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Tassé kandidaatintydsséa tarkastellaan diffuusioilmiéén perustuvaa aerosolihiukkasten koko-
luokittelulaitetta ja laitteessa tapahtuvia diffuusiosta johtuvia hiukkashaviéita. Laite mahdollistaa
nanometrien kokoisten hiukkasten luokittelun niiden liikkuvuudesta riippuvan diffuusiokertoimen
perusteella. Hiukkasen liikkuvuus voidaan edelleen yhdistaa sen fyysiseen kokoon, joten tata omi-
naisuutta hyddyntéen laite toimii hiukkasten kokoluokittelijana.

Nykyisin yleisesti kaytettyihin sahkéisiin luokittelumenetelmiin verrattuna diffuusioon perustu-
van luokittelun etuna on sen riippumattomuus hiukkasen sahkoisistd ominaisuuksista. Hiukkasten
teoreettinen varaustehokkuus laskee huomattavasti hiukkaskoon pienentyessa. Bipolaarinen va-
raustehokkuus 10 nm hiukkasille on noin 10% ja 3 nm hiukkasille noin 1%. Sahkdiset luokittelijat
voivat luokitella samanaikaisesti hiukkasia, joilla on vain toisen polariteetin varaus, siis kaytan-
ndssa korkeintaan 5% 10 nm hiukkasista ja 0.5% 1 nm hiukkasista. Tydssa esitetty diffuusioluo-
kittelija kykenee luokittelemaan my6s varaamattomia hiukkasia. Diffuusion satunnaisluonteesta
johtuen tydssé kasitellyn luokittelulaitteen teoreettinen hiukkasen koosta ja varauksesta riippu-
maton maksimilapéisy on noin 10%. Osana ty0ssa tehtdvaa mallinnusta esitetdén teoreettinen
luokittelufunktio tyéssa tutkitun laitteen kaltaiselle tasogeometrialle.

Laitteen kokonaisldpaisyd on tutkittu kokeellisin mittauksin. Kokeellisissa mittaustuloksissa
laitteen kokonaislapéisyn havaittiin olevan heikko, korkeintaan noin 2%, joka on noin 20 % luo-
kittelun teoreettisesta maksimista. Tassa tydssa pyritdan selittdmaén havaittua tulosta mallinta-
malla laitteen siséisia hiukkashavioitéd. Tydssé hiukkashaviina kasitetddn muusta kuin luokitte-
lusta johtuva laitteen lapéisytehokkuuden heikkeneminen. Havi6ita arvioidaan soveltaen laitteen
naytteensy6ton ja poistomekanismin komponenteille yksinkertaisille geometrioille johdettuja dif-
fuusioyhtélén ratkaisuja. Dominoivana haviétd aiheuttavana mekanismina oletetaan diffuusios-
ta johtuva hiukkasten depositio virtauskanavien seinamille ja muut havidmekanismit sivuutetaan
merkityksettémina mallinnettavan kokonaishavién kannalta.

Tydssa esitetyn luokittelu- ja haviémallinnuksen tuloksia verrataan kokeellisiin mittaustulok-
siin. Mallin havaitaan kuvaavan laitteen hiukkashavi6itd melko hyvin, mutta kokeellisten mittaus-
tulosten suuri hajonta heikentdd mallinnuksen luotettavuutta. Tarkempi mallinnus vaatisi laitteen
virtausdynamiikan tutkimista esimerkiksi numeerisen laskennan avulla. Kokeellisten ja mallinnet-
tujen tulosten eroista voidaan paatella laitteen olevan herkka epéideaalisuuksille. Mittaustilan-
teessa havaittua laitteen virtaustoiminnan epévakautta voitaisiin parantaa tarkemmin sijoitettaval-
la ja keskittéavalla naytteensyobttdmekanismilla. Laitteen heikon Iapaisytehokkuuden voidaan tode-
ta johtuvan suurista diffuusiohavidistd, jotka ovat seurausta laitteen naytteensy6ton ja luokitellun
hiukkaskoon poistomekanismin geometrioista. Tydssa tutkitun laitteen lapaisytehokkuuden mer-
kittdva parantaminen esitetyn kaltaista rakennetta kayttden on kaytdnnéssad mahdotonta.
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This bachelor’s thesis is about internal particle losses of a diffusion based aerosol particle size
classifier device. The device enables classification of nanometer sized particles based on their
mobility dependent diffusion coefficient. The mobility of a particle can be further connected with its
size and therefore using this property the device acts as a particle size classifier. Compared to the
commonly used electrical classification methods, the advantage of diffusion-based classification
is its independence from the electrical properties of the particle.

The theoretical charge efficiency of particles decreases significantly as the particle size de-
creases. The theoretical bipolar total charge efficiency for 10 nm particles is about 10% and for
1 nm particles about 1% (Flagan 2011). Electric classifiers like the DMA are able to classify only
either positively or negatively charged fraction of these particles, effectively halving the maximum
classifiable fraction of the particles to 5% of 10nm and 0.5% of 1 nm particles. The diffusion
classifier studied in this work is also able to classify the non-charged portion. Due to the ran-
dom nature of diffusion, the theoretical maximum value of the transfer function of the classifier
without particle losses is about 10% for all particle sizes. As the diffusion based classification
does not depend on particle’s size or charge, this method provides better particle transmission for
nanometre-sized particles.

In this work, a theoretical classification function for a planar geometry similar to the device
presented by Arffman et al. (2017) was modeled. The operation of the device is dictated by the
particle diffusion coefficient D, which for an aerosol particle can be expressed as

kgTC.,
D =
3rCed,’

(1)

where kg is the Boltzmann constant, T is the temperature, Cc is the Cunningham slip correction
coefficient and d,, the particle diameter. One dimensional textbook solution for local concentration
of a particle sheet released at zp = 0 at ¢t = 0 at a distance x has always a maximum which
depends on the particle’s diffusion coefficient as follows:

1’2

D=—.
2t

2)
This property can be used in designing classifier device based on the diffusion. A simple model
of classifying chamber utilizing this technique and a planar geometry prototype device based on
the idea are shown in Figure 1.

The total particle transfer function of this device has been studied by experimental measure-
ments. The measured transfer function maximum was at most 2%, which is approximately 20%
of the theoretical maximum. The aim of this work is to explain the observed result by modeling
the internal particle losses of the device. Based on the work, particle losses in the sample inlet
and classified size outlet systems are found to be the main reason for the decrease in the particle
transfer function. The losses were estimated by applying solutions of the diffusion equation de-
rived for simple geometries to components of the sample inlet and outlet systems of the device.
The dominant loss-causing mechanism was assumed to be the deposition of particles on the
walls of the flow channels due to diffusion, and other loss mechanisms were ignored as negligible
to the modeled total loss. Typical transfer function of the device and the individual components of
the model derived in this work are presented in Figure 2.

The results of the classification and loss modeling presented in the work were compared with
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Figure 1. 1D model of the classifying chamber adapted from Arffman et al. (2017) and a 3D
rendering of the prototype device studied
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Figure 2. Typical transfer function of the device and the individual components of the model as
a function of the particle diameter d,,. Sample flow 2 I/min, total flow 6 I/min.

the experimental measurement results. The model was found to describe the particle losses of
the device quite well, but the large deviation of the experimental measurement results indicated
unstability of the prototype device. More accurate modeling would require examining the flow
dynamics of the device using, for example, methods of computational fluid dynamics. From the
differences between the experimental and modeled results, it can be concluded that the device
is sensitive to geometry unidealities. The instability of the flow of the device observed in the
measurement situation could be improved by a more precisely positioned and centered sample
inlet mechanism. The low particle transmission efficiency of the device can be attributed to the
large diffusional particle losses resulting from the geometries of the device sample inlet and the
classified particle size outlet mechanism. A significant improvement in the transmission efficiency
with the chosen geometry is practically impossible.
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1 JOHDANTO

Aerosoli maaritelldan kiinteiden tai nestemaisten hiukkasten ja niitd ympardivan kaasun
kokonaisuudeksi (Hinds 1999). Puhdasta kaasufaasia ilman hiukkasia ei luonnossa esiin-
ny, joten aerosolit ja aerosolihiukkaset ovat hyvin arkipdivainen ilmié. Esimerkiksi hen-
gitthm@&mme huoneilma sisaltdd aina jonkin verran pienhiukkasia. Pienhiukkaset ovat ti-
lavuuden ja massan suhteen tarkasteltuna hyvin pieni osa itse aerosolia, mutta niiden
merkitys esimerkiksi terveydelle ja ilmastolle on suuri; huonon ilmanlaadun on arvioitu
olevan globaalisti suurin ymparistéén liittyva terveysriski (Shiraiwa et al. 2017). Haitalli-
sista terveysvaikutuksista huolimatta aerosoleilla on myds hyddyllisia sovelluksia, esimer-
kiksi hengitettdvéat inhalaatioladkkeet hyddyntavat aerosoleja ladkeaineen kuljetuksessa
elimistéon.

Erittain pienilla, alle 10 nm hiukkasilla on merkittdva rooli uusien hiukkasten syntymeka-
nismien tutkimuksessa (Arffman et al. 2017). Uusia vain muutamien nanometrien kokoisia
hiukkasia luovaa nukleaatiota on havaittu tapahtuvan esimerkiksi ilmakehéssa (Kulmala
et al. 2004) ja likenteessa heti dieselpakokaasun poistuessa ilmakeh&an (Rénkkd, Virta-
nen et al. 2007). Liikenteen onkin havaittu olevan merkittava alle 3 nm hiukkasten lahde
(Hietikko et al. 2018; Ronkkd, Kuuluvainen et al. 2017). Kasvaessaan hdyryjen vaiku-
tuksesta pienet hiukkaset toimivat myds pilvien tiivistymisytiming, minka takia niilla on
merkittdva rooli ilmastotutkimuksessa (Kerminen et al. 2012).

Kyky mitata aerosolien ominaisuuksia tarkasti ja luotettavasti mahdollistaa laajemman
aerosolitutkimuksen ja esimerkiksi hiukkaspéastdjen ilmastovaikutusten arvioinnin. Ae-
rosolin siséltdmien hiukkasten maara ja koko ovatkin usein tarkeimpia aerosolin ominai-
suuksiin vaikuttavia tekij6éitéd. Aerosolihiukkaset ovat kooltaan pienid, mutta hiukkasten
halkaisija voi vaihdella nanometreistd mikrometreihin. Suuren kokovaihtelun lisaksi esi-
merkiksi luonnossa esiintyvien aerosolien hiukkaskokojakaumat ovat aina polydispersiivi-
sia, eli niiden sisaltamat hiukkaset eivat ole vain yhta tiettya kokoa. Talléin on mielekasta
tutkia tietyn aerosolin hiukkaspitoisuutta koon funktiona, eli aerosolin hiukkaskokojakau-
maa. Aerosolin kokojakauman mittaaminen vaatii menetelman luokitella hiukkaset niiden
koon mukaan, minka jalkeen luokiteltujen hiukkasten pitoisuus voidaan mitata. Luokittelu
ja pitoisuusmittaus toteutetaan usein erillisilla mittalaitteilla. Alle 10 nm hiukkasten luo-
kittelu niiden koon perusteella on nykyisin kaytetyin menetelmien avulla haastavaa. Vii-
meaikaisessa tutkimuksessa on tutkittu yha pienempia hiukkasia ja niihin liittyvid ilmi6ita
(Chu et al. 2019; Dada et al. 2020). Tallaisen tutkimuksen mahdollistamiseksi tarvitaan
menetelmd, jolla pienid hiukkasia voidaan tehokkaasti luokitella.



Suurin osa nykyaan kaytetyistad luokittelumenetelmista perustuu hiukkasten luokitteluun
niiden sahkdisen liikkuvuuden perusteella. Sadhkdinen liikkuvuusluokittelu vaatii hiukkas-
ten olevan sahkdisesti varattuja, mutta hiukkasten varaustehokkuus heikkenee kuitenkin
merkittavasti hiukkaskoon pienentyessa. Alle 10 nm hiukkasilla on korkeintaan yhden al-
keisvarauksen suuruinen, joko negatiivinen tai positiivinen varaus. Teoreettinen bipolaari-
nen, kummankin polariteetin yhteisvaraustehokkuus 10 nm hiukkasille on noin 10% seka
3 nm hiukkasille noin 1%. (Flagan 2011) S&hkéisilla luokittelumenetelmilla, kuten usein
kaytetylla differentiaalisella likkuvuusanalysaattorilla (engl. Differential Mobility Analyzer,
DMA) voidaan luokitella samanaikaisesti hiukkasia, joilla on vain tietyn polariteetin va-
raus, siis kaytanndssa korkeintaan 5% 10 nm hiukkasista ja 0.5% 1 nm hiukkasista. Tés-
sé& tybssa tutkitun diffuusioon perustuvan luokittelun tehokkuus on hiukkasen koosta tai
varauksesta riippumaton. Diffuusion satunnaisesta luonteesta johtuen luokittelun teoreet-
tinen maksimitehokkuus on noin 10%, mikd on huomattavasti korkeampi kuin sédhkdisten
luokittelumenetelmien tehokkuus alle 10 nm hiukkasille.

Arffman et al. (2017) esittivat diffuusioon perustuvan aerosolikokoluokittelijan, joka kyke-
nee luokittelemaan hiukkaset niiden mekaanisen liikkkuvuuden perusteella. Tall6in hiuk-
kasen sahkoéisilla ominaisuuksilla, kuten varausluvulla, ei ole merkitysta luokittelutapahtu-
man kannalta. Diffuusion satunnaisesta luonteesta johtuen diffuusioluokittelijan teoreetti-
nen maksimildpaisy ilman hiukkashaviditd on noin 10%, mutta luokittelun lapaisy ei riipu
hiukkaskoosta samalla tavalla kuin varaustehokkuus. Arffman et al. esittdmaan rakentee-
seen perustuvan diffuusioluokittelijan kokonaislapaisya on kokeellisesti mitattu. Kokeelli-
sesti mitatun hiukkaslapaisyn todettiin kuitenkin olevan huomattavasti pienempi kuin luo-
kittelun teoreettinen maksimilapaisy. Taman tyoén tarkoituksena on selittda teoreettisten
ja kokeellisten tulosten eroa mallintamalla laitteessa tapahtuvia hiukkashavidgita. Hiukkas-
haviéna kasitetdan muusta kuin luokittelusta johtuva laitteen Iapaisytehokkuuden heikke-
neminen, kdytdnndssa tarkoittaen laitteen naytteensyottd- ja poistomekanismien aiheut-
tamia havidita.

Taman tydn luvussa 2 esitetdan tyéssa tutkitun diffuusioilmién ja siihen perustuvan hiuk-
kaskokoluokittelun kannalta olennaisia aerosolien ominaisuuksia. Lisaksi luvussa 2 esi-
tetddn mallinnuksessa kaytettyja diffuusioyhtalén ratkaisuja. Luvussa 3 esitetdan tydssa
kasitellyn laitteen fyysinen rakenne ja johdetaan luvun 2 teoriaa soveltava hiukkasten
luokittelu- ja haviémalli. Luvun 3 mallia verrataan kokeellisiin mittaustuloksiin luvussa 4.



2 AEROSOLIHIUKKASTEN OMINAISUUKSIA

Tassé luvussa kasitelldan tyéssa tutkitun kokoluokittelijan teoreettisen taustan kannalta
olennaisia aerosolien ominaisuuksia seka diffuusioilmiétd aerosolissa. Luvussa kasitel-
Iaan hiukkasten diffuusiota aerosolissa yleisesti ja diffuusion aiheuttamia hiukkashaviéita
aerosolivirtauksissa.

2.1 Aerosolihiukkasten ominaisuuksia

Aerosoleja tutkittaessa suositaan hiukkasten luokittelua hiukkasen koosta riippuvan liik-
kuvuuden B perusteella. Mekaaninen liilkkuvuus kuvaa hiukkasen tietyn nopeuden ja ta-
man nopeuden yllapitamiseen vaaditun voiman suhdetta, yhdistden aerosolihiukkasen ja
sitd ymparéivan kaasun ominaisuuksia. (Hinds 1999)

Virtauksen Reynoldsin luku on dimensioton suhdeluku joka kuvaa virtaavan fluidin iner-
tiavoimien suhdetta viskooseihin voimiin. Pienilla Reynoldsin luvuilla viskoosit voimat ovat
hallitseva komponentti ja virtaus on laminaarinen. Suurilla Reynoldsin luvuilla inertiavoi-
mat ovat huomattavasti viskooseja voimia suurempia ja virtaus on turbulenttista. Reynold-
sin luvun laskennassa kaytetdan myds virtausgeometriasta riippuvaa virtausta karakteri-
soivaa mittaa, esimerkiksi poikkileikkaukseltaan ympyran muotoiselle putkelle

Re = M, (2.1)

n

miss& p, on virtaavan fluidin tiheys, « on fluidin virtausnopeus, d on karaketeristisena
mittana toimiva putken siséhalkaisija ja n on fluidin dynaaminen viskositeetti. Poikkileik-
kaukseltaan ympyran muotoisessa putkessa tapahtuvan virtauksen Reynoldsin luvun ol-
lessa Re < 2000 on virtaus laminaarista ja Re > 4000 on virtaus turbulenttista. Naiden
raja-arvojen valissa sijaitsee valialue, jossa virtaus voi olla laminaarinen tai turbulent-
tinen. Vélialueella virtauksen laatu riippuu edeltavista virtauskanavista: jos virtaus on
laminaarinen, se my6s pysyy laminaarisena, mutta pienikin epaideaalisuus putken pin-
nassa aiheuttaa virtaukseen pysyvaa turbulenssia. Laminaarilla virtausalueella tallainen
virtaukseen syntynyt turbulenssi kuitenkin tasoittuu ja virtaus pysyy laminaarina.

Myos aerosolihiukkaselle voidaan laskea Reynoldsin luku, Re,, joka karakterisoi hiukka-
sen ohi kulkevan virtauksen laatua hiukkasen ymparistéssa. Aerosolihiukkasen Reynold-
sin luvun ollessa pieni (Re, < 1) virtauksen siihen kohdistama kitkavoima on Stokesin
lain mukainen. Talldin vastusvoima Fj riippuu hiukkasen suhteellisesta nopeudesta flui-



diin ndhden ja on muotoa

Fy = 3mud,, (2.2)

missd n on kaasun dynaaminen viskositeetti, © on hiukkasen suhteellinen nopeus kaa-
suuvirtaukseen nahden ja d, on hiukkasen halkaisija. Pienilla hiukkasen Reynoldsin lu-
vuilla (Re, < 1) hiukkasen mekaaninen liikkuvuus voidaan kirjoittaa muodossa

B=rm
Fd 37['7’]dp

(2.3)

Yhtalén 2.3 on kuitenkin kokeellisesti havaittu patevan vain halkaisijaltaan noin mikromet-
rid suuremmille hiukkasille. Stokesin laki olettaa kaasun suhteellisen nopeuden hiukka-
sen pinnalla olevan nolla. T&man on empiirisesti havaittu olevan epétosi pienille hiukka-
sille, joiden halkaisija on kaasumolekyylien vapaan matkan kokoluokkaa. (Hinds 1999)

Myds Knudsenin luku Kn kertoo kaasun kayttaytymisesta hiukkaseen nidhden. Suurella
Knudsenin luvulla (Kn >> 1) kaasu kayttaytyy hiukkasen suhteen harvempana, jolloin
hiukkanen on samaa kokoluokkaa kaasumolekyylien kanssa ja sen sanotaan olevan va-
paalla molekyylialueella. Pienelld Knudsenin luvulla (Kn << 1) hiukkanen on jatkuvasti
térmayksissa kaasumolekyylien kanssa ja kaasu kayttaytyy hiukkaseen nahden tiheam-
pand. Knudsenin luku voidaan maaritelld kaasun vapaan matkan A ja hiukkasen sateen
suhteena seuraavasti (Kulkarni, Baron ja Willeke 2011)

Kn=—=—. (2.4)

Ideaalikaasun molekyylien keskim&arainen vapaa matka normaaliolosuhteissa on nano-
metrien suuruusluokkaa, joten kaavan 2.3 liikkuvuus ei sellaisenaan kuvaa todellista ti-
lannetta nanometrien kokoisille hiukkasille.

Soveltamalla Cunninghamin (1910) esittdmaa korjauskerrointa Stokesin lain vastusvoima
voidaan esittdd muodossa

_ 3mVd,
=—c
misséd C. on Cunninghamin liukukorjauskerroin. Liukukorjauskerroin esitetdan yleensa
empiirisen sovitteen yhtéaléna, joka on muotoa

Fy

(2.5)

C.=1+Kn (a+ﬁe—ﬁ>, (2.6)

missa «, S ja «y ovat sovitteen parametreja ja Kn on Knudsenin luku. Allen ja Raabe
(1985) ovat empiirisiin tuloksiin perustuen esittaneet soviteparametreille arvoja
a = 1.142(40.0024), B = 0.558(+0.0024) ja v = 0.999(£0.0212).



Cunninghamin liukukorjauskerroin huomioiden hiukkasen liikkuvuus on muotoa

p=Y o G
Fy;  3mnd,

(2.7)

Yhtalon 2.7 liukukorjauskertoimella korjattu likkuvuus on alle 20 nm hiukkasilla jopa kym-
menia kertoja suurempi kuin yhtalén 2.3 korjaamaton arvo.

2.2 Aerosolihiukkasten diffuusio

Ensimmaisen havainnon hiukkasten satunnaisliikkeestd kaasussa teki Bodaszewski vuon-
na 1881 (Knutson 1999; Rideal 1930). 1905 Einstein esitti teoreettisen selityksen talle
Brownin liikkeena tunnetulle hiukkasten satunnaisliikkelle. Einsteinin esittdman teorian
avulla voidaan selittdd aerosolihiukkasten diffuusio ja erityisesti hiukkasen diffuusioker-
toimen riippuvuus sen liikkuvuudesta, joka taas riippuu hiukkasen koosta. 1910-luvulla
Millikan, Fletcher ja Perrin tekivat Einsteinin teoriaa validoivia ja soveltavia kokeita (Knut-
son 1999). Hiukkasten diffuusiota kaasussa on kaytetty aerosolien tutkimiseen Millikanin
ja Fletcherin kokeista Iahtien, mutta ensimmaisen diffuusioon perustuvan luokittelumene-
telman kaasumaisille ioneille esitti Townsend jo vuonna 1900. 1935 Nolan ja Guerrinni
sovelsivat samaa menetelmaa aerosolihiukkasten kokomittauksiin. (Knutson 1999)

Einsteinin esittdméan hiukkasen diffuusiokertoimen D yleinen muoto on

D = BkgT, (2.8)

missa B on hiukkasen liikkuvuus, kp on Boltzmannin vakio ja T" on lampétila. Yhdis-
tdmalla kaavassa 2.7 esitelty hiukkasen liikkuvuus diffuusiokertoimen yleiseen muotoon
2.8, voidaan aerosolihiukkasen diffuusiokerroin D esittdd muodossa (Hinds 1999)

kgTC.

D=
3rC.d,

. (2.9)

Yhtéalésta 2.9 voidaan huomata hiukkasen diffuusiokertoimen olevan kdantaen verrannol-
linen hiukkasen halkaisijaan siten, ettd suurilla hiukkasilla diffuusion aiheuttama liike on
hitaampaa. Tata ominaisuutta voidaan kayttaa hyvaksi aerosolien kokoluokittelussa.

Aerosolihiukkaset tarttuvat voimakkaasti pintoihin joihin ne térmaavat. Tama on eras
karakteristinen ominaisuus, joka erottaa aerosolihiukkaset kaasumolekyyleista ja muu-
tamaa millimetria suuremmista kappaleista. (Hinds 1999) Diffuusioon perustuvissa ko-
koluokittelumenetelmissa hiukkasten adheesio pintaan oletetaan usein taydelliseksi, el
kaikkien pintaan térmaavien hiukkasten oletetaan myds tarttuvan siihen (Knutson 1999).
Hiukkaset voivat kuitenkin irrota pinnasta esimerkiksi ulkoisten voimien tai voimakkaan
kaasuvirtauksen takia. [Imiéta kutsutaan resuspensioksi. Adheesiovoimien suuruus riip-
puu hiukkasen ja pinnan materiaalista ja pintojen karkeuksista: esimerkiksi tormaykses-



ta johtuvan hiukkasen muodonmuutoksen seurauksena adheesiovoimat pehmeille me-
talleille voivat suuruudeltaan jopa viisitoistakertaistua ja muoveille jopa satakertaistua.
Hiukkasten kerrostuminen pinnalle voi edesauttaa niiden resuspensiota. Virtauksen ai-
heuttama hiukkasten resuspensio johtuu turbulentin pydrteen kyvysta Iapaista virtauksen
rajakerros ja taten irrottaa hiukkasia pinnasta. Varsinkin virtauksen aiheuttama resus-
pensio on usein voimakkaampaa mikrometrien kokoisilla hiukkasilla, joten ilmid sivuute-
taan tasséa tydssd merkityksettdmana nanometrien kokoisille hiukkasille laminaarisessa
virtauksessa. (Hinds 1999)

Suurin osa diffuusioon perustuvista aerosolin kokoluokittelulaitteista perustuu kennora-
kenteeseen, jossa aerosolivirtaus johdetaan useaan diffuusiokennoon. Tallaisella raken-
teella saavutetaan virtaukseen nahden suuri pinta-ala hiukkasten depositiolle. Rakennet-
ta kutsutaan kirjallisuudessa diffuusiopatteriksi (engl. diffusion battery). Diffuusiopatterin
toimintaperiaate on yksinkertainen: pienet hiukkaset diffundoituvat nopeammin virtauska-
navan seindmaan ja térmatessaan tarttuvat siihen. Diffuusion satunnaisesta luonteesta
johtuen myds pienet hiukkaset voivat lapaista diffuusiopatterin, mutta lapéaisytodennakéi-
syys laskee huomattavasti hiukkaskoon pienentyessa. Diffuusiopatterille on kuitenkin joh-
dettavissa selkea diffuusiokertoimen raja-arvo, jolla 50% hiukkasista lapaisee laitteiston.

Jos useita edella esitettyja diffuusiopattereita kaytetddn samanaikaisesti, voidaan me-
netelmaa kayttda aerosolin kumulatiivisen kokojakauman mittaamiseen. Kokojakauman
tarkka mittaus vaatii kuitenkin aerosolin pysyvan vakaana koko mittaussekvenssin ajan.
Kumulatiivisen luonteen takia téllaisella mittauksella ei voida saada tietoa tietysta kokova-
lista, vaan differentiaalinen tieto taytyy aina johtaa kumulatiivisen mittauksen kautta (Arff-
man et al. 2017). Erés diffuusiopatteri-rakenteen suurimmista heikkouksista on sen heik-
ko kokoresoluutio, minka takia kumulatiivisen mittausdatan kasittelyyn tarvitaan yleensa
matemaattisia inversiomenetelmia (Knutson 1999). Tassa ty6dssa tutkittu luokittelulaite ja
-menetelm& mahdollistavat differentiaalisen diffuusioluokittelun, eli menetelméalla voidaan
tutkia myds tiettya hiukkasten kokovalia.

2.3 Diffuusion aiheuttamat hiukkashaviot
aerosolivirtauksissa

Pienilla hiukkasilla diffuusion satunnaisliike aerosolivirtauksessa voi olla hiukkasen liik-
keen kannalta dominoivin komponentti. Esimerkiksi putkessa virtaavassa aerosolissa ta-
ma johtaa tilanteeseen, jossa pienet hiukkaset diffundoituvat nopeasti putken seinamille
ja putken lapaisy laskee pienilla hiukkaskoilla. Diffuusiosta johtuvat haviét tuleekin ottaa
huomioon aerosolimittausta toteuttaessa, erityisesti tutkittaessa nanometri-kokoluokan
hiukkasia. Tassa luvussa esitetdan analyyttisia ratkaisuja hiukkasten depositiolle erilai-
sissa geometrioissa. Naita ratkaisuja soveltamalla voidaan erilaisista virtauskanavista
koostuvalle systeemille johtaa kokonaislapaisyfunktio, joka kertoo kuinka suuri osa tie-
tyn kokoisista hiukkasista lapéisee systeemin.

Gormley ja Kennedy (1949) esittivat analyyttisen ratkaisun diffuusiolle poikkileikkauksel-



taan ympyran muotoisessa putkessa. Olkoon a putken sade, @ tilavuusvirtaus putkessa
ja V kaasun nopeus putkessa missa tahansa pisteessa etaisyydella r putken virtausuun-
nan keskiakselista. Talléin

V="(a® 1. (2.10)

Valitaan karteesisen koordinaatiston akselit z, y ja z siten, etté akseleiden z ja y leik-
kauspiste sijaitsee virtaussuuntaan nédhden kohtisuorassa poikkileikkauksessa keskella
putkea ja akseli z on yhdensuuntainen virtaussuuntaan nahden. Jos u, v ja w ovat hiuk-
kasen nopeuden akseleiden x, y ja z suuntaistet komponentit ja C' on hiukkasten kon-
sentraatio, liilkeyhtalét hiukkaselle ovat

oC ocC . oC

D— =— D— =— D— =— — :

o Cu, 3y Cv ja 5, Clw-V), (2.11)
missd D on hiukkasen diffuusiokerroin. Virtauksen jatkuvuusyhtalé hiukkasvirtaukselle
on 0 0 0
%(Cu) + 8—y(0u) + @(Cw) =0 (2.12)
Yhtéldista 2.11 ja 2.12 saadaan

19
VO = 55-(CV) =0, (2.13)

joka on sylinterikoordinaatistossa ilmaistuna

10 (0C\ 10°C 9*C 10
. <rar> t 5 T o~ B (CV)=0. (2.14)

Ratkaisussaan Gormley ja Kennedy sivuuttavat yhtalén 2.14 termin %27(27 merkityksettdma-
na, silla se kuvaa konsentraatiogradientin aiheuttamaa liiketta virtaussuunnassa. Sym-
metrian takia poikkileikkaukseltaan ympyran muotoiselle putkelle sylinterikoordinaatistos-
sa patee %—g = 0. Huomioiden ndma toimenpiteet yhtalé 2.14 saa muodon

0’C  10C 9 oc

—_—— _ 2 —_— =
5,2 + - k(a® —r )62 0, (2.15)

1)
missa k = 5.

Ratkaisun alkuehtona oletetaan putken lahtékonsentraation olevan vakio. Liséksi ratkai-
sun reunaehtona putken seindan térmaéavien hiukkasten oletetaan tarttuvan siihen. Rat-
kaisun ehdot ovat matemaattisesti muotoiltuna

C=0, kunr=a,
(2.16)

C=Cy kunz=0



Tall6in hiukkasten lukumaaran suhde etaisyydelld > alkutilanteeseen on
C/C :4/aCr(a2—r2)dr (2.17)
0 CL4C[) 0 ) .

missd C on yhtélén 2.15 ratkaisu, joka huomioi aiemmin esitellyt alku- ja reunaehdot.
Gormley ja Kennedy esittavéat sarjakehitelmaratkaisun

C/Cy = 0.8191e~ 314" 4 0.0975¢ 446" 4 00325114 1 | (2.18)

miss& h on dimensioton parametri:

z wDz
h=—" = . 2.1
kat 2Q (2.19)

Gormley ja Kennedy esittavat myds ratkaisun asymptoottisen kehitelmén tilanteelle, jossa
h = 0. Tallgin
C/Cy=1—4.07Th3 + 2.4h + 0.446h5 + ... (2.20)

Kirjallisuudessa nama ratkaisut seka niissad kaytetty dimensioton parametri h esitetdan
useissa erilaisissa muodoissa. Eras alkuperaisesta ratkaisusta (Gormley ja Kennedy 1949)
johdettu tarkemmilla numeerisilla arvoilla ilmoitettu versio on

C/Cy = 0.8191e~2%7% 1 0.0975¢223% +0.0325¢ 757", kun 8> 0.0312ja (2.21a)
C/Co=1— 25685 +1.28+0.17785, kun B < 0.0312, (2.21b)

missé C'/Cy on aerosolihiukkasten suhteellinen apaisy ja 8 on aiemmin esiteltya para-
metria h vastaava dimensioton suure:

g="7z (2.22)

missd D on hiukkasen diffuusiovakio, z on putken pituus ja @ aerosolin tilavuusvirtaus
putkessa (Brockmann 2011). Gormleyn ja Kennedyn esittdman laminaarin lapaisymallin
luotettavuus on osoitettu kokeellisesti 2 nm hiukkaskoon alarajalle asti lyhyilla (= < 1,0 m)
nayteputkilla (Alonso et al. 1997). Pitkilla (= > 1,0 m) n&ytelinjoilla alle 20 nm hiukkasten
haviéiden on kokeellisesti havaittu olevan suuremmat kuin Gormleyn ja Kennedyn teo-
reettiset arvot (Kumar et al. 2008).

Yksinkertaisille geometrioille voidaan johtaa vastaavat analyyttiset ratkaisut. Cheng 2011
esittdd kapealle suorakulmaiselle kanavalle Tanin ja Thomaksen (1972) analyyttisen sar-
jakehitelméan

P =0.91e 288 4 0.053¢ 732158 1 0.015¢="358 + 0.007¢" "%, kun 8 > 0.05(2.23a)
P=1-152685 +0.158 + 0.034233, kun 3 < 0.05(2.23b)

missa (5 on jalleen dimensioton diffuusiovakiosta D ja tilanteen geometriasta riippuva



suure:

 8DLW

6 3627]{’

(2.24)

missd L on kanavan pituus, W kanavan leveys, H kanavan syvyys ja @ aerosolin tila-
vuusvirtaus kanavassa. Yhtalon 2.23 johdossa on oletettu kanavan leveyden W olevan
huomattavasti suurempi kuin sen syvyyden H. (Cheng 2011)

Tassé luvussa esiteltyja analyyttisia ratkaisuja soveltamalla voidaan yksinkertaisia geo-
metrioita noudattaville aerosolin virtauskanaville johtaa diffuusiosta johtuvat haviét huo-
mioiva lapaisyfunktio.
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3 DIFFUUSIO AEROSOLIN
KOKOLUOKITTELUMENETELMANA

Luvussa 2.3 esitellyn havidefektin liséksi diffuusiota voidaan hyddyntéda aerosolien ko-
koluokittelussa. Tassa luvussa kasitelldan luvun 2.2 yleista diffuusioteoriaa soveltavaa
aerosoliluokittelulaitetta. Luvussa kasitelty differentiaalinen diffuusiokokoluokittelija (engl.
Differential Diffusion Analyzer) (DDA) perustuu hiukkasen diffuusiokertoimen ja liilkkuvuu-
den verrannollisuuteen.

3.1 Kokoluokittelumenetelman teoreettinen tausta

Tarkastellaan nyt diffuusiota yksiulotteisessa systeemissa, jossa kaikilla hiukkasilla on
sama diffuusiokerroin D. Ajanhetkella ¢ = 0 hiukkaspitoisuus paikassa = = 0 on C(x,t) =
C(0,0) = Cy ja muualla kaasussa C(x,0) = 0,z # 0. Ajan kuluessa hiukkaset diffundoi-
tuvat Brownin lilkkeen seurauksena. Téllaista systeemia kuvaa Fickin toisena diffuusio-
lakina tai yleisesti diffuusioyhtaléna tunnettu differentiaaliyhtalésysteemi, joka alkuehtoi-
neen voidaan esittaa

B (3.1)

9 —p&Pe £>0,t>0
C(0,0) = Co.

Systeemin ratkaisuna saadaan konsentraatio

Cla.t) = 0 —* 3.2
(@.1) = i ean( ). 32)

Tietyssa paikassa « tietylla ajanhetkelld ¢ talla ratkaisulla on aina maksimikohta diffuusio-
kertoimen D funktiona. Tdma& maksimi saavutetaan aina diffuusiokertoimen arvolla

2

Maksimin olemassaoloa voidaan hyddyntad kokoluokittelulaitteistossa, silla hiukkasen
halkaisija d, on k&antiden verrannollinen diffuusiokertoimeen D nahden kaavan 2.9 mu-
kaisesti. (Arffman et al. 2017)

(3.3)

Kuvassa 3.1 on esitetty normalisoidun konsentraatiofunktion riippuvuus hiukkasen dif-
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fuusiokertoimesta paikassa = 1 cm eri ajanhetkila.

1,0

6s
—11s
— 19 s|]
33s |

0,9

0,8

0,7 |

06|
0,5
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0,3

0,2}

Normalisoitu konsentraatio C (a.u.)

0,1}

0,0 el el
0,001 0,01 0,1 1 10

Diffuusiokerroin D (cm?/s)

Kuva 3.1. Paikallinen konsentraatio diffuusiokertoimen funktiona eri ajanhetkilla

Kuvasta 3.1 havaitaan, ettéd ajan kuluessa maksimikonsentraatio samassa paikassa (x =
1cm) saavutetaan pienemmilla diffuusiokertoimen arvoilla. Hiukkasen koko on yhtalén
2.9 mukaisesti kdantéaen verrannollinen sen diffuusiokertoimeen, joten ajan kuluessa suu-
rimman konsentraation hiukkaskoko kasvaa, jos paikka pysyy vakiona.

Menetelm&a hyddyntéva planaarigeometrinen luokittelulaite koostuu erillisesta naytteen-
sybttdmekanismista, luokittelukammiosta ja luokitellun hiukkaskoon sisaltdvan aerosolin
poistomekanismista. Luokiteltava nayte sydtetdan luokittelukammioon syvyyssuunnas-
sa symmetrisesti samalla virtausnopeudella kuin sitd ympardiva suojailmavirtaus, jolloin
kammion kokonaisvirtaus pysyy laminaarisena. Kuvassa 3.2 on esitetty kaaviokuva lait-
teiston luokittelukammiosta ja hiukkasten liikkeesta kammiossa.
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Naytevirtaus
Suojavirtaus y Suojavirtaus

: ,:.’ s éa0

Pienet hiukkaset

Luokiteltu koko
ulos <~ @ —_

Suuret hiukkaset

Poistovirtaus

Kuva 3.2. Poikkileikkauskaaviokuva laitteen luokittelukammiosta, mukaillen Arffman et al.
(2017)

Laitteella luokiteltavien hiukkasten relaksaatioaika on niin pieni, etté niiden voidaan olet-
taa liikkuvan taydellisesti kaasuvirtauksen mukana kun naytevirtaus yhdistyy suojailma-
virtaukseen. Luokiteltavan naytteen virtausnopeuden ollessa sama kuin suojailmavirtauk-
sen, hiukkasten keskimaarainen suhteellinen nopeus kaasuvirtaukseen nihden on nolla,
eli hiukkanen liikkuu kaasun mukana virtaussuunnassa. Nayte sydtetaan luokittelukam-
mioon koko kammion leveydeltd samalla konsentraatiolla, jolloin diffuusioluokittelu tapah-
tuu vain yhdessa ulottuvuudessa, kammion syvyyssuunnassa. Pienet hiukkaset, joiden
diffuusiokerroin on suuri, likkuvat nopeammin luokittelukammion reunalle. Vastaavasti
suuret hiukkaset, joiden diffuusiokerroin on pieni, likkuvat hitaasti ja paatyvat poistovir-
tauksen mukana ulos luokittelukammiosta. Hiukkanen voi saavuttaa luokittelukammion
seindssa sijaitsevan poistoaukon vain tietylla diffuusiokertoimen arvolla.

Aerosolin vipymaaika kammiossa maérittda luokiteltavan hiukkaskoon. Viipymé&aikaan
vaikuttaa kammiossa tapahtuvan virtauksen nopeus, joka taas riippuu aerosolin koko-
naistilavuusvirtauksesta sekd kammion tilavuudesta. Nanometrien kokoisille hiukkasille
diffuusiokerroin D saa tyypillisesti arvoja valiltd 107> — 10711 /cm?. Luokittelukammion
tilavuuden ollessa litrojen kokoluokkaa saavutetaan kaavan 3.3 mukainen konsentraatio-
maksimi nanometrien hiukkaskoille kokonaisvirtauksella, joka on muutamia litroja minuu-
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tissa.

Mallinnetaan kammiossa tapahtuvaa diffuusioluokittelua laskemalla luokittelukammion |a-
paisy hiukkaskoon funktiona. Merkitdan luokittelukammion leveyttd W, pituutta kaasun
virtaussuunnassa L ja syvyytta, jonka suunnassa diffuusio tapahtuu Z. Merkitdadn nay-
tevirtausta Qyayte ja suojailmavirtausta Qs.0j., kokonaisvirtauksen ollessa @ = Qnaiyte +
Qsuoja- N@yte sybtetddn kammioon sen reunassa olevasta raosta, syvyyssuunnassa kes-
kelta ja leveyssuunnassa koko matkalta W samalla konsentraatiolla C'. Merkitdan raon
leveyttd Z,...o. Virtausnopeus u voidaan laskea tilavuusvirtauksesta () ja virtauspinta-
alasta A:

Q
u = e (3.4)
Naytevirtauksen virtausnopeuden wu,y. tulee olla sama kuin suojailmavirtauksen nopeu-
den w4, Mihin ndytevirtauksen on tarkoitus littya naytteensyo6ton jalkeen. Naytteen-
sy6ton jalkeen yhdistynyt kokonaisvirtaus @ virtaa edelleen samalla virtausnopeudella u.
Tama antaa ehdon naytteensyo6tdssa kaytetyn raon leveydelle: kokonaisvirtauksen no-
peutta vastaan kohtisuorassa oleva poikkipinta-ala on A = W Z. Vastaavasti naytteen-

sy6ton poikkipinta-ala on Apye = W Zyako-

Qn(’z’yte o Q Qn(iyte o Andyte Qn(’z’yte o Zrak:o
Aupe AT Q A T Q 2 99)

Ungyte = U =

Naytteensy6ton raon aukeaman suhde koko virtauskammion syvyyteen taytyy olla yhta
suuri kuin naytetilavuusvirtauksen suhde kokonaistilavuusvirtaukseen. On huomioitava,
ettd lasketut virtausnopeudet ovat virtauksen keskimaaraisia nopeuksia, eika edella teh-
dyissa oletuksissa ole huomioitu kanavan todellista nopeusprofiilia. Nopeusprofiilin mer-
kitys tulee huomioida erikseen, silla virtausnopeus on syvyyssuunnassa suurin kammion
keskelld, johon myds nayte sybtetaan.

Luokiteltu hiukkaskoko poistetaan luokittelukammion seinissd symmetrisesti sijaitsevista
naytteenpoistoraoista. Systeemi on tasapainossa kun naytteenpoistoraoista poistetaan
yht& suuri virtaus kuin ndyteensyoéttdraosta kammioon sybtetdan ja kammion poistovir-
taus on yhta suuri kuin kammioon syétetty suojavirtaus. Lapaisyfunktio voidaan laskea
luokitellun aerosolin hiukkaspitoisuuden ja alkuperéisen, hetkella ¢ = 0, ndytteensybtds-
sé vallinneen hiukkaspitoisuuden suhteena kullekin hiukkaskoolle.

Hiukkaspitoisuus voidaan laskea aiemmin esitellyn diffuusioyhtalén 3.1 avulla kayttaen
realistisia reunaehtoja differentiaaliyhtalésysteemille. Yhtéaldé reunaehtoineen on nyt muo-
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toa
9 = D%, kunz >0,t>0
C(x,0)=Cy, kun —c<z<e
(3.6)
C(a,t) =0
C(—-a,t) =0

missa a kuvaa taydellisena hiukkasnieluna toimivaa virtauskammion seinda ja ¢ nayte-
virtauksen etaisyytta virtauskammion keskiakselilta syvyyssuunnassa. Jos huomioidaan
systeemin symmetria syvyyssuunnassa, voidaan systeemin lapaisy tietylla hiukkaskoolla
laskea seuraavilla integrointirajoilla

p_s. fb (@, tres)dx

NRCETTR (3.7)
0

Laskemalla Iapaisy eri hiukkaskoilla saadaan lopullinen hiukkaskoosta riippuva lapaisy-
funktio muotoon

fb (z,tres)dz

kldp) =2 Jo C(x,0)dx

(3.8)

Kuvassa 3.3 on esitetty graafisesti Iapaisyfunktion mallintamiseen kaytetyn luokittelumal-
lin integroimisrajat.
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Kuva 3.3. Luokittelun ldpéisymallin reaaliset integroimisrajat

Integroimisrajat ovat nyt

o= g (3.9a)
_ Zrako o andyte
=73 T3 0 (3.9b)
o C 2y Qnipte
b=a 5= 5 (2 0 ). (3.9¢)

Differentiaaliyhtéld voidaan ratkaista numeerisesti, jolloin numeerisena ratkaisuna saa-
daan differentiaaliyhtéldn toteuttava luokittelun 1&paisyfunktio.

3.2 Tasogeometrinen kokoluokittelija

Tasséa tydssa tutkittu, aiemmin luvussa 3 esiteltyyn luokittelumenetelmaan perustuva
laitteisto koostuu poikkileikkaukseltaan suorakaiteen muotoisesta tasogeometrisesta vir-
tauskammiosta. Luokiteltava aerosoli johdetaan virtauskammioon erillisen naytteensyot-
tébmekanismin avulla ja luokiteltu poisto poistetaan kammion reunassa sijaitsevien pois-
torakojen kautta. Kuvassa 3.4 on esitetty tasséa tydssa tutkitun laitteen 3D-malli.
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Kuva 3.4. Tydssé tutkitun laitteen 3D-mallista luotu hahmonnus

Suojailmavirtaus syétetddn kammioon kuvassa 3.4 nékyvasta ylimmasté pituusakseliinsa
nahden kohtisuoraan rei’itetystd putkesta tasaisesti koko kammion leveydeltd. Poistovir-
taus on vastaavasti toteutettu alimmasta putkesta. Nayte sy6tetddn kammioon toiseksi
ylimmasta putkesta ja luokiteltu koko poistetaan kammion sivuilla olevien rakojen kautta
poistokanavaan, josta se voidaan edelleen johtaa ulos laitteesta. Kuvan 3.4 toiseksi alin
putkipari on liitetty tdhan poistokanavaan. Suojailmavirtaus voidaan toteuttaa kiertovir-
tauksena ylimman ja alimman putken valilla, jos kaasusta poistetaan mahdolliset poisto-
virtaukseen paatyneet hiukkaset suodattamalla ilma huolellisesti. Suojavirtausta voidaan
liséksi laminarisoida erilaisilla laminarisointielementeilla ennen naytevirtauksen yhdisty-
mista siihen. Tutkitun laitteen virtauskammion kokonaismitat ovat 20 mm-160 mm-510 mm.
Luokittelu tapahtuu kuitenkin vain naytteensyétén ja luokitellun koon poistorakojen valis-
sd. Taman alueen pituus virtaussuunnassa on 315 mm, jolloin laitteen luokittelutilavuu-
deksi saadaan 20 mm - 160 mm - 315 mm ~ 1,0 L. Kuvassa 3.5 on esitetty virtauskammion
mallinnettu 1&paisy hiukkaskoon funktiona erilaisilla virtausarvoilla.
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Kuva 3.5. Virtauskammion 1dpdisy hiukkaskoon funktiona erilaisilla virtausarvoilla

Kuvasta 3.5 voidaan havaita luokittelun teoreettisen maksimilgpaisyn olevan aina saman
suuruinen samalla naytevirtauksen suhteella kokonaisvirtaukseen nahden. Suuremmalla
virtaussuhteella luokittelun resoluutio heikkenee, mutta kokonaislapéisy paranee. Suu-
remmalla kokonaisvirtauksella hiukkasten viipymaaika kammiossa lyhenee, joten luokit-
teluhuippu siirtyy kohti suurempia diffuusiokertoimia eli pienempia hiukkaskokoja. Suurilla
virtaussuhteilla laitteen lapaisyfunktio alkaa lahestya tavallisen diffuusiopatterin 1&paisy-
funktiota.

Luokiteltava aerosolinayte tulee sy6ttaa virtauskammioon laminaarisesti samalla virtaus-
nopeudella kuin sitd ymparoiva suojailmavirtaus ohittaa naytteensy6tdon. Naytteensydton
taytyy tapahtua tasaisesti koko virtauskammion leveydeltad w. Tasaisen virtausjakauman
aikaansaamiseksi naytteensyo6tto taytyy toteuttaa esimerkiksi rei’itetyn jakeluputken avul-
la. Putki on pituudeltaan virtauskammion leveyden w mittainen ja se siséltaé useita pi-
tuusakseliinsa nahden kohtisuoria putken seindman lavistavia reikia. Reikien aiheuttama
painehavid saa naytevirtauksen jakautumaan tasaisesti koko virtauskammion leveydelta.
Kuvassa 3.6 on esitetty rei’itetyn jakeluputken toimintaa ja mahdollisia ongelmatilanteita.
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Kuva 3.6. Kaaviokuva erilaisista rei’itetyistd jakeluputkista. Mukaillen Senecal (1957).

Kuvan 3.6 putki A jakelee ndytteen tasaisesti. Kaasun liike-energia hairitsee putken B
jakaumaa, kun putkessa C virtauksen kitka ja painehavié aiheuttaa epéideaalin jakau-
man. Aiemmat epaideaalisuudet yhdistettynd epasuoran naytteensydtdon aiheuttamaan
héiriédn virtauksessa vaikuttavat putkessa D.

Toinen mahdollinen tapa toteuttaa tasainen jakelu putken pituussuunnassa on raollinen
putki. Rei'itetyssa putkessa reian sisdseindma on usein riittadva kdantamaan virtaussuun-
nan, mutta raollisesta putkesta tamé& ominaisuus puuttuu. Raollisen jakeluputken A raken-
netta, ongelmia ja sen paranneltua versiota B on havainnollistettu kuvassa 3.7. (Senecal
1957)
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Kuva 3.7. Kaaviokuva raollisista ndytteenjakeluputkista A ja B. Mukaillen Senecal (1957).

Epaideaalin jakeluputken aiheuttama virtaussuunnan ja -nopeuden muutos aiheuttaisi
naytevirtauksen pyorteilyd kammiossa sekoittaen diffuusioluokittelun toimintaa. Taman
valttdmiseksi naytevirtaus johdetaan virtauskammioon erillisen virtausta ohjaavan nayt-
teensydttdmekanismin avulla. Naytevirtausta ohjaava mekanismi voi koostua esimerkiksi
kahdesta rinnakkaisesta ohuesta levysta, joiden valissé on rako. Kuvassa 3.8 on esitetty
erilaisia naytteensyéttdmekanismin poikkileikkausprofiileja. Kaikissa naytteensyéton ver-
sioissa nayte sydtetaan laitteeseen aiemmin kuvaillun kaltaisesta, halkaisijaltaan pienes-
ta akselinsa suhteen kohtisuoraan ref’itetysta jakeluputkesta. Kuvan 3.8 naytteensyotto-
mekanismien mitat on taulukoitu taulukkoon 3.1.

Taulukko 3.1. Néytteensydttémekanismien fyysiset mitat

Mekanismi  d; Muut mitat
A 4.0mm a = 5.0mm b = 2.0mm
B 4.0mm L = 30.0mm

C 4.0mm do = 3.0mm
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Kuva 3.8. Poikkileikkauskuva erilaisista ndytteensyéttémekanismeista

Luokiteltu hiukkaskoko poistetaan virtauskammiosta sen seindmissa symmetrisesti sijait-
sevien poistorakojen kautta. Luokitellun koon poistomekanismin poikkileikkaus on kuvas-
sa 3.9.
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°
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Kuva 3.9. Poikkileikkauskuva luokitellun koon poistomekanismista reidn kohdalta

Kuvan 3.9 poistomekanismi on virtausgeometrialtaan samankaltainen kuin naytteensyot-
tdbmekanismi, mutta virtaussuunta on painvastainen. Virtaus johdetaan ensin rakoon, joka
siséltda useita pienia reikid. Reiat aiheuttavat suuren painehavién, joten tilavuusvirtauk-
sen poistokanavaan voidaan katsoa olevan sama jokaisesta reiasta. Tdma on olennainen
vaatimus virtauksen symmetrian séilyttamiseksi itse virtauskammiossa.

3.3 Hiukkashavioiden mallinnus

Laitteen |apaisyfunktioon vaikuttaa luokittelukammion liséksi kaikki sen siséisissa kana-
vissa tapahtuvat hiukkashaviét. Téllaisia haviéita aihettavia ilmi6té ovat esimerkiksi hiuk-
kasten sedimentaatio painovoiman vaikutuksesta, diffuusiosta, inertiasta ja termoforeet-
tisista voimista aiheutuva hiukkasten depositio kanavien seinille. (Brockmann 2011)

Painovoiman vaikutuksesta tapahtuva hiukkasten sedimentaatio, eli laskeutuminen ka-
navan pohjalle riippuu hiukkaselle ominaisesta, painovoiman aiheuttamasta terminaali-
nopeudesta Vrg. llmié on voimakkain suurille hiukkasille, mutta alle 100 nm hiukkasil-
le painovoimasta johtuvat havitt ovat kdytanndssa merkityksettémid. (Brockmann 2011)
Téssé tydssa tutkitun laitteen on tarkoitus luokitella yksinomaan pienempia alle 100 nm
hiukkasia, mista johtuen painovoimasta johtuvien havidmekanismien tarkastelu sivuute-
taan.
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Laitteella luokiteltavat nanometrien kokoiset hiukkaset seuraavat virtauksen muutoksia
selkedasti, joten laitteen siséisilla naytelinjaston mutkilla, taivutuksilla tai vastaavilla vir-
taussuunnan muutoksilla ei ole merkittdvaa vaikutusta laitteiston Iapaisyfunktioon. Lait-
teen rakenteesta johtuen suurilta poikkipinta-alan muutoksilta ei kuitenkaan voida valttya,
mutta pienella Stokesin luvulla (Stk < 0.1) haviét supistuvissa kanavissa ovat korkeintaan
prosentin suuruusluokkaa (Muyshondt, McFarland ja Anand 1996). Tasta johtuen laitteen
inertiaalisia havi6ita ei tassa tydssé tarkastella tarkemmin.

Hiukkasten luokitteluun diffuusio soveltuu 1&hinna alle 100 nm hiukkasille, joiden diffuusio-
kerroin on tarpeeksi suuri aiheuttaakseen merkittdvad muutosta hiukkasen liikkeessa.
Diffuusiota tapahtuu kuitenkin jatkuvasti mygés laitteen virtauskanavissa, jolloin se aiheut-
taa merkittavia hiukkashaviéita vaikuttaen laitteen kokonaislapaisyfunktioon. Luvussa 3.2
esitetyn laitteiston kokoluokittelu perustuu diffuusioon virtauskammiossa, joten luokitte-
lussa tapahtuvia hiukkashévi6ité ei voida pitad varsinaisina diffuusiohavidina. Diffuusios-
ta johtuvia hiukkashaviéita havaitaan kuitenkin laitteiston naytteensyéttémekanismissa ja
luokitellun hiukkaskoon poistomekanismissa. Laitteiston kokonaislapaisyyn paaosin vai-
kuttavat komponentit ovat naytteensyétén diffuusiohaviot, virtauskammiossa tapahtuva
kokoluokittelu ja naytteenpoiston diffuusiohaviét.

3.4 Naytteensyoton haviot

Diffuusioluokittelijan naytteensyétdssa kaytetyssa rei’itetysséa virtauksen jakeluputkessa
tapahtuva diffuusio aiheuttaa varsinkin pienilld hiukkasilla 1&paisyn heikkenemisté. Ole-
tetaan jakeluputken toimivan ideaalisti, jolloin jokaisesta putken rei'dstd poistuu sama
tilavuusvirtaus. Talléin myds virtausnopeus putken pituussuunnassa hidastuu jakelurei-
kien aiheuttaman painehavion ja ulosvirtauksen takia. Mallinnetaan diffuusiosta aiheutu-
vaa lgpaisyn heikkenemista tarkastelemalla jakeluputkea jakamalla se pituussuunnassa
pienempiin osiin ja huomioimalla jokaisessa osassa edeltédvien osien aiheuttamat pai-
nehéaviét. Yksittdisen osan sisélla paine ja virtausnopeus oletetaan kuitenkin vakioksi.
Jakeluputken 1gpéisy hiukkaskoon funktiona eri virtausarvoilla on esitetty kuvassa 3.10.
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Kuva 3.10. Jakeluputken kokonaisldpdisy hiukkaskoon funktiona eri ndytevirtauksilla

Kuvasta 3.10 voidaan havaita virtauksen jakeluputkessa syntyvan merkittavia diffuusiosta
johtuvia hiukkashavigita alle 10 nanometrin kokoisilla hiukkasilla. Kuvasta 3.10 havaitaan
suuremman virtausnopeuden pienentavan havidita jakeluputkessa, mutta todellisuudes-
sa virtaus ei pysy laminaarina nopeilla virtauksilla. Diffuusion aiheuttamat haviét turbu-
lenttisessa virtauksessa ovat kuitenkin samaa suuruusluokkaa.

Laitteiston naytteensy6ttd tulisi toteuttaa mahdollisimman pienilld hiukkashaviéilla, mutta
kuitenkin siten, etta naytevirtaus pysyy laminaarisena sen yhdistyessa virtauskammiossa
kulkevaan suojailmavirtaukseen. Kuvan 3.8 naytteensydttémekanismien hiukkashaviéita
voidaan mallintaa kayttaen aiemmin luvussa 2.3 esitettyja ratkaisuja yksinkertaisille geo-
metrioille.

Kuvan 3.8 tyypin A naytteensyéttdmekanismi koostuu sisemmasta jakeluputkesta ja ulom-
masta poikkileikkaukseltaan ellipsin muotoisesta virtausta ohjaavasta putkesta. Pienet
hiukkaset seuraavat virtauksen virtaviivoja lahes taydellisesti, joten tilaa jakeluputken ja
ulomman putken vélissa voidaan mallintaa leveané suorakulmion muotoisena kanavana.
Diffuusio toimii hiukkasia kanavan seindan ajavana paaasiallisena voimana, joten hiuk-
kashaviditéd kanavassa voidaan approksimoida soveltamalla yhtalén 2.23 ratkaisua hiuk-
kasten diffuusiosta johtuvalle haviolle poikkileikkaukseltaan suorakulmion muotoisessa
kanavassa. Alunperin onton sylinterin muotoinen virtauskanava voidaan jakaa pienem-
piin osiin siten, etta yksittdisen osan sisdreunan ja ulkoreunan sateen erotus on infinitesi-
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maalisen pieni. Osien l1&paisyt voidaan laskea yhtélda 2.23 soveltaen, jolloin alkuperadisen
virtauskanavan kokonaislapaisy on kanavan osien lapaisyiden tulo.

Kuvan 3.8 B-tyypin naytteensydttdmekanismi koostuu sisemmasta jakeluputkesta ja vir-
tausta ohjaavista rinnakkaisista samansuuntaisista ohuista levyista. Tila levyjen vélissa
on muodoltaan suorakulmainen sarmio, joten mekanismin hiukkashavi6itéa voidaan jal-
leen approksimoida yhtaléa 2.23 soveltamalla.

Kuvan 3.8 C-tyypin naytteensy6ttdmekanismi koostuu kahdesta sisakkaisesta putkesta.
Erona A-tyypin mekanismiin on putkien koko ja muoto, silla nyt myds ulompi putki on pyé-
red ja taten hiukkasten mekanismissa kulkema matka on myds hieman lyhyempi. Suojail-
mavirtaus voi kuitenkin irrota C-tyypin ndytteensyéttémekanismin pinnasta ohittaessaan
putken aiheuttaen turbulenttisia pydrteita luokiteltavan naytteen sisaltavaan kokonaisvir-
taukseen. A-tyypin elliptinen ulkomuoto sailyttda virtauksen laminaarisena suuremmilla
virtausnopeuksilla kuin C-tyypin py6rea ulkoputki.

Kuvassa 3.11 on esitetty eri mekanismien diffuusion huomioon ottava lapéisyfunktio nay-
tevirtauksen arvolla Qnayte = 2,01lpm. My6s aiemmin kuvassa 3.10 esitellyn jakeluputken
haviét on esitetty kuvassa 3.11.
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Kuva 3.11. Néytteensyoéttbmekanismien komponenttien Idpdisy hiukkaskoon funktioina

Kuvasta 3.11 havaitaan, ettd naytteensy6tén laminarisointimekanismin geometrialla ei
ole suurta merkitysta havididen suuruuteen. Kaikilla mallinnetuilla syéttémekanismeilla
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4 nm hiukkasten haviét ovat vahintdan 50%. 1 nm hiukkasille ndytteensy6tén 1&paisy on
niin heikko, etta niiden tehokas luokittelu laitteella on kaytannéssd mahdotonta mallin-
nuksessa kaytetylla 2.0 lpm néytevirtauksella. Jakeluputken merkitys havidista on pieni
verrattuna laminarisointimekanismin aiheuttamiin havidihin. Naytteensy6tén kokonaisla-
PAISY Priyiteensysrs Voidaan laskea jakeluputken seké kulloinkin kaytetyn laminarisointi-
mekanismin l1apaisyn tulona yhtalén 3.10 mukaisesti.

P(dp) = Pjakeluputki (dp) : Pmekanismi(dp>7 (31 0)
MisS8 Pjakeluputki ON jakeluputken 18paisy ja Preranismi ON laminarisointimekanismin 13-
paisy hiukkaskoon d, funktiona.

Kuvassa 3.12 on esitetty koko naytteensyottomekanismin mallinnettu lapéaisy kayttaen
kuvan 3.8 B-tyypin laminarisointimekanismia naytevirtauksen arvolla Qpgyte = 2.01pm.

100 —— ———— =
90 | -
80 | %
70 |
60 | ,
50| ,
40 |

30

Kokonaislapaisy
— — Jakeluputki
- - - -Laminarisointimekanismi B| -

Naytteensyoton lapaisy (%)

20 |

10 +

I1 | o I”10
d, (nm)

Kuva 3.12. Mallinnettu ndytteensy6tén kokonaislapéaisy

Kuvassa 3.12 esitettyd naytteensy6ton kokonaislapaisyfunktiota voidaan kayttaa osana
koko laitteen Iapéisyfunktion mallinnusta.
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3.5 Luokitellun koon poistomekanismin haviot

Luokiteltu aerosoli poistetaan virtauskammiosta sen seindmissa symmetrisesti sijaitse-
vien poistorakojen kautta. Poistomekanismi on rakenteeltaan vastaava systeemi kuin
naytteensy6tdn jakeluputki, mutta nyt virtaussuunta on kédénteinen naytteensyéttéén nah-
den. Mallinnetaan poistomekanismin havidita kuten naytteensyéttéa mallinnettiin luvussa
3.4.

Poistomekanismi koostuu poistoraoissa sijaitsevista poistorei'istd ja niiden jalkeisesta
poistokanavasta. Poistoraon syvyys on 6,0 mm, leveys on 155 mm ja korkeus on 2,0 mm.
7 kappaletta halkaisijaltaan 0,4 mm poistoreikia on porattu symmetrisesti poistoraon poh-
jalta poistokanavaan. Poistokanavan halkaisija on 4,0 mm ja sen efektiivinen pituus on
noin 90 mm. Poistomekanismin kokonaislapaisy on sen osien Iapaisyjen tulo yhtalén 3.11
mukaisesti.

P(dp) = Prako(dp) : Prei(it(dp) : Pkanava(dp)- (31 1)

Kuvassa 3.13 on mallinnettu poistomekanismin osien lapaisyja naytevirtauksella Qe =
2,0 1pm.
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Kuva 3.13. Poistomekanismin komponenttien Iapéaisy hiukkaskoon funktiona

Kuvassa 3.14 on mallinnettu laitteen luokitellun aerosolin poistomekanismin havidita eri
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virtausarvoilla.
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Kuva 3.14. Poistomekanismin Idpé&isy hiukkaskoon funktiona eri virtausarvoilla

Kuvasta 3.14 havaitaan haviéiden pienenevan suuremmilla tilavuusvirtauksen arvoilla.
Luokitteluvirtauksen arvolla 2,0 lpm poistomekanismin diffuusiosta johtuvat hiukkashaviét
ovat 2,1 nm hiukkasilla 50%. Esitettya luokitellun koon poistomekanismin l&apaisyfunktiota
voidaan edelleen kayttaa laitteen kokonaislapaisyfunktion mallinnuksessa.

3.6 Laitteen kokonaishaviot ja lapaisyfunktio

Aiemmin luvussa 3.4 esitetty naytteensy6tén Iapaisymalli ja luvussa 3.5 esitetty poisto-
mekanismin |Iapaisymalli seka luvussa 3.2 esitetty luokittelufunktio on mahdollista yhdis-
tdad yhdeksi laitteen kokonaislapaisyfunktiota kuvaavaksi malliksi. Laitteen |apaisya on
kokeellisesti mitattu eri virtauksilla ja hiukkaskoilla, joten tyéssa johdetun mallin paramet-
rit on valittu siten, ettd ne kuvaavat todellista mittaustilannetta mahdollisimman tarkasti.
Tassé luvussa esitetdan naytteensy6tdn laminarisointimekanismin B-versiota kayttavan
laitteen kokonaislapaisyfunktion malli. Malli koostuu luvun 3.4 ndytteensydttomekanismin
lapaisymallista, luvun 3.2 luokittelumallista ja luvun 3.5 luokitellun koon poistomekanis-
min |Igpéaisymallista:

P(dp) = Pndytteensyb’ttb’(dp) . Pluokittelu(dp) . Pndytteenpoisto(dp)- (31 2)
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Yhtélén 3.12 komponenteittain mallinnettu 1&paisy on esitetty kuvassa 3.15. Mallinnuk-
sessa on kaytetty naytevirtauksen arvoa Qnaye = 2,0lpm kokonaisvirtauksen ollessa
Q@ = 6,01lpm.

100 — e — ————
,"-—’—ﬂ—-—-_
90 | N e
80 ": 7
./' /
70 | o
§ '/ //
= 60 | s
@2 ’/
‘@ 50 | '
:% ,/ /
- 40} ! /
a0l L — Luokittelu
" /-~ - Néytteensyotts
;) |—-—--Poistomekanismi
0
1 10
d, (nm)

Kuva 3.15. Diffuusioluokittelijan kokonaisldpéisyfunktion l&dpdisy komponenteittain

Kuvasta 3.15 havaitaan luokittelun aiheuttavan suurimman osan hiukkashavioista lait-
teessa. Luokittelutermisté johtuva teoreettinen maksimilapéisy on taten korkeintaan noin
10% suuruusluokkaa. Kuvassa 3.16 on esitetty yhtélon 3.12 mukainen kokonaislapaisy-
funktio eri virtausarvoilla.
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Kuva 3.16. Diffuusioluokittelijan kokonaisldpdisyfunktioita eri virtausarvoilla

Luokittelu huomioiden laitteen kokonaislapaisyn havaitaan kuvan 3.16 virtausarvoilla ole-
van korkeintaan prosenttien suuruusluokkaa. Laitteen resoluutio hiukkaskoon suhteen
on parempi pienemilla virtaussuhteilla, mutta talléin myds luokittelusta johtuva l&paisy
on huomattavasti pienempi. Naytteensy6ton ja luokitellun koon poistomekanismin haviét
laskevat kokonaislapéisyn maksimin alle viidesosaan luokittelufunktion maksimilépaisys-
t4 samoilla virtausarvoilla. Laitteen yksittaisten komponenttien aiheuttamat haviét eivat
selitd havaitun ilmién suuruusluokkaa, mutta niiden aiheuttamat haviét kuitenkin kertau-
tuvat aiheuttaen suuren havion kokonaislapaisyfunktiossa.



30

4 KOKEELLINEN VALIDIOINTI

Tassé luvussa esitetdan kokeellinen mittausjarjestely luvussa 3 esitellyn teoreettisen mal-
linnuksen validointia varten. Kokeellisia mittaustuloksia verrataan mallinnettuihin tuloksiin
ja néiden eroja selitetdan tarkastelemalla mallinnuksessa tehtyja oletuksia sekd tehtyjen
mittausten epaideaalisuuksia ja epatarkkuuksia.

4.1 Kokeellinen mittausjarjestely

Laitteen kokonaislapaisyfunktio mitattiin kdyttden kuvan 4.2 mukaista mittausjarjestelya.
Hiukkasia tuotettiin héyrystamalla hopeaa putkiuunilla. Tuotetut hiukkaset johdettiin radio-
aktiivisen neutralointilaitteen 1api, jonka jalkeen hiukkasista luokiteltiin tunnetun sahkaoi-
sen liikkkuvuuden hiukkasia differentiaalisella likkuvuusanalysaattorilla, jonka elektrodin
jannitetta ohjattiin korkeajannitelahteella. Menetelmalla tuotetut hiukkaset ovat kooltaan
hyvin pieni& (alle 20 nm), joten neutraloinnin jélkeen niilld on korkeintaan yhden alkeis-
varauksen suuruinen sahkdvaraus. Uunin muodostaman hiukkasjakauman oletettiin lam-
mityksen jalkeen pysyvan vakaana, mutta tarkistusmittauksia uunin hiukkasjakaumalle
tehtiin DMA:n ja CPC:n muodostamalla skannaavalla likkuvuuskokoluokittelijalla (SMPS,
engl. Scanning Mobility Particle Sizer). Kuvassa 4.1 on esitetty SMPS:IIa mitattuja uunin
tuottamia hiukkaskokojakaumia eri lampdtiloilla.
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Kuva 4.1. Eri uunin ldmpétiloilla generoituja hiukkaskokojakaumia

Hiukkasten lukumaarékonsentraatio maaritettiin pddosassa mittauksia vettd kasvatus-
nesteena kayttavalla kondensaatiohiukkaslaskurilla. Vaihtoehtoisena mittausmenetelma-
na hiukkasten lukumaarakonsentraatio maaritettiin mittaamalla Faradayn kupilla ja elekt-
rometrilla varattujen hiukkasten aiheuttamaa sahkdévirtaa. Mittauksissa hiukkasten sah-
kdiseen luokitteluun kaytetty DMA oli TSI Nano-DMA 3085 ja mittauksissa kaytetty hiuk-
kaslaskuri oli TSI 3786, jonka 50% havaintorajan on mitattu olevan noin 4,3 nm (Mordas
et al. 2008). Havaintorajasta johtuen mittausten hiukkaskoon alarajana toimi noin 4 nm.

Generoidun testijakauman lukuméaéarakonsentraatio mitattiin kondensaatiohiukkaslasku-
rilla ja naytelinjat mitoitettiin siten, etta diffuusioluokittelija voitiin lisaté linjastoon ainoa-
na hiukkashaviéitéa lisddvana tekijana referenssimittaukseen nahden. Referenssimittaus
mitattiin ilman luokittelulaitetta naytelinjassa, minka jalkeen mittaus toistettiin siten, etta
nayte kulki luokittelulaitteen Iapi. Laitteen kokonaislapaisy voidaan maarittda mitattujen
lukumaérakonsentraatioiden suhteena jokaiselle DMA:lla valitulle likkuvuudelle erikseen.

Kuvassa 4.2 on esitetty mittausjarjestelyn kaaviokuva. Kuvaan on katkoviivalla merkitty
vaihtoehtoisesti kaytetty mittaustapa.
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Kuva 4.2. Kaaviokuva kokonaisldpéisyn mittausjarjestelystéa

Mittausten aikana laite oli varustettu lapindkyvasta muovista valmistetulla kansiosalla,
jonka hiukkaslapaisy oletettiin nollaksi. Tasta johtuen mittauksissa oli efektiivisesti kay-
téssé vain toinen kahdesta poistokanavasta ja mitatun Iapaisyn on oletettu olevan puolet
pienempi kuin kahdella poistokanavalla. Poistokanavien virtauksia ei kyetty maarittamaan
erikseen, joten mahdolliset epdideaalisuudet toisen kanavan geometriassa aiheuttivat ko-
konaisvirtaukseen epasymmetrisyytta.

Mittauksissa laitteen naytteensyo6ttomekanismin havaittiin olevan herkka laitteen virtaus-
kammion geometrian epdideaalisuuksille. Naytteensy6tén laminarisointimekanismin tark-
ka sijoittaminen laitteen virtauskammiossa oli kdytdnndssa mahdotonta ja tasta johtuen
naytevirtauksen sy6ttd virtauskammion kokonaisvirtaukseen on ollut mahdollisesti epa-
symmetrinen.

4.2 Mittaustulokset ja vertailu malliin

Kuvassa 4.3 on esitetty tyypillisid mittaustuloksia ja mittauksia vastaavilla virtausarvoilla
mallinnettuja l&paisyfunktioita.
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Kuva 4.3. Tyypillisid mitattuja ja mallinnettuja l14péisyja.
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Kuvasta 4.3 havaitaan mitatun I&paisyn maksimiarvon olevan samaa kuin mallinnettu tu-
los. Lisaksi voidaan huomata suurimman mitatun [apaisyn arvon sijaitsevan hieman suu-
remmalla hiukkaskoolla kuin mallinnetun. Tahan on todennakéisesti vaikuttanut naytteen-
sybttdmekanismin epaideaalisuudet ja naytteenpoiston epasymmetrisyyden aiheuttama
muutos ideaalivirtauksesta. Tdman virtausprofiilin muutoksen tarkempi huomiointi olisi
mahdollista esimerkiksi CFD-mallinnuksen avulla.

Aiemmin luvussa 3 esitetty lapaisymalli on sovitettavissa mittausdataan kahden sovite-
parametrina toimivan korjauskertoimen avulla. Korjauskerrointa x; sovelletaan mallissa
kaytetyn diffuusiokertoimen D arvon korjaamiseen siten, ettd mallin Iapaisy lasketaan
hiukkaselle, jonka diffuusiokerroin on x; - D. Korjauskerrointa zo sovelletaan I&paisevan
osuuden P korjaamiseen siten, ettd mallin kokonaislapaisy on x9 - P. Taulukossa 4.1 on
esitetty soviteparemetrien merkitys mittaustulosten ja mallin vertailun kannalta.

Taulukko 4.1. Soviteparametrien merkitys mallinnettujen ja mitattujen tulosten vertailus-
sa

Parametri | Merkitys

=1 Mallinnuksessa oletettu diffuusiokerroin vastaa mitattua

xp >1 Mallinnettu lapéisy on painottunut mitattua 1&paisyé pienemmille hiukkaskoille
rp <1 Mallinnettu Iapéisy on painottunut mitattua l1&apaisya suuremmille hiukkaskoille
ro=1 Mallinnettu Iapaisy on yhté suuri kuin mitattu lapéisy

xg > 1 Mallinnettu Iapaisy on suurempi kuin mitattu l1&apaisy

x9 <1 Mallinnettu Iapéisy on pienempi kuin mitattu 1&paisy

Mittausdata koostui yhteensé 226 mittauspisteesta, jotka on jaettu 26 eri mittaussarjaan
kaytettyjen virtausarvojen perusteella. Pienimman nelidsumman sovituksen jéalkeen kar-
keat sovitevirheet (soviteparametrien arvo yli 10 tai alle 0.1, 4 tulosta) ja mittausdataa
heikosti kuvaavat sovitteet (R? < 0.25, 3 tulosta) jatettiin kasittelemétta tarkemmin. Ku-
vassa 4.4 on esitetty 19 jaljelle jadneen datasarjan soviteparametriparin arvot. Kuvan 4.4
véarikartta kuvaa datasarjan ja sovitteen vélistd R2-arvoa.
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Kuva 4.4. Soviteparametrien arvot. Vdrikartta: sovitteiden R?-arvot.

Keskiarvo ja keskihajonta parametrille 21 on 2.34+1.18 ja soviteparametrille z 2.59+1.48.
Parametrien suurehko hajonta on todenn&kdisesti seurausta mittaustilanteen naytteen-
sy6ton sijainnin epatarkkuudesta ja tésté johtuvasta epdsymmetrisesta virtauksesta vir-
tauskammiossa.
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5 YHTEENVETO

Tasséa kandidaatintydssa pyrittiin selvittdmaan Arffman et al. (2017) esittdmaan rakentee-
seen perustuvan diffuusioluokittelijan hiukkashaviéita. Laitteen etuna usein kaytettyihin
sahkdisiin luokittelumenetelmiin verrattuna on sen riippumattomuus luokiteltavien hiuk-
kasten sahkoisistd ominaisuuksista.

Laitteen kokonaisldpaisya tutkittiin kokeellisin mittauksin. Kokeellisissa mittaustuloksissa
havaittu 1&dpaisy on huomattavasti pienempi kuin luokittelun teoreettinen maksimilapaisy,
ollen korkeintaan noin viidesosan teoreettisesta |apaisysta. Tasséa tydssa pyrittiin selitta-
maan teoreettisen luokittelufunktion ja mitatun lapéisyn eroa mallintamalla laitteen nayt-
teensydtdn ja luokitellun aerosolin poistomekanismin havibita.

Tassa tydssa esitettiin laitteen kokonaislapaisyfunktion malli, joka ottaa huomioon luokit-
telun lisaksi naytteensyotdssa ja luokitellun koon poistossa tapahtuvat haviét. Havididen
oletettiin johtuvan vain diffuusiosta, silla tarkastelu keskittyi pieniin, alle 20 nm, hiukkasko-
koihin. Muiden havidmekanismien tarkempi tarkastelu sivuutettiin. Esitetty malli perustuu
luvussa 3 esitettyyn luokittelufunktioon ja luvussa 2 esitettyihin diffuusioyhtaléiden ratkai-
suihin, joita on sovellettu laitteen virtauskanavien geometrioiden tarkasteluun.

Suurimpien havibdiden oletettiin tapahtuvan laitteen naytteensyéttdbmekanismissa, minka
takia tarkastelu painottui erityisesti naytteensy6tdén havididen tarkasteluun. Naytteensyo-
t6lle esitettiin kolme vaihtoehtoista mekanismia, joiden mallinnettuja 1&paisyfunktiota ver-
tailemalla voidaan valita paras vaihtoehto laitteen I&paisyn maksimoimiseksi. Mallinnuk-
sessa kuitenkin havaittiin eri mekanismien havididen olevan keskendan samaa suuruus-
luokkaa, joten mekanismivalinnalla ei voida merkittavasti parantaa laitteen naytteensyé-
tén lapaisya. Laitteen luokitteluominaisuutta ja luokitellun koon poistomekanismin vai-
kutusta luokitteluun arvioitiin myds niinikdan samankaltaisen tarkastelun kautta. Laitteen
luokittelussa ei oletettu tapahtuvan ylimaaraisia havidita, vaan luvussa 3 esitellyn luokitte-
lufunktion oletettiin kuvaavan luokittelukammion I&paisyé taydellisesti. Poistomekanismin
rakenteen havaittiin aiheuttavan lahes yhta suuret haviét kuin naytteensyétén mekanis-
min. Naytteensyo6tdn ja poistomekanismin lapéisyjen merkittdva parantaminen vastaavaa
rakennetta kayttaen todettiin kdytanndssa mahdottomaksi.

Tydssé esitetyn luokittelu- ja havidmallinnuksen tuloksia verrattiin kokeellisiin mittaustu-
loksiin. Mallin havaittiin kuvaavan laitteen hiukkashavi6itd melko hyvin (keskimaarainen
R? = 0.84), mutta kokeellisten mittaustulosten suuri hajonta heikentdd mallin luotetta-
vuutta mittaustuloksiin ndhden. Kokeellisesti mitatun I&paisyn havaittiin olevan samaa
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suuruusluokkaa mallin antamien tulosten kanssa, mutta mitattu maksimildpaisy havait-
tiin aina suuremmilla hiukkasilla kuin mallinnettu 1apéisy. Tdman oletettiin johtuvan epé-
symmetrisen naytteenpoiston aiheuttamasta epaideaalista virtauksesta ja naytteensyo-
tbn epatarkasta sijainnista virtauskammiossa. Mittaustulokset noudattavat padosin mal-
linnetun lapaisyfunktion muotoa, joten laitteen luokitteluominaisuuden voidaan olettaa toi-
mivan oikein. Tarkempi mallinnus vaatisi laitteen virtausprofiilien huomiointia esimerkiksi
numeerisen virtausdynamiikan tydkalujen avulla.

Tydssé tutkitun laitteen lapaisytehokkuuden merkittdva parantaminen esitetyn kaltaista
rakennetta kayttden voidaan todeta kaytdénndssa mahdottomaksi. Mittauksissa kaytetyil-
1a tyypillisilla virtausnopeuksilla hiukkasten kulkeman matkan naytteensyétén ja luokitel-
lun koon poistomekanismin kanavissa taytyisi olla murto-osa nykyisesta, jotta lapaisy olisi
merkittavasti suurempi. Matkan lyhentdminen on kuitenkin mahdotonta virtauskammion
geometriasta johtuen: poistokanavan taytyy olla vahintdan kammion leveyden pituinen
ja naytevirtaus vaatii noin 30 mm hairiéttdbman matkan virtauksen tasoittumiselle ennen
sen liittdmisté kokonaisvirtaukseen.Esitetyn kaltaisen diffuusioluokittelijan l1&apaisytehok-
kuuden parantaminen onnistuisi kayttdmalla toisenlaista luokittelukammion geometriaa.
Luokittelukammion mitoitus taytyy toteuttaa siten, ettd ndyte voidaan sy6ttdd kammioon
ja luokiteltu aerosoli voidaan poistaa kammiosta mahdollisimman lyhyitéd kanavia kayt-
tden. Haasteeksi tuleekin luokittelukammion tilavuuden sailyttdminen sellaisena, etta ae-
rosolin viipymaaika kammiossa riittda diffuusioon perustuvaan luokitteluun.
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