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Vazené kolegyn vazeni kolegoveé,

p estoZze letoSni konferenceeské aerosoloveé spoleosti (jiz osmé v padi, pokud
uvazujeme i loské Finsko-eské sympozium o aerosolech, které segao spolen s konferenci
aerosolovych spol@osti severskych zemi NOSA 2006 v Helsinkach) jet oradi n v listopadu,
konéa se netradn v Brn . Je to diky kolegm z Ustavu analytické chemie AVR a je to podle mého
néazoru dole, protoZe nejusi po et novych len  AS je prav z Brna. Narst se projevil i na (asti

AS na Evropské aerosolové konferenci EAC2007 Agané letos v za v Salzburku, kde pet
U astnik z eské republiky a pet jejich pisp vk byl zatim nejvtSi v historii tchto konferenci.
Tuto udalost se ndm podla zv nit i na spoleném snimku.

K letoSnimu sborniku jsmeiZili i vykladovy anglicko- esky slovnik aerosolovych termin
ktery vytvoil kolektiv autor na zaklad volného pekladu vykladu pojm z aerosolové problematiky
uvedeného v knize Aerosol Measurement: Principleshniques, and Applications autdPaula A.
Barona a Klause Willekeho. Slovnik, ktery je uvedenna strankach AS pod adresou
http://cas.icpf.cas.cz/index.php?lang=cz&page=amsp¥znikl za podpory grantu Rady deckych
spole nosti.

Ve shorniku posledni koference jsem zauvazovaehg zda se podiazalozit novou tradici,
a to sponzorovani konferenceianosti spolenosti sponzory aktivnimi v oblasti aerosolové tekjn
a vyzkumu. V letoSnim roce se to diky spalesti ECM ECO MONITORING spol. s r.o. poda.

Praha 31. 10. 2007 iJemolik
pdseda AS




KONCENTRACE ROZPUSTNYCH A NEROZPUSTNYCH LATEKVEVO D ZMLHA
NAMRAZY

J. FISAK!, P. CHALOUPECKY, V. STOYANOVA? D. EZA OVA?! TS. TSACHEVA,
T. KUPENOVAZ AND M. MARINOV?

! Institute of Atmospheric Physics, AS CR, v.v.ARI ASCR), Prague, Czech Republic,
fisak@ufa.cas.cz
Z Institute of Physical Chemistry, Bulgarian AcadeafiBciences (IPC BAS), Sofia, Bulgaria,
valeria@ipc.bas.bg
% Institute of Nuclear Research and Nuclear EnargeBAS, Sofia, Bulgaria.

1. UVOD

V Gnoru a ervnu 2006 byly na meteorologické observialMileSovka odebirany vzorky vody z milh
(resp. nizké oblanosti) a namrazy. Bd chemickou analyzou byly vzorky dfiltrovany pes
nitrocelul6zovy filtr (velikost p6r 0,45mm), imZ byla oddlena nerozpustna slozka. Kapalné vzorky
a odfiltrované nerozpustné latky byly dale analymor zvlaS. Kapalna ast byla analyzovana
v laboratoi eské geologické sluzby, filtry byly analyzovanyaboratoi IPC BAS.

Cilem tohoto pispvku bylo zjistit diference a souvislosti v koncetich rozpustnych a
nerozpustnych latek mezi odebranymi vzorky vodyllyn{resp. nizké oblanosti) a namrazy. Za
U elem zjistni odliSnosti v koncentracich sledovanych latek penosu vzduchovych éstic

z r znych smr byly spoteny zptné trajektorie vzduchovychastic pro kazdou analyzovanou
udalost.

2. METODIKA

Tento pisp vek se zabyva srovnanim koncentraci vybranych |&teké byly nam eny ve vzorcich
vody z mlh a ndmrazy. Je obecmnamé, Ze k nejrozsahlejSimu rozvoji namrazovyh pochéazi
b hem vyskytu mlhy p teplotach nizSich nez 0°C. V tomtoigp vku bude uzivan termin voda
z mlhy pro vzorky, které byly odebrany z mlhy (reefzké oblanosti) pi teplot vzduchu vySSi nez
0°C. Vzorky vody z mlhy byly odebirany pomoci akiito odbrného zaizeni, popsaného
v p isp vcich Daube a kol. (1987) a Tesakol. (1995).

Hodnoty kapalného vodniho obsahu (dale jen LWC quidi water content) byly spteny

z nam enych hodnot horizontalni dohlednosti (dale jen ¥I8sibility). Hodnoty VIS byly nam eny
pomoci pistroje PWD 21 (Present Weather Detector) od fikfajsala. Pro vypcet hodnot LWC byl
aplikovan vztah (1) spteny z datového souboru z ObservatblileSovka (FiSak a kol., 2006).

LWC = 0.0152" VIS8 (1)

Nerozpustné astice byly oddeny filtraci stanoveného mnozstvi vzorkody z mlh, resp. namrazy.
Tyto filtry byly nasledn vysuSeny a pokryty tenkou karbonovou vrstvou. Pgté na elektronovém
mikroskopu JEOL JSM-6390 (Oxford Instruments) pdm@a analyza nerozpustnychstic. Bylo
vybrano piblizn 50 — 60 astic ze vzork vody z mlh a 80 — 120astic ze vzork namrazy. Tyto
astice pak byly dale analyzovanyeBevsim se zji®val jejich tvar, velikost a chemické slozeni.

Ke spoitani zptnych trajektorii byl vyuzit NOAA HYSPLIT model (Rxler a Rolph, 2003; Rolph,
2003; http://www.arl.noaa.gov/ready.ht)nl Trajektorie byly spdtany vzdy zptn za 24 hodin.
V evaluaci smr p enosu byly kvli omezenému pdu odebranych vzorkuvaZzovany pouze 4 hlavni
sektory: N (NW — NE), E (NE — SE), S (SE — SW) gSW — NW).




3. VYSLEDKY A DISKUZE

3.1 Rozpustné slozka

Tab. 1 Koncentrace vybranych rozpustnych latek Tab. 2 Koncentrace vybranych rozpustnych latek
ve vod z mlhy a namrazy ppo itané pomoci ve vzorcich vody z mlhy a namrazy podlamych
hodnot LWC sektor p enosu
Namraza Mlha
Components - - Components Sector
mean max. min. mean max. min. N E S W
LwC gm® 0074 0132 0036 0.096 0.130 0.062 NH,; nmgm® 0654 0946 1.341 0.891
NH,” mg.m® 0979 1341 0464 1.420 3.184 0.613 Na* m.m® 0044 0.163 0.406 0.033
Na" ng.m® 0.165 0.406 0.033 0.143 0.216 0.025 Mg?* ng.m?® 0.010 0.012 0.069 0.007
Mg® ng.m® 0.026 0.069 0.007 0.024 0.042 0.005 K* ng.nmi® 0.040 0.097 0.088 0.049
K* ng.m® 0068 0.097 0.027 0.058 0.107 0.020 ca® mym® 0079 0151 0254 0.045
Ca®* ng.m® 0.142 0254 0.039 0.086 0.195 0.029 2 Mn?  ngm?® 1345 14274 3570 0.792
2+ ;3 —
Mn?*  ng.m® 4553 14.274 0.720 2.772 8.840 0.744 T NO; mgnm® 1241 1694 3790 1573
NOs; ng.m® 2150 3.790 0.931 2793 6.614 0.839 E mm® 0015 0006 0026 0034
- -3
Fz_ ng.m_3 0.019 0.034 0.002 0.017 0.047 0.005 so*  ng.m? 1.276 2952 2.345 1.387
SOZ ng.m® 2019 2952 0.721 2.128 4.182 1.010 or mmm® 0065 0231 0546 0038
Cl" ngm® 0226 0546 0.038 0.200 0.476 0.041
pH 4.1 35 36 43
pH 39 43 35 42 47 38 .
Cond. nB.cm' 1369 272.0 381.0 80.
Cond. nScni® 190.6 381.0 80.1 157.3 214.0 93.1
NH, rnmgm®  0.861 3.184 1.356
Na* my.m® 0.106 0.216 0.159
e o Mg?* m® 0015 0.042 0.029
Vypovidajici  informace o mnoZstvi 9 " _3
polutant ve vzduchu je mozné ziskat, K mg.m - 0.028 0.0820.084
’ 2+ -3
pokud se vezme v Gvahu LWC mlhy (resp. Ca mg.m= - 0.042 0.195 0.095
nizké oblanosti). Tab. 1 udava koncentrace o Mn*  ngm® 0886 8.840 2716
vybranych rozpustnych latek ve vzorcich * NO;  mgm®  1.600 6.614 2.714
vody zmlhy a namrazy, které jsou F mg.m®  0.008 0.047 0.016
p epo itAny pomoci LWC. Tyto hodnoty soZ  mgm®  1.363 4182 2.145
byly sppteny Z koncentrapl 5 I,atek or m.m® 0133 0476 0.168
v odebranych vzorcich vody a Zglusnych oH il 47 a1
pr m rnych hodnot LWC. Je gjme, ze Cond. mBemt 1385 0140 1478

N 1

vySSi koncentrace polutantv odebranych
vzorcich byly zjistny b hem
namrazovych udalosti nez ipmlznych
epizodach, s vyjimkoWNH,", NO; a SQ”.
Také je moZné vypozorovat, Ze pr rné koncentrace NaMg®* a CI byly velmi podobné p miznych
i namrazovych udalostech.

3.2 Nerozpustna slozka

U nerozpustné slozky bylo wno jeji celkové chemické sloZeni. Ze vSech anabmgch udalosti
byly ur eny prm rné, maximalni a minimalni hodnoty koncentraci WSestedovanych latek.
Vysledky jsou shrnuty v Tab. 3. V Tab. 4 jsou uvedepr m rné koncentrace sledovanych
nerozpustnych latek podle 4 hlavnich sekipenosu.

Tab. 3 a 4 zahrnuji také Udaje o velikoddistic. Z Tab. 3 a 4 je etelné, Ze nejusSi astice se
nachazely ve vzorcich vody z mlhy,ipp enosu vzduchu zjizniho sektoru (S). Jejmé, Ze
nerozpustna slozka obsahuje zejména chemické \dlpu eniny, které jsou obsazeny ve fonolitu
(zn lec), ktery je z geologického hlediska na MileSodoeninantni horninou.



Krom prvk typickych pro fonolit byly ve vzorcich zaznamendaié nap. Ag, Cr, Gd a TI. DalSi
kovy antropogenniho podu byly identifikovany ve stopovém mnoZstvi.

Tab. 3 Nerozpustna slozka ve vzorcich vody z mlhy ~ Tab. 4 Nerozpustna slozka ve vzorcich vody z mihy

a namrazy ve wt%MS — pr m rna velikost astic a namrazy podle sektorpenosu (N, E, S, W)
vV m) [wt%]. (MS — pr m rna velikost astic vhm)
Rime Fog
Comp. - - -
mean max. min. mean max. min. Comp. Rime Fog

C 4694 4843 4627 5140 57.79 46.19 N E S W N E S W
N 029 029 0.29 C 473 463 465 470 513 46.2 54.1
O 4226 4440 4020 41.05 44.26 38.45 O 426 425 411 421 421 38.4 41.3
Na 011 019 005 024 050 0.08 Na 01 02 01 02 04 03 01
Mg 014 027 009 011 029 0.02 Mg 61 01 03 01 00 03 01
Al 215 327 126 154 234 0.19 Al 21 20 13 33 15 23 12
Si 420 493 360 236 480 0.71 Si 42 39 39 47 20 48 15
S 009 028 002 017 0.29 0.08 S 01 01 01 00 02 03 0.1
Cl 002 006 000 022 073 001 Cl 00 01 00 0.4 00 01
K 021 035 013 018 040 0.04 K 03 02 01 01 02 04 0.1
Ca 017 032 003 080 1.63 0.02 Ca 01 03 03 01 11 01 08
Ti 024 038 010 003 0.09 0.01 Ti 02 01 02 04 00 0.1 0.0
Cr 065 247 000 021 0.38 0.03 Cr 00 25 01 0.0 0.4
Mn 004 011 001 001 0.02 0.01 Fe 27 13 48 18 06 32 03
Fe 268 480 111 099 3.16 0.14 Ni 0.2 0.0
Ni 016 016 016 002 0.02 0.2 Cu 00 00 00 00 05 0.2
Cu 001 001 001 026 051 003 Zr 07
Zn 007 0415 001 007 0.14 0.02 Ag 0.0 16 00
Zr 067 067 067 Sn 0.3
Ag 003 003 003 083 163 003 Gd 0.5
Sn 027 027 027 Tl 0.4
Gd 049 049 0.49 Pb 0.3
Tl 0.43 043 043 MS 36 28 48 39 54 105 5.0

Pb 0.26 0.26 0.26
MS 3.72 4.81 2.85 6.27 10.55 3.80

4.7ZAV R
4.1 Rozpustné slozka

Pr m rné koncentrace sledovanych latek byljaém namrazovych udalosti na ObseniadttileSovka
vySSi nez koncentrace zjigg€ ve vzorcich vody z mlh. Ne to byt dsledkem rzné délky trvani
.mlZznych“ a namrazovych epizod a také rozdilnychp tyodb rnych zaizeni (aktivni a pasivni)
v p ipad, Ze vzorky namrazy obsahuji prachowéstice. Také depozice ledu a ,zatm&ni“ vzork
mohou byt vyznamné faktory.

Maximalni koncentrace sledovanych latek v mizemraze byly zaznamenanyig enosu vzduchu
z jizniho sektoru (S). Zasadni roli zde hraje &teni ze zdroj ve stednich echach (Praha, Kladno,
Beroun) a v zapadnichechéch (Plze).

Vzorky odebrané pro tentoipp vek vykazuji v porovnani s ive publikovanymi vysledky (FiSak a
kol., 2002) vyrazn niz8i hodnoty koncentraci sledovanych latekmpenosu vzduchu ze severniho
sektoru (N). Prouchi vzduchu ze severniho sektoru zahrnugnps polutant z pohraniniho regionu
Polska, ktery je soasti regionu nazyvaného ,black triangle”.



4.2 Nerozpustnd slozka

Nerozpustné komponenty zji&@ ve vzorcich vody z mlhy a ndmrazy zahrnugidevsim prvky, které
jsou obsazeny ve fonolitu, ktery je dominantni oo na MileSovce. Ve vzorcich byly déale
zaznamenany stopové koncentrackterych kov. V t8i pr m rna velikost astic byla namena ve
vzorcich vody z mlhy. Nkteré prvky (Ca, Cl, C, Cu, Ag) se vyskytly vet&im mnoZstvi ve vzorcich
vody z mlhy a dalSi prvky (napFe, Al, Si, Ti) pevaZuji ve vzorcich ndmrazy.

V tSina stopovych prvk obsazend ve vzorcich vody z mlhy byla transportavaa MileSovku
z jizniho sektoru (S). Vzorky namrazy obsahuji st@pprvky z jizniho (S) a vychodniho (E) sektoru.

5. POD KOVANI

Vysledky popsané v tomto igp vku byly ziskany v ramci spoluprace AVR a BAS. Tato
prace vznikla také za podpory GA AV (projekt A30823a AV R (projekt 1QS200420562).
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VLIV KLIMATICKYCH PODMINEK NA KONCENTRACE PEVNYCH ASTIC

R. LI BINSKY', V. ADAMEC', J. HUZLIK', M. SCHWARZOVA'
Centrum dopravniho vyzkumu, v. v. i., Brnogska republika
Keywords: pevnéastice, ovzdusi, teplota
UvoD

Problematika pevnychéstic (PM) v souasné dob nabyva na aktualnosti a to nejen skbdku
zvySujicich se koncentraci v ovzduSi, ale zejmémmo3kozovani lidského zdravi (respimé a
kardiovaskularni choroby). Podle nejn{#i studie EU (Watkiss a kol., 2005) zesto v roce 2000 na
néasledky znest ni ovzdusi PM 347 900 Evropam byl ur en statisticky pedpoklad zkraceni délky
Zivota 0 8 msic . Posledni studie dokonce poukazuji i na mozZnykveadkoviny plic (Krzyzanowsky

a kol., 2005). Zatz ovzdusi PM vSak podle kterych studii (Charron, Harrison, 2006) neni kansti

po cely rok a v této souvislosti je diskutovan z&ra vliv teploty na koncentrace PM. Proto bylo v
letech 2005 az 2006 provedeno monitorovani kvaliydusi v intencich NV 350/2002 Sh. ve zh
pozd jSich pedpis, s cilem objasnit dlouhodoj§i vyvojové trendy obsaha slozeni PMs na
vybranych modelovych lokalitach.

METODY

Pro odbry vzork ovzdusi byly vybrany lokality nsta Brna s vysokou intenzitou dopravy @mou
morfologii okolniho prosedi. Lokalita Arboretum, dstavujici Siroce otesné prosedi
s mnozstvim zelen se nachazi v bezprostini blizkosti I. silniniho okruhu u kzZovatky ulic
Drobného, Lesnické, Provaznikové @y generala Piky. Lokalita Kotlgka se rovre nachazi v tsné
blizkosti I. silni niho okruhu msta Brna, ale narozdil od guleSlé lokality je obklopena obytnou
zastavbou a ma charakter tzv. niho kaonu. Odbry vzork ovzduSi byly provady s vyuZzitim
stedn objemovych vzorkova typu LECKEL MVS6 (Sven Leckel Ingenierbiro, tdecko) a jejich
etnost a trvani byly voleny tak, aby charakterizpveo ni pr m rné obsahy PM v ovzdusi.
Koncentrace byly zji®ovany gravimetricky z kazdého exponovaného filtauvahach Mettler-Toledo
MX5/A (Mettler-Toledo GmbH, Svycarsko). V @ hu m eni byly sledovany roviz vybrané
meteorologické charakteristiky. Zakladni statistiaharakteristiky zpracovavanych soubdat byly
ur eny prostednictvim vyuzitim komeniho SW QC.Expert 3.0 (TriloByte,eska republika) a Open
Source SW R (The R Foundation for Statistical Catimgr URL http://www.R-project.org).

VYSLEDKY

Vysledky m eni prokazuji vyznamnou negativni korelacimprrnych tydennich koncentraci BMa
teploty (obr. 1) se statisticky vyznamnym Kkorelenm koeficientem (-0,62). To je zpobeno
pravd podobn ztratou tkavych komponent PM (amonné soli) v letnichsiaich, které se za nizSich
teplot nerozkladaji a mohou byt zachyceny na @iliceDalSi pi inou m Ze byt vertikalni stabilita
atmosféry, kdy v dsledku lepSi ventilace v teplejSim obdobi (konvgkgsou astice lépe
rozptylovany, zatimco v chladi$ich msicich (inverze) je ventilace omezena a dochazi tak
k akumulaci PM ve spodnich vrstvach atmosféry, iZatlista svého vzniku. V zinse na gtomnosti
astic mohou také vyrazrpodilet lokalni topenist Vzajemnéa korelace pevnyclastic frakce P
na lokalithch vykazuje statisticky vyznamny korela koeficient (0,967), coz indikuje podobné
chovani astic tedy i spoleny p vod astic, kterym je pravghodobn doprava. Dale byly zjisShy
statisticky vyznamné korelace mezi PM NO, (korela ni koeficient pro Arboretum 0,73 resp. 0,67
pro Kotlaskou) a PMs - NO, (Arboretum 0,532 a Kotl&ka 0,639). Pomin t sné korelace mohou
podporovat vyuZzivani koncentraci Nfako indikatoru zndst ni ovzdusi PM. Korelace mezi BMa
NO, je vS8ak mént sna nez v gpad NO,. Pravdpodobnou @ inou je vtSi zavislost N@ na
aktudlnich fyzikalnich podminkach atmosféryegevsim teplota intenzit slune niho svitu.
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Obr. 1. Zavislost tydennich pm rnych koncentraci P4 na teplot
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Rovn Z byla hodnocena zavislost koncentrace, P relativni vihkosti vzduchu a snu v tru. Smr
v tru byl vyjaden jako etnost namenych vyznamnych sm pro jednotlivé dny. R souhrnném
hodnoceni kampani se vliv sm v tru ani vihkosti neprojevuje, aleiprypo tech pro jednotlivé dny
naznauiji statisticky vyznamnou korelaci mezi Rh smry v tru.

ZAV RY

Z vySe uvedeného je dab patrny vliv sezénnich zm, zejména teploty a stability atmosféry na
koncentrace PWk. Ziskané vysledky podporuji zay publikované v nkterych zahraninich studiich
(Duan a kol., 2006, Charron, Harrison, 2006; Gerleol., 2006), konkrétnzavislost koncentraci
PM na teplot pozorované pm enich v Londyn, v Pekingu a v Egypt i kdyZ zde nelze srovnavat
absolutni hodnoty. M¢eme také potvrdit tvrzeni, Ze zi& ni m Ze pochézet i z jinych vzdalggich
zdroj nez z dopravy.

POD KOVANI
Tato prace vznikla za podpory MD v ramci VZ4499457501 a projektu VaV 1F54H/098/520.
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PARALEL SAMPLING OF DRY AND WET AMBIENT AEROSOL
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INTRODUCTION

Atmospheric aerosols in our conditions contain tyostifates, nitrates and carbonaceous species.
Many of the inorganic salts are hygroscopic, andigdas formed of them tend to grow in humid air.
Accordingly, the hygroscopicity strongly influengearticle deposition behavior (Seinfeld and Pandis,
1996). The hygroscopic behavior is mostly studisthg the HTDMA technique. However, this
technique does not provide the information aboutiggas’ chemical composition that is responsible
for hygroscopic behavior. Consequently, we decittedtudy both hygroscopic behavior and size
resolved chemical composition of an aerosol astrae time. In order to do that, we sampled using a
two newly designed 7-stage modified Berner impac{®&LPI) connected in parallel, each provided
with a backup filter. A diffusion drier was usedstigam the first BLPI to obtain the aerosol sample
under dry conditions; analogically, a humidifierstigam the BLPI in the second branch provided wet
particles sampling. This configuration allowed osget the mass size distribution of dry and wet
ambient aerosol simultaneously.

METHODS

The air flow through the 7-stage modified impad$o26,3 I/min, regulated by a critical orifice 2rin

in diameter. Basic parameters of the modified inaare shown in Table 1. The device was
constructed to retain wet aerosol, hence its preshop is smaller comparing with a regular 10-stag
Berner low pressure impactor (Berner and LurzeB80)9A backup filter (Zefluor, Pall, USA), placed
downstream the last impactor stage, was used tectdhe smallest particles. Stokes numbers
corresponding to £ were taken from calibration of the BLPI impactbliliamo et al., 1999).

Table 1: Technical properties of 7-stage modiB&dP| impactor + backup filter.

7-stage modified Berner impactor + backup filter
Stage 7 6 5 4 3 2 1 Filte
Nozzle diameter (mm) 5,200 2,210 1,170 0,695 0,284,288 0,340 n/a
Number of nozzles 6 20 33 47 262 127 65 nfa
Pressure upon stage (kP4 101,320 101,250 101,100,910 99,975 99,041 95,511 80,4p8
Stkso 0,190 0,195 0,195 0,190 0,203 0,214 0,235 nfa
Dso (M) 6,770 3,420 1,650 0,838 0,580 0,342 0,291 D

An annular diffusion drier was constructed to adilldry aerosol particles. The ambient atmospheric
aerosol is separated from silica gel particles ltamnstainless steel mesh. Relative humidity was
approximately 16 % at the output of the drier. Aach experiment the silica gel filling had to be
regenerated by hot air flowing through at tempeetbout 200 °C. In order to humidify the outdoor
aerosol, temperature of sampled air was contraligdg parallel tube heat exchanger and copper
spiral wrapped around the impactor. Temperatutbefiquid circulating inside the exchanger and the
spiral was controlled using the cryostat; its febowas provided by a relative humidity sensor
located downstream the backup filter. The outplattivee humidity was kept at about 85 %. The main
experiment consisted of parallel sampling of ambasrosol, Figure 1. Sampling site was located at
the northwest suburbs of Prague in the campusefrthtitute of Chemical Process Fundamentals,
285 m ASL, on the roof of one of the Institute’sitmgs. In the spring 2007 three 24 hours sampling
experiments were performed 229" of March and 4 of April). Greased and plain Tedlar foils were
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used for the impactors. Greased foils were spraddselution of Apiezon L. Samples were analyzed
by gravimetry and ion chromatography.

ARRIN ARRIN

SILICA GEL

SILICA GEL

IMPACTOR IMPACTOR

CO-critical orifice FILTER

FILTER

1a) Inner configuration of| 1b) Experimental apparatus for dry | 1c) Experimental apparatus for wet
silica gel filled drier. aerosol sampling. aerosol sampling.

Figure 1: Apparatuses used for wet and dry aemmoblings with inner configuration of drier used to
get dry particles.
RESULTS

Three parallel samplings to collect wet and dryosel were done. The mass size distributions of
samples collected upon different relative humiditiwere obtained. The largest shift of mass
distribution was observed on the®2df March, 2007. The mass size distribution of finet aerosol
shows remarkably that the accumulation mode ig Byitb the condensation and the droplet modes.
Condensation mode particles were collected mainlthe last two stages and the backup filter. Their
mass seems to be smaller in comparison to dry @lepasticles. Also the results obtained from ion
chromatography confirm the shift of the part of #seumulation mode. We calculated the growth of
dry aerosol caused by water uptake. For this perpody presence of hygroscopic ions as’SOIO;

and NH," was taken into account assuming equal composifiprirticles collected on each stage.

CONCLUSIONS

A new 7-stage modified Berner impactor with lowgmere drop and a filter placed downstream the
bottom stage of the impactor was designed. A difugdrier to collect dry particles and a heat
exchanger to humidify the aerosol were built totdretharacterize the ambient aerosol. Parallel
samplings at 16% and 85% RH were carried out duhiegpring 2007, that represents heating period.
The samples analyzed by ion chromatography andngeary showed an obvious shift of the part of
accumulation mode to larger particle diameterssapération of the droplet mode.
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MICROENVIRONMENTS
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INTRODUCTION

A number of papers have examined particulate pofiut transport microenvironments, including the
underground (Johansson and Johansson, 2003; Pé&tifalr, 1999; Sitzmann et al., 1999; Branis,
2006). However, none of the studies have so fadttb assess human exposure to aerosol — an
important pollutant — in various underground spateshe present study a portable continuous fast-
response sampling photometer was selected allothimgneasurement of immediate relative changes
in aerosol concentrations of various microenvironteeduring one trip. Similar technique was
successfully used for the assessment of persopabkare to particulate air pollution in other modés
public transport (Chan et al., 2002; Gulliver arrigBs, 2003).

The aim of this study was to assess and compat&wate matter (Ply) concentrations recorded
indoors, on streets, in underground spaces andeingiderground trains and estimate the quantitative
relationships between different urban microenvirents.

METHODS

The measurements were carried out during a fixederof the second author from a student’s
dormitory to school and vice versa. The trip wasations long and was performed between suburban
and centrally located Metro stations (Chodov aRd Pavlova) in Prague, Czech capital. So far over
70 journeys have been performed covering all seastays of the week, and times of the day.

One journey included seven types of microenvironsigil) indoor dormitory, (2) outdoor pedestrian
suburban environment, (3) underground spaces busti escalators, corridors, and underground
platform) of the suburban site, (4) inside Metrairty (5) underground spaces (platforms, corridors,
escalators and vestibule) of the central stati6p,o(tdoor street with dense traffic and (7) indoor
school spaces (lecturing rooms). The journey wasechout.

A portable real-time photometric aerosol monitorsEluak™' model 8520 was used to measure the
PM; mass concentration. The monitor together withchaeggeable battery was placed in a custom-
made backpack and carried by the commuting pefSanall measurements the logging interval was
set to 1 minute and the time constant to 10 secdndsrder to exactly match each data point to the
appropriate type of microenvironment, the experitaeperson carried a pre-printed time activity
diary so the movement could be recorded minute ioyita in a written protocol. Zero and air flow of
the instrument were checked and adjusted if neadedrding to the manufacturer's manual before
each journey.

RESULTS

The highest average RMoncentration was found on the urban outdoor enwent (85my.m?),

followed by suburban station (88).m?), urban Metro platforms (68g.m?), Metro trains and indoor
school environment (58g.m°). Lowest concentrations were found in both subumavironments in
the students’ dormitory (4@).m°) and the suburban outdoor environment if§3n°) respectively

(fig. 1).
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Fig. 1.: Average concentration of PM ; in microenvironments sampled
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Analysis of seasonal (winter/summer) differencesvben whole-trip averages showed that the winter
values were significantly higher than the summeesoffig. 2). Higher winter and lower summer
concentrations of particles were recorded by Fueriya. (2001) in Tokyo subway stations.

Fig. 2: PM; (mg.m®) in winter and in summer
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From the whole set of tests about a half was pedadrin the morning and half in the afternoon. The
(whole trip average) concentrations of particlegewveonsistently higher during the morning than
during the afternoon trips. However, the differem@es not statistically significant (fig. 3)
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Fig. 3: PM; (mg.m®) during the day
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The strongest correlation, almost reaching unitgs iound between the urban underground spaces
and Metro trains. High correlation (over 0.9) wdsoafound between Metro trains and suburban
outdoor, suburban indoor and suburban outdoor atdden suburban indoor and Metro trains. The
interpretation of these results will need furthealstsis and measurements (Table 1).

Table 1: Correlation coefficients between all m@amvironments sampled
ID SO SS MT  US uo

SO 0.910

SS  0.444 0.457

MT 0.904 0.909 0.431

US 0.896 0.905 0.407 0.971

UO 0.453 0.430 0.182 0.457 0.461

IS 0.592 0.550 0.242 0.594 0.604 0.271
ID (indoor dormitory), SO (suburban outdoor), S8b{srban station), MT (Metro trains), US (urban
station), UO (urban outdoor), IS (indoor school).

As was mentioned in several studies the bias ofDak is linearly proportional to reference methods
and the readings of the instrument can be recaémilaccording to a linear regression equation or
even by a simple ratio between the reference amghlbtometer readings (Jenkins et al., 2004). Usual
overestimation reach values between 2 and 3 aganedtin almost all studies using the same type of
photometer (Chan et al., 2002; Chang et al., 208dkins et al., 2004; Lehocky and Williams, 1996;
Moosmuliller et al., 2001; Morawska et al., 2003; Rahnandran et al., 2003; Wu et al., 2002; Yanoski
et al., 2002). This fact should be taken into aotdn studies which will try to recalculate DustKra
(or possibly other photometer) data into real messcentrations without performing collocated
comparison with national reference methods. Orb#sgs of this fact it can be guessed that our “real
mass concentration levels were approximately Haliase directly obtained from the photometer.

CONCLUSIONS
Despite the fact that the project has not beesHad yet and will continue also during the nextryea
our results are not fully in accord with other papeéealing with aerosol concentrations in the

underground spaces and trains. Most of the autirgrge that higher concentrations of fine aerossl ar
related to activity of sources specific to the ugdeund technologies, such as friction between \ghee
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and rail, wear of brakes, vaporization of metals tiu sparking and movement of people (Furuya et
al., 2001; Johansson and Johansson, 2003; Chilraid 2004). However, our data indicate that tcaff
particles may bring a significant portion of poibst to the underground system as well (Branis, 2006
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VELIKOSTNI DISTRIBUCE HMOTNOSTI AEROSOLU A JEHO ZDR OJE V OVZDUSI
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UvoD

Epidemiologické studieasovych sérii dat ukazuji, Ze jednim z nejzav@gich polutant, jemuz jsou
lidé vystaveni, je aerosol. Pozitivni asociace nwyakytem plicniho karcinomu, zvySené morbidity i
mortality a aspirabilnimi frakcemi atmosférickyclerasol byly zjist ny v ad studii z velkych
americkych a evropskych st (Pope a Dockery, 2006). ZvySenou pozornosuj dnes badatelé a
hygienici oblasti kvality ovzduSi ve vnitim prostedi. V centru zdmu jsou zejména mistnosti, kde
travi lidé pevaznou ast asu. Mezi takové prosdi se adi i Skoly. Budovy vzdavacich zazeni
jsou prostedim, kde travi jejich navatnici asto vice neztvrtinu nebo dokonce etinu dne. Navic
v tomto pipad jde o populaci (di a mladez) v mnoha ohledechdd Skodlivin citlivou. MnoZzstvi
ve svt dosud publikované decké literatury dezitost této problematiky jen podtrhuje (Branisakt
2005; Fox et al., 2005; Smedje et al., 1997gs®ze v eské republice existuje legislativni ramec,
podle nhoz jsou ve Skolnich ziZzenich stanoveny uté limity i metody monitoringu (vyhlaSka
6/2003 Sb), komplexni studie, které by charakteahp souasnou situaci, fppadn trendy ve vyvoji
kvality ovzdusi ve vninich prostorach Skol, nejsou autortohoto lanku z eské republiky znamy.

METODIKA

M eni koncentrace bylo provamb osobnim kaskaddovym impaktorem PCIS (Personatddas
Impactor Sampler) (Misra et al., 2002). AerosoV je ti stupnich (<0.25, 0.25-0.5, 0.5-1.0, 1.0-2.5 a
2.5-10mm) zachytavan na teflonové filtry o pn ru 25mm (4 impakni stupn) a 37mm (,backup” -
stupe) pi pr toku 9 I/min. Suma hmotnosti aerosolu zachycen&hedech stupnich impaktoruip
celodenni expozici poskytuje 24-hodinovou koncemitRMy,. Filtry byly po expozici zpracovany
gravimetricky na vahach Mettler Toledo MX5. Eleldiaticky naboj byl odstravan
vysokonap ovym ramem. Jeden ziptroj byl umistn na dvoe zékladni Skoly ,Brana jazyk
Mikulandskéa 134/5 Praha 1, naeste pistavku ve vySce asi 3,5m nad okolnim terénem, ydruh
vtlocvi n o rozmrech 16,6 x 7,2 x 4,9m. Filtry byly vymovany okolo 8. hodiny ranni. Mezi
listopadem 2005 a srpnem 2006 pialb 8 kampani o délce 7 - 10 dnilpizn tak, aby vzdy jedna
kampa prob hla v jednom msici (30.11.-6.12. 05; 17.1.-26.1. 06; 17.2.-2408; 14.3.-23.3. 06;
19.4.-27.4. 06; 23.5.-31.5. 06; 20.6.-28.6 06; 22®8B8. 06) a pokryla dny v tydnu i dny vikendu.
Celkem bylo provedeno 70 24-hodinovych emi. Hodnoty 24-hodinovych koncentraci PCIS byly
porovnany s odpovidajicimi hodnotami PMe sit AIM - Mlyna ka (AMLYA, . 775) vyuZivajici
radiometrii p-atenuace). Navazky PCIS z jednotlivych stugbez stupn A - 2.5-10m) d lené
dennim prtokem byly seteny a tak byla ziskana kumulativni hodnota koneeet PMs B hem
kampani byly v tlocvi n zaznamenavany také g hodin tlesné vychovy a ostatnich sportovnich
aktivit i poty cvi enc pitomnych vtlocvi n . Pro zjistni vlivu vnit nich zdroj byl také cely
soubor rozdlen na dny v tydnu a dny vikendu (kdy nebyl tvi n nikdo pitomen).

VYSLEDKY A DISKUSE

Pr m rn& koncentrace aerosolu PMv p ipad PCIS kumulativni koncentrace — stup®,C,D a P)
b hem celého obdobi meni dosahovala nejvyssich hodnot na dvékoly (30,08y.m°), nejnizsi
byla vtlocvi n (24,03rg.m?. Na stanici AIM Mlyndka byla 25,4%g.m° V jednotlivych

kampanich se celkové hodnoty prr PM,s znan liSily, zejména pro rznost klimatickych
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podminek v nichZz byly vzorky odebirany (Obr. 1).jW&Si koncentrace se objevily v zimnich
m sicich, kdy jsou rozptylové podminky horsi, zatim&si koncentrace byly zaznamenany v obdobi
letnim. Koncentrace aerosolu se v ziavySovaly s klesajici, zatimco v lése vzr stajici teplotou.
Vyssi relativni vihkost ovzduSi souvisela spiSéZSimi koncentracemi aerosolu ve vSech obdobich.
Srovnani jednotlivych pronmnych ukazalo, Ze mezi stanici AIM a kumulativni dinostni
koncentraci PMsm ené PCIS na dve Skoly dosahl korelai koeficient hodnoty 0,95, mezi dvorem
Skoly a tlocvi nou 0,93 a mezi tocvi nou a stanici AIM 0,91. Vysoké koreld koeficienty mezi
jednotlivymi typy prostedi naznauji jeden spoleny dominantni zdroj. Lze pdpokladat, Ze timto
zdrojem jsou automobilové emise, které v centralololastech st vyznamn p evladaji nad jinymi
zdroji. Porovnani nami mené koncentrace P)M kaskddovym impaktorem a hodnot AIM z&rove
doklada velmi dobrou shodu obou uzitych metod. (O Pomr mezi koncentracemi P
ziskanymi PCIS a AIM i sminice regresni pmky se blizi jedné, coz také doklada, ze atetody
jsou pomrn dobe srovnatelné. Hodnota pom AIM/PCIS ziskana z celého obdobi (70 enych
dni) byla 0,84 (+ 0,23). Hodnoty AIM jsou tedyitpizn o 15% niZ8i nez hodnoty PCIS. Tento rozdil
m Ze byt zpsoben nap systematickou chybou impaktoru, nicmérzhledem ke vzdalenosti obou
odb rovych mist mze také vyjadvat realné rozdily mezi oma lokalitami. M ici misto v
Mikulandské ulici je umisno v centralnjSi (tedy patrn vice exponované)asti Prahy. Korelai
analyza jednotlivych frakci kaskadovych impaktanezi sebou a s frakci BMz monitoru AIM
ukazuje, Ze sousedni stupmpaktoru spolu pomin dobe koreluji. Nejtsn jSi vztahy byly zjiStny
mezi PM s z monitoru AIM a jemnjSimi frakcemi PCIS pod Pla to jak pro vnjsi, tak pro vnitni
prostedi (Tab. 1)

Tabulka 1: Korelani koeficienty mezi jednotlivymi stupni impaktoruPdvl, 5 z monitoru AIM.
Nahoe - vn j§i prostedi, dole - vniini prostedi. (A,B,C,D-stupnimpaktoru. P-backup filtr).

vn
stupe A B C D P
impaktoru 2.5-10m 1.0-2.5m 0.5-1.0im 0.25-0.5rm <0.25mm
B 0.698
C 0.204 0.459
D 0.165 0.421 0.747
P 0.239 0.312 0.243 0.498
PM, s AIM 0.151 0.410 0.684 0.848 0.770
uvnit
stupe A B C D P
impaktoru  2.5-10vm 1.0-2.5m 0.5-1.0qm 0.25-0.%"m <0.25mm
B 0.693
C 0.590 0.640
D 0.460 0.424 0.696
P 0.330 0.197 0.218 0.530
PM, s AIM 0.462 0.350 0.528 0.838 0.790

Tyto vysledky velmi doke dokladaji vSeobecrznamy (i kdyZz u nas velmi izlka dolozeny) pvod

v tSiny m stského aerosolu, ktery je mn standardnimi metodami v siti AIM. Jedna setap
nejv t8i pravdpodobnosti o aerosol ze spalovacich pro@gomobilovych motor, jehoz primarni
astice jsou o velikosti okolo 60-80nm. Vysledkyégkdnoznan ukazuji, Ze do vnihich prostor

pronikaji zvenku nejlépe prayemné astice pod Irm, u nichZ je pedpokladan vyznamny pmik do

hlubSich oblasti plic (Hinds, 1999; Schulz et aDP0). Schopnostastic o rzné velikosti pronikat
z vn jSiho prostedi dovnit je moZno demonstrovat na hodnotach parrkoncentraci zjiShych na
odpovidajicich stupnich impaktorexponovanych simultdnnvenku a uvnit Za nepitomnosti
vhit nich zdroj je pomr koncentraci (vnini/vn j8i) nizS§i nez 1, v @pad innosti zdroje uvnit

p esahuje pont hodnotu {Tab. 2.).
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Tabulka 2: Median porm  koncentraci aerosolu zachyceného na odpovidajstigimich impaktor
simultdnn exponovanych ve vnitim a vnjSim prostedi.

Stupe impaktoru A B C D P
2.5-10m | 1.0-2.5m | 0.5-1.0m | 0.25-0.5m | <0.25m
uvnit /vn (cely soubor) 1,31 0,95 0,72 0,70 0,95
uvnit /vn (prac. dny) 2,02 1,10 0,80 0,74 0,97
uvnit /vn (vikendy) 0,32 0,73 0,67 0,67 0,88

Je znamo, Ze ultrajemné (<100nm) a hrubé iri)0 astice pronikaji pes Strbiny oken minimaln,
astice akumulaniho modu (0,1 —rim) pom rn snadno (Long et al., 2001). Vysledky nasehoemi
odpovidaji tmto poznatkm. JelikoZz nelze mdpokladat uvnit t locvi ny ani vjejim blizkém
vnit nim okoli Zadny vyznamny zdroj jemnychstic, ukazuji hodnoty porru <1 intenzitu prniku
astic z vnjSku dovnit. Naproti tomu hodnoty pormu >1 u vySSich pater impaktoru lze vy8i
p itomnosti zdroje hrubychastic ve vnitnim prostedi. Rozdily v hodnotach pom u jednotlivych
soubor naznauji, ze o vikendu, kdy nebyl vibcvi n nikdo pitomen a okna byla zasna,
pronikalo do vnitniho prostedi jen velmi malo hrubychastic (stupe A), ale pomrn mnoho (asi
88%) jemnych (<0.28m). B hem dni v tydnu byl v tocvi n nejen pitomen zdroj hrubého aerosolu
(pomr u stup A i B byl >1), ale zarove patrn nasledkem wrani okny pi cvi eni, pronikalo
dovnit i vice jemnych astic zveni (pom r u stupn P se bliZi jedné). Udaje z jednotlivych stup
kaskadového impaktoru ukazuji, Ze né§v obsah celkové hmotnosti speé v jemnych frakcich do
0,5m$m. (Obr. 3). Hmotnostnvyznamna je i hruba frakce (2.5#@) zachycena na nejvySSim stupni
impaktoru. Vysoky obsah hrubého aerosolu viPRNaznauje, Ze i resuspenzeigpiva k celkové
hmotnosti aerosolu v retském prosedi vyznamnou nrou. VySSi vnitni koncentrace ve velikostni
skupin 2.5-10m a do jisté miry také 1.0-2vén dokladaji, Ze na rozdil od jemnychstic, jejichz
zdroj ve vnitnim prostedi chybi a evidentntedy pronikaji z vnjsiho prostedi, hrubé astice maji
v tSinou svj zdroj uvnit (Obr. 3 a Obr 4). Rdpokladali jsme, Ze timto zdrojem bude resuspanze
primarni tvorba astic mechanickym otem (Gdery mi o zdi a obloZeni, pohyb redi a pohyb
osob). Tedy im vySSi poet dti bude v tlocvi n p itomen, tim vy3Si bude i koncentrace hrubého
aerosolu. Korelani analyza pedpoklad potvrdila (Tab. 3). Nefin jSi vztah mezi ukazatelem
,0sobohodiny” (poet osob za jednotkuasu) a aerosolem byl nalezen pro hrufgtice zachycené na
nejvySSim stupni impaktoru. To, Ze je zdroj hrubyéktic (na rozdil od jemisich) uvnit, ukazuje i
velmi nizky korelani koeficient mezi hmotnostnimi koncentracemi u Sigh pater impaktoru
(zanedbatelny vliv pmiku zveni) oproti velmi dobré korelaci mezi patry zachytdsiajemn jSi
frakce (vyznamny vliv pmiku). V pipad, Ze je datovy soubor roZén na pracovni dny a dny o
vikendu, nezmmi se tém v bec korelani koeficienty mezi jemnymi frakcemi aerosolu, afgazn
se zmni u hrubé frakce (2.5-08n). B hem dn v tydnu je u hrubychastic korelace nizka (zdroje
aerosolu uvnita vn se chovaji rzn), zatimco v dob nepitomnosti lidi vtlocvi n je korelace
vys$8i, nebo vnit ni zdroj neni gtomen a vyznamiji se tedy projevi pmik t chto astic zvenku.

Tabulka 3: Korelani koeficienty mezi jednotlivymi stupni impaktory,@sobohodinami“ (OH) ve
vnit nim prostoru tlocvi ny a mezi stejnymi stupni impaktoru uvnét venku.

Stupe impaktoru A B C D P
2.5-10m | 1.0-2.5m | 0.5-1.0m | 0.25-0.%m | <0.251m
OH/uvnit 0,749 0,480 0,423 0,419 0.222
uvnit /vn (cely soubor) 0,356 0,664 0,707 0,776 0,888
uvnit /vn (prac. dny) 0,212 0,623 0,771 0,787 0,898
uvnit /vn (vikendy) 0,553 0,582 0,778 0,736 0,854

Vysledky naSeho vyzkumu ukazuji, Ze vnitprostory budov jsou zatizeny srovnateirysokymi
koncentracemi aerosolu jako presti venkovni. V dpad Skol je toto zjistni nepili§ povzbuzuijici.
Hodiny t locviku jsou navic mnohem rizikoj&i, nez bZzna vyuka, ktera probihaipmalé fyzické
aktivit Zak . V ovzdusi tlocvi ny jsou totiz pi fyzické aktivit p itomny jak jemné astice pvodem

zvenku (vtrani okny a prnik St rbinami), tak i hrubé astice pvodem zevnit ZvySena plicni

ventilace a mnohonasobavySeny objem vdechovaného vzduchu se iZngjicimi p im semi m ze
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znamenat i @s relativn kratkou dobu stravenou vocvi n ur ité zdravotni riziko. Jemny aerosol
p vodem z dopravy ma prokazané karcinogenni a geittoxlastnosti a hruby aerosol je znamym
zdrojem alergennich a infekich sloZek (Fox et al., 2005; Smedje et al., 1997)

Obr. 1 Teplota, vihkosta PM ;5 po kampanich Obr. 2 PMs nam enych PCIS a AIM ( ng.m®)
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Projekt byl z asti podpcen ze zanru MSM 0021620864D kujeme editelstvi a zanstnancm
Skoly ,Brana jazyk“ v Praze 1 za podporuHMU za poskytnuti Udajz databaze AIM.
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INTRODUCTION

Phase transition process from supersaturated methese starts by formation of nuclei of a new
phase. At given conditions (temperature, superagdur, etc.) some critical size of nuclei (numbér o
molecules, or atoms, forming the cluster) can kerdened. Undercritical clusters have tendency to
shrink and overcritical to growth. Supercriticaligters are called the nuclei of a new phase. #itati
size the energy of formation of nuclei has maximanu this energy is called energy barrier of
nucleation.

Nucleation rate, i. e. the number of supercritimatlei forming in unit volume per unit time, is eft
measured in a chamber, where sufficiently largenéat droplets fall down due to gravitation. These
droplets are re-evaporated on the hot bottom ofctrember and thus after some time stationary
regime occurs. In such a closed system the statiargime can be reached due to special boundary
conditions (re-evaporation of droplets). This dit is probably far from formation of droplets in
real systems, when depletion as a consequenceagkephansition process occurs and condition of
constant number of molecules has consequencesdtidd of phase transition process.

In this work we will summarize our results on mdibgl of nucleation kinetics including depletion
effect (KoziSeket al., 2004, KoziSek and Demo, 2005, Kozi&tkal., 2006, KoziSek and Demo,
2007). In difference of standard model (Abraham/4lKashchiev, 2000, Mutaftschiev, 2001) the
critical size of nuclei, nucleation barrier, sugusation, etc., as a consequence of formation of
droplets from supersaturated vapor, depends on time

MODEL

Thermodynamic and kinetic aspects of homogeneoudeation from supersaturated vapor are
connected together (KoziSek and Demo, 2005). Enefgiprmation of nuclei was computed by

standard way within capillarity approximation. Tséant kinetic probabilities of attachment

(detachment) of molecules to (from) nucleus surfaeee determined from kinetic theory of gasses
(KoziSeket al, 2004). Basic kinetic equation of Zeldovich-Frelnlype describes the time evolution

of the number density of nuclei — for details skeZ{Sek and Demo, 2005). In contrary to standard
model we have taken into account constant numbemafomers (atoms or molecules) within

considered system, when decrease of supersaturaticurs. Kinetic equations have been solved
numerically.

RESULTS AND DISCUSSION

As a model system we have chosen condensatiorhahe@t vapor at T = 260 K. We have shown
(KoziSek and Demo, 2005) that in difference froandiird model, when supersaturation of vapor is
constant, the initial size distribution of clustgulays important role. In finite system it is not
appropriate to start nucleation process from momemEhe decrease of supersaturation is too fast
even at low initial supersaturations. Small clusexist in vapor due to fluctuations. It is conesttito
choose initial size distribution of clusters eqtmlthe equilibrium one up tb/2, wherei~ denotes

~ s

critical size of nuclei (Kozisek and Demo, 2005). this case at lower supersaturations, when
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depletion of vapor is small, our model is in gamincidence with standard model and experimental
measurements.

At higher supersaturations, decrease of supersimtnranfluences the nucleation process itself. In
standard model with constant supersaturation, imersionless size distribution of nucfeF/F° (F

is the number density of nuclei affl is the equilibrium size distribution) as a functiof size,i, is
equal to 1 for small cluster sizes, at criticalesizis approximately 0.5 and then goes to zerdn wit
increasing size. It means that equilibrium sizérithigtion of nuclei is an upper limit for the nunml
nuclei. In finite system process is more complidat®ue to decrease of supersaturation, the
equilibrium size distribution decreases and thusetlisionless size distributiofyjs even higher than 1

(i. e. the number of nuclei is higher than equilibr one) — see Fig. 1.

FE?

Fig. 1. Dimensionless size distributon functit+F/F°, as a function of nucleus side,
at dimensionless times= 10, 200 and 300 for finite system (full linegdastandard
model (dashed lines) at supersaturation S=4.5 andlldashed lines for=10 coincide
and also dashed lines for200 and 300 are identical.

In Fig. 1 the dimensionless size distribution aheinsionless time = 10, 200 and 300 depends on
nucleus size. Full lines correspond to finite system and dadivexs to standard model with constant
supersaturation. At=10 finite system and standard model give the sagelts (depletion does not
play role at short times). Dashed line correspotads =200 and 300 in system with constant
supersaturation. Both curves are identical and doéshange with time (at sufficiently long tinhe
remains unchanged with time at stationary regime&pntrast to finite system.

At constant supersaturation the number densityuofen goes to its stationary value — see dashed lin
in Fig. 2, but in finite system (full lines) depket effect starts to play important role at suficily
long time. In both cases the number density of mwrs for short time is identical, so the transient
time of nucleation seems to be the same in botiscas

At low initial supersaturation (S=3) the decrea$esupersaturation is negligible and nucleation rate
goes to its stationary value for arbitrary nuclsime — see Fig. 3. This behaviour corresponds to
standard nucleation theory. Transient time of rata@ increases with nucleus size.

At high supersaturation (S=7) nucleation rate readdome maximum, which depends on nucleus size
and then it goes to zero at sufficiently long tifaeany size — see Fig. 4. It means that all nuidea
rates are negligible, no nuclei are formed andesysgoes to equilibrium. At high supersaturation
(S=7) the number density is much higher than & & strong depletion leads to increase of cfitica
size. Larger nuclei are not formed — for details @0ziSek and Demo, 2007).
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Fig. 2. The number density of nuclgi,as a function of dimensionless timefor nucleus
sizei = 50 and 100 in finite system (full lines) and at si@mmt supersaturation (dashed
lines) at supersaturation S=4.5.
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Fig. 3. Nucleation ratel, scaled by the initial stationary nucleation rdfg, ,as a function
of nucleus sizd, and dimensionless time, at supersaturation S=3 in finite system.
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CONCLUSIONS

Initial size distribution of nuclei in finite systes plays important role in nucleation process. o\ |
supersaturation our model gives the same resufttaadard model and experimental data of

S=7

Fig. 4. Nucleation ratel, scaled by the initial stationary nucleation rdtg, ,as a function
of nucleus sizd, and dimensionless time, at supersaturation S=7 in finite system.

stationary nucleation rate (depletion effect has effect). At high supersaturation decrease of
supersaturation in finite systems plays importaht and phase transformation process differs from
the system with constant supersaturation. Our misdelore general and describes well nucleation in
finite systems at low and high supersaturationsné&ird model can be used in finite systems only at
low supersaturations.
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INTRODUCTION

Suspended patrticles belong to the most dangerduggras in both outdoor and indoor environments.
As people live most of the time in buildings (homeSices, shopping centers etc.), where they are
exposed to suspended particles by breathing théeamdir, the issue of transport and deposition of
particles indoors gets more and more attentionidviatf particles in ventilated rooms is governed by
the flow field, which determines their local andnfgoral concentrations and deposition. In the paper,
transport of particles from outdoor environment degosition indoors, as affected by different types
of heating systems, is studied using ComputatiBhatl Dynamics.

PROBLEM DESCRIPTION AND FLOW CONFIGURATION
As a model room, the living room of an experimertalise built in the campus of the Faculty of

Mechanical Engineering was used. Its 3D view idignre 1 where #2 shows window inlet and #4
heating radiators, #7 and #8 are slots below tleesdehere the air was extracted from the room.

1 ,french” windows, 2 ventilation inlet,
3 window, 4 radiators, 5 furniture,
6 interior door, 7 and 8 ventilation extracts

Fig.1 3D view of the model room

The air enters the room from outside through intétthe hybrid ventilation system integrated in the
upper part of the window frame. The basic scenasgumes two different outdoor temperatures and
four indoor temperatures. Ceiling and floor heatsygtems and a typical heating system with a
radiator located underneath the window are simdldtetotal 12 variants were modeled, combining
external and internal temperatures. Three sizesetasf particles were assumed, namely PM10, PM2.5
and PM1 with appropriate concentrations 8.7 X, 0175 x 1§ and 1.088 x 10 g/nT, respectively.
Heating loads of all heating systems (radiatomsorfland ceiling) were adjusted according to the
required indoor temperature which was monitoretha position where the thermostat is located in
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the actual room. To adjust the required heatingdp#éhermal resistances of all internal and externa
walls including ceiling and floor, and heat loss@she ambient environment were taken into account.
Radiative heat transfer between internal surfacas also solved using the discrete ordinate method
with 256 patches defined on the surfaces.

To calculate deposition of particles, an in-housmlel was developed that assumes zero velocity for
particles reaching wall cells. After particles kettlown, they are removed numerically from the
domain to avoid resuspension. For the depositiOh,|8cal regions were defined on all surfaces & th
room so that each region has approximately 0.8xr6. As a model of turbulence, standard model k-

was employed. A commercial CFD code StarCD wad.use

RESULTS AND DISCUSSION
Velocity, temperature and void fraction fields weedculated and analyzed in 5 different plane$iéen t

room. Qualitative picture of particles transportl @neir spatial distribution is seen in Fig. 2 floree
different types of heating.

Fig. 2 Particles spatial distribution for radiatfoor and ceiling heating (from left to right)

Deposition of particles was analyzed on
individual surface regions both as relative || w-
percentage of the total amount released intq| **

0%

the domain and also as a surface flux in| .

g/n?. An example is given in fig. 3 0%
corresponding to floor heating with outdoor |
temperatur8,6 °C and indoor 20 °C. e ]
vl |y | [y [N I 5
CONCLUSIONS podlsha | strop wnitorng [vonkajSia |wnitorng [vonkajSie okno | racidtor |nébytok | outiet

stena stena | dvere | dvere

m1um |1369% | 263% | 407% [1766% | 1,68% |3363% | 000% | 377% [1240% [1022%
m25um | 14,768% | 2,08% | 367% [1796% | 149% |3313% | 030% | 3,57% [11,21% [1181%

There is a significant difference between || lwowm [zam [osm [25 [1ae a5 [men oo | 20% [0 | a5
the deposition of PM1 and PM2.5 on one
side and PM10 on the other side. PM10 Fig. 3 Relative deposition for floor heating
deposits much more on the floor and

much less on the ceiling, which certainly resultenf the gravitational settling. On other
surfaces the deposition is comparable for all PM’s.
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INTRODUCTION

A numerical model of aerosol transport in humamways is presented that contains 6 bifurcations and
several thousands terminations. The model was mtjgrom a CT scan of a living person and
contains oral/nasal cavity, and tracheo-bronchéd.tTwo breathing activities were modelled, namely
resting conditions and heavy activity (maximum ei@) with appropriate tidal volumes, minute
ventilation and breathing frequency. The inspimraéxpiration cycle was modeled following the
sinusoidal function. Euler-Lagrange approach waslus model aerosol transport and deposition in
the airways. The total concentration of aerosol assimed 5@y/m® divided into three classes PM10,
PM5 a PM 1 with appropriate fractions. Computationadeling was performed using CFD approach
with the commercial CFD code StarCD. Results of timdeling show the velocity field in several
locations along the airways in different time stesinspiration and expiration phases as well as
temporal deposition of particles in individual geat@®ns of human airways.

CFD simulation of the airflow and particle transpand deposition in the human respiratory tract has
been pursued by a number of researchers. Somet recamples (not exhaustive) are presented in
Balashazy et al. (1996), Edwards (1996) and Sapamgaet al. (1999). While CFD simulation of the
nasopharynx/oropharynx have been quite succeskfatiqa et al., 2002), the complexity of the
human tracheo-bronchial tree has defied detailpdilsition of airflow in anything else than small
sections, see e.g. Zhang et al. (2002) and Conatr 000).

PROBLEM DESCRIPTION AND FLOW CONFIGURATION

As a geometrical model, a High Resolution CT scéra chuman was acquired from St. Anna

University hospital in Brno — see Figure 1. Thenseas transported into *.stl format, then smoothed
and cleaned off unnecessary details and, by mefaas automatic mesh generator, first the surface
and then the volume mesh were created.

Fig.1 CT scan of human airways

For the modeling purposes, the nasal/oral cavitg wmitted and the inlet to airways was placed
above the glottis. The solution domain with selégianes in which results were analyzed is in Fgur
2 (human front view). The model contains 3 milliarfstetrahedral control volumes with high local
refinement in locations of high velocity gradien®Bwvo regimes, namely resting conditions and
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maximum exercise, were simulated with the inletdibons given in Tab.l. Both regimes were
calculated in the transient mode inspiration /eagoin that followed a sinusoidal curve according to

the formula:V (t) =V, sin(ut) , whereV, is a tidal volumew is frequency and is time. The total
volume of the lungs determined from the CT scan 4vaditers.

Fig. 2 Front view of the human airways
Calculations were done usikgw model of turbulence and Euler-Lagrange Eddy Iatéva Model by
Gosman and loannides (1981) for particles transpdet conditions were ascribed as “inlet”, outlet
as pressure conditions with identical relative gues in all airway terminations.

Tab.1 Modeling scenario

Resting Maximum

conditions exercise
Tidal volume \{ [liter] 0.5 3.33
Flow rate [I/min] 7.5 120
Breathing frequency [Hz]  0.25 0.8
Period [s] 4 1.25

Three size classes of particles with different emtiations were assumed in the inlet to trachea
according to Tab. 2.

Tab.2 Aerosol characteristics
Particles diameter m]  Concentration [g/m]

10 25
5 9
1 16

RESULTS AND THEIR DISCUSSION

In Figure 3, the mass deposition in the tracheativel to the total released into the trachea isgred

in individual time of inspiration for resting cotidins. One can see a large deposition of smallest
particles with the size ofmin. A possible explanation is a very low Stokes nemb< 1 of such
particles, which are caught in eddies and transgddoy turbulent diffusion towards the trachea wall.
Particles with the size ofnin and partly m follow very well the sinusoidal breathing cyderger
10mm particles deposit less as they are more detechbgdnitial conditions and less by turbulence.
They also deposit more uniformly in time — maintythe epiglottis area due to impaction. Further we
can see a massive increase of the deposition ifirthdalf of inspiration cycle followed with a afp
decrease after the inspiration peak.

30



Fig. 3 Relative deposition in the trachea

In figure 4, deposition in the individual generatsds presented. The deposition is normalized bgsma
of the total released into the airways. Individbals indicate the percentage of the appropriate siz
As we can see the smallestrin particles deposit less, which indicate that they less sensitive to
impaction. Particles fim and 1@m deposit in similar percentage, likely by impastiorhe total
deposition history from the3generation downwards follows the sinusoidal cyalkich indicates a
low Womersley number, which is a measure of théatiemous behavior of the flow field in the
oscillating breathing regime.

time [s] time [s] time [s]

Fig. 4 Relative deposition in generations

In figure 5 we can see a strong difference in tepogition between the left and right trees. The
deposition is relative only to particles in the egpiate generation and all sizes are considered.

O Right tree

Fig. 5 Deposition in left and right trees
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Except the I generation, more particles deposit in the left, teehich is well correlated with Reynolds
number as can be seen from figure 6. In thgeneration, the “right” Re number and also mass fl
rate are lower, which results in the larger dejpmsitWe can speculate that this is due to gratity,it
needs to be checked. In th¥ generation, the trend is reversed and down"tgeheration the “left”
Reynolds number and flow rate are lower, which magagsults in larger deposition likely by
sedimentation.
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Fig. 6 Reynolds number (left graph) and mass flat@ (right graph) in the left and right trees
CONCLUSIONS

In real human airways, asymmetry in geometry betweft and right trees and irregular down-scaling
of diameters of airways cause asymmetry in the sipn. Smallest particles deposit mainly due to
turbulent diffusion whereas larger particles duertpaction and gravitational settling. The majoofy
particles deposits during the inspiration pericgfpbe the inhalation peak.
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MEZNi RYCHLOST RESUSPENZE ASTIC PM10 V PROST EDIM STSKE ZASTAVBY
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Kli ova slova: PM10, mezni rychlost resuspenzestska zastavba
UvOoD

Resuspenzi je oznavan proces, kdy dochazi ke strhnuistic dive deponovanych na povrchové
ploSe vlivem proucdhi vzduchu nad touto povrchovou plochou. Resusppresstavuje v nmstskych
oblastech vyznamny {sp vek ovliv ujici celkovou koncentraci suspendovanydistic PM10 v
ovzduSi. V uplynulych letech byla na téma resusperéstic publikovana ada studii, které se
zabyvaly stanovenim vztahu mezi rychlostiry nad mstskou zastavbou a intenzitou resuspenze.
Déle byly publikovany vysledky vyzkumu zameného na popis vztahu mezi pronotn v mezni
vrstv horizontalniho povrchu a intenzitou resuspenastic. Oba gstupy vyzaduji stanovit pro
konkrétni velikost astic tzv. mezni rychlost resuspenze,kperé k resuspenzi zae dochazet. Tento
lanek navazuje na oba uvedené gmvyzkumu a s vyuzitim numerického modelovani stae
vztah mezi mezni rychlosti resuspenze nadchbmi budov a mezni rychlosti resuspenze nad
povrchovou plochou pro modelovy utii ka on vybrany z mstské zastavby centralrasti Brna.

MEZNI RYCHLOST V TRU ZP SOBUJICI RESUSPENZI

Pro stanoveni mezni rychlostitiu zp sobujici resuspenziastic PM10 bylo vyuZzito dlouhodobych
zaznam systému automatického monitoringu kvality ovzdossta Brna. Desetiminutové hodnoty
PM10, NQ a rychlosti vtru zaznamenané v @ hu roku 2005 byly zpracovany do podoby uvedené
na obr. 1. Vyobrazenda zavislost vykazujé mar stu rychlosti vtru nad 2,4 m/s vyznamnou znu
trendu spojenou s n&@tem koncentraceastic PM10 v ovzduSi. Vzhledem ke skutesti, Ze
resuspenze pdstavuje jediny zdrojastic pimo souvisejici s rychlosti tru, byla rychlost vtru

2,4 m/s stanovena za mezni rychlostr zp sobujici resuspenziastic PM10 v sledované oblasti.
Stanovena hodnota plnkoresponduje s mezni rychlosti thu zp sobujici resuspenzi astic
prezentovanou v obdobnych studiich v rozsahu odi@ 2,7 m/s.
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Obr. 1 Zavislost mezi rychlosti tru (10 m) a koncentraci PM10 ziskana vyhodnocetdhz roku 2005
ziskanych ve vnini asti Brna
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MEZNi RYCHLOST RESUSPENZE V BLIZKOSTI POVRCHOVE PIGHY

S ohledem na rozmanitost geometriestaké zastavby je nemozné najit vhodné zolrdcpopisu
proud ni uvnit m stské zastavby, a pro jeho detailni stanoveni byilazito CFD modelovani
vyuzivajici metody kontrolnich objemJako modelova oblast byla vybranast mstské zéstavby
s p dorysnym rozmrem 1x1 km, zahrnujici okoli ulice Kotkké. Z pedchoziho vyhodnoceni mezni
rychlosti vtru nad modelovou oblasti zgobujici resuspenzi byla v numerickém modelu uZita
rychlost vtru 2,4 m/s. Testovany byly konfigurace s kolmyrikng/m (45°) a podélnym smem

v tru v i ulici Kotl4 ské. Pro vSechny uvedené sinv tru byla eSena situace bez zahrnuti vlivu
pohybujicich se automobila se zahrnutim vlivu pohybujicich se automolgilicha et al., 2000). Ve
vysce 0,35 m nad povrchem vozovky byla vyhodnocedéslost mezi velikosti slozky rychlosti
vzduchu tené k povrchu a plochou povrchu ovliviou rychlosti rovnou nebo menSi nez
vyhodnocovana rychlost vzduchu, viz obr. 2.
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E 1,4E+04 - . .
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qg’_ 1,0E404 —1— Sikmy vitr bez zahrnuti dopravy
E 8,0E+03 —— Podélny vitr bez zahrnuti dopravy
§ 6,0E+03 —x— Kolmy vitr se zahrnutim dopravy
* 4,0E+03 ~ —X— Sikmy vitr se zahrnutim dopravy
2,0E+03 - —O— Podélny vitr se zahrnutim dopravy
0,0E+00 TRK ; ; : :

0 0,5 1 15 2
Horizontalni sloZka rychlosti vzduchu 0.35 m nad povrchem [m/s]
Obr. 2 Zavislost mezi velikosti sloZky rychlostiduchu tenou k povrchu a plochou povrchu ovlivrou
rychlosti rovnou nebo mensi nez vyhodnocovana ogthizduchu

Z uvedenych zavislosti je patrné, Ze v rozmezlnsti vzduchu 0,25 — 1,25 m/s se objevuje oblast,
kde mala zmna rychlosti vzduchu zobuje velkou znmu plochy ovlivnné oblasti. Toto chovani
vytvai dobré podminky pro intenzivni resuspenzi par stu rychlosti prouchi. Sted uvedené
.Citlivé“ oblasti, 0,75 m/s, byl vyhodnocen jako mmé rychlost resuspenze nad povrchem. Tento
vysledek koresponduje se zéy studii vykonanych nad horizontalni plochou, terkch pro astice
10mm o hustot 1200 kg/m3, ve vySce 0,35 m/s vychazi mezni ngthlesuspenze dle Cornelise a
Gabrielse (2004) 0,72 m/s a dle Saha a Lu (20@%) 1@ys.

ZAV R

Prezentované numerické modelovani umoZznilo najthvmezi mezni rychlosti tru nad stechami
budov zp sobujici resuspenzéastic PM10 a mezni rychlosti resuspenze v mezatv vpovrchovych
ploch. CozZ pedstavuje kliovy krok pro hodnoceni resuspenze z povratnit m stské zastavby.

POD KOVANI
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V pr b hu m icich kampani zahrnujicich vzorkovani vnith nebo venkovnich aerosgé obvykle
pot eba monitorovat velikostni distribuce aerosolovyéistic v Sirokém rozsahu jejich pn r (od
jednotek nanometraz k nkolika mikrometr m). Jednotlivé gdstroje bZzn pouzivané pro meni
velikostnich distribuci aerosolovychastic (SMPS, APS) nepokryvaji tak Siroky rozsahikesiti
astic. NejjednodussimeSenim, jak pokryt pozadované rozmezi veliko&ttic, je pouziti rkolika
p istroj souasn. Nej astji pouzivanymi pistroji pro takova m eni jsou SMPS (Skenovacidi
pohyblivosti astic) — pokryvajici rozmezi od jednotek nanomet tsn pod jeden mikrometr, a
APS (Aerodynamicky tdi  astic) — mici &stice vtSi nez cca 0,5 mikrometru. Problémy
s uvedenym uspéadanim pistroj mohou nastat v fpad vyhodnocovani namenych dat a zejména
pak pi spojovani tchto dat do jedné souvislé velikostni distribuce. éi jednotlivych pistroj je
zaloZzeno na zznych fyzikalnich principech (tudiz jsou reny r zné fyzikalni veliiny - APS m i
aerodynamicky pm r 4stic, SMPS mi pr mr astic odpovidajici jejich elektrostatické
pohyblivosti), coz je jednim z faktorzp sobujicich vySe zmimé problémy. Dokonce ani pouZziti
p istroj m icich na zakladstejného fyzikalniho principu nebo pouzitepn stejného typu pstroje
nezaruuje vzdy nejlepSieSeni. Ani kalibrace fstroj s pouZzitim stejného monodisperzniho aerosolu
neni ve vtSin p ipad schopna zajistit uspokojivé vysledky (Khlystovaét 2004).

METODIKA

Tento pisp vek popisuje algoritmus pro spojovani velikostnétibtribuci aerosolovychastic (pro
po etni koncentrace) ziskané s pouzitim vicenych pistroj . Algoritmus nevyzaduje tém zadné
p edpoklady ohledn tvaru vysledné velikostni distribuce (kronp edpokladu lognormalniho
rozd leni) ped zapoetim vlastnich vypd . Algoritmus umoZuje pevést aerodynamicky pm r
astic na prm r astic odpovidajici jejich elektrostatické pohybstio(Khlystov et al., 2004).
K popisu vysledné velikostni distribuce kéd pouziraulti-lognormalni model (Whitby, 1978)
s pouzitim ti parametr (méd, poet astic a smrodatnd odchylka kazdého piku-modu dané
distribuce). Jako vstupni podminku kéd pouziva mmakni poet lognormalnich méda fyzikalni
vlastnosti aerosolovych astic (hustota a tvarovy faktor) pro epoet prmr  astic (z
aerodynamického na pn r odpovidajici jejich elektrostatické pohyblivostjdrojova data ziskana
Z jednotlivych pistroj jsou nejprve pepo tena do standartniho formatu dN/dlog(Dp) a potézna
podle rostouci velikosti aerosolovychastic. Nasledn jsou data v oblastech gkryvu m iciho
rozsahu jednotlivych jstroj podrobena jednoduché proceglumoz ujici minimalizovat rozdil mezi
hodnotami namenymi pomoci rznych pistroj . Algoritmus umoZuje v len ni p eddefinovanych
omezujicich podminek pro lepSi fyzikalni interpoétarysledné multi-lognormalni velikostni
distribuce. Funknost algoritmu byla ovovana na rozsahlych souborech dat kotika m icich
kampani z rznych evropskych velkorst (Athény, Milano, Oslo, Praha).

VYSLEDKY A DISKUZE
Porovnani zkorigovanych experimentalnich dat (easti odlehlych hodnot a provedeni filtrace dat

v oblasti pekryvu m icich rozsah jednotlivych pistroj ) a dat vypotenych pomoci prezentovaného
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algoritmu ukézalo uspokojivé vysledky (nambr. 1). NejlepSi shoda mezi experimentalnimi a
modelovymi daty byla dosaZzena \igad, Ze v prb hu m eni doslo k vyrazrjSimu zvy3eni pcetni
koncentrace aerosolovyclastic (nap. pi m eni vnitnich koncentraci v pb hu vaeni nebo p
dalSich domécich pracech). Pokud emi probihala za ustalenych podminek ianfzkych poetnich
koncentracich aerosolovyclastic, byla procedura modelovani vysledné velikogistribuce znan

naro n jSi, a to jak z hlediska p&bného vypoetniho asu, tak i s ohledem na dosazenou shodu mezi
experimentalnimi a modelovymi daty. Vipad ustalenych podminek vykazovala experimentalni
data velkou miru fluktuaci i po provedeni analyzijeblych hodnot a slwvaci procedury v oblasti

p ekryvu m icich rozsah jednotlivych pistroj .

Spektrum velikostniho rozdéleni pocetni koncentrace aerosolovych éastic
(experimentalni data)
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Spektrum velikostniho rozdéleni pocetni koncentrace aerosolovych ¢astic
(data vypoétena pomoci algoritmu)
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Obr. 1. Spektrum velikostniho roZdni po etni koncentrace aerosolovychstic pro soubor
venkovnich dat nameny v Praze (SMPS+APS), a) experimentani dataata)\d/potena pomoci
algoritmu (body — poloha médednotlivych pik pro kazdou velikostni distribuci).

ZAV R

Prezentovany algoritmus rbe byt vyuzit jako jednoduchy nastroj pro spojovamiikostnich
distribuci aerosolovychastic z rznych pistroj a také pro ureni tvaru velikostnich distribuci a
stanoveni parametmulti-lognormalniho modelu. Novéa verzeliciho programu spektrometru (SMPS
nebo APS), zahrnujici korekce na difuzni ztraty, bwla umoZzZnit minimalizovat fluktuace
experimentalnich dat a naslededy vylepSit i shodu mezi experimentalnimi a modgmi daty a to
zejména v dpad ustalenych podminek.
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Jednim z cil projektu EUSAAR (EUropean Supersites for Atmosmhekerosol Research) je
zdokonalit vzorkovani aerosolovyclstic obsahujicich uhlik tak, aby nasledna anabyganického
(OC) a elementarniho uhliku (EC) byla zatizenaejmensi chybou. Proto byled kemenny filtr, na
kterém by se jinak z plynné faze adsorbovaly omaniatky, ped azen vostinovy denudér (R&P,
NY, U.S.A). Bylo teba zm it, s jakou uinnosti se v denudéru zachytily organické latkgpa asn
jaké procento aerosolovychastic denudérem proSlo. Tentoigp vek popisuje metodu meni a
nasledného vyhodnoceniidnosti penetrace aerosolovydstic pi pr chodu denudérem.

EXPERIMENT

Schéma aparatury je uvedeno na Obr. 1. Vzhledeamk tZe penetracestic mla byt stanovena pro
Siroky rozsah jejich velikosti, byly pouZity dvkonfigurace aparatury. V obou ipadech byl

p ipraveny aerosol odebiran jednim analyzatoreed mlenudérem a druhym za nim. Systém dvou
trojcestnych ventil, pepinanych soulin ve zvolenych asovych intervalech, umodaval
kompenzovat jak odchylky mezi analyzatory, takppdnou nestalost generovaného aerosolu. Také
vzorkovaci trat p ed a za denudérem byly identické, abyipadné ztraty astic v obou astech byly
stejné (Baron & Willeke, 2001).

Prvni konfigurace byla pouzita prastice v rozmezi velikosti 0.02-0.4 pumastice byly generovany
zroztoku siranu amonného rozpraS@ra AGK-2000 (Palas GmbH, Kkiecko), pozadovana
velikostni frakce byla vybirdna v elektrostatickdridi i EC 3080 s diferencialnim analyzatorem
pohyblivosti DMA 3081 (TSI Inc., USA) a ebyte ny naboj na asticich byl odstram pi jejich

pr chodu neutralizatorerft’Am. Koncentrace &stic byla m ena kondenzaimi itai éastic CPC
3022 a CPC 3025 (oba TSI).

V t8i astice o prmru 0.6 - 5 um byla meny ve druhé konfiguraci. Zde bylyastice DEHS

p ipravovany v generatoru MAG-3000 (Palas GmbHiidcko), za kterym byl zazen kapilarniedi
(UCHP AV R). Poetni koncentraceastic byla urovana pomoci dvou aerodynamickycidit

astic APS 3321 (TSI).
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; P istroj
A
m H
W s
[a)
-}
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D ...................
) n P istroj
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|_ ventil ‘2’ [—]
P iprava
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Obréazek 1. Schéma aparatury proemi Ginnosti penetrace aerosolovycéstic
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ZPRACOVANI DAT

Vysledna dinnost penetraceastic denudérem byla pigdna podle vzorce:

o ClA ClB
Pop —U innost penetraceastic o prm ru D denudérem
C,s — po etni koncentracedstic za (2) denudérem nend pistrojem B
C1a — po etni koncentraceastic ped (1) denudérem nmena pistrojem A
Coa - po etni koncentraceastic za (2) denudérem nena pistrojem A
Cig - po etni koncentraceastic ped (1) denudérem nena pistrojem B

VYSLEDKY A DISKUZE

penetrace, asi 75%, a tedy né$i ztraty byly nameny pro astice o velikosti 0.02 pum, pro dalSi
velikosti, nap. 0.1, 1 a 5 um, byly penetrace denudérem 95%,999%b596%, v tomto padi.
Teoretické vysledky Madera a kol. (2003) ukazaly,penetraceastic o prm rech 0.1 pm a 1 um
vostinovym denudérem by iy byt 98% a 99.8%.

Ztraty ultrajemnych astic (< 0.1 um) jsou zpsobeny tém vyhradn difazi astic ke stnam
denudéru. Jedinym mechanismem, kterym jsou v deauziichycovany hrubéastice (> 1 um), je
setrvana impakce p zm nach smru proudu na vostinach. Gravitd usazovani v tomto jpad na
ztraty nema tém zadny vliv, nebo denudéry byvaji provozovany vertikaln
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Obrazek 2. Uinnost penetrace aerosolovydistic
POD KOVANI
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P evaznou ast svého Zivota pobyvdov k ve vnitnim prostedi, jehoZ stav je dan jako vysledek
p sobeni vnitnich zdroj, depozinich proces, akumulace a vymmy vzduchu s vrjSim ovzdusim.
Vyzkum depozinich proces objas uje chovani aerosolve vnitnim prostedi a tim i vysledny stav
vnit niho prostedi z hlediska zné&t ni. Podobn jako v ostatnich oborech se vyzkum ubira jak eesto
teoretického popisu chovani aerosdibk cestou experimenina modelech i dilech. &hled faktor
ovliv ujicich chovani aerosole vnitnim prostedi je uveden v (Smolik a Bartak, 2003).

Teoretické modely chovani aerosel komorach rznych tvar vyustily v souasnosti nejpouzivajsi
model depozice, ktery ptia se zavislosti depomii rychlosti na velikosti astice a jehoz jedinymi
parametry jsou geometrie prostoruect rychlost astic v prostoru. edpoklad virové difaze v mezni
vrstv byl vytvo en na zaklad studii turbulentni difize v blizkosti st a byly vytvoeny nové vztahy
pro depozini rychlosti pro zcela hladké sty (Lai a Nazaroff, 2000).

Experimentalni vyzkum se @vazn souste uje na zkuSebni komory, kde lze jasdefinovat
podminky experimentu aiprySetovani daného vlivu vice eliminovat vlivy ostatni.

DEPOZICE AEROSOL V EXRERIMENTALNICH KOMORACH — SOU ASNY STAV

NejzasadnSi experimenty v problematice depozice aerosotestovaci kome byly publikovany

v poslednich dvanacti letech (Byrne a kol., 199%e1@), 1997; Lai, 2002; Lai a Nazaroff, 2005). Tyto
experimenty se uskuteily v komorach rznych tvar (pravouhlé, sférické, valcové) a vyrobenych
z r znych material (sklo, plast nebo hlinik), které dab odolavaji korozivnim vlivm aerosol.
Vyhodou kovovych komor je moznost uzemn (odstranni vlivu elektrostatického pole konstrukce).
Komory plastové se museji tem experiment pravideln stikat antistatickymi spreji. Tyto
experimenty vtSinou pedpokladaly homogenni proud v mistnosti (modelu mistnosti) a uZziti
monodispersniho souborudstic o nizkych koncentracich (vylani vlivu koagulace). Byly
zkoumany jevy jako jsou elektrostaticky drift, setmost astic, termoforéza, vliv drsnosti sta

p enos astic skrze mezni vrstvy ipr znych pohybech vzduchu (mzené konvekci na stach,
nuceném laminarnim proudi okolo stn a homogenni turbulenci v celém objemu mistnasti).a

V ramci projektu GAR byly v UChP AV ve spolupréaci s nadim pracovistna komoe 1 ni
sledovany vlivy drsnosti, koagulace u polydispdman bimodalniho aerosolu a koncentrace na
depozici aerosolu (Hruska a kol., 2006).

| kdyZz existuji experimentalni vysledky poklesu kentraci a tudiz depoziich tok v realnych
obytnych mistnostech a dilvysledky experimentve zkuSebnich komorach, jsou stale nedostate
objasnny jevy, které ovlivuji chovani aerosolv redlném vninim prostedi, nap. vliv infiltrace
napi obytnou mistnosti, vliv vnihiho proudni, vyvolaného otopnymi tesy a dalSimi vnitimi
zdroji, vliv proud ni u nuceného vrani, vliv vnit niho vybaveni mistnosti.

KOMORY DEPOZI NiCH PROCES

Pro vlastni experimentalni vyzkum depadch proces se pouzivaji zmenSené modely vmith
prostor sobjemem od litr do nkolika metr krychlovych. Jejich hlavni vyhodou oproti
experimentm v realnych mistnostech je zejména moznossmé kontroly podminek experimentu —
teploty, vymny vzduchu, vlhkosti, atd. Princip neni je ve své podstatu v tSiny tchto
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experimentalnich komor podobny. Do promichavanéravaného prostoru se ipede ,pirodni*
nebo lépe ume vyrobeny aerosol a po kratkém promichani senzdkg zane odebirat vzduch a
m it jeho koncentrace. Odb je nutno kompenzovat jfyodem stejného mnoZstvi vzduchu
filtrovaného. V komoe pak dochéazi ke snizovani koncentrace aerosolovgstic jednak viivem
kompenzace vzduchu — tedy v podstatiranim, jednak vlastnimi depomiimi procesy.

Z bilance &stic v experimentalnim prostoru Ize pro poklesepoi koncentraceastic v ase C(t), bez
vnit nich zdroj a za pedpokladu dokonalé filtrace venkovniho vzduchut pstah

C(t)=C,exp(- /" t) (1)
kde G je po ate ni koncentraceastic a “(h™) je souinitel, zahrnuijici jak vlastni depozii tok astic
b (h"), tak vym nu vzduchu (intenzitu wrani)l (h™)

/I"=1+b (2)

Cilem vyhodnoceni experimentu je avek poklesu koncentracéstic oddlit vliv vym ny vzduchu
(infiltrace) — souinitel | a vlastni depoziceastic — souinitel b, ovlivn né podminkami experimentu.

EXPERIMENTY A METODA VYHODNOCENI

V rdmci eSeni vyzkumného zamu Technika zZivotniho prostdi, obecn zam eného na oblast

vnit niho prostedi, se na naSem pracovisti jako jedno z vice téedaproblematika depozice aerosol
ve vnit nim obytném prosedi. Tato problematika edstavuje oproti idealizovanymipad m ur ita
specifika, zminna v pedchazejicim textu, jejichZ vliv dosud nebyl v dbstné mie experimentaln
vySetovan. Planovany vyzkum na naSem pracovisti, s onygaemoznostmi aerosolové techniky, by
m | dil im zp sobem pisp t k objasnni n kterych vliv .

Pro vlastni experiment byla navrzena a vyrobenaqgditdd m ici komora o roznrech 1 x 0,857 x
0,643 m, ktera je modelem normalizované mistnosti Witku 1:4,2 a je vyrobena ze slitiny hliniku
s ledtnym povrchem. Objem komory je 0,55F.rdako zdroj aerosolu se podle povahy experimentu
p edpoklada bu pirodni aerosol, dale koové trubice nebo unté aerosoly pro zviditebvani
proudu, pipadn tabakovy kou

Pro vyhodnoceni se pouziva fta astic Grimm 1.109, téz Particle Size Analyzer nétical
Particle Counter. Jedna se o malemosny pistroj ur eny pro kontinualni meni koncentrace
aerosolovych astic (prachu) v atmos®. Pracuje na principu rozptylu $ha na asticich. M ici
rozsah od 0,25 do 38m je rozdlen do 30 velikostnich interval- kanal. Pro odbry vzork je

p istroj vybaven pumpou s konstantnim objemovymtgkem 1,2 I/min. Hstroj umoZuje m it
koncentrani spektra v redlnénase ve velice kratkém intervalu 1x za 6 s.

| kdyZz je odsavany objemovy pok 1,2 I/min relativn maly, pedstavuje u zkuSebni komory o
objemu 0,551 rhintenzitu vtranil = 0,1307 H. U viceminutovych odlr pak tento odsaty objem
vyznamnym zpsobem ovlivuje asovy prb h koncentraceastic, nebo hodnota intenzity vtranil

je srovnatelna s Znymi hodnotami depoanich tok b .

Cilem prace bylo navrhnout metodu, kterou sé ywhodnoceni asového prb hu poklesu
koncentraceastic pi stanoveni depozniho tokub eliminuje vliv odsatého objemu.

Navrzena metoda je zaloZzena na porovnani modesového prb hu poklesu koncentraci, ktery
odpovida asovému rezimu experimentu, s experimentatist nym prb hem. asovy rezim
experimentu je charakteristicky rozenim asového Gseku na samotnou depozsitic Dtge, a odbr
vzorkuDtoq, kdy probiha sowasn depozice astic a odbr vzorku.

Za pedpokladu exponencialniho fr hu asového poklesu koncentraci (1) Ize po dobu samotné
depoziceDty, asovy prb h poklesu koncentraci vyjatlvztahem

C, =C,_,%exd- b>Dt,] 3)
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kde G /C_, je pokles koncentraceastic za asovy krok vypotu Dt; =1 min = 0,01667 h. Po dobu
odb ru vzorkuDt,g, Vyjad ime asovy prb h poklesu koncentraci vztahem

C =C, . xexd- (b+/)Dt,] (4)

Vypo et provedeme pro reélny rozsah hodnot demézih tok b a ziskame poleasovych prb h
poklesu koncentraci pro konkrétni hodnotu intenitwanil a konkrétni asovy rezim experimentu,
dany asovymi Useky Dtgep @ Dtogn Jestlize jsou hodnotyasovych Usek srovnatelné, maasovy
pr b h poklesu koncentrace typicky pilovy jr h, jestlize je Dtgep>> Dtogs, je asovy prb htém
hladky. Stanoveni hodnot depazich tok a&stic b ziskdme porovnanim skuteéého poklesu
koncentraci dané frakce s modelovym wvyteen s pislusnym parametrern. S vyhodou lze vyuZit
semilogaritmické soadnice, ve kterych seasovy prb h pom ru koncentraci zobrazuje jakoimka.
Vpipad realizace experimentu s podminkBilye, >> Dty Iz€ depozini tok asticb stanovit i
dalSim zpsobem. asovy prb h koncentrace se vsouladu se vztahem (1) proldadkbou
exponencialni kvkou a pro sounitel | “(h™) budeme psét

/"=1,,+b (5)

kdel o (") vyjad uje ekvivalentni kontinuélni intenzitu wani, stanovenou ze skute hodnotyl
p epo tem dle vztahu
ekv:/ A (6)

Dtodb +Dtdep
Zname-li hodnotu intenzity wanil vyvolanou poita em astic pi odb ru vzorku a asovy rezim
experimentu, danyasovymi UsekyDtgepa Dtogn, M Zeme pro dany experiment stanovit hodriagy
(h™) a ze vztahu (5) hledany deparitok asticb (h?).

/

OV ENIiMETODY

Uvedena metoda stanoveni depofio toku asticb (h?) byla ov ena na vy$e popsané zkuSebni
komoe o objemu 0,551 frs odbrem vzorku pedstavujicim intenzitu wanil = 0,1307 H. Jako
ukazka stanoveni depomiho toku asticb (h?) je na nésledujicim obrazku uvedeno vyhodnoceni
experimentu sasovym rezimenDtge, = 50 min aDtyq,= 10 min. Pro pehlednost jsou zde vyneseny
asové prb hy pomru koncentraci C/gCpouze pro rkolik frakci velikosti asticDa = 0,30 — 0,35
mm, 0,45 — 0,506rm a 0,65 — 0,7@m. Pislusné hodnoty depoziiho toku &sticb (W) jsou uvedeny

v tabulce, kde jsou pro porovnani uvedeny i hodrotgtanovené proloZzenim zavislosti QG
hladkou exponencialni ikou (I ) a naslednvy islenim dle vztahu (5) jakp=1" -1 ¢

t (hod)

G, 6

0,01 0,18

4 frakce 0.30-0.35 pm
e frakce 0.45-0.50 pm
* frakce 0.65-0.70 pm
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Da b (h™") b (hh)
(mm) porovnani s modelem stanoveni dle (5) a (6)
0,30 -0,35 0,07 — 0,085 0,088
0,45 - 0,50 0,105-0,110 0,110
0,65 -0,70 0,158 — 0,170 0,169
ZAV R

Navrzena metoda umodje stanovit hodnoty depoziich tok asticb (h') u experiment na
zkuSebni kome, kde intenzita wrani | (h™), vyvolana odbrem vzorku &stic na poita astic,
vyznamnym zpsobem ovlivuje asovy prb h poklesu koncentraci a nelze ji zanedbat. Z pgioivn
experimentaln zjist ného prb hu pomru koncentraci C/gt) dané frakce s modelovym vygem
poklesu koncentraci, kde intenzitananil (h") a asovy rezim experiment{ge, a Dtogy) jSOU Pro
dany experiment konstantami a depatitokb (h?) je jako parametr, ziskdme zarove edstavu o
p ipadnych zmnach depoziniho tokub v pr b hu asu, tedy rozsahu hodnot.

Z porovnani vysledk stanoveni depoaiich tok &sticb (h") navrzenou metodou a proloZenim
hladkou kivkou s uvazovanim ekvivalentni kontinualni intepzv trani | o, (h") vyplyva, Ze oba
postupy davaji srovnatelné vysledky. Malé rozdiljemnych frakci 0,30 — 0,3%m jsou zp sobeny
tim, Ze k vyhodnoceri postupem pomodic, byla u této frakce pouzita az druha poloviaaového
pr b hu pomru koncentraci C/gt).
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SROVNAVACIM  ENI OPTICKYCH PO ITA ASTIC
GRIMM 1.109 A METONE 3313

A. HRUSKA, M. MiK, J. HEMERKA

Fakulta strojni, VUT v Praze

Kli ova slova: isté prostory, Grimm, MetOne
UvoD

Jednim z témat vyzkumného z&m e3eném na Ustavu techniky presti Fakulty strojni VUT

v Praze je navrhistého prostoru. P tomto vyzkumu vyvstala otdzka zda je mozné kemi
koncentrace vistych prostorach pouzit pita astic Grimm 1.109 (Grimm Aerosol Technik GmbH
& Co. KG), ktery je ve vlastnictvi Ustavu. Zprava@w ovacich m enich je tématem tohottanku.

Ov eni bylo provedeno soubnym m enim s optickym pdta em &stic MetOne3313 (PMI/
HachUltra)koncipovaném specialrpro m eni nizkych koncentracfstic v istych prostorach. Pro
prvni fazi m eni byla vyuZita upravena komora depaith proces v laboratoi Ustavu techniky
prostedi, druha faze prohla v realnych istych prostorach pro vyrobu i&ych latek.

POPIS SROVNAVANYCH POITA ASTIC

V tab. 1 jsou uvedeny zakladni specifikace poroangeh poita  astic. Oba pracuji na principu
rozptylu svtla na &stici (Optical Particle Counting, OPC), konstnak se vSak odliSuji. Zatimco
malé rozmry), p istroj MetOne je koncipovan specialpro m eni nizkych koncentraci. Zakladni
rozdil je ve vzorkovacim ptoku, ktery je 24 krat vySSi u igtroje MetOne. To zajislje dobrou
statistiku a tim i maly rozptyl nanenych dat g nizkych koncentracich.

Tab.l. Specifikace péta  astic

Specifikace . Grimm 1..109 MetOne 3313
(Grimm Aerosol Technik GmbH&Co. KG) (PMI/HachUltra)

M ici princip: Rozptyl laserového dla a sbr na filtru Rozptyl laserového stia

M ici rozsah: 0.25 az 32 ym v 31 kandlech 0.3 azrl@ 6 kanalech

Po et astic: 1 az 2 000 00Gastic / litr 1 az ----* &stic / litr
0.25/0.28/0.3/0.35/0.4/0.45/0.5/ 089365/

Kanaly: 0.7/0.8/1/13/16/20/25/3.0/3%//5/6.5/ 0.3/0.5/1/3.0/5/10 um

75/85/10/12.5/15/17.5/20/25/ 32/um
Rozsah koncentrace: 1 — 100 000 ptyfmaz 2 000 000/I ---*
Vzorkovaci prtok: 1.2 litru / minutu, objemovkontrolovano K 28.3 |Itl’},l /' minutu, objemov
ontrolovdno

Reprodukovatelnost: + 2% v max ricim rozsahu

Nulové teni ---* 1 nebo ménb hem 5ti minut

Koinciden ni ztrata ---* Mén ne? 5% pi 400 000 /ft°

U innost zapoitani % 50% pro 0.3 um

Napajeni Baterie nebo 220/110 VAC Baterie nebo ZZDXMAC

Velikost: 24 x 12 x 6 cm 33 x16,5x 35,6 cm

Vaha: 2.4 kg 10,4 kg

---* firma neuvadi
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M  ENi

Prvni faze m eni probhla metodou meni poklesu koncentrace v upravené kaamdepozinich
proces. Komora s vnilnimi rozmry 1 x 0,857 x 0,642 m je tvena 4 mm silnymi hlinikovymi
plechy s prchody pro davkovani a odbaerosolu. Komora je relativivzduchotsna a je vybavena
michadlem, které lhem tohoto meni nebylo v chodu. Schéma mni viz Obr. 1. Sondy obou
po ita byly umistny vedle sebe ve drkomory. Vzduch odebirany pita i astic byl kompenzovan
vzduchem tlaenym kompresorem ps HEPA filtr. Regulanim ventilem byl udrZzovan po celou dobu
m eni takovy prtok, aby byl vyrovnavacim otvorem v koneoudrZzovan konstantni nizky pok ven
z komory, tak aby komora byla udrzovana v mirnémtlaku. Toto eSeni bylo gjato z n kolika
d vod . Jednak hrozilo posSkozeni nasavacich pumptpo a pi podtlaku v komoe se mohlo
objevit pronikani neistot z venkovniho prostdi do komory nesnostmi, podpad pi v tSim
podtlaku i destrukce komory. Po 15 minutach testth@ m eni v komoe kdy byl odladn chod
po ita  astic a dalSich z&eni, byla jednordzovzvySena koncentrace davkou kew kouové
trubice pes vstupni prchodku. Poté jiz byl do komory ipad n filtrovany vzduch, coz vedlo
k pozadovanému sniZzovani aerosolové koncentradekoepr tok komorou pi zanedbani pitoku
vyrovnavacim otvorem byl 29,5 I/min, intenzitananil = 3,2 1/hod.
Druh& faze meni probhla v prostorech pro vyzkum a vyrobu il/ch latek, umistnych ve 2NP
v objektu firmy Synthon v aredlu Vyzkumnych UstavPraze 9 — Bchovicich. Tyto isté prostory
jsou pomrn moderni a svoji skladbou plrvyhovuji tomu, aby porovnani piba  astic bylo
provedeno v Sirokém rozsahu kvalitya@sticové kontaminace jednotlivych prosto eni probihalo
v kontrolovaném prostoru (filtrace pouze G4/F7), viel istoty C a v prostorech oSehych
jednosmrnym proudnim (kvalitou asticové kontaminace srovnatelné iddu istoty A). Tidy
istoty definovany dle gpisu Evropské unie: EudralLex - The Rules Goveriiiedicinal Products
in the European Union Volume 4 - Good Manufacwifitractices - Medicinal Products for Human
and Veterinary use. Tatoast m eni bylo provadna jako standardni validacastych prostor
v rozsahu operai kvalifikace a vysledky zmené poita em astic MetOne byly pouzity jako
podklad pro zpracovani validai zpravy pro firmu Synthon. Proto bylo v téta@sti m eni
postupovano v souladu s pozadavky na ovani kvality istych prostor a podle smic a SOP
(standardnich operaich postup) firmy Block, které vychazeji z pozadaviSVP (spravna vyrobni
praxe) a jednotlivych norem.
Po ita e byly porovnavany p dvou testech: p stanoveni pdu 4astic ve vznosu a ptestu
regenerace.
M eni a zpracovani datigestu stanoveni ptu astic ve vznosu bylo provedeno podle norem ISO
14644, tak jak je obvyklé pstandardnim meni operani kvalifikace istych prostor. Pdta em
MetOne bylo provedeno jedno stanoveni koncentraae KaZzdé vzorkovaci misto, ipdélce
vzorkovani 1 min. Pdta Grimm byl neustale v chodu a vyhodnocoval koneaitv intervalu 6-ti
sekund. Z namenych dat byly vybrany hodnoty, kterdsov odpovidaly dob m eni poita em
MetOne (tedy pro jednominutové neni poita e MetOne vzdy deset hodnot z fia e Grimm ve
shodném ase).
Zt chto deseti hodnot byl vypten prm r pro jednotlivé kanaly. Poté byl provedenepo et
z hodnot jednotlivych kanalna soutové hodnoty, které odpovidaji hodnotam zigpe MetOne,
tedy koncentraceastic? 0,5mm a3 5nm pro jednotliva odlrova mista.
Test regenerace se pouziva pro zjibt asu, za ktery se prostor vrati dovpdni Urovn asticové
kontaminace po uném zaneseni jeho vnitiho prostoru asticemi z externiho zdrojéstic. Pistroje
byly poloZzeny co nejblize vedle sebe, spogt v mistnosti se aerosolovym generatorem zvysila
koncentrace astic. Z nam enych koncentranich pokles byly ur eny doby regenerace jednotlivych
mistnosti.
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Obr. 1 Schéma meni v komoe; planek istych prostor firmy Synton

VYSLEDKY

Vysledky pro isty prostor: V tab 2. jsou uvedeny @oni koncentraceastic ve vznosu namené
v jednotlivych vzorkovacich mistechstych prostor, viz. Obr. 1. Kazdy vzorek byl odd@bi jednu
minutu. V tab. 3 jsou teoretické a regenafa asy obou srovnavanychigtroj vypo itané z kivek
poklesu celkové koncentrace.

Tab. 2. isté prostory - meni potu astic ve vznosu:

Po et astic ve vznosu
(slo pro astice® 0,5mm pro &stice® 5mm
islo vzorkovaci (p. ./m°) (p. /m*)
mistnosti Tida istoty dle EU ho mista MetOne Grimm MetOne Grimm
_o b [ _1605212 | 1095500 ) _ _ _ 17156 | ___ 21 200
__ 2 __| 1588805 | 1075500 _ __ 14517 | ___ 17800
_o 3 1994512 | 1092500 ) _ _ _ 5921 | _ __ 4800 ]
_ 147 _|_ kontrolovanyprostor| 4 _ | 1661673 | _1150320 | ___ 8560 | __ _3930]
RO N 464 | __ 4 L __O0___|___0__|
LN N 21 __|___._ 0 ___|o___ 107 __[___0__|
S| LA 600 __ |____ A RN 106 | ___ ]
_149a _|__kontrolovany prostor| _ _ 8 _| _ __ 36/0/71 | _____ N IR /(Y[ I
__9 L__Z 285 | __ 1000 [ ___ ¢ o [ ___60 |
S0 el 10 __[___ 250 _ _|___ 12000_ ____36 __[___._ 0__ |
S U IR 178 __J___500 __|____(C O___[___0__|
S 143 __1____ O __|o___0___|___0__|
A3 L0 __d____ 0 ___|.___ O ___L___ 0__1
S el 14 _ [ ___ 927 __|__._ 8000 _ | ___ [ O __|[___( 0__|
15 0 0 0 0
ISULFL| onF_ o |oae_ [ ol _]o_ o __fl___o___[___o__]
__Ar L9 __d____ 0 ___|.___ O ___L___ 0__]
151/LF2 C/ILF 18 0 0 0 0
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dN/dlogDp [#/litr]

Tab. 3. isté prostory — zjiSha doba regenerace

Doba regenerace

Islo Nazev mistnosti T ticka Skute né

mistnosti eoreticka utena
e MetOne ] Grimm

(min) (min) (min)
_____ 149 | Materidlovapropust | 9 |7 T
4% | Prokiadaci kabina |~ LSS IO 22 U
_____ 150 | . Persondinipropust | 9 | .5 | .5
151 Laboratoll 2 3 3

V Obr. 2 je srovnani dat nanenych v komee. Ped zvySenim koncentrace kowou trubici vykazuji
srovnavana data velmi dobrou shodu, po navySenizgpmé rozdily zejména praastice nad hm.

Pro éastice 5nm je patrny rozdil ve sklonu poklesovychiiek. Podle depozhich tok vypo itanych
z t chto dat (2. graf na Obr. 2) jsou prapddobn spravna data namena Grimmem.

MetOne vs Grimm Deposition

MetOne 0.5
MetCne 1
MetCne 3
MetOne 5
— Grimm 0.5
— Grimm 1
— Grimm 3

— Grimm 5

Deposition rate p [1/hour]

|
12:00:00 13:12:00 14:24:00 15:36:00 16:48:00 18:00:00 0. 1
[ particle size pm

Obr. 2 Srovnani dat nanenych v komoe, pepo et na velikosti 0.5;1;3;6m. Depozini toky ur ené
z kivek pokles koncentraci, srovnani s depadim modelem Laie a Nazaroffa (2000)

ZAV R

P i pouZzité metodice meni potu astic ve vznosu vistych prostorech (délka vzorkovani 1min) se
Grimm neukazal jako vhodny, vysledky jsouili ovlivnh ny statistickou chybou a cca pod
35 A&stic® 0,5 mm/litr vyhodnocuje koncentraci jako nulovou. Grimjenpi tomto testu pouzitelny
v kontrolovaném prostoru, veid istoty C jiZ nevyhovuije.

asy regeneraci nanené v istych prostorech olma pistroji jsou ve vSech fpadech shodné, ovSem
pokud by se vyhodnocovaldda istoty B, kde se vyhodnocuje pokles z hodnoty @80 na hodnotu
3500 /m®, nebyl by toho jiz Grimm schopen.
Test v komoe dobe ukazal nevhodnostiptroje MetOne mit koncentrace nad cca 20 0Qftr, kdy
dochazi kjeho ,zahlcovani“. Pporovnani sklonu poklesovych ikek (obdoba testu regenerace)
vychézi po vypatech depozinich tok b lépe Grimm 1.109.

POD KOVANI

Préce vznikla za podpory vyzkumného zamMSM 6840770011.
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Keywords: MOCVD, Nanopatrticle generation, Nickeépdacetonate
INTRODUCTION

Nickel and nickel oxide nanoparticles show manyutiac optical, magnetic, electrical and catalytic
properties with high potential of application inchuareas as sensors, magnetic data storage and
catalysis. Various precursors are used for megdsuic CVD (MOCVD) of Ni/NiQ films and/or
nanoparticles in dependence on requirements cangethe process and the purity of the product

(Brissonneaou and Vahlas, 2000). In our laborataey synthesized Ni/NiQ nanoparticles by
MOCVD using nickel acetylacetonate (NiAA) as a pnesor.

EXPERIMENTAL

Particles were prepared in an externally heateskglabe flow reactor of the length 55 cm and id. 2
mm. Deoxidized, dry and particle free nitrogen wasd as a carrier gas.

PYROLYSIS HYDROLYSIS REDUCTION

NiAA(G) + N,
NAA(g) + N,

NZ
NiAA(g) + N,

N; +H,0(g)

iy b

Fig. 1 Scheme of the inlet section arrangementsddous decompositions techniques of NiAA precurso

Particles production was studied by various decaitipo processes, see Fig. 1:
i) thermal decomposition of NiAA in an inert atmbsgpe
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Ni(CsH;0,).  Ni + 2GH-0,, (1)
i) hydrothermal decomposition of NiAA

Ni(CsH;02), + H,O  NiO + 2HGH-0, 2
iii) reduction in the presence of hydrogen in therier gas
Ni(C5H70z)2 + H2 N| + 2HC5H702 (3)

Besides the chemistry of precursor decompositiba,influence of precursor concentratiagAa),
reactor temperatur@), flow rate Qr) and concentration of hydrogeay) on particle production and
characteristics was also investigated. Precurgaowapressure was controlled both by the flow odite
the carrier gas through the saturator and, predamtiyy by variation of saturator temperatuiie)(
The precursor vapour pressure was calculated obasis of experimental data of Goteal. (1970)
from the equation

log P\a(torr) =10.01316- 497368

To(K)
Particle production was monitored by scanning nigbjpparticle sizer (SMPS), consisting of TSI
model 3080 electrostatic classifier (EC) and TSldala3022 condensation particle counter (CPC).

Samples for TEM, SAED JEOL 2010 and/or JEOL30)0and EDS RKoran Vantage and/or
INCA/Oxford analyses were deposited onto carbon coated gndi$¥TFE or Ag filters.

(4)

RESULTS

The particle generation was observed already atoes&emperature 400 °C. Number concentration
and particle size strongly increased with increa3inandTs, and they were also affected @y and

¢y which had impact not only on the size and shappaoticle size distribution curves, but also on
morphology, crystalline structure and compositiérmpduced particles. The influence Bf andQr

on particle production is shown in Fig's. 2 and 3.

TE+7 8E+7 Q,=400 cm’/min
If:zgog gigi‘ = Q=500 cm"/min
6E+7 M, To170°C T Q=700 cm*/min
S o  i8pe on B e Q=900 cm’/min
‘O > ¢ T=180°C 6E+7 R
5 5E+7 e T P
A e gr Sy
o > o a9 2 A S
= AE+T7 % = o SER o
_cn -g‘ d : Cenm Do
g g LIPEEL
5 3E+7 2 DD-' 52 l.j: . <<>>o.
E E O g: Om ¢
T 2E+7 5 on  g& 20 %
2E+7 L RS
& L] e m O’.
1E+7 g Sp TR
0E+0 0E+0 M
1000 10 100 1000
d, [nm]
Fig. 2 Influence of Ton PSD's at #=500°C and Fig. 3  Influence of Qon PSD's at #=500°C and

Qr=800 cn¥/min, Qer=20%Q:. T<=180°C, Q=20%CQ.

Particles prepared by pyrolysis (Fig. 4) and hyghisl of NiAA had shell-like structure, size well
below 50 nm and they were agglomerated into clas@nd/or chains. They were possibly
contaminated by carbon (dark grey deposit on PTiF&rd) from incomplete decomposition of the
precursor. Electron diffraction patterns (EDP) wdoe to the size of particles rather weak and were
composed predominantly of the rings of face centrdzic (FCC) Ni EDP.

Particles produced by reduction of NiAA had broasiee distribution (from 10 to cca 50 nm), were
less agglomerated and shell-like structure almisstppheared, see Fig. 5. Electron diffraction paster
of larger particles (=50 nm) corresponded with REiCwhile those from clusters of small particles
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contained rings from both Ni and NiO crystallineustures. The deposit of particles prepared by
reduction had silver colour.

O3HIARB
T£7250 200.0KU X108K

Fig. 4 Bright field TEM image and SAED pattern
of particles prepared by pyrolysis of NiAA.
Tr=500°C, &=180°C, @=900 cni/min.

Fig.5 BF TEM image and SAED pattern of
particles produced by reduction of NiAA.
Tr=500°C, &=180°C, Q=800 cni/min, ;=7 %
vol.

The results obtained by SAED are in qualitativeeagrent with those obtained by EDS (see Table 1).
EDS analyses showed different nickel to oxygenosatin the particles prepared by hydrolysis
(NiAA5B) and reduction (NiAA7, NiAA8). In the parties prepared by reduction the content of oxygen
depends also on particle size: in large particg(Am, NiAA8B) the content of oxygen is several
times lower than in clusters of small particlesANV, NiAA8A).

Table 1 EDS analysis — content of Ni and O in TElvhples.

Element NiAAS NiAA7 NiAAS [A] NiAAS [B]
500°C 400°C 500°C 500°C
O — K [atom %] 29 47 75 19
Ni — K [atom %] 71 53 25 81

Selected samples of particles prepared by reductiere analysed using high resolution TEM
(HRTEM, JEOL JEM 3010, LaBsource operated at 300kMvhich enabled more thorough analysis
of the morphology and especially the crystallindigd, as a result, also composition of particles.
HRTEM lattice fringe images of various of Ni/Nj@rystalline structures were observed. In Fig. 6a
one can see the lattice image of cubic NiO (PDFDCGB0835) with interplanar spacinggd) = 0.209

nm as well as lattice fringes of cubic Ni (PDF ICEBED850) with interplanar distance @) = 0.203
nm. Hexagonal lattice structure of NIOOH (PDF ICBm®075), confirmed by s = 0.177 nm, was
also detected. SAED pattern of nanoparticles (framea cca 200x200 nm) from the bulk sample
NiAA9, consisting of a series of continuous ringsnfirms 2-phase polycrystalline mixture with
random orientation, see Fig. 6b. The ring pattemn lose indexed as 0.203 nm d-spacing with Miller
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elektrickou dvojvrstvowlivem elektrického pole.

Electrostatic balance / Elektrostaticka vaha Zaizeni, které pouziva pole stejnosmého proudu k
udrZeni nabitychéstic ve vznosu; napMillikan v kondenzator.

Electrostatic precipitator / Elektrostaticky precipitator (odlu ova )- Zaizeni, v nmz jsou
aerosolové astice nabity unipolarnim iontovym polem a depomgvda stn p sobenim
vysokonap ového elektrického pole

Elutriator / Elutriator (usazovak) - Zaizeni pouzivané k odtbvani (tid ni) astic podle
aerodynamického pm ru tak, Ze se usazuji z pohybujiciho se prouductngu

Emission / Emise- Vypoustni latky nebo snsi latek do venkovni atmosféry.
Endotoxin / Endotoxin — Toxicka sloZka /komponenta/ buné stny gramnegativnich bakterii.
Envelope (equivalent) diameter / (Ekvivalentni) prm r (obalky)- Pr m r koule sloZzené zastic

p vodniho materialu vetn dutin (p6r), kterA ma stejnou hmotnost jakovpdni astice
nepravidelného tvaru.




































