeru upadnog zracenja, @=180") isti kao 1

intenzitet rasejanog zrafenja u smeru upadnog zracenja (8 =0") i iznosi 3/87 .

7.2.3 Mievo rasejanje

Teorija rasejanja koju je razvio Gustav Mie daje analiticko reSenje za rasejanje zracenja
proizvoljne talasne duZine na sferi proizvoljnog radijusa i kompleksnog indeksa prelamanja.
Ipak, termin Mievo rasejanje se Siroko upotrebljava kako bi oznaCio rasejanje zraCenja na
Cesticama ¢iji je dijametar pribliZan talasnoj duzini upadnog zraenja, iako ova teorija kao
grani¢an slucaj opisuje i Rejlijevo rasejanje. Slicno kao u prethodnom slucaju, ukupan

zapreminski koeficijent rasejanja za Cestice se moZe napisati u obliku

B,=N,o, (7.2.3.1)

gde je N, - gustina Cestica, a 0, - efikasni presek za Cesticu. Ovo se odnosi na slucaj kada se

posmatra zapremina u kojoj su ravnomerno rasporedene Cestice istih veliCina i sastava.
Uobicajeno se definiSe dodatni bezdimenzioni parametar efikasnosti rasejanja kao odnos

efikasnog preseka za Cesticu i njenog gemetrijskog poprecnog preseka tj.

o
Q,.=—5- (7.2.3.2)
r'w
pa se za zapreminski koeficijent rasejanja dobija
2
B,=N,zrQ, (7.2.3.3)

Zavisnost Q. od parametra veli¢ine # za odredene karakteristine vrednosti indeksa
prelamanja je prikazana na slici 7.2.3.1. Sa pove¢anjem parametra veli¢ine, Q . takode raste

dostizu¢i lokalni maksimum, a zatim opada i osciluje oko grani¢ne vrednosti 2. Fazna funkcija
rasejanja na malim Cesticama je kao i u prethodnom slucaju simetricna, dok za vece Cestice

rasejanje u pravcu prostiranja upadnog zracenja je mnogo vece nego rasejanje unazad.
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Slika 7.2.3.1 Zavisnost parametra efikasnosti rasejanja od velicine Cestice za razlicite indekse

prelamanja (Kovalev i Eichinger, 2004)

U realnim uslovima, veli¢ine Cestica nisu iste, pa pretpostavljajuéi raspodelu Cestica odredenog

sastava po veli¢ini n(r), ukupni koeficijent rasejanja se dobija iz
B, = [xrQ,n(rdr (7.2.3.4)

Ova jednacina ima svoju prakticnu vrednost, jer omogucava odredivanje raspodele Cestica po

veli€ini, ako se vrednost koeficijenta rasejanja izmeri.

7.2.4 Odredivanje mikrofizickih parametara aerosola

U osnovi postoje tri razli¢ita metoda za odredivanje mikrofizickih parametara i optickih
karakteristika aerosola na osnovu merenja LIDAR sistemima: kombinovanjem merenja sa
nekim drugim in situ instrumentima (sunphotometer), rekonstruisanjem optickih parametara
dobijenih merenjem pomoc¢u Mieve teorije ili strogim matematiCkim pristupom na osnovu
merenja vrSenih na viSe talasnih duZina. U principu je moguce odrediti koeficijente rasejanja,
apsorpcije, slabljenja, efektivni dijametar Cestica, kao i zapreminsku koncentraciju, ali sa
odredenim a priori pretpostavkama koje unose znatne greSke u konacan rezultat. Merenjem
depolarizacije rasejanog zraCenja je moguce odrediti i oblik Cestica, Sto je znacajno za

izuCavanje fizike oblaka.
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7.2.5 LIDAR jednacina

Osnova za svaku analizu signala dobijenog pomoc¢u LIDAR sistema je jednacina koja
opisuje zavisnost detektovanog signala od parametara atmosfere i samog sistema. LIDAR
jednacina u osnovnoj formi vaZzi za emitovano kvazikoherentno lasersko zracenje, zanemarujuci

efekte viSestrukog rasejanja u atmosferi i moze se prikazati u obliku

O(r)

2
r

P(A,r)=P(A)C B(A,r) exp{—%i.a'(r')dr } (7.2.5.1)

gde je:

P(A,r) detektovana snaga povratnog rasejanog zraCenja (tj. zraCenja rasejanog unazad)

sa rastojanja r na talasnoj duzini A,

P,(A4) snaga emitovanog zra¢enja na talasnoj duzini 4,

O(r) funkcija preklapanja laserskog snopa i vidnog polja teleskopa,

B(A,r) zapreminski koeficijent rasejanja unazad,

a(A,r) ukupan Kkoeficijent slabljenja (ekstinkcije) laserskog zraCenja duZ pravca

prostiranja kroz atmosferu,

cT . . . . . . .
- C= ﬂA? konstanta sistema koja zavisi od kvantne efikasnosti detektora (77), efikasne

povrsine prijemne optike (A), brzine svetlosti (¢) 1 vremena trajanja laserskog impulsa

(7).

Ova jednaCina predstavlja osnovu za ispitivanje optickih karakteristika atmosfere. Na slici
7.2.5.1 je ilustrovana geometrija lidarskog merenja. U trenutku ¢ kada se detektuje signal sa
rastojanja R, duZina zapremine iz koje je pristiglo rasejano zracenje je AR =c7/2 (7 - duZina
trajanja laserskog impulsa) 1 naziva se efektivna duZina impulsa. Ocigledno, Sto je 7 manje,
preciznije se moZe odrediti rastojanje sa kojeg je doSlo do rasejanja laserskog zracenja.
Opadanje intenziteta detektovanog signala sa kvadratom rastojanja je posledica Cinjenice da

aktivna povrSina teleskopa A Cini deo sferne povrSine radijusa R koja obuhvata zapreminu u
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kojoj je doslo do rasejanja zraCenja. Ako se pretpostavi izotropno rasejanje, teleskop ce

prikupiti samo deo ukupnog zraCenja I rasejanog u prostorni ugao 47 tj.

= A 1
4R

(7.2.5.2)

Prakti¢no prostorni ugao A/R® predstavlja vidni ugao sistema za zradenje rasejano na
rastojanju R.

%
Laserski,

Rasejanje unutar
zapremine V. ———_

inpuls ',

| I v2 |
rR— |
| Efektivna |
difna |
impulsa

/
/
\ Ugao opazanja /
/

/!

Povrsina teleskopa

Slika 7.2.5.1 Geometrijska ilustracija LIDAR jednacine

Kako bi se kompenzovao uticaj geometrije sistema na detektovani signal, obi¢no se LIDAR

jednacina prikazuje u obliku normiranog signala (ili korigovanog na rastojanje r)

P, =P(r)r’=C,BAr) exp{—2j o(rdr } (7.2.5.3)

gde konstanta C, sadrzi sve prethodne konstante. Ovako korigovan signal je funkcija dve

nepoznate veliine, f(r)i a(r), pa za reSavanje jednaline je neophodno poznavanje
odredenog odnosa izmedu ovih koeficijenata.
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7.2.6 LIDAR jednacina za zracenje elasti¢no rasejano unazad

Za sluCaj kada se razmatra samo jedna talasna duZina na kojoj se emituje lasersko
zracenje 1 oblast u kojoj se potpuno poklapa laserski snop 1 vidno polje teleskopa (O(r)=1),
razdvajajuci koeficijente rasejanja i slabljenja na delove koji poticu od aerosola i molekula

gasa, LIDAR jednacina za zraCenje elasti¢no rasejano unazad se moZe napisati u obliku

P(Lr) = P.(A)C Lar A1)+ B (A1)
r2

exp| 2] @, () + @, (r)dr } (7.2.6.1)
0

gdesu S, (A,r) i B,, (A r) koeficijenti rasejanja unazad za aerosole i molekule, a koeficijent

slabljenja a(A,r)=«,, (A, 1)+, (A, r)=ar (A r)+ac A r)+ar (A, r+a (A,r)

aer mol ol aer aer

Pretpostavljajuci da se koeficijenti koji se odnose na molekule gasa mogu izraCunati imajuci u
vidu jednainu 7.2.2.2 (bilo koriste¢i parametre za standardnu atmosferu US 1976 ili
kombinacijom sa realnim merenjima vertikalnih profila pomoc¢u radiosondi), preostaju dva

nepoznata parametra koje treba izracunati, S_(A,r) i «, (A,r) pomocu samo jednog

aer aer

izmerenog signala P(A,r). Ovaj problem se reSava pretpostavljajuci (a priori nepoznat) odnos
koeficijenata slabljenja i rasejanja unazad za aerosole koji se u literaturi naziva lidarski odnos
tj.

_ % (A1) (7.2.62)

aer ﬁaer (ﬂ,, r)

Lidarski odnos S, [sr] zavisi od talasne duZine emitovanog zracenja, kao i od rastojanja
odnosno visine u atmosferi na kojoj dolazi do rasejanja. Numeri¢ka vrednost se krec¢e od 10 sr
do 100 sr u zavisnosti od tipa aerosola i visine (Weitkamp, 2005). Biraju¢i referentnu vrednost
za vrednost koeficijenta rasejanja na visini 7,, B, (1), jedna¢ina 7.2.6.1 se moZe reSiti i
izraCunati vertikalni profil koeficijenta rasejanja za aerosole (Klett, 1981, 1985; Fernald, 1984).

Za visine r < r, (tzv. kalibracija na udaljenoj oblasti) se dobija

P(r)r2 exp(_z(saer - Smol)j ﬁmnl (Z)dZJ

o

B (r)= ~B,..(r) (7.2.6.3)

P(r)r? ’ ) Z o
00 - -2(S. -8 d
IBaer(r()) + IBmol(r()) zsaer;[P(Z)Z exp|: ( - mal);!:ﬁ’m}l (Z ) - :|dZ
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— amol(ﬂ”r) _8_7[

deje § = = .
g J mol ﬁm()l (2/, r) 3

Jednacina se reSava numericki integracijom unazad, jer se takvo reSenje pokazalo stabilno.
Sama priroda problema, gde je neophodno uvesti pretpostavke o lidarskom odnosu 1 referentnoj
vrednosti koeficijenta rasejanja, spada u grupu tzv. ill-posed (slabo postavljenih) problema koji
imaju viSe mogucih reSenja. Diskusija reSenja i doprinosi u algoritmima su dati u radovima
Sasano et al., (1985), Matsumoto i Takeuchi (1994), Kovalev i Moosmuller (1994) Bosenberg
et al., (1998). U slu€aju ispitivanja niZih slojeva atmosfere, do nekoliko kilometara visine,
reSenje jednacine 7.2.5.3 se moZe pojednostaviti uvodenjem pretpostavke o odnosu koeficijenta

rasejanja i slabljenja u obliku
B(r)~a(r) (7.2.6.4)
gde je k koeficijent za koji se u literaturi nalaze vrednosti u opsegu 0,6-1.

Uvodec¢i pomo¢nu funkciju definisanu sa

P B0 |
S(r)—ln—P(%)n)z—ln[—ﬁ%J 27(r, 1) (7.2.6.5)

gde je r, minimalno rastojanje na kojem je vrSeno merenje, jednacina 7.2.5.3 se svodi na

Bernulijevu jedna¢inu. Numericko resSenje koriste¢i algoritam za integraciju unazad pocevsi od

taCke merenja izvrSenog na najvecem rastojanju, r,, se pokazalo kao stabilno, pa se za ukupan

koeficijent slabljenja dobija

Sk
ar, ) =———— (7.2.6.6)
) +EJ-€S(r')/kdrv
a, k-

gde je S,=S8(r,), a o, =a(r,)procenjeni koeficijent slabljenja za najudaljeniju tacku
merenja. Konacan rezultat a(r,,) je dakle u principu zavisan od nepoznatog parametra «,

koji je potrebno proceniti, a koji ima malu vrednost na ve¢im visinama gde je dominantno
prisustvo molekula vazduha. U ovom radu se za racunanje koeficijenata rasejanja koristio ovaj

algoritam sa vrednostima za k =0,7—-0,8. Treba napomenuti i da je zavisnost koeficijenta k

od visine znac¢ajna pogotovo na vecim visinama, pa ovaj metod u tim slu¢ajevima nije pogodan.
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7.2.7 Analiza greSaka merenja

Kao i svaka druga eksperimentalna merenja i merenja vrSena LIDAR sistemom podlezu
odredenim eksperimentalnim (sistematskim i sluCajnim) greSkama koje poti¢u kako od same
tehnike merenja tako i od odredenih a priori pretpostavljenih vrednosti parametara koji ulaze u
proceduru obrade podataka. Ove greSke na veoma komplikovan nacin zavise od velikog broja
faktora (ukljucCujuci stabilnost talasne duZine emitovanog laserskog zraCenja, postojanje
pozadinske (dnevne) svetlosti - background). Vazno je kvantitativno proceniti ove greske
merenja kako bi se pripisale odgovaraju¢im izracunatim veli¢inama, a i da bi posluZile kao

sredstvo za dalje razvijanje i unapredenje sistema koji bi omogucio preciznija merenja.

Cest je slu¢aj da se fizicke veli¢ine od interesa ne mere direktno (i upravo su LIDAR merenja
takav slucaj) nego se racunaju na osnovu merenja drugih fizickih veli¢ina (svaka od njih ima
svoju srednju vrednost i odredenu greSsku merenja), pa je neophodno odrediti odgovarajucu
gresku za tako indirektno merene veliCine. Greska odredivanja funkcije F(x,y,...z) koja je
izvedena iz nekoliko direktno merenih promenljivih x,y,..z, se moZe u tom slucaju

aproksimirati jednacinom

2 2
OF = (a—Fé'xJ +...+(8—F§zj (7.2.7.1)
ox 0z

gde dx...0z oznaava greSku merene veliCine.
Neki od poznatih izvora greSaka u proceni koeficijenta rasejanja unazad od aerosola su:

e statistiCka greSka prilikom detekcije signala,

sistematska greSka usled procene lidarskog odnosa,

sistematska greska usled procene koeficijenta rasejanja za molekule,

sistematska greSka usled procene ukupnog koeficijenta rasejanja na referentnoj visini,

¢ sistematska greSka kao posledica viSestrukog rasejanja,

greSke kao posledica same obrade podataka (npr. osrednjavanje signala pri razlicitim

atmosferskim uslovima).
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Greska odredivanja koeficijenta rasejanja unazad za aerosole, bez uticaja viSestrukog rasejanja,

se moZe analiticki predstaviti jedna¢inom

38, B, ..\ (9B, 9B,
oo (] (] ()

2 1/2

gde je:

af,
OPR?

JOPR’ ¢lan koji opisuje statisticku gresku pri detekciji signala povratnog laserskog

zradenja. Cinilac SPR®> je greska signala korigovanog za rastojanje R. Vrednost
izmerenog signala je zbir doprinosa elastiCno rasejanog zraCenja od atmosferskih
konstituenata, background-a i1 Suma. U slucaju da se kao detektor koristi
fotomultiplikator koji radi u reZimu pojedinanog brojanja fotona, signal ima
Puasonovu raspodelu pa se tako prosto 1 raCuna odgovarajuca greska. Za analognu

detekciju standardna devijacija izmedu viSe izmerenih profila odreduje gresku detekcije.

aﬁ p

- —-=068, clan koji opisuje sistematsku greSku usled neodgovarajuce procene lidarskog

as

»
odnosa. Vrednosti lidarskog odnosa za pojedine karakteristicne vrste aerosola su
poznate (krecu se u intervalu od 10 do 100 u zavisnosti od vremenskih uslova i tipa
aerosola) 1 obi¢no se greSka pri njihovom odabiru procenjuje na oko 10%. Lidarski
odnos, zavisno od talasne duZine, za morski aerosol iznosi oko 25 sr, za Cestice praSine
(saharski pesak) oko 35 sr, urbani aerosol oko 50 sr. Ovaj odnos nije konstantan, tj.

menja se sa visinom Sto dodatno unosi gresku prilikom proracuna (Ackerman, 1997).

9B,
aﬁln m

greska koeficijenta rasejanja za molekule. Efikasni presek za Rejlijevo rasejanje je

dobro poznat, pa greska odredivanja koeficijenta rasejanja za molekule se kre¢e do 3% i
zavisi od poznavanja raspodele gustine molekula po visini. Ova greSka se moZe smanjiti
1 do 1% ako se za interpolaciju koriste informacije dobijene merenjima pomocu

radiosondi.
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a8,
By

rasejanja na odredenoj visini, a Sto se prakticno odnosi na vrednost koeficijenta

5,[J’Rf je Clan koji zavisi od izbora referentne vrednosti ukupnog koeficijenta

rasejanja za molekule sa odgovarajuéom greSkom Jf, (kao Sto je opisano u

prethodnom pasusu).

Analiticki izrazi za pojedine greske, koji omogucavaju njihovo numericko izraCunavanje, su
izostavljeni radi uStede prostora, a mogu se naci u literaturi (Larchevéque, 2002; Kovalev i
Eichinger, 2004). Efekti viSestrukog rasejanja na aerosolima se posebno razmatraju, ali u vecini
sluajeva taj doprinos u troposferi je zanemarljiv osim u slu€aju rasejanja na oblacima 1

postojanja magle.

U slucaju kada se tokom perioda merenja menja samo detektovani signal P(r), osrednjavanje
samog signala je opravdano (Bosenberg, 1998), dok se u drugom sluc¢aju, kada se uslovi tokom
perioda merenja menjaju, greske povezane sa vremenskim osrednjavanjem se znatno mogu
smanyjiti ako se pre osrednjavanja signala izraCuna koeficijent rasejanja za svako pojedinacno
merenje (Ansmann et al., 1992). Da bi se ukupno vreme merenja podelilo na odgovarajuce
intervale, kada su promene u koeficijentima rasejanja relativno male, potrebno je profile

detektovanog signala snimati sa ve¢im vremenskim razlaganjem.
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7.3 REALIZACIJA LIDAR SISTEMA

7.3.1 Predajni podsistem

Predajni podsistem LIDAR-a, ¢iji je zadatak da emituje lasersko zracenje u atmosferu, se
sastoji od Nd**:YAG lasera sa prateCom opremom, proSirivaca snopa (beam expander) i
ogledala za usmeravanje snopa. Upotrebljen je laserski uredaj LS 2131 (LOTIS TII, model
LS2131, Belorusia) koji radi na dve talasne duzine: 1064 nm (osnovni harmonik) 1 532 nm
(drugi harmonik). Emisija je impulsna, odnosno regulisana Q-prekidacem. Pregled svih vaZznih

parametara laserskog uredaja LOTIS TII 2131 je dat u tabeli 7.3.1.1

Tabela 7.3.1.1 Specifikacija karakteristika lasera LS 2131

Parametar Deklarisana vrednost Jedinica
Talasna duZina 1064 1532 nm
Energija impulsa osnovnog harmonika 100 mJ
Energija impulsa drugog harmonika 50 mJ
Ucestanost laserskog impulsa 1 — 20 sa korakom od 1 Hz Hz
Trajanje laserskog impulsa 9-11 ns
Divergencija laserskog zraka <15 mrad
Pre¢nik laserskog snopa <4 mm
Energija pobude <25 J
Potro$nja elektri¢ne energije <750 w
Napajanje Naizm. struja 220 + 20, ucestanost 50, 60 Hz v

Laser je isporucen u viSe delova tako da je njegovo kompletiranje i instaliranje izvrSeno u
Institutu za fiziku. Sastoji se iz sistema za napajanje, sistema za hladenje, laserskog predajnika i
daljinskog upravljata. Zbog potrebe dislociranja laserske glave u odnosu na napajac,
nabavljena je i instalirana produZena verzija elemenata za vezu. Sistem za hladenje je
zatvorenog tipa sa stalnom cirkulacijom rashladne te¢nosti (bi-destilovana voda) i filterom sa
smolom za dejonizaciju. Upravljanje i kontrola laserskog sistema (podeSavanje energije
pobude, frekvencije, vremena trigerovanja itd.) se izvodi pomocu elektronskog upravljaca. Za
LIDAR sisteme je poZeljno da se koriste laseri sa divergencijom snopa od 0,5 mrad (da bi se
smanjilo rasipanje energije snopa na ve¢im udaljenostima). Smanjenje divergencije laserskog
snopa omogucava proSiriva¢ snopa na rafun povecanja njegovog preseka uz zadrZavanje

paralelnosti ose snopa. Ovo moze da zadovolji viSe teleskopskih sistema, od kojih se za
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prosiriva¢ laserskog snopa najceS¢e koristi Galilejev teleskopski sistem koji se sastoji od
sabirnog objektiva i rasipnog okulara (Vasiljevi¢ et al., 2007). U konkretnom slucaju je
upotrebljen proSiriva¢ snopa TL 27-32 koji 3,2 puta smanjuje divergenciju laserskog snopa, a

prilagoden je za veliku energiju impulsa na obe talasne duZine (slika 7.3.1.1).

Slika 7.3.1.1 Prosirivac laserskog snopa i ogledalo za usmeravanje snopa

7.3.2 Prijemni podsistem

Za prijem povratnog rasejanog zracenja iz atmosfere je
upotrebljen teleskop firme Meade. Opticki sistem teleskopa je
tipa Smit-Kasagren sa primarnim ogledalom pre¢nika 304,8
mm (12 inca) koji je namenjen astronomskim posmatranjima
(slika 7.3.2.1). Sadrzi Smitovu plo¢icu za korekciju aberacija.
Opremljen je i GPS uredajem, a pomocu elektronskih komandi
je omoguceno njegovo precizno usmeravanje i upravljanje.
PodeSavanje paralelnosti emitovanog laserskog snopa sa osom
teleskopa se vrSi ruéno, pomocu specijalnog ogledala

postavljenog na podesivi nosaC sa tri stepena slobode (slika

7.3.1.1). Optimalno podeSavanje se postize posmatrajuci

detektovani signal na osciloskopu i podeSavaju¢i maksimum

Slika 7.3.2.1. Teleskop

signala na odgovaraju¢em rastojanju. Originalni deo teleskopa,
koji je bio predviden za posmatranje slike, je zamenjen odgovaraju¢im blokom u koji su

smesteni prijemna optika i detektor. Polozaj Zizne ravni sistema je odreden eksperimentalno
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postavljanjem mete (Al plo¢a) na rastojanje od oko 1050 m i podeSavanjem sistema. Prijemna
optika je projektovana tako da rasejano zraCenje prikupljeno teleskopom usmeri na
fotodetektor. Za detekciju je koriS¢ena brza silicijumska PIN fotodioda FDSN proizvodaca
IHTM (aktivna povrSina 5 mm?, vreme uspostavljanja 5 ns (Ry, = 50 ), osetljivost 0,60 A/W,
struja mraka 30 nA). Ove vrednosti su date kataloski za temperaturu 25 °C i inverzni napon
polarizacije od 45 V. Posebno je projektovana odgovarajuéa elektronika za pojacanje signala
¢ija je Sema data u prilogu 2. Da bi se smanjio uticaj pozadinskog zraenja upotrebljen je
interferencioni filter FL532-3 (firme Thorlab) Sirine 3 nm koji propuSta minimalno 60%

zracenje na talasnoj duzini 532 nm.

Na slici 7.3.2.2 je prikazan izgled realizovanog LIDAR sistema koji je smeSten u posebnu

prostoriju Instituta za fiziku u Beogradu.

Slika 7.3.2.2 Izgled realizovanog LIDAR sistema

7.3.3 Funkcija preklapanja

U LIDAR jednacini faktor koji poti¢e od geometrijske postavke sistema (O(r)/r>)

ukljucuje funkciju preklapanja laserskog snopa sa vidnim poljem teleskopa. Kod realizacije
LIDAR sistema postoje dve moguénosti za emitovanje laserskog snopa u odnosu na prijemni

teleskop: biaksijalni, kada se snop emituje izvan vidnog polja teleskopa, ali paralelno sa osom
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teleskopa (Sto je slucaj za realizovan sistem u IF, slika 7.3.3.1) i kada se snop emituje unutar

vidnog polja teleskopa 1 paralelno osi teleskopa.

Slika 7.3.3.1 Biaksijalna geometrija sistema

Za slucCaj biaksijalne geometrije je teorijski izvedena jednaina koja opisuje funkciju
preklapanja koja zavisi od vidnog polja i dijametra teleskopa, divergencije i dijametra laserskog
snopa, udaljenosti i nagibnog ugla izmedu osa teleskopa i laserskog snopa. Primer uticaja
funkcije preklapanja O(r) na detekciju signala je dat na slici 7.3.3.2. Vidi se da je potrebno

veoma precizno znati O(r) da bi se korigovao signal u oblasti pre nego Sto dode do potpunog

preklapanja laserskog snopa i vidnog polja teleskopa (tada je O(r) =1).

Relativni intenzitet signala
eluedepyaid eltoyung

r[ km]

Slika 7.3.3.2. Uticaj funkcije preklapanja na detekciju signala
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S obzirom na to da je veoma teSko eksperimentalno odrediti sve parametre od interesa (veoma

mala promena nagibnog ugla laserskog snopa znatno uti¢e na oblik O(r)), obi¢no se za dalju

analizu razmatra samo detektovani signal iz oblasti kada nastupi potpuno preklapanje. U
slucaju realizovanog sistema u IF, potpuno preklapanje se postiZze na visinama od oko 150 m. U
slu¢ajevima kada se posmatra rasejanje sa velikih visina (reda nekoliko desetina kilometara)
nastoji se da se laserski snop uvede Sto kasnije u vidno polje teleskopa kako bi se izbegla
saturacija detektora, jer se koristi snazno lasersko zracenje. Za bliska rastojanja Cesto se koriste
i dodatni posebni manji teleskopi ili ogledala koja sakupljaju rasejano zracenje iz te oblasti, a
nije retko slucaj da se koristi 1 viSe posebnih teleskopa koji prihvataju rasejano zracenje sa

odredenih rastojanja.

7.3.4 Detekcija i digitalizacija podataka

Analogni signal detektovan fotodetektorom se obraduje i prosleduje digitalizatoru
(analogno digitalni konvertor velike brzine prihvatanja podataka) gde se vrS$i konverzija
analognog u digitalni signal pogodan za arhiviranje. U tu svrhu upotrebljena je A/D kartica NI-
5124 (12 bita, 200 MHz) sa dva kanala proizvodaca National Instruments koja je smeStena u
raCunar. Kontrola rada A/D kartice, kao 1 prikupljanje i arhiviranje izmerenih podataka se vrs$i
automatski pomoc¢u programa koji je pisan u programskom jeziku C++ za Windows okruZenje.
Program je rasporeden u nekoliko datoteka, medu kojima se nalaze i one koje su ukljucene u
biblioteku funkcija za sam digitalizator (Kovacevi¢ et al., 2007, 2008). Raspored poziva po
datotekama  je  prikazan na  slict  7.3.4.1. Datoteke  «FetchFromLIDAR.c»,
«GenericFetchFromLIDAR.c/h» 1 «lidar.c/h» su originalne, a ostale su preuzete iz programske
podrske koja je pristigla uz digitalizator NI-5124. Algoritam koji se koristi je vrlo jednostavan:
prvo se podeSavaju i inicijalizuju odgovarajuci parametri, a potom se pristupa samoj akviziciji
odnosno prikupljanju i snimanju podataka. Parametri koji se inicijalizuju su konstante vezane
za spoljaSnju okolinu (minimalna i maksimalna daljina sa koje dolazi rasejano zraCenje koje se
detektuje - donja i gornja granica detekcije), kao i parametri koji se odnose na sam digitalizator
(opseg i ofset signala, brzina uzimanja uzoraka, broj uzoraka, izvor trigerovanja, prag, nagib,

trigersko kaSnjenje 1 sprezanje).
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FetchFromLIDAR ¢

‘l GenericketchFromLIDAR
1

i GenerickFetchFromLIDAR h
asciiPlot.c lidar.c

: [ —

asciiFlat.h lidar h

— [

niScope.h
—
niScopelbsolete h

l

iviscope.h

| ——

— iviScopeObsalete h

visah vpptype h

visatype h

Slika 7.3.4.1 Raspored poziva po datotekama u programskom paketu FetchFromLIDAR

Celokupna akvizicija se svodi na ponavljanje pojedinacne akvizicije, tj. prikupljanja podataka
posle svakog pojedina¢nog impulsa. Naime, proces daljinske detekcije LIDAR sistemom
pocinje emitovanjem laserskog impulsa u atmosferu. Prilikom emitovanja impuls pokrece triger
koji se preko eksternog izlaza uredaja prosleduje digitajzeru Cime se odreduje trenutak
otpoCinjanja pojedinaCne akvizicije. KasSnjenje, kao definisani trigerski parametar, poblize
odreduje trenutak otpoCinjanja prikupljanja, i proporcionalno je veli¢ini najbliZeg rastojanja sa
kojeg dolazi povratno rasejano zraCenje koje se detektuje (donja granica detekcije).
Definisanjem duZine trajanja pojedinane akvizicije se odreduje zavrSetak pojedinacnog
prikupljanja, $to je vezano sa najdaljim rastojanjem sa kojeg dolazi povratno zrafenje (gornja
granica detekcije). Po zavrSetku prikupljanja podataka u pojedina¢noj akviziciji, podaci se
sortiraju u obliku vektora i Cuvaju u fajlu (u binarnom ili tekstualnom ASCI formatu) na hard-
disku racunara. Potom se oCekuje da slede¢i emitovani laserski impuls pokrene triger koji
odreduje pocetak sledece pojedinacne akvizicije. Pojedinacne akvizicije se ponavljaju unapred
odredeni broj puta, koji zavisi od koli¢ine podataka koja se Zeli prikupiti. Po zavrSetku

celokupne akvizicije prikupljeni podaci se nalaze u vidu vektora u fajlovima na hard-disku
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(jedan fajl — jedan vektor). Prilikom snimanja svakog fajla je omoguceno, za prethodno
definisane vremenske intervale, vrSiti osrednjavanje signala 1 zapisivanje samo srednjih
izmerenih vrednosti u cilju smanjivanja ukupne koli¢ine podataka u sluc¢aju kada se merenje

vr$i u duZzem vremenskom periodu.

7.3.5 Struktura podataka

Nakon zavrSenog merenja fajlovi sa podacima, snimljeni na prethodno opisan nacin, se
arhiviraju 1 ¢uvaju na drugom racunaru. Obrada podataka se vrSi pomocu posebno razvijenog
softvera pisanog takode u programskom jeziku C++. Obrada se sastoji u ponovnom
osrednjavanju snimljenih podataka za ta¢no odredeni period i raCunanju parametara od interesa:
koeficijenata rasejanja unazad, koeficijenata ekstinkcije 1 optiCke debljine, kao 1 za raCunanje
greSaka. Za proracun se mogu koristiti oba nacina, Klet ili Fernald. U programu se koriste klase
objekata koje su originalno razvijene na Univerzitetu u Novoj Gorici (Colovié, 2007), ali sa
odredenim izmenama i izlazni podaci se formatiraju u obliku tekstualnog fajla. Za graficko

prikazivanje vremenske dinamike dobijenih rezultata je upotrebljen program GNUplot.

Trenutno su u toku napori u okviru EARLINET mreZe da se napravi jedinstven lanac proracuna
koji ¢e biti dostupan svih mernim stanicama mreZe, a koji bi bio interaktivno izvrSavan na

nekom od servera u raCunarskom centru u Barseloni (BSC- Barcelona Supercomputing Center).
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7.3.6 Uticaj laserskog zracenja na okolinu i zaStita od zracenja

Stetan uticaj laserskog zradenja na oveka, posebno na oéi i koZu, je dobro poznat i
proucen pa su uspostavljeni sigurnosni standardi koji treba da budu ispoStovani prilikom
rukovanja odredenim tipom lasera (ANSI, 2000). Postoji nekoliko razloga zasto se moraju
veoma pazljivo razmotriti sve opasnosti prilikom rukovanja sa LIDAR sistemom. Pre svega
koriS¢eni laser pripada klasi IV, tj. klasi laserskih uredaja koji imaju potencijalno najveci
moguci Stetan uticaj na okolinu. Sama priroda rada LIDAR sistema je vezana za razna
podesSavanja, kako optickih tako i mehanickih delova u cilju poboljSanja samog merenja.
Pocetni bezbedonosni uslovi koji su postavljeni mogu vremenom da postanu neodgovarajuci,
pa je neophodno stalno odrzavanje i proveravanje bezbednosti radnog prostora. Takode,
prisustvo vise korisnika ovog sistema i njihova slaba medusobna komunikacija, kao i razli¢iti
bezbedonosni standardi mogu da budu znacajan faktor u pogledu bezbednosti koji se mora

ozbiljno razmotriti.

U proracunima koji se odnose na zastitu od laserskog zracenja jedna od najznacajnijih veli¢ina
je maksimalno dozvoljeno izlaganje laserskom zra¢enju (MPE - Maximal Permition Exposure)
koje je definisano kao koli¢ina zracenja kojoj moZe biti izloZena odredena osoba bez Stetnih
uticaja, kao ni bioloSkih posledica na o¢i ili kozu. Ova veli¢ina se obi¢no izraZzava u jedinici

[Jem®]. Na osnovu mnogobrojnih istraZivanja numeri¢ke vrednosti MPE za pojedine

karakteristicne sluc¢ajeve su date tabelarno pri ¢emu treba voditi raCuna da te vrednosti u

pojedinim slu¢ajevima zavise od korekcionih faktora koji su posebno dati.

Maksimalno dozvoljene energije zraCenja kojima oci mogu biti izloZene, a da ne nastanu Stetne
posledice su definisane ANSI standardom 1 zavise kako od talasne duZine koriS¢enog laserskog
zracenja tako i vremena ekspozicije odnosno izlaganja. Nakon odredivanja nivoa MPE mora se
odrediti nivo upadnog zracenja kome su o€i izloZene u razli¢itim moguéim situacijama.
Najvazniji parametri za takvu analizu jesu opti¢ko rastojanje od izvora laserskog zracenja do
oka, dijametar laserskog snopa, divergencija snopa, grani¢ni otvor oka, vrsta refleksije ako je
prisutna u datom slucaju, kao i da li se snop u datom sluc¢aju vidi kao tackasti ili proSireni izvor.
Naravno, potrebno je uzeti u obzir i svaki pojedinacan slucaj koji moZe da se desi pri ¢emu se

koristi nekoliko pretpostavki:
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® za ogranieno vreme nenamernog izlaganja laserskom zracenju u oblasti vidljivog dela

spektra se uzima vreme 0,25 s (vreme refleksnog zatvaranja o¢nog kapka),

® za ograni¢eno vreme nenamernog izlaganja laserskom zracenju u oblasti UV 1 bliskog IC

zracenje se uzima 10 s (prirodno vreme pokreta oka),

® za ogranieno vreme namernog izlaganja laserskom zracenju se uzima 100 s (npr.

prilikom centriranja laserskog snopa).

Druga vazna veli¢ina prilikom proracuna o zastiti od laserskog zraenja je nominalna zona
Stetnog uticaja (NHZ - Nominal Hazard Zone). Ona u stvari predstavlja rastojanje u okviru
kojeg je energija laserskog snopa po jedinici povrSine veca od odgovarajuce vrednosti MPE.
Pored toga Sto ova veli¢ina zavisi od talasne duZine laserskog zraCenja i vremena izlaganja,
razli¢ite vrednosti ove veliine se definiSu za direktno izlaganje (kao S$to je direktno izlaganje
oCiju u pravcu prostiranja laserskog snopa) 1 izlaganje reflektovanom zracenju. Ova veli€ina
ima prakti¢nu definiciju tako da se moZe odrediti oblik zone oko konkretnog laserskog sistema
u zavisnosti od njegovog poloZaja u samoj laboratoriji (Sto je znacajno za planiranje svih

neophodnih zastitnih mera) ili izvan nje.

Osnovni metod za procenu sigurnosti laserskog sistema jeste da se proracuna maksimalna
iradijansa (energija koja u jedinici vremena padne na povrSinu) kojoj moZe biti izloZeno
nezasti¢eno oko kada sistem radi u odredenom reZimu i uporedi sa MPE. Ovde se uzima u obzir
najgori moguc¢i slucaj koji moze da se desi, kao Sto je direktno izlaganje ociju laserskom
zracenju prilikom podeSavanja optickih komponenti ili zraCenju rasejanom na nekoj
komponenti. Pretpostavljaju¢i da se u nekom od sluc¢aja proracuna iradijansa veca od MPE, za
taj slucaj se raCuna nominalna zona Stetnog uticaja. Na primer, NHZ mozZe biti za difuzno
rasejano zraCenje 1 m od laserskog uredaja, dok za slucaj direktnog izlaganje moze obuhvatati
celu laboratoriju. U okviru zone Stetnog uticaja se moZe izraCunati neophodna opticka debljina i
karakteristike zaStitnih naocCara koje ¢e redukovati lasersko zracenje koje dospeva do o€iju na

nivo ispod vrednosti MPE.

Uz svaki laserski uredaj proizvodac obezbeduje konkretne podatke koji se odnose na dijametar,
divergenciju, kao i emitovanu energiju laserskog snopa. Medutim, potrebno je biti oprezan i
proveriti ove podatke poSto postoji moguca konfuzija oko nacina na koji se ovi parametri
prikazuju. Najcesci profil laserskog snopa jeste Gausov, a dijametar snopa se specificira prema

1/e ili 1/¢°. Proizvodac¢i uglavnom specificiraju dijametar u odnosu na 1/¢* (poSto takva
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povrsina zahvata 90% ukupne energije snopa), dok se u proracunima zastite od zracenja koristi
podatak koji se odnosi na 1/e. Izmedu ova dva nacina prikazivanja postoji prosta veza
r(1/¢*)=~/2r(1/¢) . Za snop koji ima Gausov oblik energija u centru snopa ée se razlikovati od

proseCne energije unutar preseka snopa odredenog radijusa. Medutim, MPE se ne definise
prema maksimalnoj energiji unutar preseka snopa, nego prema srednjoj snazi upadnog snopa na
povrsinu definisanu sa grani¢nim otvorom oka. Za oblast vidljivog zracenja ovaj grani¢ni otvor
oka ima dijametar od 7 mm, a postoji i specifikacija za druge oblasti i grani¢ni otvor se krece u

intervalu od 1 mm do 11 mm.

U konkretnom slucaju za realizaciju LIDAR sistema je koriS¢en impulsni Nd:YAG laser koji

emituje zraCenje u IC oblasti na 1064 nm i vidljivom delu na 532 nm ¢ija je duZina trajanja

impulsa 10 ns. Za lasere koji emituju zra¢enje na 532 nm i za vreme ekspozicije od 18x107°s

do 10 s vrednost MPE se racuna prema formuli

MPE =1,8-"*x107 [ Jem? | (8.3.6.1)
dok za lasersko zracenje sa talasnom duzinom 1064 nm vazi

MPE=9-1"*x107 [ Jem? | (8.3.6.2)
gde je t vreme izlaganja laserskom zraCenju. Ako se za ogranieno vreme nenamernog
izlaganja vidljivom laserskom zracenju uzme ¢=0,25s (vreme refleksnog zatvaranja ocnog

kapka) iz prethodne jednacine se dobija vrednost MPE =0,636x107Jcm™ za talasnu duZinu
A=532nm. Odgovarajuéa vrednost za A=1064nm iznosi MPE =50,61x10"Jcm™ (za
izlaganje od 10s). Kod impulsnih lasera, usled postojanja maksimuma energije, za proracun
odgovarajuce vrednosti MPE je potrebno znati duZinu trajanja impulsa 7, frekvenciju
ponavljanja impulsa f, ukupno vreme trajanja povorke impulsa 7 i ukupno vreme ekspozicije

T .- Odredivanje pravilne vrednosti za MPE zahteva razmatranje tri slucaja:

1. Vrednost MPE je ograni¢ena vrednos¢u za MPE pojedina¢nog impulsa. U slucaju
primenjenog lasera je 7,=10ns pa se iz odgovarajuce tabele dobija vrednost za

A=532nm MPE,,, =5,0x10” Jem™ dok za A=1064nm je

MPE,,, =5,0x107° Jem?,
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2. Vrednost MPE je ogranic¢ena vredno$¢u MPE za sve vreme ekspozicije podeljenim sa
ukupnim brojem impulsa za taj period (srednja snaga). Kako je za vreme ekspozicije

od t=0,25s odgovarajua vrednost u kontinualnom reZimu rada
MPE,,, =0,636x10 Jem™, to se za impulsni reZim rada pri frekvenciji od
f=20Hz dobija vrednost MPE,,, ..., =0,13x107 Jem”. Sli¢no se za osnovni

harmonik A4=1064nm dobija vrednost MPE, ,,, =3,18x107 Jem™,

3. Vrednost MPE je ogranicena vredno$¢u za MPE pojedinacnog impulsa pomnozZenim

—-1/4

sa korekcionim faktorom n™"" (7 - broj impulsa). Odgovarajuce izraCunate vrednosti

su MPE.,, 5, =0,33x107° Jem™ i MPE, g, 50, =3,34x107° Jem™.

Razmatrajuci sva tri slucaja, najniZze dobijene vrednosti za MPE su i najbezbednije. U ovom

slucaju, za vreme ekspozicije od ¢=0,25s, najniZze dobijene vrednosti za MPE su

MPE;,, ,, =0,33x107° Jem™ i MPE,, 5, =3,34%10° Jem™. Za ove vrednosti se moZze

1 f 4P )
=, |— 8.3.6.3
TNtz o\ 7-MPE a ( )

gde je P - snaga laserskog zracenja [W], ¢ - divergencija laserskog snopa [rad], a- precnik

izraCunati zona Stetnog uticaja kao

laserskog snopa [cm], MPE — maksimalno dozvoljeno izlaganje [Wem?]. U slucaju da se
koristi MPE izraZeno u jedinicama [J cm’™] odgovarajuca veli¢ina za energiju laserskog snopa
je QO [J]. Zarealizovani LIDAR koriScen je laser sa Q,,,, =100mJ 1 Q.,, =50mJ, divergencija
laserskog snopa ¢ =1,5mrad, a precnik a=4mm. Na osnovu ovih podataka, a uzimajuci u
obzir prethodno dobijene vrednosti MPE za sluc¢aj direktnog izlaganja oc€iju laserskom zracenju
zona $tetnog uticaja se nalazi do rastojanja od 3. =2,9km za 532 nmi ry,, =1,3km za 1064

nm.

Prethodno opisani slucaj se odnosi na direktno izlaganje oc€iju laserskom zracenju, kao na
najteZi moguci slucaj. Odgovarajuca analiza se moZe sprovesti za razliite moguce realne
situacije (rasejanje zracenja, razlicita vremena izlaganja itd). Takode, sli¢na procedura moZe da
se ponovi i u slucaju izlaganja koze laserskom zracenju za koje su takode propisani

odgovaraju¢i standardi. UopSteno razmatrajuci, sa smanjenjem vrednosti MPE raste dozvoljeno
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vreme ekspozicije. Na dovoljnoj udaljenosti od izvora laserskog zraCenja intenzitet zracenja

opada, Sto opet dovodi do povecanja dozvoljenog vremena ekspozicije.

Slika 7.3.6.1 Laserski snop emitovan u atmosferu prilikom eksperimentalnog podesavanja LIDAR

sistema (Institut za fiziku, 2008. godine)

Imajué¢i u vidu prethodna razmatranja, kao i lokaciju Instituta za fiziku u Zemunu gde je
LIDAR sistem i smeSten (u blizini aerodroma Batajnica), preduzete su odgovaraju¢e mere: o
koriS¢enju lasera je obavestena kontrola leta 1 dobijena saglasnost za upotrebu LIDAR sistema
od Direktorata civilnog vazduhoplovstva Republike Srbije sa stanoviStva bezbednosti

vazdus$nog saobracaja.
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7.4 ANALIZA REZULTATA LIDAR MERENJA

U ovom delu ¢e biti prezentovani neki od rezultata merenja vrSenih u prethodnom periodu

pomocu realizovanog LIDAR sistema na talasnoj duZini 532 nm. Epizodna merenja su

uglavnom vrSena tokom dana 1 u zavisnosti od uslova obi¢no po nekoliko cCasova u

kontinuitetu. Bi¢e prikazano nekoliko karakteristi¢nih merenja na kojima je prikazana visina

grani¢nog sloja i njegova dinamika, kao i karakteristi¢ni vertikalni profili koeficijenata

rasejanja na aerosolima. U specificnim situacijama, kada je pomo¢u DREAM modela bio

prognoziran transport saharskog peska iznad naSe oblasti, vrSena su celodnevna merenja

ukljucujuéi i no¢ne periode. U nastavku su radi poredenja sa predvidanjima modela dati neki od

tih rezultata.

Analiza rezultata: 27. mart 2010. godine

Na slici 7.4.1 su prikazane trajektorije unazad deli¢a vazduha za period od 72 h koje pristizu u

oblast iznad Beograda u 00:00 h UTC 27. marta 2010. godine.

Source * at 4480N 2047 E

Meters AGL

NOAA HYSPLIT MODEL
Backward trajectories ending at 0000 UTC 27 Mar 10
GDAS Meteorological Data

NOAAHYSPLIT MODEL
Backward trajectories ending at 0000 UTC 27 Mar 10
GDAS Meteorological Data

Source * at 4480N 2047 E

3000 * - E ® 3000

2000 2000
1500
1000 1000
500

Meters AGL

18 12 06 00 18 12 06 00 18 12 06 00
0326 025 024

18 12 06 00 18 12 08 00 18 12 06 00
026 0325 024

Job 1D: 361707 Job Start: Fri Cot 22 16:25:02 UTG 2010
Source 1lat:44.8 lon.: 2047 hgts: 1000, 2000, 3000 m AGL

Trajectory Direction: Backward  Duration: 72 hrs
Vertical Metion Calculation Method Model Vertical Velocity

Meteorology: 0000Z 22 Mar 2010 - GDAS1

a)

Job1D: 361683
Source 11at:44.8 lon.: 20.47 hgts: 4000, 5000, 6000 m AGL

;F’ra‘e::tur Direction Backwardh

Meteorology: 0000Z 22 Mar 2010 - GDAS1

Job Start: Fri Oct 22 16:22:53 UTG 2010

dDuratiun 72hrs

ertical Motion Calgculation Metho Model Vertical Velocity

b)

Slika 7.4.1 Trajektorije unazad racunate za Beograd 27. mart 2010. godine na visinama a) 1000 m,
2000 m, 3000 m i b) 4000 m, 5000 m, 6000 m
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Trajektorije na nizim visinama (1000 m i 2000 m) se karakteriSu sporijim brzinama deli¢a
vazduha i pristiZu iz pravca jugo-zapada. Na ve¢im visinama deli¢i vazduha imaju vece brzine i
uglavnom pristiZzu iz pravca zapada. S obzirom na to da prelaze veliko rastojanje (prelaze i
preko Atlantskog okeana) moguca je i pojava transporta aerosola sa velikih daljina. Prisustvo
saharskog peska u oblasti iznad Beograda o¢ekuje se u slucajevima priliva vazdu$nih masa
dominantno iz pravca zapada, jugozapada i juga. Za ovaj period DREAM model je predvideo
prisustvo Cestica saharskog peska u oblasti iznad Beograda i na slici 7.4.2 je prikazano

predvidanje obla¢nog pokrivaca i ubacivanja prasine u atmosferu za 00:00 h UTC.

http: / fwww.bsc.es /projects fearthscience /DREAM

BSC-DREAMBb Total Cloud Cover
12h forecast for 00z 27 MAR 10

o ‘ ¥ e

55N

SON

45N

40N
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15N {=r : : : : SEERY .| D
20w 10W 0 10E 20E 30E 40E 5S0E
BESC—DREAMBb Dust Leading (g/m~2) and 3000m Wind
12h forecast for 00z 27 MAR 10
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30N{
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15N

Slika 7.4.2. Oblacni pokrivac (gornja slika) i ubacivanje prasine u atmosferu (donja slika) za

27. mart 2010. godine
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Vremenska serija vertikalnog profila modeliranih vrednosti koncentracija aerosola za oblast
iznad Beograda je data na slici 7.4.3. Mogu se primetiti maksimalne vrednosti koncentracija u
no¢nom periodu od 02:00 h do 07:00 h i to na visinama od oko 1,5 — 3 km. Razlaganje mreze
modela je bilo 50 km tako da su prikazani rezultati za taCcku mreZe najbliZu mestu merenja

LIDAR sistemom.

DREAM: dust. conc. 27MAR2010 Belgrade

G000

5500

2000

4500

4000
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3000

2500

2000

1500

1000

500

00z o0z
27MAR HEMAR
2010

8raDS: COLA/IBES 2010-11-02-17:17

Slika 7.4.3. DREAM model: Vertikalan profil koncentracije aerosola (tg m”) u zavisnosti od vremena

za Beograd, 27. mart 2010. godine

U istom periodu su vrSena i merenja LIDAR sistemom i vremenska serija detektovanog signala
je prikazana na slici 7.4.4. Moze se uocCiti pojacan intenzitet detektovanog signala u periodu od
01:00 h do 06:00 h na visinama izmedu 3 km i 4 km $to je neSto viSe u odnosu na visine na
kojima je predvideno prisustvo saharskog peska DREAM modelom. Vremenska dinamika
prolaska vazdusnih masa koje potencijalno nose pesak se prilicno dobro slaze sa detektovanim

signalom pomoc¢u LIDAR sistema.
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Slika 7.4.4 Vremenska serija detektovanog signala LIDAR sistemom, 26/27 mart, 2010. godine

Na slici 7.4.5 je prikazan profil srednje koncentracije saharskog peska u 03:00 h predviden

DREAM modelom.
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Slika 7.4.5. Predvidanje DREAM modela za 03:00 h, 27. mart 2010. godine

Na slici 7.4.6 su prikazani izracunati srednji koeficijent rasejanja unazad i opticka debljina.

Primecuju se povecane vrednosti koeficijenta rasejanja unazad u oblasti od 3 km do 4,3 km.
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Opticka debljina dostiZze vrednost 0,9 ve¢ na oko 8 km visine, Sto ukazuje na slabljenje snopa

laserskog zradenja za faktor ¢ .
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Slika 7.4.6. Koeficijent rasejanja unazad i opticka debljina racunati za 27. mart 2010. godine

Ovo je karakteristiCan primer kada je na osnovu prognoze DREAM modela namenski vr§eno
merenje LIDAR sistemom. MoZe se uociti odredena saglasnost koja postoji u vremenskoj
dinamici detektovanog signala i prognoziranog transporta, kao i detekcija prisustva aerosola na
neSto ve¢im visinama od onih na kojima je model predvideo maksimalne koncentracije
saharskog peska. Analiza veceg broja ovakvih sluCajeva bi pomogla u razumevanju i
otklanjanju eventualnih sistematskih greSaka prilikom vrSenja samog merenja, kao i indikacija

za moguce korekcije i unapredenje samog modela.

Analiza rezultata: 20. maj 2008. godine

Na slici 7.4.7 su prikazane trajektorije unazad deli¢a vazduha za period od 48 h koje pristizu u
oblast iznad Beograda u 00:00 h UTC 20. maja 2008. godine. Trajektorije na niZim visinama
(1000 m 1 2000 m) se karakteriSu sporijim protokom deli¢a vazduha koji pristiZu iz pravca juga.
Na ve¢im visinama njihov tok je brzi i uglavnom pristiZzu iz pravca juga, ali prelaze preko
Sahare. S obzirom na to da prelaze veliko rastojanje moguca je i pojava transporta aerosola iz

tih oblasti.
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Slika 7.4.7. Trajektorije unazad racunate za Beograd 20. maja 2008. godine na visinama a) 1000 m,
2000 m, 3000 m i b) 4000 m, 5000 m, 6000 m

Na slici 7.4.8 je prikazana vremenska serija detektovanog signala pomoc¢u LIDAR sistema u
ranim jutarnjim ¢asovima 20. maja 2008. godine. Sa slike se uo¢ava moguce prisustvo aerosola
na visinama od oko 3-3,5 km u periodu od 05:45 h do 07:00 h. Predvidanje transporta

saharskog peska u tom periodu pomo¢u DREAM modela je prikazano na slici 7.4.9.
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Slika 7.4.8 Vremenska serija detektovanog signala LIDAR sistemom, 20. maj 2008. godine
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Slika 7.4.9 Oblacni pokrivac (gornja slika) i ubacivanje prasine u atmosferu za

20. maj 2008. godine (donja slika)
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Slika 7.4.10 Srednji izmereni signal i izracunati koeficijent rasejanja unazad za merenje vrseno

20. maja 2008. godine
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Na slici 7.4.10 su prikazani srednji detektovani signal 1 izraCunati profil koeficijenta rasejanja
unazad za merenje vrSeno tokom jutarnjih ¢asova 20. maja 2008. godine. Uocava se povecanje

koeficijenta rasejanja unazad pocevsi od visine od oko 2,5 km pa do 4 km.

Analiza rezultata: 11. april 2008. godine

Na slici 7.4.11 su prikazane trajektorije unazad deli¢a vazduha za period od 48 h koje pristizu u

oblast iznad Beograda u 00:00 h UTC 11. aprila 2008. godine
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Slika 7.4.11. Trajektorije unazad racunate za Beograd 11. april 2008. godine na visinama a) 1000 m,
2000 m, 3000 m i b) 4000 m, 5000 m, 6000 m

Karakteristi¢no je brZze kretanje deli¢a vazduha na svim visinama, kao i1 njihovo pristizanje na
podrucje iznad Beograda iz pravca jugozapada. DREAM model je prognozirao znacajan
transport peska u tom periodu iznad naSe oblasti, a na slici 7.4.12 je prikazana prognozirana

situacija u 12:00 h tog dana.
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24h forecast for 12z 11 APR 08
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Slika 7.4.12 Oblacni pokrivac (gornja slika) i ubacivanje prasine u atmosferu za

11. april 2008. godine (donja slika)
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DREAM: dust. conc. 11APR2008 Belgrade
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Slika 7.4.13. DREAM model: Vertikalan profil koncentracije aerosola (ug m™) u zavisnosti od vremena

za 11. april 2008. godine
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Slika 7.4.14 Vremenska serija izmerenog signala LIDAR sistemom, 11. april 2008. godine

Na slici 7.4.13 je prikazana zavisnost vertikalnog profila koncentracije aerosola od vremena
prognozirana DREAM modelom (treba napomenuti da je ovo kritian slu¢aj, odnosno da mala
pomeranja taCaka u modelu znatno uti¢u na rezultat). Detektovani signal u tom periodu pomocu
LIDAR sistema je prikazan na slici 7.4.14. Srednji izmereni signal i koeficijent rasejanja

unazad su prikazani na slici 7.4.15.
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Slika 7.4.15 Srednji izmereni signal i izracunati koeficijent rasejanja unazad za merenje vrseno

11. aprila 2008. godine

Tokom dana 8. aprila 2008. godine su takode vrSena merenja, ali relativno kratko, oko 30
minuta. Predvidanja DREAM modela za taj dan u 12:00 h su prikazana na slici 7.4.16, a na slici
7.4.17. je prikazan profil koeficijenta rasejanja izraCunat na osnovu merenja i profil

koncentracije aerosola u 12:00 h kako je predvideno DREAM modelom.
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Slika 7.4.16 Oblacni pokrivac (gornja slika) i ubacivanje prasine u atmosferu za

8. april 2008. godine (donja slika)
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Slika 7.4.17. Predvidanje DREAM modela za 12:00 h i vertikalan profil koeficijenta rasejanja za

merenje vrseno 8. aprila 2008. godine
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Na slikama 7.4.18 1 7.4.19 su prikazane karakteristicne vremenske serije signala detektovanog
pomoc¢u LIDAR sistema. Tokom 8. jula 2009. godine se moZe uociti da se grani¢ni sloj meSanja
nalazi na visini od oko 800-900 m i da tokom perioda merenja nije znacajno oscilovao. Na
visinama od oko 3500 m i 4000 m je doSlo do znacajnog rasejanja laserskog zraCenja Sto je
prouzrokovalo detekciju relativno intenzivnog signala i to iz oblasti Cija je Sirina nekoliko
stotina metara. Imajuéi u vidu atmosferske uslove u tom periodu verovatno se radi o rasejanju
na oblacima. MozZe se i primetiti dinamika grani¢nog sloja koji se u ovom periodu prostire na

visini od oko 900 — 1000 m bez vecih oscilacija.
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Vizina [ m 1
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Slika 7.4.18 Vremenska serija izmerenog signala LIDAR sistemom, 8. jul 2008. godine
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Slika 7.4.19 Srednji izmereni signal i izracunati koeficijent rasejanja unazad za merenje vrseno

8. jula 2008. godine
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Na slici 7.4.20 je prikazana vremenska serija izmerenog signala za period od 12:00 — 15:00 h
tokom 19. marta 2008. godine. Granic¢ni sloj u ovom slucaju je na nesto nizim visinama od oko
par stotina metara. Obzirom na pojavu obla¢nosti tog dana, primecuje se i rasejanje na oblacima
na visinama od oko 1-1,5 km. Srednji izmereni signal i koeficijent rasejanja unazad za taj

period su prikazani na slici 7.4.21.
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Slika 7.4.20 Vremenska serija izmerenog signala LIDAR sistemom, 19. mart 2008. godine
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Slika 7.4.21 Srednji izmereni signal i izracunati koeficijent rasejanja unazad za merenje vrseno

19. marta 2008. godine
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8. Zakljucak

ZAKLJUCAK

U disertaciji su prikazani rezultati viSegodiSnjeg istrazivanja atmosferskih aerosola u
nizim slojevima atmosfere u urbanoj sredini Beograda. IstraZivanje se odvijalo u dva pravca.
Jedan se odnosi na uzorkovanje i merenje masenih koncentracija PM;o, PM; 5, kao i ukupne
atmosferske depozicije i odredivanje sadrZaja teSkih elemenata. IzvrSena je odgovarajuca
fiziCko-hemijska analiza, kao i analiza vremenske dinamike promene merenih veli¢ina. U cilju
identifikacije i procene doprinosa pojedinih izvora emisije je koriS¢eno nekoliko receptorskih
modela. Drugi pravac istraZivanja se odnosi na razvoj LIDAR sistema za daljinsku detekciju

aerosola i odredivanje njihovih vertikalnih profila.

Pored prikaza osnovnih karakteristika atmosfere relevantnih za problematiku istrazivanja,
opisane su i osnovne karakteristike atmosferskih aerosola, kao i njihov uticaj na klimatske
promene i zdravlje ljudi ¢ime je objaSnjen znaCaj njihovog istraZivanja. Opisane su metode
uzorkovanja PM cestica i ukupne atmosferske depozicije, kao 1 analiticke metode koriS¢ene za
odredivanje sadrzaja teskih elemenata. Analiza rezultata obuhvata statisticku analizu podataka,
analizu vremenske i prostorne raspodele PM masenih koncentracija i koncentracija metala,
sezonsku zavisnost, vikend efekat, poredenje sa odgovaraju¢im koncentracijama u drugim
gradovima i poredenja sa standardima i preporukama EU, WHO i domacéim pravilnicima.
Primenom multivarijacionih receptorskih modela (Unmix i PMF) je izvrSena identifikacija i
izraCunavanje doprinosa pojedinih izvora emisije. Opisane su teorijske osnove koriS¢enih
modela koji su zatim primenjeni na bazu podataka koja je sadrZala koncentracije teSkih
elemenata u PM( 1 ukupnoj atmosferskoj depoziciji dobijenu na osnovu merenja vrSenih u

petogodisSnjem periodu od 2002 — 2006. godine u Beogradu.

Dobijeni rezultati pokazuju da srednja vrednost masenih koncentracija PMjy od 70,1
g m™, premasuje vrednost od 40 ug m™ propisanu EU direktivom. Analiza srednjih godisnjih
vrednosti PM;o masenih koncentracija po godinama je pokazala postepeni porast koncentracija

pocevsi od 63,3 g m™ (2003) do 88,6 pg m™ (2006).
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Rezultati koji se odnose na analizu sadrZaja u PM pokazuju da je od ispitivanih metala u
PM, najvise zastupljen Al (3896 ng m™). Visoko su zastupljeni i gvozde (1408 ng m™), kao i
cink (1221 ng m™). Relativno visoka koncentracija je izmerena i za bakar (85 ng m>) koga
karakteriSe visoka toksi¢nost. Srednja koncentracija za nikl (22,6 ng m>) premasuje
odgovarajuéu grani¢nu vrednost od 20 ng m™ propisanu standardom Evropske komisije (EC,
2003). Srednje koncentracije Pb, Cd, V i Mn u PM;y ne premasuju vrednosti propisane
postoje¢im  direktivama. Porede¢i prikazane vrednosti za Kkoncentracije metala sa
odgovaraju¢im vrednostima izmerenim u drugim gradovima moZe se konstatovati da se Cu, Pb,
Mn, Fe i Cr nalaze u okviru izmerenih vrednosti na vecini drugih mesta. Koncentracije Cd i V
su relativno visoke u odnosu na vec¢inu gradova, dok su koncentracije Ni i Al najvece u
Beogradu. Analiziraju¢i trendove koncentracija po godinama moZe se primetiti konstantno
povecavanje vrednosti za Cd i Cu. Znacajno vece koncentracije u zimskom periodu su

konstatovane za Nii V dok su u letnjem periodu povecane koncentracije Cr i Cd.

. .. 3y . v . , . .

Srednja masena koncentracija PM;,s (60,7 pg m™) je znacajno veca od izmerenih u
drugim gradovima, ali treba imati u vidu da su i PM; 5 uzorci ve¢inom uzorkovani u zimskom
periodu. U Beogradu su i u PM; 5 znatno vece koncentracije Ni i V u odnosu na druge gradove.

Povecana je 1 koncentracija Zn, Cu 1 Cd u odnosu na ve¢inu drugih gradova.

U cilju identifikacije postojanja vikend efekta je izvrSena analiza vremenske serije PMg 1
gasova SO,, NOy i CO za dva merna mesta za period od 2007 - 2009. godine. Analizirane su
koncentracije navedenih polutanata po danima u nedelji i konstantovane su znacajno vece
koncentracije tokom radnih dana u odnosu na vikend. Primenom Furijeove analize na
vremenske serije ispitivanih koncentracija na periodogramu je potvrdeno postojanje
maksimuma signala na frekvenciji koja odgovara periodu od 7 dana. Ovakav rezultat ukazuje
na jasno postojanje razlika u koncentracijama PM;y, SO,, NOy i CO tokom radnih dana i za

vreme vikenda, a koje imaju periodi¢an karakter i verovatno su posledica antropogenog uticaja.

Godisnji fluks za Cu, Ni, V, Mn i Pb u ukupnoj atmosferskoj depoziciji premasuje
vrednosti prikazane u drugim studijama. Analiza sezonske zavisnosti fluksa metala u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji je pokazala postojanje naglaSenih razlika kod V i Ni, kao i manje
naglaSenih, ali ipak znacajnih za Fe 1 Al. Fluks za V i Ni je pet 1 sedam puta veci tokom zimske
sezone u odnosu na letnju sezonu. Ovo bi mogla biti direktna posledica sagorevanja fosilnih
goriva u elektranama, toplanama za grejanje, kao i lokalnim grejnim jedinicama. S obzirom na

to da je utvrdeno postojanje znacajne razlike u fluksu ovih elemenata za razliCite sezone u
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godini, za ispitivanje periodi¢nosti ove pojave je primenjena Furijeova spektralna analiza.
Dobijeni rezultati potvrduju postojanje znaCajnih spektralnih pikova koji odgovaraju
vremenskim periodima priblizno od oko 3, 6 i 12 meseci. Na osnovu ovih rezultata se moze

zakljuciti da za ove elemente postoji znaCajna sezonska zavisnost koja ima periodian karakter.

Za procenu relativnog doprinosa izvora atropogenog porekla u odnosu na izvore
prirodnog porekla izracunat je faktor obogacenja (FO) za sve analizirane elemente u ukupnoj
atmosferskoj depoziciji i PM. Dobijene visoke vrednosti FO za Pb, Cd, Cu i Zn ukazuju na

znacajan doprinos antropogenih izvora, za razliku od Mn, Cr 1 Fe koji su slabo obogaceni.

U disertaciji su prikazane i teorijske osnove koriS¢enih multivarijacionih receptorskih
modela (Unmix i PMF). Odredeni su profili (sastav) mogucih izvora emisije sa izraCunatim
greSkama i procentualni doprinos pojedinac¢nih izvora, a izvrSeno je i medusobno poredenje

rezultata dobijenih pomocu ova dva modela.

PMF model je ukazao na postojanje pet izvora kojima se uspe$no mogu rekonstruisati
izmerene vrednosti koncentracija kako metala u PMjo tako i samih masenih koncentracija.
Najznacajniji izvori su resuspendovana praSina kontaminirana cCesticama iz saobracaja,
sagorevanje fosilnih goriva i mazuta, kao i saobracaj. Unmix model je rekonstruisao cetiri
moguca izvora emisije koja odgovaraju izvorima dobijenim pomo¢u PMF modela. Najveci

doprinos ima izvor koji opisuje sagorevanje mazuta.

U cilju identifikacije mogucih izvora emisije Unmix model je primenjen i na bazu
podataka za atmosfersku depoziciju, posebno za svako merno mesto. Za svako mesto
identifikovana su tri moguca izvora (sagorevanje nafte, resuspenzija prasine i industrija metala)

i odreden je njihov sastav, kao i vremenska serija njihovih doprinosa.

Prostorna identifikacija raspodele izvora emisije 1 doprinos na regionalnom nivou su
odredeni pomocu hibridnog modela funkcije potencijalnih doprinosa (PSCF - Potential Source
Contribution Function) i CWT (Concentration Weighted Trajectory) modela. Funkcija
potencijalnih doprinosa izvora predstavlja uslovnu verovatno¢u koja opisuje prostornu
raspodelu najverovatnijih geografskih poloZaja izvora na osnovu analize trajektorija unazad sa
mesta receptora. Ovim modelom su identifikovane celije mreZe koje predstavljaju potencijalnu
oblast izvora na osnovu koje se procenjuje doprinos onih izvora ¢ija emisija se transportuje na
mesto receptora. U CWT modelu se svakoj Celiji mreZe pridruzuje oteZinjena koncentracija

PMp ¢ime se omogucava dodatno odredivanje relativne znaCajnosti (u smislu intenziteta
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emisije) pojedinih oblasti sa izvorima. Trajektorije unazad vazdusnih masa su raCunate pomocu
HYSPLIT modela za 48h unazad za Sest karakteristi¢nih visina i to za period 2004 - 2008.
godine. Ovakva analiza je sprovedena za masene koncentracije PM; izmerene u Beogradu za
period od pet godina (2004 - 2008). Rezultati modela su medusobno saglasni i pokazuju da se
dominantne oblasti emisije izdvajaju najviSe na zapadu i severoistoku u odnosu na Beograd.
Analiziraju¢i posebno podatke za razli¢ita godiSnja doba, pokazano je da tokom zimskog i
jesenjeg perioda moguci najveci uticaj na povecane vrednosti masenih koncentracija PMjp u
Beogradu moze imati transport iz pravca zapad, jugozapad. Tokom proleca i leta raspodela
mogucih izvora emisije je dosta ravnomernija, uz znacajniji transport iz istoCnih i

severoisto¢nih oblasti.

U cilju odredivanja dominantih pravaca pristizanja vazdusnih masa na podrucje
Beograda, izvrSena je klaster analiza trajektorija unazad. Analiza je pokazala postojanje pet
karakteristi¢nih grupa (klastera) trajektorija od kojih dominantan doprinos u smislu moguceg
transporta PM u oblast iznad Beograda imaju klasteri koji reprezentuju skup trajektorija koje

pristiZu iz pravca zapad-jugozapad i jug.

Fizicko-hemijska karakterizacija pojedinacnih PM Cestica je izvrSena analizom
reprezentativnih PM uzoraka koriS¢enjem elektronske mikroskopije (SEM/EDX analizom).
Odredena je raspodela Cestica po veliCini i faktoru oblika. Analizom PM; 5 uzoraka utvrdeno je
postojanje dva moda raspodele, jednog koji odgovara Cesticama sa dijametrom u oblasti od

0,2 wum do 0,3 um i drugog u oblasti od 0,9 wm do 1 pm.

Uocena je razlika u aerodinamicnim dijametrima za obe vrste Cestica (PMjp 1 PMys)
tokom zimskog i letnjeg perioda. Oc¢igledno je postojanje dominantno sitnijih Cestica tokom
leta, za razliku od zime kada se prisustvo krupnijih Cestica povecava, Sto je u direktnoj vezi sa
izvorima emisije odnosno procesima njihovog nastajanja. Analiziraju¢i odnos faktora oblika za
oba perioda, uocava se da su tokom zimskog perioda dominantne Cestice sa faktorom oblika
blizim 1 (Cestice sfernog oblika), dok su u letnjem periodu viSe zastupljene Cestice kvadratnog

ili duguljastog oblika.

Izdvojene su karakteristi¢ne grupe Cestica u zavisnosti od njihovog hemijskog sastava i
oblika. U velini analiziranih uzoraka uoCene su sferne Cestice sastavljene uglavnom od
aluminijumsilikata 1 oksida Fe, Zn, Cu, Ni, Pb i Ti. Drugu grupu ¢ine aglomerati sitnih Cestica
sastavljeni uglavnom od ugljenika. Vecina silikatnih Cestica (najverovatnije oksida Si) i

alumosilikata (koje sadrZe i K, Ca, Fe i Na) spadaju u krupne Cestice i imaju nepravilan oblik.

160



8. Zakljucak

U oblasti krupnih Cestica mnoge Cestice se ne mogu klasifikovati s obzirom na nepravilan oblik
koji imaju, kao i sastav. Sacinjene su uglavnom od praSine sa puteva koja sadrzi Si, Al, a

manjim delom u sastav ulaze i C, Ca, Ba, K, Zn, Cu, Te, F1i Sr.

Posebno mesto u ovoj disertaciji imaju aktivnosti koje se odnose na razvoj i primenu
LIDAR sistema zasnovanog na principu detekcije zracenja elasticno rasejanog unazad. Pored
teorijskih osnova daljinske detekcije, opisan je princip rada LIDAR sistema realizovanog u
Institutu za fiziku koji se zasniva na detekciji elasti¢no rasejanog zraCenja unazad i koji radi na
jednoj talasnoj duZzini (532 nm). Opisan je i razvijeni softver za akviziciju merenih podataka 1
njihovu obradu. Prikazani su prvi rezultati epizodnih merenja na ovom podrucju dobijeni
pomoc¢u LIDAR sistema. Analiza rezultata merenja je usmerena na ispitivanje prisustva,
vertikalne prostorne i vremenske raspodele aerosola u niZim slojevima atmosfere (do visine od
oko 7 km), kao i odredivanje optickih parametara atmosfere (koeficijenata ekstinkcije, rasejanja
i opticke debljine). Posmatrana je i promena u visini grani¢nog sloja mesanja, $to je vazno zbog
studija o glavnim putevima transporta polutanata, kao i za verifikaciju postoje¢ih modela

transporta.

Prikazani su karakteristicni sluCajevi transporta pustinjskog peska iznad naSe oblasti,
poreklom iz Sahare. Prognoza transporta pustinjskog peska je dobijena pomo¢u DREAM
modela, kao i odgovarajuci vertikalni profili koncentracija aerosola. Rezultati merenja pomocu
LIDAR sistema su poredeni sa prognozama modela i u nekoliko slu¢ajeva je konstantovana
dobra saglasnost rezultata. Najvece vrednosti koeficijenata rasejanja unazad su dobijene upravo

u slucajevima kada je prognoziran transport saharskog peska iznad oblasti Beograda.

Na tlu Evrope u okviru projekta EARLINET-ASOS uspostavljena je mreza LIDAR
sistema koja omogucava dobijanje kvantitativhe baze podataka o vertikalnoj raspodeli i1
kretanjima aerosola iznad kontinenta. Postavljanjem ovakvog sistema u naSoj zemlji po prvi
put je dobijena informacija o kretanju aerosola na ovom podrucju. Planovi koji se odnose na
blisku budu¢nost vezani su za nadogradnju postoje¢eg LIDAR sistema kako bi postao
operativan i za drugu talasnu duzinu (1064 nm), a takode i razvoj posebnog kanala za detekciju
stepena depolarizacije povratnog zracenja, ¢ime bi se znatno unapredila moguénost istraZivanja
mikrofizi¢kih parametara aerosola. Uklju¢ivanjem razvijenog LIDAR sistema u postojecu
mrezu u Evropi oblast daljinske detekcije, a posebno ispitivanje atmosferskih aerosola, ¢e
tokom narednih godina postati znaCajan pravac istrazivanja i u Srbiji. Rezultati prikazani u ovoj

disertaciji daju novi doprinos istraZzivanjima kvaliteta vazduha u urbanim sredinama sa
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akcentom na aerosole, odnosno PMjy i PM;s Cestice za koje je potvrdeno Stetno dejstvo na

zdravlje ljudi.
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Slika 1. Originalna SEM mikrofotografija i binarizovana slika izdvojenih objekata, PM
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