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Badanie morfologii agregatow aerozolowych

Wstep

Otaczajace nas powietrze zawiera wiele zanieczyszczen statych i cie-
ktych. Powstaty uktad dwufazowy — aerozol, wprowadzany do uktadu
oddechowego czlowieka moze wywolywac niepozadane efekty zdro-
wotne prowadzace do rozwoju wielu choréb m.in. astmy.

Czastki state tworzace aerozol maja tendencje do agregacji, czyli ta-
czenia si¢ w struktury o skomplikowanej budowie geometrycznej (agre-
gaty aerozolowe). Badanie morfologii agregatdéw ma znaczenie prak-
tyczne w wielu waznych procesach inzynierii chemicznej, np. w filtra-
cji aerozoli, gdyz wlasciwosci transportowe agregatow aerozolowych,
charakteryzowane poprzez warto$¢ wspolczynnika dyfuzji, silnie zaleza
od ich morfologii. Ksztatt i budowa wewngtrzna agregatu najczesciej
opisywana jest za pomoca wymiaru fraktalnego.

Silniki wysokoprezne (silniki diesla) sa najliczniejszymi emiterami
agregatow aerozolowych w $rodowisku. Czastki DEP (Diesel Exhaust
Particles), emitowane przez silnik diesla, maja posta¢ agregatow zto-
zonych z czastek pierwotnych o wymiarach od 5 do 50 nm. Wymiar
charakterystyczny agregatow DEP waha si¢ od kilku do ok 600 nm
(Rys. 1). Struktura agregatow wykazuje cechy samopodobienstwa stad
czgsto DEP zwane sa fractal-like aggreagtes. Nalezy podkresli¢, ze nie
sa to fraktale w sensie matematycznym, gdyz podobienstwo struktury
nie jest zachowane w skali czastek pierwotnych budujacych agregat.

Wiele urzadzen do identyfikacji agregatow aerozolowych podaje
liczbowy rozktad wielkosci czastek. Ponadto urzadzenia te przybliza-
ja nieregularny ksztalt pojedynczego agregatu do czastki sferycznej za
pomoca $rednicy aerodynamicznej, co przeklada sig¢ na nieprecyzyjne
okreslenie doktadnego rozktadu masowego wydzielanych agregatow.
W celu okreslenia rozktadu masowego potrzebna jest znajomos¢ efek-
tywnej gestosci agregatow [Park i in., 2010]. W przypadku agregatow
aerozolowych wielko$¢ ta nie jest stata i zalezy od liczby czastek pier-
wotnych tworzacych agregat oraz od jego wymiaru fraktalnego charak-
teryzujacego upakowanie czastek pierwotnych w strukturze agregatu.

W niniejszej pracy przeprowadzono badanie morfologii agregatow
aerozolowych wygenerowanych numerycznie za pomoca znanego
i powszechnie stosowanego algorytmu tworzenia agregatow. Agregaty
o r6znej budowie morfologicznej postuzyty do wyznaczenia krzywych,
pokazujacych zaleznos$¢ migdzy ekwiwalentng ggstoscia danej struktu-
ry agregatu, a jej charakterystycznym wymiarem. Krzywe te postuza
nastgpnie do wyznaczenia masy, jaka jest wydzielana podczas pracy sil-
nika diesla, w oparciu o rozktad liczbowy otrzymany eksperymentalnie
przy uzyciu silnika diesla (Mercedes-Benz 616.912 240D, 1982 rok).

Metoda generowania agregatow

Wedlug definicji stosowanej w geometrii fraktalnej agregaty nie
sa obiektami fraktalnymi. Poniewaz jednak struktura agregatu spetnia
wazng relacje pomigdzy liczba czastek pierwotnych agregatu, a jego
charakterystycznym promieniem podniesionym do potggi wymiaru
fraktalnego to agregaty okresla si¢ mianem agregatow fraktalo-podob-
nych. Wymiar fraktalny agregatu o danej strukturze wylicza si¢ z za-
leznosci

N = k(Ria/R)"" (1)

Wykorzystujac koncepcje algorytmu przedstawionego w pracy [Wit-
ten i Sander, 1981] wygenerowano rézne struktury agregatow charak-
teryzowane nastgpujacymi wymiarami fraktalnymi: D,= 1,3; 1,6; 1,8;
2,0; 2,2 dla liczby czastek pierwotnych N = 20, 50 oraz 100. Dobrany
przedzial wymiaru fraktalnego wynikatl z réznorodnosci struktur agre-
gatow, ktore powstaja w zaleznosci od uzytego paliwa w silniku die-
sla [Penconek i in., 2013]. Agregaty zostaly wygenerowane za pomoca

zmodyfikowanego algorytmu opartego na agregacji czastek w rezimie
dyfuzyjnym DLA (Diffusion Limited Aggregation). Przyktad agregatu
wygenerowanego numerycznie pokazano narys. 1.
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Rys. 1. Po lewej: rzeczywisty agregat DEP powstaty w silniku diesela (agregaty
zdeponowane na wtdknie tkaniny filtracyjnej) — zdjgcie wykonane za pomoca
mikroskopu elektronowego. Po prawej: agregat wygenerowany numerycznie

Szybko$¢ powstawania agregatow w tym rezimie jest okreslona przez
charakterystyczny czas dyfuzji, jaki czastka potrzebuje na przebycie
drogi do powstajacej struktury agregatu. Czas dyfuzji jest wigkszy, niz
czas reakcji potrzebny na wytworzenie wigzania mi¢dzy czastkami.

Procedura generowania agregatow opiera si¢ na nastgpujacej zasa-
dzie: do czastki znajdujacej si¢ w $rodku uktadu wspotrzednych sa do-
czepiane kolejne czastki pierwotne, generowane w zadanej odlegtosci.
Ruch tych czastek opisany jest rownaniami Brownian dynamics dla
pojedynczej czastki sferycznej [Bafazy i Podgorski, 2007]. Odlegtosc
z jakiej doczepiane sa czastki pierwotne determinuje wymiar fraktalny
powstajacego agregatu. Gdy odlegto$¢ migdzy losowo wygenerowana
czastka pierwotna a czastka umieszczona w srodku uktadu wspotrzed-
nych jest mata, tworzone sa agregaty o upakowanej strukturze. Ggstosé
pojedynczej czastki pierwotnej w agregacie p = 2100 kg/m3, a jej sred-
nica wynosi 50 nm.

Do obliczenia $redniej wartosci ekwiwalentnej gestosci populacji
agregatow o danym wymiarze fraktalnym oraz liczbie czastek pierwot-
nych w strukturze wygenerowanych numerycznie zastosowano nastg-
pujaca zaleznos$¢:

Petw = 1/ Viya 2

gdzie:
Viya— objgtos¢ ekwiwalentnej sfery doznajacej takiego samego oporu
hydrodynamicznego jak dany agregat [m3],
m — masa agregatu wyznaczona z pomnozenia liczby czastek
w danym agregacie przez masg czastki pierwotnej [kg]
Objgtos¢ ekwiwalentnej sfery V), zostata wyznaczona z zaleznosci
na promien hydrodynamiczny danego agregatu:

A3)

gdzie:
N — liczba czastek pierwotnych w agregacie,
R — promien czastki pierwotnej [m].
Odlegto$¢ migdzy czastkami pierwotnymi w agregacie obliczono
z zaleznoSci:

4)

Ay =5~ 1]
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Wyniki obliczen

Wplyw wymiaru fraktalnego na wartos¢ ekwiwalentnej gestosci
agregatu pokazano na rys. 2. Wida¢, ze wraz ze zmniejszaniem si¢ wy-
miaru fraktalnego agregatu rowniez maleje ggsto§¢ ekwiwalentna. Jest
to spowodowane tym, ze wigkszo$¢ czastek pierwotnych, w bardziej
kompaktowych agregatach (wigkszy wymiar fraktalny), skupia si¢ bli-
zej srodka masy, co powoduje, ze wigcej masy znajduje si¢ w mniejszej
objetosci.
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Rys. 2. Zalezno$¢ gestosci ekwiwalentnej od wymiaru fraktalnego agregatu

Wykreslajac zalezno$¢ ekwiwalentnej gestosci od promienia hydro-
dynamicznego agregatu (Rys. 3) mozna zaobserwowaé, ze wigksza
gestos¢ odpowiada mniejszemu promieniowi hydrodynamicznemu.
Zauwazalny jest rowniez spadek wartosci gesto$ci wraz ze wzrostem
liczby czastek pierwotnych w agregacie dla tego samego wymiaru frak-

talnego.
T T T T
Df=2.2
3000 - / B
e ]
£ b
()] 4 \ \
= \ \
O
°

200 @ \ —e— N=20 i

\ \ B N=50

] —<4—N=100
.\ “\, 1\
\ N\ 4
[ ]
1000 | o \4\ i
I -
] o T T
~ . T \‘<
0 T T T T
9.00E-008 1.80E-007 R _ [m] 270E-007
hyd

Rys. 3. Zaleznos$¢ gestosci od promienia hydrodynamicznego agregatu. Bardziej kom-
paktowa struktura odpowiada wigkszej ggstosci. Na wykresie zaznaczono potozenie
najwigkszego wymiaru fraktalnego agregatu

Rozktad liczbowy czgstek w funkcji srednicy danej czastki otrzymany
za pomoca aparatury FAPES (Fast Aerosol Particle Emission Spectro-
meter) przedstawiono na rys. 4. Opis metodyki pomiaru opisano w pra-
cy w [Penconek i in., 2013]

Rozklad liczbowy uwzglednia agregaty, ktére maja R, wigkszy
niz rozmiar pojedynczej czastki pierwotnej. W zwiazku z tym rozktad
masowy dla tych czastek jest liczony za pomoca gestosci pojedynczej
czastki.

Rozktad masowy agregatow (Rys. 5) wyliczono na podstawie zalez-
nosci gestosci ekwiwalentnej od promienia hydrodynamicznego dla da-
nego wymiaru fraktalnego oraz rozktadu liczbowego czastek w funkcji
$rednicy danej czastki (Rys. 4) korzystajac z zaleznos$ci:

M = Nugg Peiw %ﬂ'Riyd (5)

gdzie:

N, liczba agregatow z rozktadu liczbowego.
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Rys. 4. Rozktad liczbowy otrzymany za pomoca aparatury FAPES
(Fast Aerosol Particle Emission Spectrometer)

W celu obliczenia masy danej frakeji czastek dobrano R, agregatu
odpowiadajacy rozmiarowi danej frakcji czastek i odpowiadajaca temu
promieniowi hydrodynamicznemu warto$¢ ggstosci efektywne;.

Wyniki uzyskane z poréwnania rozkladu masowego liczonego przy
uzyciu ggstosci ekwiwalentnej z rozktadem otrzymanym za pomoca gg-
stosci masy, jaka bylaby zakumulowana w objgtosci o ksztalcie sfery
(przy danej $rednicy) przedstawiono na rys. 5.

Rozktad masowy liczony za pomoca $rednicy czastki sferycznej, kto-
ra aproksymowany jest dany agregat o dowolnym wymiarze fraktalnym
jest nieprecyzyjny.
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Rys. 5. Rozktad masowy otrzymany za pomoca wyliczonej ekwiwalentnej ggstosci

Whioski

Uzyskane wyniki wskazuja na silng zaleznos$¢ gestosci agregatu od
wymiaru fraktalnego.

Prowadzi¢ to moze do trudnosci w doktadnym wyznaczeniu rozktadu
masowego agregatow emitowanych np. z silnika diesla, gdy bazuje si¢
jedynie na rozktadzie liczbowym.
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